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NOMENCLATURE

Symbeoles généraux

a m opposé de 1'abscisse du pble

a m’ surface de particule

afinal m’ surface minimale d'une particule

a m’ surface du monomére

A - constante

A, - constante du profil des concentrations

A, - constante du profil des vitesses

b m largeur de demi-vitesse

bj; m largeur de demi-vitesse de la couche de mélange ij
B - constante

c mol.m> concentration ou concentration moyenne

Ceq - constante

Cm mol.m™ concentration moyenne sur l'axe

Co mol.m> concentration moyenne en z=0

Cs - constante d'expansion

Ceeom Mm° section géométrique d'une particule

Cp Jkg'K! capacité calorifique massique

Csca m? section efficace de diffusion

d m diamétre de particule

dp m diamétre moyen

dp* m diamétre critique de Kelvin

D. m diamétre équivalent

Deq m diamétre équivalent

D¢ - dimension fractale de volume

D; m diamétre interne du tube amenant le gaz i
Dret m diamétre interne d'éjection de référence

Dq - dimension fractale de surface

D: m>.s7! coefficient de diffusion turbulente

D, m2.s! coefficient de diffusion

Dy m diameétre interne d'un injecteur simple

& m épaisseur du tube amenant le gaz i

E 5! coefficient d'incorporation du micromélange
f - fonction de distribution

f s’ fréquence de passage des tourbillons

f - coefficient de frottement

F mol.s™ débit molaire

I mol.m>s?  vitesse de germination

I W.m? intensité d'un faisceau lumineux en présence de particules
Ii m’.s! débit volumique de gaz i incorporé dans une couche de mélange
Iy W.m? intensité d'un faisceau lumineux en I'absence de particules
k kg.m’.s” énergie cinétique turbulente

k m’ nombre d'onde



m nombre d’dnde de Batchelor

JK! constante de Boltzmann

m’ nombre d’onde de Kolmogorov

m’! nombre d’onde des tourbillons énergétiques

- constante du profil des concentrations

m.s’ noyau d'agglomération entre les particules des classes i et

- constante du profil des vitesses

m microéchelle de Taylor pour les concentrations

m longueur de mélange

m espacement entre deux tourbillons

m chemin optique

m échelle intégrale des fluctuations de concentrations
m échelle intégrale des fluctuations de vitesses

kg.s™ débit massique

kg masse moyenne des particules de la classe i

kg.s™ débit massique en sortie d'injecteur

kg.m.s™ débit de quantité de mouvement

kg.m.s> débit de quantité de mouvement en sortie d'injecteur
kg.mol masse molaire de I'espéce i

kg.mol masse molaire du solide p

- densité de particules de la classe i

mol.m™ concentration en particules

Pa pression partielle en produit gazeux p

Pa pression partielle en réactif dans le gaz d'éjection i
Pa pression de saturation du produit gazeux p

m’.s! débit volumique

m’.s! débit volumique de mésomélange

- coefficient d'extinction

m’.s™ débit volumique en sortie d'injecteur

m’.s™! débit volumique de micromélange

m distance radiale

m rayon moyen des particules de la classe i

m rayon ou W = Wy, dans une trainée

m’ rayon du monomere

m rayon supérieur du cone primaire

m rayon supérieur du cone secondaire

mol K  constante des gaz parfaits
Wi/W

section équivalente

section d'éjection du gaz i
saturation

pilp1

durée

température

température a 1'extérieur du jet
température de fusion
température d'éjection du gaz i
composante radiale de la vitesse
composante du vecteur vitesse
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composante orthoradiale de la vitesse

volume de particule

volume moyen des particules de la classe i
volume du monomére

composante axiale de la vitesse

fraction massique du produit gazeux dans le milieu gazeux
valeur moyenne de la composante axiale de la vitesse
vitesse axiale moyenne du gaz atmosphérique
vitesse caractéristique

vitesse équivalente

vitesse équivalente

vitesse axiale moyenne d'éjection du gaz i

vitesse axiale moyenne sur 1'axe

vitesse axiale moyenne minimale dans une trainée
vitesse moyenne de référence

vitesse d'éjection d'un jet simple

décalage axial du pble

fraction volumique

fraction volumique de mésomélange

fraction volumique de micromélange

distance axiale :

abscisse de la fin de la région initiale

abscisse de la fin de la région de transition

fraction massique

degré de mélange

constante

degré de mélange

constante

constantes intégrales (cf annexes)

largeur de couche de mélange

épaisseur de la sous-couche laminaire associée au gaz (i)
épaisseur de quantité de mouvement associée au gaz (i)
épaisseur de tube

taux de dissipation de I'énergie turbulente

distance adimensionnelle

libre parcourt moyen

longueur d'onde

microéchelle de Taylor pour les vitesses

viscosité dynamique

viscosité cinématique

viscosité cinématique du gaz i dans les conditions d'éjection
viscosité turbulente

écart-type relatif d'une distribution lognormale monomodale
tension de surface du solide p



o} - variance

p kg.m masse volumique

Pa kg.m™ masse volumique moyenne du gaz atmosphérique
Dt kg.m> masse volumique d’un produit de réaction

Pe kg.m™ masse volumique du milieu gazeux

Pi kg.m> masse volumique moyenne d'éjection du gaz i
pp kg.m™ masse volumique du solide p

1 m’” turbidité

Tr s durée caractéristique de coalescence

TS s constante de temps de Corrsin

3 - distance adimensionnelle

\j - vitesse adimensionnelle

Nombres sans dimension

Re - Nombre de Reynolds

Sc - Nombre de Schmidt

Sct - Nombre de Schmidt turbulent

St - Nombre de Strouhal
Conventions

e indice ou exposant faisant référence a la couche externe

i indice ou exposant faisant référence a la couche interne
jG+D) indice relatif a la couche de mélange entre les gaz j et (j+1)

X valeur moyenne d'une grandeur x

x' fluctuation d'une grandeur x

Opérateurs

o produit scalaire
\% gradient
VeV divergence du vecteur V
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INTRODUCTION

Les jets peuvent étre le siége de la formation de particules dans diverses circonstances.

On peut citer par exemple :

- la formation de cristaux de glace dans un jet simple de vapeur d'eau suite a I'incorporation de
gaz atmosphérique froid,

- la precipitation d'un produit résultant d'une réaction entre un constituant du jet et
l'atmosphére, ou entre plusieurs constituants du jet (formation de suie lors d'une
combustion...).

La compréhension des mécanismes qui conditionnent la morphologie des particules
formées peut présenter un intérét, notamment lorsque celles-ci constituent un produit
intermédiaire d'un procédé industriel de conversion.

La conversion de l'hexafluorure d'uranium en oxyde d'uranium par voie séche en est un
exemple. L'une des étapes de ce procédé est en effet la formation de poudre d'oxyfluorure
d'uranium suite a I'hydrolyse d'hexafluorure d'uranium dans un jet coaxial double (UF¢/H,0)
ou triple (UFs/N,/H0). Les caractéristiques de la poudre obtenue au cours de cette étape
peuvent avoir une influence sur les propriétés des pastilles d'UO, utilisées en réacteur
nucléaire. ‘

Cette étude a pour but d'évaluer et de modéliser l'effet de divers paramétres sur les
particules formées dans un jet coaxial double ou triple turbulent suite 4 une réaction. On
s'attachera en particulier & déterminer I'influence sur les distributions granulométriques des
vitesses absolues et relatives des gaz, ainsi que des caractéristiques de ces derniers. Pour cela,
nous proposerons une modélisation des phénoménes en nous appuyant sur des mesures
expérimentales de distributions granulométriques.

Le chapitre 1 est consacré a une étude bibliographique portant sur :

- le procédé industriel de conversion de 1'hexafluorure d'uranium en oxyde d'uranium par voie
séche,

- I'aérodynamique d'un jet coaxial turbulent et les étapes du mélange dans un jet,

- la précipitation et I'agglomération de particules en phase gazeuse.

Le chapitre 2 donne une description de l'installation et des méthodes de caractérisation
utilisées pour les expérimentations. Le systéme réactif industriel UFs/H,O cité n'a pas été
utilisé car d'autres systémes sont plus faciles & manipuler. 1l a ainsi été remplacé par deux
systemes analogues : SnCly/H,0 et TiCl/H,O. Ces derniers ont été sélectionnés sur des
critéres physiques et chimiques notamment.

Les principaux résultats expérimentaux sont présentés et commentés dans le chapitre 3. Iis
concernent des mesures de températures sur jets inertes puis des études de distributions
granulométriques pour les particules obtenues a partir des deux systémes précédents.



Introduction

En ce qui concerne la fabrication de poudre, l'influence de divers paramétrés a été étudice
de fagon a isoler les phénoménes prépondérants. En plus de la nature du chlorure métallique,
ces parameétres sont :

- les vitesses absolues et relatives des gaz,
- les pressions partielles en réactifs,
- les masses volumiques des gaz,

- la géométrie de l'injecteur et la présence éventuelle d'azote intermédiaire (jets triples),

Le chapitre 4 développe les choix de modélisation adoptés et présente une comparaison des
prédictions des modéles et des résultats expérimentaux. v :

Un bilan de cette étude et quelques perspectives sont proposés en conclusion.
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- CHAPITRE 1

ETUDE BIBLIOGRAPHIQUE

L'é¢tude de la formation de poudre dans un jet coaxial fait intervenir au moins deux
domaines scientifiques distincts :

- le domaine de 1'aérodynamique d'un jet coaxial et du mélange de fluides,

- le domaine de la précipitation et de 1'agglomération de particules en phase gazeuse.

Aprés une rapide description du procédé industriel a l'origine de cette étude, nous
examinerons la bibliographie relative a ces différents aspects.

I.1. CONVERSION DE L'HEXAFLUORURE D'URANIUM EN OXYDE D'URANIUM

I.1.1. Principe du procédé de conversion par voie séche

La conversion de I'hexafluorure d'uranium gazeux en poudre de dioxyde d'uranium est I'une
des étapes de la fabrication des pastilles d'UO, utilisées comme combustible dans les réacteurs
a eau pressurisée. Plusieurs procédés permettent de réaliser cette opération (BOUTIN-
LACOMBE, 1995). Ceux qui nécessitent une mise en solution de 1'uranium sont qualifiés de
procédés par voie humide alors que ceux qui effectuent directement la conversion gaz - solide
sont qualifiés de procédés par voie séche.

Les pastilles de combustible UQ, destinées au parc nucléaire frangais sont toutes
fabriquées suivant un procédé par voie séche. Ses principaux avantages sont un
fonctionnement en continu, I'absence d'effluents liquides et un faible risque de criticité.

Ce procédé peut étre décomposé en deux étapes :

- I'hydrolyse de I'UF; gazeux par de la vapeur d’eau pour former de la poudre d’oxyfluorure
d’uranium UO,F; (difluorure d’uranyle) :

UF¢ () + 2 Hy0 () = UO,F, () + 4 HF (g
- la réduction de la poudre d’UO,F; en poudre d'UO, dans un four tournant :
UOsF; )+ Ha 9y = U0, 5y + 2 HF (g
Ces deux opérations sont réalisées successivement dans un unique four de conversion
(figure 1.1). Les réactifs sont introduits sous forme de jets coaxiaux turbulents. Une vis de

transfert assure le transport de la poudre d'UO,F, depuis la zone d'hydrolyse vers la zone de
réduction.



Chapitre I — Etude expérimentale

L'¢tape d'hydrolyse est la seule qﬁi nous intéresse dans le cadre de cette étude.

HF, H,0, Ha, N,
t
UFg —
H, 8 . ﬁ
(No) UFg — UO,F,
T=300°C H,0, H,, N,
l | 1 \

JALS S/ UoF U,
S/ )/ sowesT<aonc 1

Figure 1.1 : Four de conversion UF¢/UO;

1.1.2. Caractéristiques du jet d'hydrolyse

1.1.2.1. Caractéristiques du jet industriel

En France, les injecteurs utilisés pour I'hydrolyse sont notamment des injecteurs coaxiaux
triples a symétrie de révolution (figure 1.2). Un jet d'azote est intercalé entre 1'UF; et la vapeur
d'eau pour éviter que la réaction d'hydrolyse ne débute au niveau des lévres de l'injecteur, ce
qui pourrait entrainer des problémes de colmatage.

Figure 1.2 : Injecteur coaxial triple



Chapitre I — Etude expérimentale

Le jet se développe dans une atmosphére dont les caractéristiques sont complexes.

Les vitesses et masses volumiques des gaz en sortie d'injecteur sont en outre délicates a
déterminer car les conditions thermodynamiques (température et pression) sont mal connues,
notamment du fait des transferts thermiques dans le circuit.

Une évaluation des vitesses réelles a été faite en considérant une pression égale a la
pression dans le réacteur (1,2 bar environ) et des températures égales soit aux températures de
chauffe, soit 4 la température d'équilibre thermique. Le tableau 1.1 présente les valeurs
obtenues pour des conditions moyennes de fonctionnement, ainsi que les vitesses TPN
associées (conditions normales de température et de pression : 0°C, 1bar).

Gaz | vitesse TPN vitesse dans les vitesse en supposant

(0°C-1bar) | conditions de chauffe | I'équilibre thermique

(T;-1,2 bar) (Teq=200°C-1,2 bar)
UFs | 32ms’ | 37ms” (T;=100°C) 45 m.s”
N, 24m.s’ | 22ms’ (T,= 25°C) 35 m.s’
H,0 | 21ms’ | 48 ms (T5=300°C) 30 ms’

Tableau 1.1 : Vitesses des gaz en fonction des conditions opératoires

En premiére approximation, les vitesses de l'azote et de la vapeur d'eau sont & peu prés
équivalentes et le rapport entre la vitesse de 1'UF; et la vitesse des deux autres gaz est de
l'ordre de 1,5.

Une évaluation des masses volumiques a été faite sur le méme principe (tableau 1.2). 11
apparait que, quelle que soit la température des gaz, la masse volumique de 1'UF; est environ
15 fois supérieure 4 celle de l'azote et de la vapeur d'eau, lesquelles sont & peu prés
équivalentes.

Gaz masse volumique masse volumique masse volumique
TPN pour T; et 1,2 bar pour T, et 1,2 bars

UF; 15,5 kgm™ 13,6 kg.m™ 10,7 kg.m”

N, 1,2 kg.m™ 1,3 kg.m™ 0,8 kg.m™

H,0 0,8 kg.m” 0,5 kg.m” 0,6 kg.m™

Tableau 1.2 : Masses volumiques des gaz en fonction des conditions opératoires

L.1.2.2. Propriétés de la réaction d'hydrolyse

La réaction d'hydrolyse de l'hexafluorure d'uranium est fortement exothermique. Son
enthalpie de réaction a 400K serait de l'ordre de -108 kJ.mol”. Sa constante d'équilibre &
400K est 2,58 10",

Les mécanismes réactionnels sont mal connus. Peu d'intermédiaires semblent impliqués.
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Dans le but de les identifier, ANDERSON (1982) a étudié la réaction a basse température
par spectroscopie infra-rouge a transformée de Fourier. Il propose plusieurs mécanismes
réactionnels possibles :

étape 1: (a) UF¢ + H,O — UFgeH,0
ou (b) UFs+H,0 — UFsOHeHF (ou H'UOFs eHF)
ou (¢) UFs+H,0—> HUFOH

etape 2 : (a) UF¢H,0 — UFs0H + HF
ou (b) UFsOHeHF — UFsOH + HF
ou (c) H'UFOH — UFsOH +HF

étape 3: (a) UF;0H + H,0 — UFs0HeH,0
ou (b) UFs0H + H;0 — UOF4eHFeH,0 (ou HTOFs'OHzO)
ou (c¢) UFs0H + H;O — UF4(OH),eHF

étape 4 : (a) UFsOHeH,0 — UOF, + HF + H,0O
ou (b) UOF4eHFeH,0 — UOF,+ HF + H;0
ou (c) UF4(OH),eHF —» UOF,+ HF +H,0

et ainsi de suite...

D’aprés Anderson, les résultats expérimentaux vont plutot dans le sens de la formation
d'ions UOFs™ (mécanisme b). Dans tous les cas, UOF, serait l'un des intermédiaires de la
réaction.

SHERRROW et al (1992), qui ont fait le méme type d'étude par spectroscopie infra-rouge,

a température ambiante, proposent également la formation intermédiaire de UOF,, avec une
décomposition de la réaction en deux étapes principales :

(1) UF¢ + H,O — UOF, + 2 HF
(2) UOF,; + H,O - UO,F, + 2 HF

La présence de cet intermédiaire n'a cependant pas pu étre mise en évidence.
L'hydrolyse de 'hexafluorure d'uranium est trés rapide. On considére généralement qu'elle

est instantanée & la température ambiante (MUREAU, 1992). Des films du jet réactif effectués
par FAVIER et al (1982) a l'aide d'une caméra rapide semblent confirmer cette hypothése.

L1.2.3. Caractéristiques de la poudre d'UQ,F, produite

Les caractéristiques de la poudre d'oxyfluorure d'uranium formée au cours du procédé voie
séche sont mal connues.

Des campagnes de prélévements ont été réalisées sur un four de conversion par voie séche
du CEN-Cadarache (PERRALIS et al, 1994). De la poudre d'UO,F, a été prélevée dans la vis
de transfert. Son étude s'est avérée délicate car l'oxyfluorure d'uranium produit par la réaction
d'hydrolyse évolue trés rapidement au contact de I'humidité de l'air ambiant ; il donne en

6
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particulier plusieurs formes hydratées : UO,F,, 0,25 H,O (phase a), UO,F,, 0,8-1,5 H,0
(phase B), UO,F,, 1,8-2,2 H,O (phase ).

Les campagnes avaient pour objectif de comparer la morphologie de 1"'UO,F, obtenu en
fonction des conditions opératoires. '

Les résultats étaient difficiles a interpréter car les paramétres du four de conversion sont
nombreux et couplés entre eux. Par exemple, il n'était pas possible de distinguer les effets des
conditions d'hydrolyse de ceux induits par les gaz issus de la réduction en four tournant.

Neéanmoins, il est apparu que 1'UO,F; était constitué de particules trés fines d'une taille de
50 a4 150 nm pour une surface spécifique d'environ 15 m?g'. Ces particules étaient
fréquemment arrangées sous forme de "batonnets" et "plaquettes” plus ou moins coalescés
entre eux. Dans certains cas, la coalescence pouvait engendrer des structures d'une taille de
plusieurs microns, pour une surface de 5 4 10 m”.g”, dans lesquelles on n'identifiait plus le
cristallite élémentaire.

La coalescence des particules a été directement reliée au degré d'hydratation du produit, qui
était généralement attribué aux conditions d'échantillonnage (condensation de vapeur d'eau
dans le prélevement) et au vieillissement de la poudre avant analyse. MORATO (1997) a
montré que lors de la mise a l'air ambiant, 'UO,F, anhydre s'hydrate trés rapidement en
surface (au bout de quelques heures), sous une forme voisine du di-hydrate (phase ), puis
I'hydratation se poursuit plus lentement & ceeur du matériau pendant quelques semaines pour
se stabiliser sous la forme du mono-hydrate (phase B).

Quelques travaux ont porté sur I'étude de I'hydrolyse de 1'UFs lors d'une fuite de ce gaz
dans I'atmosphére. Les conditions de température sont dans ce cas assez éloignées de celles
qui nous intéressent.

BOSTICK et al (1984) ont ainsi étudié la morphologie du produit obtenu en libérant
brutalement de I'hexafluorure d'uranium dans un volume donné. Il apparait qu'elle dépend de
la durée de I'expérience, de I'humidité de l'atmosphére et de la température initiale de 1'UF.
Différents types de mise en contact de 1'UF et de la vapeur d'eau ont été utilisés (libération
progressive d'UFs gazeux dans une atmosphére stagnante ou en mouvement, projection
brutale d'UFs liquide). IIs conduisent & des distributions granulométriques différentes par
modification de I'agglomération, laquelle est fortement influencée par la dispersion initiale des
particules. En particulier, une libération brutale d'UF liquide produit plus de petites
particules.

Sur la méme installation expérimentale, PICKRELL (1982) a observé la morphologie des
grains d'UO;F, obtenus lors d'une libération d'hexafluorure d'uranium dans une atmosphére
d'humidité variable. La vapeur d'eau est toujours en large exces, sauf dans le cas ou I'humidité
est inférieure a 2%.

Lorsque le taux d'humidité est trés élevé (>95%), les grains obtenus sont sphériques et
résultent de la coalescence de petites particules. Leur taille varie de 0,3 - 0,6 pm quelques
secondes aprés formation 4 1 - 2 pm aprés plusieurs minutes. Ils ne sont pas agglomérés.

Pour des taux d'humidité moins élevés (60-85%), les particules obtenues sont généralement
des agglomérats en chaines de petites sphéres. Ils ont une taille d'environ 10 pm et sont
composés de particules de 0,1 a 0,4 pum de diamétre. Entre 10% et 60% d'humidité, la taille
des agglomérats et des particules élémentaires décroit avec le taux d'humidité. Pour une
humidité inférieure a 2%, on obtient des agglomérats de 2 pm maximum ; ils sont composés
de sphéres de 0,03 pm.

Aucune structure en batonnets ou en plaquettes n'a été observée.
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Ces résultats mettent en évidence linfluence importante de la vapelir d'eau sur la
morphologie des particules d'UO,F,, dans les conditions de I'étude. Elle joue en particulier un
role essentiel dans le phénomeéne de coalescence de 'UO,F,.

I.2. CARACTERISTIQUES DES JETS SIMPLES ET DES JETS COAXIAUX

La formation de particules dans un jet par réaction entre deux gaz est nécessairement
précédée d'une mise en contact intime entre les réactifs. Le mélange des réactifs constitue
donc une étape préalable indispensable. Celui-ci détermine d'autre part les concentrations
locales en gaz et en solide, ainsi que les températures locales.

Le mélange se produit d'abord a 1'échelle macroscopique. Il se traduit par 1'incorporation de
gaz atmosphérique dans le jet (expansion du jet) et le développement éventuel de couches de
mélange entre les différents gaz.

Cette premiére forme de mélange, ou macromélange, impose la composition moyenne en
un point du jet en déterminant l'incorporation des différents gaz dans les zones de mélange.

La turbulence du milieu assure ensuite la dispersion-des gaz dans le jet et la réduction de la
taille des zones de gaz purs. Ce dernier phénomeéne s'accompagne d'un accroissement du
volume des zones de diffusion (BRODKEY, 1975).

Cette seconde forme de mélange, ou mésomélange, est responsable de la diminution de la
variance des concentrations a 1'échelle mésososcopique (spatialement fluctuantes) dans un
volume matériel de fluide se déplagant dans le jet.

Seule la diffusion moléculaire permet la mise en contact intime de molécules de gaz et une
éventuelle réaction. Il s'agit donc de la derniére étape du mélange. Elle est rendue possible par
des transferts convectifs préalables, a I'échelle moléculaire.

Ce mélange final a I'échelle des molécules, ou micromélange, est le phénoméne qui réduit
progressivement et tend a annuler l'intensité de ségrégation du volume matériel défini
précédemment, c'est-a-dire son degré d'hétérogénéité.

Le caractére macroscopique du macromélange explique que celui-ci soit le type de mélange
le mieux connu des trois. Plusieurs auteurs se sont attachés a le mesurer expérimentalement
ou a |'évaluer théoriquement.

Le mésomélange et le micromélange sont moins bien connus car plus difficiles & étudier
expérimentalement. Leur quantification est donc plus délicate. Il existe au moins trois
catégories de modeles pour décrire ces phénoménes (VILLERMAUX et al, 1994) :

- des modéles purement phénoménologiques et empiriques qui font intervenir de nombreux
paramétres ajustables et n'ont donc aucun caractére prédictif,

- des modéles physiques basés sur une simplification des équations d'écoulement et de
diffusion qui font intervenir des paramétres physiques pouvant étre déterminés
indépendamment,

- des modéles analytiques détaillés qui nécessitent l'utilisation de codes de calcul élaborés et
présentent donc des possibilités limitées.
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Le cas du mélange dans un jet a été notamment étudié par Baldyga et ses collaborateurs
(BALDYGA et al, 1997, 1995...). La représentation qu'ils proposent entre dans la catégorie
des modéles physiques simplifiés. Elle distingue explicitement le mélange a I'échelle
mésoscopique (mésomélange) et le mélange a 1'échelle moléculaire (micromélange).

Notons que certains auteurs tels que VILLERMAUX et al (1994) préférent quant 4 eux
utiliser le terme micromélange pour qualifier 'ensemble mésomélange + micromélange sans
distinction.

Dans ce qui suit, nous considérerons successivement le macromélange, le mésomélange et

le micromélange dans un jet non réactif. Le cas particulier d'un jet réactif est abordé dans le
chapitre 1.4.

L.2.1. Structure d'un jet a I’échelle macroscopique

Alors que les caractéristiques macroscopiques des jets simples sont plutét bien connues,
celles des jets coaxiaux ne sont étudiées que depuis quelques années et ne sont donc abordées
que par quelques auteurs. Les principales propriétés des jets simples sont présentées dans ce
paragraphe car elles s'appliquent aux jets coaxiaux dans certaines circonstances.

