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INTRODUCTION

Le présent travail porte sur la diffusion primaire du rayommement
lumineux dans les milieux diffusants moncdispersés. Les milisux étudifs sont
constitués de particules sphériques de polystyxéne, de dismétres de 1
du micron, plus ou moing bien calibrées seclon les fournisseurs. {(DOW~CHEMICAL

COMPANY, PARTICLE INFORMATION SERVICE, PECHINEY-SAINT-GOBAIN .

Le but des mesures est d'établiv une comparaison avec leg résultats
théoriques prévus par la théorie de MIE [!] dont nous donnoms un rappel en
premiére partie. Une premidre comparaison portant sur 1l'intensité totale dif~

2 5 e o = . ° - o f Py - N @
fusée, avait déji €té faite au laboratoire LZ]G Pour compléter cette comparai-

son nous avons analysé la polarisation du rayonnement diffusé.

Afin de mieux 1’'adapter 3 notre 2tude, des modifications importantes

.

ont été apportées 4 l'appareil précéddemment employé [Z] . Il permet maintemant
de mesurer dans de bonnes conditions aussi bien l'intensité totale diffusée
que sa composante polarisée. Nous en donnons dans la seconde partie une descrip-

tion compléte.

-

GOUS

Des séries de mesures ont &té effectudes sur différents produits; i
donnons en troisiéme partie la méthode de mesure ainsi que les résultats expdri-
mentaux obtenus.

On a2 constaté un désaccord avec la théoris, particulidrement net pour

les particules de diamétre &quivalent & la longueur d'onde utilis@e, et appavais-

sant aussi bien pour 1'intensité totals gque pour 1'intensité polarise. On essais

dans la discussion de la quatriéme partie d'analyser ce désaccord en émmetriant

notamment certaines hypothéses sur les milieux &tudiés.



PREMIERE PARTIE

DEFINITIONS ET RAPPELS THEORIQUES SUR LA DIFFUSION




I/ EXPRESSION DE LA MATRICE DE PHASE D'UNE PARTICULE SPHERIQUE

[\

b

o /;7 Considérons une onde plane monochromatique

Ll

partiellement polarisée se propageant le

T

! long de 1'axe oz. Le champ &lectrique en
un point peut se décomposer suivant deux

composantes ER et Er perpendiculaires entre

elles (figure I.1). Le rayonnement est com-

: plétement caractérisé par quatre paramétres

donnant par exemple l'éclairement, le taux

N} de polarisation, la direction et la forme
de la vibration polarisée. En utilisant les
paramétres de STOKES [3] nous associerons
au faisceau la matrice colonne d'Eclairement

A ]
n v
i ' ¢ E +§ 7
e SR r r
! .« "\
Q E F -E E_
- e ¥ r r
b= = ! (1-1)
[ v
J ! |E.E -E E_ |
e | A 3 Lor
P |
; z
—
N I o "./
\ 'E, E +E E
e Lor Lor

dont les coefficients sont définis & une constante multiplicative prés dépendant
des unités. Les quantités Ei Ej désignent les moyennes dans le temps et Ei la
guantitée conjuguée de Ei'

Lorsque l'onde plane incidente rencontre en S une particule sphérique
de rayon R, elle donne une onde diffuse sphérique dont l'étude a &té faite par
MIE Li:. On sait qu'au point D, & une distance r de la particule S, le champ

diffusé est transversal et peut s'écrire

I 2°¢ (1-2)




les composantes E et Er €tant respectivement pgaralléle et perpendiculaire au
plan de diffusion défini par oz et SD. Pour une particule sphérique, on a S3 = S4

= o et on posera

S =5, e .S, = s, e ;6 =0 _ -9 (1-3)

Ces quantités sont données par les séries classiques de MIE, dépendant de 1'an-
gle de diffusion g, de 1'indice m, réel ou complexe, de la particule et du para-

métre
= — (I-4)
R étant le rayon de la particule , A la longueur d'ende du rayonnement utilisé.

La matrice &clairement du faisceau diffusé€ par une particule sphérique,

d une distance r de celle-ci s'exprime donc avec le# paramétres de STOKES pér :

. - : 1
rl'e (51%1 * Sz%z) “2%2 - sl%l) 0 Iej
Q' 2 (5,8, = 5,5 (8,8, + 8,5 0 -0 Q
1B = -
E '(6)= 77 | - % ) (1-5)
U, 0 0 (5,8, +5,8) 1(3231-%‘231) U,
v 0 0 - i(szgl-“s‘zsl) (Szgﬁgzsll Lve

La matrice carrde du second membre représente la matrice de diffusipn F(0) si

1'on pose

XZ

8n2r2

E'(0) = F(e) E - (1-6)

Par la suite, nous utiliserons plus fréquemment l'intensité énergétique I1(0),

définie par

dw
%? = dw %(O) =C - g(@) E ‘ (I-7)



d¢ etant ‘e flux énergétique diffusé dans le cOne élémentaire d'angle solide du,
et C la section efficace de diffusion de la particule. Dans le cas d'une sphére
de ravon R et d'inuioe w, on a

Cc = WRZ K(m,R,*) _ (1-83

avec K(m,R,)) facteur de diffusion de la particule. Enfin R(@) sera la matrice

de phase.
Compte tenu des relations (I-6) et (I-7), et de
de = dw 1(0) = E'(0) dw r? (I-9)
n, ~ Ny
on aura
/ C )\2 ~N
E(e) = P(O) E = F(O) E (I-10)
2 ¥ ~
4rr 81 r
d'ol
>\2
E(O) = Prel g(@) (1-11)
soit avéc (I-4) et (I-8)
2 (0)
P(o) = : (I-12)
v 2
oK

IT/ CALCUL DES ELEMENTS DE LA MATRICE DE PHASE

Nous disposioms de calculs numériques des matrices de phase de parti-
cules sphériques, établis dans le formalisme de KUSCER, pour des raisons de
commodité dans leur utilisation en diffusion multiple. Dans ce formalisme, 1'on-

de incidente est décomposée suivant deux vibrations circulaires inverses [4} :

(e

- >
e, + 1er)//§

1
(I-13)

o

(e

_ LT ie )/V2



soit
— - - -
E +1 - 1 E7
+ 1
_ 1
- > (I-14)
E +1 + i} |E
L L AL
et 1l'on peut définir la matrice &clairement Ek(@)
- 14 ~ L o - .
I EE 0 1-i 0| |1
2 + - e
I EF 1 00-1] {Q
O- ++_i e (I—]S)
=== (-3
I EE 1001| lu
-0 - - e
I EE o1io| v
i
Mt I Rt R 0 Lel

ol les indices m = %2, 20 indiquent que dans une rotation des axés de référence
(T,;) d'un angle ¥, les différents paramétres sont simplement multipliés par
elmw.

Soit T la matrice de changement de geprésentation définie par (I-15);
si les &clairements sont exprimés dans la représentation de KUSCER, la relation

(I-6) devient

2
Koo _ 1 A -1 K _
@ =3I —5 k@1 & (1-16)
87 r
La matrice de phase correspondante, soit
PK(O) = P (0 ol m,n = *2,%0 (I-17)
N mn i - >
s'écrit alors, compte tenu de (I-5) et (I-12) :
K -1 2
PO = (T E(® T H/a’K (1-18)

d'ol 1'on tire facilement les expressions suivantes des différents coefficients



Baper = Paoro = Pooog = Pugep = (p#8)) (538 )/“ K
P+2+O ='P+O+2 - P—2~Q - P—0~2 N {S S ) (S +S )/a K
(I-19)
. _ _ Y
F240 = P40-2 = Pa2-0 = Poos2 (i +il) (8,5, )/a K
Po42 " Pi2-2 T oo T Pag-o = (5375)) (8,78 )/a K

Le calcul numérique de ces éléments P (0) a été fait 3 partir de

leurs décompositions sous la forme

32 pt (u) ol u = coso (1-20)

(w) = z5L=sup(imfi\n\) mo mn

Pmn ¥

et ol les Pin(U) sont les fonctions généralisées de LEGENDRE

2-m r -—r.l_—-@- -m coL
L -1 (2-m) ! (2+n)! ? 2
(W) = N 7 (1-u) (1+1) X
Zz(z_m)! (2+m)! (A-n)!
(I-21)
2 n o+m
X ‘"I"’ (!-u) T (1)
avec
L é_ L m-n 2 L
+m+n(u) = P_m_n(u) = (-1) +n+m(u)
Pimio(u) = i (u) - 7" (u) fonctions associées de LEGENDRE (1-22)
2 - ~
Pioto(u) Pz(“) polynOmes .de LEGENDRE

. . e 2 .
toutes ces fonctions étant utilisées avec la norme EE:T_’ so1it

+1 -r+l

+1
[N - ( 2.2 -
_]E;n(u{] du J—l [- (u )] = J-] [f (u)] dy = Trs] (1-23)

A partir de ces définitions, si 1l'on pose :

