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NOTATIONS ET DEFINITIONS

1/ Définitions

Un milieu d’étude est généralement représenté par une zone limitée de 1’espace ou des
particules d’indice complexe (n,,+ik,,) et un liant (n;+ik;) coexistent. Expérimentalement, il
peut s’agir d’une cuve contenant un liquide avec des particules en suspension. Si I’indice de
réfraction entre la particule et le liant environnant n’est pas le méme (n,.#n;), une onde
incidente pourra étre localement réfractée ou réfléchie. Nous parlons alors de la diffusion de
la lumiére par une particule.

M1, 6) est la fonction de phase temporelle et angulaire. Il s’agit du premier terme de
la matrice de Mueller M normalisé sur tous les angles de diffusion et présenté dans 1’annexe
A. Nous pouvons en déduire la fonction de phase angulaire M;;(6) en intégrant
temporellement M;,(t,6) ainsi que le temps passé a I'intérieur de la particule 7(8). M;;(6)
représente la répartition angulaire de I’énergie diffusée entre les directions de diffusion et
incidente.

M1,()

Onde diffusée

\0
>
v Onde incidente

particule

L’absorption est un phénomene physique ou I'énergie du photon est prise par une
particule (k,#0) ou par le liant (k;#0). L’extinction est la somme des phénomenes de
diffusion et d’absorption. Le coefficient d’extinction K, définit la distance statistique
parcourue par le photon avant son interaction avec le milieu (diffusion ou absorption).
L’albédo €2 est le rapport entre la diffusion et 1’extinction. Le coefficient d’extinction,

11



I’albédo, la fonction de phase et le temps passé a I’intérieur des particules sont les parametres
d’entrée de notre code de simulation. Ce code nous permet d’obtenir des profils temporels
diffusé vers I’avant ou rétrodiffusé. Un profil temporel est la répartition temporelle de
I’intensité arrivant sur le détecteur. En diffusion avant, le retard 0 correspond au retard des
photons n’ont éteint. En rétrodiffusion, le retard O correspond a la réflexion du faisceau
incident a I’interface eau/paroi de la cuve.

2/ Notations

anu, by, coefficients de diffusion externe

b indice correspondant a une bande d’absorption

c célérité

cst indice correspondant a une absorption constante

D;etD, diametre des diaphragmes

D distance avant interaction

dp(6) densité de probabilité

E(w) module de I’impulsion incidente

|E o |2 énergie incidente

Eiet E» champs ¢électriques associés a la voie 1 et 2 respectivement
eq vecteur diffusé

E; vecteur du champ électrique incident

ei vecteur incident

E; vecteur du champ ¢€lectrique diffusé

€; vecteur de propagation du faisceau laser

€o épaisseur optique

FWHM Anglicisme Full Width at Half Maximum, largeur a mi-hauteur
FDTD Anglicisme Finite Difference Time Domain

g facteur d’asymétrie

g0 facteur d’asymétrie du mode 0

g facteur d’asymétrie du mode 1

g facteur d’asymétrie total

H; vecteur du champ magnétique incident

H; vecteur du champ magnétique diffusé

1 intensité

I intensité incidente

Leion(t) intensité totale diffusée intégrée dans toutes les directions de 1’espace
1, poids du mode p de Debye

(1+Q)/2 intensité mesurée en configuration polarisation paralléle
(1I-Q)/2 intensité mesurée en configuration polarisation croisée

Jns Yn fonctions de Bessel sphériques

k vecteur d’onde

K Kelvin, unité de température

Ko coefficient d’extinction

kii partie imaginaire de 1’indice de réfraction complexe du liant
kpa partie imaginaire de I’indice de réfraction complexe de la particule

position du diaphragme D; par rapport a I’entrée de la cuve
cuve longueur de la cuve
contraste d’indice

S &=



M, (t.0)

Mll(é?)

M max (9)

PSD
PletP2

qabs
Qext

li
Rn,a

li
Rn,b

pa
Rn,a

pa
Rn,b
random
(rizi)
S

S1, 82, 83,84
S1,2

t

T

Tnlia

Tnl,lb

T

n,a
pa
Tn,b
temp
Wabs

Wex t
Wi

WS‘C(I
X
(X.Y)

matrice de Mueller
fonction de phase temporelle et angulaire, premier terme de la matrice de
Mueller

fonction de phase angulaire
valeur maximale de la fonction de phase temporelle pour chaque angle

fonction de phase du mode p de Debye

indice de I’itération

partie réelle de I’indice de réfraction complexe du liant

nombre de particule par unité¢ de volume

partie réelle de I’indice de réfraction complexe de la particule

indice du mode de Debye

Anglicisme Particle Size Distribution, distribution en taille des particules
polariseurs croisés

efficacité d’absorption

efficacité d’extinction

efficacité d’extinction du mode 0

efficacité d’extinction du mode 1

efficacité de diffusion
rayon
coefficient de réflexion a I’interface entre le liant et la particule pour a,

coefficient de réflexion a I’interface entre le liant et la particule pour b,
coefficient de réflexion a I’interface entre la particule et le liant pour a,

coefficient de réflexion a I’interface entre la particule et le liant pour b,

nombre aléatoire compris entre 0 et 1

coordonnées de chaque éveénement de diffusion

matrice des amplitudes de diffusion

composantes de la matrice des amplitudes de diffusion

module de S;»

temps

température

coefficient de transmission a I’interface entre le liant et la particule pour a,

coefficient de transmission a I’interface entre le liant et la particule pour b,
coefficient de transmission a I’interface entre la particule et le liant pour a,

coefficient de transmission a I’interface entre la particule et le liant pour b,

tirage aléatoire

flux sortant du vecteur de Poynting total externe

flux éteint global

flux absorbé dans un volume de liant égal a celui de la particule, en son
absence

flux sortant du vecteur de Poynting diffusé

parameétre de taille

coordonnées du profil transversal
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xv fraction volumique

Z axe de propagation
At séparation temporelle entre les modes 0 et 1 de Debye
Aw largeur spectrale de I’impulsion femteconde
£ écart
0 angle de diffusion
A longueur d’onde
U perméabilité du liant
Ens Wn fonctions de Ricatti-Bessel
P sphere de controle
o section efficace
Oubs section efficace d’absorption
Oext section efficace d’extinction
o section efficace du flux W;
Osca section efficace de diffusion totale
cha section efficace de diffusion du mode 0
aica section efficace de diffusion du mode 1
7 largeur a mi-hauteur de 1I’impulsion initiale
T retard moyen
R fonctions angulaires
7(6) temps passé a I’intérieur de la particule
7(6) temps passé a I’intérieur de la particule pour le mode p de Debye
Hw) argument de I’impulsion incidente
@ angle
@s1.2(®) argument de S; >
&2 chirp
V4 susceptibilité non linéaire du troisi¢éme ordre
Q albédo
0] fréquence spectrale
. waist
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INTRODUCTION

1/ Contexte général

Les systemes lasers femtosecondes amplifiés sont aujourd’hui largement utilisés de
par le monde. Plusieurs compagnies commerciales proposent des systémes clés en main.
L’utilisation de tels lasers va de la recherche fondamentale académique (mesure de cinétique
trés rapide dans des systémes biologiques [1], chimiques [2], physiques [3] ou imagerie de
tissus biologiques [4]), en passant par le domaine médical (chirurgie laser, ...) jusqu’a des
applications plus industrielles telles que 1’usinage laser [S] et ’imagerie d’injecteur [6].
L’ONERA a décidé d’investir dans cette technologie en développant un laboratoire
femtoseconde basé sur une chaine kHz amplifiée avec des systemes de conversion de
fréquence et des détecteurs adaptés. La motivation de cet investissement était de se doter d’un
banc de mesure permettant d’explorer de nouveaux concepts de mesure ou de diagnostic
optique de milieux diffusants complexes (absorbant, diffusant ou fluorescent). Cette
installation peut aujourd’hui réaliser des mesures et des diagnostics optiques sur une gamme
de longueur d’onde allant de 0.2 a 20 um. L’objectif est d’illuminer un échantillon a
caractériser a ’aide d’une impulsion laser femtoseconde et de mesurer une signature
temporelle et/ou spectrale de la lumicre interagissant avec ce milieu. De cette information,
nous tentons de remonter a des paramétres microphysiques du milieu (composition,
concentration et tailles des éléments diffusants...). Les applications potentielles ciblées sont
par exemple la caractérisation de la granulométrie des milieux diffusants (jets de propulseur,
peintures, revétements ou tissus biologiques) ou I’identification de molécules chimiques.
L’ apport spécifique des lasers femtosecondes est ’accordabilité¢ ainsi que la trés forte
puissance créte permettant de pénétrer en profondeur dans les milieux. La résolution
temporelle d’une porte optique Kerr [7] permet de plus d’échantillonner temporellement la
lumiére renvoyée par I’échantillon avec des résolutions trés courtes (100 fs typique),
correspondant a des échelles de distance trés courtes de 1’ordre de la dizaine de microns.

Dans ce contexte, une premicre thése exploratoire [8] (expérimentale et numérique) a
permis de démontrer 1’apport des sources femtosecondes pour le diagnostic des milieux
diffusants trés épais. Ce travail s’est attaché a caractériser la diffusion temporelle dans des
milieux modeles constitués de petites particules de silice ou de latex en suspension dans de
I’eau (FIG. 1). Cette étude a démontré qu’il était possible d’utiliser cette technologie afin de
séparer temporellement la lumicre transmise (balistique) de la lumicre diffusée avant [9][10].
Les photons balistiques n’interagissant pas avec le milieu, ils se propagent en ligne droite et
arrivent en premier. La caractérisation de 1’intensité balistique permet de réaliser des mesures
d’extinction spectrales dans des milieux diffusant trés épais. L’inversion des spectres obtenus
[11] a permis de déterminer des granulométries. La caractérisation temporelle de la
composante diffusée est également possible sur notre banc [12]. Cette mesure a permis de
valider les outils numériques de simulation de diffusion temporelle développés a 1'époque et
basés sur une approche de type Monte-Carlo. L’analyse spécifique de cette diffusion
temporelle vers I’avant a été ¢tudiée par d’autres équipes a I’échelle femtoseconde [13] ou des
temps plus longs avec une résolution polarimétrique [14]. Ces études avaient aussi pour but
de valider expérimentalement une démarche de simulation numérique de diffusion temporelle.
D’autres études utilisent la séparation temporelle entre les photons balistiques et diffusés pour
affiner des techniques d’imageries comme par exemple 1’imagerie balistique [15][16]. Aussi
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bien d’un point de vue expérimental que théorique, cette thése exploratoire s’¢était limitée a la
diffusion avant et aux milieux non absorbants. Un des besoins formulés a ’issue de cette
thése était la modélisation de milieux plus complexes, a savoir absorbant, dense, fluorescent
et pour plusieurs directions de détection et notamment la rétrodiffusion. Nous reportons (FIG.
2) le synoptique d’une mesure en rétrodiffusion.
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FIG. 1 : Schéma d’une diffusion temporelle avant par une suspension de particules. La trajectoire des photons
balistiques est la plus courte, correspondant a des retards plus faibles.
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FIG. 2 : Schéma d’une rétrodiffusion temporelle. Les photons diffusés par le volume du milieu diffusant
apparaissent pour des retards plus importants que celui de I'interface du milieu.
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INTRODUCTION

La compréhension des mécanismes de diffusion (et de fluorescence) dans un milieu
absorbant ainsi que des impacts possibles sur des signatures temporelles présente des
applications trés nombreuses. Nous avons trouvé dans la littérature un grand nombre d’études
sur ce sujet mais principalement a des échelles de temps allant d’une centaine de
picosecondes a la nanoseconde. Nous pouvons citer la modélisation de signaux rétrodiffusés
de nuages absorbant ou fluorescent a I’aide d’un LIDAR [17-19] afin de détecter la présence
de bio-contaminants. Citons également I’imagerie et la spectroscopie dans des milieux
biologiques [20]. La mesure de temps de vol dans divers systémes, absorbants et diffusants,
est souvent utilisée pour la détermination de paramétres microphysiques (constante
d’absorption ou distribution en taille) [21]. La plupart de ces études sont réalisées a des
échelles de temps trés supérieures a la femtoseconde et avec des sources moins intenses que
les chaines laser amplifié. La treés forte puissance créte des sources femtosecondes peut
permettre de sonder des milieux plus fortement absorbants ou diffusants. Les couplages
diffusion/absorption restent trés méconnus a 1’échelle femtoseconde et/ou pour de fortes
absorptions. Leur étude demeure donc d’intérét. En effet, les échelles de temps sub-
picoseconde sont judicieuses car elles permettent de caractériser des phénomeénes qui
induisent des différences de parcours sub-millimétrique des photons. C’est la distance de
parcours typique obtenue pour de faibles pénétrations dans des milieux optiquement tres
denses et trés absorbants (peintures, injecteurs, tissus biologiques, ...).

2/ Problématique et objectifs scientifiques

L’objectif scientifique principal de ce travail de these est de prédire I’interaction d’un
photon avec un milieu absorbant et diffusant a 1’échelle femtoseconde. Une étude fine de cette
interaction (obtention d’une signature temporelle de diffusion) pourrait alors renseigner quant
a la taille des particules, aux coefficients d’absorption du liant et des particules ou a d’autres
parametres microphysiques du milieu. La problématique est donc de modéliser la diffusion
temporelle d’un milieu fortement absorbant a 1’échelle femtoseconde que ce soit en diffusion
avant ou en rétrodiffusion. Expérimentalement, ces deux directions sont en effet privilégiées
pour sonder les milieux diffusants. Cette modélisation est délicate car 1’absorption peut avoir
des impacts sur I’ensemble de la chaine numérique, des paramétres radiatifs jusqu’a
I’obtention d’une signature temporelle de diffusion. Intuitivement, 1’effet principal des
processus d’absorption serait d’accélérer le temps de vol des photons. En effet, nous pouvons
supposer que plus un photon reste longtemps dans le milieu, plus il a de chance d’étre
absorbé. Les processus d’absorption auraient donc la propriété de « tuer » les trajectoires les
plus longues, qui correspondent aux retards les plus conséquents. Cette tendance a déja été
observée a 1’échelle nanoseconde [22]. La difficulté ici est de prédire des signatures pour des
¢chelles de temps plus courtes, correspondant a des changements plus petits de trajectoire.
Ceci nécessite donc de décrire de maniere trés locale les processus de diffusion en régime
femtoseconde en présence d'absorption.

Les phénomeénes mis en jeu lors du parcours du photon dans le milieu sont: la
diffusion (gouvernée par la différence d’indice de réfraction entre la particule et son milieu
environnant), 1’absorption des particules et/ou du milieu environnant (liée aux parties
imaginaires des indices) et ’extinction (somme de 1’absorption et de la diffusion). Les
parametres radiatifs reliant et décrivant ces phénomeénes sont au nombre de trois. Le
coefficient d’extinction définit la distance statistique parcourue par le photon avant une
interaction avec le milieu (diffusion ou absorption). L’albédo est le rapport entre les énergies
diffusée et éteinte. La fonction de phase temporelle et angulaire représente la répartition de
I’énergie diffusée par une particule unique, pour différents retards et angles de diffusion.
L’ensemble de ces trois parametres suffit a implémenter la chaine de simulation de la
diffusion temporelle. Les études traitant le calcul numérique de fonction de phase sont
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nombreuses. D’un coté, le formalisme de fonction de phase temporelle a 1’échelle
femtoseconde a été obtenu lors d’une précédente thése [8], confirmant les résultats obtenus
par d’autres équipes [13]. En revanche, ces différentes études n’ont pas étudié¢ I’impact de
I’absorption. D’un autre coté, nous retrouvons dans la littérature plusieurs études décrivant
I’impact de I’absorption sur des fonctions de phase que ce soit dans la particule et/ou dans le
milieu environnant [23]. Mais ici, seules les répercussions angulaires, et non temporelles, ont
¢té abordées. Il manque donc a ce jour une étude complete des impacts de 1’absorption, tant
d’un point de vue angulaire que temporel. Nous trouvons par ailleurs un grand nombre
d’articles théoriques décrivant des méthodes de calcul du coefficient d’extinction et de
I’albédo. Dans le cadre de 1’absorption des particules, les calculs sont assez directs car ils sont
basés sur la théorie de Mie [24]. Le calcul de ces mémes parameétres dans le cas d’un milieu
environnant absorbant souléve de nombreuses interrogations : non conservation des flux,
impossibilit¢ de définir de sections efficaces, non applicabilité de 1’équation de transfert
radiatif, etc. De nombreux modeles ont été proposés dans la littérature [25-33], mais aucune
validation expérimentale n’existe a ce jour.

3/ Démarche et plan du manuscrit

La premicre étape de cette theése est de développer une chaine de simulation compléte
afin d’appréhender tous les impacts de ’absorption, aussi bien au niveau microscopique
(modification des parameétres radiatifs), qu’au niveau macroscopique (modification globale de
la signature temporelle). Les approches de type Monte-Carlo sont majoritairement utilisées
pour simuler la diffusion multiple stationnaire [34-37] et parfois temporelle [10][14]. Les
temps de calcul peuvent étre trés longs et une approche RMC (Reverse Monte Carlo) est
parfois utilisée [38]. Cependant, 1’utilisation de cette approche n’est pas aisée pour des
sources collimatées [39]. Il existe également des méthodes de résolution de 1’équation
transfert radiatif temporelle plus directe et nécessitant des temps de calcul plus courts que
I’approche de Monte-Carlo [40—43]. Cependant, 1’approche de type Monte-Carlo permet de
reproduire avec souplesse les géométries de détection expérimentales. Pour I’étude de la
fonction de phase temporelle, il s’agit d’adapter les modéles existants au cas de milieux
absorbants et de quantifier I’impact de 1’absorption tant au niveau temporel qu’angulaire.
Pour le coefficient d’extinction et 1’albédo, 1’étude est plus complexe car elle se basera sur
une étude bibliographique et sur un choix parmi un ensemble de modeles existants.
L’ensemble de ces parametres radiatifs est ensuite rentré dans un code de simulation de
Monte-Carlo afin de simuler une signature temporelle. La seconde étape est d’utiliser le
laboratoire femtoseconde (développé a ’ONERA en parallele de cette these) afin de valider
notre chaine de modélisation dans le cadre d’un milieu absorbant. Nous souhaitons pouvoir
choisir et valider un mode¢le de calcul du coefficient d’extinction et de 1’albédo parmi ceux
existant dans la littérature. Nous souhaitons de plus évaluer dans quelques cas concrets la
possibilité de déterminer des paramétres microphysiques (rayon, concentration, indice de
particule ou de milieu environnant complexe) a partir d’une signature temporelle.

Le plan du manuscrit se décompose en quatre parties distinctes. Le premier chapitre
est consacré a 1’étude des fonctions de phase temporelles en présence d’absorption. Nous
introduisons les modes de Debye afin de comprendre une séparation temporelle observée
entre plusieurs lobes de diffusion. Nous montrons que le mode 1, correspondant a une
propagation des champs électromagnétiques a l'intérieur de la particule est globalement
retardé par rapport au mode 0 qui se propage lui plus en surface. Nous détaillons 1’influence
de plusieurs parametres (indice, longueur d’onde, rayon, dispersion). Nous étudions
particuliérement comment 1’absorption dans la particule ou le liant modifie le poids relatif des
deux modes de Debye prédominants (modes 0 et 1). Le cas d’une bande d’absorption est aussi
abordé.

18



INTRODUCTION

Le deuxieme chapitre décrit le calcul du coefficient d’extinction et de 1’albédo. Le cas
de I’absorption de la particule est direct car la théorie de Mie reste valide. Nous présentons et
comparons les différents modeles dans le cas de 1’absorption du liant. Aprées avoir choisi un
modele, nous étudions I’impact du rayon, de la concentration et des absorptions sur ces deux
parameétres radiatifs.

Le troisieme chapitre a pour objectif de modéliser des signatures temporelles pour un
milieu absorbant et diffusant a partir des parameétres précédents. Apres une présentation de la
chaine de modélisation, nous détaillons les résultats obtenus pour la diffusion avant en
présence de particules absorbantes. Le cas plus applicatif d’une suspension de particules
d’alumine absorbantes dans une chaine de combustion (chambre de combustion) est traité.
Nous nous intéressons finalement a I’impact de 1’absorption du milieu environnant sur les
signatures temporelles obtenues en diffusion avant et en rétrodiffusion.

Le quatrieme chapitre présente tout d’abord le banc de mesure femtoseconde. Dans le
cadre d’un projet de recherche interne a I’ONERA, des profils d’intensité rétrodiffusée ont été
mesurés sur un milieu modele pour plusieurs longueurs d’onde dans I’infrarouge. Il s’agit
d’une suspension de particules de silice dans de I’eau. Ces mesures nous ont permis de
disposer de données pour valider notre démarche numérique, cceur de ce travail de these.
Nous évaluons pour finir l'applicabilit¢ de cette méthode a une détermination de
granulométrie.
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CHAPITRE 1: ETUDE DE LA FONCTION DE PHASE
TEMPORELLE

La fonction de phase temporelle détermine la répartition angulaire de I’énergie
lumineuse diffusée par la particule ainsi que le temps passé par un photon a I’intérieur de
celle-ci. Une précédente theése [8] effectuée au DOTA a permis de calculer la fonction de
phase temporelle d’une particule en suspension dans un liant. Le liant et la particule étaient
supposés non absorbants. Les résultats numériques avaient été comparés a plusieurs autres
études existantes [13][44][45].

L’objectif de ce chapitre est d’étendre ce formalisme au cas d’un milieu absorbant afin
d’étudier en détail I'impact de 1’absorption du liant et/ou de la particule sur la répartition
angulaire et temporelle de 1’énergie diffusée. Afin de quantifier I’'impact de I’absorption, nous
calculons des parameétres d’intérét tel que le facteur d’asymétrie, le poids des modes de Debye
et le temps moyen passé a I’intérieur de la particule. La premicre partie de ce chapitre est
consacrée a la description du formalisme et a I’apport de ce travail de theése pour une particule
non absorbante. Les influences respectives de la longueur d’onde, du contraste d’indice et de
la dispersion sont étudiées. La deuxiéme partie de ce chapitre traite des effets de 1’absorption
de la particule et du liant. Dans la derniére partie, le cas particulier d’une particule avec une
bande d’absorption de largeur variable est étudié. Cette fonction de phase ainsi caractérisée,
associée a l’albédo et au coefficient d’extinction (Chapitre 2), constituent I’ensemble des
parameétres d’entrée nécessaires a la modélisation du profil temporel de I’intensité diffusée par
un milieu absorbant et diffusant (Chapitre 3).

1. DEFINITION DE LA FONCTION DE PHASE SANS ABSORPTION

1.1. Présentation du formalisme

Considérons un milieu d’étude composé d’une particule isolée dans un liant. La
particule est homogene, sphérique de rayon R et d’indice de réfraction n,,+ik,,. Le liant lui
aussi est homogene et d’indice n;+ik;. Dans cette partie, nous supposons que le liant comme
la particule ont un indice de réfraction réel (k,,~k;=0). De plus, considérons une onde plane et
monochromatique arrivant sur la particule. La fonction de phase angulaire M;;(6) correspond
a la répartition angulaire de I’intensité diffusée par une particule. Il s’agit du premier terme de
la matrice de Muller M. A I’aide de la théorie de Mie [24] décrite dans 1’annexe A, M;,;(6) est
directement relié a la matrice des amplitudes de diffusion S par la relation :

M, o (IS, +]s,]) (1.1)

La théorie de Mie se limite au cas ou I’onde incidente est infinie dans le temps et
I’espace. Or, dans notre cas, nous souhaitons étudier I’interaction d’un milieu avec des
impulsions gaussiennes ultra bréves. Nous n’étudions pas ici I’influence de la répartition
spatiale transverse de I’énergie lumineuse incidente, les faisceaux étant supposés non
focalisés et de waist trés supérieur au diameétre de la particule considérée. La détermination
d’une fonction de phase temporelle et angulaire M;,(t, 6) devient nécessaire quand le rayon de
la particule n’est pas négligeable devant la dimension longitudinale de I’impulsion laser, i.e.
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la durée de I’impulsion multipliée par c. Le calcul de la fonction de phase temporelle a fait
I’objet de précédents travaux [8][46] dont nous rappelons ici le formalisme général. Nous
décrivons D’impulsion dans le domaine spectral comme une superposition d’ondes
monochromatiques et nous calculons une fonction de phase M;;(w, 6) pour chaque fréquence
du spectre a I’aide de la théorie de Mie. M,(t,6) est obtenu en calculant la transformée de
Fourier de M;;(w, 6). Nous représentons la fonction de phase temporelle non normalisée
(FIG. 3) en fonction du retard ¢ et de ’angle de diffusion & entre les directions incidente et
diffusée (0° correspond a la direction avant de diffusion). Par convention, le retard correspond
a la différence de temps entre le faisceau diffusé et celui de référence passant par le centre
d'une particule virtuelle remplacée par le liant. Pour I’ensemble de ce chapitre, le calcul est
effectué pour une particule de silice (n,,~1.45) placée dans de I’eau (n;=1.33). La longueur
d’onde centrale est de 800 nm et I'impulsion de 100 fs est limitée par transformée de Fourier.
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FIG. 3 : Fonction de phase temporelle non normalisée pour une particule de silice en suspension dans de [’eau
pour (a) R=5 um en bleu et (b) R=50 um en rouge.

Pour cette figure et toutes les cartographies 2D, nous avons fait le choix de représenter
en couleur uniforme tous les points ayant une intensit¢ supérieure a 0.33 de la valeur
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CHAPITRE 1 : ETUDE DE LA FONCTION DE PHASE TEMPORELLE

maximale de la fonction de phase. Nous observons alors que la quasi-totalit¢ de 1’intensité
diffusée est concentrée pour des angles et des retards tres faibles. Cette observation, du moins
d’un point de vue angulaire est d’autant plus vraie pour le cas d’une grosse particule. Cela
confirme le cas stationnaire ou les grosses particules sont connues pour avoir un lobe de
diffusion plus piqué vers 1’avant. Afin de visualiser la répartition de 1’énergie pour des retards
et des angles plus importants, nous avons normalisé la fonction de phase de la maniére
suivante :

_ max
M| (660)=M (1.0)/ M ©6)

ou M lrrllax est la valeur maximale de la fonction de phase temporelle pour chaque angle.

Nous représentons la fonction de phase temporelle normalisée (FIG. 4) dans les mémes
conditions que précédemment.
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FIG. 4 : Fonction de phase temporelle normalisée pour une particule de silice en suspension dans de [’eau pour
R=5 um en bleu et pour R=50 um en rouge.