Les résultats qui suivent correspondent en général & des jets libres, c'est-a-dire pour
lesquels I'influence du confinement est négligeable. Elrod, cité par LESNIEWSKI (1997), a
montré qu'un jet n'est pas perturbé par une enceinte de confinement si sa section est inférieure
a 20% de la section de I'enceinte. Pour un jet turbulent dans une enceinte cylindrique de
diametre D, cette limite est atteinte pour une distance axiale z = 0,4 D.

Les resultats expérimentaux de HABIB et al (1979, 1980) sont les seuls qui portent sur un
jet double confiné (D/D, = 2,8). Ils apparaissent cependant faiblement dépendants du
confinement dans la région initiale du jet.

L.2.1.1. Structure générale des jets simples ou coaxiaux
Jet simple

La structure d'un jet axisymétrique turbulent a été largement étudiée, a la fois pour des jets
immergés (atmosphére au repos) et pour des jets dans un co-courant ou dans un contre-courant
(ABRAMOVICH, 1963 ; ZIMMERMANN, 1993 ; NICKELS et al, 1996).

Les résultats qui suivent se rapportent a un jet immergé.

Un jet simple turbulent peut étre scindé en plusieurs régions. Leur nombre varie de deux a
quatre suivant les auteurs. En général, on en distingue trois (figure 1.3) :

L. une région initiale (0<z<z),
II.  une région de transition (z<z<zr),

III.  une région principale (z1<z).
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| Cooon ]
région ' régionde région
initiale transition principale

Figure 1.3 : Structure d'un jet simple

La région initiale est la région de I'espace ou le gaz issu de 1'injecteur existe encore a 1'état
pur a I'échelle macroscopique (persistance d'un cone de gaz pur).

La région principale est la région lointaine du jet. Elle est caractérisée par des profils de
vitesse gaussiens autosimilaires, c'est-a-dire que les profils W/Wy, sont identiques s'ils sont
présentés par rapport a une grandeur sans dimension mn=r/(z+a), a étant une constante et Wy, la
vitesse sur l'axe (figure 1.4). Le jet se développe ainsi comme s'il avait pour origine une
source ponctuelle d'abscisse -a. Ce point est appelé pdle du jet ou origine de similarité. On
utilise généralement pour l'abscisse du pdle -a une valeur comprise entre -Dy et -2 D,

Figure 1.4 : Courbes iso-vitesses W/W,, dans la région principale
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La limite radiale expérimentale du jet est définie arbitrairement & partir d'un critére de
vitesse. Dans une section donnée, Abramovich considére qu'elle correspond a la position ot la
vitesse moyenne W est égale 4 1% de Wp,.

La région de transition est la région intermédiaire entre la région initiale et la région
principale. Elle correspond a la zone d'établissement des profils de vitesse similaires.

Une simplification courante consiste & négliger la longueur de la région de transition, qui
est alors remplacée par une section de transition positionnée 4 la fin du cone de gaz pur.

ZIMMERMANN (1993) compare les valeurs de z; proposées par divers auteurs. Elles
varient entre 5 Dy et 8 D,.

Les ordres de grandeur annoncés pour zr varient suivant les auteurs. LESNIEWSKI (1997)
annonce 10 a 20 Dy alors que ZIMMERMANN (1993) propose 100 Dy.

En I'absence de forces extérieures, le débit de quantité de mouvement M est identique dans
toutes les sections du jet :

¥ 2 2 nD02
M(2)= [pW? 2nrdr = p, W, — Eq 1.1
O .

Le débit volumique Q dans la région principale est une fonction affine de la distance
axiale :

(z+a)
DO

Q(z)=0aQ, Eq 1.2

ou o est un coefficient de 1'ordre de 0,23.

La vitesse sur l'axe dans la région principale W, décroit de fagon inversement
proportionnelle a la distance axiale :

_BW,D,

Wa = (z+a)

Eql3

B est une constante que l'on peut déduire de la conservation du débit de quantité de
mouvement. Le calcul de B nécessite de connaitre les profils de vitesse et de masse volumique
dans une section.

Jet double

MORTON (1959, 1962) a développé un modele simple de macromélange dans un jet
double ou il propose de distinguer uniquement deux zones : un cone relatif au jet interne et
une couronne relative au jet externe. Il introduit un coefficient d'entrainement E pour
quantifier les échanges de matiére et de quantité de mouvement entre elles. Cette approche
simplifiée semble assez éloignée de la réalité.

11
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De méme que dans le cas du jét simple, nous subdiviserons donc le jet double en trois
parties (figure 1.5).

D; | Dy ' .
2 P27
' ~—— couche int?arne

i
région ' régionde ° région
initiale transition . principale

Figure 1.5 : Structure d'un jet coaxial double

La région initiale peut étre définie comme la région de I'espace ou les deux gaz (1) et (2)
sont encore présents a 'état pur a 1'échelle macroscopique (cOnes primaire et secondaire). Elle
est caractérisée par la formation de couches de mélange entre les jets de fluides purs.

Deux types de couches de mélange se développent dans la région initiale :
- une couche de mélange interne entre le gaz central (p;, W) et le gaz périphérique (p2, W2),

- une couche de mélange externe entre le gaz périphérique (p2, W>) et I'atmospheére (p,, Wa).

La région principale est la région dans laquelle le jet double se comporte désormais comme
un jet simple. Il présente en particulier les mémes profils de vitesse qu'un jet simple. La fusion
des jets est terminée mais le jet global continue & incorporer du gaz ambiant.

La région de transition est la zone intermédiaire entre la région initiale et la région
principale. Elle correspond a la fusion des couches de mélange interne et externe.

L'ensemble région initiale + région de transition est parfois qualifiée de "région de
développement" (CHAMPAGNE et al, 1971).

Les positions des différentes zones dépendent notamment de la géométrie de 'injecteur et
des caractéristiques de vitesses et de masses volumiques des gaz.

Des résultats expérimentaux ont été obtenus par divers auteurs pour des conditions de
vitesses et des géométries différentes. La plupart des études expérimentales ont consisté en
des mesures de profils de grandeurs turbulentes (vitesses moyennes, intensité de turbulence...)

12
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ou en des mesures de fréquences de passage des tourbillons en un point (analyse spectrale).
L'anémométrie a fil chaud et la vélocimétrie Doppler laser ont été souvent utilisées. Quelques
visualisations optiques ont également été effectuées.

En travaillant avec plusieurs rapports de vitesses et deux valeurs de D,/D;, CHAMPAGNE
et al (1971) ont obtenu une longueur de cdne secondaire constante égale a 4(D,-D;). La
longueur du cdne primaire dépendait quant a elle du rapport des vitesses. Ils situent le début
de la région principale a 60 D, environ.

DURAO et al (1973) ont observé une similarité des profils de vitesse moyenne a partir
d'une distance axiale égale a seulement 10 D, (28 D;). L'état d'autosimilarité semble donc
atteint plus rapidement dans le cas des jets coaxiaux que dans le cas des jets simples.

KO et al (1976) ont mesuré z; =4 D; et zr = 7 D; pour W,<W,. IIs ont obtenu zr = 4 D,
pour W>W,. IIs ont observé une longueur de cdne secondaire indépendante du rapport des
vitesses égale a 1,7 D,. Ils en déduisent que la longueur du cone secondaire pourrait étre
fonction de Dy(1-(Dy/D,)?). Dans le cas de leurs expérimentations, la longueur du cone
primaire est égale a 9,9 W/W pour un rapport W,/W, compris entre 0,15 et 0,8.

BURESTI et al (1994, 1998) ont obtenu des résultats en accord avec KO et al (1985) et
AU et al (1987) concernant la fin de la région initiale (6,6 D;) et le début de la région
principale (12 Dy).

La région initiale des jets coaxiaux turbulents a été notamment étudiée dans le cadre de
recherches sur la réduction du bruit (société Boeing...). Des études ont en effet montré que le
bruit généré par un jet simple était principalement produit dans les quatre premiers diamétres
du jet et qu'il pouvait étre considérablement réduit par 'ajout d'un jet périphérique. DAHM et
al (1992) se sont ainsi intéressés aux structures tourbillonnaires de la région initiale d'un jet
double. Ils les ont étudiées sur des jets d'eau par fluorescence. Contrairement & Ko et ses
collaborateurs, ils estiment que les structures tourbillonnaires des couches interne et externe
ne se développent pas indépendamment I'une de 'autre mais sont couplées par une loi de type
Biot et Savart.

Le développement de ces structures est dii & deux effets :
- l'effet de trainée, 1ié notamment a la géométrie de I'injecteur et aux vitesses absolues,

- l'effet de cisaillement, 1ié 4 la différence des vitesses.

La composante de cisaillement conduit & la formation de tourbillons cohérents ayant tous le
méme sens de rotation alors que la composante de trainée conduit & la formation de
tourbillons alternés. Les observations expérimentales montrent d'autre part que les structures
tourbillonnaires de la couche externe suivent dans certains cas une trajectoire hélicoidale par
rapport a I'axe du jet.

L'effet de trainée est souvent ignoré. Pourtant, pour W,/W =1, les auteurs ont observé que
des vitesses absolues élevées accélérent le développement des tourbillons dus a la trainée. Ils
ont également constaté qu'une différence de masses volumiques est susceptible de rendre
prépondérant I'effet de trainée, méme pour des différences de vitesses importantes.

Le développement initial d'une couche de mélange axisymétrique peut étre approché par le
développement d'une couche de mélange plane. Dans ce cas, DAHM et al (1992) proposent
une évaluation de l'espacement entre deux tourbillons cohérents et de la vitesse moyenne dans
la couche de mélange :
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- Espacement 1 entre deux tourbillons :

lwl _Wzl

1(z)= 0,68 Eql1.4-
@) W, +W, d
- Vitesse moyenne dans la couche de mélange :
W 1/2 +W 172
W(z)= 0= 2P Eq1.5
Py TP
La fréquence de passage de ces tourbillons en un point est :
W(z)
= Eq 1.6
1(2) 3

Le nombre de Strouhal est représentatif des fréquences des tourbillons cohérents. Il est
défini par une relation du type :

fDref ’
St=— Eql.7

ref

En choisissant judicieusement les diamétres et vitesses de référence Dy.r et Wyer pour les
deux couches de mélange, KO et al (1976) mesurent un nombre de Strouhal constant égal a
environ 0,5 pour tout le volume des deux couches de mélange dans le cas W»/W;<1. Dans le
cas Wo/W>1, KO et al (1985) obtiennent des nombres de Strouhal décroissant faiblement
avec z.

Jet triple

La structure d'un jet triple peut étre définie comme celle d'un jet double (figure 1.6). La
région initiale est dans ce cas la région de l'espace ou les trois gaz (1), (2) et (3) sont présents
a l'état pur a I'échelle macroscopique.

Aucune publication relative a des jets coaxiaux triples n'a été relevée dans les bases de
données scientifiques.
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région région ae région
initiale transition principale
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Figure 1.6 : Structure d'un jet coaxial triple

L.2.1.2. Profils de vitesses, masses volumiques et concentrations

Plusieurs résultats expérimentaux concernant les jets doubles indiquent que les couches de
mélange de la région initiale et la région principale présentent des profils de similarité. La
région de transition ne présente pas de tels profils.

Région initiale

Profils de vitesses moyennes

Du fait de I'hypothese de symétrie de révolution, les vitesses moyennes dans les couches de
mélange sont fonction uniquement des variables r et z. La figure 1.7 présente la structure de la
couche interne, caractérisée par sa limite inférieure r; et sa largeur 3.

En se basant sur des mesures expérimentales, les auteurs s'accordent pour remplacer cette
double dépendance en une dépendance par rapport 4 une variable adimensionnée unique 1,
elle-méme fonction de r et de la largeur 8(z) de la couche de mélange. L'introduction de cette
variable adimensionnée permet de représenter les profils de vitesse moyenne par une méme
fonction de n pour chaque position de z, & un facteur multiplicatif prés. On obtient donc des
profils autosimilaires.

.
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Figure 1.7 : Développement de la couche de mélange interne

KO et al (1985), AU et al (1987), HABIB et al (1979, 1980) et BURESTI et al (1994,
1998) présentent des mesures expérimentales dans les couches internes et externes de jets
doubles. Ils mettent en évidence ces relations de similarité sur une partie du domaine.

La figure 1.8 représente les profils de vitesse moyenne proposés par différents auteurs pour
la couche interne, tracés a partir des variables adimensionnées suivantes :

W-W _r-(@+48) (@ +8)-r
e [ = =
W, - W, = = +9) 5

v

o ABRAMOVICH (1963) propose de décrire les profils de vitesse moyenne par la fonction :
v=(01-n") Eq 1.8

e SUBRAMANIAN (1980) utilise :
1
\|1=§(1+cosm|) Eq 1.9

e D'autres auteurs tels que VISWANATHAN et al (1992) préférent utiliser des profils de
vitesse moyenne théoriques semi-infinis (comportement asymptotique de la vitesse : y tend
vers 1 quand r tend vers l'infini), d'od une largeur de couche de mélange théoriquement
infinie. Une caractéristique de longueur finie étant indispensable pour décrire I'évolution du
systéme, ils introduisent la notion de largeur de demi-vitesse b(z). Dans le cas de la couche
interne, la limite inférieure théorique r;(z) de la couche étant supposée connue, b(z) est définie
par : W-W(r;+b) = 0,5 (W;-W>).
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Viswanathan et ses collaborateurs proposent le profil de vitesse moyenne suivant :

v =1-exp[-(In2)&*] Eq 1.10

r—r o
avec §=—b—=(l-—n)g

Par convention, on peut définir une valeur de la vitesse pour laquelle on considére que I'on
sort de la couche de mélange (par exemple la vitesse correspondant & y=0,95), et introduire
ainsi une largeur 6. Si on définit § par : W;-W(r;+8) = 0,95 (W;-W>), on obtient § = 2,08 b (§
= 2,58 b pour une coupure a 99%). D'ou :

y ~1-exp[~(2,08)"(In2)(1 - 1)’]

On notera c.q le coefficient vérifiant : 8 = c¢q b.

1 ‘L:xf?ﬂ\ _
09t . & (convention)
0.8 -
0.7 4
0.6 - —+— Abramovich
D05 »{| —o—Subramanian
04+ -x—Viswanathan
03+
0.2 +
0.1+
[¢] t + t u + t t + t
gaz 2 0 0.1 0.2 0.3 0.4 05 0.6 0.7 0.8 0.9 1 gaz 1

Figure 1.8 : Profils de vitesse moyenne issus de la bibliographie

Profils de masses volumigues moyennes

Lorsque les masses volumiques des gaz d'origine sont différentes, la masse volumique
moyenne dans la couche de mélange semble obéir de méme 2 une relation d'autosimilarité.

Le profil de Crocco-Busemann est proposé par Viswanathan. 11 est valable pour un systéme

caractérisé par un nombre de Prandtl égal 4 1 (cas des gaz notamment) et une pression statique
constante. II lie le profil de masse volumique au profil de vitesse par la relation :
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A ,
Sy
06 ,
E_l_ — //’—\\2 _P__l__ W2 W
“KkW?: 441 1- +x|1-
P, P, W) )| (w,-w,)
2 2
1 w
+= 1+&+K1+(—W—2) Wt W, 1—ﬂ+x1—(—2—) Eq1.11
2 P> W, W, -W, P, W
(’Y _I)Mj2
avec K= 5

M,; est le nombre de Mach

Profils de concentrations moyennes

Sur la base de diverses mesures expérimentales, Abramovich propose un profil de
concentrations moyennes approximativement linéaire pour un jet non réactif.

r

Région principale

Profils de vitesses moyennes

Dans la région principale, les vitesses moyennes W(r, z) pour un plan d’abscisse z peuvent
étre représentées par un profil gaussien, que le jet soit initialement simple ou coaxial
(ZIMMERMANN, 1993) :

W(r,z)=W_(z).exp(~A, n°) avec M= Eq 1.12

z+a
Wi, est la valeur de la vitesse moyenne sur 1'axe.
La valeur de la constante A, dépend des auteurs ; elle est de I'ordre de 50-110. Les valeurs

maximales, sur 1’axe, sont proportionnelles a 1/(z+a). a est I’origine virtuelle du jet pour le
développement de ce dernier dans la région principale. a est petit devant z :

W,
W_(2)=K, Eq 1.13
Z+a

Pour un jet simple, K, est une constante comprise entre 5 et 8.

Pour un jet double, CHAMPAGNE ef al (1971) présentent des résultats expérimentaux
pour les vitesses moyennes et les intensités de turbulence pour z>60 D; (z>40 D,). DURAO et
al (1973) en proposent également pour z>10 D,. Les contraintes de Reynolds ont aussi été
mesurées. Des profils expérimentaux semblables sont proposés par KO et al (1985), AU et al
(1987) et BURESTI et al (1994, 1998).
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Profils de concentrations moyennes

La répartition spatiale d'un composé chimique appartenant au jet a également été étudiée.

Pour un traceur de concentration moyenne initiale ¢y, la concentration dans la région
principale a aussi un profil gaussien avec une valeur maximale sur I'axe proportionnelle &
1/(z+a). Les profils de concentration et de vitesse sont liés par le nombre de Schmidt turbulent
Sct (Sc=v¢/D; o v, est la viscosité turbulente et Dy le coefficient de diffusion turbulente) :

c(r,z) ( W(r, z)) o

c.(2) \W,(2)
On obtient :
o(r,z)=c,_ (z).exp(-A, n*) Eq1.14
Co
c,(2)=K, Eq 1.15
Z+a

La valeur de la constante A dépend de A, et du nombre de Schmidt turbulent, lequel est
égal a environ 0,7 (HINZE, 1975) :

Ac=Sci. Ay Eq 1.16

Pour un jet simple, K, est de l'ordre de 5-6.

L.2.1.3. Développement des couches de mélange dans la région initiale

Influence du cisaillement sur le développement des couches de mélange

Approche phénoménologique de Abramovich

Le développement de la couche de mélange interne est généralement présenté comme le
résultat du cisaillement entre les deux fluides. Certains auteurs proposent des approches
phénoménologiques basées sur des observations expérimentales. ABRAMOVICH (1963)
considére ainsi que la largeur & de la couche de mélange interne obéit 4 1a loi :

s W,-W,

—=c, W

Eq1.17
dz c 4

ou W, est une vitesse caractéristique et c; une constante.

ds
. est le taux de croissance de la couche de mélange.

La vitesse caractéristique s'exprime par :
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rl+d

J.p(r, z)W(r,z)dr

W, (2)="—5 Eq1.18
[pt, 2yr
rl
Si p1=p2, Abramovich propose d'utiliser comme valeur approchée de W, :
W, +p, W,
W, = PV TP Wy Eq 1.19
PP
Dans ce cas, on obtient :
=)
W,
|z Eq 1.20

C5z0,135

Lorsque les masses volumiques des gaz sont trés différentes, W, doit étre calculée a partir
des profils de vitesses et de masses volumiques.

En fait, grace aux propriétés d'autosimilarité des vitesses et des masses volumiques, la
vitesse caractéristique de Abramovich W est indépendante de z et s'obtient par :

[p(mW(n) dn
W =2

[

fp(n) dn

(; +8)—-r
avec n=——"—
)
D'autres auteurs expriment le taux de croissance de la couche de mélange par des relations
du méme type. On peut citer DIMOTAKIS (1986) pour les couches planes, avec une relation
empirique valable pour un rapport de masses volumiques quelconque :

AN
8= 0,085 — e || 14 |2 _ ! z Eq1.21
o P2 Yo | Ve (W1+Wz)

p, W,

On appellera incorporation volumique d'un gaz dans une couche de mélange a I'abscisse z
le débit volumique de gaz pur incorporé dans la couche de mélange entre l'origine de la
couche et I'abscisse z.
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Dimotakis propose une expression pour le rapport des incorporations volumiques I dans
une couche plane :

I P, W, -W,
—=_|—1+0,68 —— Eq 1.22
L, Py W, +W,

Ce rapport est indépendant de 1'abscisse z pour une couche plane.

La méme démarche générale s'applique 4 la couche de mélange externe pour laquelle la
vitesse du gaz atmosphérique est nulle.

Les modeles du type de celui de Abramovich sont basés sur une. prépondérance du
cisaillement dans les mécanismes de mélange. Lorsque le cisaillement est faible (Wo/W),
voisin de 1), les phénoménes de trainée et de dispersion turbulente ne sont pas négligeables,
ce qui rend ces modeles incomplets.

En pratique, pour deux gaz identiques, plusieurs auteurs ont observé une insuffisance des
théories de cisaillement pour 0,4<W,/W;<2,5 (ABRAMOVICH, 1963 ; BURESTI et al,
1994).

Approche théorique de Viswanathan

VISWANATHAN et al (1992) proposent un traitement plus mathématique du
développement d'une couche de mélange axisymétrique prenant en compte les structures
tourbillonnaires.

Les grandeurs physiques (vitesses, masse volumique et pression) sont décomposées suivant
une valeur moyenne (moyenne temporelle) et une fluctuation. Les vitesses sont
adimensionnées par W et les masses volumiques par p;. Le systéme est supposé i symétrie de
révolution d'ou I'utilisation des coordonnées cylindriques.

u=u+u'
Ils posent : V=V+V'=| y=y+' et  p=p+p'

w=w+w'

En régime permanent, la conservation locale de la matiére s'écrit :

(VepV)=0 Eq1.23
On en déduit :
18(pun) _ apw) _
r or oz

0 Eq1.24

En négligeant les forces de gravitation et les transferts visqueux, la conservation locale de
la quantité de mouvement s'écrit :

[VepVV]+VP=0 Eq1.25
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En supposant la pression moyenne constante, on en déduit :

—ow _—ow_19(pu'wr) _
pu(?r-l—pwaz—l_r or . =0

Eq 1.26 .

Les auteurs utilisent les propriétés de similarité pour intégrer des combinaisons des
équations précédentes sur la largeur de la couche de mélange. Ils en déduisent une relation
entre les limites inférieure et supérieure de la couche de mélange en fonction de la position
axiale, ainsi qu'une relation décrivant son expansion en fonction du tenseur des contraintes de
Reynolds.

Les structures tourbillonnaires sont décrites par une superposition d'ondes. Il apparait que
le développement initial de la couche de mélange serait plus faible dans le cas d'une couche
axisymétrique que dans le cas d'une couche plane du fait de la plus grande stabilité induite par
la configuration axisymétrique. Ce résultat est en accord avec diverses mesures
expérimentales.

Influence de la trainée sur le développement des couches de mélange

L'importance de l'effet de trainée a été rapportée par DAHM et al (1992) et RIBEIRO et al
(1980). Ce phénoméne se caractérise par une absence de similarité du profil de vitesse au
voisinage de l'injecteur. Le profil de vitesse présente initialement un minimum Wp,
(correspondant au rayon r = rp,) dont la valeur croit avec z. Elle évolue progressivement vers
un profil similaire (figure 1.9).

— EE—
—-  —
W....
I = min > - > Z
—
— e
W,

Figure 1.9 : Profils de vitesse a la sortie de l'injecteur

Le phénoméne de trainée se caractérise par un déficit de quantité de mouvement par
rapport au cas idéal. 1l fait intervenir la somme de deux contributions (figure 1.10) :

- T'effet des couches visqueuses (largeurs 8," et 8,"), dont l'origine est la présence des parois
internes du tube,

- I'effet de 'épaisseur oy, du tube.
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L

> 2
Dw

E—— st

Figure 1.10 : Epaisseur du tube et couches visqueuses

L'épaisseur 8" de la sous-couche laminaire est liée a la viscosité cinématique v; par :

L__MY
o, = : Eq1.27
w.
"
ou f est un coefficient de frottement sans dimension.
Pour un tube lisse, d’aprés la corrélation de Drew :
f -0.32
5 ~ 0,0007 + 0,0625(Re) ™ Eq1.28
WID 1
avec Re=——-
\S!

Pour un tube rugueux, on peut utiliser la relation de Coolebrook ou celle de Churchill :

f 8 12 1 1/12
2° KE{Z) T (A+B)"” ] Bq1.29

0,9 116 16
’ 37530
avec A =12457In (—7—) +0.27— et B= ( )
Re D Re

1

e est la hauteur moyenne des aspérités.

ABRAMOVICH (1963) présente un calcul simplifié permettant de tenir compte de
I'mfluence de la trainée sur le développement de la couche interne. Il ne considére que le
déficit de quantité de mouvement induit par la trainée par rapport au cas idéal. L'effet sur les
structures tourbillonnaires n'est pas abordé.
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Abramovich estime que le principal effet de la trainée est un décalage du p6le d'une valeur
Xon. Pour un rapport m; de la vitesse minimale (W; ou W>) sur la vitesse maximale (W; ou
W) compris entre 0,1 et 0,5, le résultat de ses calculs est en accord avec le résultat empirique
de Zhestkhov : ‘ :

Xog =3m,; 6; * Eq 1.30
avec
8,*~0]1258," +0]12558," +5,

En ce qui concerne les structures tourbillonnaires, BURESTI et al (1994, 1998) ont
comparé les fréquences obtenues avec deux injecteurs doubles, I'un d'épaisseur 5 mm et l'autre
d'épaisseur négligeable. Ils ont montré que 1'épaisseur de l'injecteur dans le premier cas est
responsable d'un pic a haute fréquence (1185 Hz) dans la région initiale, correspondant a la
trainée induite par 1'épaisseur du tube. Les fréquences prépondérantes restent cependant
identiques a celles obtenues avec une épaisseur négligeable.

