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TITLE
Study of the response of a resistive sensor to soot produced by an industrial solvent

RESUME

Au cours d'un incendie dans une Installation Nucléaire de Base (INB), les principales conséquences en termes d’émission
d’aérosols sont la mise en suspension de particules radioactives et la production de suies. Ce travail s’inscrit dans le cadre
d’une thése portant sur I'étude du dépbt des suies dans les locaux, afin de prédire les quantités d’aérosols participant au
colmatage des filtres a Trés Haute Efficacité (THE). L’objectif final est de développer un dispositif multi-capteurs pour la
quantification, en continu, des suies déposées sur les parois d’un local en situation d’incendie. Cette communication
présente la qualification du capteur résistif qui sera utilisé pour la collecte et la détection des suies issues de la dégradation
d’'un mélange de Tributylphosphate (TBP) / Tetrapropyléne Hydrogéné (TPH).

ABSTRACT

During a fire in a basic nuclear facility, the main consequences concerning aerosols release are the production of
suspended radioactive particles and of a large amount of soot. This work is part of a PhD dealing with the study of soot
deposition in rooms during a fire, which is essential for the prediction of aerosol quantities that can clog high efficiency
particulate air filters. For this purpose, a multi-sensor device will be developed for real time measurement of aerosol
deposition in a room during a fire. The aim of this paper is to present the qualification of the resistive sensor that will be
used for the collection and detection of soot particles produced by a mixture of Tributylphosphate (TBP) / Hydrogenated
Tetrapropylene (TPH).

MOTS-CLES: suies, dépdt, capteur résistif, incendie / KEYWORDS: soot, deposition, resistive sensor, fire

1. INTRODUCTION

Les incendies donnent lieu a la production de quantités considérables de suies et a la dispersion
atmosphérique de polluants sous forme particulaire. Le transport et le dép6t de particules, potentiellement
toxiques, ont donné lieu a une prise de conscience des pouvoirs publics quant a la nécessité de disposer de
modeéeles de prédiction de la production et du transport des aérosols émis lors d’'un incendie. A I'échelle d’'une
installation industrielle (industrie chimique, biologique, nucléaire), de tels incendies ont renforcé la nécessité
d’assurer le confinement des polluants particulaires. Dans lindustrie nucléaire, ce confinement est
généralement réalisé grace a un réseau de ventilation associé & des filtres a Trés Haute Efficacité (THE). Afin
de prédire le colmatage de tels dispositifs de confinement en cas d'incendie, plusieurs études ont été menées
(Bourrous et al., 2016; Lintis et al., 2021) et les résultats seront implémentées dans des codes de calcul visant
a reproduire les conséquences d’un incendie sur la dispersion de polluants dans les installations nucléaires
de base (INB). Pour ce faire, et malgré de récentes tentatives (Mensch & Cleary, 2019), un travail conséquent
reste a réaliser afin de proposer des modeles validés de dépét des suies sur les parois et les réseaux de
ventilation des INB. En amont de ces développements théoriques, et afin de répondre a des problématiques
de quantification de dépbt de suies dans diverses conditions, il s’avére nécessaire de développer des moyens
métrologiques capables de quantifier, en temps réel, la masse de suies déposée lors d’'un incendie.

Les capteurs accumulatifs (Fragkiadoulakis et al., 2018) présentent plusieurs avantages pour la quantification
des suies dans un contexte d'incendie. lls sont bon marché, adaptés a la température élevée et a
I'environnement chimique agressif et pourraient étre facilement intégrés sur les parois d’un local lors d'essais
incendie. Parmi les capteurs de suie accumulatifs, les capteurs résistifs pourraient étre une solution
prometteuse puisque ces capteurs, développés pour le domaine automobile (Grondin et al., 2016), ont
récemment été utilisés pour quantifier les dépbts de suie sur les surfaces en cas d'incendie (Mensch & Cleary,
2018). Cependant, la conversion précise de la réponse du capteur en termes de masse de suie accumulée
est difficile. Précédemment (Kort et al., 2020), nous avons présenté la méthodologie de qualification du capteur
résistif et ce pour des suies produites par une flamme de diffusion (mini-CAST). Afin de juger de la pertinence
de cette méthodologie, celle-ci a été appliquée au cas de suies produites lors d’un incendie mettant en jeu un
solvant utilisé dans lindustrie nucléaire et les résultats de cette étude sont discutés dans la présente
communication.