Pour R=5 um, la diffusion se fait avec quasiment le méme retard quel que soit 1I’angle
de diffusion. Il s’agit du rayon limite pour lequel nous commengons a observer des effets
temporels sur la fonction de phase. Pour R=50 um, la taille longitudinale de I’impulsion
incidente (quelque dizaine de microns) est inférieure au rayon de la particule. Nous observons
alors une séparation temporelle entre plusieurs modes de diffusion. Afin de comprendre cette
séparation temporelle, nous utilisons le formalisme des modes de Debye [47]. Ce formalisme
permet de décomposer la fonction de phase. Nous décomposons les coefficients de diffusion
externe a, et b, [48][49] de la maniére suivante :

® (P
(anj _ szoa”
© 1 (p)
bn Zp=0 bn
ou nous faisons apparaitre les modes p de Debye successifs. Une expression détaillée

de cette décomposition est précisée en annexe A. Cette expression des coefficients a, et b, est
injectée dans le calcul de la fonction de phase temporelle et nous déterminons ainsi les
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fonctions de phase partielles M 1p1 pour chacun des modes p de Debye. Nous représentons les

fonctions de phase temporelles (FIG. 5 (a) et (c)) et stationnaires (FIG. 5 (b) et (d)) obtenues
pour plusieurs modes de Debye et des particules de 5 et 50 um. Nous n’observons pas de
séparation temporelle des modes de diffusion pour R=5 um. Pour R=50 um, nous retrouvons
les principaux modes de diffusion observés précédemment (FIG. 4) et nous en donnons une
schématisation simplifiée basée sur I’optique géométrique (FIG. 5 (¢)). Le mode 0 de Debye
est principalement dirigé vers I’avant avec un retard nul. C’est un mode surfacique se
propageant le long de I’interface liant/particule. Une toute petite part de 1’énergie est visible
pour des angles plus grands et des retards négatifs. Cela correspond a la lumiere réfléchie a la
premiere interface liant/particule. Le mode 1 correspond principalement a la transmission de
I’énergie a travers la particule. Il est approximativement retardé de At (=(n,.-ny) *2R/c) par
rapport au mode 0. Pour R=50 um et les indices considérés, nous calculons un Az de 40 fs.
Cette valeur est trés proche des coordonnées (41.6 fs, 0°) du pic du mode 1 directement lues
sur FIG. 5 (c). Les modes 2 et 3 subissent une ou deux réflexions internes (« arc en ciel
primaire et secondaire » respectivement [50]). Les modes p>3 subissent p-1 réflexions
internes. Ces modes correspondent aux pics satellites observés sur la fonction de phase
temporelle totale (en jaune sur FIG. 5 (c)). Contrairement aux cartographies 2D temporelles,
les fonctions de phase stationnaires présentent des comportements similaires pour les deux
rayons choisis (FIG. 5 (b) et (d)). Nous remarquons que les cinq premiers modes reproduisent
la fonction de phase totale (FIG. 5 (f)).
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FIG. 5 : Fonction de phase (a) temporelle normalisée et (b) intégrée sur le temps pour R=5 um. Fonction de
phase (c) temporelle normalisée et (d) intégrée sur le temps pour R=50 um. (e) Représentation géométrique des
quatre modes de Debye. (f) Comparaison de la fonction de phase totale et de la somme des 5 premiers modes.
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1.2.  Définition et calcul des paramétres d’intérét

La visualisation de la fonction de phase utilisée jusqu'a présent (cartographie 2D de
Mj(t,6)) n’est pas tres aisée car nous devons la normaliser si nous souhaitons observer les
modes de diffusion. Mais, ce faisant, nous perdons la réalité¢ de 1’énergie relative diffusée par
chaque mode. Afin de résumer I’information complexe contenue dans cette cartographie a
deux dimensions, nous avons choisi d’introduire trois parameétres d’intérét permettant de
quantifier les effets de 1I’absorption et de la dispersion :

- Pasymétrie angulaire de 1’énergie diffusée de manicre non temporelle g,

- le temps moyen passé€ par le photon a I’intérieur de la particule pour chaque
angle 7(6),

- le poids relatif de 1’énergie diffusée pour chaque mode de Debye.

Poids relatif des modes de Debye
Nous définissons les poids des modes p de Debye en utilisant I’énergie /,.

2

ap +
n

2r X
I =—— Y (2n+))
P |k|2n:1 {

2
b ] (12)

ou k est le nombre d’onde. Cette expression est équivalente a la section efficace de
diffusion d’une particule calculée par la théorie de Mie [24] ou nous utilisons les coefficients
de diffusion externe partiels. Il s’agit donc de I’énergie diffusée mode par mode par la
particule dans le cas non absorbant. Nous tragons 1’évolution du poids des modes de Debye
normalis¢ par la somme de tous les modes en fonction du rayon (FIG. 6). L’énergie est
répartie principalement entre les modes 0 et 1 (/p+7,>0.92 pour R>0.1 um et Iy+1,>0.98 pour
R>10 um). Par la suite, nous nous intéressons uniquement aux poids des modes 0 et 1 et plus
particulieérement au rapport /,/1.

1 T T T T rIoT T T T T IITr] I  — —— |

05 =

%.l. ;. ”l.|0 — .“”I’.OQ

R (pm)

FIG. 6 : Evolution des poids des différents modes de Debye (normalisé par la somme de tous les modes) sans
absorption en fonction du rayon.
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CHAPITRE 1 : ETUDE DE LA FONCTION DE PHASE TEMPORELLE

Facteur d’asymétrie

Le facteur d’asymétrie, g [24], caractérise I’asymétrie de la diffusion. Il permet de
savoir si une direction de diffusion est privilégiée. Il est égal a la valeur moyenne du cosinus
de I’angle de diffusion pondérée par la fonction de phase angulaire M;;(cos(8)).

_lz .
g_EIO Mll(cosﬁ)smﬁcosﬁde

o 2
2y M) pe@ @ +b b P Rew b (1.3)
=l n+1 nn+l non+tl” pm+1) nn
&= o 2, 2
nzl(2n+1)(an +‘bn‘ )

Si g est proche de 1, la fonction de phase est trés piquée vers I’avant (6=0°). C’est le
cas des grosses particules. Si g est proche de 0, la fonction de phase est peu directive (cas des
petites particules). En utilisant la décomposition des coefficients a, et b,, nous sommes
capable de calculer les facteurs d’asymétrie partiels des modes p de Debye. Nous représentons
(FIG. 7) le facteur d’asymétrie total et celui des modes 0 et 1 en fonction du rayon. Le facteur
d’asymétrie du mode 0 augmente avec le rayon de la particule et tend vers 1 pour de forts
rayons. Le facteur d’asymétrie du mode 1 augmente aussi avec le rayon et il tend vers une
valeur asymptotique de 0.97, pour le contraste d’indice choisi. Le facteur d’asymétrie total
oscille dans une zone proche des deux courbes précédentes. Notons, d’apres 1’équation (1.3),
que le facteur g total n’est pas égal a la somme des g partiels car il faut pondérer cette somme
avec les intensités relatives de chaque mode. Les oscillations observées sont dues aux
interférences entre les différents modes. Pour les trois courbes, une méme tendance se dégage.
Nous passons du cas de petite particule avec un lobe de diffusion aussi intense vers I’avant
que vers P’arriere (diffusion de Rayleigh) au cas de grosse particule ou le lobe de diffusion est
trés piqué vers 1’avant (optique géométrique).

g o035

%-1 L L ||||||{ L L ||||||l|0 T T Illllim

R (pm)

FIG. 7 : Evolution des facteurs d’asymétrie total, du mode 0 et du mode 1 sans absorption en fonction du rayon.
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Temps moyen passé a I’interieur de la particule

Le facteur d’asymétrie et la fonction de phase stationnaire résument I’essentiel de
I’information angulaire de la cartographie 2D. Il est nécessaire de pouvoir résumer de maniére
analogue I’information temporelle. Lorsque nous observons les cartographies 2D, chaque fois
que nous considérons un angle particulier, nous avons vérifi¢ que le profil temporel obtenu est
sensiblement équivalent au profil temporel de I’impulsion initiale (gaussienne de largeur a mi-
hauteur de 100 fs). Par conséquent, pour chaque angle, le retard moyen 7(6) passé dans la
particule suffit en général a résumer l’information temporelle. Nous réalisons donc la
moyenne suivante :

2(0)= [ M, (t,0)dt | [ M, (¢,0)dt (1.4)

Des temps moyens partiels 77 (6) sont aussi calculés a partir de Mﬁ. Nous

représentons (FIG. 8 (a)) I’évolution du temps moyen total et partiel pour plusieurs modes de
Debye dans le cas d’un rayon de particule de 50 um. La variation de 7 total dépend de la
variation des différents 7 partiels. La fonction de phase temporelle (FIG. 8 (b)) nous fournit
une grille de lecture de 1’évolution du temps total ou nous distinguons sept régimes différents.
Selon les régimes, le retard total correspond au retard du mode dominant ou a la moyenne
pondérée de plusieurs modes (ou les coefficients de pondération seraient reliés au poids
relatifs des différents modes de la fonction de phase stationnaire (FIG. 5 (d))). Pour des angles
de diffusion trés petits (6=2°, régime 1), nous observons un passage rapide du mode 0 au
mode 1.
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FIG. 8 : (a) Evolution des temps moyens total et partiel pour R=50 um en fonction de I’angle de diffusion.
(b) Fonction de phase temporelle normalisée.

1.3. Effet de la longueur d’onde et du contraste d’indice

Nous avons précédemment fait varier le rayon par rapport a la durée de 1’impulsion
femtoseconde incidente afin d’observer différents régimes de séparation temporelle des
modes de Debye. Nous nous plagons dans cette section dans le cas d’une nette séparation des
lobes (R=50 um et FWHM=100 fs). Pour ces deux valeurs de parametres, nous avons d’abord
choisi de faire varier la longueur d’onde afin de modifier le paramétre de taille sans changer le
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rayon. Nous représentons la fonction de phase temporelle et stationnaire pour plusieurs
longueurs d’onde (FIG. 9). Nous remarquons que la longueur d’onde n’a quasiment pas
d’impact sur la répartition temporelle de 1’énergie. Cette répartition est en effet directement
liée a At (=2R(np.-ny)/c), indépendant de la longueur d’onde. En revanche, nous observons un
impact important sur la fonction de phase stationnaire (FIG. 9 (b)). Augmenter la longueur
d’onde pour un rayon fixé revient en effet a baisser le parametre de taille. Les fonctions de
phase sont donc de moins en moins piquées vers 1’avant.

Nous avons ensuite choisi de faire varier n,, pour un n; donné (FIG. 10) car la
séparation temporelle est principalement gouvernée par A¢. Nous nous plagons a une longueur
d’onde de 800 nm. Plus la différence d’indice augmente, plus les modes 1 et d’ordre supérieur
sont retardés. Pour n,,>1.6, nous observons une séparation entre le mode 0 et le mode 1 aux
faibles angles. Cette séparation apparait quand Az est du méme ordre de grandeur que FWHM.
Nous constatons de plus que le retard augmente avec ’ordre du mode. Ceci est di a
I’augmentation de la distance de propagation interne a la particule. Le mode 0 n’est
globalement pas affecté temporellement. L’augmentation du contraste d’indice décale les
modes de Debye (a I’exception du mode 0) vers des angles de diffusion plus importants. Nous
observons un étalement angulaire du mode 1. Cet étalement peut se comprendre car sans
contraste d’indice, il n’y a pas de déviation angulaire des rayons optiques du mode 1 (FIG. 5
(e)). Nous observons pour les fonctions de phase stationnaires (FIG. 10 (b)) une baisse de
I’intensité pour des angles supérieurs a 0.02 rad. A I’inverse, I’intensité du mode 0 (& entre 0
et 0.02 rad) ne semble pas étre affectée.
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FIG. 9 : (a) M ,(t, 6) normalisée et (b) M,,(6) pour plusieurs longueurs d’onde. R=50 um, n;=1.33, n,,=1.45 et
k,,«=kpa=0.
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FIG. 10 : (a) Mjy(t, 6) normalisée et (b) M,;(6) pour plusieurs indices de particules. R=50 um, n;=1.33,
ki=ky,=0 et A=800 nm.

1.4,  Effet de la dispersion

Dans cette partie, nous souhaitons étudier I’impact de la variation spectrale des indices
sur la forme de la fonction de phase temporelle. Cet impact est de deux natures: la
modification de la réponse de Mie de la particule d’une part et la dérive de fréquence ou chirp
de I’impulsion incidente d’autre part.

La réponse de Mie, telle que nous I’avons calculée précédemment pour chaque
composante spectrale, prenait uniquement en compte la variation du paramétre R/A sur la
largeur spectrale de 1I’impulsion. Il s'agit ici de prendre en compte les effets induits par les
variations des indices de réfraction. En effet, les deux paramétres d’entrée du calcul de Mie
sont R/A et mR/A. Si nous nous intéressons au deuxieme parametre, une variation typique de
Am/m sur la bande 790-810 nm est de 0.01% (Ansr;;=0.07%, Angi.e=0.03% et An,,,=0.04%)
alors que A(1/4) est de 2.5%. Nous nous attendons a observer un faible impact de la
dispersion sur la fonction de phase temporelle. Le liant utilisé est de 1’eau et la particule est
soit en silice (cas standard), soit en SF'// (cas d’école plus dispersif). Nous nous plagons dans
ce cas d'école. Les relations de dispersion ont été trouvées dans la littérature [51-53]. Nous
tracons les fonctions de phase temporelles d’une particule de SF11 (nsF;=1.76 a 800 nm)
dans de I’eau en considérant la dispersion uniquement dans la particule (FIG. 11 (a)) puis
uniquement dans 1’eau (FIG. 11 (b)). Le cas sans dispersion en rouge est le méme pour les
deux figures. Nous constatons pour le SF'//, contrairement au cas de la silice (ngy;..=1.45 a
800 nm) dans de I’eau (FIG. 5 (c)), un décrochage entre le mode 0 et le mode 1 pour l'angle
0°. Cet effet a été détaillé dans la section précédente. En effet dans le cas de la silice, Af est
égal a 40 fs et pour le SF'/1, il est de 140 fs. Ces valeurs sont & comparer a la largeur a mi-
hauteur de 100 fs de I’'impulsion incidente.
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FIG. 11 : Fonction de phase temporelle normalisée pour une particule de SF11 de 50 um de rayon plongée dans
de ’eau dans le cas ou (a) la particule devient dispersive et (b) ’eau devient dispersive.

Le mode 0 ne semble pas étre affecté par la dispersion du liant ou de la particule. Ce
mode est en effet un mode surfacique et donc il est peu affecté par les propriétés physiques du
milieu. Nous constatons que la dispersion du SF'// entraine une augmentation des temps pour
les modes 1 et 2 alors que pour la dispersion de 1’eau c’est I’inverse. Afin de quantifier
I’impact de la dispersion, nous tragons 1’écart relatif entre le 7(8) calculé avec de la dispersion
et celui calculé sans dispersion. Nous considérons successivement la dispersion dans la
particule, puis dans le liant et pour finir dans les deux. Les cas du SF// et de la silice sont
représentés (FIG. 12 (a) et (b)). Pour les deux matériaux, nous constatons que la dispersion
dans la particule réduit le temps moyen (effet plus important pour SF/1, plus dispersif). La
dispersion de 1’eau augmente le retard moyen. Les impacts de la dispersion dans le liant et la
particule semblent donc de signes opposés. Ceci s’explique pour deux raisons :

- dans le contraste d’indice, 7,, est au numérateur et n; au dénominateur,

- les variations d'indice de I’eau et celle des matériaux considérées sont ici du méme

signe (décroissants avec la longueur d’onde).

Pour les deux matériaux considérés, les variations d'indice de la particule sont plus

importantes que celles de 1’eau. Par conséquent, nous constatons que 1’écart reste négatif
lorsque nous considérons les deux variations d'indice simultanément. Pour le couple
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silice/eau, 1’écart est plus faible que pour le couple SF/1/eau. Cela s’explique par le fait que
les effets de dispersion de la silice sont plus proches de ceux de 1’eau. De plus, nous pouvons
généraliser notre étude au cas ou la dispersion dans le liant et la particule sont de signe
opposé. Pour de tels cas, les effets deviennent cumulatifs et I’impact serait plus important sur
la signature temporelle.

(a) \—dispersion SF11 — dispersion eau — dispersion SFll/eau\ (b) \—dispersion silice — dispersion eau — dispersion silice/eau\
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FIG. 12 : Ecart relatif de 7' (6) avec et sans dispersion pour les couples (a) eau/SF11 et (b) eau/silice.

Pour finir, si nous considérons une impulsion limitée par transformée de Fourier a
I’entrée du milieu, elle subit la dispersion du liant pendant la premicre phase de propagation
avant d’interagir avec la particule et cumule ainsi du chirp, ¢,. Nous nous proposons donc
d’évaluer I’impact de ce chirp cumulé sur une longueur z de propagation dans de 1’eau.

z li li
b= tog— (1.5)

Nous déduisons la durée de I’impulsion aprés propagation.
7(z) = 101[1+¢; /7,

Ou 7 (=100 fs) est la largeur a mi-hauteur de I’impulsion initiale limitée par
transformée de Fourier. Pour avoir 7(z) égal a 120 fs, le parcours a été fixé a 12 cm (annexe B)
et ¢, est égal 4 6633 f5°. Nous représentons (FIG. 13) la fonction de phase temporelle avec et
sans chirp pour une particule de 50 um. Nous constatons un étalement temporel de la fonction
de phase de 120 fs pour I’ensemble des modes de diffusion.
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FIG. 13 : Fonction de phase temporelle normalisée pour une particule de silice de 50 um de rayon plongée dans
de I’eau sans (rouge) et avec (bleu) chirp. Sans chirp, l'impulsion est de 100 fs, limitée par transformée de
Fourier. Avec chirp, I'impulsion est de 120 fs (100 fs si elle était limitée par transformée de Fourier).

En résumé, I’impact de la dispersion est de deux ordres : une modification de la
réponse de Mie d’une part et un chirp de I’impulsion incidente sur la particule d’autre part.
L’impact sur la réponse de Mie affecte faiblement le retard moyen des modes supérieurs ou
égaux a 1. L’effet est d’autant plus faible car I’impact respectivement du liant et de la
particule tendent a s'opposer si les variations sont de méme signe comme pour les cas
considérés ici. Dans le cas de la silice/eau, ils se compensent. L’effet du chirp induit un
¢talement temporel de la fonction de phase sans modifier la répartition de 1’énergie dans la
cartographie 2D. A strictement parler, ce chirp et cet étalement temporel sont présents sur
I’impulsion avant interaction avec la particule. Il n’y a donc pas d’effet du chirp initial sur la
répartition temporelle et angulaire de 1’énergie.

Les deux effets (chirp et réponse de la théorie de Mie) ne sont visibles que d’un point
de vue temporel et nous avons vérifié, qu’aprés intégration, compte tenu des variations
d'indice ici mises en ceuvre, nous retrouvons la fonction de phase stationnaire dans le cas ou le
milieu est non dispersif.

2. INFLUENCE DE L’ABSORPTION SUR LA FONCTION DE PHASE

Dans I’annexe A, nous présentons 1I’ensemble de la théorie de Mie sans absorption.
Seuls les coefficients a, et b, sont modifiés en présence d’absorption car le parametre de taille
x (=27Rn;/A) et le contraste d’indice m deviennent complexes. Cependant, la formulation des
coefficients a, et b, reste valable en présence d’absorption que ce soit dans la particule ou
dans le liant [23]. Il s’agit, dans cette partie, d’étudier le comportement des fonctions de phase
stationnaires et des parametres d’intérét pour une absorption constante dans le liant et/ou dans
la particule. Pour finir, nous discuterons qualitativement des impacts de ces modifications sur
la diffusion temporelle d’un point de vue macroscopique.

2.1.  Effets sur la fonction de phase stationnaire

Nous nous intéressons a 1’évolution des fonctions de phase stationnaires totale et des
différents modes en présence d’absorption dans la particule (FIG. 14) puis dans le liant (FIG.
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15) pour un rayon donné de 50 um. Nous remarquons que I’absorption dans la particule
n’affecte pas le mode 0, mode surfacique ne pénétrant pas au cceur de la particule. En
revanche, les autres modes sont eux beaucoup plus affectés par I’absorption car ils se
propagent a I’intérieur de la particule (FIG. 5 (e)). Par conséquent, lorsque 1’absorption
augmente, le mode 0 devient prédominant et les modes d’ordre supérieur deviennent
totalement négligeables. Pour de forte absorption, la fonction de phase totale est confondue
avec celle du mode 0 [54]. Le mode 0 étant trés piqué vers 1’avant, la fonction de phase
devient trés piquée vers I’avant quand I’absorption augmente.
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FIG. 14 : Fonctions de phase intégrées sur le temps pour R=50 um et pour (a) k,,=0, (b) kpa=10'3, (c) kpa=5 107
et (d) k=107,

A TI’inverse, dans le cas de fortes absorptions dans le liant (FIG. 15), plusieurs modes
de Debye coexistent. En diffusion avant, 1’énergie totale se répartit équitablement entre les
modes 0 et 1 en I’absence d’absorption. Elle se répartit préférenticllement dans le mode 1
lorsque le liant est absorbant. Le lobe de diffusion trés piqué vers I’avant dii au mode 0 (lobe
peu visible sur (FIG. 15 (a) et (b))) disparait pour de fortes absorptions (FIG. 15 (c) et (d)). A
I’exception de cette disparition, I’effet global est que la fonction de phase semble étre de plus
en plus piquée vers I’avant quand k; augmente. En rétrodiffusion, tous les modes a
I’exception du mode 1 coexistent quand le liant n’absorbe pas. Lorsque le liant est absorbant,
il ne subsiste que les modes 0 et 2.
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FIG. 15 : Fonctions de phase intégrées sur le temps pour R=50 um et pour (a) k=0, (b) k=107, (c) k;=5 107 et
(d) k;=10".

2.2.  Effets sur les parametres d’intérét

Dans la partie précédente, nous avons présenté trois parameétres d’intérét (/,, g et 7) en
I’absence d’absorption. Sachant que la formulation des coefficients a, et b, n’est pas modifi¢e
en présence d’absorption [14], celle des trois parametres demeure. Nous avons montré que le
poids du mode p de Debye est équivalent a la section efficace partielle de diffusion de ce
mode en ’absence d’absorption. Cette équivalence n’est plus rigoureusement valable dans le
cas absorbant. Cependant, nous utilisons 1’expression (1.2) pour évaluer qualitativement
I’impact de I’absorption sur les valeurs relatives des différents poids. Nous représentons le
rapport /;/Iy afin de connaitre la prédominance des modes 0 et 1 en présence d’absorption
dans la particule (FIG. 16 (a)) puis dans le liant (FIG. 16 (b)) pour deux rayons différents
(R=5 et 50 um). Sans absorption, le rapport est proche de 1, donc 1’énergie diffusée par le
mode 0 est a peu pres égale a celle diffusée par le mode 1. Quand k,, augmente, le poids du
mode 1 diminue fortement car ce mode se propage a I’intérieur de la particule et subit les
effets de I’absorption. Le mode 0, se propageant a I’interface entre le liant et la particule, ne
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subit pas les effets de ’absorption. Cet effet est d’autant plus important lorsque le rayon de la
particule augmente car la perte d’énergie a I’intérieur de celle-ci croit.

Nous observons une augmentation du rapport 1;/1y avec kj. Cette augmentation est
d’autant plus nette quand le rayon est grand. D’apres la schématisation simplifiée de la FIG. 5
(e), ’énergie diffusée par le mode 1 est localisée dans une zone relativement proche du centre
de la particule et donc protégée des effets de I’absorption du liant. L’augmentation relative du
poids du mode 1 (par rapport au mode 0) est d’autant plus importante que la particule est
grosse.

(a) (5]
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FIG. 16 : Rapport I,/ pour R=5 um en noir et R=50 um en rouge en fonction de (a) k,, puis de (b) k.

Nous représentons les facteurs d’asymétrie total et des modes 0 et 1 en présence
d’absorption dans la particule (FIG. 17 (a)) puis dans le liant (FIG. 17 (b)) pour R=50 um.
L’absorption a I’intérieur de la particule n’ayant pas d’influence sur le mode 0, le facteur
d’asymétrie de ce mode reste constant et tres proche de 1 (g¢y~0.995) lorsque nous augmentons
kpa. A I'inverse, le mode 1 est affecté par I’absorption dans la particule. Lorsque k,, augmente,
son facteur d’asymétrie diminue et le lobe de diffusion devient progressivement moins dirigé
vers I’avant. Sans absorption, le facteur d’asymétrie total est confondu avec celui du mode 1
puis lorsque nous augmentons progressivement k,,, ce facteur tend vers celui du mode 0. Cela
confirme les résultats observés précédemment sur la fonction de phase totale (plus piquée vers
I’avant quand £k, augmente).

Nous observons une augmentation du facteur d’asymétrie total et du mode 1 avec &
(FIG. 17 (b)). Nous avons constaté¢ précédemment que la fonction de phase totale dans sa
globalité semblait plus piquée, malgré la disparition d’un mode de diffusion trés étroit (i.e.
mode 0). Deux phénoménes opposés sont ici en compétition quand k; augmente : la
disparition du mode 0 trés étroit au profit du mode 1 plus large et le piquage progressif de la
fonction de phase totale. D’apres 1’évolution de g total, ¢’est le dernier phénoméne qui semble
I’emporter. Pour illustrer cette conclusion, nous représentons (FIG. 18) I’intensité diffusée
intégrée pour des angles inférieurs a € en fonction de @ avec et sans absorption pour la
fonction de phase totale. Dans le cas absorbant, cette intensité est plus resserrée a 0°.

Le facteur d’asymétrie du mode 0 diminue fortement avec 4. Il devient méme négatif
(non représenté sur FIG. 17 (b)), ce qui indique que la rétrodiffusion devient la direction
privilégiée de ce mode. La réflexion par la face arriere de la particule (premiére interface
rencontrée par 1’onde incidente) est favorisée par I’absorption dans le liant. En effet, la
représentation schématique du mode 0 (FIG. 5 (e)) permet de visualiser que le parcours a
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CHAPITRE 1 : ETUDE DE LA FONCTION DE PHASE TEMPORELLE

I’interface particule/liant est sensiblement plus long pour la diffusion avant que pour la
rétrodiffusion. Cette dernicre est donc moins affectée par 1’absorption du liant.
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FIG. 17 : Facteurs d’asymétrie total en noir, du mode 0 en rouge et du mode 1 en bleu pour R=50 um
en fonction de (a) ky, puis de (b) ki
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FIG. 18 : Energie diffusée cumulée en fonction de I’angle de diffusion pour deux valeurs de k. Sans absorption,
le lobe de diffusion dii au mode 0 représente 50 % de I’énergie. Avec absorption, la fonction de phase totale est
plus piquée si nous considérons [’ensemble des angles de diffusion.