1.2.1.4. Relations d'équivalence entre jets

Pour déterminer certaines caractéristiques d'un jet simple particulier ou d'un jet double, il
est parfois possible de le remplacer par un jet simple équivalent dont les propriétés sont mieux
connues.

Jet simple équivalent a un jet simple particulier

Pour un jet simple (Dy, po) se développant dans une atmosphére de masse volumique
différente (p,), PIETRI (1997) propose de remplacer le diamétre réel par un diamétre
équivalent tel que :

Po

Pa =Py,

Eq 1.31

En utilisant ce paramétre d'adimensionnement, on retrouve des évolutions axiales de
vitesses identiques pour des jets de masses volumiques différentes.

De méme, VAN TIGGELEN (1968) propose de substituer a un jet réactif (avec
combustion) un jet non réactif équivalent du point de vue des recirculations et des
concentrations. Pour cela, il remplace la masse volumique et la vitesse du gaz par la masse
volumique pr du produit de la réaction a la température de la réaction et la vitesse
correspondante, et en utilisant un diamétre apparent relié au diamétre réel par la relation
suivante :

D, =D, |2t Eq 1.32

eq p
f
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Jet simple équivalent a un jet double

Pour évaluer l'incorporation de gaz atmosphérique par un jet double lorsque py=p,=p,
SUBRAMANIAN (1980) propose de remplacer un jet coaxial double par le jet simple
équivalent de vitesse W et de diamétre D, tels que le débit massique my et le débit de quantité
de mouvement M, sont conservés. Soient s; et s, les sections des jets coaxiaux et s, la section
du jet simple équivalent :

2 2 2 ﬂ:De 2
M, =P(SIW1 +s,W, ) et  M,=ps W, =PTwe
nD .’ ,
mozp(slwl+82w2) et m,=ps, W, =p 4 W,
Soit
M, sW.?+s W2
We = 0 - 11 22 Eq 1.33
m, s, W, +s,W,
2 2{s, W, +s, W
, = (oW, +5,W,) Eq 1.34

) NERYH ) \/n(s]Wl2 +s2W22)

1.2.2. Structure d'un jet a I’échelle mésoscopique

1.2.2.1. Introduction

Le mésomélange intervient & l'échelle intermédiaire entre I'échelle du réacteur (de l'ordre
du centimétre ou du meétre) et l'échelle des molécules et des particules (de l'ordre du
nanometre ou du micrométre).

Le mésomélange de deux gaz initialement purs se traduit par la décroissance progressive de
la variance du systéme (moyenne adimensionnée des carrés des écarts 4 la fraction volumique
moyenne) de 1 4 0. A partir de cette constatation, CORRSIN (1964) a proposé de quantifier le
mésomélange a l'aide d'une loi d'évolution de la variance au cours du temps. La démarche
utilisée pour établir cette loi est détaillée ci-dessous. Elle consiste & modéliser la dispersion
des plus gros tourbillons depuis la taille L. (échelle intégrale des fluctuations de
concentrations), jusqu'a I'échelle de Kolmogorov. Elle s'appuie sur les caractéristiques du
spectre de la turbulence présentées en 1.2.2.2. La méthode est présentée en 1.2.2.3.

BALDYGA et al (1997) ont appliqué la représentation de Corrsin pour un jet. Ils proposent
d'utiliser deux modélisations du mésomélange en fonction de la position dans le jet :

(1) La premiére représentation concerne plus particuliérement les couches de mélange de la
région initiale. Elle consiste & utiliser, pour un fluide donné, une unique valeur de la
concentration moyenne dans une section d'une couche de mélange, du fait de la convection de
chaque élément de fluide sur toute la largeur de cette couche. La dispersion des fluides peut
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étre présentée soit comme la désagfégation de bulles de fluide pur (phénoméné d'érosion), soit
comme la formation de tourbillons de plus en plus petits & l'intérieur de tourbillons
macroscopiques tels que ceux de la couche interne (figure 1.11).

Figure 1.11 : Structure d'une couche de mélange : couche interne

(2) La seconde représentation du mésomélange est mieux adaptée pour la région principale du
jet, ou la convection d'un élément de fluide sur la largeur de la zone de mélange n'est plus
assurée. Elle consiste & compléter la représentation précédente en introduisant un profil radial
de concentrations moyennes qui permet d'évaluer plus précisément le mésomélange local en
fonction de la distance radiale. Le profil est établi en modélisant la dispersion turbulente d'un
fluide perpendiculairement & sa direction principale de propagation. Cette dispersion radiale
dépend directement de la diffusion turbulente D;. Ce complément est présenté en 1.2.2.4.

1.2.2.2. Spectre de la turbulence

Divers types de mesures expérimentales ont permis de mettre en évidence I'hétérogénéité
du volume de macromélange dans une couche de mélange. L'existence de grandes structures
tourbillonnaires dans une couche de mélange turbulente entre deux gaz a ainsi été visualisée
par MUNGAL et al (1984). Les deux gaz réagissaient suivant une réaction exothermique et le
mélange était évalué par mesures de températures (thermométrie a fil froid). Les auteurs ont
montré la présence de larges zones froides de fluides purs entre les zones chaudes de fluide
mélangé ou la réaction avait lieu.

Le mésomélange dans une couche de mélange peut également étre visualisé par des
méthodes optiques. DAHM et al (1992) I'a ainsi observé par fluorescence induite par laser.
WINANT et al (1974) ont utilisé des colorants. BROWN et al (1974) ont exploité la
différence d'indice de réfraction des deux gaz (azote et hélium).
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Dans les théories classiques, la turbulence d'un fluide se traduit par l'existence d'un spectre
continu de tourbillons de dimensions d et un spectre de nombres d'onde k associé, avec k=d™'.

Les gros tourbillons interagissent avec le mouvement moyen et en extraient de 1'énergie -
cinétique. L'énergie est transférée progressivement aux échelles plus petites jusqu'au domaine
de taille ot les forces visqueuses sont actives et dissipent 1'énergie en produisant de la chaleur.

Soient respectivement G(k,t) et E(k,t) les spectres des fluctuations de concentration et de
vitesse tels que :

—_— o 1___ o0
¢? = |G(k)dk et —u'"” = |E(k)dk
OI() ; 0}()

Le spectre des fluctuations de vitesse est le plus utilisé. Il comporte plusieurs régions
(figure 1.12) .
- le domaine des tourbillons macroscopiques,
- le domaine des tourbillons énergétiques,
- le domaine inertiel convectif (ko<k<ky),
- le domaine visqueux convectif (ky<k<kg) lorsque Sc>>1,
- le domaine visqueux diffusif (k>kg).

Sc est le nombre de Schmidt : Sc = Ev_

v

Un nombre de Schmidt élevé, comme par exemple dans le cas de liquides, correspond a un
milieu ou les transports convectifs (caractérisés par la viscosité cinématique v) sont beaucoup
plus efficaces que les transports diffusifs (caractérisés par le coefficient de diffusion D).

E(k.b)

k
ko ki ke
domaine des domaine des domaine  domaine domaine
tourbillons tourbillons inertiel visqueux visqueux
macroscopiques  énergétiques convectif  convectif diffusif

Figure 1.12 : Spectre de la turbulence
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ko est le nombre d'onde caractériétique des tourbillons énergétiques.
kg est le nombre d'onde de Kolmogorov et kg est le nombre d'onde de Batchelor :

e 1/4 A e 1/4
K =(7) ks =[va2)

avec ¢ :taux de dissipation de 1'énergie turbulente (massique)
v : viscosité cinématique du milieu

ko est le nombre d'onde équivalent a ko pour le spectre des fluctuations de concentration.
Pour les spectres proposés, ko et ko sont liées aux échelles intégrales de vitesse et de
concentration, respectivement Lret L par : ' '

_ 3 ot K
~10L, cT0 T 5L

k, Eq 135

Les échelles intégrales sont une mesure des plus grandes distances de corrélation de
vitesses ou de concentrations en deux points.

Les tourbillons macroscopiques et les tourbillons énergétiques sont généralement
anisotropes car liés aux caractéristiques de I'écoulement (DAHM et al, 1992, NICKELS et al,
1996). Par contre, on considére souvent que les plus petits tourbillons perdent toute
dépendance directionnelle (hypothése d'isotropie locale de la microturbulence) (SCHIESTEL,
1993).

Dans le domaine inertiel convectif, le principal type de mélange est la désintégration des
tourbillons, avec réduction de leur taille. Dans le domaine visqueux convectif, les tourbillons
sont soumis a des distorsions (élongations) qui accroissent l'efficacit¢ de la diffusion
moléculaire. Cette derniére est le phénomeéne prépondérant dans le domaine visqueux diffusif.

Le mésomélange tel que nous le définissons a lieu dans le domaine inertiel-convectif. Les
domaines visqueux convectif et visqueux diffusif concernent le micromélange.

1.2.2.3. Mésomélange par dispersion inertielle-convective

Dispersion inertielle-convective en turbulence isotrope

CORRSIN (1964) a évalué théoriquement la cinétique de mésomélange dans un réacteur
agité, pour une turbulence isotrope.

Il considére un réacteur contenant un traceur de concentration c(x,t)=z: x,D)+c'(x,1).

La grandeur moyenne ¢ est supposée homogéne dans l'espace. En I'absence de réaction,
elle est donc constante. L'équation locale de conservation de la matiére relative a la grandeur
fluctuante c'(x,t) s'écrit alors :
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o0 ac |
-5t(-:-+ui i:vazd Eq 1.36

Aprés transformation et passage & la moyenne, en utilisant & nouveau I'hypothése
d'homogénéité dans l'espace, on obtient :

d— oc' || oc'
3 © =-2D, (Bx](éx] Eq1.37

] J

On obtient de méme pour 1'une quelconque des composantes de la vitesse, notée u; :

N 6!1 ' au '
—d—ul'2 sz(?af](?af] Eq1.38

B J

Corrsin introduit deux longueurs caractéristiques 1 et Ar fonctions du temps telles que les
équations précédentes s'écrivent :

dc”? c”?.
o ="12D, ¢ Eq1.39
du—1'7 20 ul—'z Eq 1.40
=-20v ql.
dt A

Suivant les auteurs, Ar et 1 sont considérés comme une mesure de la taille des plus petits
tourbillons ou comme la taille moyenne des tourbillons responsables de la dissipation
d'énergie, ce qui conduit & les nommer soit micro-échelles (de Taylor), soit échelles de
dissipation.

On en déduit I'évolution relative des fluctuations de concentration et de vitesse :

[ cif] 31 (xf)z

dJur " 5Sc
1
/u?

En remplagant le nombre de Schmidt par le nombre de Prandtl, on obtiendrait de méme
I'évolution relative des fluctuations de température et de vitesse.

1 Eq 1.41

Par définition, les micro-échelles 1 et A¢ s'écrivent :
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ijdk ?Edk
P=6-—"—— e A’ =100"—" Eq1.42
2 2 ’

Jk G dk , Ojk Edk

Corrsin s'intéresse uniquement a la réduction de la taille des tourbillons dans le domaine
inertiel convectif, ainsi qu'aux déformations des filets fluides dans le domaine visqueux
convectif lorsque ce dernier existe (Sc>>1). En proposant des expressions pour les spectres
dans ces domaines en fonction des grandeurs caractéristiques de la turbulence, il réussit a
relier, 3 un instant t, I'évolution des fluctuations de vitesse et de concentration.

L'équation d'évolution ou de relaxation de ¢’ conduit 2 une décroissance exponentielle au

cours du temps de la variance de la concentration qui nous intéresse, ¢, avec une loi
d'évolution du type :

de?
< @ Eq 1.43
c? Ts
12
avec Ty = 12D,
Les résultats de Corrsin permettent d'évaluer s :
Pour Sc<1 2 Eq 1.44
our Sc< T & .
S (3—302)81/3ck02/3 q
1 3 v 1/2
Pour Sc>>1 (TR 5 {W + (-8—) In SC} Eq 1.45

Plus la dissipation d'énergie turbulente ¢ est importante, plus la durée caractéristique du
mélange est faible.

Dispersion inertielle-convective dans un jet

BALDYGA et al (1994, 1995, 1997) ont utilisé les résultats précédents pour décrire le
mésomélange dans un jet liquide simple (diamétre Dy, vitesse W), en faisant I'hypothése
d'isotropie locale de la turbulence. Ils se trouvaient alors dans la situation Sc>>1.

Ils considérent le mésomélange d'un fluide B dans un fluide A. La représentation des
phénomeénes consiste 4 évaluer la variance de la concentration en B pour une région donnée de
fagon simplifiée en distinguant les zones contenant B a 1'échelle mésoscopique d'une part, et
les zones ou B est absent d'autre part.

Soient X, la fraction volumique des zones contenant B (pur ou mélangé), Xg° la fraction
volumique moyenne de B dans les zones contenant B et Xpy la fraction volumique moyenne
de B pour I'ensemble du systéme (Xpm = Xy Xg°) (figure 1.13). La valeur de Xg° est supposée
identique dans toutes les zones contenant B.
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Le

* fraction volumique X,

M’/\A" Xg® M\W Xg® W\IM Xg®

Xem b---A------q-eee bl .

= Espace

Figure 1.13 : Représentation schématique de la ségrégation du systéme

La variance de 1a concentration en B s'écrit ;
6% =X, (Xs"Xpm)* + (1-Xy) (0-Xam)* = Xam (Xe°-Xam)

La décroissance de la variance par mélange inertiel convectif est décrite par la loi de
Corrsin, en ne conservant que la contribution associée au domaine inertiel-convectif (les
auteurs préferent introduire la déformation des tourbillons dans la modélisation du
micromélange) :

do? c?

dt Tg

On en déduit ;

Sachant que Xpyn = X, Xg°, on obtient :
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dX, X,(1-X,)

u

dt T

Eq 1.46

L'évolution temporelle d'un systéme fermé, initialement ségrégé, se traduit par une |
augmentation de X, et une diminution de Xg°, Xpm restant constant. Cette approche
Lagrangienne a été utilisée pour décrire le mésomélange dans un jet simple.

Evaluation de 5

Au moins deux méthodes d'évaluation de ts pour un jet ont ét€ proposées mais toutes deux
nécessitent d'évaluer approximativement certaines grandeurs (microéchelle de Taylor, L, €...)
en fonction d'observations expérimentales.

e Aprés simplification de la constante de Corrsin (contribution inertielle-convective
uniquement), BALDYGA et al (1995) éliminent ¢ par la relation approchée suivante

(CORRSIN, 1964) :
20
A2 (—V——) Eq 1.47

~ 3 /3
koz/ 8/

En introduisant les échelles intégrales, ils obtiennent :

2.2 L 2/3
T =0,098( L )[ ) (Sc>>1) Eq 1.48
v J\L;

Ils supposent ensuite que L~L; et que la microéchelle de Taylor croit linéairement dans le
jet suivant :

A¢= 0,88 Re™*’ (z+a) Eq 1.49
a est une origine virtuelle.
D'ou :
c, (z+a)’
T = — Eq 1.50
WODO

Co, €st une constante de l'ordre de 0,1.

e BALDYGA et al (1994) expriment quant & eux ts en fonction de l'échelle intégrale des
fluctuations de concentration et de € :

35\ (L2 3
T zi(——) ( ; ] (Sc>>1) Eq .51
T
L. est évaluée par :
L=0,0445 z Eq1.52
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g est évalué par une fonction empirique complexe (ZIMMERMANN, 1993) :

- Dans la région initiale et la région de transition, il s'agit d'une fonction présentant un
minimum (¢=0) pour z=3 D, environ.

- Dans la région principale :

g=—t 00 Eq 1.53

C: est une constante ajustable de 'ordre de 50.

Dans le cas d'un jet de gaz, le nombre de Schmidt est inférieur & 1. D'aprés les résultats de
Corrsin, la constante de temps du mésomélange peut étre évaluée 3 l'aide de relations du
méme type que les relations précédentes (Sc>>1), mais avec un coefficient multiplicatif
fonction du nombre de Schmidt.

1.2.2.4. Mésomélange par diffusion turbulente

Dans la région principale, la diffusion turbulente entraine une dispersion progressive de
l'espéce B dans la direction radiale lorsque la distance axiale augmente. Cet aspect peut étre
pris en compte en complément de la représentation précédente.

Sous l'effet de la diffusion turbulente, la fraction volumique des régions contenant B prend

la forme :
Q; ( Wr2)
X. = - Eq1.54
B 4xD,z P 4D, z a

t

Le coefficient de diffusion turbulente D; est estimé par :
k2
D, = 0,1—8— Eq 1.55

ou k est I'énergie cinétique turbulente du fluide.

1.2.3. Structure d'un jet a I’échelle microscopique

Considérons le systtme A/B précédent. Le volume de mésomélange est lui-méme
potentiellement hétérogeéne. Soit Xp la fraction volumique des zones de micromélange. Xp est
inférieure ou égale a X, (figure 1.14).

Si Xg" est la fraction volumique de B dans les zones de micromélange et Xp* la fraction
volumique de B en dehors des zones de micromélange, on a :

}(]3u Xg +Xg* (1-XB) = Xgm = )(]3e Xu
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AouB

A+B

Lo

Figure 1.14 : Ségrégation a l'échelle microscopique

Le micromélange intervient par l'intermédiaire des plus petits tourbillons, dont la taille est
voisine de 1'échelle de Kolmogorov. 11 est présenté comme la succession de plusieurs étapes
(EDD-model) :

- incorporation de fluide extérieur par les tourbillons microscopiques,

- déformation des tourbillons et diffusion moléculaire a l'intérieur des tourbillons.

1.2.3.1. Incorporation de fluide extérieur par les tourbillons microscopiques

La croissance s'opére par fusion de tourbillons entre eux. La durée moyenne d'existence
d'un tourbillon entre deux fusions est :
,v
T, =12,/— Eq 1.56
€

Chaque fusion entraine en moyenne un doublement du volume du tourbillon.

Soit V; le volume d'un tourbillon. L'incorporation se traduit sous forme continue par une
croissance exponentielle de V; en fonction du temps de la forme :

—L =RV, Eq 1.57
& i q

La valeur de E est déduite des équations 1.56 et 1.57 (BALDYGA et al, 1989) :

In2
=2 0,0581/—8— Eq 1.58
T v

(o]

1.2.3.2. Déformation des tourbillons et diffusion moléculaire a I'intérieur des
tourbillons

La constante de temps de la diffusion a l'intérieur des tourbillons tq4, accélérée par la
déformation est :
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Ty = 2\/§arcsin h(0,05S¢) Eq 1.59

L'étape d'incorporation est limitante lorsque t4<<t,, ce qui équivaut 3 Sc<<4000 (équations
1.59 et 1.56). Dans ce cas, on peut négliger la durée des étapes de déformation et de diffusion
(E-model).

Le E-model de BALDYGA et al (1992) permet ainsi de déterminer, pour un systéme
fermé, I'évolution temporelle du débit de micromélange (=volume de gaz mélangé a 1'échelle
moléculaire passant par une section du jet par unité de temps). Il introduit un facteur correctif
pour tenir compte de 'auto-incorporation des tourbillons entre eux :

dQ,
dt

Qu)
=E 1—-—=
Qu( Cm Eq 1.60

avec Q, : débit de micromélange
Qm : débit de mésomélange

Le E-model permet de retrouver des lois classiques d'évolution de la concentration du type
"écart a la moyenne".

Le micromélange dépend fortement de la viscosité des fluides, contrairement au
macromélange ou au mésomélange (CHEN et al, 1996). BALDYGA et al (1995) ont ainsi
observé la transition d'un régime de mésomélange limitant 3 un régime de micromélange
limitant en faisant varier la viscosité dans un réacteur agité.

L.3. FORMATION DE PARTICULES EN PHASE GAZEUSE

La formation de particules en phase gazeuse consiste en une étape de germination suivie
d'une étape de croissance. Seul le phénoméne de croissance par agglomération sera abordé car
il s'agit du seul phénomeéne retenu a priori pour la modélisation (cf chapitre 4). Il est couplé au
phénoméne de coalescence.

1.3.1. Germination des particules

La germination est la formation des premiéres particules solides.
On appelle "germes" les plus petites particules stables, dont la taille correspond a un

maximum d’enthalpie libre. D'aprés 'équation de Kelvin, la taille de ces particules (taille
critique dp*) est liée a la saturation locale S du milieu par la relation : '
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4Mpo'p

dp*

avec M, : masse molaire du produit
o, : tension de surface du produit solide
pp : masse volumique du produit solide

Pour un systéme biphasé gaz-solide, la saturation S est le rapport de la pression partielle en
produit gazeux P, sur la pression de saturation Psat, de ce produit :

P

— P
Psatp

Eq 1.62

Considérons I'hydrolyse de SnCl; utilisée pour notre étude expérimentale. Pour la
formation de particules d'oxyde d'étain SnO, dans des conditions voisines de celles envisagées
pour cette étude :

T=500K
M, = 150.7 g.mol”
o, ~ 500 mJ.m™
ppr = 7000 kg.m”
Psat, ~10°° Pa

P, ~10° Pa

S ~ 107

On obtient dp*~ 0,08 nm
Une particule supposée sphérique qui ne contiendrait qu'une seule molécule aurait déja un
diametre de 0,29 nm. Dans ce cas, on peut donc considérer qu'une particule constituée d'une

seule molécule est théoriquement un germe. La méme conclusion est obtenue pour TiO,.

La vitesse de germination I peut étre déterminée par la relation classique de Becker et
Déring : '

1
w?l 20, |2 16nc °M °
Ing : | exp| - T B Eq 1.63
P, ™ 3(RT)’ (InS)"p,

p

avec  pg masse volumique du milieu
wg fraction massique du produit gazeux dans le milieu

Lorsque les forces de dissociation sont trés faibles par rapport aux forces de cohésion, la
vitesse de germination peut &tre considérée infinie, c'est-a-dire que toute molécule créée par
réaction se transforme instantanément en un germe monomoléculaire (régime de germination
non limitante). Cette hypothése est notamment utilisée par ULRICH (1971) dans le cadre de la
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formation de particules d'oxyde de silicium et par XIONG et al (1991) dans le cadre de la
formation de particules d'oxyde de titane.

1.3.2. Croissance des particules par agglomération

L'agglomération des particules entre elles est le principal mode de croissance lorsque 1'on
ne tient pas compte d'éventuelles réactions de surface de type gaz-solide ou gaz-liquide.

L'agglomération peut étre représentée sous forme discréte. Les particules sont réparties en
classes en fonction du nombre de molécules de produit qu'elles contiennent. La classe i
contient les particules constituées de i molécules. La vitesse de formation des particules de la
classe i s'exprime alors sous la forme : ‘ '

1 i—1 N
Vaggioi = EjZlK(i'j)’jnjn(“j) - J;Kijninj Eq 1.64

avec n; : densité de particules de la classe i
Kjj : constante cinétique ou noyau d'agglomération entre particules des classes i et j

Le premier terme du second membre représente la formation des particules de la classe i
par agglomération entre particules des classes inférieures. Le second terme du second membre
représente la disparition des particules de la classe i par agglomération avec d'autres
particules.

Notons que HOUNSLOW et al (1988) et SPICER et al (1996) ont proposé un mode de
définition des classes destiné & réduire les temps de calcul. L'équation 1.64 doit dans ce cas
étre adaptée. La classe i est caractérisée par le volume moyen v;, demi-somme du volume
maximal des particules de la classe (i-1) et du volume maximal des particules de la classe i. v;
étant le volume d'une particule primaire, le volume moyen v; est 1ié au volume moyen de la
classe précédente v;.; par la relation :

Vi=2 Vi i>1 Eq 1.65

Nous sommes dans le cadre de I'agglomération de particules submicroniques. L'expression
des constantes cinétiques dépend du phénoméne a l'origine de I'agglomération et de la taille
des particules considérées, représentée par le nombre de Knudsen (rapport du libre parcours
moyen A des molécules du milieu sur le rayon de la particule). Le mouvement brownien est le
principal phénomeéne 4 prendre en compte pour des particules submicroniques. Les particules
les plus grosses (& partir de quelques dixiémes de microns) sont aussi soumises a
l'agglomération turbulente. Dans ce cas, plusieurs auteurs proposent d'ajouter les constantes
cinétiques brownienne et turbulente (SAINT-RAYMOND et al, 1998, ADACHI et al, 1994) :

Kij = (Kijpr + Kijrurb Eq 1.66

Pour des particules sphériques, les noyaux d'agglomération peuvent étre déterminés par les
relations suivantes (HIDY, 1969) :

37



Chapitre I — Etude expérimentale

Noyau brownien

L'expression des noyaux browniens est issue de la théorie cinétique des gaz.
- Pour un nombre de Knudsen supérieur a 5 : (domaine moléculaire)

1 1)
Kis =(x; +rj)2 |:8nkBoT(';+'I;’J:| Eq 1.67

1 ]

avec kg, : constante de Boltzmann .
1; : rayon moyen des particules de la classe i
m; : masse moyenne des particules de la classe 1

- Pour un nombre de Knudsen inférieur & 5 : (domaine continu)
(Kij)gr =47 (ri+rj)(Di+z>j) Eq 1.68
?; est un coefficient de diffusion corrigé par le facteur de Stokes-Cunningham :

k BoT ?\‘
D= 1+— (1,257 + 0,400 exp(-1,10r, / 7»)) Eq 1.69
ompr; I,

1

avec M : viscosité dynamique du milieu

Novyau turbulent

Une approche due 4 Camp et Stein consiste a supposer que 'agglomération turbulente se
produit & l'intérieur des tourbillons de Kolmogorov, dans lesquels le gradient de vitesse est
proportionnel a (e/v)'2. Is en déduisent l'expression suivante, par analogie avec les résultats
de Smoluchowski pour les écoulements laminaires sous cisaillement :

3 3
K =0 \/;(ri +rj) Eq 1.70

avec a : constante de I'ordre de 0,667

D'autres auteurs ont obtenu une relation de proportionnalité de la méme forme par des
raisonnements différents (SAINT-RAYMOND, 1995).