2. MATERIEL ET METHODES
2.1. Principe de fonctionnement et fabrication du capteur résistif

Le capteur résistif (Kort et al., 2020) est basé sur les propriétés électriques des suies. Son élément sensible
est composé d’électrodes interdigitées gravées par laser sur du platine déposé par sérigraphie sur un substrat
en alumine. Cet élément sensible est connecté électriquement par des pistes en or sur lesquelles un film
diélectrique est sérigraphié. Ce film sert a protéger les pistes en or mécaniquement et électriquement.

Le principe de fonctionnement du capteur repose sur I‘évolution de la conductance du capteur, induite par le
dépot de suies entre les électrodes conductrices séparées de quelques dizaines de micrométres et entre
lesquelles est appliquée une tension de polarisation. En I'absence de suie, la conductance mesurée entre les
électrodes correspond a celle de I'alumine (conductance proche de zéro). Lors de la formation du dépét entre
les électrodes, la conductance du capteur augmente et permet un suivi qualitatif de la quantité de suies
déposées (Feulner et al., 2015). Au-dela d’'une certaine masse déposée, le signal de conductance tend vers
une valeur asymptotique dite de « saturation » et dont l'origine physique n’est pas encore totalement
expliquée. Afin de revenir & une sensibilité satisfaisante de ce capteur « saturé », la face sensible du capteur
est alors régénérée en brilant les suies a l'aide d’'une résistance chauffante sérigraphiée sur la face arriére
du capteur (a une température proche de 650°C).

2.2. Banc expérimental

La méthodologie de qualification des capteurs ayant été préalablement introduite (Kort et al., 2020), nous ne
reviendrons pas sur celle-ci. Nous nous attarderons dans la présente communication sur le dispositif employé
pour exposer le capteur résistif & des suies « réalistes » d’incendie de solvants. Pour ce faire, le dispositif
PARIS (Lintis et al., 2021) a été employé afin de produire des suies issues de la dégradation du TBP/TPH
(Tributylphosphate / Tetrapropyléne Hydrogéné). Le banc expérimental (cf. figure 1) est composé d’'une
chambre de combustion dans laquelle est placé le combustible (mélange de TBP/TPH) et ou le gaz comburant
(air) est injecté.
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Figure 1: banc de génération et de dépdt de suies

L’atmosphére environnant le combustible est alors maitrisée en termes de teneur en dioxygéne (21 %). La
chambre de combustion est surmontée d’une colonne dans laquelle sont transportés les aérosols : ces deux
éléments sont calorifugés et la colonne est chauffée pendant les essais a 150°C afin d’éviter les dépbts de
suies par thermophorése. La colonne est surmontée d’'une hotte et est dotée de plusieurs piquages afin de
prélever des quantités significatives de suies et de relier les appareils métrologiques pour effectuer 'analyse
des aérosols. Un de ces piquages est connecté a un tube en verre de 5 cm de diametre.

Les suies produites sont ensuite conditionnées a une température de 150°C dans un four tubulaire. Cette
température a été choisie car elle nous permet d’évaluer le comportement du capteur a une température
proche de celle des parois observée lors d’'un incendie a grande échelle. Le capteur est placé au sein du tube
en verre en sortie de ce four et une mesure SMPS (Scanning Mobility Particle Sizer) est réalisée en aval de
deux systémes de dilution Palas VKL10. La mesure de la conductance est réalisée a I'aide d’'un multimétre
Keithley 6517 A, contrélé par un ordinateur via un programme LabVIEW. Afin d’étudier I'effet de la tension de
polarisation sur la réponse du capteur, deux valeurs différentes, 0,1 V et 10 V, ont été appliquées.