L L L %
Pe " Broro ™ 4omo %0 = Bioro 7 Baoo
% 2 » ) 2
Yo © B+o+2 B +0-2 ) 11B+0+2 B +0-2 (1 24)
L L 2 L
) Braez B 422 ) B+2+2 8 +2=2



il vient, on tenant compte de (I-19) et (I-20),
v Ve 9 (g & 5 2 : -
Lo, 8, PG =02 (8,5,+5 S ,)/a"K (1-25)
> pley =2 (5.8 -5 % /o’k
2z=z Yo F2tW T 2°27°1°1y/ (I-26)
(o] \ v 2
Loeo 8 B0 =2 (5,5,+8,8)/a’K | (1~27)
© 2 Y N 2
Loey €, Bp(w) = 2i(5,8 -§,8,) /0K (1-28)

Ce sont ces coefficients EQ’BQ’YQ’GQ’ déduits de ces expressions, qui sont
tabulés [ZJ. Les coefficients o, et QQ, non indépendants, sont des combinai-
sons linéaires des BQ et GQ. Les éléments de la matrice de phase peuvent ain-
si &tre tous déterminés. On verra que les coefficients~82 interviennent seuls
si 1'on cherche 1'intensité totale diffusée et que les coefficients Y, donnent
la valeur de la composante polarisée rectilignement en diffusion primaire. Les

coefficients a ,§ s€,5%, me nous serviront pas. Ils n'interviennent en diffusion

[} L
primaire que si l'on &claire le volume diffusant en lumidre polarisée ellipti-

quement.

III/ CAS D'UNE LUMIERE INCIDENTE NATURELLE

Revenant aux paramétres de STOKES, la matrice colonne pour un éclai-

rement incident en lumiére naturelle se réduit i

E = (1,,0,0,0) avec Q_=U_ =V =0 . (1-29)

En substituant dans (I-5), on obtient 1'é&clairement diffusé

E'(0) = (I'e,Q'e,o,O) (1-30)
avec
Xz n
' =
e 77 (815;%5,5)) I,
8t r
(1-31)
2
v A Y _
Q e 2 (stz Slsl) B



Ce qui correspond 3 une lumiére partiellement polarisée rectilignement. Soit,

en tenant compte de la relation (I-10), en termes d'intensité énergétique.

)\2 o, n,
I' =~ (S S +5.5 ) 1
8 [ 2 4 e
(I-32)
o (s.§ -s§)1
Q=" 22 1 1) e
8
Et finalement avec (1I-25) et (I-26)
2 -
1 o TR K bl
I - _z£=o 82 PQ(COS@)J Ie
(I-33)
R K | o 2 “‘
v o B
Q= | e Yy, Pz(COSO{J T

Nous supposerons par la suite que les ondes diffusées par les parti-
cules sont incohérentes, les particules &tant réparties au hasard et 3 des dis-
tances réciproques largement supérieures & leurs dimensions. L'intensité détec-

tée est alors la somme des intensités diffusées par chacune des particules.

1/ Intensité totale diffusée

Elle est donnée par I' dans (I-33). En définissant la fonction de

phase de la particule par
p@) = 22=0 B, P, (cos0) (I-34)

ol l'intégration & 1l'espace de (I-33) montre que BO = 1; un &lément de volu-
me dv d'un milieu contenant N particules identiques par unité de volume, dif-
fusera, par unité d'angle solide et sous un &clairement non polarisé Ie = E

2
110y = LIRK@RN o 5 (1-35)

4

puisqu'en diffusion indépendante les intensit&s s'ajoutent. On appellera



k = N TROK(m,R,\) (1-36)

le coefficient de diffusion du milieu, c'est & dire sa section efficace de dif-
fusion totale par unité de volume.

Plus généralement, soit N(R) dR le nombre de particules de rayon com-
pris entre R et R + dR dans 1l'unité de volume de la suspension; la densité en

particules du milieu est alors

N = {m N(R) dR (I-37)
o

la fonction N(R) définissant & une constante prés la granulométrie du milieu

étudié. L'intensité diffusée dans la direction © s'écrit maintenant

1'(0) = &LE { R% K(m,R,2) [Z;;o

Bz(m,R,A) Pl(cos@{} dR (1—38)

D'aprés sa définition, le coefficient k du milieu s'@crit alors

(=]

il

TR2K (m,R,A) N(R) dR (1-39)
o]

k

ce qui donne

k dv
4

I'(0) = p(©) E (I-40)

ol la fonction de phase p(0) reste développée sous la forme (I-34) avec.

[e.)

8, =1 TR°K(m,R,1) 8, (m,R,2) N(R) dR (1-41)
Q

2/ Intensité@ polarisée

Elle est donnée par Q' dans (I-33)et correspond ici 3 une composante
polarisée rectilignement. De la méme fagon que précédemment, nous aurons en

général



_]O...

o0
“y

.
a 1
! ! ™ s e e
=z J PR K{(m,R, %) Az(m,R,k) N(R) dRr (14733
)

Ty

3/ Taux de polarisation

La connaissance des coefficients BZ et v, permet ainsi de déterminer
théoriquement la fonection de phase (donc & une constante prés l'intensité totale
diffusée) et le taux de polarisation défini par :

. . .
N v, Po(w
=2 '8 "2 NG
7©) = - 2.(0) (I-44)
e, ey 1O
=0 & "2

On a calculé les courbes théoriques, déduites de la théorie de MIE, correspon—

dant a4 p(©) et au taux de polarisation pour différentes valeurs de o correspon-

dant aux milieux étudiés. On les trouvera sur les figures de la troisiéme partie.
Tous nos calculs ont été effectués au Laboratoire de Calcul Numérique

de Lille.



DEUXIEME PARTIE

APPAREIL DE MESURES




l-de base utilis@ pour nos mesures est un diffusiomtre cons

truit par la maison AMINCO. La figure (II-1) donne le schéma de principe de 17ap~

areil tel qu'il e: osé par le constructeur. Nous 1'avons modifié, surtourt
p

en ce qul concernars :¢ principe de détection de la lumiére diffusée, pour 1'a-
I 9

dapter & nos beuwoin:z,

I/ APPAREIL DE BASE

1/ Eclairage

- La source lumineuse (L) est une lampe 3 vapeur de mercure.
- Un condenseur (A) focalise la lumiére au niveau du diaphragme (DZ},
le faisceau passant auparavant 3 travers un premier diaphragme (D]).

-~ Une série de filtres (F), mont8s sur un support tournant, permet
de sélectionner 1'une des raies intenses du mercure (365, 405, 436, 546, 576 mu).
Nous utiliserons uniquement la plus intense & ) = 546 my.

- Des filtres gris (B) permettent d'atténuer de 10“2 a 10—8 fois 1'é-
clairement incident.

- On peut également interposer sur le trajet du faisceau un polari-
seur (P) pour des mesures de polarisation; nous verrons que nous avons préféré
utiliser une autre technique pour ces mesures.

- Le faisceau traverse enfin une lentille de champ achromatique (L]).
Tout ce bloc d'éclairage est erfermé dans un premier compartiment &tanche (I),
qui le met 3 l'abri de lg lumidre parasite extérileure. Les dimensions et posi-

tions de (D]), (Dz), et (Ll) déterminent la structure du faisceau incident qui

pénétre dans la chambre de diffusion (II) lorsqu'on ouvre l'obturateur R.

2/ Détection

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

- un ensemble de diaphragmes (Do) limitant la lumiére parasite.

- un support S, dé centre O, placé sur le trajet du faisceau incident
éclairant et sur lequel on place la cuve (C) contenant le milieu diffusant &tu-

ie.

By

- une platine circulaire horizontale (E), tournant autour d'un axe
passant par O, et graduée en degrés sur son pourtour. Cette platine est manoeu-—

vrée de l'extérieur ol l'on fait en M la lecture de l'angle O de rotation.
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- le bloc de détection, solidaire de la blatine () est constitué dans
1'ordre en partant de O : |

. d'une lentille de champ achromatique (L2)

. d'un diaphragme amovible (D3)

. d'un diaphragme fixe (DA)

. pour des mesures de polarisation d'un polaroid (P') comme analyseur.

. d'un verre dépoli (V)

. d'un photomultiplicateur type I.P, 21 de R.C.A,

L'estimation théorique du flux mesuré, & partir de la glométrie des

-

faisceaux &clairant et détecté, a &té faite en détails TZ). Rappelons simplement
ici que le flux détecté dans une direction € par le photomultiplicateur est, a
un facteur d'appareil A prés :

0(0) = k T exp(~2K R) A E4&) . (17-1)

0 s1nd .

oli R est le rayon de la cuve cylindrique (C); k le coefficient de diffusion
défini dans la premi&re partie; K = k + b, si b est le coefficient d‘'absorp~
tion éventuel du milieu; p(Z) la fonction de phase et Io 1'intensité du fai-

sceau incident.