1.3.3. Morphologie des particules

L'agglomération de deux particules est initialement un simple collage. Il peut ensuite se
former un pont de matiére puis éventuellement les deux entités coalescent pour donner une
unique particule sphérique. Une simplification courante consiste a considérer que la
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coalescence est rapide par rapport a l'agglomération, ce qui revient a supposer que les
particules sont toujours sphériques. Les expressions des noyaux d'agglomération sont alors
bien connues (cf paragraphe précédent).

Cependant, certains travaux récents ne se contentent pas de traiter l'agglomération comme
s'il s'agissait d'un systéme idéal de particules sphériques (PRATSINIS et al, 1996). Ainsi,
plusieurs auteurs proposent de tenir compte du degré de coalescence des particules. IIs
peuvent ainsi décrire I'évolution de la morphologie de la poudre mais surtout mieux prendre
en compte I'influence de la morphologie dans les calculs d'agglomération.

Deux cas peuvent se présenter.

Premier cas : les agglomérats sont fractals

Supposons que les agglomérats sont fractals, c'est-a-dire caractérisés par une dimension
fractale de surface D, ou de volume Dr telle que quelle que soit 1a taille de la particule :

Ds

2 ‘(V]T Eq1.71
a1~ v, . ql.7
ou
1
rl— v, Eq1.72

avec v : volume de la particule
a: surface de la particule
r : rayon de la particule
v : volume du monomére
a; : surface du monomeére
11 : rayon du monomeére

Ds ou Dy étant connue, le volume v suffit pour décrire 1a morphologie des particules.

Les expressions des noyaux d'agglomération sont corrigées pour tenir compte des valeurs
réelles des rayons ou des surfaces, avec éventuellement introduction de facteurs d'accessibilité
(SAINT-RAYMOND et al, 1998 ; XIONG et al, 1993).

Le cas de particules parfaitement sphériques est inclus dans cette catégorie. Il correspond a
D=2 et D3.

Deuxieme cas : les agglomérats ne sont pas fractals

Si les agglomérats ne sont pas fractals, la connaissance du volume v ne suffit plus pour
décrire une particule. XIONG et al (1993) proposent alors une sous-classification en fonction
de la surface a. On définit les densités de particules pour chaque classe : n(v,a).

L'expression des noyaux reste la méme que dans le cas précédent. L'agglomération se
traduit par un collage des particules a surface constante. Une loi cinétique de coalescence
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permet ensuite de décrire l'évolution de la surface en fonction du tempsq. Pour TiO, a
température élevée, XIONG propose une loi du type :

da 1 ‘
E=—T—(a—aﬁnal) Eq 1.73
f

avec agp, : surface minimale de la particule
¢ : durée caractéristique de coalescence

1r dépend notamment du diamétre équivalent de la particule, de la température et des
propriétés du matériau (tension de surface...). Cette dépendance est rarement connue. Pour
certains matériaux, une approximation parfois utilisée (XIONG et al, 1991 ; ULRICH, 1971)
consiste & poser :
uw—>0 siT>0,8T;

oo siT<0,8Ts

ou Tt est la température de fusion du matériau.

1.4. REACTEURS A JETS

I.4.1. Caractéristiques des jets réactifs

Les jets réactifs se rencontrent notamment dans les réacteurs de combustion (KHALIL et
al, 1978).

L'utilisation d'un diamétre équivalent adapté permet de prévoir, pour la région principale,
les caractéristiques macroscopiques d'un écoulement réactif avec expansion de volume (cf
1.2).

La réaction peut aussi avoir une influence sur le développement des couches de mélange,
en particulier lorsqu'elle est associée a des effets thermiques ou a une expansion du débit de
gaz. L'effet d'une production de chaleur a été étudié par HERMANSON et al (1985).

La réaction est a priori localisée dans les zones de micromélange. Cependant, pour
certaines réactions nécessitant des conditions thermodynamiques contraignantes, la zone de
réaction peut étre plus restreinte, ce qui conduit & des configurations particuliéres. Un cas est
rapporté par BROADWELL (1989).

Notons que la présence de particules dans un écoulement turbulent est aussi un facteur
susceptible d'influencer le mélange en modifiant le spectre de la turbulence. Ce phénoméne a
été notamment observé par BARRESI (1997) dans le cas d'un réacteur agité contenant des
billes de verre de grande taille (diamétre 500 um environ). L'influence de particules
submicroniques est vraisemblablement moindre.
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1.4.1.1. Effet de l'exothermicité de la réaction

HERMANSON et al (1985) ont étudié l'effet dune production de chaleur sur le
développement d'une couche de mélange réactive (W;=22 m.s’, Wo/W;=0,4), pour la
réaction: ‘

H, +F, > 2HF

Ils ont constaté que l'existence des structures cohérentes macroscopiques n'était pas
affectée dans le domaine étudié (élévation de température comprise entre 0 et 940 °C par
modification de la dilution des réactifs et donc de la quantité de chaleur produite). Ils ont
observé une légére diminution du taux de croissance de la couche de mélange lors d'une
augmentation de la quantit¢é de chaleur produite. Les résultats indiquent de plus que
l'augmentation de volume dii a la réaction était largement compensée par une diminution de
l'incorporation de gaz purs dans la couche de mélange.

1.4.1.2. Existence de zones de réaction spécifiques

BROADWELL (1989) a étudié 1'influence théorique des nombres de Reynolds, Schmidt et
Damkdéhler sur le mélange du fluide extérieur dans un jet simple turbulent.

Il distingue uniquement deux volumes de mélange :

- un volume de mélange homogeéne résultant de la cascade jusqu'a I'échelle de Kolmogorov
suivie d'une homogénéisation instantanée (pour obtenir un systéme simple : volume
homogéne = volume de mésomélange = volume de micromélange),

- un volume de mélange correspondant a la formation de couches de diffusion laminaires a la
fronticre entre le fluide extérieur et le mélange homogeéne (leur épaisseur est d'autant plus
grande que le nombre de Reynolds local est faible).

1l propose de schématiser les échanges entre le fluide extérieur (A) incorporé dans le jet et
le volume de mélange homogeéne (A+B) par le diagramme ci-dessous (figure 1.15).

vf est le taux local d'augmentation du volume des couches de diffusion et vh est le taux
local d'augmentation du volume de mélange homogéne.
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zone de
diffusion de B
mélange homogene
(mésomelange)
vi+vh couches de vi+vh mélange
- diffusion ! homogéne -

vf

<+

Figure 1.15 : Représentation schématique des échanges dans un jet simple immergé,
d'apres Broadwell

Considérons la région principale du jet. Soit ¢ la distance radiale adimensionnée. Soient
o) la fraction volumique de mélange (supposée indépendante de z), B(¢) une fonction
représentative de la surface des couches de diffusion et g(¢) une fonction représentative du
profil de vitesse.

Broadwell obtient :

P 2mCWo Do F F L];s( )e(0) @ d Eq 1.74
vi=—F7—7—7 avec = .
JRe ] ¢)glp)pdo q
vh=2nCw,D, E avec E= J.a((p) g(p)odo Eq 1.75
0

C est une constante et Re est le nombre de Reynolds local.

Pour un nombre de Schmidt donné, un nombre de Reynolds trés €élevé serait nécessaire
pour que la contribution des couches de diffusion devienne négligeable (Re=10° a 10’ pour
Sc=1). 1l pourrait donc étre nécessaire de tenir compte de celles-ci dans la description du
mésomélange.

A condition de faire quelques extensions, cette théorie pourrait expliquer certains résultats
expérimentaux obtenus lors de la formation de NO dans des flammes. Il semble en effet que la
réaction associée se produise essenticllement dans les couches de diffusion, pour des raisons
thermodynamiques (température). La conséquence serait une réduction de la quantité de NO
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formée lorsque le nombre de Reynolds croit, par réduction du volume des couches de
diffusion.

L.4.2. Caractéristiques des particules formées dans un jet

Dans le domaine de taille qui nous intéresse (particules submicroniques), le nombre de
Stokes quantifiant I'effet de trainée sur les particules est suffisamment petit devant 1. On peut
donc considérer que les particules suivent parfaitement le fluide.

LESNIEWSKI (1997) a étudié la formation de particules dans un jet simple pour deux
types de situations :

- la condensation d'un gaz par abaissement de la température
exemple : formation de glace dans un jet de vapeur d'eau

- la réaction d'un constituant du jet avec un constituant de 1'atmosphére
exemple : TiCly @t 4 H,0 © = Ti(OH)4 s T4 HCl ©

Deux cas limites semblent possibles :

1. La sursaturation initiale est importante, ce qui conduit a la formation d'un nombre élevé de
petites particules. La distribution finale des particules est imposée par I'agglomération.

2. La sursaturation initiale est modérée, ce qui conduit 4 la formation d'un plus petit nombre
de particules. La distribution finale dépend surtout des caractéristiques de 1'étape de
germination.

L.4.2.1. Cas limite d'un contrdle par I'agglomération

Dans le cas d'un systéme contrdlé par l'agglomération dans le domaine brownien
moléculaire, DELATTRE et al (1978) ont développé un modéle pour déterminer le diamétre
moyen d, de particules formées dans un jet simple & la position z (sans réaction). IIs ne
tiennent pas compte du mésomélange et du micromélange. Ils déterminent une solution
analytique pour la concentration en particules & partir des équations de conservation des
particules et de la matiére, en introduisant une expression analytique de I'évolution du nombre
de particules par agglomération. Ils en déduisent :

25
6)" kg, T v Voz 516

dp =|— 45G| — ~+ Ve Eq1.76
T P, W,

avec G  constante dépendant du matériau
Vo  fraction volumique des particules dans I'injecteur
pp  masse volumique des particules
vpo  volume initial des particules (souvent négligeable)
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Chapitre I — Etude expérimentale

KOCH et al (1993) ont obtenu une relation du méme type par une méthode un peu
différente. 1l font 'hypothése d'une distribution lognormale. Leur résultat est valable dans les
domaines brownien moléculaire et brownien continu. Ils obtiennent :

V, z v
d : ) Eq 1.77
pm(wo q

v est un coefficient dynamique égal & respectivement 1,2 et 1,0 dans les domaines
moléculaire et continu. Sa valeur est plus faible dans le domaine de transition. Lesniewski
propose une valeur de 1'ordre de 0,89.

En premiére approximation, la concentration en particules dans un jet simple N vérifierait :

WOYDO
AL M 3

1+y

N Eq1.78

VA

1.4.2.2. Cas limite d'un contrdle par la germination

Pour un systéme contrdlé par la germination, Lesniewski propose un calcul des vitesses de
-germination basé sur les profils de vitesse et de température, avec éventuellement prise en
compte des fluctuations par l'intermédiaire de fonctions densités de probabilités.

Le calcul des vitesses de germination donne des résultats sensiblement différents suivant
que l'auteur tient compte des fluctuations ou utilise uniquement les grandeurs moyennes. Par
contre, le nombre final de particules formées semble dépendre peu du mode de calcul.

11 propose la relation :
D,’
W,z

N oc Eq 1.79

En définitive, a géométrie d'injecteur fixée, la concentration en particules serait
proportionnelle & W' dans le cas d'un contrdle par l'agglomération alors qu'elle serait
inversement proportionnelle 8 W, dans le cas d'un contrdle par la germination.

La croissance est contrflée par l'agglomération si la durée caractéristique entre deux
collisions est petite devant le temps de séjour dans la zone de germination-croissance. Elle est
contrdlée par la germination dans le cas opposeé.

1.5. CONCLUSION

La conversion UF¢-UQO,F, par voie séche se décompose en au moins deux étapes : le
mélange des gaz réactifs puis la formation de particules par précipitation.
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L'é¢tude bibliographique relative au mélange dans un jet coaxial turbulent a permis
d'identifier trois types de mélange :

- le macromélange
- le mésomélange

- le micromélange

Le macromélange est la formation de couches de mélange entre les gaz. Il résulte
essentiellement du cisaillement entre les différents gaz impliqués. Plusieurs modélisations ont
été proposées pour représenter le mélange de deux gaz de vitesses différentes. Elles utilisent
toutes la propriété de similitude des vitesses dans une couche de cisaillement.

Le mésomélange est le phénoméne de désagrégation des tourbillons de gaz purs a
l'intérieur de la zone de macromélange. Il est responsable de la décroissance au cours du
temps de la variance des concentrations d'un systéme matériel donné. La théorie de Corrsin
permet d'évaluer la dynamique de cette décroissance.

Le micromélange est I'étape ultime du mélange de deux fluides. Il s'agit du mélange a
l'échelle moléculaire. 11 a été étudié et modélisé notamment par Baldyga et ses collaborateurs. -

La formation des particules peut étre plus ou moins complexe suivant les propriétés
physico-chimiques des composés formés. Lorsque les phénoménes de réaction et germination
sont trés rapides, le phénoméne déterminant pour la granulométrie finale des particules
apparait étre 'agglomération. Les cinétiques d'agglomération sont assez bien connues.
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CHAPITRE 11

DISPOSITIF EXPERIMENTAL ET METHODES DE CARACTERISATION

I1.1. SYSTEMES REACTIFS MODELES

Pour faciliter I'étude expérimentale de la formation de poudre, le systéme UF¢/H,0 a été
remplacé par des systémes modéles moins toxiques.

Certaines caractéristiques du systéme de référence, jugées déterminantes dans le processus
de formation des particules, ont servi de base au choix des substituts :
- la nature de la réaction,
- la cinétique de la réaction,
- les masses molaires des réactifs,
- 1a granulométrie moyenne de la poudre.

Ces critéres, associés & quelques considérations pratiques, ont permis de sélectionner deux
systéemes modéeles : SnCl,/H,O et TiCl,/H,O.

Les réactions d'hydrolyse des chlorures métalliques (TiCly, SiCls, SnCly...) sont
chimiquement proches de l'hydrolyse de I'hexafluorure d'uranium. Elles ont en outre
l'avantage de ne pas conduire 3 la formation de fluorure d'hydrogéne, qui est un gaz
nécessitant des aménagements spécifiques. Elles présentent généralement des constantes
d'équilibre importantes, comme le montre le tableau 2.1.

Les valeurs correspondent aux réactions :

MCly (g + 2 HyO () = MO; ) + 4 HCl ) (M = Ti, Si ou Sn)
ou
UFs (g) + 2 HyO (g = UOyF; (5) + 4 HF (g

T(K) Ti Si Sn U

400 445 10" 4,70 10°! 2,18 10° 2,58 108

500 1,33 10 1,57 10" 3,15 10° 4,04 107

600 1,14 10° 7,60 10" 4,17 10° 5,81 10"

700 2,02 10° 1,71 10" 5,20 10° 2,92 10%

Tableau 2.1 : Constantes d'équilibre des réactions d'hydrolyse

Peu d'intermédiaires réactionnels semblent impliqués.
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Les cinétiques de ces réactions sont mal connues. Plusieurs auteurs considérent cependant
que I'hydrolyse de TiCl, est rapide par rapport & d'autres phénoménes tels que la germination
(LESNIEWSKI, 1997 ; JANG, 1997). '

D'un point de vue physique, les systémes TiCly/H,O, SiCly/H,O et SnCly/H,O sont
caractérisés par une valeur élevée du rapport de la masse molaire de 'halogénure métallique
par rapport a la masse molaire de I'eau, comme le systéme UF¢/H,0. Le tableau 2.2 indique
les valeurs de ce rapport.

Ti Si Sn ( U
M,,
My,

10,5 9,4 14,5 19,5

Tableau 2.2 : Rapport des masses molaires de l'halogénure métallique et de l'eau

Cet aspect doit étre pris en considération car les masses molaires des gaz sont susceptibles
d'avoir un effet sur le mélange. Cependant, contrairement au systéme de référence, les
systémes modéles sont utilisés dilués dans des gaz vecteurs, ce qui peut atténuer les écarts.

Enfin, les diamétres moyens des particules formées suite & ces réactions sont du méme
ordre de grandeur que ceux des particules d'UO,F; (environ 0,05 3 0,5 pm, cf1.1.2.3).

SnCl/H,0 et TiCly/H,O sont les deux systémes qui ont été sélectionnés car ce sont ceux

qui présentent le plus de facilités de manipulation. Ce sont des liquides & température
ambiante.

Hydrolyse de TiCl,

L'hydrolyse de TiCly a lieu méme a température ambiante. Elle est exothermique (enthalpie
de réaction a 400K : -66,0 kJ.mol ) :

TiClL ) + 2 HyO ) = TiO; () + 4 HCl
La réaction peut étre scindée en deux étapes principales (JANG, 1997 ; AKHTAR et al,
1994) :
(1) TiCly ) +4 Hy0 o) =Ti(OH)4 5) + 4 HCl (o
(2) Ti(OH)4 ) =TiO ) + 2 H20 (g
La premiére étape a lieu méme a température ambiante alors que la seconde étape nécessite

une température plus élevée (plusieurs centaines de degrés).
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D'aprés PASCAL (1963), les fumées produites lors d'une hydrolyse de TiCly en TiO; par de
la vapeur d'eau sont peu acides du fait de la combinaison du gaz chlorhydrique avec TiO, pour
former des oxychlorures. En particulier, l'oxyde de titane a la propriété de fixer le gaz
chlorhydrique en formant I'hydroxychlorure de titane Ti(OH),Cl,.

JANG (1997) a étudié I'hydrolyse de TiCls dans un four a température élevée (1000°C).
Ses résultats expérimentaux montrent que la taille moyenne des particules élémentaires passe
de 45 nm & 19 nm lorsque la fraction molaire HyO/TiCly varie de 2 a 12. D'aprés l'auteur, un
exces de vapeur d'eau pourrait géner la croissance des particules primaires par agglomération.
Le résultat inverse a été observé pour des particules d'UO,F, dans 'atmosphére (cf chapitre 1),
mais la taille des particules primaires semblait dans ce cas imposée par le phénoméne de
coalescence (cf1.1.2.3).

La transformation de TiCly en TiO, est plus fréquemment réalisée par réaction avec
I’oxygéne, a température élevée (environ 1000°C) :

TiCly ¢ + 02 9 =TiO2 5y + 2 Clz (g

11 s'agit de la voie privilégiée pour la production de TiO; a grande échelle, notamment pour
la fabrication de pigments pour peintures.

Hydrolyse de SnCl,

L'hydrolyse de SnCly est faiblement endothermique (enthalpie de réaction a 400K : +5,9
kJ.mol ™) :

SllCl4 ® +2 Hzo @~ Sll02 ) +4 HCI1 (2)

L'hydrolyse de SnCls est notamment utilisée en CVD (chemical vapor deposition)
(JARZEBSKI et MARTON, 1976). Une solution de SnCl; (SnCl, et un alcool ou un acide
organique) est atomisée ou vaporisée et projetée sur un support chaud (environ 500 a 800°C
en général). Un film adhérent de SnO, se forme sur le support. L'oxyde obtenu est
généralement contaminé par du chlore et présente des écarts a la stoechiométrie (défaut
d'oxygéne) ; il est chimiquement stable & températures peu élevées et polycristallin.

Lhydrolyse de SnCly a également été étudiée en milieu aqueux. I1 se forme alors des

précipités d'oxydes hydratés amorphes (acide o-stannique ou acide B-stannique suivant les
cas) (PASCAL, 1963).

I1.2. DESCRIPTION DE L'INSTALLATION EXPERIMENTALE

La formation de poudre est réalisée dans un réacteur a jets présentant des caractéristiques
géométriques proches de celles de l'installation industrielle.
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Le dispositif expérimental permet de réaliser deux types de jets :
- des jets de gaz inertes (air, hélium, argon),
- des jets de gaz réactifs avec les systémes SnCly/H,O et TiCls/H>O.

Les jets sont verticaux dirigés vers le bas.

Les jets de gaz inertes permettent d'étudier I'écoulement, notamment a l'aide de mesures de
températures.

Les jets de gaz réactifs permettent d'évaluer l'influence des conditions opératoires sur la
morphologie de la poudre obtenue. La structure d'un jet réactif est présentée sur la figure 2.1
dans le cas de I'hydrolyse du chlorure d'étain : le chlorure d'étain est dilué dans le gaz vecteur
central et la vapeur d'eau est diluée dans le gaz vecteur périphérique.

H,0

snCl,

Figure 2.1 : Hydrolyse du chlorure d'étain dans un réacteur a jet

L'installation expérimentale se présente sous la forme d'une colonne a section carrée de 3
meétres de haut et 1 métre de coté. Elle est subdivisée en deux parties (figure 2.2).

Tout ce qui est nécessaire a la production du jet se trouve dans la partie supérieure. Pour
éviter la condensation des réactifs, le dispositif est placé dans une enceinte isolée chauffée a
80°C par deux résistances chauffantes de 1500 W.

L'injecteur débouche dans la partie inférieure, ou se développe le jet. Quatre mode¢les
d'injecteurs ont été utilisés. Des instruments de régulation et de controle permettent un
fonctionnement semi-automatisé de l'installation.
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Figure 2.2 : Installation expérimentale
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I1.2.1. Dispositif de production du jet

L'installation expérimentale peut fonctionner selon deux modes différents détaillés ci- -
dessous.

11.2.1.1. Etude de 1'écoulement

Lorsque l'on travaille sur gaz inertes, les débits de gaz dans l'injecteur sont directement
imposés par un ensemble régulateurs de pression - débitmétres. Il est possible d'obtenir des
vitesses comprises entre 0 et 50 m.s”, ce qui permet de se placer dans les conditions de
vitesses du jet industriel. '

Des réchauffeurs placés avant l'injecteur permettent de fixer la température des gaz par
contact direct avec des bobinages résistifs.

L'utilisation de trois types de gaz a permis d'étudier 'effet des masses volumiques. Leurs
valeurs a 0°C et 150°C sont présentées dans le tableau 2.3.

gaz masse volumique masse volumique
a0°C a 150°C
air 1,27 kg.m™ 0,82 kg.m™
hélium 0,18 kg.m™ 0,11 kg.m™
argon 1,76 kgm” 1,14 kg.m”

Tableau 2.3 : Masses volumiques des gaz utilisés

I1.2.1.2. Etude de la formation de poudre

Pour générer les jets réactifs, deux ensembles cylindre-piston sont remplis avec des gaz
inertes (azote, argon ou hélium) et une pression partielle en eau ou en chlorure imposée. Le jet
est ensuite produit par poussée simultanée des deux pistons.

Les étapes de la production d'un jet réactif sont les suivantes.

Etape 1 : Préchauffage de l'enceinte
L'enceinte est mise en température a 80°C (2 heures environ).

Etape 2 : Remplissage des cylindres

Les cylindres sont remplis avec les réactifs dilués. Cette opération nécessite une a deux
heures suivant les pressions partielles souhaitées.

52



Chapitre Il — Dispositif expérimental et méthodes de caractérisation

Les réactifs ont été dilués dans les gaz vecteurs avec des pressions partielles comprises
entre 3,5 et 10 kPa. La pression partielle désirée est obtenue en introduisant la quantité juste
nécessaire d'eau ou de chlorure métallique dans un ballon. Un faible balayage du gaz inerte
assure la vaporisation du liquide et améne le piston en position haute en créant une faible
surpression dans le cylindre (de l'ordre de 40 & 60 mbat). Le gaz vecteur correspondant au
chlorure métallique est préalablement desséché 4 l'aide de sulfate de calcium anhydre
(Drierite, Hammond Drierite Company).

Le tableau 2.4 présente les quantités d'eau et de chlorure métallique utilisées, pour une
enceinte a 80°C.

