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TITLE
Interlaboratory study devoted to aerosol number size distribution measurement using optical particle counters

RESUME

Dans le cadre de la mise au point et de la validation de méthodes pour la mesure des aérosols, un exercice
d’'intercomparaison portant sur la mesure de la distribution granulométrique des aérosols solides impliquant des
granulomeétres optiques a été organisé a I'échelle nationale. Cet essai inter-laboratoires s’est déroulé sur une durée de 18
mois et a porté sur trois échantillons. Seize partenaires ont été impliqués avec 35 appareils de mesure. Les mesures ont
été normalisées par rapport a une mesure réalisée simultanément avec un spectrométre commun de contrle lors des
expérimentations menées chez chaque partenaire.

ABSTRACT

As part of the development and validation of methods for measuring aerosol size distributions, an interlaboratory
comparison involving optical particle counters was organized at the French national level. This exercise took place over a
period of 18 months and covered three types of samples. 16 partners were involved with 35 instruments. The
measurements were standardized in relation to measurements carried out simultaneously with a control spectrometer
during the experiments performed by each partner.

MOTS-CLES : compteur optique de particules, comparaison interlaboratoires / KEYWORDS: optical particle counter,
interlaboratory comparison

1. CONTEXTE ET OBJECTIFS

Ces travaux s’inscrivent dans le contexte de la mise au point et de la validation de méthodes pour la mesure
des aérosols. En I'absence d’étalons dédiés a la vérification et au contrble permettant d’assurer le bon
fonctionnement de l'instrument a tester, il s’agissait d’organiser un exercice d’intercomparaison a I'échelle
nationale portant sur la mesure de la distribution granulométrique en nombre des particules impliquant
différents types de compteurs optiques.

Le principe de fonctionnement des compteurs optiques de particules (COP) repose sur une méthode optique
et correspond a la détection et I'analyse de la lumiére diffusée par les particules lors des interactions entre un
faisceau laser de longueur d’onde définie et les particules focalisées qui traversent la zone de mesure (Coffey
and Pearce 2010; Szymanski, Nagy, and Czitrovszky 2009). Chaque impulsion détectée correspond ainsi au
passage d’une particule et permet de réaliser un suivi temporel de la concentration en nombre. L'intensité de
lumiére diffusée a un angle donné est également analysée pour chaque impulsion et permet d’estimer la taille
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des particules et de les classer dans différents canaux de comptage. La taille est exprimée sous la forme d’un
diameétre équivalent optique (dopt), qui correspond le plus souvent au diameétre de la particule sphérique d’indice
de réfraction donné et diffusant la méme intensité de lumiere que la particule mesurée. Les COP permettent
ainsi de mesurer la distribution granulométrique d’un aérosol de maniére continue en fonction du temps. Les
particules les plus petites (dopt inférieur a environ 0,3 um) ne diffusent pas une intensité de lumiére suffisante,
c’est pourquoi la gamme d’intégration des COP est généralement comprise entre ~ 0,3 et ~ 10 pm.

La comparaison inter-laboratoires s’est déroulée entre octobre 2021 et mai 2023. Elle a porté sur trois
échantillons de poudres :

e une silice amorphe monodispersée fournie par le LNE (Angstromsphere),

e des billes de verre (Spheriglass 5000) fournies par 'INRS (Potters),

e une poudre colorée de fécule de mais (poudre Holi verte) fournie par la DGA (color people).
Seize partenaires se sont engagés dans ces essais, comme présenté dans le Tableau 1. Au total, ce sont 35
appareils de mesure qui ont été impliqués. De maniére volontaire, les instruments ont été pris en I'état sans
volonté d’inclure exclusivement des instruments fraichement étalonnés.

Tableau 1. Appareils impliqués dans l'intercomparaison.

Participant (par ordre alphabétigue) Nombre d’appareils
Addair 2

Centre d’Etudes et de Recherches en Thermigue, Environnement et Systemes (CERTES) 0**

Centre Scientifique et Technique du Batiment 0*

Commissariat a 'Energie Atomique et aux Energies Alternatives (CEA)

Direction Générale de 'Armement (DGA)

Ecole des Mines de Saint Etienne (EMSE)

Ecole nationale supérieure Mines-Télécom Atlantique Bretagne Pays de la Loire (IMT Atlantique)
Institut de Radioprotection et de Sdreté Nucléaire (IRSN Cherbourg)

Institut de Radioprotection et de Sireté Nucléaire (IRSN Saclay)

Institut Lumiere Matiére (ILM)

Institut Mines Télécom Nord Europe (IMT Nord-Europe)

Institut National de Recherche et de Sécurité (INRS)

Laboratoire de PhysicoChimie des Processus de Combustion et de I'Atmosphére (PC2A)
Laboratoire National de métrologie et d’Essais (LNE)

Observatoire de la qualité de l'air en Tle-de-France (Airparif)

Service des Laboratoires de Santé Environnementale (SLSE)

NN (NN R (N k- BN

* seule la mesure de controle a été réalisée, ** défaillance de I'appareil de contréle au moment des essais.