Assez bien adapté aux mesures d'intensité totale, donc & la détermi-
nation de la fonction de phase p(C) du milieu, cet appareil s'est révélé peu
performant et peu maniable pour les mesures de faibles taux de polarisation
rencontrés, comme 1'ont montré les expériences préliminaires rapportées pré-
cédemment {}]. La mesure du taux de polarisation se faisait de la manidre
suivante : le polariseur (P) permettait de polariser.la lumi@re incidente dans
le plan parallé@le ou perpendiculaire au plan de diffusion et l'on détectait
alors directement les cowposantes paralléle (IL)‘ou perpendiculaire (Ir) au
plan de diifusion de la lumiére diffusée, le taux de polarisation s'en dédui-
sant par T = (IQ_Ir) / (12+Ir)'

vait 1'in-

jal

Cette méthode présentait de nombreux défauts. En particulier elle

cise (maninulation cons-

on
1]

convénient d'étre manuelle donc trds lente et peu pr

tante du polariseur (P)). En ce qui concernait la détection du courant du pho-
L . S e e e e .

tomultiplicateur, le bruit de fond devenalit vite limitatif puisque nous tra-

vaillions en continu, d'oll 1'impossibilité de mesurer les faibles écarts entre



L

II/ MODIFICATIONS
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I et Ir. Des modifications s'imposaient donc pour améliorer nos résultats.

Nous avons réalisé un appareil plus performant et plus maniable par

les modifications suivantes.

1/ Circuit.continu

pour le milieu diffusant

L'influence des diffusions multiples nécessitant une &tude en fonc-

tion de la concentration [%I, on devait détecter les intensités totales et po-

larisées diffusées dans toutes les directions pour différentes concentrations,

et essayer ensuite d'extrapoler les mesures & la dilution infinie. Les diver-

ses concentrations du milieu étaient faites en diluant peu & peu le produit,

avec les inconvénients de manipulations nombreuses du produit, d'inhomogénéité

des mélanges et d'introduction quasi-inévitable de poussiéres en suspension

dans 1'eau.

On a préféré réaliser un circuit fermé de la fagon suivante.

La cuve 3 diffusion employée est une cuve cylindrique en quartz, fet-

mée aux deux extrémités par des fenétres polies comportant deux tubulures

(figure 1I-2).

i

(figure II-2)

Cette cuve, fabriquée par ELECTRO-QUARTZ, a
les dimensions suivantes :

- diamétre extérieur : 50 mm

- hauteur : 60 mm.

Elle est reliée par 1l'intermédiaire de deux
tuyaux souples en silicone rhodorsil, d'un
diamétre intérieur de deux millimétres, &

une cuve extéerieure 4 1'appareil (figure II-3).

Celle-ci présente deux tubulures sur sa sur-
face 1atéréle permettant le raccordement avec
la cuve diffusante. Le couvercle comporte trois
ouvertures; une centrale pour le passage de la

tige d'un agitateur 3 variation continue de vi-



_Jli |

solvant produit

l ' 'l tesse, les deux autres permettant d'intro-
l'——%V duire le produit diffusant étudié d'une

gtudié E—L— part, de 1'autre le diluant. Ce sera de
venant | l'eau bidistillée, filtrde auparavant sous
de la cuve | . R ) L
iffusantd ' pression 3 travers un filtre de porosité
é ]pomm

<~
agitateur

-~

n® 4 (5 & 15 p). Une pompe péristaltique

—vers la

R - . . . . .
. 4 variation continue de vitesse lacée
—“1cuve diffusante » P
¥

sur un des tuvaux de raccordement, permet
€ fiGwm —~ — A

(figure 1I-3)

une circulation contcinue du milieu diffu-
sant.
Ce dispositif, tout en &liminant les inhomogénéités et l'introduc-
tion de bulles d'air, permet aussi de réduire considérablement les impuretés

de 1'eau ou du moins de les garder constantes pendant toute l'expérience,

2/ Détection

Pour mesurer les faibles taux de polarisation nous avons amélioré
le systéme de détection, en cherchant & détecter simultanément l'intensité

totale et sa composante polarisée.

Revenons aux résultats établis dans la premiére partie. Nous avons
vu-que sous un éclairement en lumiére naturelle, l'intensité diffusée présente
une composante polarisée rectilignement. Abandonnons momentanément les para-
métres de STOKES pour décomposer la lumiére diffuse suivant les axes 7 et ;,
paralléle et perpendiculaire au plan de diffusion. A une constante prés dé-

pendant des unités. Comme dans (I-1), posons

et I' = E' F' (11-2)
r r r

soit

IV = L S 3 I' = ————— (II—3)
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En lumiére incidente naturelle d'éclairement E, les formules (I-32)

donnent aldérs

2 2

' = ——L = ——L— 3

Il ==55(0).8/(0).E = =5 i (o) E

8% 87

(11-4)
XQ § AZ
Ilw= == S_(0).5,(0).E = i (0) E
oi l'on a posé

S, ( gr( = @ ;3 S, )‘§ =i, (0) : (1I-5)
5,(0).5,(8) =i (0 ; , @ :a2<e> =i, :

-.Eclaireﬂs le Milieu diffusant en lumidre naturelle et interposons
. sur le faisceau diffusé dans une direc-
A}?  tion 0, un analyseur tournant i une vi-

tesse angulaire w. Seit wt l'angle en-

>y

tre la direction de l'analyéeur et le

plan de diffusion. L'analyseur trans-

: _mettant les vibrations Eéﬂeos wt et;E;
~, -+ Sinwtj en passant aux carrés pour ob-

tenir les intensités, .compte tenu de
(figure II-4) , L . ,
(I1I-4), 1l'intensité & la sortie de l'a-

nalyseur est
: Xz B 1 + cos 2wt 1 - cos 2ut ;
I' =S5t B | (@) (ﬂ———jf-—w—) ,(@) (-——*—1;***f) (11-6)

le facteur & ;rendaht cqmpte de 1'ébserpfian du polaroid.
Bans 1e d1sp031t1f utlllse, la lampe au metrcure, allmentee par. le-

.secteur, donne un - eclalrement dépéndant du temps. . San observatlon a I'escillos-

.

cepelmantrg un s;gnal sinusoidal assez:propre, de frequence.f = %Fi double de

ediile du secteur. En substituant donc & E, dans (II-6), E(l+ces2t) /[ 2, il
vient ' .
AztoE
I' = [l(e)+1 (e)] [l+cos ZQt]

32m (11-7)

+ [il(e)eiz(@ﬂ [ccg ZmGQCGSaZthCOS 29;]}
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Le signal délivré par. le photomultiplicateur est finalement du type
de la figure (II-5). Au courant constant d'obscurité prés, 1l se décompose en
un spectre de 5 fréquences i O,2fo, 2f et Z(ftfo),

ot £ est la fréquence du secteur et f = w/2m

nﬁ nh celle de l'analyseur. Il reste & choisir 2 de
%J#% | ces 5 signaux disponibles, d'amplitudes respec-
UU tives il(®)+i2(®) et il(@)-iz(G) , qu'on am-

plifiera convenablement, et d partir desquels
(figure 1II-5) . .
. a8 pourra donc mesurer la“fonction de phase p(0),

proportionnelle & i1(®)+i2(®D s &t le taux de polarisatioﬁﬁdonné par

il(e)—iz(e)

RN CENG!

(I1-8)

2°/ Réalisation

" L'analyseur est un disque de 18 mm de diamétre logé dans le comparti-
ment (P') de la figure (II-1). Pour des raisons d'encombrement mécanique. il ne
nous &tait pas possible de lui imposer une vitesse de rotation trop &levée. L'a-
nalyseur, par l'intermédiaire de roues dentées est entrainé 3 une vitesse de
rotation de 250 tours minute par un moteur synchrone Crouzet, de fréquence 3000
tours minute. La fréquence de modulation 2f est alors de 8,33 Hz. La direction
de la vibration regue par.le photomultiplicateur n'étant pas constante il faut
évaluer 1'influence de cette variation du plan de polarisation de la vibration
lumineuse sur la photocatode. En faisant tourner le polariseur lentement, les
variations relatives du signal de sortie sont inférieures & 17 donc négligea-
bles. _

L'intérét de la modulation réalisée est évidemment de pouvoir ampli-
fier les sighaux obtenus, faibles aux basses concentrations de diffusants uti-.

lis8es. Onya donc choisi de conmserver dans (II-7) les signaux en cos2fit et cos2uwt.-

ey

cos2Qt, autour dés 100 Hz, qui transportent toutes les informations kecherchées,
et d'une amplification plus aisée que les signaux continu et 3 8,33 Hz. La dé-
tection de l'intensité totale 3 100 Hz présentait, sur celle 3 0 Hz, le double
avantage d'un bruit de fond plus faible et d'une suppression du courant d'obsg-
curité;