Pour finir, nous représentons le temps moyen total en présence d’absorption dans la
particule pour R=50 um (FIG. 19). Quel que soit I’angle considéré, le temps passé a 1’intérieur
de la particule diminue avec k,,. La fonction de phase totale est en effet confondue avec celle
du mode 0, mode plus rapide que les autres. L’absorption du liant entraine, quant a elle, une
augmentation ou diminution du temps de vol selon I’angle considéré. De plus, les ondulations
diminuent jusqu’a disparaitre pour de forts k,,. Ces ondulations peuvent étre dues aux
interférences entre plusieurs modes. Elles disparaissent lorsqu’un seul mode domine (par
exemple le mode 0 pour de fort k,,). Afin d’étudier plus précisément le cas de la diffusion
avant, nous avons fait un zoom pour les petits angles (FIG. 20 (a) et (b)). L’absorption dans la
particule diminue t, a I’inverse, I’absorption dans le liant I’augmente. 1 s’agit encore une fois
de I’amplification respective du mode 0 ou du mode 1. En rétrodiffusion, 1I’absorption dans le
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liant ou dans les particules entraine une diminution du temps passé a I’intérieur de la
particule. En effet, lorsque k; augmente, seuls les modes 0 et 2, moins retardés, subsistent et
lorsque k,, augmente, seul le mode 0 (mode moins retardé¢) est présent.
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FIG. 19 : Temps moyen total pour R=50 um en fonction de 6 en présence d’absorption
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2.3.  Répercussion sur la diffusion temporelle

: (a) et (b) Zooms respectifs de FIG. 19 (a) et (b).

2
)

En présence d’absorption dans les particules ou dans le liant, les trois parametres
d’intérét ainsi que la fonction de phase stationnaire sont modifiés. Ces modifications ont un
impact sur les profils temporels d’intensité en diffusion avant ou en rétrodiffusion et donc sur
le temps de vol total des photons. Ce temps de vol est une combinaison du temps passé par le
photon a I’intérieur de la particule et du temps entre les événements de diffusion. Le temps
passé a 'intérieur de la particule est gouverné par 7(6). Le temps entre les événements de
diffusion est dépendant du nombre d’éveénements de diffusion ainsi que du facteur
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CHAPITRE 1 : ETUDE DE LA FONCTION DE PHASE TEMPORELLE

d’asymétrie. Des trajectoires plus rectilignes correspondent a des temps de vol plus courts en
diffusion avant.

Absorption dans la particule et cas de la diffusion avant

Une augmentation de k,, entraine la destruction des modes de diffusion interne a la
particule (i.e. modes > 1 de Debye). Seul le mode 0 n’est pas affecté par k,,. Ce mode de
diffusion n’est pas retardé contrairement aux autres modes. En parallele, lorsque k,,
augmente, la fonction de phase stationnaire totale est plus piquée vers 1’avant. Les photons
ont donc des trajectoires plus rectilignes. Ces deux effets vont donc vers une diminution du
temps de vol total des photons.

Absorption dans le liant

Pour un rayon de 50 um, nous avons observé que la fonction de phase est globalement
plus piquée vers 1’avant quand k; augmente, a I’exception des trés faibles angles ou nous
observons la disparition du lobe 0 trés piqué au profit du lobe du mode 1 plus large. A moins
de considérer un angle solide de détection vers 1’avant trés petit, nous pouvons nous attendre a
ce que les photons détectés subissent des trajectoires plus rectilignes et donc un temps de vol
plus court. A I'inverse, le temps passé a ’intérieur de la particule augmente. Ces deux effets
tendraient a se compenser.

En rétrodiffusion, nous observons une diminution du temps passé a I’intérieur de la
particule. Ceci peut impacter le temps de vol des photons qui reviennent vers le détecteur
aprés un unique événement de rétrodiffusion. Pour les trajectoires plus complexes (diffusion
multiple), la conclusion est moins évidente et nécessite des modélisations du profil temporel
rétrodiffusé (Chapitre 3).

3. MODELISATION D’UNE BANDE D’ABSORPTION DANS LA PARTICULE

3.1.  Généralités sur les bandes d’absorption

L’objectif de ce paragraphe est d’étudier I'influence de la largeur d’une bande
d’absorption sur le profil angulaire et temporel de ’énergie diffusée par la particule. Les
processus d’absorption de la lumiére peuvent étre trés divers selon la longueur d’onde et le
matériau considéré. Ainsi, une excitation dans le domaine UV-visible correspond a une
excitation du systeme <¢lectronique et dans le proche infrarouge a des transitions
vibrationnelles. Dans 1’infrarouge moyen et lointain, cette excitation induit des transitions
rotationnelles et des modes de vibrations plus globaux. Selon le type de transition considéré et
selon le matériau, des largeurs de bandes d’absorption trés diverses sont observables. La
largeur de la transition est globalement gouvernée par les couplages entre le systéme
absorbant et son environnement ainsi que par la diversité possible entre différents sites
d’absorption. Ainsi, un couplage faible avec 1I’environnement comme dans les gaz conduit a
des largeurs faibles, contrairement au cas d’un liquide ou les couplages sont beaucoup plus
forts et les raies d’absorption plus larges. De plus, I’effet Doppler dans les gaz, les défauts et
les hétérogénéités dans les matrices cristallines contribuent a un élargissement notable des
bandes d’absorption. Si nous considérons un absorbant gazeux, liquide ou solide (diélectrique
ou semi-conducteur), les largeurs de bande d’absorption varient donc de la fraction de
nanometre (gaz) a plusieurs micrometres (liquide). Les profils de spectre d’absorption sont
souvent modélisés par des distributions lorentziennes, gaussiennes ou des profils de Voigt
(convolution entre une gaussienne et une lorentzienne). Le TAB. 1 fournit des exemples de
largeur de bande.
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Type de milieu | Nom du milieu | A (um) Largeur (nm) Référence
Liquide Eau 2.951 330 [55]
Liquide Rhodamine 0.512 30 [56]
Solide Titane Saphir 0.495 120 [57]
Gaz CO,, H>0, etc. | infrarouge 10741 [58]

TAB. 1 : Exemples de milieu et de largeur de raie associée.

Devant cette trés grande diversité de transition et de largeur possible, nous avons
choisi de modéliser les milieux suivants. Nous supposons un liant non absorbant. Nous
supposons une particule possédant une bande d’absorption gaussienne centrée autour de la
longueur d’onde de I’impulsion laser (FIG. 21 (a)). L’objectif est d’étudier les effets de
différentes largeurs de bande d’absorption sur la fonction de phase temporelle pour des
particules de 50 um (rayon fixé pour I’ensemble de cette partie). Nous représentons M;;(6)
(FIG. 21 (b)) pour k,~=0, 10" et pour des bandes d’absorption de largeurs comprises entre
0.014w et Aw, ou Aw désigne la largeur spectrale de I’impulsion femtoseconde (largeur de
18 nm, limitée par transformée de Fourier et de durée 100 fs). L’absorption au centre de la
bande est aussi de 10™. Nous observons trois régimes en fonction de 1’absorption.

1/ bande fine : la fonction de phase sans absorption est équivalente a celle obtenue
avec une largeur de bande trés fine (0.014w). Ceci s’explique par le fait que la portion
d’énergie lumineuse absorbée par la particule est négligeable et la fonction de phase n’est
donc pas affectée.

2/ bande large (supérieur a Aw): tout se passe comme si nous avions un k,, constant
de 107", Ceci est dii au fait que les variations de kypq sur la largeur de I’'impulsion femtoseconde
sont négligeables pour ces larges bandes.

3/ bande intermédiaire : lorsque nous augmentons progressivement la largeur de
bande, en partant d’une bande infiniment fine, la fonction de phase passe progressivement du
cas sans absorption au cas absorbant.

(@)

300 1000 1500 2000 2500 3000

FIG. 21 : (a) Représentation des différentes bandes d’absorption et (b) évolution de M;,(6) pour ces bandes
d’absorption.
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CHAPITRE 1 : ETUDE DE LA FONCTION DE PHASE TEMPORELLE

L’objectif est d’étudier le cas des largeurs de bandes intermédiaires afin de quantifier
I’impact sur les profils temporels et d’analyser s’il est possible de reproduire la fonction de
phase stationnaire avec un k,, effectif.

3.2.  Modification temporelle du profil de diffusion

Nous déterminons I’intensité totale diffusée, Iy,,(2), intégrée dans toutes les directions
de I’espace, en fonction du retard ¢ a I’aide de 1’équation suivante :

T

[glob )= (j)Mll(t, 0)sin(0)d o (1.6)

Lgi0p correspondrait a I’intensité mesurée par une sphere intégrante dont la particule
serait située au centre. Nous rappelons que M;,(t,6) est obtenu par la transformée de Fourier
de M;;(w, 6). Nous tragons cette intensité (FIG. 22) pour une absorption nulle et constante (10
? puis 10™") ainsi que pour plusieurs largeurs de bande d’absorption comprises entre 0.1 et
2Aw. La valeur de k,, au centre de la bande est choisie égale a 107 et 107" respectivement
pour les FIG. 22 (a) et (b).

Nous retrouvons la méme tendance que pour les profils angulaires. Lorsque la largeur
augmente, nous passons progressivement du cas non absorbant au cas absorbant. Nous
observons de plus un épaulement pour les temps longs positifs ou négatifs visible pour des
largeurs de bande entre 0.1 et 0.54w.

(a) (b)

$a10™ - T . 4x10™ - . -

—k, = —k,=

— 0.1A® — 0.1A®

D.5A® 0.5A0

— A — Amy

— ZAG)y ) — 2A0 ;
Iy k=107 - .| k=10

T 0 Se.13 R T 0 5
Temps () Temps (s)

FIG. 22 : Iy, en fonction du temps pour une particule de 50 um non absorbante, d’absorption constante et
possédant une bande d’absorption de largeur variable ou ky,, au centre de la bande est égal a (a) 1 07 puis a (b)
107,
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Nous voulons connaitre 1’implication des différents modes de Debye pour ce
phénomene. Pour cela, nous étudions la variation de Iy, total et des trois premiers modes de
Debye pour une largeur de 0.14w avec un k,, de 10" au centre de la bande (FIG. 23). Nous
tragons aussi g, Sans absorption ou avec une absorption constante. Lors de la section
précédente, nous avons observé que le mode 0 n’était pas du tout modifié par une absorption
constante dans la particule. Nous vérifions ici que c’est toujours le cas lorsque nous
considérons une bande d’absorption (FIG. 23 (b)). La fonction de phase étant principalement
gouvernée par le mode 0 et le mode 1, il est alors légitime d’observer que 1’épaulement
temporel est di au mode 1 (FIG. 23 (c¢)). Le retard positif du mode 1 s’étend jusqu’au retard
du mode 2. L’intensité du mode 2 est tres faible et elle est noyée dans celle du mode 1 apres
I’¢largissement temporel di a la bande d’absorption.

Pour la largeur de bande de 0.14®, nous souhaitons savoir si I’épaulement de /., du
mode 1 est di a la phase ou au module de M;;(w,6) (lors du calcul de M/t 6)). Pour cela,
nous appliquons d’abord une bande d’absorption uniquement dans le module puis uniquement
dans I’argument (détail du calcul présenté a 1’annexe A). Nous comparons ces deux cas
intermédiaires a Iy, sans absorption et avec la bande (FIG. 24). Bien que l'effet d'une bande
sur l'argument existe (courbe jaune), nous constatons que 1’effet sur le module domine et
suffit a lui seul a créer la modification de /g, (courbes rouge et bleue confondues). L’effet
principal a prendre en compte est équivalent par analogie a une figure de diffraction obtenue
par une bande fine coupant le centre d’un faisceau laser. La particule vient ici supprimer
partiellement I’énergie lumineuse située au centre du spectre et provoque alors un épaulement
temporel. Nous souhaitons maintenant vérifier que cet épaulement temporel en particulier, et
I’effet de bande en général, n’a pas d’impact sur le profil angulaire stationnaire de 1’énergie
diffusée. Pour cela, nous allons intégrer temporellement une fonction de phase avec une
bande d’absorption et I’approximer par une fonction de phase stationnaire obtenue avec un k,,
effectif constant que nous ajusterons.

42



CHAPITRE 1 : ETUDE DE LA FONCTION DE PHASE TEMPORELLE
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FIG. 23 : Répartition des modes de Debye pour une largeur de bande égale a 0.1 Aw avec ky,=1 0" au centre de
la bande, pour une absorption nulle et constante de 107, Lyiop (a) total, (b) du mode 0, (c) du mode 1 et (d) du
mode 2.
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FIG. 24 : Iy, du mode 1 en fonction du temps pour une largeur de bande de 0.1Aw. Les courbes bleue et rouge
sont confondues.
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3.3.  Ajustement du profil angulaire avec un kg, effectif

Dans les cas limites (large et fine bandes d’absorption), les fonctions de phase
stationnaires peuvent étre remplacées par celles obtenues avec et sans absorption. La question
est de savoir si les fonctions de phase pour une largeur intermédiaire de bande peuvent étre
approximées a 1’aide d’un k,, effectif. Pour cela, nous déterminons I’écart &.

! M11,b(9)_M11,cst(9)d9
£(%) =100 : (1.7)
!Ml 1’b(e)cm

ou les indices b et cst correspondent respectivement a une bande d’absorption avec
k,i=10" ou 10" au centre de la bande et & une absorption constante. Nous cherchons, pour
chaque largeur, le k,, effectif qui minimise cet écart. Nous résumons, dans TAB. 2 et TAB. 3,
la largeur de la bande d’absorption, le k,, effectif ainsi que I’écart minimal correspondant.
Pour I’ensemble des largeurs intermédiaires considérées, nous trouvons un k,, effectif capable
d’ajuster convenablement M;; ;. L’écart est effectivement dans le pire des cas de quelques
pour mille. Pour kpg:10'1 au centre de la bande, cette écart est plus important. Nous
représentons M;; ,(6) et M, .(6) pour les cas les plus problématiques et I’accord est tout a
fait satisfaisant (FIG. 25). Nous avons donc vérifié qu’il n’y avait pas d’effet de bande
spectrale en tant que tel sur les fonctions de phase stationnaires car nous pouvons tout a fait
les retrouver avec un k,, effectif. Autrement dit, 1’épaulement temporel observé
précédemment est bien gommé lorsque nous intégrons la fonction de phase dans le temps.

Largeur de bande | 0.14w 0.24w 0.54w Aw
ky, effectif 10* 2.110" 5210 810™
Enin (%) 39107 6.6 107 7.8 107 39107

TAB. 2 : Valeur minimale de & ainsi que le k,, équivalent correspondant pour chaque largeur de bande avec
kpa=1 07 au centre de la bande.

Largeur de bande | 0.14w 024w 0.54w Aw
k,q effectif 410" 9.510" 5107 8 107
Enin (%) 2.8 10" 4110 58107 7.0 10”

TAB. 3 : Valeur minimale de ¢ ainsi que le k,, équivalent correspondant pour chaque largeur de bande avec
k,o=10"" au centre de la bande.
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(b)
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FIG. 25 : M,;(0) en fonction de @ pour une particule de 50 um avec une bande absorption de largeur égale a (a)
0.14w, (b) 0.5Aw ou kpa=10'3 au centre de la bande, (c) 0.14Aw et (d) 0.5Aw ou kpa=10'1 au centre de la bande.
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4. SYNTHESE DU CHAPITRE 1

L’objectif de ce chapitre est d’étudier 1’influence de 1’absorption sur la fonction de
phase temporelle. Pour ce faire, nous avons d’abord rappel¢ le formalisme en l’absence
d’absorption. Nous avons de plus introduit et calculé des parameétres d’intérét tel que le
facteur d’asymétrie, le poids des modes de Debye et le temps moyen passé a I'intérieur de la
particule. Nous avons constaté qu’une variation de la longueur d’onde modifie trés peu la
répartition temporelle de [’énergie diffusée pour un rayon donné. A [D’inverse, une
augmentation du contraste d’indice étale angulairement et temporellement les modes de
diffusion interne (p>1). Nous nous sommes aussi intéressés aux effets de la dispersion et nous
en avons conclu qu’il n’est pas nécessaire de la prendre en compte par la suite pour les
milieux que nous étudierons expérimentalement.

Nous avons étendu la définition de la fonction de phase temporelle et des parameétres
d’intérét en présence d’absorption. Nous avons d’abord étudié les effets d’une absorption
constante. Lorsque la particule est absorbante, les modes de Debye internes a la particule sont
tués. Seul le mode O reste. La fonction de phase est alors plus piquée vers 1’avant et centrée
sur le retard zéro. Lorsque le liant est absorbant, les modes de Debye internes a la particule ne
sont pas affectés en diffusion avant. Le mode 1 devient prédominant. En rétrodiffusion, les
modes 0 et 2 demeurent. Ces modifications ont directement un impact sur le temps de vol des
photons dans le milieu. Dans un grand nombre de cas de figure, I’'impact de [’absorption sur
les fonctions de phase temporelles engendre une diminution globale du temps de vol des
photons. L’impact relatif de cet effet par rapport a celui de ’albédo et du coefficient
d’extinction sera étudié par la suite dans ce manuscrit.

Pour finir, nous avons mod¢lisé une bande d’absorption de largeur variable dans la
particule. Nous avons observé un effet temporel uniquement pour les bandes d’absorption
dont la largeur est du méme ordre de grandeur que celle de I’impulsion femtoseconde. Il s’agit
d’un épaulement temporel de I’intensité di a la variation du module du mode 1. D’un point de
vue angulaire, nous avons montré que la fonction de phase tracée pour une largeur de bande
donnée peut étre ajustée a I’aide d’un k,, effectif.
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CHAPITRE 2 : INFLUENCE DE L’ABSORPTION SUR
LE COEFFICIENT D’EXTINCTION ET L’ALBEDO

L’objectif de ce chapitre est d’étudier I’impact de 1’absorption sur le coefficient
d’extinction K., et I’albédo 2. Le coefficient d’extinction est directement lié a la loi de Beer-
Lambert et gouverne la distance de propagation avant extinction (i.e. absorption ou diffusion).
L’albédo correspond au rapport entre I’énergie diffusée et I’énergie éteinte par le milieu. Un
milieu trés diffusant a un albédo proche de 1. A I’inverse, un milieu trés absorbant a un
albédo proche de 0. Le coefficient d’extinction et 1’albédo, associés a la fonction de phase
temporelle, sont les données d’entrée du code de Monte-Carlo que nous utilisons pour simuler
les profils temporels de diffusion. Lorsqu’il n’y a de 1’absorption que dans la particule, la
théorie de Mie reste valable et le calcul de K., et {2est direct a partir des sections efficaces de
diffusion et d'extinction. Lorsque le liant devient absorbant, nous ne pouvons plus définir de
sections efficaces [25] et le calcul de ces deux grandeurs n’est plus possible car il est
impossible de définir des flux diffusé et absorbé de maniére absolue. La premiére partie de ce
chapitre consiste a définir, pour un milieu ou seule la particule absorbe, les différents flux
(diffusé, absorbé et éteint) par la particule. Ce faisant, nous en déduisons directement K.,, et
€. Dans une deuxi¢me partie, nous étendons ce formalisme au cas d’un liant absorbant, en
fixant une surface de contrdle confondue a la particule pour le calcul des différents flux. Cette
hypothése simplificatrice nous permet alors de définir des sections efficaces apparentes pour
un milieu ou le liant est absorbant, puis d’en déduire une expression respectivement pour K.y,
et 2 Nous comparons notre approche par rapport a d’autres modeles existants dans la
littérature. La derniere partie de ce chapitre est consacrée a I’influence du nombre de
particules par unité de volume, du rayon des particules ainsi que de I’absorption dans la
particule et dans le liant sur les deux parametres K., et £2.

1. EVOLUTION DES PARAMETRES RADIATIFS EN PRESENCE
D’ABSORPTION DANS LES PARTICULES

1.1.  Définition des parameétres radiatifs

Considérons un milieu composé de particules (de taille unique) dans un liant. Nous
considérons ici une onde incidente monochromatique. La largeur spectrale des impulsions
femtoseconde n’a qu’un effet marginal sur la détermination des parametres radiatifs de ce
chapitre [8], équivalent a une moyenne spectrale des oscillations rapides des différents flux
avec la longueur d’onde. Nous définissons une sphere de contrdle Y de rayon r» supérieur a
celui de la particule (FIG. 26).
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FIG. 26 : Représentation de la sphere de contréle X (cercle noir) de rayon supérieur a celui de la particule
(sphere grise). E; est le champ électrique incident et E; le champ électrique diffusé.

A I’aide de cette sphére, nous pouvons définir les différents flux sortant. I¥; est le flux
qui serait absorbé dans un volume de liant égal a celui de la particule en 1’absence de celle-ci.
Ce flux dépend uniquement de nj; et de kj. Wi, est le flux sortant du vecteur de Poynting
diffusé. W, est le flux sortant du vecteur de Poynting total externe. Il est aussi égal a
I’énergie absorbée a ’intérieur de la sphére de contrdle. W,,, est le flux qui apparait lorsque
nous développons le flux W, et que nous identifions Wy, et W..

W, = [ ~[E, n H, nds
i . 2 12 i

sca

w. .= jlﬁ A F]st
22 S S

abs

o == [ UL+ L) A . s 1)

abs

W, = [ ~1E, n H, nds ~[~[E, A H,nds — [ ~((E, A H)) +(E, n H,)lnds
12 12 J20 |

w

abs ext sca ext

W AW =W, it W, ==[JI(E AH)+ (B A H lads
xz

ou (Ej, Hi) sont les champs incidents et (Es, Hs) les champs diffusés. Pour un liant
non absorbant et une particule absorbante, le terme W; est nul. Les flux sont conservatifs et
donc le calcul des différents flux ne dépend pas du rayon de la sphére de controle. Dans le
cadre de la théorie de Mie [24], le rayon de la sphere de controle doit étre trés grand afin
d’effectuer le calcul en champ lointain. Afin de calculer les différentes sections, nous devons
normaliser les flux par I’intensité incidente /;.

2
E |"Re(k
UZK ol ]Azo—() (2.2)
1 2mu
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ou k est le nombre d’onde, x4 la perméabilité du liant, @ la fréquence angulaire et |E0|2

I’énergie incidente. Nous pouvons calculer les sections efficaces de diffusion gy, d’extinction
Oex: €t d’absorption a,p;.

2T &
o, = ?2(2;1 +1)Re(a, +b,)

n=1

o, = %i(zn +1)(a,|” +[b,) (2.3)
n=1

O-abs = O-ext - O-sca

ou a, et b, sont les coefficients de diffusion externe dont la formulation est fournie a
I’annexe A. Cette formulation reste valable en présence d’absorption dans les particules [23].
Ces différentes sections efficaces nous permettent de définir le coefficient d’extinction K,,, et
I’albédo £2.

(2.4)

ou N, est le nombre de particules par unit¢ de volume. Sans absorption dans la
particule, la section efficace d’absorption est nulle. Par conséquent, les sections efficaces de
diffusion et d’extinction sont égales et I’albédo vaut 1.

1.2. Impact de I’absorption des particules

Nous nous intéressons a 1’influence de I’absorption des particules sur les différentes
sections efficaces. Comme pour la fonction de phase temporelle, nous pouvons employer la
décomposition des coefficients a, et b, a I’aide des modes de Debye (introduits dans le
chapitre précédent) afin de diviser la section efficace de diffusion en sections efficaces

partielles de diffusion (ogca et O-;ca ). Nous représentons (FIG. 27) I’ensemble de ces sections

efficaces pour des particules (n,,~1.45) de rayon R=2.5 puis 7.5 um plongées dans un liant
non absorbant (k;=0) d’indice n;=1.33 a A=800 nm. Pour le reste du chapitre, nous utilisons
les mémes indices pour le liant et la particule ainsi que la méme longueur d’onde.
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FIG. 27 : o,y totale, oy, totale et partielle et o, totale en fonction de ky,, pour (a) R=2.5 um et (b) R=7.5 um.

Pour les deux rayons considérés, nous constatons une augmentation de la section
efficace d’absorption et une diminution de la section efficace de diffusion avec k,,. L’énergie
initialement diffusée par le mode 1 est absorbée par la particule. Ce transfert intervient
d’autant plus vite que la particule est grande. La section efficace partielle de diffusion du
mode 0 reste quant a elle inchangée. Ces résultats représentent une réécriture du rapport /,/1y
expos¢ au chapitre 1. L’apport par rapport au précédent chapitre concerne 1’évolution de la
section efficace d’extinction. Les deux effets (diminution de la diffusion et augmentation de
I’absorption) ne se compensent pas totalement. Nous observons une augmentation résiduelle
de o\ pour R=7.5 um (et une diminution pour R=2.5 um). En fait, la variation de o..; avec k,,
dépend fortement du parametre de taille. Pour le comprendre, nous tragons 1’efficacité
d’extinction g.., (=o./(7R?)) en fonction du rayon des particules (FIG. 28). Sans absorption,
nous observons trois régimes [59]. Pour de petits rayons de particules, g.,, augmente ce qui
correspond au régime de Rayleigh. Lorsque nous continuons a augmenter le rayon, des
oscillations apparaissent [60][61] et nous sommes dans le régime de Mie. Pour finir, lorsque
les particules sont grosses, ¢..; tend vers 2 (paradoxe d’extinction [24]) et cela correspond au
régime géométrique. Lorsque k,, augmente, les oscillations diminuent jusqu’a disparaitre.
C’est le phénoméne dit d’« absorption edge » [24]. Nous remarquons que ¢ et par
conséquent o,,; diminue ou augmente avec k,,, selon le rayon considéré.
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FIG. 28 : Evolution de q. en fonction du rayon pour plusieurs ky,.

Afin de comprendre la disparition des oscillations, nous déterminons I’efficacité

0 1

d’extinction pour les modes 0 et 1 de Debye. Nous tragons ¢ , ¢g° et qo +g _ avec et
ext ext ext ext

1

sans absorption (FIG. 29). Sans absorption, 1’évolution de qut 4, coincide avec celle de

9, excepté pour le régime de Rayleigh ou il faut tenir compte d’un nombre de modes de

Debye supérieurs a 2 pour définir ’efficacité d’extinction. En présence d’absorption,
I’évolution de I’efficacité d’extinction total se confond avec celle du mode 0 au-dela d’un
certain rayon, vu que le mode 1 est totalement détruit en présence d'absorption pour les
grandes tailles de particule. Nous pouvons en déduire que la disparition des oscillations est
corrélée a la destruction du mode 1 en présence d’absorption dans la particule.

4 T TE T T 10T T T T T TTrg T T T T 11717

Qe 2

z‘
I
=
L

?).1 IIIIIIIIl I IIIIIIIlI()' I IIIIIIilJCl
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FIG. 29 : Evolution de q.,, en fonction du rayon. q.,, total sans et avec absorption (en noir et en bleu), modes 0 +
1 sans absorption (en rouge) et du mode 0 uniquement avec absorption (en orange).

Nous souhaitons illustrer I’impact de '« absorption edge » sur les variations relatives
de o, (égales a celles de K., ou de g..,). Pour cela, nous déterminons 1’écart relatif ¢ :
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Nous tragons cet écart (FIG. 30) en fonction de k,, pour plusieurs rayons de particule.
Nous constatons que cet effet peut étre conséquent, pres de 60 % d’effet pour R=2.5 um.
Notons que cet écart relatif tend vers 0 pour de grand rayon de particules. En effet, pour de
forts rayons de particule, g..; est proche de 2 quel que soit k,, (FIG. 28).
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FIG. 30 : Ecart relatif ¢ en fonction de k,, pour plusieurs rayons de particule.