Pression partielle 3,5 kPa + 0,5 kPa 7,1 kPa £ 0,5 kPa 10,0 kPa + 0,5 kPa
H;O 0,54g+0,08 g 1,10g+0,08 g 1,55g+0,08 ¢g
SnCly 0,96 g+0,14 g 1,94g+0,14 g 2,74g+0,14 ¢
TiCly 0,70g+0,10 g 142g+0,10g 2,00g+£0,10¢g

Tableau 2.4 : Quantités de réactifs utilisées pour un jet

La manipulation des chlorures liquides doit étre faite en évitant tout contact avec
I'atmosphére car ces produits réagiraient immédiatement avec la vapeur d'eau atmosphérique.
Ils sont donc manipulés a 'aide de seringues et introduits dans le ballon a travers un septum.

Les volumes des cylindres ont été choisis en fonction des sections de sortie des injecteurs
et des plages de vitesses souhaitées. Leurs caractéristiques sont présentées dans le tableau 2.5.

diamétre intérieur hauteur intérieure volume
(mm) (mm) (09)
cylindre 250 516 25,3
vapeur d'eau
cylindre 150 175 3,09
chlorure métallique

Tableau 2.5 : Caractéristiques des cylindres

L'intérieur des cylindres est chromé. La surface est lubrifiée avec du silicone en aérosol
(Sil-jet, Rhodorsil ou Loctite 8021, Loctite). Lorsque le chlorure de titane est utilisé, une
lubrification doit étre réalisée aprés chaque jet car l'efficacité du lubrifiant est altérée aprés
contact avec ce produit.

Etape 3 : Préchauffage du circuit

La tuyére est mise en température par le circuit direct (cf I1.2.1.1).
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La température au niveau des réchauffeurs de gaz est fixée a 150°C pour I'hydrolyse de
TiCly. Une température plus élevée, 300°C, a été choisie pour 1'hydrolyse de SnCly car la
poudre formée a 150°C était poreuse (cf figure 3.25), ce qui pourrait indiquer une
transformation solide-solide ou liquide-solide des particules due & une réaction initialement -
incompléte.

Les températures de sortie des gaz sont inférieures a la température de consigne du fait des
pertes thermiques dans le circuit. Les valeurs réelles sont calculées pour chaque jet en
fonction de divers paramétres, dont les vitesses des deux gaz et les pressions partielles en
réactifs.

Pour I'hydrolyse de SnCly dans un jet double par exemple, les valeurs calculées varient
entre 230 et 300°C.

Etape 4 : Génération du jet

La poussée du piston correspondant au chlorure métallique est faite a débit imposé, avec de
l'azote desséché pour éviter tout contact du lubrifiant avec de la vapeur d'eau. Pour le piston
correspondant & la vapeur d'eau, les pertes de charges en aval du piston sont beaucoup plus
importantes (de l'ordre de 1,5 bar pour 20 m.s”, contre 30 mbar dans le cas du chlorure
métallique). En effet, la section de sortie étant plus grande, des débits plus élevés dans les
tuyauteries sont nécessaires. Dans ce cas, la poussée est faite & pression imposée, avec de l'air
comprimé, ce qui permet de mettre le piston préalablement en équilibre. Ces conditions
opératoires permettent d'obtenir des vitesses d'écoulement constantes.

La pression est ainsi équilibrée de part et d'autre du piston correspondant a la vapeur d'eau
(25 secondes) puis les deux jets sont générés par poussée simultanée des pistons. La durée
d'un jet est comprise entre 5 et 35 secondes suivant l'injecteur utilisé et les vitesses imposées.
L'arrét des jets est simultané dés que 1'un des deux cylindres est vide.

Les vitesses des gaz en sortie d'injecteur sont évaluées en deux étapes : détermination des
vitesses TPN (conditions normales de température et de pression, 0°C, 1bar) en fonction des
conditions de poussée et du type d'injecteur, puis calcul des vitesses réelles connaissant les
températures de sortie évaluées précédemment.

Dans le cas du gaz interne (poussée a débit constant), les vitesses TPN sont déterminées a
partir de la pression et du calcul de la température a la sortie de la buse d'injection. Dans le cas
du gaz périphérique (poussée a pression constante), les calculs sont invalidés par I'expérience.
Les vitesses TPN sont par conséquent prises égales & celles obtenues expérimentalement sur
les gaz purs, en utilisant des courbes d'étalonnage a 150°C et 300°C. Cette approximation
n'introduit pas une erreur importante dans la mesure ou les pertes de charges correspondant
aux écoulements He/H,O et N»/H,O dépendent peu de la pression partielle en réactif entre 0 et
20 kPa.

Les valeurs des vitesses varient généralement entre 10 et 60 m.s". Des valeurs plus élevées
ont toutefois été obtenues avec certains jets d'hélium (jusqu'a 100 m.s™).

~ Les propriétés des mélanges gaz vecteurs / réactifs nécessaires aux différents calculs ont été
évaluées a l'aide d'un code de calcul (détermination de l'influence des températures et des
pressions partielles sur les viscosités dynamiques, les capacités calorifiques et conductivités
thermiques en particulier). Deux exemples présentés en annexe (annexe 2.1) montrent que
I'amplitude des variations n'est pas négligeable.
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I1.2.2. Injecteurs

De méme que les injecteurs industriels, les injecteurs expérimentaux sont coaxiaux et
présentent une symétrie de révolution. Le jet central corréspond au chlorure métallique et le
jet périphérique a la vapeur d'eau (cf figure 2.1).

Deux types d'injecteurs doubles ont été utilisés :

- un injecteur a parois épaisses de 1,0 mm caractérisé par les diamétres intérieurs D1=4,35 mm
et D,=12,0 mm représenté sur la figure 2.3 (injecteur 1),

- un injecteur a parois fines de 0,2 mm caractérisé par les mémes diamétres intérieurs
(injecteur 2). ' '
Deux types d'injecteurs triples ont été utilisés.

- un injecteur a parois épaisses caractérisé par D;=4,35 mm (épaisseur 1,0 mm), D,=8,0 mm
(épaisseur 1,0 mm) et D3=14,0 mm (épaisseur 1,5 mm) représenté sur la figure 2.4 (injecteur
3), |

- un injecteur i parois fines de 0,2 mm caractérisé par les mémes diamétres intérieurs
(injecteur 4).

I1.2.3. Instruments de régulation ou de contréle

L'installation est équipée de plusieurs capteurs de température, pression et position,
indiqués respectivement T, P et Z sur le schéma de l'installation expérimentale (figure 2.2).

Un logiciel écrit avec Labview 3.1 (National Instruments) centralise les informations
fournies par les capteurs au niveau d'un écran de contréle. 11 est ainsi possible de connaitre
simultanément :

- la température de l'enceinte,

- la température des ballons,

- la température des réchauffeurs,

- la pression dans les ballons,

- la pression dans les circuits de poussée,

- 1a position des pistons,

- 1'état des électrovannes.

L'état des électrovannes et les valeurs des consignes de température (ballons, réchauffeurs)
sont modifiées directement & partir de I'écran de contrdle. Le logiciel agit automatiquement
dans certaines situations, notamment en cas de surpression. Les puissances électriques
fournies aux réchauffeurs sont ajustées par des régulateurs PID West.

Les débits de gaz pour le remplissage des cylindres ou la génération des jets sont imposés

manuellement a l'aide de débitmétres a bille (débitmétres volumétriques BROOKS avec
robinet de réglage).
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I1.3. EVALUATION DU MACROMELANGE PAR MESURES DE TEMPERATURE

I1.3.1. Principe des mesures pour 1'étude de 1'écoulement

L'étude de I'écoulement d'un jet coaxial double a été effectuée a l'aide de mesures de
température par thermocouple. En effet, dans les milieux turbulents étudiés, les transferts de
chaleur sont essentiellement convectifs, donc conditionnés par I'écoulement du gaz. La mesure
de température en chaque point de l'espace est ainsi représentative du mélange de deux gaz de
températures différentes.

Les mesures de températures sont effectuées uniquement radialement pour différentes
positions axiales du fait de la symétrie de révolution du systéme. ‘ '

La valeur de température maximale Tqx(2) est constante aussi longtemps que le gaz le plus
chaud est présent & I'état pur dans la section considérée. La section a partir de laquelle ce gaz
n'existe plus que sous forme mélangée, avec l'atmosphére ou l'autre gaz, est associée a un
début de décroissance de Tmax(z). Cette section correspond a la limite du cone primaire si le
gaz le plus chaud est le gaz interne et a la limite du c6ne secondaire si le gaz le plus chaud est
le gaz périphérique (figure 2.5).

Les profils radiaux de température peuvent étre convertis en degré de mélange (figure 2.6),
de telle sorte que le degré de mélange est nul lorsque le gaz est pur (T(r)=T;, i=1,2,3) et de
100% lorsque les pressions partielles locales des deux gaz sont identiques (flux molaires
locaux identiques).

Définition du degré de mélange en un point d'une couche de mélange :

Considérons le cas du mélange entre deux gazaetb :
- soient T, et Ty, les températures des gaz a et b a la sortie de l'injecteur,
- soient Cp, et Cpy, les capacités calorifiques massiques a pression constante des gaz a et b,
- soient M, et M}, les masses molaires des gaza et b,
- soient Pp, et Ppy, les pressions partielles des gaz a et b au point de mesure,
- soient F, et Fy, les débits molaires suivant I'axe z des gaz a et b a travers une surface
¢lémentaire entourant le point de mesure.

On définit le degré de mélange entre a et b par :

F,-F,

a

F, +F,

Eq 2.1

oc(r,z)=1-—|Ppa -—Ppb|=1-—

o est égal a 0% sur les bords de la couche de mélange (gaz a pur ou gaz b pur). Il est égal a
100% si les pressions partielies ou les flux molaires en gaz a et b sont identiques au point de
mesure.

Soit T la température au point de mesure. En négligeant les autres phénoménes de transfert
devant la convection, le bilan thermique local s'écrit :
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T T
M,F, [Cp,dT + M,F, [Cp,dT = 0 Eq2.2

T, Ty

Dans les domaines de températures rencontrés et pour les gaz utilisés (hélium, argon et air),
les variations des capacités calorifiques avec la température sont négligeables. On en déduit :

Fa(z,r) M, Cp, (T(z,1)-T,) = -Fy(z,r) My Cpyp (T(z,1)-Ts)

Soit

ll Ma Cpa (T_Ta)
a=1- M, Cp, (T-T,)
B l Ma Cpa (T—Ta)
M, Cp, (T-T,)

Eq2.3

Lorsque I’injecteur est alimenté avec deux gaz 1 et 2 chauffés & deux températures
différentes T; (gaz 1, au centre) et T, (gaz 2) et qu'il se développe dans l'air ambiant a la
température Tex=T3 (gaz 3), il apparait deux couches de mélange (entre 1 et 2 et entre 2 et 3).
Le calcul des degrés de mélange correspondant a chaque zone permet de définir la position et
1'épaisseur des couches de mélange.

Dans le cadre d'études sur la combustion, KHALIL (1978) propose une définition voisine .
La mesure du mélange qu'il utilise pour deux gaz identiques (air) est :

T-T,
T, -T,

a

p= Eq2.4

o est 1ié & B par : o=1- 2p-1|.

Dans le domaine de température balayé (50 a 150°C), I'écoulement est peu perturbé par les
effets thermiques. Ce point a été vérifié expérimentalement en effectuant des mesures avec
des écarts de températures constants mais des températures initiales différentes. Elles
aboutissent a des degrés de mélange identiques.
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Tmax

Figure 2.5 : Mesures axiales de température

=
degré de mélange (%)

Figure 2.6 : Mesures radiales de température converties en degré de mélange
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La figure 2.7 présente une courbe expérimentale de mesures de température dans un jet
double et 1a courbe de degré de mélange associée. Les pointillés figurent la position des parois
de l'injecteur dans la section de sortie.

120 ——r — e — 100
—tT-Text
100 + .
1 80 — mélange
80 +
G 1% g
[ ()
g 60 + 2
2 s
- -g Air/Air
T40 W, =50 m.s™
40 | W, =40 m.s™
T,-Text=30°C
120 T,-Text=110°C
20 1 injecteur 1
' : mesures a
ol &Ly — 0 z=1Dy
-2 -1.5 -1 0.5 0.5 . 2

distance radiale r/D,

Figure 2.7 : Conversion de mesures de température en degré de mélange

I1.3.2. Mode opératoire

Les mesures sont faites a l'aide d'un thermocouple chromel - alumel de 125 pm de
diameétre. Un dispositif de positionnement permet de déplacer le thermocouple sous l'injecteur
par pas de 0,25 mm dans les trois directions de I'espace. Il permet de parcourir un cube de 30

cm de coté.

I1 existe une direction suivant laquelle le support du thermocouple perturbe les mesures
lorsque celles-ci sont effectuées au voisinage de ’injecteur (z inférieur a cinq ou six diamétres
intérieurs). Les mesures faites suivant cette direction ne sont donc pas utilisées.

I1.4. EVALUATION DE LA GRANULOMETRIE DES POUDRES PAR TURBIDIMETRIE

I1.4.1. Principe des mesures de distributions granulométriques

La distribution granulométrique de la poudre produite lors d'un jet est mesurée in situ a
l'aide d'une méthode optique utilisant la diffusion de la lumiére par les petites particules et
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basée sur la théorie de Mie (mesure d'extinction). Cette méthode peut également étre utilisée
en milieu liquide (SAINT-RAYMOND, 1995 ; CRAWLEY et al, 1997).

Les particules en suspension sont traversées par un faisceau paralléle de lumiére
polychromatique (figure 2.8).

source
lumineuse f

", .’ u.n“a
e o '>+spectrophotm‘etre
:'“o

fibre opthue

fibre optique
ientille Ientulle

Figure 2.8 : Principe des mesures de distribution granulométrique

On définit pour chaque longueur d'onde A du faisceau incident la turbidité © de la
suspension par :

Toy =-1-1n(£m) Eq2.5
L I,
avec Iy :intensité du faisceau en I'absence de particules

I: intensité du faisceau en présence des particules

L : chemin optique du faisceau a travers la suspension

Pour des particules monodisperses de diamétre d, la turbidité a pour valeur :

T(?\.) = NCSC&(d,)\.) Eq 2.6

avec N : nombre de particules par unité de volume
Csca : section efficace de diffusion des particules

La section efficace de diffusion des particules, supposées sphériques, est liée a leur section
géométrique par la relation :

nd?
Csca(d,?») = Qsca(d,k)'cgeom = Qsca(d,l)' 4 Eq 2.7

avec Cgeom : section géométrique des particules
Qsca : coefficient de diffusion

Le coefficient Qsc, est une fonction du diamétre des particules et de la longueur d'onde. 11
dépend aussi de la composition des particules par 1'intermédiaire de 1'indice de réfraction. Le
calcul de Qsca est détaillé par KERKER (1969).
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Si les particules ne sont pas monodisperses mais suivent une distribution granulométrique
caractérisée par la densité de population f(d), la turbidité globale est la somme des
contributions élémentaires de chaque classe de particules : '

n 0
Ty = ZI Qsca(d,x)dzf(d)dd Eq2.8
0

avec

N = [ f(d)dd Eq2.9
0

Une hypothése courante consiste a prendre pour la fonction densité de population une loi
log-normale monomodale :

N 1
f(d)= (—— Ind-1 2)
@ od2n P26 (nd-ind,) Fq2.10

avec o : écart-type relatif de la distribution
d, : diamétre moyen des particules

I1.4.2. Mode opératoire

La sonde utilisée pour les mesures est alimentée par une source lumineuse Xe a arc haute
pression (Hamamatsu 150 W).

La lumiére est transportée par des fibres optiques de 200 um de diamétre (SEDI HCG MO
200T).

Les lentilles utilisées pour collimater le faisceau dans la sonde sont de type plan-convexe
avec foyer a 10 mm (silice synthétique, MELLES GRIOT 01 LQP 147, diamétre 5 mm). Le
chemin optique dans la suspension est élevé (7,4 cm) pour permettre un balayage des lentilles
par de I'azote, ce qui empéche les dép6ts de poudre (figure 2.9).
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source spectrophotométre
lumineuse 300-1100 nm
lampe Xe / Hg I(A)

b(2)

y

A

N, A A,

Figure 2.9 : Sonde de turbidité

La lumiére transmise est analysée par un spectrophotométre 300-1100 nm (MMS visible
DLK).

Chaque mesure correspond a l'intégration du signal lumineux sur 150 ms, ce qui permet
d'obtenir environ trois mesures par seconde.

L'atmosphére corrosive dans laquelle se trouve la sonde au cours des jets réactifs a
nécessité l'utilisation de matériaux adaptés. Ainsi, les fibres optiques sont gainées de Téflon,
le dispositif de positionnement (cf I1.3.2.) a subi un traitement de surface au cadmium et la
sonde a été réalisée dans un alliage inoxydable a base d'aluminium.

En faisant I'hypothése d'une distribution log-normale monomodale, la détermination d'une
distribution granulométrique expérimentale consiste & trouver le couple (diamétre moyen,
écart-type relatif) qui donne le spectre de turbidité théorique qui s'ajuste le mieux possible au
spectre expérimental (figure 2.10). Le deux paramétres sont indépendants, le premier jouant
sur la position du maximum et le second sur 1'écrasement de la courbe. Le nombre de
particules par unité de volume N est ajusté de fagcon & obtenir le niveau global de turbidité
observé. La valeur de N n'est pas connue car le volume exact du nuage de poudre dépend des
conditions opératoires.

Dans le cas de SnCly, cette méthode permet de faire des évaluations fiables pour des
diamétres compris entre 0,2 um et 0,6 um environ. A 'extérieur de cet intervalle, le maximum
de la courbe se trouve en effet en dehors du domaine de longueurs d'ondes balayé. Les
spectres relatifs & TiCls ne présentent généralement pas de maximum, ce qui conduit a des
évaluations moins précises.
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10
SnCl4(N)/H,O(N,) e I@SUTE €XPErimentale
9 1 Pp,=Pp,=7.1kPa
injecteur 2 = = = courbe théorique ajustée
8 + 300°C (dp=0.35 pm, écart-type=0.32)
W,=17 m.s™
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6 £
E ;5]
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Figure 2.10 : Spectre de turbidité expérimental et courbe ajustée

Les mesures expérimentales sont faites in situ, la sonde étant placée dans l'axe du jet, a 30
mm de la sortie de 1'injecteur. Nous verrons plus loin que les particules formées ont un temps
de séjour dans le jet trop court pour atteindre une taille mesurable par cette méthode. Cette
constatation nous a conduits a faire dans un premier temps des mesures globales plusieurs
secondes aprés la fin du jet, aprés homogénéisation macroscopique du nuage de poudre dans
'enceinte (15 secondes aprés la fin du jet en pratique). Les particules ont alors poursuivi leur
croissance et atteint une taille suffisante.

Un second type de mesures expérimentales a été effectué pour s'affranchir au maximum de
T'effet de I'agglomération dans l'enceinte. Il s'agit d'étudier les premiéres particules pergues par
la sonde. Ce sont les premiéres particules issues du jet et recirculant devant la sonde par
convection libre. La durée écoulée entre la sortie du jet et le passage devant la sonde est
d'environ six secondes.

En général, I'évolution du signal de turbidité au cours du temps présente les phases
suivantes (figure 2.11) :
- Pendant les premiéres secondes, la sonde ne pergoit qu'un signal trés faible mais non nul
correspondant aux trés petites particules contenues dans le jet.
- Apreés environ six secondes de jet, les premiéres particules produites commencent & atteindre
le niveau de la sonde par convection dans l'enceinte. Les particules sortent du jet lorsque la
vitesse de celui-ci s'annule par effet de la poussée d'Archiméde ou du confinement. Elles
circulent alors dans l'enceinte par convection, ce qui les conduit & atteindre 4 nouveau le
niveau de la sonde environ six secondes aprés leur sortie du jet. Une augmentation de la
turbidité se produit donc six secondes environ apres le début du jet ; elle correspond a la

64



Chapitre I — Dispositif expérimental et méthodes de caractérisation

recirculation devant la sonde (dans l'atmosphére) des premiéres particules produites par le jet.
La turbidité augmente au fur et & mesure que leur concentration augmente.

- L'arrét du jet se traduit en général par un pic du signal de turbidité correspondant 3 une
diminution de la vitesse du jet (régime transitoire de fin de jet).

- Le signal de turbidité peut continuer a augmenter pendarit les six secondes nécessaires pour
que les derniéres particules produites atteignent le niveau de la sonde.

- pendant les secondes qui suivent le jet, le nuage de poudre s'étend sur la largeur de I'enceinte
et shomogénéise. Les particules continuent a s'agglomérer pendant cette phase.

Sur toute la durée de la mesure, on remarque que le signal de turbidité présente des
fluctuations liées au passage devant la sonde de tourbillons macroscopiques plus ou moins
chargés en particules.

premiéres particules 15 s apreés le jet
début du jet fin du jet
10
SnCl,(N,) HO(N,)
°1 W, =12 ms”’
8 + W, =40 m.s™
7 Pp,=Pp,=10kPa

turbidité (m™")

= IOYENNE & 800 NM

------ moyenne a 650 nm

——moyenne a 510 nm

! ! 1 ! . 1 1
T T T T T T T

0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60
temps (s)

Figure 2.11 : Evolution de la turbidité au cours du temps

I1.5. AUTRES METHODES DE CARACTERISATION DES POUDRES

I1.5.1. Microscopie électronique a balayage

De la poudre a été prélevée par dép6t sur un support cylindrique en Téflon de 1 cm de
diamétre placé dans le jet 2 30 mm de la section de sortie. La poudre était maintenue dans un
courant d'azote et d'air sec a la température du jet pendant dix minutes aprés le jet pour
permettre sa stabilisation chimique. Les échantillons non séchés se décomposent en effet en
quelques minutes.
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La poudre était ensuite déposée sur un support d'observation et immédiatement métallisée a
I'or pour éviter toute évolution par contact avec I'atmospheére.

Des essais de prélévement du méme type ont été effectués 4 20 cm mais sans succés, la
poudre n'adhérant pas au support de prélévement.

Deux types de microscopes a balayage ont été utilisés : un appareil XL30 FEG et un
appareil Jeol JSM-840 Scanning Microscope.

I1.5.2. Diffraction des rayons X en incidence rasante

Les prélévements ont été faits selon le méme protocole que pour la fnicroscopie en
remplacant le support de prélévement en Téflon par une plaque de verre de 3 cm de coté.
L'observation de la poudre aux rayons X s'est faite directement sur cette plaque.

Une observation des produits de I'hydrolyse de TiCls et SnCls n'ayant donné aucun résultat,
la diffraction des rayons X en incidence rasante a été utilisée (diffractomeétre D5000-Siemens).
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CHAPITRE 111

RESULTATS EXPERIMENTAUX

II1.1. INTRODUCTION

Dans le but d'isoler les phénomeénes prépondérants lors de la formation de poudre dans un
jet coaxial, l'influence de divers parameétres a été évaluée. Les deux modes de fonctionnement
de l'installation expérimentale décrits dans le chapitre précédent corfespondent a deux
familles d'expérimentations.

Un premier type d'études a porté sur des jets doubles de gaz inertes de masses volumiques
a peu pres identiques ou trés différentes. L'objectif était d'évaluer le macromélange, et plus
particuliérement le développement des couches de mélange dans la région initiale en fonction
des caractéristiques des gaz. La longueur du cdne secondaire et les degrés de mélange en
différents points d'un jet ont été déterminés par l'intermédiaire de mesures de température.

Un second type d'études a consisté & caractériser la poudre produite dans un jet double ou
triple lors de I'hydrolyse de chlorure d'étain ou de chlorure de titane dilué. Les distributions
granulométriques ont été déduites de mesures d'extinction optique. La morphologie des
particules a été observée par microscopie électronique a balayage.

II1.2. ETUDE EXPERIMENTALE DU MELANGE DANS UN JET DOUBLE

I11.2.1.Aspect général des résultats

La cartographie de la figure 3.1 représente la répartition des températures dans un plan
perpendiculaire a l'axe d'un jet double, pour des conditions de températures initiales
déterminées.

Les températures sont globalement symétriques par rapport & un point central, qui est le
point d’intersection de I’axe du jet avec le plan de mesure, ce qui indique une symétrie de
révolution. Ce résultat montre que le thermocouple utilisé perturbe peu I'écoulement et que le
signal mesuré ne présente pas une erreur importante liée a la position du thermocouple dans le
jet, a cette distance de I'injecteur.
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Figure 3.1 : Cartographie des températures dans une section d'un jet double

I11.2.2. Longueur du cone secondaire

La figure 3.2 présente des mesures axiales de température dans un jet double réalisé avec
l'injecteur 1.

La température sur 1’axe du jet est presque constante au voisinage de l'injecteur (cone
primaire) alors qu'elle décroit proportionnellement & 1/z loin de l'injecteur (région principale).
Le passage d'un comportement a l'autre correspond a la région de tramsition. La méme
structure a été observée pour un jet simple et pour un jet double. Elle est en accord avec les
résultats connus sur les jets axisymétriques (ABRAMOVICH, 1963).