Par ailleurs, une fois les signaux amplifi&s pour les amener & un ni-



veau opérationnel, on a utilisé deux détections synchrones pour restituer les
informations. Cette méthode était particuliérement intéressante pour le relevé
de la composante de polarisation il(e) - iz(O), puisqu'elle nous indique le
signe. du signal, et donc le plan de polarisation. Par la méme eccasion, on li-
mite également au mieux les bruits de fond mélangés aux signaux. Ces détections
synchrones demandaient 2 signaux de référence, 3 8,33 et 100 Hz. Le signal de
référence 3 8,33 Hz est obtenu en envoyant sur une photodiode un faisceau lu-
mineux annexe coupd mécaniquement par un modulateur 3 deux piles. Ce modula-
teur est solidaire du systéme d'eptrainement du polariseur est tourne donc 3

la méme vitesse que celui-ci; seit & la fréquence de 8,33 Hz. En ce qui concer-
ne, e signal de référence pour la détection synchrone a& 100 Hz il est obtenu &

partir du secteur par une multiplication de fréquence.
. Dispesitif général

Le gchéma de la figure (II-6) denne une représentation synoptique du

r
dispositif employé. Pour plus de précisions on le reportera a la figure (II-7).

sortie
sigmal
7 : étecteur |8,33 lconstante _v?}eur d? ~
reglage - S l'intensité
i 1 . . |synchrone Ha de
de ) g s E———
' hase 8,33 Hz temps polarisée
lampe hotodiode | ¥ : ' diffusée
.modulﬁteur
N , ampli R
l 8,33 Hz.
i . hl
—> .
—> p.M.l_ lampld - référencg . U
' —] 100 Hz 100 -Hz secteur
__.__§ : .
‘. . ti ignal
flux polariseur sor ?gos§§na
diffusé :
Jconstant
de
DS
N

valeur de l'intensité
totale diffusée

(figure II-6)



Le photomultiplicateur utilisé est un I1.P.21 de R.C.A. Il est alimen-
té sous une tension continue de 700 volts, pour laquelle le rapport signal/bruit
est optimum. Son gain, de 2.106 pour une alimentation de 1000 volits; tombe a en-
viron %05 a 700 volts; ce qui reste suffisant, la limitation venant du bruit
plutdt que de la difficulté d'amplification des\signaux. Son temps de réponse,
de 1,9 ns, est parfaitement négligeable aux fréquences oii 1'on opére. Enfin,
au niveau du courant d'obscurité, de l'ordre de 2 nA, il présente un bruit de
fond sensiblement blanc au dessus de quelques hertz, d'environ 0,3 nA.

Le signal sortant du photomultiplicateur est d'abord envoyé& sur un
amplificateur, accordé sur 100 Hz, et de bande passante assez large (20 Hz) pour
conserver 1e; signaux de 92 et 108 Hz. Le signal du courant donné par le photo-
multiplicateur est transformé en signal de tension dans une résistance variable
4 1'entrée de 1'amplificateur. Cette résistance devant &tre de 1 MQ pouf les
signaux les plus bas, l'étage d'entrée de l'amplificateur utilise un transistor

a effet de champ. A la sortie de l'amplificateur le signal de la forme :
cos 2 Qt U%i(@)+i2(@)J+ [ii(@)—iz(@) ] cos wg} (I1-9)
est envoyé sur la détectien synchrone a 100 Hz.

Aprés détection, sur une alternance le si-

gnal conservé est du type de la figure

/f\\ /W (ﬁ\ {ﬂ\\ (I1I-8). Il reste a en extralre les infor-
X' /\\ A /ﬁ\ - L mations cherchées.

(figure I1-8)

. Mesure de il(®)+iz(@)

Un intégrateur, de constante de temps grande etsvariable de 0,04 a
10 secondes, placé derriére cette premiére détection synchrone, restitue a
valeur moyenne du signal détecté, soit d un facteur Bl d'amplification prés,
la guantité ii(®)+i2(®). La mesure en est faite sur unmilliveltmétre continu
PHILIPS P.M. 6440, d'impédance d'entrée de IMQ. Niveau de sortie : pour une
tension de sortie de 1'amplificateur de 0,4 volt, on obtient un signal continu
de 100 mv. On reste toujours dans cette 2z8ne de mesure en choisissgant la ré-
sistance de débit du photomultiplicateur et le gain,réglable, de 1'amplifica-

I}

teur.



Bruit : pour une constante de temps de ! seconde, le bruit ramené i la sortie

de la chalne amplificatrice est de 1'ordre de 0,1 & 0,5 mv.
. Mesure de i](G)—iz(@)

A la sortie de la détection 3 100 Hz, et en dérivation sur la chaine
précédente, le signal (II-9 ) est filtré, pour en conserver la composante &
8,33 Hz. 11 est ensuite amplifié, par un amplificateur sélectif, de bande pas-
sante 6 Hz, de gain variable, qui l'améne i un niveau convenable (gquelques
centaines de millivolts) pour effectuer enfin la détection synchrone a 8,33 Hz.

Un déphaseur, de - % a + %-é 8,33 Hz, placé entre la photodiode et
le détecteur, permet une mise en phase du signal de référence et du signal é-
tudié. A la suite d'un intégrateur, de constante de temps variable (0,1-1-10
secondes), on détecte le signal sur un millivoltmétre PHILIPS P.M. 2430, d'im-
pédance d'entrée ! MQ. Ce millivoltmétre permet.é&galement d'observer les in-

versions de polarité de la lumiére diffusée et donne 3 un facteur B, d'appa-

2
reil prés 1la quantité iI(@) - iz(@).

Du fait de la largeur de la bande passante; les éventuelles modi-
fications de fréquence du signal de référence n'ont aucune influence sur la
phase du signal. De méme on a vErifié que la modification de la résistance
de charge de 1'amplificateur n'entraine qu'une variation relative inférieure
d& 1% de la phase du signal. En se plagant sur la constante de temps de 10 se-

condes le bruit devient tout & fait acceptable, méme aux niveaux de la lumiére

diffusée par l'eau pﬁre.

Le relevé de la fonction de phase p(0) revient, comme on l'a vu, 3

celui du signal de fréquence 100 Hz, au facteur B, prés. Nous n'avons pas

1
cherché & préciser ce facteur d'appareil, et nous sommes content@ de mesures
relatives, les fonctions de diffusions expérimentales &tant normalisées aprés
détection, comme on le verra.

L'évaluation du taux de polarisation, suivant la formule (II-8), né-

cessite par contre la connaissance du rapport BI/BZ des deux facteurs d'appa-

reil correspondant aux deux signaux détectés. Ce rapport a &té mesuré pour la
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position ou le gain théorique de l'amplificateur & 8,33 Hz est &gal 4 1. Dans

ce cas, pour un signal incident totalement polarisé : les deux mesures devraient
etre égales. La mesure 3 été faite en détectant directement, en 1l'absence de
diffusant, le faisceau incident polarisée par l'intermédiaire du polariseur (P)
du compartiment (I). Le signal 4 8,33 Hz &tant réglé au maximum au moyen du dé-

phaseur, les lectures des signaux sur les deux chaines donnent directement le

rapport BI/BZ cherché, égal & 0,98.



TROISIEME PARTIE

MESURES
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I/ MATERIEL EXPERIMENTAL

Les mesures ont été effectudes sur une série de particules de polysty-
réne monodispersées et assez bien calibrées, fournies par la DOW-CHEMICAL COMPA-
NY (D.C.C.) et 13 PARTICLE INFORMATION SERVICE (P.I1.S.). PECHINEY SAINT GOBAIN
nous a par ailleurs fourni une série de latex, également étudiées, mais dont la
monodispersion apparait infiniment moins rigoureuse.

Les caractéristiques de ces latex somt-indiquées dans le tableau I,

TABLEAU I
Fournisseur Référence Diamétre moyen Déviation standard,
en microns en microns
P.I.S. n® 6.1 0,088 0,008
P.I.S. n° 6.3 0,198 0,008
PECHINEY Latex n° 877 0,2 inconnue
FP.I.S. . n° 6.4 0,255 0,006
PECHINEY ' Latex n° 921 0,3 inconnue
P.I.S. n° 6.6 0,365 0,008
PECHINEY Latex n° 1805 0,4 ' -inconnue
P.1.S. n°® 6.8 0,5 0,0027
D.C.C. L.S. 063 A 0,557 0,0108
- PECHINEY Latex n° 550.3 0,7 - inconnue
D.C.C. L.Ss 4497E 0,796 0,0083
PECHINEY Latex n° 550.5 0,81 inconnue

Nous n'avong pas pu obtenir les déviations standard des produits four—
nis par PECHINEY. Toutefois le calcul d'une déviation standard type e%fectué a
partir d'une granulométrie d'exemple trouvée dans la do&umentation de la Maison
PECHINEY, donne un ordre de grandeur des déviations, d'ailleurs importantes,-
auxquellés on peut s'attendre. 4 |
Rappelons que la déviation standard s est définie ﬁar

2

s =\ —Fer— (I1I~1)
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ol n, est le nombre de particules de diamétre X et

(I11-2)

le diam8tre moyen des particules

Les particules fournies par P.I.S. et D.C.C. apparaissent au microscope
€lectronique remarquablement calibrées. Une photographie obtenue au microscope
électronique par la méthode de coloration négative montre par exemple la parfaite
sphéricité et netteté de surface du latex L.S. 063 A (diamétre 0,557\@, Une étude
poussée de MADELEINE et MOREL [6] indique pourtant une incertitude ée 107 sur le
diamétre des particules, suivant le temps d'exposition sous le faisceau d'élec-—

trons. Nous reviendrons sur cette question.