3. RESULTATS EXPERIMENTAUX
3.1. Granulométrie des suies produites par la combustion du solvant TBP/TPH

La réponse du capteur a été étudiée pour des suies produites par un mélange de TBP / TPH. A la différence
des suies produites par un brdleur de laboratoire (Mini-CAST), la figure 2 montre que la granulométrie des
suies auxquelles le capteur est exposé évolue au cours du temps, et ce lors de la combustion de la nappe de
solvant. La distribution est tout d’abord bimodale (induite par I'utilisation d’'un chalumeau) avant de devenir
monomodale 3 minutes aprés I'allumage. Entre 3 et 18 min, les suies produites possedent les caractéristiques
suivantes : une concentration en nombre égale a 4.107 £ 10 % (#/cm?) (celle-ci a été corrigée d’un facteur de
dilution de 100), un diameétre médian de mobilité électrique de 216 + 15 nm et un écart-type géométrique de
1,5+0,1. La dégradation du TBP ne commence que 21 min aprés I'allumage et donne lieu a une granulométrie
présentant un mode de 174 nm juste avant I'extinction du foyer. Nous procédons a la régénération du capteur
apres l'extinction de la flamme, ce qui apparait trés visible dans ces conditions (t0 + 27 min) avec une
granulométrie centrée a 35 nm et associée a la phase de combustion du dép6t de suies sur la face sensible
du capteur.
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Figure 2 : évolution de la granulométrie des suies produites par un mélange de TBP/TPH depuis 'allumage
de la flamme jusqu’a la phase de régénération du capteur de suies

3.2. Effet de latension de polarisation sur laréponse du capteur

Afin d’étudier 'effet de la tension de polarisation sur la réponse du capteur (figure 3), un méme capteur a été
exposé aux suies dans les mémes conditions mais pour deux tensions de polarisation (0,1 V et 10 V). La
conductance a alors été enregistrée jusqu’a I'extinction de la flamme. Trois cycles d’exposition successifs ont
été réalisés avec une régénération intermédiaire du capteur.

Les valeurs initiales de conductance de la figure 3 correspondent a celle mesurées a la fin de la phase de
régénération du capteur, soit un capteur propre de toute suie entre les électrodes de mesure.

On observe une réponse répétable du capteur pour les deux tensions étudiées.

On peut distinguer 2 régimes : un régime « intermédiaire » lorsque la tension de polarisation est égale a 0,1 V
et un régime purement « dendritique » lorsque la tension est égale & 10 V, déja identifiés lors d’études
précédentes (Kort et al., 2020).

Ainsi, pour la tension de 0,1 V, on observe un palier consécutif a une augmentation brusque de la conductance
déja observée lorsque le capteur était exposé aux suies produites par le Mini-CAST. Dans cette condition, les
forces électrostatiques ne sont pas prédominantes et ne permettent pas d’aligner les particules de suies et
ainsi de former des dendrites paralléles les unes aux autres (ponts entre les électrodes). Le dépbt est alors
peu structuré et la création de jonctions entre les électrodes ne se fait pas de fagon continue mais seulement
dés lors qu’'un amas de particules permet la jonction entre les électrodes. Ce palier est ensuite suivi d'une
augmentation progressive de la conductance.

Pour une tension de polarisation de 10 V, la conductance progresse de fagcon continue et sans saut brutal. La
force électrostatique étant dans ce cas plus influente sur la structuration du dép6t, elle conduit a la croissance
de plusieurs dendrites en paralléle. L’augmentation continue de la conductance correspond alors aux dendrites
qui forment successivement des ponts entre les électrodes. Pour cette tension, et a I'inverse des suies
produites par le Mini-CAST (Kort et al., 2020), nous observons une saturation puis une diminution notable et
continue de la conductance. Dans I'état actuel de nos connaissances, nous ne pouvons pas encore expliquer
cette diminution et I'associons, a ce stade de nos réflexions, a une modification physico-chimique des suies
induite par effet Joule a la surface du capteur pour une tension de polarisation de 10 V.



1200 1400

1000 1200
>
2 800 3 1000
g 3 80
& 600 2
S & 600
=T =
S E 400
200 ~ 200
0 0
0 500 1000 1500 2000 0 500 1000 1500
Temps (s) Temps (s)

Figure 3 : évolution de la conductance en fonction du temps d’exposition (origine prise a la fin de la phase de
régénération) pour différentes tensions de polarisation a 0,1 V (a gauche) et a 10 V (a droite) pour 3 essais
successifs

4. CONCLUSION

La réponse électrique du capteur résistif a été évaluée a deux tensions de polarisation a une température
proche de celle des parois lors d’un incendie. On distingue deux régimes précédemment observés pour la
réponse du capteur aux suies produites par le Mini-CAST : un régime « intermédiaire» lorsque la tension de
polarisation est égale a 0,1 V et un régime purement « dendritique » lorsque la tension de polarisation est
égale a 10 V. A cette derniére valeur, une saturation puis une diminution de la conductance a été observée
qui pourrait étre due a une transformation chimique des suies sous l'action du champ électrique. Les
perspectives de ce travail portent sur I'application d’'une méthode d’étalonnage en masse déposée avec
I'établissement d’'une corrélation entre la conductance du capteur et la masse déposée.
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