T, étant supérieure a T et a la température de l'atmosphére, la température maximale dans
la section d'abscisse z, Tnax(2z), est constante pour toute abscisse z inférieure a la longueur du
cdne secondaire, ce qui rend possible I'évaluation de cette grandeur. Par exemple pour Wi=30

-1 _ -1 . . . .
m.s” et Wo=10 m.s™, on obtient environ 2 D, soit environ 9 mm (figure 3.3).
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Figure 3.2 : Evolution axiale de la température pour un jet double
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Figure 3.3 : Longueur du cone secondaire d'un jet air/air
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La longueur du cone secondaire varie en fonction des conditions de vitesses et des masses
volumiques des gaz utilisés, comme le montrent les résultats qui suivent. L'effet de ces
paramétres sur la longueur du c6ne primaire n'a pas été évalué dans le cadre de cette étude.

Pour le cas d'un jet double air/air, avec W,=40 m.s”" et W,=20 m.s™', la longueur du palier
de température maximale est inférieure & 1 D; (figure 3.4).

Pour W;=20 m.s” et W,=40 m.s™, elle est un peu plus élevée, avec une valeur de l'ordre de
1 Dy (figure 3.5). Dans les deux cas, le cisaillement est identique dans la couche de mélange
interne. La faible différence de longueur est vraisemblablement due a l'inclinaison de cette
couche de mélange par rapport a 1'axe. Le gaz interne serait ainsi incorporé plus rapidement
dans le second cas.

Dans le cas d'un jet double argon/hélium, la longueur du palier est également plus élevée
pour W;=20 m.s” et W,=40 m.s’! que pour W ;=40 m.s” et W,=20 m.s'l, avec des valeurs
respectivement de l'ordre de 3 D, et 1,5 D, (figures 3.6 et 3.7).

A vitesses initiales identiques, les cones secondaires sont apparemment plus longs dans le
cas des jets argon/hélium que dans le cas des jets ait/air (figures 3.8 a 3.10). Cette différence
peut avoir pour origine un développement différent de la couche externe ou de la couche
interne. La théorie sur les couches de mélange prévoit en particulier un taux de croissance de
la couche interne plus faible pour les jets argon/hélium lorsque W; est inférieur & W, (cf
chapitre 1). L'écart observé entre jets argon/hélium et jets air/air peut aussi étre 1i€ a un effet
de trainée plus marqué pour les jets air/air, ce qui expliquerait également l'influence moins
importante du cisaillement pour ces jets.

Pour les jets argon/hélium, la longueur du palier de température croit lorsque le rapport des
vitesses W,/W passe de 0,5 a 1,0 a vitesse interne W, fixée (figures 3.8 a 3.10). Ce résultat
pourrait traduire une diminution du taux de croissance de la couche interne avec la réduction
du cisaillement, conformément a la théorie sur les couches de mélange.

Pour les jets air/air, il est plus difficile de conclure car la longueur du cone secondaire varie
peu. Ce résultat est en accord avec les constatations d¢ CHAMPAGNE et al (1971), KO et al
(1985) et AU et al (1987).
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Figure 3.4 : Longueur du cone secondaire pour un jet air/air (W/W;=0,5)
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Figure 3.5 : Longueur du cone secondaire pour un jet air/air (Wo/W;=2)
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Figure 3.6 : Longueur du cone secondaire pour un jet argon/hélium (Wo/W;=0,5)

10

3.5 T
! Argon(1)/Hélium(2)
! W,=20 m.s”
34 -1
| W,=40 m.s
! T-Te=50°C
25+ ! Ty-Te=120°C

1.5

injecteur 2

.
1 4WW®W@,W,@,M@;»W :
1
1
05 4+ i e T axe
: A Tmax
0 ; 1 f ; f ; 4
0 2 4 6 8 10 12 14

distance axiale z/D,

Figure 3.7 : Longueur du cone secondaire pour un jet argon/hélium (Wo/W;=2)
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Figure 3.8 : Effet de la nature des gaz sur la longueur du céne secondaire (Wo/W;=0,5)
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Figure 3.9 : Effet de la nature des gaz sur la longueur du céne secondaire (Wo/W;=0,75)
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Figure 3.10 : Effet de la nature des gaz sur la longueur du cone secondaire (W/W;=1)

I11.2.3. Développement des couches de mélange

Les mesures de températures converties en degré de mélange montrent I'élargissement des
couches de mélange d'un jet double lorsque la distance axiale croit (figure 3.11).

Le développement de la couche interne semble toujours plus faible que celui de la couche
externe, ce qui est en accord avec les résultats des modéles de cisaillement.

La figure 3.12 présente une superposition des degrés de mélange pour un jet air/air et pour
un jet argon/hélium pour des conditions de vitesses identiques (W;=W,=40 m.s™). Les
largeurs des couches internes semblent peu différentes a 0,5 D,. Par contre, les couches
externes semblent plus proches de I'axe dans le cas du jet air/air. Les différences observées sur
les mesures axiales entre jets air/air et jets argon/hélium pourraient donc étre dues
principalement au développement de la couche externe.

Cette différence de comportement affecte non seulement la longueur du cone secondaire
mais aussi l'angle d'expansion du jet, qui est plus grand dans le cas des jets doubles
argon/hélium. Ce dernier effet a déja été rapporté par PIETRI (1997) pour des jets simples
d'hélium dans I'air par comparaison avec les jets simples d'air dans 1'air.
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Figure 3.12 : Influence de la nature des gaz sur la position des couches de mélange
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La figure 3.13 montre que dans le cas d'un jet air/air, & vitesse interne constante (W;=50
m.s™), l'effet d'une augmentation de la vitesse externe est un éloignement de la couche externe
par rapport a 1'axe du jet. La couche interne semble peu modifiée mais il est possible que la
diffusion thermique masque les phénoménes convectifs. En effet, le calcul des degrés de-
mélange néglige les effets de diffusion : les courbes calculées a partir des mesures
expérimentales tendent donc a surestimer les épaisseurs des couches de mélange.

—W2=0m/s

-+ W2=10 m/s
——\W2=20 m/s
- W2=30 m/s
- W2=40 m/s
—o—W2=50 m/s

Air/Air
W, =50 m.s™
injecteur 1

degré de mélange (%)

mesures a
z=1D,

distance radiale r/D;

Figure 3.13 : Effet de la vitesse W, sur la position des couches de mélange

La figure 3.14 montre qu'a conditions de vitesses identiques (W ;=50 m.s”, W;=30 m.s™),
les couches de mélange internes ne semblent pas plus larges avec l'injecteur d'épaisseur 1,0
mm (injecteur 1) qu'avec l'injecteur d'épaisseur 0,2 mm (injecteur 2), ce qui pourrait indiquer
que l'effet des épaisseurs est faible. Comme évoqué précédemment, il est aussi possible que la
diffusion masque la convection.

Un défaut de symétrie de I'injecteur 2 ne permet pas de comparer les couches externes.
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Figure 3.14 : Influence de l'épaisseur de l'injecteur sur la position des couches de mélange

Pour une origine virtuelle du jet double a z=-2 D5, la limite du jet & z=1 D; devrait étre
située environ a r=1,73 D; d'apreés la théorie sur les jets. Les résultats expérimentaux sont peu
différents. Le phénomeéne de conduction rend cependant difficile une évaluation précise de
I'expansion du jet par mesures de températures.

Des observations visuelles (films) réalisées avec les systémes réactifs sur des jets & 150°C
ou 300°C permettent une évaluation plus fiable, la présence des particules permettant de
visualiser le jet.

Sur la hauteur du jet, I'angle total apparent est de l'ordre de 25° a 30°, ce qui en accord avec
les résultats expérimentaux et théoriques connus, qui annoncent un angle total d'environ 26°
(ABRAMOVICH, 1963).

Sur les 25 premiers centimétres environ (60 D; environ), l'angle du jet semble plus
important, avec une valeur approximative de 35° a 40°. La poussée d'Archiméde, qui résulte
de l'écart de températures entre le jet et l'atmosphére, peut étre & l'origine de cette forte
expansion. '
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II1.3. ETUDE EXPERIMENTALE DE LA FORMATION DE POUDRE

I11.3.1. Etude préliminaire des poudres

I11.3.1.1. Analyse en diffraction des rayons X en incidence rasante

Le produit de la réaction d'hydrolyse de SnCls est un composé instable mal défini. Aprés
séchage (10 minutes & 300°C), on obtient une poudre blanche plus stable. Son analyse en
diffraction par les rayons X classique ainsi qu'en incidence rasante a 1.5° semble indiquer qu'il
s'agit d'un composé amorphe.

Le méme type d'étude effectué sur le produit de l'hydrolyse de TiCly fait également
apparaitre un composé globalement amorphe mais des traces dhydroxychlorure de titane
cristallisé (Ti0042Cl35, 110 H>O) sont détectables.

Ce résultat est conforme aux constatations de LESAFFRE (1990). Par hydrolyse de TiCls a
température ambiante, elle obtient un oxychlorure ou un hydroxychlorure solide mal identifié
ayant un rapport CUTi de 1 environ. D'autre part, OKUYAMA, cité par LESNIEWSKI
(1997), obtient aussi des particules amorphes lors de la formation de TiO, & moins de 400°C.

En conclusion de cette étude préliminaire, nous pouvons supposer que les solides obtenus
par hydrolyse sont des oxychlorures ou des hydroxychlorures d'étain et de titane amorphes.
Leur composition exacte est inconnue.

111.3.1.2. Détermination de quelques caractéristiques physiques

La composition des particules étant mal connue, leur indice de réfraction a di étre évalué
approximativement.

Un indice de 1,8 a été retenu pour la poudre issue de I'hydrolyse de SnCly. 11 correspond a
la valeur moyenne des indices de SnCl (1,5) et SnO, (2,1). Il présente l'avantage de faire
coincider les plus petites tailles expérimentales avec celles prédites par le modéle pour les
situations de mélange rapide et de dilution importante (cf chapitre 4).

L'indice de réfraction du matériau formé étant trés supérieur a l'indice de 1'atmosphére, sa
valeur joue modérément sur les valeurs absolues des diamétres expérimentaux calculés. La
figure 3.15 montre l'influence de la valeur de l'indice sur les diamétres moyens expérimentaux
calculés pour plusieurs jets d'hydrolyse du chlorure d'étain, obtenus avec des conditions de
vitesses différentes.

D'autre part, les calculs numériques associés a la modélisation des phénomenes (cf chapitre
4) font intervenir le volume solide rapporté a un atome d'étain (ou volume de solide produit
par I’hydrolyse d’une molécule de SnCly). Cette grandeur est également indéterminée car
fonction de la composition du matériau. Connaissant l'indice de réfraction, les mesures de
turbidité permettent de déterminer la fraction volumique apparente de solide dans le volume
de mesure. Si la quantité d'étain par unité de volume est connue, on peut en déduire le volume
apparent de solide rapporté a un atome d'étain. Des mesures complémentaires ont ainsi été
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faites en hydrolysant une masse donnée de chlorure d'étain dans une enceinte de volume 0,6
m’. Des conditions de vitesses et de pressions partielles trés différentes ont été utilisées de
fagon a produire des particules couvrant un large domaine de taille.

09l a W1 =50m/s-W2=45m/s -3 kPa

oW1=70m/s-W2= 0 m/s-3kPa
0.8 % o W1=20m/s-W2=25m/s -7 kPa
0.7 + oW1 =50m/s-W2=45m/s -7 kPa

dp (um)

02+ .

0.1 1

1.5 1.6 1.7 1.8 1.9 2 2.1
indice de réfraction

figure 3.15 : Influence de la valeur de l'indice sur les diamétres moyens expérimentaux dans
le cas de I'hydrolyse de SnCly, pour différentes conditions de vitesses et de pressions
partielles

La figure 3.16 présente le volume solide apparent rapporté a un atome d'étain, en fonction
de I’indice de réfraction utilisé pour les calculs. Les différentes conditions de vitesses, qui
correspondent a différentes tailles de particules, aboutissent & la méme courbe expérimentale.

D’aprés les résultats obtenus, il apparait que si la composition de la poudre était SnO,
(masse rapportée 4 une mole d'étain égale a 150,7 g.mol™), la masse volumique apparente
serait environ 2000 kg.m™ (figure 3.17). A titre de comparaison, la masse volumique d'un
cristal parfait de SnO, (cassitérite) est 7000 kg.m>. Ce résultat confirme que le produit obtenu
n'est pas SnO; sous sa forme habituelle.

L'indice du produit issu de I'hydrolyse de TiCls a été évalué a 2,1 sur le méme principe. La
détermination du volume solide rapporté a un atome de titane s'est avérée plus difficile car des
dépbts de poudre en amont de I'injecteur rendent la connaissance de la masse de titane moins
précise. La masse volumique apparente de la poudre pour la composition TiO, a été évaluée a
4000 kg.m™, ce qui correspond au cristal parfait de type rutile ou anatase.
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Figure 3.16 : Correspondance expérimentale entre indice et volume solide par atome d'étain,
pour différentes conditions de vitesses et de pressions partielles
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Figure 3.17 : Correspondance expérimentale entre indice et masse volumique pour SnQO,,
pour différentes conditions de vitesses et de pressions partielles
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I11.3.1.3. Evaluation de la forme des distributions granulométriques

L'exploitation des mesures d'extinction est faite avec I'hypothése d'une loi lognormale
monomodale (cf chapitre 2). Les écart-types relatifs mesutés pour tous les types de jets sont
toujours de l'ordre de 0,31-0,34 (figure 3.18). Ils traduisent une auto-similarité des
distributions granulométriques quelle que soit la taille moyenne des agglomérats. Ce
phénomeéne a été notamment rapporté par AKHTAR et al (1994).

0.04
SnCly(Ng)
0.035 + Pp1=7.1 kPa
Ppa=0.9 kPa

0 injecteur 2
£ 0.03 1 W,=48 m.s™
o 300°C
g 0.025 +
- dp=0.36 um
o ecart-type relatif 0.33
3 002t
B
©
Q.
g 0.015 +
]
2
g 001+
©

0.005 |

O 1 T 1 : : T V T T
0 0.1 0.2 0.3 04 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1

diameétre (um)

Figure 3.18 : Exemple de distribution granulométrique déduite d'une mesure d'extinction
(et simple)

Une analyse d'images a partir d'une photographie obtenue par microscopie €lectronique a
balayage a confirmé cette hypothése d'une distribution lognormale monomodale. Un écart-
type relatif de 0,33 a alors été mesuré, en accord avec les écart-types déduits des mesures de
turbidité.

L’incertitude absolue sur les valeurs expérimentales des diamétres moyens est inférieure a
16%. La précision maximale est d’environ £0,005 um ; elle est obtenue pour des diamétres
moyens voisins de 0,3-0,4 um dans le cas de I’hydrolyse de SnCly, et voisins de 0,15-0,2 pm
dans le cas de ’hydrolyse de TiCls. L’incertitude sur les valeurs des vitesses est plus élevée
(environ £8%) (cf annexe 3.1).
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IIL.3.2 Jets simples

Un jet simple de SnCly ou TiCly dans I'atmosphére produit de la poudre de la méme fagon
qu'un jet double, I'hydrolyse étant rendue possible par 'humidité de 1'air (pression partielle en
eau Ppa de 'ordre de 0,9 kPa).

Cette extrapolation du jet double pour une vitesse W nulle a été étudiée par turbidimétrie,
pour des jets de chlorure d'étain dilué dans I'azote ou dans l'argon et des jets de chlorure de
titane dilué dans 1'azote. Une pression partielle de 7,1 kPa * 0,5 kPa a été imposée pour tous
les réactifs.

Le tube interne de l'injecteur 2 a été utilisé comme un injecteur simple, c'est-a-dire sans jet
périphérique. En principe, les résultats obtenus dans ces conditions ne dépendent pas du type
d'injecteur car la configuration du jet interne est identique pour tous. '

L'écart entre premiéres particules mesurables et particules 15 s aprés le jet est dii a la
poursuite de I'agglomération dans l'enceinte.

Dans tous les cas étudiés, le diamétre moyen des particules 15 s apres le jet décroit lorsque
W, augmente (figures 3.19 et 3.21) (la valeur de W; en m.s™ est utilisée pour le calcul de
InW)). Les premiéres particules mesurables présentent la méme tendance (figures 3.20 et
3.21). '

Le fait de diluer le chlorure d'étain dans de 1'azote ou de l'argon ne modifie pas
sensiblement le résultat final.

Les particules obtenues avec le chlorure de titane ont un diamétre moyen compris entre
0,15 et 0,35 um environ. Elles sont plus petites que celles obtenues avec le chlorure d'étain
(entre 0,20 et 0,70 um environ).

L'écart entre premiéres particules mesurables et particules 15 s aprés le jet est moins
marqué dans le cas de TiCly (figure 3.22). Ceci semble indiquer que le phénoméne
d'agglomération des particules dans 'enceinte est moins important dans ce cas.

Dans le cas de l'hydrolyse de SnCly, les résultats pour les premiéres particules sont
comparables 3 ceux obtenus théoriquement et expérimentalement par DELATTRE et al
(1978) pour des particules s'agglomérant dans un jet simple (cf chapitre 1). Les diamétres
moyens sont en effet proportionnels 3 W™ avec o de I'ordre de 0,4 (figure 3.23) (constante de
proportionnalité ajustée). Dans le cas de I'hydrolyse de TiCly, les faibles diamétres obtenus ne
permettent pas de conclure.
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Figure 3.19 : Influence de W, sur le diamétre moyen des particules 15 s aprés le jet
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Figure 3.20 : Influence de W, sur le diamétre moyen des premiéres particules mesurables

(et simple SnCly)
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Figure 3.21 : Influence de W, sur le diamétre moyen des particules 15 s apres le jet
et des premiéres particules mesurables (jet simple SnCly)
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Figure 3.22 : Influence de W, sur le diamétre moyen des particules 15 s apres le jet
et des premiéres particules mesurables (jet simple TiCly)
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Figure 3.23 : Comparaison des résultats expérimentaux avec la loi de puissance proposée par
DELATTRE et al (1978)

II1.3.3 Jets coaxiaux doubles

La granulométrie de la poudre produite dans des jets doubles chlorure métallique / vapeur
d'eau dépend a priori de nombreuses grandeurs.

L'étude bibliographique a montré que les vitesses des gaz sont susceptibles d'avoir une
influence sur le résultat, notamment par action sur le mélange. Elles peuvent intervenir par
I'mtermédiaire du cisaillement ou des vitesses absolues. Ces deux effets ont donc été étudiés
sur des jets doubles de chlorure métallique dilué (Pp1=7,1 kPa + 0,5 kPa) et de vapeur d'eau
diluée (Pp2=7,1 kPa * 0,5 kPa).

L'effet de trois autres parameétres a été évalué :
- les masses volumiques des gaz vecteurs,
- I'épaisseur de l'injecteur,
- les pressions partielles en réactifs.

La granulométrie a été étudiée essentiellement par turbidimétrie, cette méthode permettant

une évaluation quantitative des distributions granulométriques. Quelques résultats qualitatifs
ont été obtenus par observations au microscope électronique a balayage.
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De fagon générale, l'observation au microscope de la poudre issue de l'hydrdlyse de SnCl, &
300°C fait apparaitre des particules sphériques de diamétres compris entre 0,2 pm et 1,0 um
environ (figure 3.24).

AccV  Spot Magn Det WD Exp v 2 um
500kv 3.0 10000x SE 938 1025 Sn0O2 DépdtA (LCU

Figure 3.24 : Morphologie générale de la poudre (hydrolyse de SnCl, a 300°C)

Les photographies ne permettent pas de déterminer si ces particules sont denses ou
poreuses. Il faut cependant souligner que des particules plus grosses et poreuses ont été
observées lors d'essais d'hydrolyse a 150°C (figure 3.25). D'aprés PRATSINIS et al (1996), la
formation de particules primaires poreuses est caractéristique d'une transformation solide-
solide ou liquide-solide car une transformation gaz-solide aboutit nécessairement a des
particules primaires denses. La formation des particules & 150°C pourrait donc s'opérer en
deux étapes, avec formation d'un solide intermédiaire.

Une unique observation a fait apparaitre une structure en plaquettes (figure 3.26). 11 est
possible qu'elle ait pour origine une recristallisation sur le support de prélévement.
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Figure 3.25 : Morphologie générale de la poudre (hydrolyse de SnCly a 150°C)

Det WD F—— 2um
Echantillon Sn02 P23 (LABO UQ2

Figure 3.26 : Morphologie de la poudre dans un cas particulier (hydrolyse de SnCly a 300°C)
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La poudre issue de I'hydrolyse de TiCly a 150°C semble constituée de particules dans
I'ensemble plus petites que dans le cas de l'hydrolyse de SnCls. Les tailles sont plus
hétérogénes, avec des diamétres allant de moins de 0,1 pm & 1,0 pm environ (figure 3.27).

Les particules déposées n'ont pas I'aspect sphérique de la figure 3.24.

ceV Spo’r Magn ”Dé;r WD Exp |"‘““—‘““‘"5 2pum
00KV 20 10000x SE 10.1 1054 Ti02 Dépot D

Figure 3.27 : Morphologie générale de la poudre (hydrolyse de TiCl, a 150°C)

Les mesures optiques sont toujours exploitées en supposant que les particules en
suspension sont des sphéres.

111.3.3.1. Effet des vitesses

Effet du cisaillement

A rapport de vitesses W,/W identique, la configuration théorique de la couche interne du
jet est approximativement inchangée, ainsi que les proportions des deux gaz dans la couche de
mélange. Seule la vitesse moyenne varie.

Dans le cas de 1'hydrolyse de SnCly, les diamétres des particules 15 s apres le jet croissent

avec une augmentation du rapport des vitesses Wo/W; 2 W, fixée (figure 3.28).
Ils sont compris entre 0,20 et 0,50 pm environ.
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A rapport des vitesses constant, les diamétres augmentent lorsque W, diminue. Les mémes
tendances sont observées sur les premiéres particules mesurables (figure 3.29). Les diamétres
sont dans ce cas compris entre 0,20 et 0,40 pm environ.

Dans le cas de I'hydrolyse de TiCly, les diamétres des premicres particules mesurables et
des particules 15 s aprés le jet sont compris entre 0,10 et 0,15 um seulement. Ils ne présentent
pas de variations significatives en fonction des vitesses (figures 3.30 et 3.31). 1l est cependant
probable que les particules sont dans ce cas trop petites pour étre mesurées de fagon précise
par la méthode optique employée.

EZZet de Wl

Les résultats précédents pour les particules 15 s apres le jet peuvent étre présentés en
fonction de W (la valeur de W; en m.s™ est utilisée pour le calcul de InW)).

Dans le cas de 'hydrolyse de SnCly, les diamétres décroissent lorsque W croit, a8 W fixée
(figure 3.32). La décroissance est d'autant plus marquée que W, est faible. La pente la plus
importante est obtenue pour le jet simple (extrapolation du jet double pour W, = 0).

Dans le cas de l'hydrolyse de TiCls, les mesures faites pour le jet double sont
approximativement constantes et ne présentent pas la méme décroissance que dans le cas du
jet simple (figure 3.33). :

Les différences entre les résultats de 'hydrolyse de SnCly et ceux de I'hydrolyse de TiCls
sont importantes en ce qui concerne les premiéres particules mesurables. Dans le cas de
I'hydrolyse de SnCly, la taille des premiéres particules mesurables semble en premicre
approximation uniquement fonction de W, indépendamment de W, (figure 3.34).

Dans le cas de I'hydrolyse de TiCly, l'écart entre les résultats du jet simple et ceux du jet
double est trés marqué (figure 3.35).

Effet du deébit de guantité de mouvement

Le débit de quantité de mouvement initial M, du jet est défini par :
Mo=p1 51 W2+ py s, W) Eq3.1

avec  pj: masse volumique initiale du gaz j
s; : section d'éjection du gaz j

Avec les injecteurs utilisés, la section d'éjection du gaz périphérique s, est nettement
supérieure a celle du gaz interne s;. Pour des masses volumiques peu différentes, le débit de
quantité de mouvement dépend donc fortement de la vitesse Wo.

Le débit de quantité de mouvement conditionne la vitesse moyenne dans la région
principale du jet, et donc le temps de séjour des particules dans le jet (cf chapitre 1). D'autre
part, il est la principale grandeur qui détermine la longueur du jet et les caractéristiques de la
dispersion macroscopique du nuage de poudre dans I'enceinte. Il a donc vraisemblablement
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une influence importante sur I'agglomération dans I'enceinte de confinement. En particulier,
plus le débit de quantité de mouvement est faible, plus l'agglomération dans l'enceinte est
favorisée.

Dans le cas de I'hydrolyse de SnCly, les résultats précédents indiquent une décroissance du
diamétre moyen avec le débit de quantité de mouvement, 8 W; constante. D'autre part, a débit
de quantité de mouvement approximativement constant, le diamétre moyen décroit fortement
quand W croit.

Les photographies présentées figures 3.36 et 3.37 confirment les résultats des mesures de
turbidité. Pour une valeur de W et un débit de quantité de mouvement faibles (W;=17 m.s' et
W>=20 m.s”, figure 3.36), le diamétre moyen des particules semble de l'ordre de 0,5 pm. Pour
une valeur de W; et un débit de quantité de mouvement élevés (W=54 m.s” et W,=39 m.s'l,
figure 3.37), il semble voisin de 0,3 pm. ' '

Dans le cas de l'hydrolyse de TiCly, l'observation de prélévements obtenus dans des
conditions de vitesses approximativement identiques au cas précédent ne permet pas de
conclure (figures 3.38 et 3.39).