. . . - . Tdm s o
Le paramétre o d&8fini par (I-4) s'écrit o =-—K* ou m est 1'indice du
milieu dans lequel les particules sont en suspension, soit ici m = 1,33, A la

longueur d'onde du rayonnement dans le vide et d le diamdtre de la particule.
Pour 1l'éclairage nous avons uytilisé uniquement la longueur d'onde
A = 546 my et les paramétres o correspandant aux diamétres moyen d des différen-

tes particules sont donnés dans le tableau II.

TABLEAU IT

d en microns o d en microns o
0,088 0,675 0,4 3,088
0,198 © 1,519 0,5 3,836
0,2 1,534 0,557 4,273
0,255 1,956 0,7 5,37
0,3 ' 2,3 0,796 6,106
0,365 2,8 0,81 ' 6,214
II/ MESURES

a

Les mesures ont été faites pour tous les produits de 10° 2 135°, On
est en effet limité

- de 0 & 10° par 1'étalement du faisceau incident et l'incertitude sur le volu-
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me diffusant vu par le photomultiplicateur
- de 135° 3 180° par l'encombrement du détecteur.

La sensibilité de 1'appareil transformé@ nous a permis d'opérer 3d des
concentrations suffisamment basses pour que l'intensité diffusée soit due pres-
que uniquement 3 la diffusion primaire. Le flux détecté est alors proportiocnnel
d la concentration, comme le montrent les figures (III-2), (II1-3), et (ITI~4);
ony a tracé l'intensité et le taux de polarisation, pour différentes concentra-
tions d'un méme produit relevés dans quelques directions. On voit que la linéa-—
rité de 1'intensité et la constance du taux de polarisation sont assez bon. La
sensibilité de 1'appareil nous évite donc une extrapolation fastidieuse d la
dilution infinie, et il suffira de prendre les intensités détectBes sur tout le

diagramme pour une seule concentration assez faible du produit 3 &tudier. Il nous

reste 4 Etudier quelques corrections & apporter aux mesures directes des signaux.

111/ CORRECTIONS DES MESURES

En plus de la lumidre diffusée par les particules, le photomultiplica-~
teur regoit la lumidre parasité.diffusée par l'eau dans laquélle les particules
sont en suspension. Cette lumidre est faible; mais non négligeable aux trés bas-
ses concentrations ol 1l'on travaille. On mesure donc sur l'eau pure les intensi-
tés parasites I1°(0Q) qu'flgsuffit de soustraire des mesures I (0). On appelera

c . .o .
17(@) les mesures corrigées de cette lumidre parasite.

2°/ Diffusion du faisceau réfléchi sur la cuve

Sur la figure (III-5), la réflexion du fais-

ceau direct en (1) va donner au point o une

7 o premiére diffusion parasite., La réflexion du

(B)QKé?w | faisceau diffusé dans l'angle (7-0) renvoie

PM ™ également vers le photomultiplicateur une com-
figure (III-5) posante parasite.

Décomposons toujours l'intensité diffusée en ses composantes Ii et I°
: r
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soit 3
Az
' = — 1
IQ. 5 12(6) E
8n
; }\2
1 A :
§f =— 1](@) E
8n

1yi .
c 3

Appelons donc IVQ'et I': les composantes ‘de l'intensité corrigée en (3); nous

aurons en tenant compte des diffusions parasites précédentes :

2 ‘ 2 -~

(o) = —15 ri2(9)+r i, (1-60)+r iz(n-ef E = 2o i,(0)+2r iz(w-ej] E
8 L ‘ -~ 87 L
' (IT1-2)
c Az i N Az
I'r(e) = —5 il(O)+r il(ﬁ—@)+r il(ﬁ-e) E = —fi-ril(e)+2r i](w—@51 E
8w - . 8n L

le faisceau réfléchi en (1) donnant une diffusion dans ‘1'angle (m-0) sous un &-
clairement fE,.et le faisceau diffusé en (m-0) se réfléchissant en (2) avec le

‘méme facteur r. De méme, la mesure dans la direction (7-0) donme

2 |
1Cp A . CANwo. o Ay |
I 2(ﬂ 0) . 5 [12(ﬂ 0)+2r 12(9)J E
" (III-3)
AZ
I'c(ﬂ—@) = — (i (m-0) +2r i (Oﬂ E
T 2 1 : 1
8m -
ibn tire les relations précédentes :
c c Az K 2 - ;
[ - 1 - = . - S
I Q(O) 2r 1' (m=0) 2 [12(0) b r 12(QD].E
(I11-4)
c Kz 2. "
1'9(0) - 2r 1'S(1-0) = —=5 [i;(@) ~4r i (@)] E
r r .. 2 1 1
8n
Soit au deuxiéme ordre prés :
AZ E C . c | c c o
i (0) + i,(e) — = [x! (0) + I'°(0) | = 2r | 1'S(m-0) + I'S(m=0)| (III-5)
1 2 8Tr2 4 T 2 r
2

B . A E i C ‘ |C | v c - - "c — -
[11(6) - 12(@)]-—g;§w = [i z(e)t— I r(@)] - 2r [I'QCN 0) I,r(ﬂ @5] (I1I-6)



_25_

Les signaux détectés sont proportionnels au flux regu par le photomul-

tiplicateur, donc aux quantités {I'z(e) + I'E(G)J et [IYE(@) - I';(@j], sulvant

la chaine considérée, aux facteurs prés de gain et de transmission des détections,
Les équations (II1-5) et (III-6) permettent donc, de déterminer, & une constante
prés, les quantités il(G)i? iz(@) cherchées, 3 partir des mesures proportionnelles
aux quantités entre crochets des seconds membres.

Le coefficient r est déterminé par.la réflexion verre/air et vaut ici
0,04 pour A = 546 my.
| On remarquera enfin que la diffusion parasite donnée par ces deux faig-
ceaux sera négligeable pour les milieux dont les indicatrices sont sensiblement
symétriques, c'est 3 dire pour les particules de faibles diamétres. Elle sera,
par contre, assez importante pour les indicatrices dissymétriques; la valeur de
‘la diffusion parasite pouvant méme atteindre l'ordre de grandeur de la diffusion
gtudiée,

3¢/ Correctlon de volume

Nous avons vu (II-1) que le flux détecté par le photomultiplicateur

dans un angle O &tait

_KAE

2(0) sin®

exp(-2kR) p(0O)

. . , 1 4
Le volume diffusant actif varie donc comme Sin0 et nous voyons que nos mesures

-

seront & corriger par sind®.

4° / Correctlon du taux de polarlsatlon

Soit Tm(@) le 'taux de polarisation déduit des mesures corrigées (cor-
rections (1) (2) (3)). Nous avons vu que pour tenir compte des facteurs d'appa-
reil il fallait wmultiplier ce taux.par le facteur 0,98, au rapport prés connu des

gains des deux chaines. Le taux expérimental sera donc finalement

1(8) = 17(0) x 0,98
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Pour évaluer leurs importances &ventuelles, on a relevé le flux diffu-
sé par une solution diluée de fluorescéine. Le diagramme de fluorescence qui
remplace la fonction de phase p(®) est alors isotrope, et le relevé du flux de
fluorescence mettra directement en &vidence les défauts de construction de la

cuve, Compte tenu de l'isotropie de p(®) nous aurons :

k
sin®d

s%(0) =

La figure (III-6 a) donne la courbe représentant sin® @c(G) mesurée
sur la fluorescéine. Dans les directions avant la lumidre diffuse due aux im-
puretés est prépondérante; pour 1'éliminer on a refait les mesures en plaéant
un filtre bleu devant la source (436 mp) et un filtre interférentiel centré
sur 546 mu devant le P.M. Entre 10° et 135°, ce qui correspond i notre domaine
de mesures, la figure (III-6b) montre que 1l'on obtient une bonne vérification
de la loi et il semble que les défauts d'usinage de la cuve soient sans influ-

ence.

IV/ RESULTATS

Les mesures d'intensité totale et de taux de polarisation ont &té
faites pour tous nos produits suivant la méthode décrite plus haut. Les valeurs
expérimentales corrigées pour les différents angles ont été reportées sur les
courbes (figures III-7 a III-30).

En ce qui concerne l'intensité totale, puisqu'il s'agit de mesures
relatives, nous 1l'avons représenté@e par la fonction de phase. Dans la 4&me par-—
tie nous verrons comment elle est normalisée.

En ce qui concerne le taux de polarisation, nous 1l'obtenons bien sir
en valeurs absolues.

Les courbes théoriques, déduites de la théorie de MIE, sont également

“données; elles ont été traces en traits pleins sur les figures.