Apres s’étre intéressé au coefficient d’extinction, nous tragons 1’albédo en fonction de
kps pour plusieurs rayons de particules (FIG. 31). Nous avons montré que 1’énergie
initialement diffusée par le mode 1 est absorbée par la particule. De plus,

O ca = Cabs = Coxy |2 POU de fortes absorptions. Nous nous attendons donc a ce que I’albédo

(rapport entre oy, et o.y) tende vers Y. Pour les quatre rayons de particules et le contraste
d’indice choisi, nous constatons bien que 1’albédo passe de 1 a '2 lorsque nous augmentons
kpa.

65-
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FIG. 31 : Evolution de [’albédo en fonction de k,, pour plusieurs rayons de particules.
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Nous souhaitons étudier a présent le cas de particule plus absorbante en étendant le &,
jusqu’a 10. Nous reportons (FIG. 32 (a)) les sections efficaces de diffusion, d’absorption et
d’extinction pour un rayon de 5 wum. Nous retrouvons le méme comportement que
précédemment pour les faibles absorptions. Pour de fortes absorptions, la tendance s’inverse :
o.s diminue car 1’énergie interne et donc 1’énergie absorbée a I'intérieur de la particule
diminue. En effet, pour de forts k,,, la particule revét un comportement pseudo métallique (car
la partie réelle de la constante diélectrique npaz—kpa2 devient négative) et la propagation de
I’onde incidente a I’intérieur de la particule n’est plus possible. A I’inverse, o,., augmente car
comme pour des particules métalliques, I’énergie ne pénétre pas dans la particule et donc est
diffusée. Analysons pour finir I’évolution de o,y (=05 + 0ap5). Pour les deux phases observées
(diminution puis augmentation de oy,), les deux effets se compensent. o, (K.x) reste donc
du méme ordre de grandeur quel que soit k.

L’évolution de I’albédo est plus complexe (FIG. 32 (b)). Pour de faible k,,, nous
retrouvons la tendance décrite précédemment. Pour de fort k,,, I’albédo augmente a nouveau
et tend vers 1 car I’énergie est diffusée par la particule sans y pénétrer.
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FIG. 32 : (a) Sections efficaces en fonction de k,, pour R=5 um. (b) Albédo en fonction de k,, pour plusieurs
rayons de particules.

Un résultat important de cette étude est que I’albédo et le coefficient d’extinction
présentent des variations modérees et ce méme pour de tres fortes valeurs de Kya. Nous
verrons qu’il n’en est pas de méme avec 1’absorption dans le liant que nous étudions dans la
prochaine section.

2. MODELISATION DE L’ABSORPTION DANS LE LIANT

2.1.  Formulation des sections efficaces apparentes

La difficulté majeure en présence d’absorption dans le liant est la définition ainsi que
le calcul des sections efficaces. Le passage des flux W (champs rayonnés et/ou incidents a
travers une surface de controle arbitraire) a la section efficace correspondante est délicat. Le
principe consiste effectivement a calculer les champs se propageant et a en déduire les flux
sortant d’une spheére de controle . En présence d’absorption dans le liant, les flux ne sont pas
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conservatifs et dépendent du choix du rayon de la sphere de controle ce qui est problématique.
Différentes méthodes présentes dans la littérature proposent des alternatives a la théorie de
Mie pour le calcul des différentes sections efficaces. Certains auteurs [29-31] utilisent
I’approximation en champ lointain. Or, cette approximation pose probléme lorsque le liant est
trés absorbant car 1’onde incidente risque de ne jamais rencontrer la particule. D’autres
auteurs [32] utilisent une sphére de contréle dont le rayon est strictement supérieur a celui de
la particule. Pour s’affranchir du caractére non conservatif des flux, certains auteurs
[23][25][33] utilisent une sphére de contrdle confondue avec la surface externe de la
particule. Nous avons choisi d’adopter cette derniére démarche. Cette approche nous
permet effectivement de nous affranchir des effets du liant sur le calcul des poids relatifs
de I’énergie diffusée et absorbée par la particule en réalisant un découplage entre les
particules et le liant. Nous déterminons proprement et de manicre locale ces poids et nous en
déduisons le coefficient d’extinction et I’albédo de manicre globale. L’étape suivante consiste
a injecter ces deux parameétres dans la procédure de type Monte Carlo. Les références [23][33]
ne tiennent pas compte du flux ;. Or, nous avons vu que ce terme est nécessaire afin de
définir et calculer ’ensemble des flux présents a la surface de la particule. Quant au
formalisme défini par la référence [25], il tient bien compte de W, C’est pourquoi, nous
utilisons par la suite ce formalisme qui fournit une formulation des différents flux. La
formulation analytique des différents flux est la suivante.

2
E
W, = k> Re(k) 9 ! {ch(2 Im(k)R) —M}
ou Im(k)R 2Im(k)R
5 o . 2 2
g |? [Re®Z @+ DRe(=i (kRS (R)Ma +‘bn‘ ]
woo=102 "
sca 2 ' * 2 2
en +Im(k)T 20 +)Im(iE, (R)E (kR)a —‘bn‘ ]
2 * ok ! 13k
7|E ik w (kR)E (kR)—iky (KR)E (kR))a
ext:—" > (2n+1)Re "o oo n
oulk|” n +iky (R (kR) =ik v (kR)E (kR

Ou y, et &, sont les fonctions de Ricatti-Bessel, v, et £, leurs dérivées respectives,
w*, et £*, leurs conjugués respectifs. Afin d’obtenir les sections efficaces, nous avons décidé
d’adopter la méme normalisation que pour le cas non absorbant (équation (2.2)). Nous
diviserons les flux par 1’énergie incidente /; que nous obtiendrions au centre de la particule en
ayant préalablement remplacée celle-ci par du liant. Nous en déduisons la section efficace
d’absorption a partir des autres d’apres la formule (2.1) définie lors du paragraphe précédent.

o-abs _Gi - o-ext _Gsca (2-5)

Par abus de langage et par analogie avec le cas du liant non absorbant, nous
appellerons les grandeurs obtenues des sections efficaces apparentes o,ps, Osca, i €t Oex, bien
qu’il ne soit pas possible en général de définir ces notions dans le cas du liant absorbant [25].
Nous garderons cependant a 1’esprit qu’il s’agit de notions délicates a manipuler : la seule
opération autorisée est de multiplier /; par oafin de calculer les flux W correspondants au
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niveau de la sphere de contrdle de rayon R. Dans la prochaine section, nous allons évaluer
numériquement les effets de I’absorption sur les différentes sections efficaces apparentes.

2.2. Effet de I’absorption

La section efficace d’absorption o, est directement reliée a 1’énergie absorbée a
I’intérieur de la particule. Comme cette grandeur est calculée indirectement a ’aide des autres
sections efficaces (équation (2.5)), nous souhaitons vérifier qu’elle est bien nulle ou résiduelle
lorsque £, est nul. Pour cela, nous tragons le rapport entre oy et o, pour plusieurs rayons de
particules en fonction de 1’absorption dans le liant (FIG. 33). Nous constatons que oy, est
bien résiduelle (o,<<owy) tant que k; n’excede pas 102, Cette figure met en évidence la
limite de notre formalisme. Pour des valeurs plus importantes de &, nous observons que oy
est négatif et non négligeable par rapport a o, (25 % typiquement). L’ effet apparait pour des
ki plus faibles dans le cas de gros rayons. En toute rigueur, si nous prenons une valeur
résiduelle d’absorption inférieure a 0.5%, la limite vaut k; <9 102 pour R=25 um et k; <4 10°
2 pour R=1 um. Ces limites s’expliquent par la normalisation que nous avons proposée.
L’intensité incidente est, en effet, plus faible que I’intensité réelle au centre de la particule. Un
facteur voisin de exp(-4x(ki-kyo)R/A) existe entre les deux intensités. Ce facteur devrait
provoquer une augmentation systématique des sections efficaces de diffusion et d’absorption
quand k;; est trés supérieur a kp,.

E-’E
y-1
=
o

— R=lpm

— R=5um

— E=10pm

k=23

03 Ll vl vl 1 ||||||||‘ R ETE
10° w0* 10" 10" 10° 10"
k
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FIG. 33 : Rapport entre oy et Oy en fonction de kj; pour différents rayons de particule.

Nous nous plagons donc dans le cas ou les particules sont absorbantes et nous
représentons 1’effet de &;; sur les sections efficaces (FIG. 34). Nous constatons que tant que k;;
est inférieur a k,,, Oy, diminue et o, augmente avec k;. Cet effet est dii au piégeage de
I’énergie a I’intérieur de la particule. Nous pouvons comparer ce phénomene a celui observé
dans un guide d’onde : un diélectrique transparent est entouré¢ d’un métal trés absorbant
confinant I’énergie a I’intérieur du diélectrique. Le piégeage entraine une augmentation du
champ a Dl’intérieur de la particule (augmentation de o) et une diminution de 1’énergie
diffusée. Pour de forts k;; (ki>k,.), nous observons donc bien une augmentation mécanique de
Oscq €t de oyps liée a notre défaut de normalisation. Nous nous attendons a une compensation
de certains de ces effets dans le calcul de o,

Nous représentons (FIG. 35 (a)) I’évolution de o, en fonction de k; pour plusieurs
kpe. Nous limitons la représentation graphique au domaine de validité identifié plus haut

55



(k;,-<10'2). Nous constatons que o, n’est pas affecté par I’absorption dans les particules. o,
diminue légérement avec kj;. Nous observons une baisse d’environ 60% pour de trés fortes
absorptions du liant. L’origine de cette baisse pourrait venir de la destruction du mode 0 de
Debye. Cependant, la notion de poids relatif des modes étant trés délicate en présence
d’absorption, il est difficile de s’en assurer.

Nous représentons 1’efficacité d’extinction en présence uniquement d’absorption dans
le liant (FIG. 35 (b)). Nous confirmons la baisse globalement de g.., avec k; pour plusieurs
rayons [62]. Il est cependant nécessaire d’avoir un fort kj; et un rayon important pour observer
une diminution notable de I’absorption sur ¢.,,. Contrairement a la FIG. 28, les oscillations ne
sont pas modifiées ici quand k; augmente. Cette observation semble confirmer la rémanence
du mode 1 (a I’origine des oscillations) alors que le mode 0 semble lui fortement diminuer.

(a) (b)
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FIG. 34 : Evolution de oy, et o, en fonction de kj; pour R= 10 um et (a) k,,=5 107 et (b) k,,a:10'2.
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FIG. 35 : (a) Section efficace d’extinction en fonction de k;; pour plusieurs k,, et pour R=10 um. (b) Efficacité
d’extinction en fonction du rayon pour plusieurs k.
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2.3.  Comparaison des différents modeles

Apres avoir défini des sections efficaces apparentes et étudié les effets de 1’absorption
sur elles, nous pouvons donc déterminer naturellement le coefficient d’extinction et 1’albédo
pour un ensemble de particules de taille unique de la maniére suivante :

2.7)

Le deuxieme terme de I’extinction (47k;/A) est dii a 1’absorption du liant. Cela
s’explique par la dépendance des champs électriques en exp(-ik.r) avec k=2zu(n;+iky)/A.
Donc, lorsque nous prenons le module carré du champ électrique, il apparait alors une
décroissance en exp(-4 7k;/4). Nous avons donc rajouté a la main 1’absorption du liant dans le
calcul de K. A I’inverse, la méthode de Fardella [25] ne définit pas de sections efficaces a
partir des différents flux car ces flux englobent a la fois les effets de la particule et du liant.
Afin d’obtenir le coefficient d’extinction et I’albédo, il utilise les rapports de flux suivants :

ext sca abs

= = t = =7

ext w. Usca ] A s w.
i i i
4ﬂkh, )38
K = 1 .
ext A ( +xvqext) ( )
_ xvqsca
1+ g,

ou xv est la fraction volumique. Nous notons ici, qu’un développement limité de ¥; au
premier ordre en 47k;R/A permet de trouver une équivalence stricte entre les deux modeles
[63]. Nous avons de plus vérifi¢ que le domaine de validité de ce développement limité était
équivalent au domaine de validité de notre modele (section efficace d’absorption résiduelle
pour k,,=0 négligeable par rapport a o, (section 2.2)).

En plus de ces deux formalismes, nous avons retenu trois autres méthodes [26—28]
nous permettant de calculer K., et £2. La méthode de Kuga [28] revient a calculer les
sections efficaces en faisant I’hypothése d’un milieu non absorbant. Les formules de Mie sont
utilisées et le terme 47k, /A pondéré de (1-xv) est rajouté a I’expression du K. Cette
pondération prend compte de la baisse effective du volume de liant présent dans I’échantillon
lorsque nous rajoutons des particules. La méthode de Bruscaglioni [26] revient a calculer les
sections efficaces en remplagant dans 1’équation (2.3) & par |k| pour le calcul de oy, et k par
Re(k) pour oy, Comme pour notre méthode, le terme 4 7k;/A est rajouté a I’expression du K,,,.
Pour la méthode de Yang [27], la section oy, est la méme que pour la méthode de
Bruscaglioni. A I’inverse des autres méthodes, o, est calculé directement pour une sphére de
controle donnée. Nous avons évalué cette expression pour une sphere confondue avec la
particule :
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La section efficace d’extinction est obtenue en faisant la somme de oy €t Oy
Comme précédemment, le terme 47k;/A est rajouté a I’expression du K., Le calcul de
I’albédo pour ces trois dernieres méthodes est équivalent au notre (équation (2.7)).

Nous comparons ces différentes méthodes en faisant varier le coefficient d’absorption
du liant entre 10° et 107, La fraction volumique est de 5%. Nous tragons le coefficient
d’extinction et I’albédo obtenus (FIG. 36 et FIG. 37) en fonction de k; pour deux rayons de
particules (1 puis 5 um). Nous observons que lorsque que, 47k;R/A est faible (k; faible et/ou
rayon de particule raisonnable), I’ensemble des méthodes donne le méme résultat. A partir du
moment ou cette limite est dépassée, nous constatons de nettes divergences. Les méthodes de
Yang [27] et Bruscaglioni [26] sont sensiblement différentes pour K., et ’albédo. Les autres
méthodes sont équivalentes pour le K,,, mais divergent pour le calcul de 1’albédo lorsque 4
est supérieur a 10~ Les trois méthodes qui tentent de calculer des sections efficaces en tenant
compte de 1’absorption du liant (DOTA, Yang et Bruscaglioni) donnent les albédos les plus
erronés pour de fort kj; (albédo aberrant). Ceci confirme qu’il n’est pas recommandé dans
I’absolu de définir des sections efficaces dans ces conditions. Notons néanmoins que pour de
telles valeurs de kj, la probabilité qu’un photon puisse ressortir du milieu et étre détecté
expérimentalement est trés faible. De plus, nous pouvons nous interroger sur l'applicabilité du
formalisme de 1'Equation de Transfert Radiatif dans de tels milieux ou les distances de
propagation trés faibles rendent complexes une homogénéisation des parameétres radiatifs.
C’est pourquoi, nous nous restreignons au domaine de plus faibles absorptions ou les
méthodes sont équivalentes.

(a) (b)
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FIG. 36 : Coefficient d’extinction calculé avec les différentes méthodes pour (a) R=1 um et (b) R=5 um.

58



CHAPITRE 2 : INFLUENCE DE L’ABSORPTION SUR LE COEFFICIENT D’EXTINCTION ET L’ALBEDO
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FIG. 37 : Albédo calculé avec les différentes méthodes pour (a) R=1 um et (b) R=5 um.

3. VARIATION DE Kext ET £2

Nous avons montré que les différentes méthodes étaient équivalentes tant que 47k;/A
reste faible. Nous retenons donc la méthode que nous avons exposée. Nous étudions
numériquement, en fonction de kj;, les effets du nombre de particule par unité de volume N,
du rayon de la particule R, puis de I’absorption de la particule k.

3.1. Influence de la concentration

Nous étudions les effets du nombre de particules par unité de volume N,, en fixant les
autres parametres. Pour cette section, les particules sont non absorbantes (k,,=0) et le rayon
des particules est fixé a R=1 um. Nous tracons le coefficient d’extinction et 1’albédo (FIG.
38). Nous constatons que I’augmentation de N, implique une augmentation du coefficient
d’extinction pour de faibles k;. Pour de forts kj;, 1’écart entre les coefficients d’extinction
diminue car le terme 47k;/A devient prédominant et il est indépendant de N,. Nous constatons
que, quel que soit N,, I’albédo diminue de 1 a 0 avec k;;. Pour un k; donné, I’augmentation de
N, implique une augmentation de I’albédo. Cela est di a ’augmentation du poids de la
diffusion par rapport a I’absorption.
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FIG. 38 : (a) Coefficient d ‘extinction et (b) albédo pour R=1 um en fonction de k;; et pour plusieurs N,,.

3.2.  Influence du rayon

Nous faisons varier le rayon de la particule en présence d’absorption dans le liant
(FIG. 39). Les particules sont toujours non absorbantes et le nombre de particules par unité de
volume est égal a 10"°. Nous constatons que le coefficient d’extinction augmente avec le
rayon quel que soit k;. Cependant, pour de faibles kj;, 1’augmentation est nettement plus
importante (facteur 100 pour k;=10° et 1.05 pour k;=5 107). Cette différence s’explique par
le fait que dans un régime de faible k;, K.\ est dominé par N,o.. et o varie comme R’ (st
nous négligeons les oscillations de ¢g.,; avec R). Au contraire, pour de fort &, K., est dominé
par 47k;/A et est donc indépendant du rayon de la particule. Nous constatons que I’albédo
augmente avec le rayon quel que soit k. Ceci est di a ’augmentation de oy, avec le rayon
qui ’emporte sur les termes d’absorption.
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FIG. 39 : (a) Coefficient d’extinction et (b) albédo en fonction de k;, pour N,=1 0" et pour plusieurs rayons.

60



CHAPITRE 2 : INFLUENCE DE L’ABSORPTION SUR LE COEFFICIENT D’EXTINCTION ET L’ALBEDO

3.3.  Influence de I’absorption

Nous avons étudié séparément les effets de k,, et de k;. Nous nous intéressons a
présent aux effets combinés de k,, et k; sur le coefficient d’extinction et 1’albédo. Nous
représentons (FIG. 40 (a)) le coefficient d’extinction en fonction de k,, et de k; pour R=10
um. La fraction volumique est de 4.2%. Nous remarquons que K., semble ne dépendre que de
ki; et pas de k.. Cependant, nous avons montré que K., pouvait varier légérement avec k,
dans le cas d’un liant non absorbant. Afin de quantifier les effets relatifs de 1’absorption de la
particule, nous représentons (FIG. 40 (b)) I’écart &; :

Kext (kli ’ kpa )= Kext (kli 0)
E =

1 K

ext (kli ’ kpa )

Nous constatons que, sur I’ensemble de la cartographie 2D, 1’écart est inférieur ou égal
a 1%. Ce qui confirme que nous ne pouvions pas visualiser ces variations sur la figure
précédente (FIG. 40 (a)). Ces variations avec k,, pour de faibles k; sont dues au phénomene
d’« absorption edge » décrit précédemment. Pour de forts kj;, D’absorption du liant est
prédominante et les variations avec k,, deviennent totalement négligeables. Pour en revenir a
K., 11 augmente progressivement jusqu’a étre gouverné par le terme 4 7k;;/A, quel que soit &y,.

Nous nous intéressons a la fois aux effets de k,, et de k; en réalisant une cartographie
2D de I’albédo pour deux rayons de particules (FIG. 41). Pour les deux rayons de particules et
quand k; est faible (<10~) nous constatons que ’albédo passe de 1 a 0.5 pour de faibles kpa
puis de 0.5 a 1 pour de forts k,,. Nous retrouvons le comportement visible a la FIG. 32 (b).
Quel que soit k,,, ’albédo tend vers 0 pour de forts k;; car I'extinction vient essentiellement du
liant alors que la diffusion demeure limitée aux seules particules.

La conclusion de cette section est que I’absorption dans le liant a plus d’impact sur le
coefficient d’extinction que I’absorption des particules pour une faible fraction volumique. En
ce qui concerne 1’albédo, 1’absorption dans les particules et celle dans le liant ont toutes les
deux un impact : 1’absorption des particules pour de faibles k;; et 1’absorption du liant pour de
forts kj;.
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FIG. 41 : Cartographie 2D de I’albédo en fonction de ky, et k; pour (a) R=I um et (b) R=10 um.
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4. SYNTHESE DU CHAPITRE 2

L’objectif de ce chapitre est d’étudier 1’influence de 1’absorption sur le coefficient
d’extinction et I’albédo. En présence uniquement d’absorption dans les particules, nous avons
montré que I’albédo passe de 1 & environ 0.5 et que le coefficient d’extinction est peu
modifié excepté le phénomeéne d’« absorption edge ». Pour de plus fortes absorptions
(particule quasi métallique), I’expulsion de ’énergie a ’extérieur des particules implique une
augmentation de 1’albédo. Quant a lui, K, reste a peu pres constant.

Le cas de I’absorption dans le liant est plus délicat et a nécessité I’introduction d’une
nouvelle méthode que nous avons comparée avec d’autres issues de la littérature. Tant que
47k;R/A est faible, I’ensemble des méthodes donne des résultats équivalents. De maniére trés
locale au niveau de la particule, nous constatons qu’une forte absorption dans le liant tend a
piéger I’énergie a I’intérieur de celle-ci, impliquant ainsi une baisse de 1’énergie diffusée et
une augmentation de I’absorption interne si k,, n’est pas nul. Mais cet effet est marginal par
rapport a 1’énergie absorbée dans le liant et tend & se compenser lorsque nous considérons
I’extinction. La seule conclusion a retenir est que I’énergie éteinte par la particule ne
dépend que trés peu de kp, et décroit légerement avec Kii.

Nous avons étudié la variation de K., et £2 avec les différents paramétres d’intérét.
L’extinction est rapidement dominée par 1’absorption du liant (47k;/A) quand nous
augmentons k;. Ce terme est indépendant des caractéristiques des particules et de la
concentration. L’albédo passe de 1 a 0 quand nous augmentons k;; et la décroissance dépend
fortement de tous les parameétres cités. Nous avons ensuite étudié les effets combinés de &, et
kii. Nous avons pu confirmer les effets observés séparément pour £y, et ;.

Nous pouvons discuter a présent de I’impact de ces modifications sur le temps de vol
des photons dans le milieu. La prise en compte de I’absorption dans le K,,; et I’albédo tendrait
intuitivement a supprimer les trajectoires de diffusion multiple et donc a tuer les photons les
plus retardés. Ceci engendrerait un raccourcissement des temps de vol que ce soit vers 1’avant
ou en rétrodiffusion. Cependant, seule une simulation complete de la chaine d’événement
dans le milieu est nécessaire pour appréhender la modification du temps de vol des photons
avec 1’absorption. Ce point est étudi¢ dans le prochain chapitre.
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CHAPITRE 3: MODELISATION DE LA DIFFUSION
TEMPORELLE DANS UN MILIEU DIFFUSANT ET
ABSORBANT

Dans ce chapitre, nous souhaitons mod¢liser I’interaction entre une impulsion ultra-
bréve et un milieu complexe composé d’un ensemble de particules en suspension dans un
liant. L utilisation d’un code de Monte-Carlo a été retenue. Cette approche trés souple permet
de modéliser le transfert radiatif dans des milieux diffusants et elle est apte a reproduire des
géométries de détection complexes. L’objectif de ce travail est de prendre en compte les
phénomeénes d’absorption dans le liant et/ou dans les particules. Dans les précédents chapitres,
nous nous sommes intéressés aux impacts de I’absorption sur la fonction de phase (Chapitre
1) ainsi que le coefficient d’extinction et 1’albédo (Chapitre 2). Dans un premier temps, nous
présentons le code de Monte-Carlo utilisé ainsi que les modifications apportées pendant cette
these. Nous étudions ensuite I’effet de 1’absorption des particules sur le profil temporel de
I’intensité diffusée vers ’avant. En effet, au vu des chapitres précédents, la signature
temporelle d’une particule vers 1’avant présente une forte sensibilité au couplage
diffusion/absorption. Pour finir, nous nous consacrons a 1I’impact de 1’absorption du liant pour
les deux directions d'observation.

1. PRESENTATION DU CODE DE MONTE-CARLO

1.1.  Principe du code de Monte-Carlo

Lors d'une theése précédente, un code de simulation de la diffusion temporelle vers
I’avant [8] avait été développé et comparé a d’autres travaux [46][14]. Les quelques
validations expérimentales conduites pendant la thése ont depuis été étendues a un domaine
d’épaisseurs optiques bien plus larges [12]. Nous décrivons ici le schéma du code mis en
ceuvre en soulignant a chaque fois I’apport de ce travail de thése. La démarche choisie est une
approche stochastique de type « Monte Carlo ». Nous considérons des grains de lumiére ou
photons que nous envoyons aléatoirement sur un milieu diffusant. Au cours de leurs
propagations dans le milieu, ces photons ont une probabilité d’étre diffusé, absorbé (par des
particules ou le liant) ou réfléchi sur les interfaces du milieu. Nous résumons ici les
différentes étapes de la simulation de la trajectoire d’un photon (FIG. 42). Pour I’ensemble de
ce code, random correspond a un nombre aléatoire entre 0 et 1 et 1’équation temp:=random
désigne un tirage aléatoire.

1/ Initialisation : Nous supposons que le profil spatial transverse du faisceau laser est
gaussien avec un waist connu @.. La position du photon est repérée par ces coordonnées
(X Y,Z2), ou Z est I’axe de propagation du faisceau laser. Deux tirages aléatoires permettent
d’initialiser la position du photon (X, Y) dans le profil transversal du faisceau. Z est initialisé¢ a
0. Le profil temporel de I’'impulsion est lui aussi gaussien avec une largeur a mi-hauteur
FWHM=100 fs. Ceci permet d’initialiser le temps initial # du photon. Nous initialisons
¢galement la polarisation du photon par son vecteur de Stokes (polarisation généralement
choisie linéaire). Ainsi, I’initialisation de (X,Y,Z) et ¢ nécessite quatre tirages aléatoires femp;
et se résume par les équations suivantes :
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templ, =random aveci= {1,4}

X = @_ [— log(templ) cos(2x *tempz)
Y= @ |— log(temp1 ) sin(27 * temp2 )

Z=0

SN —log(temp ) cos(2z *temp , )
2 log(2) 3 4

2/ Propagation : La connaissance du K., permet de déterminer la distance D;,; au bout
de laquelle le photon interagit avec le milieu a I’aide du tirage aléatoire suivant :

temp1 = random

Dint =— ln(temp1 )/ K oxt

Nous supposons que cette interaction est automatiquement une diffusion. Cependant,
pour chaque interaction, nous multiplions le vecteur de Stokes du photon par 1’albédo afin de
tenir compte des absorptions possibles dans le milieu, que ce soit par la particule ou par le
liant. Le temps de vol est incrémenté du temps nécessaire pour parcourir la distance entre
deux interactions.

3/_Vérification : Pour les deux géométries de notre étude (diffusion avant et
rétrodiffusion), nous vérifions si le photon est encore dans le milieu apres propagation. Si ce
n’est pas le cas, le photon est tué. Un des apports de ce travail de thése est la gestion des
interfaces permettant de traiter la portion de flux lumineux réinjectée dans le milieu a cause de
la réflexion sur les interfaces, ainsi que la dépolarisation créée par chaque rencontre avec une
interface.