Il est possible que Ia poudre ait évolué apres prélévement. Une dégradation expliquerait
l'aspect fritté des amas sur les micrographies (avec présence de joints de grains) et 1'écart entre
mesures de turbidité et diamétres apparents.

En conclusion, les jets d'hydrolyse de SnCls et TiCls ne présentent pas les mémes
caractéristiques.

La taille des particules obtenues par hydrolyse de SnCly semble surtout fonction de la
vitesse interne W, indépendamment du rapport des vitesses W»/W, donc indépendamment
du développement théorique de la couche interne. Le débit de quantité de mouvement initial a
une influence sur 1'agglomération dans l'enceinte.

Les particules issues de I'hydrolyse de TiCls sont plus petites que dans le cas précédent.
Leur taille est voisine de la taille marquant la transition entre agglomération moléculaire et
agglomération brownienne continue. L'agglomération moléculaire étant plus rapide que
l'agglomération brownienne continue, il semble que les particules atteignent rapidement la fin
du domaine moléculaire, quelles que soient les conditions de vitesses. Par contre,
l'agglomération dans le domaine brownien continu étant plus lente, les écarts pour les
différentes conditions opératoires sont peu marqueés.
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Figure 3.28 : Effet du cisaillement sur le diamétre moyen des particules 15 s aprés le jet
(et double SnCl4(N>)/H>O(N>))
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Figure 3.29 : Effet du cisaillement sur le diamétre moyen des premiéres particules mesurables
(et double SnCl(N,)/H,O(N>))
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Figure 3.30 : Effet du cisaillement sur le diamétre moyen des particules 15 s apres le jet
(et double TiCly(N2)/H,O(N>))
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Figure 3.31 : Effet du cisaillement sur le diamétre moyen des premiéres particules mesurables
O'et double TiCl4(]V2)/H20(]V2))
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Figure 3.32 : Effet de W; sur le diamétre moyen des particules 15 s apreés le jet
(et double SnCl(N;)/H,O(N3))
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Figure 3.33 : Effet de W, sur le diamétre moyen des particules 15 s apreés le jet

(iet double TiCl4(.Nz)/H20(]V2))
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Figure 3.34 : Effet de W, sur le diamétre moyen des premiéres particules mesurables
(et double SnCl4(N;)/H>O(N3))
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Figure 3.35 : Effet de W, sur le diamétre moyen des premiéres particules mesurables
(et double TiCl(N»)/H>O(N>))
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1027 5n02 Dépﬁ‘[ A (LCU CAD

Figure 3.36 : Effet des vitesses sur la morphologie (jet double SnCl4N,)/H,O(N>))
W, et débit de quantité de mouvement faibles

Acc Y vSpot Magn WD Exﬁ;) fF——— 500 nm
10.0kv 2.0  40000x 10.0 1038 Sn02 Dépdt B (LCU CAD)

Figure 3.37 : Effet des vitesses sur la morphologie (jet double SnCl4(N;)/H,O(N))
W, et débit de quantité de mouvement élevés
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Acc¥ SpotMagn Det WD Exp FH——— 500nm
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Figure 3.38 : Effet des vitesses sur la morphologie (jet double TiCl,(N,)/H>O(N>))
W et débit de quantité de mouvement faibles

ccV SpotMagn Det WD Exp ————1 500nm
00KV 20 40000x SE 101 1055 TiO2 Dépdt D (LCU CAD)

Figure 3.39 : Effet des vitesses sur la morphologie (jet double TiCl4(N,)/H,O(N))
W, et débit de quantité de mouvement élevés
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H1.3.3.2. Effet des masses volumiques des gaz vecteurs

L'étude bibliographique et les expérimentations sur gaz inertes ont montré que les masses
volumiques des gaz ont notamment une influence sur le développement des couches de
mélange.

Pour évaluer cet effet, le systéme SnCly/H,O a été dilué respectivement dans l'argon et
I'hélium, avec des pressions partielles de 7,1 kPa + 0,5 kPa. Dans ces conditions, le rapport
des masses volumiques des deux gaz est environ égal a 11,0 contre 1,6 lorsque les réactifs
sont dilués dans 1'azote.

L'exploitation des mesures d'extinction montre que les diamétres moyens des particules 15
s apres le jet présentent les mémes tendances que celles observées en diluant les réactifs dans
l'azote (figures 3.40 et 3.41).

Les figures 3.42 a 3.45 comparent l'effet d'une dilution dans 1'argon et I'hélium a l'effet
d'une dilution dans l'azote pour deux valeurs de W (40 m.s™ et 60 m.s™). 11 apparait que les
particules qui résultent d'une dilution dans I'nélium et 1'argon sont plus grosses que celles qui
résultent d'une dilution dans l'azote. Les différences sont surtout importantes pour la valeur de
W, la plus faible (W,=40 m.s™). Elles peuvent atteindre 0,2 pym a conditions de vitesses
identiques. Ce cas correspond aux particules les plus grosses (diamétres jusqu'a 0,5 um).

Pour la valeur de W, la plus élevée (W.=60 m.s™), les particules finales sont petites
(diamétres compris entre 0,3 et 0,4 um) et les écarts entre les deux situations sont moins
marqués (moins de 0,1 um d'écart sur les diamétres a conditions de vitesses identiques).

Les mesures sur gaz inertes ont montré que le cone secondaire est plus long dans le cas
d'un jet argon/hélium, ce qui se traduit par une couche de mélange interne plus longue pour
ces jets. La couche interne étant une zone de forte concentration en particules, ce phénomeéne
peut contribuer a expliquer les résultats obtenus. Cependant, a conditions de vitesses initiales
fixées, le débit de quantité de mouvement des jets argon/hélium est plus faible.
L'incorporation de gaz atmosphérique conduit donc & une décroissance de la vitesse moyenne
plus rapide que dans le cas des jets air/air. Ce phénoméne est amplifié par l'action de la
poussée d'Archiméde. Ce ralentissement rapide peut également expliquer l'obtention de
particules plus grosses avec les jets argon/hélium.
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Figure 3.40 : Effet du cisaillement sur le diametre moyen des particules 15 s apres le jet
(fet double SnCl,(Ar)/H,O(He))
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Figure 3.41 : Effet de W; sur le diamétre moyen des particules 15 s apreés le jet

(et double SnCl,(Ar)/H,O(He))
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Figure 3.42 : Effet des masses volumiques sur le diamétre moyen des particules 15 s apres le
Jjet pour W,=40 m.s” (et double SnCly/H>0)
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Figure 3.43 : Effet des masses volumiques sur le diamétre moyen des particules 15 s apreés le
Jjet pour W>=60 m.s” (jet double SnCl/H0)
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Figure 3.44 : Effet des masses volumiques sur le diamétre moyen des premiéres particules
mesurables pour Wo=40 m.s” (jet double SnCl/H,0)
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Figure 3.45 : Effet des masses volumiques sur le diamétre moyen des premiéres particules
mesurables pour W»>=60 m.s™ (jet double SnCly/H>0)
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I11.3.3.3. Effet de I'épaisseur de l'injecteur

Le systéme SnCls/H,O dilué dans l'azote a été utilisé pour comparer les tailles de particules
obtenues avec les deux modéles d'injecteurs doubles (injecteur 1 & parois de 1,0 mm et
injecteur 2 & parois de 0,2 mm). L'objectif était de déterminer si une modification de
I'épaisseur de l'injecteur avait une influence sur la taille finale des particules. Une
augmentation de I'épaisseur est susceptible d'amplifier le phénomeéne de trainée dans la région
initiale, au détriment du phénoméne de cisaillement (DAHM et al, 1992). La conséquence
peut notamment étre un développement plus rapide des couches de mélange dans la région
initiale, et indirectement une modification des caractéristiques du mélange dans la région de
transition.

Les résultats expérimentaux sont présentés sur les figures 3.46 a 3.49.

A conditions de vitesses identiques, les diamétres moyens des particules 15 s aprés le jet et
les diamétres moyens des premiéres particules mesurables semblent identiques pour les deux
injecteurs. Ce résultat peut avoir au moins deux origines :

- soit I'épaisseur de l'injecteur ne modifie pas significativement le développement des couches
de mélange dans le domaine étudié,

- soit le développement des couches de mélange dans la région initiale n'est pas un facteur
déterminant pour la taille finale des particules.

Ce résultat peut étre rapproché d'une étude spectrale menée par BURESTI et al (1998,
1994). Les auteurs ont évalué l'effet d'une épaisseur de 5 mm pour un jet coaxial double
caractérisé par D,/D,=0,5 et D;=76 mm. Ils ont montré que 1'épaisseur de l'injecteur est
responsable d'un pic & haute fréquence (1185 Hz) dans la région initiale mais les fréquences
prépondérantes restent identiques a celles obtenues avec une épaisseur négligeable. D'apres
leur résultats, l'effet de 1'épaisseur sur I'écoulement semble modéré et limité a certaines
conditions de vitesses (cisaillement faible).
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Figure 3.46 : Effet du type d'injecteur sur le diamétre moyen des particules 15 s apres le jet
pour Wo=20m.s™" (et double SnCly(N,)/H,O(N))
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Figure 3.47 : Effet du type d'injecteur sur le diamétre moyen des premieres particules
mesurables pour Wr=20 m.s™" (jet double SnCl,(N>)/HO(N>))
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Figure 3.48 : Effet du type d'injecteur sur le diamétre moyen des particules 15 s apreés le jet
pour W=60 m.s™" (jet double SnCl,(N»)/HO(N>))
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Figure 3.49 : Effet du type d'injecteur sur le diamétre moyen des premiéres particules
mesurables pour Ws=60 m.s™ (jet double SnCly(No)/HO(N: )

103




Chapitre IlI — Résultats expérimentaux

I11.3.3.4. Effet des pressions partielles

L'effet des pressions partielles a été étudié sur le systéme modéle SnCly(N2)/H;O(N>).

Effet des quantités absolues de réactifs

Un premier type d'expérimentation a consisté a faire varier simultanément les deux
pressions partielles. Des mesures ont été faites pour des pressions partielles de 3,5 kPa, 7,1
kPa et 10,0 kPa. Les résultats sont présentés sur la figure 3.50 (particules 15 s apres le jet) et
la figure 3.51 (premiéres particules mesurables).

Une augmentation des deux pressions partielles & conditions de vitesses fixées provoque
une augmentation du diamétre moyen des particules, qu'il s'agisse des particules 15 s apres le
jet ou des premiéres particules mesurables.

Les différences les plus importantes sont obtenues pour les particules les plus grosses, ce

qui correspond aux vitesses les plus faibles. L'effet des pressions partielles est peu marqué
pour les particules ayant un diamétre inférieur & 0,3 pm pour 7,1 kPa.

Effet des quantités relatives de réactifs

Un second type d'expérimentation a consisté a faire varier la pression partielle en vapeur
d'eau a pression partielle en chlorure d'étain fixée (Ppl = 4,5 kPa + 0,5 kPa ou Ppl = 7.1 kPa
+ 0,5 kPa), les conditions de vitesses restant inchangées (W; = 35 m.s?, W, =50 m.s'l).

La pression partielle en vapeur d'eau ne semble pas avoir un effet important sur le diamétre
p p p P p

final (figure 3.52). L'apport de vapeur d'eau par l'atmosphére semble compenser rapidement
tout déficit dans le jet externe.
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Figure 3.50 : Effet des pressions partielles absolues sur le diamétre moyen des particules 15 s
apres le jet (jet double SnCly(N2)/H,O(N3))
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Figure 3.51 : Effet des pressions partielles absolues sur le diamétre moyen des premiéres
particules mesurables (jet double SnCl4(N;)/H,O(N>))
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Figure 3.52 : Effet des pressions partielles relatives sur le diamétre moyen des particules 15s
aprés le jet (jet double SnClyN2)/H>O(N>))

I11.3.4. Jets coaxiaux triples

L'effet d'un jet intermédiaire d'azote a été évalué sur le systéme SnCL(N2)/H,O(N>). Le jet
correspondant est un jet coaxial triple, comme le jet industriel. La présence de 1'azote permet
de retarder le contact entre les réactifs et donc la formation de la poudre.

La morphologie générale des particules obtenues est semblable a celle observée pour les
jets doubles (figures 3.53 et 3.54). L'aspect global des résultats des mesures de turbidité est
également identique (figure 3.55). Les résultats pour les différents injecteurs doivent étre
comparés avec précaution car une méme valeur de W, correspond a des débits différents.

L'utilisation de deux vitesses d'azote trés différentes (12 m.s™ et 34 m.s™) n'entraine pas de
variations importantes des diamétres moyens (figure 3.56). Les particules sont un peu plus
petites pour la vitesse d'azote la plus élevée, probablement du fait d'une dilution dans
l'enceinte 1égérement plus importante (augmentation du débit de quantit¢é de mouvement
initial). Les résultats expérimentaux mettent 3 nouveau en évidence un effet prépondérant de
la vitesse interne W (figures 3.57 a 3.59).
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Figure 3.53 : Effet des vitesses sur la morphologie (jet triple SnCly(N»)/H>O(N>))
W, et débit de quantité de mouvement faibles
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Figure 3.54 : Effet des vitesses sur la morphologie (jet triple SnCly(N»)/H,O(N>))
W, et débit de quantité de mouvement élevés
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Figure 3.55 : Influence de la présence d'azote intermédiaire sur le diamétre moyen des
particules 15 s aprés le jet (jet triple SnCly(N,)/H,O(N>))
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Figure 3.56 : Influence de la vitesse de l'azote intermédiaire sur le diametre moyen des
particules 15 s apreés le jet (jet triple SnCl4(N2)/H>0O(N>))
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Figure 3.57 : Inﬂuience de la vitesse interne sur le diamétre moyen des particules 15 s apreés le

Jjet (jet triple SnCl4(N2)/H>O(N>))
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Figure 3.58 : Influence de la vitesse interne sur le diamétre moyen des premiéres particules

(et triple SnCl4(N>)/H>O(N>))
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Figure 3.59 : Influence de W; sur les diamétres moyens - comparaison des résultats
pour les premiéres particules mesurables

Les diamétres moyens obtenus avec l'injecteur 3 & parois épaisses ont été comparés a ceux
obtenus avec l'injecteur 4 a parois fines, pour une vitesse d'azote intermédiaire de 34 m.s™. De
méme que pour les injecteurs doubles, l'effet de 1'épaisseur de 1l'injecteur est faible (figures
3.60 et 3.61).
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Figure 3.60 : Influence du type d'injecteur sur le diamétre moyen des particules 15 s apres le

dp (1m)

Figure 3.61 : Influence du type d'injecteur sur le diamétre moyen des premiéres particules
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II1.3.5. Influence de la température des gaz

Les baisses de température des gaz entre les réchauffeurs et la section de sortie de
l'injecteur sont d'autant plus importantes que les vitesses de ces gaz sont faibles.

A température de consigne fixée, une diminution de W, est donc directement associée a
une baisse de la température de sortie T;. Du fait de la présence de l'azote intermédiaire, les
pertes thermiques sont un peu plus €levées pour les injecteurs triples que pour les injecteurs
doubles.

Des expérimentations complémentaires ont été faites pour s'assurer que les évolutions de
diameétres observées ne sont pas liées 4 l'influence des températures sur la cinétique de
réaction ou sur une autre étape du processus. Pour cela, des jets ont été réalisés en ajustant la
température de consigne de fagon a obtenir des températures de sortie constantes.

A vitesses égales, les résultats sont approximativement identiques a ceux obtenus avec des
températures de consigne constantes (figures 3.62 et 3.63). La température du jet semble avoir
une influence sur la taille des particules (cf figure 3.25) mais, dans le cadre des études
réalisées, les écarts expérimentaux liés aux vitesses sont modérés et ne semblent pas a
l'origine des variations des diamétres moyens.
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Figure 3.62 : Effet de la température sur le diamétre moyen des particules 15 s apreés le jet
(et triple SnCl4(N,)/H>O(N>))
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Figure 3.63 : Effet de la température sur le diamétre moyen des premiéres particules
mesurables (jet triple SnCly(N,)/H>-O(N>))

114



Chapitre 111 — Résultats expérimentaux

II1.4. CONCLUSION

L'objectif de cette étude était de déterminer quelles grandeurs influent sur la morphologie
de la poudre formée dans un jet coaxial réactif. Pour cela, I'influence de divers parameétres sur
le macromélange et les caractéristiques de la poudre a été évaluée.

Deux types de mesures expérimentales ont été utilisés :

- des mesures de températures sur jets inertes pour caractériser le développement des couches
de mélange,

- des mesures de turbidité sur jets réactifs, couplées & des observations au microscope
électronique a balayage, pour évaluer les distributions granulométriques des particules
formées. ' '

Etude de l'écoulement

Les mesures de températures ont montré que la longueur du cone secondaire dépend peu du
cisaillement pour les jets air/air. Par contre, dans le cas des jets argon/hélium, elle croit
nettement lorsque la vitesse périphérique W, augmente, pour une vitesse interne W fixée et
W,<W,, conformément aux théories sur les couches de mélange. Les résultats ont également
mis en évidence une expansion plus grande des jets argon/hélium, par comparaison avec les
jets air/air, comme ce qui a déja été constaté pour les jets simples d'hélium.

Les mesures réalisées avec des jets air/air pour deux épaisseurs d'injecteur différentes ne
font apparaitre aucun effet de 'épaisseur de l'injecteur sur le développement apparent des
couches de mélange. L'influence du cisaillement semble également faible pour les jets air/air.
Le phénoméne de trainée dii aux sous-couches laminaires dans l'injecteur pourrait influencer
considérablement le développement initial des couches de mélange et masquer les effets plus
modérés de 1'épaisseur et du cisaillement, ce qui expliquerait ce résultat.

Une étude du mésomélange telle que celle proposée par MUNGAL et al (1984) (cf chapitre

1) a été tentée sans succes, le temps de réponse du thermocouple utilisé étant trop élevé pour
visualiser des fluctuations de quelques kilohertz.

Etude de la formation de poudre

Dans les conditions expérimentales de cette étude, les particules obtenues par hydrolyse de
SnCly dans un jet coaxial présentent des diamétres moyens compris entre 0,2 pm et 0,6 pm.
Les particules obtenues par hydrolyse de TiCl, sont plus petites, avec des diamétres moyens
compris entre 0,1 pm et 0,15 pm (1égérement supérieurs a la limite inférieure d'observation
par turbidimétrie, qui est environ 0,1 pm).

Les effets de divers parametres ont été étudiés.

Dans le cas de I'hydrolyse de TiCly, les diamétres moyens expérimentaux sont trop petits et
varient trop peu pour pouvoir identifier des tendances significatives (figures 3.33 et 3.35).

Dans le cas de I'hydrolyse de SnCly, les diamétres moyens expérimentaux présentent des
écarts importants en fonction des conditions opératoires. Aucune inflexion n'a été observée
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dans 1'évolution des diamétres moyens lorsque 1'écart entre les vitesses W; et W, s'annule
(InW»/W;=0), ce qui traduit une faible influence de la différence des vitesses. Par contre, il
apparait que la taille des particules croit nettement lorsque W; diminue pour W, fixée (figures
3.32 et 3.34). De méme, la taille des particules croit lorsque le débit de quantité de -
mouvement initial £ p.s.W> diminue pour W fixée. D'autre part, les particules sont plus
grosses lorsque les réactifs sont dilués dans l'argon et I'hélium plutét que dans 1'azote et les
diamétres moyens augmentent lorsque les pressions partielles en réactifs augmentent. Aucun
effet significatif de 1'épaisseur de l'injecteur, de la présence d'azote intermédiaire ou de la
vitesse de ce dernier n'a pu étre mis en évidence.

Les différences de comportements et les écarts de tailles observés entre les poudres
obtenues par hydrolyse de SnCl, et de TiCly; ne peuvent pas €tre justifiés uniquement par des
propriétés physiques différentes (différences de masses volumiques en particulier).

Les particules obtenues par hydrolyse de TiCly dans un jet double sont nettement plus
petites que celles que I'on obtient par hydrolyse dans un jet simple. Pour une croissance par
agglomération, ce résultat peut s'expliquer par des concentrations moyennes en particules plus
faibles dans le jet double : du fait de la présence du jet périphérique, les débits gazeux sont
augmentés et donc les concentrations en particules baissent. Or pour des particules d'une taille
donnée, la cinétique d'agglomération est d'autant plus rapide que la concentration en particules
augmente (cf chapitre 1).

La taille des particules issues de l'hydrolyse de SnCly apparait au contraire dépendre
essentiellement de la vitesse interne W; et assez peu des caractéristiques géométriques et
aérodynamiques du jet, pour les géométries d'injecteurs étudiées et a pressions partielles en
réactifs fixées. Ce résultat semble notamment indiquer que le développement des couches de
mélange dans la région initiale n'a pas une influence déterminante sur la taille finale des
particules. Pour ce qui concerne le débit de quantité de mouvement initial du jet, il semble
jouer principalement sur les caractéristiques de 1'agglomération dans I'enceinte.

Une germination plus complexe du produit de 1'hydrolyse de SnCls pourrait étre a l'origine
des différences observées entre TiCl, et SnCly.
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CHAPITRE IV

MODELISATION ET INTERPRETATION

La modélisation d'un jet coaxial réactif comporte deux volets :

- une modélisation de 1I'écoulement et du mélange

1. Modélisation de 1'écoulement macroscopique :

L'objectif est de déterminer l'expansion du jet, les limites des cones de gaz purs, les
largeurs des couches de mélange ainsi que les caractéristiques macroscopiques du jet en tout
point (vitesses moyennes, températures...). Lorsque les positions des zones de macromélange
sont identifiées, il faut également évaluer les quantités (débit total et concentrations) de
chaque type de gaz dans ces zones.

2. Modélisation du mésomélange :
1l s'agit d'évaluer en tout point les quantités de gaz mélangés a I'échelle mésoscopique.

3. Modélisation du micromélange :
11 s'agit d'évaluer en tout point les quantités de gaz mélangés a I'échelle moléculaire.

- une modélisation de la formation des particules

Il s'agit d'introduire les phénoménes de réaction chimique, germination, croissance et
agglomération dans le modéle d'écoulement pour représenter la formation des particules par
précipitation et quantifier leur croissance.

Le modéle global doit permettre de déterminer la distribution granulométrique des
particules en tout point du jet.

Ces différents aspects ont été modélisés a partir de diverses données bibliographiques.

Les résultats du modéle concernant le développement des couches de mélange ont été
comparés aux mesures expérimentales de températures, dans le cas de jets de gaz inertes.

Les distributions granulométriques théoriques ont été confrontées aux distributions
expérimentales des poudres obtenues par hydrolyse de SnCly ou TiCly dans des jets doubles
ou triples.
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IV.1. MODELISATION

La modélisation est présentée pour le cas d'un jet coaxial double réactif.

Dans le cadre de cette étude, les jets coaxiaux triples sont ramenés a des jets doubles en
considérant que le jet intermédiaire et le jet périphérique forment un jet unique. Cette
hypothése simplificatrice est justifiée par plusieurs constatations :

- les caractéristiques physiques des jets intermédiaire et périphérique sont voisines,

- les injecteurs utilisés dans le procédé industriel et pour nos expérimentations sont
caractérisés par une section faible pour le gaz intermédiaire, ce qui permet de supposer que
son mélange est rapide et que son influence se manifeste uniquement dans le proche voisinage
de l'injecteur. ' '

D'autre part, cette hypothése semble justifiée a posteriori par les résultats expérimentaux
obtenus.

IV.1.1. Ecoulement macroscopique et macromélange dans un jet coaxial

La longueur de la région de transition a été¢ négligée. Cette zone a donc été remplacée par
une section de transition (figure 4.1).

D.

région section de région
initiale transition principale

Figure 4.1 : Structure macroscopique d'un jet coaxial double

Nous nous plagons dans une situation de régime permanent. La méthode adoptée consiste a
suivre 1'évolution du fluide dans le jet lorsque la distance z a l'injecteur augmente.
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IV.1.1.1. Développement des couches de mélange de la région initiale

Le développement des couches de mélange a été déterminé par deux méthodes, l'une
analytique et 1'autre phénoménologique.

Méthode analytique

La méthode analytique est inspirée des travaux de VISWANATHAN et al (1992). Elle
consiste a intégrer des combinaisons des équations locales de conservation sur la largeur des
couches interne et externe (la largeur d'intégration est 8 = coq b, cf chapitre 1.2.1.2). Les
relations obtenues sont complétées par une expression pour le terme du tenseur des

contraintes de Reynolds u'w'.
Les calculs sont détaillés en annexe 4.1. Nous en rappelons les principaux résultats.

Nous appellerons respectivement r; et r, les rayons des limites extérieures des cones
primaires et secondaires. Les valeurs en z=0 sont ry; et ro; (figure 4.2).