~QUATRIEME PARTIE

ANALYSE DES RESULTATS - DISCUSSION
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1/ GENERALITES

Une premiére vue d'ensemble des résultats expérimentaux montre un bon
accord avec la théorie pour les particules de diamétres assez faibles (a<2),
aussi bién en ce qui concerne la fonction de phase que le taux de'polarisation.
Pour des valeurs de a supérieures, les diagrammes, tout en respectant 1l'allure
générale et l'ordre de grandeur donnés par la théorie de MIE, s'en &cartent
trés nettement en certains points, tantdt par excés, tantSGt par défaut, comme
par exemple pour a = 2,3 et 2,8. On remarque par ailleurs un comportement dif-
férent de particules de diamétres équivalents, comme 0,796 u (0=6,1) et 0,81 u
(0=6,21), mais provenant de fournisseurs différents; respectivement la D.C.C.
et PECHINEY SAINT GOBAIN dans le cas présent. Nous verrons dans la discussion
que cette différence semble surtout due & la calibration plus ou moins bonne
des{particules fournies.

Malgré ces divergences, nos résultats montrent une amélioration as-
sez sensible sur ceux d&ja obtenus au laboratoire, aussi bien pour la fonction
de phase [2.]que pour le taux de polarisation [5]. Notre appareil ést maintenant
opérationnel et suffisamment précis pour ne pas €tre en cause dans les derniers
Ecarts observés entre théorie et expérience ; sa sensibilité nettement améliorée
nous permet de travailler maintenant 3 des concentrations trés faibles ol les
diffusions multiples sont négligeables. Le probléme délicat de 1l'extrapolation
des mesures & la dilution infinie est ainsi &vité. La bonne homogénéité des pro-
duits durant l'expérience dennant d'autre part des mesures trds stables, il sem-
ble que 1'on peut accorder toute confiance aux résultats.

I1 faut ici insistér sur la grande répétabiiité de nos mesures. Les points expé-
rimentaux portés sur les courbes sont relatifs 3 une seule manipulation mais cha-
cun des produits a été en fait &tudié plusieurs fois. Les résultats restent cons-—
tants & la précision des mesures (mieux que 10%). Enfin l'effacement constant,
pour tous les produits, des extréma théoriques aigls ne peut €tre imputé i un dé-
faut de résolution de 1l'appareil, celle-ci ayant été évaluée avec précision et
apparaissant trés suffisante [2].

On peut rapidement comparer nos résultats & ceux obtenus par différents
auteurs qui ont effectué des mesures sur ces latex. Dans la plupart des cas il
faut constater que les particules utilisées sont de diamétres, soit de l'ordre du

dixiéme de micron, soit de l'ordre du micron et dans ces deux zones il y a un
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assez bon accord entre l'expérience et la théorie. Nous n'avons trouvé par con-—
tre aucune publication de mesures relatives a des latex de diamétres intermé-
diaires et allént par exemple de 0,2 & 0,8 microns, zone dans laquelle 1'accord
que nous obtenons est justement moins bon. Pour ce qui est de 1'@tude expérimen-—
tale de 1'intensité totale diffusée sur tout. le diagramme on peut en particulier
relever les tré&s nombreuses expériences de KRATOHVIL [i}; [g}, [9]0 En ce qui
concerne l'intensité polarisée, peu de mesures ont &té& faites sur tout le dia-
- gramme et la plupart des auteurs se limitent 3 des relevés pour des angles fixes;
en particulier a 90% ou 4 45° et 135° pour des mesures de dissymétrie Eﬁé]; [ﬁﬂ .
Nous n'avens relevé qu'une série d'expériences [121; E}i}, similairESia celles
déjia effectuées au laboratoireliéﬂ. Ces auteurs eﬁt employé deux sources diffé-
rentes, une lampe a4 vapeur de mercure et un laker, centrés tous deux sur 6300 Z@
Par une méthede identique 3 celle décrite dans [5] ils ont relevé sur tout le
diagramme. les intensités des compesantes paralléle et perpendiculaire de la lu-
miére diffusée ?ar.des 1atex;de-diamétres 0,088 u, 0,796 u et supérieﬁrs a1 mi-
cxen. .Si les auteurs n'observent aucume différgnce neotable -entre les résultats
expérimentaux en mtilisant'succes§ivement les deux sources, ils re;rouveﬁt par
c@ntre~unvdésacgerd aussi net qué.le ﬁétré‘entre les courbes expérimentales et
théoriques. Il semble denc qu'il féille chercher au niveau de la particule 'l'ori-
gine des 8carts observés plutdt que dans un effet d'ensemble.des particules que
l'utiligsation du laser aurait fortement accentuégle nombre de particules illumi-
néesdé.fagon céﬁéfente dans les expériences~préc§dca£e§ variant de 1 3 50105
suivant -le mode dléclairage}.

Pour réaliser cette analyse nous avons envisagé les influermces, sur
les courbes représentant 1'iQtenSité totale et le taux de pelarisation, des pa-—
ramétres caract@risant la particule, c'est & dire son indice et son rayon, et

une dispersion en dimension des particules d'un‘mémé pr@duito

11/ INFLUENCE DE L'INDICE

On peut d’aberd suppeler que l'indice des latex n'est pas rigoureusé—
ment connu. Envisagesns les variations de la partie reelle m et de la partie i~

maginaire y de cet indice.
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1/ Partie reelle

11 semble difficile de douter de la valeur admise. Nous 1'avons prise
égale 3 1,20 pour la particule dans l'eau car cette valeur est adoptée par tous
les auteurs et a 8té confirmée par les mesures interférométriques de HELLER et
PUGH [14] qui ont trouvé pour tous les latex &tudiés la méme valeur absolue de
1'indice, soit 1,59, Il semble d'ailleurs impossible d'interpréter les diver-
gences observées par un simple &cart de cette valeur de m. Les mesures du fac-
teur K(m,A,r) des particules ne sont d'ailleurs en accord qu'avec la valeur

indiquée [2].

2/ Partie imaginaire

L'existence d'une absorption propre faible n'est pas exclue 3 priori.
Nous avons donc, calculé les fonctions p(@) et t(0) pour a = 6,1 avec deux va-
leurs arbitraires de y(-0,01 et -0,05). Les figures (IV-1) et (IV-2) montrent
que l'existence d'une partie imaginaire a pour effet d'accentuer les oscilla~
tions de la fonction de phase et du taux de polarisation, soit l'effet inverse
de celui attendu. Par ailleurs une valeur supérieure de y semble impossible, les

latex sous forme solide restant transparents.

111/ INFLUENCE DU RAYON ET DE LA DISPERSION

C'est la principale cause d'erreur 3 envisager si les particules sont
bien homogénes et c'est surtout ce point que nous avons &tudié. D'aprés les me-
sures de MADELEINE et MOREL [6] nous savons que les rayons moyens des particules
annoncés par les constructeurs ne sont valables qu'd 107 prés environ. La déter-
mination des rayons est en effet effectuée au microscope électronique et la sta-
bilité des latex sous le faisceau d'é@lectrons n'est pas parfaite.

D'autre part la monodispersion de ces produits n'est Evidemment pas
absolue, et 1l convient de discuter les dispersions théoriques données par les
fournisseurs. Pour rechercher le rayon moyen correspondant aux courbes expéri-
mentales nous avons recouru 34 deux méthodes. L'@tude systématique des courbes
représentant p(0) et 1(0) en fonction du rayon présumé 8tant fastidieuse, nous

avons d'abord essayé de déduire de nos courbes expérimentales les BQ et Yy, qui
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développent ces courbes en polyndmes et fonctions de LEGNENDRE associées. Nous
connaissons en effet de fagon précise les variations de ces coefficients en
fonction du rayon de la particule pour un indice donné ; en inversant nos cour-
bes nous pouvons espérer déterminer quantitativement la valeur du paramétre o
éorfespondant aux observations, si les monodispersions des particules sont aus-

si bonnes qu'annoncé.

1/ Méthode d'inversion

Nous avons employé une méthode de moindres carrés [15] en supposant
que nos courbes expérimentales &étaient développées avec suffisamment d'exacti-
tgde par m termes. Appelons f(@i) et ¢(®i) les valeurs expérimentales de 1'in-
tensité tetale diffusée et de sa composante polarisée correspondant & 1'angle

de diffusion ©;. Le taux de polarisation expérimental est donné par :

f(ui)

¢(ui) (Iv-1)

T(ui) =

Nous cherchons a4 développer ces fonctions expérimentales sous les formes clas-
siques-de la premiére partie

[v—

- _ th - . S
EQu) = 1y, By B (e (1V-2)
A T & -

s e e . . 2 2
en ch@rchant 34 minimiser l'erreur commise sur X et Y avec

_ 2
f(u)-10 B P (u,)
X2 - V?=o [ i g—o LR 1,] (TV=4)
f (ui)
2 n m o _4 2
= i E”(“i) “ Ll Vg Pz(”i)] (1V=5)

i variant de o 3 n qui correspond au nombre de points expérimentaux.
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Remarquens qu'il nous.a semblé préférable pour le calcul des E; de prendre l'er-

reur relative plutdt que l'erreur absolue en raison de‘'la forte dissymétrie des

fonctions &tudiées; les directiens de diffusion avant étant sinen beaucoup trop.

privilégiées dans 1'inversion.