4/ Diffusion par la particule : Nous déterminons la nouvelle direction de propagation
en tirant aléatoirement 1’angle (&, ¢) du vecteur diffusé ey dans la base associée au vecteur
incident e;. € désigne I’angle entre les deux vecteurs et ¢=0 définit le plan d’incidence (&, €;).
Nous rappelons que e; définit la direction initiale de propagation du faisceau laser. Le tirage
de @ se fait a I’aide de la fonction de phase stationnaire. Le principe est de construire une
densité de probabilité angulaire dp(6) de la maniére suivante :

dp(0) = jg’sin(e')Ml | ©)do' IE sin(e')M1 | ©)do'

Nous faisons alors un nouveau tirage et nous cherchons I’angle dans le maillage
angulaire réalisant :

temp1 = random

dp(0) < temp1 <dp(0+1)

L’angle ¢ est tiré aléatoirement entre 0 et 27z. La matrice de Muller et les matrices de
rotation associées permettent de décrire complétement le vecteur de Stokes (Annexe A) apres
diffusion [8][64]. L’angle & permet aussi de déduire directement le temps passé a I’intérieur

66
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de la particule connaissant 7(d). Le temps de vol global du photon est incrémenté en
conséquence. Nous revenons ensuite au point 2 pour retirer une nouvelle distance de
propagation mais avec la nouvelle direction de propagation et le nouveau vecteur de Stokes.

5/ Détection du photon : Selon le type de milieu considéré (taille des particules et
albédo), deux types de détection sont a considérer. La détection compléte consiste a suivre le
photon jusqu’a ce qu’il atteigne le détecteur. Ce mode de détection demande un grand nombre
de lancer mais s’avére étre adapté au cas de grosses particules. La détection semi analytique
[65][66] consiste a collecter une portion de flux a chaque événement de diffusion. Cette
portion de flux est ponderée par I’extinction du milieu qu’il reste a parcourir et par
I’angle solide de collection, calculé pour chaque événement de diffusion. Ce mode de
détection est particulierement adapté au cas de petites particules et au cas de liant fortement
absorbant. Une étude, présentée dans la prochaine section, détaille une inter-comparaison
entre les deux démarches. Pour ces deux types de détection, nous avons simulé la géométrie
précise de détection en diffusion avant [12]. Le code de Monte-Carlo complet en
rétrodiffusion ne converge pas dans des temps de calcul raisonnables. L’interaction avec la
dernic¢re interface a aussi été traitée et ne semble pas avoir d’impact car aussi bien en
diffusion avant qu’en rétrodiffusion, les incidences sont quasi normales. Nous retranchons
¢galement le temps balistique équivalent afin de déterminer le retard 0. En diffusion avant, ce
temps balistique correspond a une trajectoire en ligne droite. En rétrodiffusion, le retard 0
équivalent est détaillé dans la section « autres modifications du code ».

Initialisation :
position temps et
polarisation

l

Propagation :

tirage distance sur le K,
multiplication par albédo

!

Verification

A

Diffusion particule

Détection i . L Détection
: ; — temps Interne Sortie du milieu >
Semi analytique angle de diffusion MC complet

polarisation

FIG. 42 : Schéma du code de Monte-Carlo.

1.2. Comparaison entre les Monte-Carlo complet et semi-analytique

Le code de Monte-Carlo complet nécessite généralement un grand temps de calcul
(par rapport au code semi-analytique) car seuls les photons arrivant réellement sur le détecteur
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contribuent au signal diffusé. Un des apports de ce travail de theése a été 1’adaptation des deux
codes pour le cas de la diffusion avant par de trés grosses particules absorbantes avec un
faible angle de collection. Dans une telle configuration expérimentale, les lobes de diffusion
sont extrémement piqués vers I’avant, et ce méme si nous considérons 1’élargissement cumulé
sur un trés grand nombre de diffusions successives dans I’échantillon. La détermination
précise de I’angle de collection et la modélisation de la géométrie de détection deviennent
alors critiques si nous souhaitons observer un bon accord entre le modele semi-analytique et
complet. Plus que 1’accord en tant que tel, c’est la validité du modele semi-analytique que
nous vérifions pour plusieurs géométries de détection.

Nous représentons (FIG. 43) la géométrie telle qu’elle était modélisée lors des travaux
précédents [8]. Chaque événement de diffusion est repéré par les coordonnées (r;,z;). Pour la
détection semi-analytique, un premier diaphragme définit le volume d’échantillon observé,
i.e. nous vérifions que r; est bien inférieur a D; avant d’incrémenter le flux détecté. Le
deuxieme diaphragme D, placé a une distance / de ’entrée de la cuve, permet de calculer
I’angle solide de collection pour chaque éveénement de diffusion (r,z;). La détection compléte
consiste a vérifier que les faisceaux diffusés sortant passent bien a I’intérieur des deux
diaphragmes.

ri N

7=0 Dl D2

A
\/

FIG. 43 : Schéma de détection en diffusion avant.

Avec cette détection, nous nous sommes heurtés a un probléme d’accord entre les
deux modéles, tout particuliecrement pour les photons trés peu déviés et trés peu retardés
(grosses particules absorbantes en diffusion avant cf. §3.2). Nous avons pu résoudre le
probléme en affinant la détection semi-analytique. Pour chaque événement de diffusion, si 7;
est bien inférieur a D;, nous tirons de maniére homogéne un point aléatoire dans un disque
défini par D,, ce qui nous permet de construire un vecteur diffusé dans le cone (7;, z;, D;). Les
coordonnées du point aléatoirement tiré dans ce disque sont les suivantes :

temp = random aveci =112}

D

X = TZ temp cos(27r*temp2)

1
D

Y= BN temp Sin(27r*temp2)

1

Z=1-z,
i
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Nous calculons ensuite le flux diffusé dans cette direction précise, que nous pondérons
de I’angle solide de détection et de 1’extinction résiduelle. La détection est donc presque en
tout point similaire a I’étude précédente sauf que nous détectons pour de petits angles tirés
aléatoirement plutot que dans la direction de 1’axe optique. Ceci permet de prendre en compte
les variations de la fonction de phase a l'intérieur des diaphragmes de collection. Cette
amélioration nous a permis d’obtenir un accord parfait entre les deux codes quel que soit le
type de particules considéré. Nous illustrons la comparaison entre les deux codes pour six cas
remarquables (FIG. 44). Le code de Monte-Carlo semi-analytique semble converger plus
rapidement pour de petites particules et pour de fortes absorptions (dans la particule ou dans
le liant). En effet, pour de petites particules (fonction de phase peu directive) ou pour des
milieux absorbants, un photon n’a que trés peu de chance d’arriver jusqu’au détecteur ce qui
pénalise la détection compléte.
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1.3. Autres modifications du code

En plus de la précédente amélioration, qui s’est avérée nécessaire pour la modélisation
de la diffusion avant de grosses particules, nous avons raffiné le code de Monte Carlo en
prenant en compte d’une distribution en taille des particules (PSD pour Particle Size
Distribution). La prise en compte de la distribution en taille permet d’affiner la détermination
des différents paramétres d’entrée du code de Monte Carlo. Nous calculons alors la fonction
de phase, le coefficient d’extinction et 1’albédo pour chaque rayon et les nouveaux parametres
moyens s’écrivent comme une moyenne des équations (1.1) du chapitre 1 et (2.7) du Chapitre
2.

jPSD(r)M1 1 (H)Gsca (r)dr
j'PSD(r)asca (r)dr
47k . PSD(r) (r)d
K =—Tl,n P oy N (3.1)
ext A p [ PSD(r)dr
N PSD(r)Gsca (r)dr

K ox [ PSD(r)dr

M, ©)=

Nous avons également regardé le role des interfaces. A chaque interface, nous
introduisons la probabilité que le photon soit réinjecté dans 1’échantillon et nous avons évalué
la modification potentielle du vecteur de Stokes. Le résultat marquant de cette ¢tude est qu’en
diffusion avant, le role des interfaces n’intervient que pour des épaisseurs optiques plus
¢levées et des rayons plus faibles que ceux considérés dans la suite de ce manuscrit. En
rétrodiffusion, nous avons pris en compte deux interfaces successives air/paroi en silice et
paroi/eau (FIG. 45). Nous considérons ici un milieu diffusant semi-infini. Le retard 0 est
défini comme la réflexion du faisceau incident a I’interface eau/cuve (paroi interne de la
cuve). En plus de la réinjection d’une portion de flux dans le milieu, nous considérons ici la
dépolarisation induite par les deux interfaces mentionnées en choisissant une direction unique
de détection définie par un angle externe de détection de 37 mrad par rapport au faisceau
indicent (configuration expérimentale utilisée dans le Chapitre 4). Pour les deux interfaces
considérées, nous avons calculé les coefficients de Fresnel [67] en réfraction et en réflexion et
ceci pour un maillage angulaire défini par la normale a la surface. Notons que I’indice de
I’eau peut avoir une composante imaginaire conséquente car nous utilisons ce code pour
modéliser des expériences dans l’infrarouge. Compte tenu des angles considérés, nous
n’avons pas observé de dépolarisation significative due a la derniére interaction avec les deux
interfaces (sortie du milieu).

Une étude expérimentale, réalisée en marge de cette thése, nous a permis d’affiner la
description de la géométrie de détection. En plus du diaphragme de champ (vérification que la
particule est bien comprise dans un cylindre de rayon D;/2 avant détection) et du diaphragme
de collection (le diametre D, définit I’angle de collection), nous avons considéré une
atténuation radiale de I’efficacité de collection [12] afin de reproduire le profil spatial de la
porte temporelle Kerr. Dans le cadre de cette thése, nous avons utilis€ pour nos simulations
respectivement les parametres suivants en diffusion avant (D;=D,=1 cm, [=40 cm et pas
d’atténuation radiale) et en rétrodiffusion (D;=D,=7 mm, I=1 m et une atténuation radiale de
1.3 mm)
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FIG. 45 : Présentation de la géométrie du systeme en rétrodiffusion. La réflexion sur la paroi interne définit le
retard 0. Le milieu est considéré comme semi-infini. L angle entre les faisceaux incidents et rétrodiffusés est
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CHAPITRE 3 : MODELISATION DE LA DIFFUSION TEMPORELLE DANS UN MILIEU DIFFUSANT ET ABSORBANT

2. EFFET DE L’ABSORPTION DES PARTICULES EN DIFFUSION AVANT

Nous avons montré dans les chapitres précédents que I’absorption dans les particules a
pour conséquence de tuer le mode 1 (retardé et moins directif) par rapport au mode 0 (non
retardé et trés directif). En fait, I’ensemble des modifications de tous les parameétres (M;;, Ky
et £) semble contribuer a diminuer le temps de vol des photons dans le milieu [68]. L’objectif
est ici de modéliser a 1’aide d’un code de Monte-Carlo une expérience en diffusion avant en
prenant un angle solide de collection petit. Les impacts relatifs respectivement du coefficient
d’absorption et celui de I’indice de réfraction sont alors évalués. Nous étudions finalement
une application possible au cas d’un jet de propulseur a propergol solide, i.e. contenant des
particules d’alumine a haute température.

2.1.  Profil temporel de I’intensité diffusée

Pour I’ensemble des simulations des deux premicres sections, nous reprenons la
géométrie utilisée précédemment : D;=D,=1 cm et [=40 cm ce qui correspond a un angle
solide de 5 10™* Sr. Le trajet optique est de 1 ¢m et I’épaisseur optique est de 20 sans
absorption. Nous tragons I’intensité¢ diffusée (FIG. 46) en fonction du temps pour des
particules (n,,=1.45) de 5 um de rayon en suspension dans de 1’eau non absorbante (n;=1.33
et k;=0). Pour kpa=10'4, nous observons une baisse globale de I’intensité. Pour des valeurs
d’absorption plus importantes (k,,=10), cette baisse est plus prononcée et nous observons
une diminution du temps de vol des photons. Pour de fortes absorptions (kpa=10'2), la lumiére
diffusée tend a se confondre avec la lumiére balistique (la distribution balistique est centrée en
z¢ro et de largeur a mi-hauteur de 100 fs).

I ol

| L P
o0 0 Je-12 Ie-11

Retard (s)

FIG. 46 : Intensité relative pour R=5 um et pour plusieurs k,, en fonction du retard. L’ensemble des courbes est
multiplié par le méme facteur de normalisation afin de ramener le maximum de la courbe sans absorption a 1.

Dans les mémes conditions que précédemment, nous tragons l’intensité diffusée en
fonction du retard pour des particules de 50 um (FIG. 47 (a)). Sans absorption, nous
observons deux lobes séparés temporellement. Afin de comprendre 1’origine physique de ces
deux lobes, nous avons compté le nombre d’événements de diffusion impliquant le mode 0 ou
le mode 1 pour chaque trajectoire simulée et atteignant le détecteur (cas du Monte-Carlo
complet uniquement). Nous constatons (FIG. 47 (b)) que le premier lobe correspond au
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parcours d’un photon subissant uniquement des éléments de diffusion liés au mode 0. Nous
remarquons de plus qu’un seul évenement de diffusion de type « mode 1 » dans la trajectoire
entraine une forte diminution de I’efficacit¢ de collection. Cela est dii au faible angle de
collection utilisé, associé a I’étalement de la distribution angulaire de I’intensité diffusée dans
le mode 1. L’efficacit¢ de collection décroit donc dramatiquement avec le nombre de
diffusion « mode 1 » dans la trajectoire globale du photon. Notons que le décalage temporel
entre les courbes rouge et verte est approximativement égal a At (=(np.-n;) *(2R/c)) et
correspond a la différence de temps entre les modes 1 et O pour la traversée d’une particule.
Nous observons alors une nette séparation temporelle entre deux lobes distincts. Le premier
lobe centré au retard 0 correspond aux photons « serpentiles» [69-71]. Il recouvre
complétement la contribution des photons balistiques non représentés sur la figure car
approximativement 7000 fois inférieure a la contribution des photons « serpentiles ». Notons
que c’est pour cette configuration précise que 1’accord entre Monte-Carlo complet et semi-
analytique a nécessité¢ le raffinement détaillé plus haut. Une fois I’origine de ces deux lobes
connue, nous pouvons décrire I’impact de 1’absorption dans les particules. Nous constatons
qu'une faible augmentation de 1’absorption (kpa=10'5) entraine une décroissance du lobe
retardé. Il s’agit a la fois d’une décroissance de I’intensité et du retard moyen. Pour de fortes
valeurs de k,,, seul le premier lobe reste présent alors que le deuxieme lobe a disparu.

(@) ®)

F ol = fol

I | La | | A
001 [ 5e-12 le-1L 001 0 le-12 Za-12 3e-12 4e-12 5e-12

Retard (s) Retard (s)

FIG. 47 : (a) Intensité relative diffusée pour R=50 um et pour plusieurs k,, en fonction du retard. (b) Intensité
relative en fonction du retard pour différentes quantités d’événements du mode I de Debye quand k,,=0 et R=50

um.

A présent, nous souhaitons évaluer I’influence relative de la fonction de phase, du
coefficient d’extinction et de I’albédo dans la modification du profil du temps de vol.
Autrement dit, nous souhaitons comprendre si le temps de vol diminue parce que 1’absorption
dans le milieu tue les trajectoires de photon correspondant a des diffusions trés multiples (role
du K., et de I’albédo) ou si I’origine de cette diminution est due a la disparition du mode 1
par rapport du mode 0 (r6le de la fonction de phase). Nous étudions donc deux cas distincts.
Dans le cas 1, la fonction de phase est modifiée par 1’absorption dans les particules, mais nous
considérons qu’il n’y a pas de perte d’énergie au cours de la traversée du milieu. Dans le cas
2, les photons peuvent étre détruits durant le processus de diffusion, mais la fonction de phase
est calculée comme si la particule était non absorbante. Nous tracons les profils temporels
obtenus pour ces deux cas intermédiaires ainsi qu’avec et sans absorption (FIG. 48). Pour R=5
um, nous remarquons que les deux effets contribuent a une légere baisse du temps de vol mais

74



CHAPITRE 3 : MODELISATION DE LA DIFFUSION TEMPORELLE DANS UN MILIEU DIFFUSANT ET ABSORBANT

I’effet principal observé est une baisse significative de I’intensité diffusée due uniquement a
I’albédo et au coefficient d’extinction. Pour R=50 um, la modification de la fonction de phase
engendre une augmentation de 1’intensité du lobe « serpentile » et une diminution du retard du
deuxieme lobe. Ceci s’explique intuitivement par la diminution de I’occurrence des diffusions
de type « mode 1 » dans la trajectoire des photons. L’albédo et le coefficient d’extinction
diminuent globalement le niveau de I’intensité diffusée mais raccourcissent aussi le temps de
vol comme pour le cas R=5 um.

10

01

FIG. 48 : Intensité relative diffusée avec k,,=0, k,#0 et les cas intermédiaires
(a) pour R=5 um, kpa=10'3 et (b) pour R=50 um, k,,=1 0.

Pour quantifier la diminution du temps de vol des photons, nous calculons les retards
moyens T de la distribution /(?) temporelle de la lumiére diffusée en utilisant la relation
suivante :

T_ j' t(t)dt

- J'I (t)dt 32)

Les retards moyens obtenus (TAB. 4) résument I’ensemble des résultats observés et le
poids des différents effets. Notons que les variations des valeurs d’épaisseur optique sont
minimes malgré DI’importance des coefficients d’absorption envisagés. Ces variations
s’expliquent ici par le phénomeéne d’« absorption edge » décrit a 1’occasion du premier
chapitre. Nous retrouvons ¢également ici la diminution de 2 (1—~0.5) ainsi que
I’augmentation de g (fonction de phase de plus en plus piquée). Les temps intermédiaires
7,et 7, correspondant respectivement aux cas 1 et 2 confirment que les deux effets, M;; d’un
coté et (£ K.\) de I’autre, contribuent a la diminution du temps de vol, bien que dans le cas
de petite particule (5 um), le role de (€2 K..) soit prédominant. Le cas de la signature
temporelle observée pour les grosses particules est particulierement intéressant d’un point de
vue expérimental car 1’existence du premier lobe non retardé permet de référencer le retard 0
et tout le diagnostic du lobe retardé peut se faire relativement au premier lobe (retard relatif et
intensité relative).
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soum 100 20 | 0.9723 [0.99 1.74
a 10* | 2001 | 09738 [094 | =142 7=1.67 | =155

10° | 20.03 | 0.9848 | 0.66 0.03

TAB. 4 : Récapitulatif de k,,, de I’épaisseur optique, du facteur d’asymétrie, de I’albédo et du temps de vol
associes. Les indices 1 et 2 font référence aux cas 1 et 2 de simulation.

2.2.  Variation du contraste d’indice complexe

Nous avons montré qu’une trés faible variation de k,, entrainait une décroissance dans
le profil d’intensité et une diminution du temps de vol des photons. Nous voulons connaitre la
variation que provoquerait un changement équivalent de I’indice de réfraction (An,=Ak,,~10
4 pour R=5 um et AnpfAkpa:lO'5 pour R=50 um). Rappelons que les variations de I’indice de
réfraction et du coefficient d’absorption sont généralement reliées (cas d’école relation de
Kramers-Kronig [72][73]) Nous observons (FIG. 49) que, pour les deux rayons considérés, la
variation de n,, ne semble pas modifier le profil temporel d’intensité. Afin de quantifier plus
précisément 1’impact de la partie réelle et imaginaire de 1’indice, nous calculons le retard
moyen pour I’ensemble des cas de figures représentés (TAB. 5) et nous remarquons que
I’impact de la partie imaginaire est nettement plus important que celui de la partie réelle pour
les deux rayons de particules.
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FIG. 49 : Intensité relative diffusée en fonction du temps pour (a) R=5 um et (b) R=50 um.
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CHAPITRE 3 : MODELISATION DE LA DIFFUSION TEMPORELLE DANS UN MILIEU DIFFUSANT ET ABSORBANT

{pa, kpa} pOUTr R=5 um {1.45, 0} {1.45+107, 0} | {1.45,10™"}
T (ps) pour R=5 um 2.520 2.522 2.471
{pa, kpa} pour R=50 um {1.45, 0} {1.45+10°,0} | {1.45,107}
T (ps) pour R=50 um 1.776 1.777 1.738

TAB. 5 : Evolution du temps de vol des photons pour R=5 puis 50 um.

Nous nous focalisons a présent sur le cas des grosses particules et nous recherchons
une variation de la partie réelle de ’indice susceptible de produire un effet comparable que
celui provoqué avec un Ak,, de 10°. Par anticipation avec une expérience possible, nous
normalisons, recentrons le retard sur le pic, rapide et « serpentile », et analysons finement la
modification de la forme du lobe retardé. L’objectif est de savoir si nous pouvons faire la
différence entre une variation des parties réelles et imaginaires de 1’indice. Lorsque nous
augmentons 1’absorption, nous provoquons une baisse du lobe retardé et nous avons observé
un léger raccourcissement du retard moyen de ce lobe. Lorsque nous augmentons I’indice de
la particule, nous observons également une baisse du niveau du lobe retardé (FIG. 50 (a)).
Afin d’expliquer cette baisse, il faut rappeler un résultat de la section 1.3. Nous avions
remarqué (FIG. 10) que le mode 1 devient moins piqué vers ’avant quand n,, augmente.
Nous illustrons cela (FIG. 50 (b)) pour plusieurs rayons. Nous remarquons que g; diminue
toujours avec ’indice de la particule quel que soit le rayon des particules. L’étalement
angulaire du mode 1 avec n,, implique une diminution de I’efficacité¢ de collection vers
I’avant du lobe retardé.

En plus de la baisse d’intensité du lobe retardé avec n,,, nous remarquons aussi une
augmentation du retard moyen qui passe de 1.65 a 2.01 pour la plage de n,, considérée a la
FIG. 50. En effet, les trajectoires seront plus déviées et le retard moyen a chaque diffusion
impliquant le mode 1 augmente car At (=(ny.-n;) *(2R/c)) augmente avec n,,. Ce phénomene
est visible sur la FIG. 10 (a).

(a) (b)
I ! ' I | T | T | T
—n, =14 \
Pt = ]
— i =1.445] 1
pa 08 -
— a,,= 1.449 \
ﬂi‘-‘" =145 |1 ‘
i,, = 1451 s 7
— ﬂ‘m=1.455 1 8 M —— 1
=146 pall— ot o ——————
— R=0.5 pm
R=1 o 1
[|— RS pm _
oz R=10
. R=50 um
i — £00 ' '
Se-12 le-11 i 15 L6 17 L8
Retard (s) ﬂpex

FIG. 50 : (a) Intensité diffusée en fonction du temps pour plusieurs n,,. (b) Variation du facteur d’asymétrie du
mode 1 en fonction de n,, pour plusieurs rayons de particules.
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Nous illustrons (FIG. 51) une diminution du lobe retardé de méme incidence
correspondant a An,, de 5 107 et Ak, de 10, Notons qu’il faut deux ordres de grandeur entre
ces paramétres pour obtenir le méme effet. L’ensemble des temps de vol est résumé ci-
dessous (TAB. 6).

— nm=1.450 et km=(]
5
— n,=L450 etk =10
— n, 1455 etk 0 s
ﬂ,-m=1'455 ct.k‘?a=10

/ 1 T
0 4e-13 8e-13 1.2e-12
Retard (5)

I 1
L6e-12 2e-12

FIG. 51 : Intensité diffusée normalisée par rapport au pic 0 en fonction du temps.

(e, Kope {1.45,0% | {1.45,10°} | {1.455,0} | {1.455,10™}
7 (ps) 1.78 1.74 1.85 1.81

TAB. 6 : Valeur du temps de vol des photons pour plusieurs indices de particule.

De maniére synthétique, nous résumons de la maniére suivante : une augmentation
de kpa diminue I’intensité et le retard moyen du lobe retardé et une augmentation de ny,
diminue I’intensité mais augmente le retard moyen. Les deux effets cumulés semblent
¢largir globalement le lobe retardé conduisant néanmoins a une légeére augmentation du temps
de vol global. Il s’agit maintenant de voir dans un cas concret une variation réelle d’indice et
d’absorption de particule afin d’évaluer les impacts respectifs sur la signature temporelle.

2.3.  Application au cas d’un jet d’alumine dans de I’air

L’application de la détermination de la granulométrie dans les jets de propulseur est
une activité¢ historique du Département Optique Théorique et Appliquée. Par le passé,
plusieurs expériences ont ét¢ mises en place par I’équipe. Elles consistent a mesurer des
spectres d’extinction spectrale obtenus a partir de particules prélevées [74][75] ou des
signatures angulaires directement mesurées sur les jets [76][77] afin de remonter a la
distribution en taille. La connaissance de la taille des particules et de la concentration est
particulierement intéressante. Il s’agit en effet des données d’entrée de codes numériques
permettant de prédire la poussée du propulseur ou la signature optique dans I’infrarouge d’un
jet. Parmi les grandes inconnues des propriétés microphysiques des jets, en plus de la taille et
la concentration des particules, nous notons la température et la phase des particules (liquide
ou solide avec plusieurs caractéristiques cristallines « et ). Le coefficient d’absorption k,, est
intéressant en tant que tel car il permet de remonter a I’émissivité des particules. La difficulté
majeure dans le diagnostic des jets réside dans leur importante densité optique. Il est en effet
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CHAPITRE 3 : MODELISATION DE LA DIFFUSION TEMPORELLE DANS UN MILIEU DIFFUSANT ET ABSORBANT

souvent impossible d’utiliser une signature angulaire telle que la réfractométrie « arc-en-ciel »
ou une mesure de diffusion angulaire plus globale. La diffusion multiple brouille en effet
toutes les signatures angulaires. Toute technique alternative de diagnostic (spectrale,
temporelle et polarimétrique) pourrait représenter un apport conséquent.

Les milieux considérés sont le plus généralement des particules d’alumine en
suspension dans un gaz chaud dont nous assimilerons les propriétés optiques a celle du vide
(mi=1 et k;=0). Les particules d’alumine présentes dans les chambres de combustion ou a
I’intérieur du propulseur sont trés différentes de celles présentes dans le jet. Dans le premier
cas, les particules d’alumine sont grosses (de 50 um a quelques centaines de microns), tres
chaudes et en phase liquide. En sortie de tuyere puis dans le jet, elles refroidissent, se
cristallisent et peuvent s’éclater en plusieurs classes de taille possible allant du sub-micron
jusqu'a quelques dizaines de microns (NB : elles peuvent parfois repasser dans des zones
chaudes). Ces deux cas limites présentent des besoins en caractérisation. La caractérisation de
la taille des particules dans une chambre de combustion répond a des problématiques en
aérodynamique, en rendement énergétique et pour la combustion du propulseur. La
connaissance des particules dans le jet répond entre autres a des problématiques de prédiction
de signature optronique.