2. PROTOCOLE EXPERIMENTAL ET MESURES DE CONTROLE

2.1. Banc d’essais

Le générateur impliqué dans cette comparaison inter-laboratoires est basé sur le principe de 'agitateur vortex
initialement développé par I'Institut de Radioprotection et de Sdreté Nucléaire (IRSN), sous le brevet
international W0O2013092816. Le générateur VS-1000 a été prété par la société Addair pendant une année
afin de I'impliquer dans ces essais (Leglise et al. 2022). Au sein du générateur, I'air filiré et séché est injecté
a l'intérieur du réceptacle de I'agitateur Vortex contenant I'échantillon, ce qui induit une mise en suspension
de la poudre. Ce volume est relié a un moteur vibrant afin d’assurer une agitation stable et efficace. La seconde
zone, de forme conique, est soumise a un flux ascendant ou les particules sont triées selon leur taille par
élutriation verticale. Le débit d’injection d’air a été fixé a 4 L/min pour cette étude et la fréquence de vibration
a60Hz (~12 V). Un volume tampon a été couplé en aval du générateur afin de lisser les instabilités temporelles
(Figure 1). Un diviseur de débit permet ensuite le couplage de différents instruments en paralléle, dont un
analyseur Fidas mobile mis a disposition par 'INRS et faisant office d'instrument commun de contréle.
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Figure 1. (A) Schéma et (B) Photographie du banc de mesure incluant le générateur d’aérosols, le volume
tampon, le diviseur de débit et I'instrument de contrdle Fidas mobile.
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2.2. Distributions granulométriques de référence
La Figure 2 présente les distributions granulométriques relatives en nombre mesurées par le Fidas mobile de
contréle pour les trois échantillons impliqués dans cette comparaison interlaboratoires, toutes mesures
confondues (28 a 29 répétitions selon les poudres). Ces distributions granulométriques ont été ajustées par
des lois lognormales, et sont caractérisées par des diametres modaux de 0,34 um+ 0,01 pm
3,05 um = 0,37 pum et 3,74 um = 0,38 um respectivement.
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Figure 2. Distributions granulométriques en nombre moyennes issues de l'instrument de controle (Fidas
mobile) pour les trois aérosols d’essais. Les barres d’erreurs correspondent aux écarts-types.

3. RESULTATS PRINCIPAUX ET DISCUSSION

Pour tenir compte de la variation de la génération lors des essais réalisés dans les locaux de chacun des
partenaires, les mesures ont été normalisées par rapport au diamétre modal issu de la mesure avec le Fidas
mobile de contrdle réalisée simultanément.

Concernant I'aérosol généré a partir de I'échantillon de silice monodispersée (données non montrées),
'ensemble des mesures se situe dans un intervalle de + 30 % par rapport a la mesure de contrdle, exceptée
pour une mesure. Cette adéquation entre les différents appareils et celui pris comme contrdle peut s’expliquer
par le caractére monodispersé de I'aérosol d’essai (écart-type géométrique de la distribution ~ 1,11, cf. Figure
2). Une dispersion plus significative est observée sur les ratios des diametres modaux obtenus sur les deux
autres échantillons que sont les billes de verre (données non montrées) et la poudre Holi. Pour cet aérosol,
les résultats sont présentés a la Figure 3 ; les ratios des diamétres modaux varient entre 0,42 et 1,9.
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Figure 3. Ratios des diamétres modaux calculés pour les différents COP impliqués pour I'échantillon de poudre
Holi, en lien avec la mesure du Fidas mobile de contrdle.

Une analyse prenant en compte la variabilité de la mesure de contrdle a été conduite sur la base du critere de
performance Z-score (Thompson and Wood 2020; ISO 2022), défini a I'aide de la relation suivante :

dmodcopi - dmodcop*

Z= €Y)
Za(dmodcmn*)
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ou dmodcopi représente le diametre modal issu de la mesure du spectrometre optique i, d;oq.,p« CEIUI iSSU de

la mesure de controle (Fidas mobile), et o-(d‘modcop*) I'écart-type de répétabilité provenant de 'ensemble des
mesures de contr6le. En fonction de la valeur de Z, les mesures peuvent alors étre classées en zones :

|Z| > 3 : la mesure est insatisfaisante (zone de danger),

2 < |Z] < 3 : la mesure peut étre considérée comme douteuse (zone de surveillance),

1 < |Z| < 2:lamesure est cohérente et dans une zone acceptable,

|Z] < 1: valeur optimale, performance excellente.

La Figure 4 présente la proportion d’appareils situés dans les différentes zones de performances pour les trois
aérosols d’essais impliqués. Plus de trois quarts des compteurs optiques étudiés se situent dans la zone de
Z-score allant de 0 a 2 pour les aérosols générés a partir des échantillons de billes de verre et de poudre Holi,
étant donné les écart-types de répétabilité o-(d‘modcop*) élevés (respectivement 0,36 et 0,38 um). Cette
proportion est plus faible (~ 50%) pour I'aérosol de silice monodispersée, qui était caractérisé par une
distribution ayant un diamétre modal inférieur a 500 nm et un écart-type de répétabilité plus faible (0,01 um).
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Figure 4. Répartition dans les différentes zones de performances (Z-score) des instruments impliqués.
Les instruments impliqués dans cette intercomparaison ont été regroupés par familles correspondant chacune

a une technologie et un algorithme de traitement du signal. Les résultats sont présentés a la Figure 5 pour
I'aérosol émis par I'échantillon de billes de verre, ou chaque point correspond a I'appareil d’'un partenaire.
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Figure 5. Indices de performances des différentes familles d’instruments pour I'aérosol de billes de verre.

Parmi les parameétres pouvant étre a l'origine des écarts observés par rapport a la mesure de contréle, le
degré d’expertise de I'opérateur en charge des essais, ainsi que la durée depuis le dernier étalonnage /
maintenance de I'appareil sont a considérer.
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