Pour la détermination des: Y , au deld de a = 2, nous devens conserver l'erreur

absolue, sous la forme (IV-A) car ¢(u ) s'annule pour certaines valeurs de- @

et dans 1'inversion de la matrice, comme nous allens le voir, certains termes

deviendraient infinis, Les taux de polarisation variant de fagon limitée cette

restrictien n'est d'ailleurs pas génante.

Pour obtenir E; et'?ﬁ avec k variant de o & m il faut faire

d Bk d Yy ’
Soit
o |
A[f.(“i)'_ Io By 2] [2.0p]
i=e ' 2
f (ui)
et

... Tﬁ(u) ., Tk y6p] [F6p] - o

EY

. En développant nous obtenons

P (u )

Zn n 11|
i=o f(u ) imo =0 2, '
; ‘ v £ (ui>

By Pyuy) P (uy)

Z?,d P Q) oo(uy) = 21’0 Z:;z v, Pé(ui)ffg(Pi)

wapitns.

ce qui domne pour 8, et ;;', en utilisant la notation matricielle
1 ‘

=1 . | o Pl PO » POy
|k | Cime . f2(ui> i=o f(ui)

-1 " ) ' -1

Y | = i, 2yu) P;(ui)]; | -[E‘i‘_a Py (i) "’(“i)}

(IV-6)

(1Iv-7)

(IV-8)

(IV-9)

(IV-10)

(IV-11)

(IV=~12) -
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La détermination des coefficients Ek et }k’expérimentaux revient,érinVErser les
deux matrices carrées d'ordre m + 1 des.ekpressions(IV—II)et(IV—IZL Nous avons
pris n = 36, ce qui correspond 4 la mesure des valeurs de f(ei) et ¢(®i) de 0°
i 180° par pas de 5°. Ceci nous impose d'extrapoler nos courbes expérimentales
vers l'avant et l'arriére, mais nous pourrens ainsi évaluer, par différentes
extrapolatiens, 1'influence des parties manquantes des courbes,

Enfin le nombre m de termes dans les développements doit &tre suffisant pour
restituer 1'allure des courbes avec assez de précision.

Neus avons pris
“2a+5 | | - (1v-13)

ce qui correspond assez bien au nombre de termes non négligeables dans les

développemehts théoriques de MIE.
Extrapolation des courbes

Entre 135° et 180° 1'extrapolation s'est révélée sans grande importan-
ce et l'on s'est contenté de suivre approximativement 1'allure des courbes éx—
périmentales. On a vérifié, en extrapolant de maniéres différentes, qué les Bz
et v, obtenus restaient pratigquement identiques.»Lezprobléme est plus délicat
en ceVQui concerne les directions avant peﬁr 1'intensité totale surteut pour les

‘1nd1catrlces trés dlssymetr1Ques. Pour des o varlant Jusqu a 4,5 et en utlllsant‘
les valeurs théoriques de p(@), on sait [2] que Log p(u) e8t. prathuement llne—
aire en fonction de u(@) = 51n2 % , pour O compr1s entre 0° et 40° (fléhre 1v-3).
Peur des partlcules plus grosses le proc@dé est moins justifid mais cette 1lin&-
arité@ &tant assez bien respectée pour toutes nos courbes axpérimentales (figure
IV-3 et IV-4), nous avons utilisé cette extrapolation sysiématiquement pour dé-.

o

terminer,f(ui) et 5°. En ce qui concerne le taux de polarisatiom il reste

pratiquement nul entre Q° et 10° et ne pose pas.de probléme.

b/ Résultats

Le programme de moindres carrés a &té &cxit au Laboratoire de Calcul

Numérique de Lille, et expleité pour tous les produits &tudids, Nous, avens
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ainsi obtenu les E& et ?} expérimentaux, £ variant de o & m, avec Yo = ¥y T 0.

Nous pouwvens alors
faire & la condition g = 1;
o

chtenus en posant :

|

. “et =
B8 Y,

"col -~
|

,.
W
o

Pour les points expérimentaux représentant Log p(0) la normalisation revient 2

normaliser nos courbes expérimentales pour satiz-

9

peur cela il

suffit de normaliser les coefficients

effectuer une transiation des ordonnées d'amplitude &gale & ch‘E;J'Ce sont les

points expérimentaux ainsi normalisés que nous avons reporté sur les courbes.

Les Bl et yg correspondant aux divers produits &tudiés ont &€té repor—

tés sur des réseaux de courbes représentant les variations théoriques de ces

coefficients, en fonction de o pour m = 1,20 (figures IV-5, IV-6, 1IV-7, IV-8}).

Nous retrouvons tout d'abord pour les petites particules (a=0,675 et o=1,519)

A . _ - N o e . .
ou le nombre des BQ et y, est peu 8levé des résultats trés satisfaisants gue

laissalent prévoir les courbes ‘expérimentales. Nous constatons toutefois qu'il

existe une légére différence entre le diamdtre annoncé par le fournisseur et

celui qui correspond 3 nos observations; les coefficients BQ et v,s"alignant

sur une verticale légérement décalée par rapport 4 la verticale théorique.

Pour les plus groesses particules (o=6,1) l'8cart de diamétre gbservé

ne justifie pas touk, puisque leg points ne s'alignent pas rigoureusement mais

nous retrouvons toujours, si l'on accepte une 1légdre dispersion en dimension,

un alignement des premiers BQ

v

o

En ce qui concerne les particules de diamétres intermédiaires nous ob-

tenons des vésultats nektement meins bons, surtout en ce gqul concerne less pro-

duits fournis par PECHINEY, comme le montre (figures IV-5 et IV-7) la grande

dispersion des BR par rapport & la wverticale théorique. Notre méthode est ainsi

valable et intéressante en ce qui concerne les petites particules, pulsqu'elle

rend bien compte des 18géres divergences observées en donnant le diamétre pro-

bable des particules. Elle n'est malheureusement pas utilisable aussi efficace-

ment avec les grogses particules car si elle rend bien compte des variations du

seul diamétre, elle ne semble pas assez précise pour déceler ung dispersion 1é-

gére des dimensions qui peut & priori expliquer les écarts entre points expéri-

mentaux et courbes théoriques. Au8si avong nous abandonné cette méthode d'inver-

sion et recouru 4 une méthode directe pour tester l'influence de cette disper-
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sion sur les diagrammes.

2/ Méthode directe

Compte tenu de ce qui précéde nous avons voulu chercher, si en tenant
compte d'une granulométrie et des décalages de diamétres suggérés par la métho-
de précédente, nous ne pouvions pas expliquer les divergences observées. Il s'a-
git de faire varier d'une part le diamdtre moyen annoncé par le constructeur
dans des limites tolérables, de 1'autre la dispersion en dimensions, en prenant
pour base la déviation standard donnée par les mémes fournisseurs. Il nous faut
donc trouver une loi mathématique, physiquement raisonnable, et tenant compte
simultanément de ces deux facteurs, qui représente de fagon correcte les granu-
lométries. Pour chaque produit, nous pourrons ainsi calculer les fonctions de

.

phase et taux de polarisation correspondant # diverses valeurs du diamétre
’
moyen et de la dispersion, et comparer ces résultats aux courbes expérimentales

considérées en calculant les écarts quadratiques résultants.

Les mesures de MADELEINE et MOREL [6] montrent que la distribution
des latex en fonction de leur diamétre suit assez bien en général une loi lo-

garithmico-normale. Elle est caractérisée par une équation de la forme

N(E) = 02’ e [E £] (1V-15)
20

en posant
£ =Log d et E'= Log d (1v-16)
d représentant le diamdtre moyen de la distribution

N(g) correspond au nombre de particules de diamétre d

et ¢ est la déviation standard logarithmico-géométrique donnée par
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-2

I, a,

1

(1V-1

ok

)

Rappelons quefla déviation standard s était donnée par (III-1) :

=2
. L ni(difd),

I; o

Les fournisseurs donnent en général cette déviation standard s.
Compte;tehu des relations (III-1) et (IV-17), en développant au second ordre

prés, on a, pour des faibles dispersions
oxs/d (1V)y18)

La loi logarithmico—nermaleanouskpermet donc de déterminer la fonc-
tion de répartition N(d) des particules, pour un diamétre~m0yen‘5.et une dé-
viation ¢ donnés. Paur &'= md/ A = 6,1, nous avons par exemple réprésenté:la
fonction de répartition N(d) carresbondant d ¢ = 0,02 sur la figure (IV-9).