Afin d’illustrer notre étude sur la dépendance entre la signature temporelle et les
caractéristiques des particules, nous nous proposons ici d’étudier le cas d’une chambre de
combustion. Nous considérons le cas de particules d’alumine de 50 um de rayon. Dans un
premier temps, nous avons considéré la méme géométrie que celle étudiée précédemment, i.e.
un trajet optique de 1 c¢m et une épaisseur optique de 20. Nous reportons les différents indices
et absorptions en fonction de la température obtenus selon les différents modeéles. Nous avons
choisi une longueur d’onde d’excitation laser vers 2 um afin d’étre sensible a la variation
d’indice avec la température. L’indice réel est calculé selon le modele de Dombrovsky [78]
pour I’alumine solide et celui de Parry/Brewster [79] pour ’alumine liquide. La détermination
de ky,, se déduit de n,, ainsi que d’autres parametres comme la température. Nous reportons
les valeurs obtenues selon les modeéles de Plastinin [80] et Anfimov [81] (TAB. 7). Nous
notons une baisse de 1’indice de réfraction entre 2200 et 2400 K correspondant a la fusion de
I’alumine qui intervient a 2320 K.

Plastinin avec fusion a 2300 K | Anfimov avec fusion| Anfimov sans fusion
T(K)
Mpa kpa kpa Hpa kpa

2000 1.815 2.84E-08 1.24E-04 1.815 1.24E-04

2200 1.825 2.61E-07 5.86E-04 1.825 5.86E-04
1.85E-03 1.835 1.84E-03
4.40E-03 1.845 4.34E-03

3000 1.534 6.01E-03 8.57E-03 1.855 8.37E-03

TAB. 7 : Valeurs d’indice pour plusieurs modeles et températures.

L’objectif de cette étude préliminaire est de reporter les signatures temporelles
obtenues en phase liquide pour 2400 et 2800 K (case orangée). Nous reportons (FIG. 52 (a))
les résultats obtenus pour les deux températures pour le modele de Plastinin et avec les deux
cas intermédiaires (variation de I’indice seul et de 1’absorption seule). Nous constatons en
premier lieu que le lobe retardé est déja fortement diminué¢ des 2400 K. L’augmentation de la
température a 2800 K fait disparaitre complétement le lobe retardé. L ’influence de 1’indice est
négligeable.

Afin de nous placer dans des considérations plus représentatives d’une chambre de
combustion de propulseur, nous avons considéré un trajet optique de 50 c¢m. Nous avons
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¢loigné la détection a 1 m (initialement a 40 cm), tout en gardant le méme diametre pour les
deux diaphragmes. Nous avons conservé une épaisseur optique de 20. Nous reportons les
mémes cas que précédemment (FIG. 52 (b)). Dans ces conditions, nous n’observons plus de
dépendance avec I’indice ou I’absorption. C’est certainement di au fait que le milieu est trop
dilué ou trop étendu. La statistique de temps de vol semble étre dominée par la déviation des
trajectoires sur 50 cm et semble plus sensible a la géométrie globale du systéme qu’a la nature
de la diffusion (poids relatifs des modes de Debye). Ceci nous permet d’appréhender que la
sensibilité que nous avons mise en évidence précédemment n’existerait que dans des systémes
relativement compacts et denses : micro-jet, injecteur, lame centimétrique, etc.

FIG. 52 : Intensité diffusée en fonction du temps pour une épaisseur optique de 20 lorsque la chambre de
combustion est de (a) 1 cm et (b) de 50 cm.

3. EFFET DE L’ABSORPTION DU LIANT

Nous avons montré dans le Chapitre 1 que 1’absorption du liant a pour conséquence de
privilégier le mode 1 par rapport au mode 0 en diffusion avant. Contrairement a 1’absorption
des particules, nous aimerions donc observer une augmentation du lobe retardé. Ceci est
possible dans des conditions extrémes (tres fort kj; ou trés fort taux de charge). Cependant, cet
effet est minime par rapport a la baisse globale de I’intensité. Afin d’observer des signatures
temporelles significatives, nous nous intéressons plus particulicrement au cas de la
rétrodiffusion. Nous discutons aussi de I’impact des différents paramétres (M;;, K.\, et £2) sur
ces signatures.

3.1. Casde la diffusion avant

Dans le Chapitre 1, pour de grosses particules (R=50 um), nous avons observé une
modification de la fonction de phase pour de forts kj;. Pour de trés faibles angles de collection
considérés, nous pouvons nous attendre a ce que les photons détectés subissent des
trajectoires plus longues car le lobe dii au mode 0 (trés piqué) disparait. De plus, le poids du
mode 1, retardé, augmente. Les deux effets vont donc vers une augmentation du temps global

pass¢ dans le milieu. Afin de le vérifier, nous tracons ’intensité diffusée (FIG. 53 (a)) pour
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CHAPITRE 3 : MODELISATION DE LA DIFFUSION TEMPORELLE DANS UN MILIEU DIFFUSANT ET ABSORBANT

des particules de silice (n,,~1.45 et k,,=0) de 50 um en suspension dans une cuve de 1 cm
remplie d’eau (n;=1.33). La fraction volumique est de 6.6% afin d’avoir une épaisseur
optique de 20 sans absorption. Nous constatons que 1’augmentation de k; entraine une baisse
globale significative de I'intensité diffusée. Cette baisse semble étre principalement due a la
variation de 1’albédo et du coefficient d’extinction car nous avons vérifi¢ qu’il n’y avait pas
de modification significative de fonction de phase pour de telles valeurs de k; (FIG. 13).
Lorsque nous normalisons par D’intensit¢ du retard 0 (FIG. 53 (b)), nous n’observons
strictement aucun effet de & sur la signature temporelle.
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FIG. 53 : Intensité diffusée (a) sans et (b) avec normalisation pour R=50 um et pour deux k;; (0 et 10°) en
fonction du retard. La cuve est de 1 cm.

Afin d’observer un effet, nous réduisons le trajet optique a 1 mm. Nous augmentons la
fraction volumique a 66% afin de garder la méme épaisseur optique. Nous tragons le profil
temporel de I’intensité diffusée (FIG. 54 (a)). Nous constatons que k; doit étre supérieur ou
égal 2 5 10” pour observer une baisse significative de 1’intensité. Lorsque nous normalisons
par D’intensité du retard 0 (FIG. 54 (b)), nous constatons que le poids relatif du lobe retardé
augmente légérement avec k;. Ceci correspond bien a une augmentation du poids du mode 1
par rapport au mode 0. Cependant, nous sommes proches du maximum possible de
chargement dans un milieu diphasique chargé en particules solides. Rappelons en effet que
pour un cristal cubique face centrée la compacité est de 74% (a comparer avec xv=66%). 1l
faut se ramener a un cas plus réel de suspensions diphasiques.
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FIG. 54 : Intensité diffusée (a) sans et (b) avec normalisation pour R=50 um et pour trois k; (0, 10° et 5 10°) en
fonction du retard. La cuve est de 1 mm.

Nous conservons donc un trajet optique de 1 mm. Nous considérons une fraction
volumique de 13%. Afin d’observer un effet sur le profil temporel, nous augmentons
considérablement kj; (=10'3 ), tout en restant dans la limite de validité de calcul de K., et Q2.
Nous tragons le profil temporel de I’'intensité diffusée (FIG. 55 (a)). Nous observons une
baisse significative de I’intensité globale (perte d’environ 7 décades entre le cas sans et avec
absorption). Aprés normalisation par I’intensité du retard 0 (FIG. 55 (b)), nous observons que
I’épaulement retardé augmente relativement au pic non retardé quand k; augmente. Nous
retrouvons le méme effet que ci-dessus mais dans des conditions plus réalistes.

Nous voulons savoir si cette augmentation est due a la fonction de phase ou au couple
(Kew» €2). Nous tracons les profils temporels ou la fonction de phase puis (K.y, £2) sont
calculés avec k. Il s’agit des mémes cas intermédiaires que ceux que nous avions considérés
dans 1’étude de 1’absorption dans la particule. Nous constatons alors que la baisse globale de
I’intensité diffusée observée pour ’ensemble des cas présentés est bien due a K., et £2. Nous
constatons que 1’épaulement est li¢ principalement a la modification de la fonction de phase
en présence d’absorption dans le liant. L’absorption dans le liant modifie la fonction de phase
en privilégiant le mode 1 (plus retardé) par rapport au mode 0. Nous remarquons de plus que
I’effet seul de ’albédo et le K., semble augmenter 1égerement cet épaulement. Par analogie
avec ’absorption dans les particules, nous nous attendrions plutot a une baisse relative de cet
épaulement. Le raisonnement était en effet de dire que les trajectoires les plus longues sont les
trajectoires les plus exposées au phénomeéne d’absorption et donc tuées. Ici ce raisonnement
est faux car les trajectoires les plus retardées sont les trajectoires internes aux particules
(maximum de mode 1) et donc les plus protégées de 1’absorption du liant. Cependant,
I’ensemble de ces effets (augmentation de 1’épaulement due a M;;, K., et £2) reste négligeable
par rapport a la baisse globale de I’intensité diffusée due a I’albédo et a K., (FIG. 55 (a)).
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CHAPITRE 3 : MODELISATION DE LA DIFFUSION TEMPORELLE DANS UN MILIEU DIFFUSANT ET ABSORBANT
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FIG. 55 : (a) Intensité diffusée en fonction du temps pour R=50 um et deux k; (0 et 107). (b) Intensité diffusée
normalisée en fonction du temps pour R=50 um et avec k=0, k=107 et les cas intermédiaires. Dans le cas 1,
seule la fonction de phase est dépendante de k;; et dans le cas 2, K,,, et 2sont dépendants de k. La cuve est de 1
mm.

Nous ne pouvons pas aller au-dela de ces valeurs de k; (10™) car elles correspondent a
des épaisseurs optiques démesurées et nécessiterait des temps de calcul prohibitifs. De plus,
les modeles de calcul de K., et €2, présentés au Chapitre 2, ne sont plus valables pour ces
valeurs de kj;. Afin de pouvoir observer les effets du liant sur le profil temporel, nous avons
décidé de nous intéresser a 1’intensité rétrodiffusée.

3.2. Casde la rétrodiffusion

L’objectif de notre étude est d’évaluer le poids de K., €2 et M;; (ou bien, plus en
amont encore de kj;, R et xv) sur la signature temporelle de I’intensité rétrodiffusée. Nous
modélisons et représentons I’intensité rétrodiffusée pour deux états de polarisation, paralléle
et croisée, par rapport a celle du laser incident. D’apres le formalisme de Stokes, nous notons
sur ’ensemble des figures ces deux états de polarisation respectivement (1+Q)/2 et (I-Q)/2.
Nous tracons les intensités en fonction du temps pour des particules de 1 um pour des valeurs
de kj; croissantes (FIG. 56).

Pour I’'intensité paralléle sans absorption, nous observons deux régimes distincts. Le
premier régime que nous appellerons lobe « retour direct » est un pic relativement centré en
z€éro ou trés peu retardé. Il pourrait correspondre a des trajectoires ne comprenant qu’un seul
évenement de rétrodiffusion par une particule unique. Le deuxiéme régime que nous
appellerons lobe retardé apparait pour des retards plus importants. Il pourrait correspondre a
des trajectoires ou le photon subit un grand nombre de diffusion avant successives. Chaque
petite déviation finit par renvoyer le photon vers ’arriére. Pour la polarisation croisée sans
absorption, seul le lobe retardé est visible pour R=1 um. Le lobe « retour direct » apparait
complétement polarisé et le lobe retardé bien dépolarisé. Ceci confirme donc nos hypothéses
quant a la nature des deux lobes. En effet, un événement de diffusion unique en rétrodiffusion
ne dépolarise pas la lumicre si nous considérons des particules sphériques (polarisation
complete du lobe « retour direct »). A I"opposé, un grand nombre de diffusions dépolarise la
lumiére (cas du lobe retard¢).

Lorsque nous augmentons kj;, le lobe retardé disparait complétement alors que le lobe
« retour direct » ne semble que trés peu affecté. Ceci s’explique par le fait que les photons
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parcourant un long trajet dans le liant sont plus sensibles a kj;. L’augmentation de k; entraine
donc une modification du poids des deux lobes. De plus, le lobe «retour direct » étant
complétement polarisé, seule 1’étude de la polarisation parallele est pertinente pour une forte
absorption du liant. Notre étude consiste a étudier I’impact des différents parameétres sur le
poids et la forme des deux lobes observés. Au second chapitre, nous avons défini une gamme
de k; ou les modeles de calcul de K, et 2 restent valables. Nous vérifions bien que pour
toutes les simulations les valeurs de k; sont inférieures ou égales a 107, A titre indicatif,
I’ensemble des parameétres de simulation est résumé dans TAB. 9, 4 la fin du chapitre.
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FIG. 56 : Intensité (I+Q)/2 et (I-0)/2 en fonction du temps pour R=1 um et pour (a) k;=0 et (b) k,;=10".

Au cours du premier chapitre, nous avons constaté que des k;; inférieurs ou égaux a 10
’ ne modifient que légérement la forme de la fonction de phase temporelle. Nous voulons
savoir si cette faible modification a un impact sur le profil de I’intensité pour plusieurs rayons
de particules (FIG. 57). L’albédo est fixé a 1, le coefficient d’extinction a 20000 7™’ mais les
fonctions de phase sont calculées pour ;=0 et k=10, Pour de fortes absorptions et un fort
rayon (FIG. 57 (c)), nous observons une légere augmentation du temps de vol des photons
ainsi que du niveau relatif du lobe retardé. L’augmentation du poids relatif de I’énergie
rétrodiffusée (TAB. 8), M;;(180°) normalisée sur les 4nt Sr, devrait provoquer 1’augmentation
relative du lobe «retour direct», ce qui est contradictoire avec I’observation faite.
L’augmentation du temps de vol est donc exclusivement due au fait que la fonction de phase
soit plus piquée (augmentation de g total). Les trajectoires multi-diffusées dans le lobe retardé
seront en effet plus longues. En revanche, la diminution de 7(180°), i.e. le temps interne a la
particule (FIG. 5 du Chapitre 1), ne semble pas avoir d’impact. Rappelons que ce temps passe
de 1.3 a 1 ps (FIG. 19) quand k; passe de 0 a 10°. La réduction du temps interne aux
particules devrait avoir un effet opposé a celui engendré par le facteur d’asymétrie et
principalement étre limitée au lobe « retour direct ». L impact de I’asymétrie des fonctions de
phase et la nature globale des trajectoires des photons semblent donc 1I’emporter. De plus,
pour observer cet impact de 1’asymétrie des fonctions de phase, nous devons considérer des
particules trés grosses et des liants trés absorbants (R>50 um et k;>107).
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CHAPITRE 3 : MODELISATION DE LA DIFFUSION TEMPORELLE DANS UN MILIEU DIFFUSANT ET ABSORBANT

(@) (b)
m | T | T | T I T | T m T I T | T T | T
— M, o ] — My o k=0 \
— M, ouk,=10 — M, o k,=10
f
fe'] [ I
z <
o L | 1 | L 1 1 | 1 o 1 1 L | . s = i
[} 14 20 30 30 a 10 20 30
Retard (ps) Retard (ps)
(©
m | T | T | T | T | T
- Mu"i‘ka'n e
—_— M“(ﬂkflﬂ
1.5e+D6 =
%ei—ﬂﬁ - N
2
JeHs - -
0 10 Pit) 30 50
Retard (ps)

FIG. 57 : Intensité normalisée au pic « retour direct » avec et sans absorption dans la fonction de phase pour
0Q=1, K,.,=20000 m™ et pour trois rayons de particules ((a) R=1 um, (b) R=10 um et (c) R=50 um).

Rayon (um) ki 2 1000*M,,(180°)
: 0 0.971 0.55
10° 0.971 0.57
0 0 0.985 24.49
10° 0.986 24.76
50 0 3 0.984 39.09
10 0.988 48.73

TAB. 8 : Modification des paramétres d’intérét de la fonction de phase avec et sans absorption.

Pour simplifier notre étude paramétrique et étudier spécifiquement le poids du K., et
de I’albédo, nous choisissons de nous limiter a des cas ou la modification de la fonction de
phase par I’absorption du liant n’a pas d’impact sur la signature temporelle, i.e. R<10 um et
k;<107. Par la suite, nous supposons que les fonctions de phase sont calculées sans absorption
dans le liant. Pour un albédo de 1 et pour quatre rayons donnés (FIG. 58 (a)), nous retrouvons
les deux lobes présentés ci-dessus. Entre 0.5 et 1 um, nous observons que le lobe retardé se
décale vers les temps positifs. Ceci s’explique par le fait que les fonctions de phase sont de
plus en plus piquées vers I’avant lorsque R augmente. Les trajectoires correspondantes a ce
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(I+Q)2

(1+Q)2

lobe sont donc de plus en plus longues et de moins en moins probables. Nous constatons que
pour des rayons plus importants (R>5 um) le lobe retardé s’effondre. A I’inverse, le poids
relatif du lobe « retour direct » augmente avec le rayon. Lorsque le liant devient absorbant
(FIG. 58 (b), (c) et (d)), nous observons une diminution voire une disparition du lobe retardé.
Seul le lobe « retour direct » reste présent (FIG. 58 (d)) pour un faible albédo (i.e. fort k).
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FIG. 58 : Intensité parallele en fonction du retard pour plusieurs rayons quand (a) Q2=1, (b) 2=0.95, (c) 2=0.5

et (d) 2=0.3. K., est fixé a 20000 m™.

Etudions plus en détail ce lobe « retour direct » en présence de forte absorption dans le
liant. Rappelons qu’il est fortement polarisé et statistiquement en moyenne gouverné par un
seul événement de rétrodiffusion par une particule unique. Ce lobe semble étre indépendant
du rayon et de 1’albédo pour un milieu trés absorbant. Nous le vérifions (FIG. 59 (a)) en
tracant [’intensité rétrodiffusée pour plusieurs rayons et albédos. En revanche, une
augmentation de K,,, diminue le temps de vol global (FIG. 59 (b)). Le coefficient d’extinction
gouverne alors la position de I'unique événement de rétrodiffusion. Ainsi, un coefficient
d’extinction de 5000 m™ correspond a une distance aller-retour de 400 um soit une durée
d’une picoseconde environ (500 fs et 250 fs environ pour les deux autres K.,,). La mesure
expérimentale du temps de décroissance de ces signatures temporelles pourrait donc permettre
de déterminer directement le K,,.. En revanche, le rayon et I’albédo restent inconnus et nous
semblent tres difficilement accessibles.
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CHAPITRE 3 : MODELISATION DE LA DIFFUSION TEMPORELLE DANS UN MILIEU DIFFUSANT ET ABSORBANT
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FIG. 59 : (a) Intensité paralléle en fonction du retard pour K,.,=20000 m™ et pour plusieurs couples (R, €. (b)
Intensité en fonction du retard pour trois K., (5000 m™, 10000 m™ et 20000 m™) et pour un albédo de 0.1 et un
rayon de I um.

Pour de plus faibles k;, nous sommes dans un régime intermédiaire ou coexiste les
lobes retardé et « retour direct ». Nous reprenons le cas de simulation exposé (FIG. 58 (b))
pour des rayons de 1 et 10 um que nous étendons a d’autres K., Nous constatons (FIG. 60)
que le temps de vol diminue avec K., pour ces deux rayons. Ce phénomene avait été observé
pour le lobe «retour direct» dans le cas de trés forte absorption, nous 1’observons ici
¢galement au niveau du lobe retardé. Nous généralisons le résultat de la FIG. 58 (b) en
observant que le poids relatif du lobe retardé diminue avec le rayon quel que soit K. A
I’inverse du régime de forte absorption, nous ne pouvons pas ici remonter a la valeur de K, a
partir d’une seule mesure du profil temporel car ce profil dépend de tous les paramétres (K.,
et R). Contrairement au cas fortement absorbant, une détermination complete de tous ces
parametres nous parait envisageable en réalisant des mesures pour plusieurs longueurs d’onde
et états de polarisation. L’objectif du chapitre 4 est de réaliser une mesure de rétrodiffusion
temporelle pour plusieurs longueurs d’onde afin d’évaluer la faisabilit¢ d’une telle
détermination.

(a) (b)

¢ ¢ 30 a 10
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FIG. 60 : Intensité paralléle en fonction du retard lorsque £2=0.95 pour plusieurs K., et pour (a) R=1 um et (b)
R=10 um.
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Ne° de la

-3 -1
Rayon (um) ky; N, (m™) Koy (M) 0 figure
0 5.99 10" 20000 1 FIG. 58 (a)
0.5 6.37 107 5.69 10'° 20000 0.95 FIG. 58 (b)
' 6.37 10 3.0010'° 20000 0.5 FIG. 58 (c)
8.91 10" 1.80 10" 20000 0.3 FIG. 58 (d)
0 4.11 10" 20000 1 FIG. 56
10~ 4.11 10" 35441 0.56 FIG. 56
15 FIG. 57 (a) et
0 4.11 10 20000 1 FIG. 58 (a)
6.37 10~ 3.90 10" 20000 0.95 FIG. 58 (b)
6.37 10 2.0510"7 20000 0.5 FIG. 58 (c)
i 8.91 10 1.23 10" 20000 0.3 FIG. 58 (d)
1.15107 4.11 10" 20000 0.1 FIG. 59 (a)
1.21 107 2.0510" 20000 0.05 FIG. 59 (a)
1.26 107 4.11 10" 20000 0.01 FIG. 59 (a)
5.73 10" 2.05 10" 10000 0.1 FIG. 59 (b)
2.86 10 1.0310" 5000 0.1 FIG. 59 (b)
3.18 10~ 1.95 10" 10000 0.95 FIG. 60 (a)
1.59 107 9.75 10" 5000 0.95 FIG. 60 (a)
0 1.1510" 20000 1 FIG. 58 (a)
6.37 107 1.09 10" 20000 0.95 FIG. 58 (b)
6.37 10 5.74 10" 20000 0.5 FIG. 58 (c)
5 8.91 10™ 3.44 10" 20000 0.3 FIG. 58 (d)
1.15107 1.15 10" 20000 0.1 FIG. 59 (a)
1.21 107 5.74 10" 20000 0.05 FIG. 59 (a)
1.26 107 1.15 10" 20000 0.01 FIG. 59 (a)
13 FIG. 57 (b) et
0 3.07 10 20000 1 FIG. 58 (a)
6.37 10~ 2.92 107 20000 0.95 FIG. 58 (b)
6.37 10 1.54 10" 20000 0.5 FIG. 58 (c)
10 8.91 10" 9.21 10" 20000 0.3 FIG. 58 (d)
1.15 107 3.07 10" 20000 0.1 FIG. 59 (a)
1.21 107 1.54 10" 20000 0.05 FIG. 59 (a)
1.26 107 3.07 10" 20000 0.01 FIG. 59 (a)
3.18 107 1.46 10" 10000 0.95 FIG. 60 (b)
1.59 107 7.29 10" 5000 0.95 FIG. 60 (b)
50 0 1.26 10" 20000 1 FIG. 57 (c)
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TAB. 9 : Récapitulatif des paramétres de simulation.




CHAPITRE 3 : MODELISATION DE LA DIFFUSION TEMPORELLE DANS UN MILIEU DIFFUSANT ET ABSORBANT

4. SYNTHESE DU CHAPITRE 3

L’objectif de ce chapitre est de modéliser les profils temporels dans un milieu
diffusant et absorbant et d’étudier I’impact de 1’absorption. Nous avons présenté le code de
Monte-Carlo prenant en compte les phénomenes de diffusion et d’absorption. Nous avons
comparé deux approches différentes : semi-analytique et complet. Le code de Monte-Carlo
semi-analytique converge plus rapidement pour de petites particules et pour de fortes
absorptions. Des modifications ont été apportées a ce code afin de prendre en compte la
distribution en taille des particules et les interfaces en rétrodiffusion.

En présence d’absorption dans les particules, nous avons montré une diminution du
temps de vol des photons quel que soit le rayon des particules. Pour de grosses particules,
nous avons observé la présence de deux lobes séparés temporellement. Le premier est
directement li¢ aux événements du mode O alors que le deuxieme plus retardé est li¢ a une
combinaison d’éveénement des modes 1 et 0. L’étude fine du poids relatif des deux lobes
démontre une trés grande sensibilité a 1’absorption des particules. Nous avons comparé la
dépendance avec les parties réelle et imaginaire de I’indice de la particule : une augmentation
de k,, et de n,, diminue I’intensité relative du lobe retardé mais les retards moyens varient de
maniére opposée. Nous avons appliqué ce code de Monte-Carlo au cas concret d’un jet
d’alumine dans 1’air. Nous avons constaté que la sensibilité aux indices n’existe que dans des
systémes relativement compacts et denses.

En présence d’absorption dans le liant, nous avons montré que I’intensité globale est
fortement diminuée et le lobe retardé est trés 1égérement augmenté aprés normalisation au
lobe centré en 0. Cette augmentation reste négligeable par rapport a la baisse globale de
I’intensité diffusée. Afin de pouvoir observer des effets importants du liant sur le profil
temporel, nous nous sommes intéressé€s a 1’intensité rétrodiffusée. Nous avons observé deux
types de diffusion nommés lobe « retour direct » (trés polarisé) et lobe retardé (fortement
dépolaris¢). Le lobe retardé¢ disparait pour de fortes absorptions et seul le lobe « retour
direct » demeure. Ce lobe est alors indépendant du rayon et de 1’albédo mais dépend
fortement du K., Pour des milieux moins absorbants, le profil temporel dépend a la fois du
rayon, de 1’albédo et de K, ;. Nous avons de plus évalué I’impact sur le profil temporel de la
modification de la fonction de phase avec kj;. Cet impact n’est visible que pour de grosses
particules et de forts 4.
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CHAPITRE 4 : MESURE D’UNE SIGNATURE DE
RETRODIFFUSION TEMPORELLE

L’objectif de ce chapitre est de présenter une mesure en rétrodiffusion afin d’illustrer
la diminution du temps de vol des photons quand le liant devient absorbant. Nous avons
choisi le cas d’une suspension de particules de silice en suspension dans de ’eau. L’intérét est
que lorsque nous accordons la longueur d’onde du laser dans I’/R, 1’absorption de ’eau va
varier sur plusieurs ordres de grandeur. Il devient alors possible de choisir presque n’importe
quelle valeur pour k;. Rappelons en effet que 1’absorption passe de 0 dans le visible a une
valeur maximale de 3 10" pour A=3 um. Le travail de thése est principalement numérique et
nous nous contentons ici d’exploiter quelques expériences obtenues par ailleurs.

Apres avoir présenté le dispositif expérimental femtoseconde de mesure de temps de
vol, nous montrerons des signatures temporelles de rétrodiffusion pour plusieurs longueurs
d’onde (et donc pour plusieurs k). Une confrontation expérience/simulation sera également
présentée. Finalement, nous étendrons le cas expérimental afin de discuter de 1’apport
éventuel de plusieurs signatures temporelles (visible, /R, polarisation croisée) quant a la
détermination de la granulométrie d’un échantillon inconnu.

1. PRESENTATION DU BANC DE MESURE DE DIFFUSION TEMPORELLE

Nous disposons d’une source laser kHz femtoseconde amplifiée (Coherent « libra
HE », Santa Clara, CA, USA). La durée des impulsions est de 100 fs. Elles sont centrées a
800 nm et ont une énergie de 3 mJ. Le faisceau est séparé¢ en deux voies (FIG. 61). La
premiere voie (2 mJ) est injectée dans un systtme TOPAS (Light Conversion Ltd., Vilnius,
Lituanie). La sortie est continument accordable de 200 nm a 20 um. 1l s’agit en premier lieu
d’un systéme amplificateur paramétrique optique (OPA) pompé a 800 nm et générant de la
lumiére dans le proche infrarouge (1-2.5 um). Les différents faisceaux sortant de 1’OPA
(signal, Idler et pompe) sont injectés dans des générateurs d’harmonique afin d’obtenir
I’ultraviolet et le visible (phénoméne non linéaire de doublage, quadruplage et somme de
fréquences). L’infrarouge plus lointain (3 — 20 um) est réalis¢ a 1’aide d’une différence de
fréquences entre les faisceaux Signal et Idler. L ensemble de ces faisceaux est ensuite dirigé
vers le milieu diffusant et absorbant. La lumiére, diffusée vers ’avant ou rétrodiffusée, est
ensuite dirigée vers un milieu Kerr dont le role est de réaliser 1’échantillonnage temporel [7].
La voie 2 (1 mJ) est utilisée comme une porte optique. Une ligne a retard permet d’ajuster
finement le temps d’arrivée relatif des deux impulsions sur la lame Kerr. Le milieu Kerr ne
laisse passer la lumicre provenant de I’échantillon uniquement si les deux faisceaux sont
superposés spatialement et temporellement.

Le systéme d’échantillonnage a initialement ¢ét¢ développé dans le visible et en
diffusion avant [12]. Le principe est de focaliser les deux faisceaux (voies 1 et 2) sur la lame
Kerr. Cette derniere est placée entre deux polariseurs croisés P; et P, (FIG. 62). Il s’agit ici
d’une lame en BK;. Le faisceau porte optique (voie 2) induit une biréfringence instantanée
dans la lame Kerr. Cette biréfringence tourne la polarisation de la voie 1. Par conséquent,
lorsque les deux faisceaux sont superposés, la lumiére réémise provenant de 1’échantillon est
visible par le détecteur. Les détecteurs utilisés dans le visible sont des photomultiplicateurs
(Perkin Elmer MHY973, Waltham, MA, USA) et ils sont trés peu sensibles dans 1’infrarouge.
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Afin d’étendre notre détection et notre mesure de temps de vol dans I’infrarouge, nous avons
développé un échantillonnage temporel basé sur un mélange a 4 ondes.

Voie 1 TOPAS TOPAS | | TOPAS
1 SWR Visible w s
Voie2 m
R > A
Laser Milieu
Kerr
Conpresseur )
L] j Détecteur
Ligne a retard

FIG. 61 : Schéma de principe des installations du laboratoire femtoseconde.

échantillon

impulsion laser

A R VOie:: > |7| T / T |7| ('détecteur
/] 1 N

Polariseur Lame de Polariseur
P1 BK, P2

voie 2

Délai I

FIG. 62 : Principe de I’échantillonnage Kerr : amplification de la partie balistique ou diffusée.

En fait, Deffet Kerr et le mélange a 4 ondes sont deux effets non linéaires
indissociables. Pour le comprendre, nous écrivons la polarisation p non linéaire du troisiéme
ordre de la manicre suivante [82] :

— —_ = — —_ — — —_ = —

p=x)EE2E 2+ yE2E\E 1+ y E2E2E 1 +... (4.1)

ou nous avons écrit qu'une partie de I’ensemble possible des termes. Ei et E»
désignent les champs électriques associés a la voie 1 et 2 respectivement, y est la
susceptibilité non linéaire du troisiéme ordre. Le premier terme est responsable de I’effet Kerr

Ed

tel que nous I'utilisons dans le visible : I'intensité du faisceau de E:FE > vient modifier
I’indice de propagation du faisceau 1. Le deuxieme terme est le symétrique et correspond
quant a lui a la modification de I’indice du faisceau 2 par le faisceau 1. Il est négligeable dans
notre cas car 1’énergie du faisceau 1 en sortie de I’échantillon est beaucoup plus faible que
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celle de la voie 2. De manic¢re générale, seuls les premier et troisiéme termes de la
décomposition ci-dessus sont importants car ils font intervenir deux fois le champ FE. et

qu’une seule fois le champ E:. Ce troisieme terme est aussi appelé mélange a 4 ondes. Il est
responsable de la création d’une onde de pulsation 2.w, —@,. Ce phénomene est d’une
efficacité comparable a D’effet Kerr et il permet tout autant de réaliser un échantillonnage
temporel (FIG. 63). Les deux phénomenes ont en effet pour origine les mémes mécanismes
physiques, i.e. la réponse ultra rapide du nuage électronique du milieu Kerr [83]. Le tres
grand avantage du mélange a 4 ondes par rapport a I’effet Kerr est de décaler la lumicre de
I’infrarouge vers le visible, tout en réalisant 1’échantillonnage temporel. Il suffit alors de
détecter le mélange a 4 ondes a 1’aide d’un photomultiplicateur plus performant que des
détecteurs /R conventionnels. Ainsi, un seul et unique détecteur est alors utilisé sur toute la
bande (200 nm — 20 um). Nous avons réalisé des échantillonnages jusqu'a des longueurs
d'onde de 4 um avec des limites de détection comparables voire supérieures a celles obtenues
sur la bande visible (épaisseur optique typique de 20). Au-dela de 4 um, la transmission du
BK; devient problématique. Le probléme devrait étre résolu en utilisant une lame de
germanium pour générer le mélange 4 ondes. Pour les besoins de ce travail de these, la bande
désormais accessible (0.4-3 um) est amplement suffisante pour faire varier le coefficient
d’absorption.

Sonde
modulée

Lame\y Kerr

Sonde Pompe
« faisceau a échantillonner » « porte temporelle »

FIG. 63 : Principe du mélange a 4 ondes.

2. MESURE DE RETRODIFFUSION

Nous avons réalis¢ un échantillon trés concentré d’une suspension aqueuse de
particules de silice. Le rayon moyen des particules est égal a 0.5 um. Nous avons pu vérifier a
partir d’'une mesure d’un spectre d’extinction sur un échantillon dilué, inversé par une
méthode numérique développée au DOTA [76] que ce rayon moyen était valide. Pour
I’ensemble de ce chapitre, la silice est non absorbante pour les longueurs d’onde utilisées.
L’échantillon a été préparé dans le but d’obtenir un coefficient d’extinction a 600 nm
d’environ 30000 m”. Mais vu les concentrations mises en jeu et les fortes incertitudes
(dilution, solubilisation et agrégation des particules), notre expérience est entachée
d’incertitude quant a la connaissance précise de la concentration en particule réellement
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diluée dans le milieu. Nous avons réalisé une mesure a 600 nm a I’aide de I’échantillonnage
Kerr classique afin de disposer d’un point de mesure ou [’absorption du liant est
rigoureusement nulle. Nous avons de plus réalisé trois mesures a différentes longueurs d’onde
dans I’infrarouge (1330, 1430 et 1930 nm). Nous avons tenté sans succés de nous rapprocher
du maximum d’absorption de I’eau vers 3 wum. Treés rapidement, le niveau d’intensité
rétrodiffusée chute et nous n’avons pas réussi a dépasser 2 um.

La calibration et la pureté spectrale de I’émission infrarouge par le TOPAS n’étant pas
facilement contrdlable, nous utilisons un monochromateur (Newport, Oriel Instrument 74125,
Stratford, MT, USA) visible devant le détecteur afin de précisément connaitre la longueur
d’onde. Les trois longueurs d’onde mentionnées sont d’ailleurs calculées d’apres la valeur
visible choisie au monochromateur et en utilisant la formule de conversion du mélange 4
ondes w,; =2.w, —@; ou nous avons introduit respectivement la pulsation visible aprés

conversion, la pulsation de la pompe et la pulsation du signal /R. Pour 1’ensemble des quatre
longueurs d’onde, nous avons collecté les signatures temporelles de la lumicre rétrodiffusée et
ce pour deux états de polarisation, paralléle et perpendiculaire par rapport a la polarisation du
faisceau incident (respectivement (I+0)/2 et (I-Q)/2). Nous représentons tout d’abord les
résultats obtenus pour les polarisations paralléles (FIG. 64). Nous avons normalisé les courbes
par I’intensité obtenue a 1 ps. Ce retard correspond globalement a 1’intersection du premier
lobe (retour direct et diffusion de I’interface eau/cuve) et du deuxiéme lobe retardé. Notons
que l’intensité relative des deux pics n’est pas reproductible d’une mesure a ’autre. En effet,
un réalignement imperceptible de la cuve ou du laser peut changer complétement 1’intensité
de la partie spéculaire envoyée vers le détecteur, sans trop modifier I’intensité de la diffusion
volumique. I n’est donc pas indiqué de normaliser ici les courbes par rapport au retard 0.
Rappelons que ce retard est défini par la réflexion du faisceau incident a ’interface eau/cuve.
Cette réflexion est normalement alignée pour ne pas partir en direction du détecteur, mais une
diffusion parasite de la surface suffit a perturber la mesure. Le ratio entre les deux pics
observés expérimentalement est ainsi difficilement modélisable dans notre cas car la
composante « retour direct » est perturbée par ces effets surfaciques. Nous constatons comme
prévu que le lobe retardé disparait progressivement lorsque nous augmentons 1’absorption
dans le liant. Afin de confirmer cette diminution du temps de vol, nous déterminons un temps
de vol moyen At (défini au chapitre précédent) pour les deux états de polarisation (TAB. 10).
Les résultats confirment bien la diminution observée.

— 600 nm

— 1330 nm
— 1430 nm
— 1930 nm

(1+Q)2

-2 o] 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
Temps (ps)

FIG. 64 : Profils expérimentaux de (I+Q)/2 en fonction du temps obtenus pour les quatre longueurs d’onde.
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CHAPITRE 4 : MESURE D’UNE SIGNATURE DE RETRODIFFUSION TEMPORELLE

Longueur d’onde (um) | Temps de vol moyen de (I+0)/2 | Temps de vol moyen de (I-0)/2
0.6 13.71 15.87
1.33 8.53 11.28
1.43 1.12 3.14
1.93 0.15 2.26

TAB. 10 : Temps de vol moyen pour (I+Q)/2 et (I-Q)/2 déterminé pour chaque longueur d’onde. Valeur
legerement erronée a 0.6 um car la courbe expérimentale n’est pas relaxée a 0 pour de forts retards.

Afin de confronter les résultats expérimentaux a nos codes de simulation, nous avons
choisi comme paramétre d’entrée un rayon de 0.5 um et nous avons ajusté la concentration en
particule sur la courbe visible a 600 nm car elle est sans absorption. Ce xv adapté correspond a
un Ko (& 600 nm) de 50000 m™ légérement supérieur a celui estimé expérimentalement
(30000 m™). L’ajustement de ce seul xv et la connaissance des valeurs de k; pour les autres
longueurs d’onde permet de retrouver I’ensemble des tendances pour toutes les longueurs
d’onde et états de polarisation (FIG. 65 et FIG. 66). Notons que les courbes expérimentales de
la FIG. 65 sont les mémes que celles de la FIG. 64. La normalisation appliquée pour les
résultats numériques et expérimentaux est une normalisation au maximum pour la polarisation
paralléle. Nous appliquons le méme coefficient de normalisation pour les polarisations
croisées (FIG. 66). Ceci nous permet d’illustrer que nos simulations numériques permettent de
retrouver le taux de dépolarisation expérimental. Un récapitulatif des indices complexes de la
particule et du liant ainsi que du coefficient d’extinction et de 1’albédo est fourni pour chaque
longueur d’onde (TAB. 11). Nous avons également dii adapter le ratio entre la composante
«réflexion interface eau/paroi» et la composante diffusée par les particules (englobant les
lobes « retour direct » et retardée). Notons que 1’intensité rétrodiffusée en polarisation croisée
pour le cas le plus absorbant est complétement polarisée. L’accord entre les résultats
numeériques et expérimentaux est trés satisfaisant. Vu le bon accord observé pour un rayon de
0.5 um, nous n’avons pas essay¢ d’affiner le résultat a I’aide d’une distribution en taille de
particule.
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FIG. 65 : Intensité (I+Q)/2 en fonction du temps pour quatre longueurs d’onde ((a) 600 nm, (b) 1330 nm, (c)
1430 nm et (d) 1930 nm). Courbes expérimentales en noire et numériques en rouge pour R=0.5 um.
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FIG. 66 : Intensite (I-Q)/2 en fonction du temps pour quatre longueurs d’onde ((a) 600 nm, (b) 1330 nm, (c)

1430 nm et (d) 1930 nm). Courbes expérimentales en noire et numeériques en rouge pour R=0.5 um.

A (nm) Npa i kii Keow (m™) 0
600 1.4580 1.3331 0 48668 1.00
1330 1.4466 1.3154 2251107 10429 0.98
1430 1.4454 1.3134 3.538 10™ 11759 0.75
1930 1.4391 1.2987 1.922 107 16662 0.28

TAB. 11 : Reécapitulatif de la longueur d’onde, des indices complexes de la particule et du liant, du coefficient

d’extinction et de [’albédo.
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3. APPLICATION A UNE MESURE DE GRANULOMETRIE

Nous souhaitons a partir de cette étude préliminaire dimensionner un dispositif de
détermination de granulométrie en rétrodiffusion pour des milieux tres épais. La question est
de savoir si nous pouvons retrouver le rayon des particules et leur concentration (R, xv) a
partir d’une signature de rétrodiffusion temporelle. Pour ce faire, nous décidons donc de
simuler des cas proches mais légérement différents du cas expérimental présenté ci-dessus,
pour plusieurs polarisations et coefficients d’absorption. Nous discuterons de la faisabilité
d’un protocole de mesure possible pour déterminer expérimentalement une granulométrie.
Pour I’¢tude numérique de cette section, nous choisissons une gamme de rayons comprise
entre 0.3 et 0.7 um. L’ensemble des indices et longueurs d’onde est résumé (TAB. 12) ci-
dessous.

A (nm) Npa i ki
450 1.4656 1.34 0
750 1.4542 1.33 0
1200 1.4481 1.32 1.199 107
1450 1.4452 1.31 3.637 10"

TAB. 12 : Récapitulatif des longueurs d’onde et des indices complexes de la particule et du liant.

Contrairement a la comparaison entre les résultats numériques et expérimentaux
présentés dans la section précédente, nous ne prenons pas en compte ici d’éventuelle
composante surfacique. Pour un K., de 8000 m™ & 750 nm, nous représentons (FIG. 67 (a) et
(b)) les intensités parallele et croisée obtenues. Nous constatons que le temps de vol du lobe
retardé augmente avec le rayon pour les deux polarisations. Ceci confirme les résultats
observés lors du chapitre 3. Par contre, le ratio entre les intensités du lobe « retour direct » et
du lobe retardé¢ semble osciller avec le rayon (FIG. 67 (a)). Ce résultat semble a priori
contradictoire avec le chapitre 3 (FIG. 58 (b)) car nous avions observé une augmentation de
ce ratio avec le rayon. Afin de lever cette contradiction, nous reportons (TAB. 13) I’énergie
rétrodiffusée (fonction de phase pour 180° normalisée sur les 4n Sr) pour les cing rayons de
cette simulation et ceux du chapitre 3 (cases ombrées). Nous notons que plus ce poids est
important, plus le lobe « retour direct » sera grand. Ces différentes énergies rétrodiffusées
permettent donc d’expliquer les oscillations observées ici pour les cinq rayons inférieurs au
um ainsi que la tendance générale (1-10 um) décrite au chapitre 3. Notons de plus que pour
R=0.3 um, nous n’avons pas de séparation temporelle entre les deux lobes. Il s’agit
effectivement du seul cas de simulation ou la fonction de phase est sensiblement moins piquée
ver ’avant : g=0.82 contre g>0.9 pour tous les autres cas. Nous constatons donc une tres
grande sensibilité (forme et poids relatif) du lobe de «retour direct» avec le rayon des
particules. A I’inverse, la forme globale du lobe retardé semble moins sensible au rayon. Nous
remarquons cependant que son retard moyen croit lentement avec le rayon. Comme expliqué
lors du précédent chapitre, cette augmentation est due au fait que les fonctions de phase sont
de plus en plus piquées vers I’avant et que les trajectoires rétrodiffusées correspondantes sont
de plus en plus longues.

Cette augmentation peut étre compensée par une augmentation de K,,,. En effet, nous
avons illustré au chapitre 3 qu’une augmentation de K, diminue le temps de vol du lobe
retardé. Pour chaque rayon considéré, nous avons donc ajusté le K., (TAB. 14) afin que tous
les lobes retardés se superposent. Nous remarquons une parfaite superposition sur ces lobes
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retardés pour les deux états de polarisation (FIG. 67 (c) et (d)). Notons que nous n’avons
jamais réussi a superposer les lobes de « retour direct » présents sur la FIG. 67 (c) car la
sensibilité au rayon est trop importante et non compensable par une adaptation du K,,,. Ainsi,
plusieurs couples (R, xv) permettent d’obtenir les mémes intensités et donc une
indétermination apparait. Par conséquent, si nous souhaitons déterminer expérimentalement
une granulométrie (R, xv), une seule mesure visible ne suffit pas, a moins d’analyser finement
le lobe de « retour direct ». Etudions dans un premier temps 1’information exploitable a partir
du lobe retardé seul, ce qui revient a étudier les profils de la polarisation croisée.
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FIG. 67 : Intensités paralléles et croisées en fonction du temps pour A=750 nm.
(a) et (b) Le coefficient d’extinction est le méme pour |’ensemble des rayons.
(c) et (d) Le coefficient d’extinction est adapté afin que le lobe retardé soit le méme pour chaque rayon.
R (um) 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 1 5 10
1000*M;;(180°) 1.3 2.5 1.6 0.3 0.1 0.66 3.2 94

TAB. 13 : Poids relatif de I’énergie diffusée vers [’arriere pour plusieurs rayons de particule. M;,(180°) désigne

la fonction de phase a 180°.
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R (um) 0.3 0.4 0.5 0.7
xv (%) 0.82 0.90 1 1.18
Kew (m™) 3587 5537 7783 10200 12525

TAB. 14 : Reécapitulatif des fractions volumiques et des coefficients d extinction adaptés pour chaque rayon de
particules.

Une premicre idée afin de lever cette indétermination est d’utiliser I’intensité
rétrodiffusée pour une autre longueur d’onde dans le visible (1=450 nm). Nous représentons
cette intensit¢ (FIG. 68 (a)) pour les mémes couples (R, xv) que précédemment. Cette
deuxiéme longueur d’onde ne nous permet pas de lever I’indétermination car nous observons
encore une parfaite superposition. Une piste pertinente pour lever 1’indétermination est de
modifier expérimentalement (ou numériquement) le K., sans changer la concentration xv.
Ceci est faisable en augmentant I’absorption du liant, i.e. en se plagant dans I’infrarouge.
Nous tracons donc (FIG. 68 (b) et (c)) I’intensité rétrodiffusée pour deux longueurs d’onde
dans I’infrarouge (A=1200 et 1450 nm). Nous observons des modifications du profil temporel
lorsque nous changeons les couples (R, xv). Nous arrivons donc a lever I’indétermination qui
nous empéchait de retrouver la granulométrie. L’effet est plus marqué a 1450 nm qu’a 1200
nm car I’absorption du liant est plus importante (TAB. 12).
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FIG. 68 : Intensités croisées en fonction du temps pour (a) A=450 nm, (b) A=1200 nm et (c) A=1450 nm.
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Une méthode possible de détermination de la granulométrie a partir de profils
expérimentaux de rétrodiffusion en polarisation croisée consisterait donc a mesurer un profil
dans le visible et un autre dans I’infrarouge. Une mesure en polarisation parall¢le pourrait étre
nécessaire afin de récupérer une composante spéculaire permettant de caler le retard 0. Nous
déterminons un ensemble de couples (R, xv) possibles reproduisant le profil temporel
expérimental obtenu dans le visible. Ensuite, pour chaque couple (R, xv), nous simulons des
profils de rétrodiffusion temporels dans 1’infrarouge que nous comparons avec notre profil
expérimental. Cette comparaison devrait nous permettre de choisir le couple le plus pertinent.
Notons que dans la section précédente le rayon R était connu et I’ajustement de xv nous a
permis de retrouver toutes les courbes expérimentales (visible et infrarouge). Cette méthode
de détermination de la granulométrie, comme beaucoup d’autres, suppose la connaissance
préalable des indices complexes du liant et des particules [76], [84]. Nous cloturons ainsi
I’étude du lobe retardé et discutons a présent de I’apport possible du lobe « retour direct ».

Nous avons pu observer une trés grande sensibilité de ce lobe avec le rayon des
particules, que ce soit avec un K, constant (FIG. 67 (a)) ou un K, adapté (FIG. 67 (c)).
Notons que ce lobe de « retour direct » est utilisé préférentiellement dans le lidar aérosol
atmosphérique [17], rétrodiffusion simple de particule sur des échelles de temps plus grandes.
Cependant, dans le cas précis de notre dispositif expérimental ou pour tout systéme présentant
une interface, ce signal est fortement pollué par les effets surfaciques. Notons de plus qu’a de
fort taux de charges, il peut y avoir une légeére accumulation/agrégation des particules au
niveau de la paroi. Ceci aurait pour but de modifier le signal pour les plus faibles retards, i.e.
rétrodiffusion par une particule unique située trés proche de la paroi. Ces deux phénomeénes
perturbent préférentiellement le lobe de « retour direct » et peu le lobe retardé. Une mesure de
la signature temporelle rétrodiffusée de la polarisation croisée semble donc étre plus indiquée
dans notre configuration expérimentale car nous filtrons tous les artefacts dus aux effets de
surface. Notons que dans la section précédente, la confrontation simulation/expérience avait
¢été plus délicate pour la polarisation parallele. Nous avions en effet dii ajuster un paramétre
supplémentaire, i.e. le ratio entre la diffusion de I’interface eau /cuve et celle des particules.
De plus, le lobe de « retour direct » apparait sur des échelles de temps sub-picoseconde tres
inférieures au lobe retardé (dizaine de picosecondes). L’idée étant de pouvoir a terme utiliser
un dispositif disposant d’une résolution temporelle dégradée (pour des raisons de cofits, de
portabilité, etc.), I’analyse de la polarisation croisée semble plus indiquée. Il pourrait s’agir
par exemple d’un laser fibré picoseconde couplé avec une caméra a balayage de fente. Ce
dernier dispositif a une résolution de 1’ordre de la dizaine de picoseconde et les performances
de tels systemes progressent.
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4. SYNTHESE DU CHAPITRE 4

L’objectif de ce chapitre est de pouvoir mesurer expérimentalement une signature
temporelle rétrodiffusée d’une suspension de particules de silice dans de 1’eau. L’idée
directrice du chapitre est de faire varier la longueur d’onde du laser dans I’/R afin de faire
varier k;. Nous avons présenté le banc de mesure femtoseconde disponible au DOTA
permettant d’effectuer des mesures de temps de vol. L’échantillonnage temporel est basé sur
une porte Kerr classique pour les mesures visibles et sur un mélange 4 ondes pour les mesures
dans I’infrarouge. Des profils temporels pour une longueur d’onde visible (600 nm) et trois
longueurs d’onde dans I’infrarouge (1330, 1430 et 1930 nm) ont ainsi été mesurés. A cause de
la trés forte absorption de 1’eau dans I’/R lointain et de certaines optiques non adaptées, nous
n’avons pas pu aller au dela de 2 um.

Nous avons pu toutefois observer la décroissance du temps de vol des photons quand
k;; augmente. Nous avons confronté notre code numérique a nos résultats expérimentaux en
ajustant la fraction volumique, le rayon des particules étant connu. L’accord est tres
satisfaisant pour toutes les longueurs d’onde et les deux polarisations parall¢le et croisée. Pour
finir, nous avons discuté de la faisabilité d’une méthode numérique permettant de retrouver a
la fois R et xv d’un milieu inconnu a ’aide des profils temporels rétrodiffusés. L utilisation de
deux profils temporels (un dans le visible et un dans I’infrarouge) semble suffisante pour
isoler un seul et unique couple (R, xv).
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La these avait pour objectif d’étudier et de prédire I’interaction d’un photon avec un
milieu diffusant et absorbant a I’échelle femtoseconde. Pour y parvenir, nous avons développé
une chaine de simulation numérique afin d’étudier I’impact de 1’absorption sur la diffusion
temporelle que ce soit en diffusion avant ou en rétrodiffusion. En présence d’absorption dans
le liant ou dans les particules, nous avons montré que le temps de vol diminuait dans la
plupart des cas.

1/ Démarche de I’étude

Notre étude a commenceé par la détermination des trois parametres radiatifs nécessaires
a la modélisation de la diffusion temporelle. Il s’agit de la fonction de phase temporelle et
angulaire, du coefficient d’extinction et de 1’albédo. La complexité du probléme résidait dans
le fait que I’absorption modifiait simultanément ces trois parametres. Pour 1’étude de la
fonction de phase, la théorie de Mie (ainsi que le formalisme temporel développé lors d’étude
précédente a cette thése) reste valable en présence d’absorption. Nous avons introduit et
calculé des parameétres d’intérét tels que le facteur d’asymétrie, le poids des modes de Debye
et le temps moyen passé a I’intérieur de la particule. Nous avons ensuite quantifié I’impact de
I’absorption sur le poids relatif des deux modes de Debye prédominants (0 et 1) tant au niveau
temporel qu’angulaire. En marge de la démarche générale, nous avons mené une étude sans
absorption sur les effets de la longueur d’onde, du contraste d’indice et de la dispersion sur la
fonction de phase temporelle. Nous avons constaté que, pour un rayon donné, une variation de
la longueur d’onde modifiait majoritairement la répartition angulaire sans affecter celle
temporelle. A I’inverse, une augmentation du contraste d’indice étalait angulairement et
temporellement les modes de diffusion interne (modes de Debye supérieurs ou €gaux a 1).
Nous avons constaté que la dispersion n’avait que trés peu d’impact. La suite de la démarche
générale a consisté a étudier I’impact de I’absorption sur les deux autres paramétres radiatifs,
le coefficient d’extinction et 1’albédo. Le cas de I’absorption dans les particules était assez
direct car il est basé sur la théorie de Mie. Pour un liant absorbant, I’étude était plus complexe
et nous avons comparé plusieurs modeles existants et non validés expérimentalement.