A partir des distributions choisies, nous pouvons déterminer facilement les 82
et Y, correspondant par.les formules (1-41) ét (I-43). Nous obtenons une pré-

cision suffisante en appreximant les intégrales par une méthode de trapézes

si 1'on décompose les granulemétries en p intervalles &gaux de largeur suffi-
' mad
- A

affecté au i°2® intervalle est d'aprés (IV-15)

samment faible. Nous avons pris Aa = = 0,1. Le nombre d& particules N(u,}

(Log ai-Log &)2

Her

[¢]

N(a,) = C=" exp - o {(IV-19)
1° 2
' 2c
Nous aurons alers 4 une congtante prés
k=P 1o R(u,o.,0) N(o,)
i=1 i I A i’
B = Lyp ﬂaz K{m,oa, ,A) B, (m,a,,A) N(x.) (IV-20)
Lk bi=1 Ui UL A B¢ i
et
y, = 1-2? wuz K(m,a, ,A) A (m,a.,A) N(a )
Lk Ai=1 i >7i? A T i

Nous pouvons 3 partir de ces coefficients déduire l'intensité totale Ia(e) et

le taux de pelarisation ra(e) correspondant 3 la dispersion considérée. Soient



AIe(O) et Te(G) les valeurs expérimentales pour la particule considérée. Les é-

carts quadratiques seront donnés par :
Z ,
{Ia_Ie 2
8§, = f— 8, = {1 ~1v ]
i t I 2 { a ej

Nous avons tenu compte dans les calculs uniquement des points expérimentaux
c'est & dire de O variant entre 10° et 135°,

La mise en programme a &été effectué au Laboratoire de Calcul Numérique de
Lille, la seule difficulté de cette méthode venant du grand nombre de domnées
3 faire éntrer‘en mémolire (valeurs des coefficients K(m,a,i),'Bl(m,a,k), yl(m,
®,x) pour o variant de | & 8 par pas de O,! ainsi que toutes les valeurs expé-

rimentales.

c/ Résultats

Nous - avonsg égpliqué la méthode précédentg en prenant les ﬁaleurs de
o de part et d'autre de o dans la limite a& - an:T%: et pour chaque o en fai-
sant varier ¢ de 0,001 & 0,1. Pour‘chaque produit & correspond au digmétre an-
noncé par le fournisseur. Nous avons effectué les calculs uniquement pour u0>2
puisqu'on a vu que la méthode précédente donnait de bons résultats pour les par-
ticules de faibles diamétres. Le tableau III donne la liste des particules PIS
et D.C.C. utilisées pour ces calculs et pour lesquelles nous obtenons de bons

résultats. Nous distinguerons le cas des produits fournis par PECHINEY plus

loin.
TABLEAU ITI

oy dU en microns | Fournisseurs |Déviation standard ey

en microns deonnée

par le fournisseur
2,8 0,365 P.I.8. 0,08 0,022
3,836 0,5 P.i.S. 0,0027 0,0054
4,273 0,557 b.c.cC, 0,0108 0,019
6y, 1 0,796 b.C.C. 0,008 0,011
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Pour ces latex les figures (IV-10), (IV-11), (IV-12), (IV-13) montrent les va-
riations des &carts quadratiques correspondant 3 l'intensité totale et au taux
de polarisation, d'abord en fonction de‘&, puis en fonction de ¢ pour le meil-
leur o obtenu.

Sur ces courbes nous constatons que nos points expérimentaux correspondent a
Lul?k légérement différent de o, comme le laissait prévoir la premiére méthode,
et & un 0 assez supdrieur 3 celui annoncéd par le fournisseur (voir tableau

V).

TABLEAU IV
[¢3 B . .

r a : Figures . v Figures
2,8 2,6 10-a 0,005 10-b
3,836 4 11-a 0,005 11-b
4,273 4,1 12-a 0,005 12-b
6,1 6 13-a © 0,005 13-b

Si nous obtenons une bonne concordance dans tous les cas pour la détermination

de o, puisque nous o“servons un méme minimum correspondant & § et §,, la dé-

1 2°
termination de o est plus ambigie. L'accord est parfaitement réalisé pour
a = 2,6 et ¢ = 0,005 comme le montre la figure 10-b, tandis que pour les autres
valeurs de o nous constatons sur les courbes (IV-11-12-13 b) un minimum de 62

alors que 5] 4 tendance 3 devenir stationnaire. La valeur de & donnée dans le
tableau IV correspond & la dispersion qui améliore le taux de polarisation plu-
tdt que la fonction de phase. Ce choix semble assez justifié car d'une part le
taux de polarisation, assez faible 3 1'avant, est moins affecté par la présence
gventuelle de grosses particules (poussi&res) que l'intensité totale, et d'au-
tre part il semble naturel de retenir le critére qui parait le plus sensible.
Les courbes ajust@es correspondant aux valeurs de o et ¢ donnant le plus faible
Ecart quadratique ont &té& tracées sur les figures de la troisidme partie repré-
sentant les points expérimentaux et les courbes théoriques correspondant aux

valeurs o précédentes (figures III- 17-18; 21-22; 23-24; 27-28). Nous consta-

tons que les points expérimentaux s'en rapprochent assez nettement.



Les deux mérhodes employ@es sont cohérentes ef permettent de supposey

la décerminarion optique du dismétre d est valable puisque

simultange du taux de poi risation et de 1l'in-

; résultats obtenus pour les produits

~ohérencs . Neus n'obtenong asucune concordan-

concerne la dBtermination de o que de ¢ 8W et 62 va-

souvent en sens confraives wéwe si 1'on va jusqu'd des valeurs impavtantes
de o(,20). Ces latex sont moins rigoureusement calibr€s gque les précédents coa-
me le montre la granuloméerie de la figure (IV-14) déduite d'une courbe représen~
tant le pourcentage en poids en fenction du diamétre poux @, = 2,3 gque PECHINEY
& jivrd svec ses produits. Le caleul de la déviacion standaxd s défini par la

145 microns, soili{ une valeur assez considérabls de &
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@;ﬂ 0,15, Pour comparer avec les autres produits il suffitc de se reférer au ta-

o &% g consldé@réesict.

Neus avons néanmoins tracé les courbes sur les figures (III-15) et

FJ

{111~16) correspondant 3 o = 2,3 pour g = 0,15 gn voit gu'on diminue nettement

sans pourtant attsindre ups zussi bonne cohrence. Pour les autres
Letex PECHINEY 11 auvaiv £allu utiliser un temos de machine trop leng au calcul

pum@rique, posur des rdsultets peu probants.

TAF S SORY N ST T o
1V¥/ CORCLUSTION

sonnablie 1a majeure partie de 1'8cart apparent par un décalage de diamétre et
une pelydispersion des prodults. Cet Ecart de diamdtre est peu douteux car les

courbes corvespondant au taux de pelarisatien et i l'intensité totale Sont si-

rar la mise en place des maxima . En ce qui concerne la
dispersion, no : Givens étre un peu moins affirmatif car les deux méthodes sont
moing councordantes et donunent des valeurs de & un peu plus Elevées que celles
annoncées par le fournisseur.

Malgré 1'ameliovation neite apportBe il subsiste néanmoins un léger
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CONCLUSTON

Le travail qui nous était proposé & donc en partie été mené & bien.

En ce qui concerne 1'abpareil, il est maintenant opérationel et permet
des mesures trés précises et fiables. Nous constatons ainsi une nette améliora~
tion par rapport aux résultats précédents aussi bien pour les mesures de 1'inten-
sité totale [21 que poﬁr celles du taux de polarisation [5]. L'amélioration sur
1l'intensité totale est probablement due au fait ﬁue le dispositif de circulatien
du produit diffusant élimine les causes d'erreurs dues aux poussidres et inhomo~-
"généités. Pour le taux de polarisation la méthode de d8tection est &videmment

-"beaucoup plus précise que la mé&thode de différence précédemment employée.

En ce qui concerne le dépouillement des résultats, la méthode d'inver-
sion est plus précise que dans [2] et surtout nous avons mis au point une métho-
de directe d'analyse qui.est nettement plus efficace. Les résultats de ces deux
méthodes semblent indiquer de facon concordante un décalage entre les diamétres
- moyens des particules annoncés par les fournisseurs et ceux correspondants i nos
expériences. Ces décalages observés sont tout 4 fait tolérables compte tenu de
la dispersion des résultats des différents auteurs ayant &tudié ces particules
au microscope électronique. La deuxiéme méthode devrait nous permettre en prin-
cipe de déterminer dans certains cas la dispersion en dimension des latex utili-
sés. Les résultats obtenus sont sur ce point un peu moins probants. Dans le seul
cas des particules oil a = 2,8,»1'accord simultané pour ¢ = 0,05 du taux de po~
larisation et de l'intensité totale permet de conclure & la validité de la dis-
persion trouvée. Pour les autres latex, le résultat est moins net mais 1l'ordre
de grandeur de la dispersion trouvé est dans tous les cas supé@rieur aux disper-—

sions annoncées.

En tenant compte du décalage de diamétre et de la dispersion on voit

"que -les anomalies présentées par les résultats bruts sont trés fortement diminu-
‘é@g.Quant aux légers &carts qui subsistent et qui restent légérement supérieurs

aux erreurs de mesures, l'@tude précédente montre qu'ils sont difficilement in-

terprétables dans le cadre de la théorie de MIE exacte.

La conclusion de ce travail montre qu'il serait peut &tre intéressant
d'étudier 1l'influence, sur la diffusion des particules)d'inhomogénéités d'indi-

ce qui risquent de modifier les diagrammes de diffusion. Cette étude demande
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une extension de la théorie de MIE, en modifiant les conditions de passage, étu-

de qui reste encore trés partielle dans la littérature.



[2]
[31]
(4]
[5 ]
[6]

G]
8]

]

(1]
2]

[15]

[4]
[15]
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