L’ensemble de ces parametres radiatifs ont ensuite ét¢ rentrés dans un code de
simulation de Monte-Carlo afin de simuler une signature temporelle en diffusion avant ou en
rétrodiffusion. Nous avons adapté le code existant afin de prendre en compte a la fois les
phénomeénes de diffusion et d’absorption avec deux approches de détection : semi-analytique
et complet. Nous avons rigoureusement détaillé¢ la géométrie de détection afin d’obtenir les
mémes résultats pour ces deux approches. Le code de Monte-Carlo semi-analytique converge
plus rapidement pour de petites particules et pour de fortes absorptions. Des modifications ont
¢été aussi apportées a ce code afin de prendre en compte la distribution en taille des particules
et les interfaces en rétrodiffusion. Une validation de notre chaine de simulation a été possible
avec le banc de mesure femtoseconde disponible au DOTA. Dans cette theése, I’ensemble des
résultats obtenus peuvent étre regroupés en deux parties distinctes : absorption dans les
particules puis dans le liant.
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2/ Absorption dans les particules

Lorsque les particules sont absorbantes, la théorie de Mie reste valide pour le calcul de
la fonction de phase, du coefficient d’extinction et de I’albédo. La fonction de phase est de
plus en plus piquée vers ’avant lorsque nous augmentons 1’absorption car les modes de
Debye internes a la particule sont tués et seul le mode O reste. Les trajectoires suivies par le
photon sont donc plus rectilignes. De plus, le temps passé a I’intérieur de la particule diminue
car le mode 0 est moins retardé. Ces deux effets entrainent une diminution globale du temps
de vol des photons. Nous avons également modé¢lisé une bande d’absorption de largeur
variable dans la particule. Nous avons observé un effet temporel uniquement pour les bandes
d’absorption d’une largeur du méme ordre de grandeur que la largeur de 1’impulsion
femtoseconde. D’un point de vue angulaire, nous avons montré que la fonction de phase
obtenue pour une largeur de bande donnée pouvait Etre ajustée a 1’aide d’une valeur
d’absorption effective constante. Nous avons montré que 1’albédo passait de 1 a environ 0.5 et
que le coefficient d’extinction était peu modifié excepté le phénomene d’« absorption edge ».
Pour de plus fortes absorptions (particule quasi métallique), I’expulsion de 1’énergie a
I’extérieur des particules implique une augmentation de 1’albédo. Quant a lui, le coefficient
d’extinction reste a peu pres constant. L’impact de ces deux coefficients sur le temps de vol
des photons tend a privilégier les trajectoires de diffusion simple et donc a tuer les photons les
plus retardés. Tout comme la fonction de phase, ces parameétres entrainent une diminution du
temps de vol en présence d’absorption.

Notre étude des profils temporels s’est focalisée sur la détection des photons en
diffusion avant, avec un tres faible angle de collection. Nous avons confirmé une diminution
du temps de vol des photons quel que soit le rayon des particules. Pour de grosses particules,
nous avons observé la présence de deux lobes séparés temporellement. Le premier est
directement li¢ aux événements du mode O alors que le deuxieme plus retardé est li¢ a une
combinaison d’événement des modes 1 et 0. L’¢tude fine du poids relatif des deux lobes
démontre une trés grande sensibilité a 1’absorption des particules. Nous avons comparé la
dépendance avec les parties réelle et imaginaire de I’indice de la particule : une augmentation
de ces parties diminue I’intensité relative du lobe retardé mais les retards moyens varient de
maniére opposée. Nous avons appliqué ce code de Monte-Carlo au cas concret d’un jet
d’alumine dans I’air. Nous avons constaté que la sensibilité aux indices n’existe que dans des
systémes relativement compacts et denses.

Une premiere perspective serait de mener une étude pour savoir a partir de quelle
distance et/ou concentration nous n’observons plus cette structuration de la signature
temporelle en deux lobes séparés pour de grosses particules. Une deuxiéme perspective serait
de pouvoir réaliser une étude expérimentale afin de valider nos mod¢les dans des suspensions
calibrées. L’objectif est de pouvoir faire varier plus systématiquement la taille, la
concentration, le coefficient d’absorption des particules ainsi que la longueur d’onde du laser
incident. Une des difficultés de cette validation est la réalisation et la stabilité d’une
suspension homogeéne dense de grosses particules. La sédimentation augmente en effet avec la
taille des particules. Une autre difficulté apparait lorsque nous voulons faire varier
I’absorption des particules de maniére controlée, sans pour autant modifier celle du liant. Afin
de résoudre cette difficulté, une piste possible est 1’utilisation de colorants mis en solution
dans le milieu et qui viennent s’adsorber a la surface des particules. La modélisation de la
diffusion temporelle nécessiterait 1’adaptation du code a des particules traitées en surface [27].
La maitrise de I’échantillon resterait néanmoins difficile car ’adsorption n’est que partielle et
une part non négligeable du colorant reste dans le liant. Il est alors délicat de prédire les
coefficients d’absorption respectifs. Une troisieme et derniere perspective de cette partie est
d’appliquer notre chaine de simulation a d’autres milieux d’intérét denses et compacts tels
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que des sprays de particules en suspension dans I’air (sortie d’injecteur ou d’un moteur). Les
signatures temporelles seraient obtenues dans des domaines spectraux ou le constituant des
gouttelettes devient absorbant.

3/ Absorption dans le liant

Lorsque le liant est absorbant, le calcul de la fonction de phase est toujours possible a
I’aide de la théorie de Mie mais pas le calcul du coefficient d’extinction et de I’albédo. Les
modes de Debye internes a la particule sont protégés en diffusion avant. Le mode 1 devient
prédominant. La fonction de phase est plus piquée vers 1’avant et les trajectoires sont donc
plus rectilignes. A I’inverse, le temps passé a ’intérieur de la particule augmente. Nous ne
pouvons pas prédire de tendance sur la variation du temps de vol des photons. En
rétrodiffusion, les modes 0 et 2 demeurent. Donc le temps passé a I’intérieur de la particule
diminue. De plus, comme les directions avant sont privilégiées, le temps de vol des photons
est diminué. Le calcul du coefficient d’extinction et de I’albédo a nécessité 1’introduction
d’une nouvelle méthode. Cette méthode a été comparée avec d’autres issues de la littérature.
Nous avons observé que tant que la décroissance de I’énergie lumineuse sur l’extension
spatiale typique d’une particule est faible, ’ensemble des méthodes donnent des résultats
équivalents. Nous avons ¢tudi¢ la variation du coefficient d’extinction et de I’albédo avec
différents parameétres (rayon, concentration, absorption). L’extinction est rapidement dominée
par I’absorption du liant. Ce terme est indépendant des caractéristiques des particules et de la
concentration. L’albédo passe de 1 a 0 quand nous augmentons I’absorption et cette
décroissance dépend fortement de tous les parametres cités. Comme pour I’absorption des
particules, la prise en compte de 1’absorption dans le coefficient d’extinction et I’albédo tend a
raccourcir les temps de vol.

Lorsque nous tragons les profils temporels en diffusion avant, I’effet principal de
I’absorption du liant est de baisser I’intensité globale diffusée, sans modifier notablement le
profil temporel. Pour de grosses particules et des conditions extrémes (fort taux de charge,
forte absorption et court trajet optique), nous avons observé une trés 1égére augmentation
relative du lobe retardé. Cette augmentation illustre la disparition du mode 0 au profit du
mode 1 (cas inverse de 1’absorption des particules) mais reste négligeable par rapport a la
baisse globale de I'intensité diffusée. C’est pourquoi, nous nous sommes focalisés sur les
profils temporels en rétrodiffusion. Sans absorption, nous avons observé deux types de
diffusion nommés lobe «retour direct» (trés polarisé, di a un événement unique de
rétrodiffusion) et lobe retardé¢ (fortement dépolarisé, di a de multiples diffusions avant
successives). Nous avons d’abord évalué 1’impact sur le profil temporel de la modification de
la fonction de phase. Cet impact n’est visible que pour de grosses particules et de fortes
absorptions. Par la suite, nous avons supposé que la fonction de phase était calculée sans
absorption. Le lobe retardé disparait pour de fortes absorptions et seul le lobe « retour direct »
reste. Ce lobe est alors indépendant du rayon et de I’albédo mais dépend fortement du
coefficient d’extinction. Pour des milieux moins absorbants, le profil temporel est un mélange
des deux lobes et dépend a la fois du rayon, de 1’albédo et du coefficient d’extinction.

Pour finir, nous avons validé notre chaine de modélisation pour un liant absorbant en
rétrodiffusion en utilisant le laboratoire femtoseconde. Nous avons mesuré expérimentalement
des signatures temporelles rétrodiffusées d’une suspension de particules de silice dans de
I’eau. L’idée était de faire varier la longueur d’onde du laser dans I’infrarouge (1330, 1430 et
1930 nm) afin de faire varier 1’absorption de 1’eau. Nous avons aussi mesuré¢ un profil
temporel pour une longueur d’onde visible (600 nm). Ce dernier profil nous a permis d’ajuster
la fraction volumique, le rayon des particules étant connu. Pour obtenir ces profils, nous
avons réalisé¢ un échantillonnage temporel bas¢ sur une porte Kerr classique pour la mesure
dans le visible et sur un mélange 4 ondes pour les mesures dans I’infrarouge. L’accord est
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satisfaisant pour toutes les longueurs d’onde et les deux polarisations (parall¢le et croisée).
Ceci nous a permis de valider notre chaine de simulation dans ces conditions. Nous avons
confirmé expérimentalement la diminution du temps de vol des photons. Malheureusement,
nous n’avons pas pu déterminer expérimentalement quelle méthode de calcul du coefficient
d’extinction et d’albédo était la plus adaptée. En effet, notre dispositif expérimental actuel ne
nous a pas permis de monter a des valeurs d’absorption de 1’eau suffisantes pour observer des
différences entre les méthodes. Nous avons terminé cette étude en discutant la possibilité
d’une méthode de détermination de granulométrie en nous inspirant de cette démarche de
validation expérimentale. Nous avons vérifi¢ que 'utilisation de deux profils temporels (un
dans le visible sans absorption et un dans I’infrarouge avec absorption dans le liant) semble
suffisante pour déterminer simultanément le rayon et la concentration des particules.

Une des perspectives de cette partie est de réaliser de maniére systématique d’autres
mesures de signatures temporelles en rétrodiffusion. Pour cela, il s’agira d’étendre 1’étude a
d’autres rayons et concentrations (particules calibrées de silice ou de latex). L utilisation d’un
autre milieu Kerr (CaF, par exemple) pourrait permettre d’étendre la détection plus vers
I’infrarouge lointain. L’objectif serait de pouvoir enfin déterminer la méthode de calcul du
coefficient d’extinction et de 1’albédo la plus adaptée. Il manque en effet de données
expérimentales dans ce domaine. Ce procédé expérimental pourrait de plus étre appliqué a
I’étude de I’absorption due aux bandes de vibrations dans un diélectrique. Le liant serait alors
le diélectrique et les « particules » des inclusions d’air (céramiques, milieux poreux). Cette
¢tude permettrait ainsi d’étudier le cas d’un contraste d’indice inversé. L’indice de la particule
d’air est effectivement inférieur a celui du liant diélectrique, contrairement a tous les cas de
simulation de cette thése.

4/ Perspectives globales

En plus des perspectives partielles pour le cas de 1’absorption du liant et des particules,
nous dégageons ici des pistes d’é¢tudes plus générales. L’introduction de 1’absorption n’est
qu’une étape afin de pouvoir simuler les phénomenes se produisant dans des milieux plus
complexes tels que les tissus biologiques ou I’atmosphére. La prochaine étape sera d’intégrer
des distributions en taille allant du mono disperse au polydisperse et d’étudier par une étude
de sensibilit¢ leur impact sur les phénoménes de couplage diffusion/absorption mis en
¢vidence dans ce mémoire. Il s’agira en particulier d’identifier la robustesse des signatures
temporelles pour la détermination de la granulométrie. Une suite de ce travail serait de
pouvoir intégrer les phénomenes de fluorescence afin de pouvoir prédire simultanément les
signatures de I’intensité diffusée (fréquence fondamentale du laser) et celles décalées vers le
rouge (réémises par fluorescence). La fluorescence temporelle est aussi un marqueur ou
discriminant intéressant pour un certain nombre de milieux (aérosols, pollens, bio-
contaminants, etc.). Les couplages diffusion/fluorescence a 1’échelle femtoseconde restent
mal connus. Pour 1’étude de la diffusion et de la fluorescence, une analyse plus compléte de
I’ensemble des états de polarisation (quatre termes du vecteurs de stokes, seize termes de la
matrice de Mueller pour un milieu quelconque) serait plus riche. Il serait aussi intéressant
d’évaluer d’autres techniques de simulation (Reverse Monte Carlo ou autres approches non
stochastiques) afin de limiter les temps de calcul. La perspective finale de cette thése serait
d’étendre nos modeles de diffusion temporelle puis de Monte-Carlo a des milieux plus
complexes que ceux étudiés dans ce mémoire et d’étudier les signatures temporelles obtenues
expérimentalement et numériquement en rétrodiffusion pour ces milieux. Par milieux
complexes, nous sous-entendons un certain nombre de cas. Tout d’abord nous pouvons nous
intéresser au cas de particules de géométrie arbitraire, a structure complexe (agrégats,
multicouche, ...), ou du moins dans un premier temps a des particules de formes canoniques
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(ellipsoides, tétraédres, ...). Citons comme exemple les particules contenues dans les
chargements de peintures (MgO, TiO,, Carbone et autre diélectrique comme le SiC, ...) qui
sont généralement non sphériques et souvent agrégées, les formes ovoidales liées aux
injecteurs, les cristaux de glaces ou certains aérosols dans l’atmosphére. Un autre cas
concerne la diffusion dépendante, i.e. des concentrations plus ¢levées que celles utilisées dans
la thése (par exemple des peintures trés concentrées et trés denses). Pour les modéles de
diffusion temporelle, une approche par Finite Difference Time Domain (FDTD) sera
envisagée. Pour les codes de Monte-Carlo, il s’agira principalement de gérer la fonction de
phase temporelle et les autres parameétres radiatifs en fonction d’une orientation relative
photon incident/particule.
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ANNEXE A : CALCUL DES FONCTIONS DE PHASE

1/ Définition de la fonction de phase d’apres la théorie de Mie [24]

Considérons des particules sphériques, de rayon R et d’indice n,,, homogenes dans un
liant, d’indice n;. La premiere étape nécessite I’introduction de la matrice des amplitudes de

diffusion § reliant le champ électrique de diffusion E; au champ ¢lectrique incident E; par la

E = E
S, S,
Le formalisme de la théorie de Lorenz-Mie permet le calcul des différents coefficients
de la matrice S. Pour une particule sphérique, les différentes composantes s’écrivent :

relation suivante.

Slzzﬂ(rla _sz)
pn(n+tl) nonnon
SZZZﬂ(rza —rlb)

nn(n+1) n n nn
S.=85 =0

3774

La dépendance de S; et S» avec les différents parametres (0, npe, n;, R et A) est
complexe. En effet, les coefficients 7, et 7. ne dépendent que de I’angle de diffusion 6, alors
que a, et b, dépendent de tous les autres paramétres. Les coefficients 7, et 7. sont calculés

par récurrence [24]. L’expression des coefficients de diffusion externe a, et b, est donnée aux
références [24][85].

g =, (may () —y, (D, (mx)
tomE, (D, (mx) =&, (), (mx)

(A.1)

_y, (m0)y, (x) - my, (x)y, (mx)
&, (O, (mx) —m&, (X)y, (mx)

ou y,(x)=xj,(x) et & (x)=x,(x)+ixy, (x) sont les fonctions de Ricatti-Bessel,
: , . . 27R .
v, (x) et & (x) leurs dérivées respectives, x = %nh le parameétre de taille et m=n,./n;; le

contraste d’indice. Les coefficients a, et b, peuvent aussi s’écrire de la maniere suivante
[8][10][48][49] :
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1 li ® ~1 pli 1 li an nha
a =—1-R] - T7(R™YyY"T')y=—(1-R' ———
n 7 ( n,a ZP=1 n,a ( n,a) n,a) 7 ( n,a 1— Rnpz )
o (A2)
b = 1 1— i ®© pa ¢ ppa\p-lapli y _ 1 1— i T, nl,jb nl,b
n 5( Rn,b Z T, (Rn,b) Tn,b) - 5( Rn,b )

p=1"nmb __ ppa
1-R,

ou nous avons introduit les coefficients de réflexion et de transmission a I’interface
entre le liant et la particule (FIG. 69). Ces coefficients se calculent en fonction des formules
de Riccati-Bessel [49]. Les indices 7, a et n, b font référence aux coefficients a, et b,

liant

FIG. 69 : Coefficients de transmission et de réflexion nécessaires pour le calcul des modes de Debye.

Pour le mode 0 de Debye, les coefficients a, et b, sont égaux a I—R}f. Ceux-ci
correspondent a un mode de réflexion. La lumiére ne pénétre pas dans la particule. Pour le
mode 1, les coefficients a, et b, sont égaux & T,'T.”*, ce qui correspond a une transmission de
la lumicre a travers I’intérieur de la particule. Pour le mode 2, a, et b, sont égaux a
T'RMT?" . La lumiére est transmise dans la particule et elle subit une réflexion interne vers
Iarriére. Pour le mode 3, a, et b, sont égaux a 7" (R”*)*T?*. La lumiére est transmise dans la
particule et elle subit deux réflexions internes.

Une fois la matrice des amplitudes définie, nous pouvons donc déterminer les
différents termes non nuls de la matrice de Mueller.

M11=172(1S117+|S2]%)
M12:]/2(|S1|2—|S2|2)
M33:2.R€(51S2*)
M34=—2.Im(S1S2*)

(A.3)

Nous pouvons en déduire la formulation du vecteur de Stokes diffusé Sq (,Q,U,V) a
I’aide de la matrice de Mueller M, des matrices de rotation R et du vecteur de Stokes incident
Si.

Sd:R(O'd).MR(G,).S,'
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ANNEXE A : CALCUL DES FONCTIONS DE PHASE

ou o; est I’angle entre le plan du vecteur incident et le plan de diffusion et oy est
I’angle entre le plan de diffusion et le plan du vecteur diffusé. La formulation de la matrice de
rotation est la suivante :

1 0 0
0 cos(2o) sin(20)
0 —sin(2o) cos(20)
0 0 0

R(o) =

- O O O

Le formalisme complet a été développé, décrit et détaillé dans deux précédentes theéses
[8][64]. La fonction de phase angulaire s’obtient a partir de M;;(6) que nous normalisons sur
tout I’espace.

2/ Définition de la fonction de phase temporelle

Dans le chapitre 1, nous définissons une fonction de phase temporelle M;;(z, 6). Pour la
calculer, la premicre étape est de déterminer les coefficients S; et S, de la matrice des
amplitudes pour chacune des composantes spectrales de 1’impulsion laser femtoseconde
incidente.

$i(@,0)= Y. 221 (11(0)a,(0,0) —c2(0)b,(,0))
~n(n+1)
o+ 1 (A.4)
5:(0:0) = F o (7(0)an(0,0) <21 (0)b,(0.0))
Les ¢léments temporels s’obtiennent par la transformée de Fourier suivante :
S,(60)= JSI,Z (@, 0)E(w) exp(i(#(@) + (@ -, )t))dw (A.5)

ou E(w) et ¢(w) sont respectivement le module et ’argument de I’impulsion incidente
et ay est la pulsation de la porteuse. E(w) est généralement une gaussienne de largeur a mi-
hauteur, notée FWHM. Pour 1’ensemble du manuscrit, ¢(@) est nul sauf dans la section
relative aux effets de la dispersion et plus précisément du chirp. S;>(®,6) est a priori un
nombre complexe de module s, et d’argument ¢s; ,. Chacune des composantes spectrales est
donc modulée en amplitude et décalée temporellement. Cette modulation est a 1’origine de
I’apparition de divers lobes temporels de la fonction de phase temporelle. Comme pour la
théorie de Mie, M;,(t, 6) est directement proportionnel a |S;(z,6)|”+|Sx(2,0)|.

3/ Impact d’une bande d’absorption sur le module et I’argument

Afin d’¢étudier les effets d’une bande d’absorption, nous souhaitons déterminer
I’impact relatif du module s;, et de "argument ¢s; > de S;.(@,6). Nous remplagons, dans
I’équation (A.5), S;2(w,6) par les quantités suivantes :
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SI,Z exp(i¢§|,2 )

51, explid, ,)

ou I’exposant b correspond a I’introduction d’une bande d’absorption dans le calcul de
la réponse de Mie.
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ANNEXE B : DEFINITION DU « CHIRP »

Nous décrivons ici les étapes nécessaires a la détermination du chirp ¢, et de la durée
de I’'impulsion apres propagation z(z). Il s’agit de calculer le chirp afin de savoir si nous
devons le prendre en compte lors du calcul de la fonction de phase angulaire et temporelle.
D’abord, nous devons définir I’indice du liant (I’eau dans notre cas) en fonction de @. Puis,
nous devons déterminer I’ensemble des dérivées afin d’obtenir les valeurs de ¢, et de 7(z),
données dans le chapitre 1.

7(z) = T01/1+¢22 N

Ou 7y (=100 fs) est la largeur a mi-hauteur de I’impulsion initiale limitée par
transformée de Fourier et z la longueur de propagation dans le liant.

1/ Détermination de I’indice en fonction de @
Nous commengons par rappeler la définition de I’indice de réfraction d’apres
I’équation de dispersion. Dans notre cas, I’indice utilisé est celui de 1’eau.

2. 0.568402756512 N 0.172617739142 . 0.0208618957812 . 0.113074868812
42 20.005101829712 12 —0.01821153936 A2 —0.02625439472 A2 —10.69792721

li

422 B2 ¢ DA
L e Y S S
A2 -4, 2-B, 2*-c, 2*-p,

2 2

onw=2m/A

- (2m)? A, N (2m)’ B, . (2m)’ C, N (27c)* D,
I Qm) — Ao’ Q) -Bo'  (2w) -Cao  Qw) -D,o

2/ Détermination des dérivées
Nous nous intéressons d’abord a la dérivée premicre de nj; par rapport a .

(2m)? 4, N (2m)’ B, . 2m)’C, . (27c)* D,
Qm) -A,0° Qm) -B,w’ (Qm) -C,w’ (2m) -D,o’
Apres calcul, u est égal a 1.7652. Nous déterminons maintenant la dérivée de u. Apres calcul,
u est égal a 1.561 107" .

Oou u=1+ est sans unité.
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_2Qm) A A0 . 2(27¢)’ B,B,w . 2(27¢)* C,C, . 2(27¢)’ D, D,w
(2m)’ - 4,0°)  (Qw) -B,0’)  (2m) -C,0')  (2w)’ -D,w)’

, . O I r \ -1
Nous pouvons en déduire la valeur de la dérivée premiére. Elle est égale a 1.037 1077
s. Ensuite, nous nous intéressons a la dérivée seconde de n par rapport a .

2
d“n,, 1 _ ' o
__Lzle@,éu):%Piu/6@”2+u4u]

da)2 2do 2

Afin de pouvoir calculer la dérivée seconde, il reste uniquement a déterminer la

dérivée seconde du terme u. Aprés calcul, 1’ est égal & -4.774 10~ s2. Nous pouvons donc en
déduire la valeur de la dérivée seconde. Elle est égale a -1.823 107 52

20m) 4 A,[(Cre) - 4,0°) +4Q27)} 4,0° — 440" ]
v () - A4,0°) i

2(27)* B,B, ()’ - B,w*)’ +4Q2m)’ B,w’ —4B 0" |
() —B,0) "

22m)* C,C,[(2m)* - C,0°)* +4Q2m) C,0" —4C22a)“]+
(@m) - C.0')’

2(27) D, D, [(27c)’ - D,0)’ +4Q2m)’ D0’ —4D 0" ]
(2m)* - D,w*)*

3/ Détermination du chirp

Nous souhaitons avoir une durée de I’impulsion aprés propagation de 120 fs. Pour
cela, nous commengons par inverser 1’équation de 7(z) afin d’en déduire le chirp
(4, =\/r;‘ (r(z)/7,)" -1) ). Nous obtenons un chirp de 6633 f5°. A ’aide de la définition du

chirp et du calcul des différentes dérivées, nous pouvons en déduire la distance de
propagation dans le milieu de 12.1 cm.
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Modélisation du temps de vol des photons dans un milieu diffusant et absorbant a
I’échelle femtoseconde

Les milieux diffusants épais et absorbant sont présents dans un grand nombre de domaine : peintures, jets,
crémes et produits cosmétiques, tissus biologiques, etc. L’étude in situ et non invasive de tels milieux est
de la plus haute importance car I’enjeu est de pouvoir mesurer les propriétés physiques a I’intérieur méme
du systeme sans le perturber. L’utilisation d’un laser femtoseconde permet de sonder ces milieux en
profondeur tout en effectuant des mesures de temps de vol des photons. L’objectif de cette these est de
modeéliser I’interaction entre une impulsion femtoseconde et un milieu a la fois diffusant et absorbant.
L effet principal des processus d’absorption est d’accélérer le temps de vol des photons. En effet, plus
un photon reste longtemps dans le milieu, plus il aura de chance d’étre absorbé. Les processus
d’absorption ont en effet la propriété de « tuer » les trajectoires les plus longues, qui correspondent
aux retards les plus conséquents. Une étude fine des signatures temporelles peut donc renseigner quant
a la taille des particules, au coefficient d’absorption du liant, des particules ou d’autres paramétres
microphysiques du milieu. Une partie conséquente du travail de thése a consisté a étendre les modéles
de diffusion temporelle au cas d'un milieu absorbant. Nous avons enfin réalisé plusieurs applications
numériques a I’aide d’un code de Monte-Carlo modélisant la diffusion multiple temporelle dans un
milieu absorbant. Deux cas particuliers exhibant une modification des signatures temporelles trés
sensibles a I’absorption ont été étudiés et illustrés de cas concret. Tout d’abord, nous montrons qu’une
trés faible absorption dans de grosses particules se répercute sur la signature temporelle en diffusion
avant. Une application pour la détermination de la température d’alumine dans un jet de propulseur est
envisagée. Ensuite, I’absorption du liant réduit les temps de vol en rétrodiffusion. Une mise en
évidence expérimentale de ce phénomene ainsi qu’une comparaison avec nos modéles sont présentées.

Mots clés : laser femtoseconde, diffusion de la lumiére, absorption

Modelling of the time of flight of photons through a scattering and absorbing medium at
femtosecond time scale

Thick scattering and absorbing media are present in a great variety of domain such as paints, jets,
cosmetics, biological tissues, etc. In situ and non invasive studies of such media are very important
because the issue is to measure physical properties inside the medium without perturbations. The use of a
femtosecond laser can both probe these media in depth and make photons time of flight measurement.
The aim of this thesis is to model interaction between a femtosecond pulse and a scattering and absorbing
medium. The main effect of absorption is to increase the time of flight of photons. Indeed, the absorption
processes have the property to “kill” the longer trajectory, which corresponds to more important delays.
An extended study of temporal profiles can give information about the size of the particles, the absorption
coefficients of the surrounding medium and of particles or other microphysical properties of the medium.
A substantial part of the thesis consists in extension of temporal scattering models to the case of absorbing
medium. We have finally realized several numerical applications with the help of a Monte-Carlo code,
which simulates temporal multiple scattering processes in an absorbing medium. Two particular cases
exhibit a neat modification of the temporal profile with absorption. We have studied and illustrated them
with practical cases. First, we show that small absorption in large particles modifies the temporal profile in
forward scattering. Application such as temperature determination of alumina particles in a rocket jet is
considered. Then, absorption in the surrounding medium decreases the time of flight of backscattering
temporal profile. An experimental illustration of this phenomenon and a comparison with our models are
presented.

Keywords: femtosecond laser, scattering of the light, absorption