Figure 4.2 : Définition des notations

Soient R, =W»/W;

R3 = W3/W 1
S2 = pa/pi
. . . . (r- rj)
Soient les variables sans dimension: M, = S

i+
ou bjj+1) est I'épaisseur de demi-vitesse de la couche de mélange entre les gaz i et j.
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Par intégration de 1'équation de quantité de mouvement simplifiée (equatlon 1.26), en
utilisant 'équation de conservation de la matiére (équation 1.24), on obtient :

- pour la couche de mélange interne :
(1-R,)(r*-1)+2B,, b, +2B,,b,,> =0 Eq4.1

b;j est I'épaisseur de demi-vitesse de la couche de mélange entre les gaz i et j. Les coefficients
Bi; sont définis en annexe 4.1.

- pour la couche de mélange externe :

b2 X . .
(r12 -+ 2(‘314 b]22 +(?BZ-2:211_J + 2([313 I'1b12 +(_IB{'2£:2—}§'§'5) + stz(r22 - r022 - (1’1 +Ceq b12 )2 +1)=0
2 3 2 3

Eq4.2

De méme, en intégrant I'équation de quantité de mouvement (équation 1.26) multipliée par
w , on obtient aprés quelques simplifications :

- pour la couche de mélange interne :

d(r1b12) d(bIZ ) — ( 2)

d(l' )
: +2B Taz 4 Iplzu 12 Who(bpm,, + rl)_“"‘"dnn Eq4.3

(1-R)—=+2B,——=

- pour la couche de mélange externe :

d(b12 ) d(r,b;,)

dz

+2B,,

d(z)’ d(r,?) d(r+cyby,) 2B, d(bx’)
+S.,R — +2B,,

dz dz dz (Rj2-R}) dz

2B d(r,b,,) 4 T d(w,,)
+ (R, _2;32) 3223 = (R2-R}) .([pzsu 2 Win(byMys + rz)_nB—d ) Eq4.4

En conclusion, les résultats précédents permettent d'obtenir :
- une relation entre r; et bj,, ainsi qu'une relation entre r; et by,
- une relation liant r; et b & une composante du tenseur des contraintes de Reynolds :

u';, W', , ainsi qu'une relation liantr, et by3 & u',, W'y, .

11 et by s'obtiennent par un systéme a deux équations et deux inconnues. Ces deux
grandeurs étant déterminées, 1, et bys s'obtiennent également par un systéme a deux équations
our; et by, sont des paramétres.

Pour modéliser le développement du jet, il est nécessaire d'évaluer l'intégrale ou
interviennent les contraintes de Reynolds :

ceq ( )
J(3+1)
I Picien Wigen Wit (BienyMigjan) +1;) dn

dnJ(J‘H)

JG+D
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Dans notre cas, nous avons proposé pour u'w' deux modélisations issues de la théorie de
la turbulence : la modélisation de Prandtl et celle de Taylor.

Ces deux auteurs expriment u'w' sous la forme :

ow|ow
A e Eq4.5
uw o | or q

La différence entre les modeéles vient de 1'expression proposée pour la longueur de mélange
1

Pour Prandtl: 1l=cz avec ¢>=05a> a=0,09
Pour Taylor : 1=+2cz

Le profil de masse volumique utilisé pour tous les calculs est le profil de Crocco-
Busemann (équation 1.11).

Les expressions obtenues sont plus complexes pour la couche externe car les
simplifications sont moins nombreuses que dans le cas de la couche interne. En particulier, la
vitesse radiale moyenne n'est pas nulle sur la frontiére de la couche de mélange. Les résultats
font ainsi apparaitre un couplage entre la couche interne et la couche externe.

1l est possible d'affiner les résultats précédents en tenant compte des termes diagonaux du
tenseur des contraintes de Reynolds qui avaient été négligés dans 1'établissement de 1'équation
1.26 (cf annexe 4.2). Cependant, des calculs numériques effectués en tenant compte de ces
termes ont abouti a des résultats peu différents de ceux des calculs simplifiés. Les termes
diagonaux seront donc effectivement négligés.

Méthode phénoménologique

La méthode phénoménologique est basée sur I'approche de ABRAMOVICH (1963) pour
ce qui concerne le taux de croissance de I'épaisseur des couches de mélange.

B _  W-W,
z ° W,

avec ¢s =~ 0,135

La vitesse caractéristique W, est calculée a partir de I'équation 1.18. Le profil de vitesse de
Abramovich (équation 1.8) et le profil de masse volumique de Crocco-Busemann (équation
1.11) ont été utilisés.

La relation obtenue remplace 'équation ou interviennent les contraintes de Reynolds dans

la méthode analytique précédente. La relation entre limites et épaisseurs des couches de
mélange permet de fermer le systéme avec :

d=Ceqb
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ou & est une largeur finie de la couche de mélange, définie a partir du profil des vitesses.

Ceq ©st égal 4 2,08 si la fin de la couche de mélange correspond a une coupure a 95% pour le
profil de Viswanathan (cf chapitre 1). c.q est égal a 2,58 pour une coupure a 99%.

IV.1.1.2. Incorporations des gaz dans les couches de mélange de la région initiale

La description du développement des couches de mélange permet d'accéder a la
composition macroscopique de ces couches (ABRAMOVICH, 1963).

On appellera incorporation d'un gaz le débit volumique de ce gaz dans la couche de
mélange, évaluée dans les conditions thermodynamiques du gaz pur.

Les incorporations peuvent étre déduites par intégration des profils de vitesses.
SUBRAMANIAN (1980) a démontré que 1'on obtenait ainsi une valeur de l'entrailnement dans
un jet simple parfaitement en accord avec les résultats de mesures directes.

Préliminaire

Dans une zone de gaz pur i, 'équation locale de conservation de la matiére donne :

18(p;uim) | 8(p: W)

=0
r or 0z

ou p; et w, sont des constantes
On en déduit :

Uiy = —2 Eq4.6

ou Ki(z) ne dépend que de z.

Dans le cOne primaire, la symétrie de révolution impose K;(z)=0.

Couche de mélange interne

En symétrie axiale, la conservation de la matiére entre le plan de ’injecteur (z=0) et un
plan d’abscisse z perpendiculaire & 1’axe s’écrit :

u2(r +8;)
rl (D,/2)

(Dy/2) r1+3i
p | W, [2mrdr+2n jul()r1 dz:|+p2 {Wz [27rdr— 2nj (r, +8,) dz
r1+8i___
= J.pWZm’dr

rl

De méme, la conservation de la quantité de mouvement en projection sur Oz s’écrit :
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(D,/2) z rl+8i z ’
p,W, | W, _[21rrdr+2n Iul(r.) r, dz |[+p,W, | W, I21crdr——2n _“uz(rﬁsi) (r,+6,)dz
rl 0 (D,/2) 0
ri+di
~ _[pwz 27 dr

rl

On définit l'incorporation Ii(z) comme étant le débit volumique de gaz i présent dans les
zones de mélange macroscopique a l'abscisse z. Pour la région initiale, on distingue
l'incorporation I,' de gaz 2 dans la couche interne de l'incorporation L° dans la couche externe:
Iz=121+12e m"gure 4. 3)

couche externe

"—'> Z/r01

Figure 4.3 : Incorporations élémentaires dans les couches de mélange

(Dy/2) z
=W, [2nrdr+2n fu,, 1 dz

rl 0

r1+di z
L'=W, [2mrdr-2n [u, (1 +8,)dz

(D,/2) 0

Le bilan matiére s'écrit :

, +8i 1
puly +p,1, = fprmdr=Ip(mW(n) 2n(r, +8; -8;m)8; dn
0

I

Le bilan de quantité de mouvement s'écrit :

1 +81 1
LW, +p,L,'W, = [ pw” 2mxdr = [p > 2n(x, +8, —8,m8, dn

4] 0
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. . r r 7 2 b3 —2 r 3
La vitesse axiale moyenne étant élevée, w'> est petit devant w . On en déduit :

I, ~ ——2—“—5——-(r+8)jw(w W,)d ajw(w W,)nd
pl 1 (W W) 1 p TI p T] n
~278
p,L,' ~ WV——EVV—-;[@H-S )Ipw(w W,)dn-3, Ipw(w W)ndn}

Eq 4.7

Eq 4.8

La détermination des incorporations dans la couche interne nécessite de connaitre §; et r;.

Pour cela, on peut :

1. Utiliser I'épaisseur &; obtenue par la méthode de Abramovich et exprimer I; sachant que u_1

est nulle, ce qui donne une relation entre r; et ; :

P W, (W, =W, )(r,” - (D, /2)2)+26i[<r1 +8,) [pw(w—W,)dn -8, [pw(w-W, )ndn} 0

2. Utiliser les deux relations liant r; et ; obtenues par la méthode de Viswanathan.

Couche de mélange externe

On applique les mémes bilans. En pratique : W5=0.

dI,* dr,
e A

(D,/2)

L'=W, [2mrdr+2n Iu2() dz

n

d(r, +3.)

dI,
"&‘Z—=+21'C(I‘2 +5e) iz W3

- u3(r2+5e):i

I =-2n [u, ., (1,+8,)dz
0

1, +8¢

p,L,° +p,I; = Iprnrdr jp(n)w(n) 2n(r, 49, -98,m)d, dn
1, +8¢

p.LL'W, +p, W, = J‘ pw 2mrdr = J‘P(n)""(n)2 2n(r, +8,-6,m)8, dn
0

o}

On en déduit :

2md,

p,L,° = [(rﬁa ) [ow? dn-8 Ipw ndn}
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_ 1

ne, | - _ e '
psl; le:(rz + Se)pr(w -W,)dn-8, IPW(W —Wz)ndn} Eq4.10
0 0

2

La détermination des incorporations dans la couche externe nécessite de connaitre J. et r,.
Pour cela, on peut :

1. Utiliser 1'épaisseur . obtenue par la méthode de Abramovich et tenir compte de la relation
liant L' et I,° :

K

U2(r,z) &

Ii Ie_I_ D22 &2 82 2
, +L,7 =1, =nW, ) T\ +(r; +6;)" -1,

2. Utiliser les deux relations liant r, et 8, obtenues par la méthode de Viswanathan.

X(2)

d'ou (rx +8i).u2(r1 +9,)=r,.u,(1,)

Dans tous les cas, il faut au préalable déterminer les caractéristiques de la couche interne.

Résultats du modéle

Une simulation numérique pour la couche interne fait apparaitre une forte dépendance du
rapport des incorporations des deux gaz dans la couche de mélange au rapport des masses
volumiques (figure 4.4). On constate que pour des conditions de vitesse données, la
proportion de gaz 2 dans la couche de mélange est d'autant plus élevée que la masse
volumique de ce gaz est faible. Pour un systéme tel que UFs/H,0, on peut s'attendre a une
proportion de H,0 plus importante que dans le cas de deux gaz de méme masse volumique.
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1.2
11 —+— Abramovich
\ ~-= Viswanathan-Prandtl
14 \
-+ Viswanathan-Taylor
09 1
W;=40 m.s™
08t , W,=10 m.s™
- z=1,5D
s o7+ e
iy
0.6 +
0.5 +
0.4 +
0.3 1
0.2 : : : : f ¥ : : :
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

palpt

Figure 4.4 : Rapport des débits d'incorporation dans la couche de mélange
interne en fonction du rapport des masses volumiques des gaz

La figure suivante (figure 4.5) présente un exemple d'évolution du rapport des
incorporations I,'/I; en fonction de l'abscisse z, pour les différents modéles, dans le cas de gaz
de méme masse volumique. Les modéles aboutissent & des résultats voisins. Du fait de la
symétriec de révolution, ils présentent une évolution du rapport des incorporations avec
l'abscisse z, ce qui ne serait pas le cas de couches planes, pour lesquelles I,'/I;, et donc les
proportions dans la couche de mélange, ne dépendent pas de z.
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0.9
W1=40 m.s™’ o
wW2=10 m.s™’
P2=p1 .
0.85 +
0.8 +
E-E
0.75 +
-+ Abramovich
0.7 + .
-=—Viswanathan-Prandtl
-+ Viswanathan-Taylor
0.65 ; t t } ; } t t t
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 1.4 1.6 1.8 2

2ID,

Figure 4.5 : Evolution du rapport des incorporation& en fonction de la distance axiale
pour les différents modéles (gaz de méme masse volumique)

Pour une couche de mélange d'épaisseur initiale nulle, les caractéristiques de la couche
axisymétrique sont voisines de celles d'une couche plane lorsque la distance & l'injecteur z
tend vers 0. Les figures suivantes (figures 4.6 et 4.7) comparent les résultats théoriques du
modéle concernant les proportions des deux gaz en z=0 aux valeurs proposées par Dimotakis
pour une couche plane (équation 1.22), pour des gaz de méme masse volumique et des gaz de
masses volumiques différentes. Les résultats du modéle et ceux de Dimotakis sont peu
différents et présentent les mémes évolutions en fonction des vitesses et des masses
volumiques.

Les valeurs obtenues pour les profils de vitesse de Viswanathan, Abramovich et
Subramanian sont présentées. Il apparait que le choix du profil a une influence sensible sur le
résultat.

Du fait de son caractére symétrique, le profil de Subramanian présente 1'avantage d'aboutir
4 une égalité des incorporations lorsque les masses volumiques et les vitesses sont identiques.
Les résultats obtenus avec ce profil sont cependant assez éloignés de ceux de Dimotakis pour
les faibles valeurs de Wo/W;.

Les profils de Viswanathan et Abramovich aboutissent & des résultats voisins. s s'écartent
peu des valeurs de Dimotakis sur I'ensemble du domaine étudié.
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25

2.0 1

1L,

0.0

e couche plane (Dimotakis)
a modéle axisymétrique (Viswanathan)

o modéle axisymétrique (Abramovich) )

o modeéle axisymétrique (Subramanian)

W, =30m.s"
T,=T,=100°C
azote / azote

1 ! 1 1 1 1 1 : 1

T T T T T T T T T
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Figure 4.6 : Proportions des gaz dans la couche de mélange interne en z=0
pour un jet azote / azote en fonction du rapport des vitesses

e couche plane (Dimotakis)

a Mmodéle axisymétrique (Viswanathan)
o modéle axisymétrique (Abramovich)
modéle axisymétrique (Subramanian)

W, =30ms"
T,=T,=100°C
argon(1) / hélium(2)
0.2 04 0.6 0.8 1 1.2 14 1.6 1.8 2
Wo/W,

Figure 4.7 : Proportions des gaz dans la couche de mélange interne en z=0
pour un jet argon / hélium en fonction du rapport des vitesses
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IV.1.1.3. Développement du jet dans la région principale

Nous avons supposé que les profils de vitesse et de masse volumique sont
approximativement les mémes pour un jet réactif et pour un jet inerte.

Dans la région principale, les vitesses moyennes W(r, z) pour un plan d’abscisse z ont été
en général représentées par un profil gaussien (ZIMMERMANN, 1993).

W(r,z)=W,_(z).exp(-A, n°) avec n= —

L'abscisse a du pole a été supposée égale & - 2 D¢y, ou Deq est le diamétre du jet simple
équivalent au jet coaxial (équation 1.34).

Soit Qg le débit dans une section théorique du jet, c'est-a-dire limitée par r = o.(z+a) ou o
est défini dans le chapitre 1, équation 1.2. Une valeur de A, égale & 62 a été utilisée. Pour un
jet simple non réactif, compte tenu des expressions classiques de I'expansion et du débit du
jet, elle correspond & une valeur de Qy, égale & 95% du débit réel total.

Dans le cas des calculs d'expansion du jet, le profil de vitesse fini de Abramovich a été
choisi pour permettre 1'utilisation de certains de ses résultats :

W(r,z)=W,_ (z).(l - @ 3/2) 2

ou O est la demi-largeur du jet.

La poussée d'Archiméde semble avoir une influence importante sur le développement des
jets dans nos conditions expérimentales (jets chauds verticaux dans une atmosphere a
température ambiante). Elle a donc été prise en compte dans le modele. Elle se traduit par une
non conservation du débit de quantité de mouvement global du jet (ABRAMOVICH, 1963).
Elle est responsable d'une annulation de la vitesse du jet aprés quelques dizaines de
centimétres pour les jets expérimentaux.

Le développement d'un jet double réactif est plus complexe que celui d'un jet inerte. 1l peut
en particulier se produire une variation des débits volumiques des gaz si la réaction ne
conserve pas le débit molaire de gaz ou est associée a une enthalpie de réaction non nulle.

C'est le cas pour le jet d'hydrolyse de I'hexafluorure d'uranium et vraisemblablement aussi
pour les jets d'hydrolyse des analogues utilisés pour 1'étude expérimentale.

Dans le cas de I'hydrolyse de I'hexafluorure d'uranium :
UFs 9 +2 H2O (g & UO2F2 5 + 4 HF (g
L'expansion de volume est de 4/3 (la germination du produit de la réaction étant supposée
rapide, le volume de produit est négligé car il se trouve sous forme solide dés sa formation).

La réaction est d'autre part fortement exothermique.
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Les expressions classiques décrivant le développement du jet ne sont pas utilisables a priori
car la réaction modifie les caractéristiques du jet au fur et 3 mesure du mélange des réactifs.

Nous supposerons néanmoins que le développement du jet a une distance axiale donnée
dépend uniquement des caractéristiques macroscopiques a cette distance suivant le méme type -
de loi que pour les jets inertes, et que ces caractéristiques sont modifiées par la réaction
chimique indépendamment du développement du jet. La réaction, phénomeéne interne au jet,
est prise en compte au fur et & mesure du mélange pour connaitre les caractéristiques finales
du jet. ’

Nous nous proposons de déterminer les caractéristiques du jet en z+dz connaissant ses
caractéristiques en z. Les grandeurs qui nous intéressent plus particuliérement sont la vitesse
sur I'axe Wy, le débit volumique Q, le débit massique m et le débit de quantité de mouvement
M.

La bibliographie relative aux jets simples inertes montre que I'augmentation du débit du jet

a l'abscisse z peut s'exprimer comme une fonction du débit volumique a I'abscisse z
(ABRAMOVICH, 1963) :

_ ), [AW, () W,(z+d2)-W,(2)
Q(z+dz)—Q(z)—Q(z)l:a(l+pm)dz/ ot V@ } Eq4.11

o est la constante d'expansion du jet dans la région principale, prise égale a 0,23.
A est une constante :

1
A= [(1-8") 2ngdg ~ 02587
0
ou  pm(z) est la masse volumique sur 1'axe a l'abscisse z.
Wi(z) est la vitesse moyenne sur I'axe a 1'abscisse z.
La similarité des profils de vitesse en z et z+dz impose :

M(z+dz) W, (2)

+dz)= Eq4.12
m(z+dz) =) ) W, (z+d7) a
ou m(z) est le débit massique a l'abscisse z.
M(z) est le débit de quantité de mouvement a l'abscisse z.
La conservation de la matiére s'écrit en premiére approximation :
Ta
m(z+dz) = m(z)+p, (Q(z+dz)~ Q(z)) Eq4.13

T(z)
T(z) est la température moyenne du jet a l'abscisse z.

L'évolution du débit de quantité de mouvement dépend de la poussée d'Archimeéde :
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M(z +dz) - M(z)=—[dj-(p—pa)g2nrdr}dz

En supposant la masse volumique approximativement constante dans une section, on en
déduit :

M(z+dz)—M(z)z-(—zl§—3—pa)g%dz Eq4.14

Si les caractéristiques d'un jet a l'abscisse z sont connues (Wp,, Q, m, M), en l'absence de
réaction, les quatre équations précédentes permettent d'évaluer les caractéristiques du jet a
l'abscisse z+dz. Il s'agit de résoudre un systéme de quatre équations a quatre inconnues Q, m,
Met Wi,

La méme démarche a ét¢ adoptée dans le cas d'un jet réactif. Les caractéristiques du jet sont
déterminées pas a pas. L'influence de la réaction sur Q et Wy, est prise en compte
indépendamment a chaque pas.

On considérera que le jet s'arréte lorsque sa cohésion n'est plus assurée, c'est-a-dire lorsque
Q(z+dz)-Q(z) devient négatif ou nul.

La figure suivante (figure 4.8) montre un exemple d'évolution de la vitesse théorique sur
l'axe en prenant en compte la poussée d'Archiméde ou en la négligeant. Dans le cas présenté,
en tenant compte de la poussée d'Archiméde, on obtient une longueur de jet d'environ 30 cm.
Cet ordre de grandeur est en accord avec les observations visuelles faites sur les jets
expérimentaux de caractéristiques voisines.

35
\ ------ Wm sans poussée d'Archiméde
30 +
-\ @avec poussée d'Archiméde
-~ 25+
K
E
@20+
il
5
2 15 4 Ar(1)/He(2)
§ W, =20ms"
£ W,=40m.s™
10T injecteur 2
T,=300°C
5] T,=300°C
0 t ; } } } } }
0 10 20 30 40 50 60 70 80

distance axiale z/D,
Figure 4.8 : Evolution de la vitesse théorique sur l'axe en fonction de la distance axiale
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IV.1.2. Mésomélange

La description du développement des couches de macromélange ne permet pas d'accéder -
directement a la composition du mélange car ces couches constituent elles-mémes un sous-
ensemble hétérogéne (cf chapitre 1). La modélisation du mésomélange a pour but d'accéder a
cette composition.

Le mésomélange dans la couche interne de la région initiale et dans la région principale a
été modélisé a l'aide de la représentation proposée par CORRSIN (1964) et BALDYGA et al
(1994, 1995, 1997). Elle consiste & décrire 1'évolution de la variance des concentrations dans
la zone de mélange. En 1'absence de source, les concentrations tendent vers les concentrations
moyennes et la variance tend vers zéro. Le principal phénoméne pris en compte pour
quantifier la décroissance de la variance est la dispersion inertielle-convective des tourbillons.

Le début de la région principale est caractérisé par la fusion de la couche de mélange
interne et de la couche de mélange externe. Nous avons considéré ce phénoméne comme le
mésomélange du contenu de la couche interne avec le reste du jet. Pour le représenter, nous
nous sommes ramenés au mélange de deux constituants seulement pour ne pas multiplier les
sous-ensembles : le contenu de la couche interne d'une part et tout le reste d'autre part. On
peut en effet admettre que les volumes de gaz purs issus de la région initiale, qui représentent
une proportion réduite du débit total, sont rapidement consommeés en 1'absence de source. Une
prise en compte antérieure du mésomélange dans la couche externe de la région initiale
apparait ainsi inutile.

1V.1.2.1. Mésomélange dans la région initiale

Lorsque Baldyga et ses collaborateurs ont appliqué le modéle de mésomélange de Corrsin a
un jet, ils ont uniquement pris en compte la région principale. IIs considéraient donc la
dispersion d'une espéce B dans un milieu A, sans source de fluide pur. Cette situation leur
permettait de distinguer uniquement deux sous-ensembles : les zones ou B était présent et les
zones ou B était absent.

Dans notre cas, les espéces 1 et 2, correspondant aux espéces A et B précédentes, peuvent
exister 4 I'état pur dans la couche de mélange, ce qui nécessite l'introduction d'un sous-
ensemble supplémentaire (figure 4.9).

Figure 4.9 : Subdivisions du systéme
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A I’échelle mésoscopique, on considére donc que la couche de mélange interne comprend
trois types de fluides (figure 4.10) :

- du gaz 1 pur (débit volumique Q,(z), température T)),

- du gaz 2 pur (débit volumique Qx(z), température T»),

- un mélange de gaz 1 et 2 (débit volumique du mélange Qm(z) = Quu(z) + Qun(2),
température T(z)).

T s'obtient par un bilan énergétique. En négligeant les phénomeénes de conduction et de
radiation :

p _Ql)‘3p1(T_Tl)'*'pz(lzi - Q,)ep,(T-T,)=0

_ p, (I, = Q,)ep, T, +p, (I2i"Q2 )ep, T,

T i
p, I, —Q,)ep, +p, (1, — Q,)ep,

Eq4.15

Le systéme est symétrique par rapport aux especes 1 et 2.
Soit Q le débit volumique total dans la couche de mélange : Q = Q; + Q2 + Qu.

Entre z et z+dz, la variation de Q; (i = 1 ou 2) est la somme de deux contributions : une
décroissance par mélange et une croissance par incorporation :

E&z(in) LI

dz \dz. dz

mélange

100%
X
2 Xam
X
X
X1 1M

Figure 4.10 : Composition d'une couche de mélange

En premiére approximation, les fractions volumiques dans la couche de mélange sont
supposées étre uniquement fonction de z.
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Soient X; et X, les fractions volumiques des gaz purs 1 et 2 dans la couche de
macromélange :

_Q x -
Q Q
Soit Xy, la fraction volumique du mésomélange :
x -
Q
Par définition :
X+ Xp+ Xy =1

Soient X, et Xy, les fractions volumiques des gaz 1 et 2 dans le volume de
mésomelange :

le — le sz = Q2m
Q. Q.

Pour un systéme non réactif :

Soient X et Xom les fractions volumiques moyennes des gaz (1) et (2) dans la couche de
macromélange :

L Qm(2)
M Q@

_ Q,m(2)

X X ="0)

Elles vérifient ;
Xim =Xi + Xim Xm

X2M = Xz + X2m Xm
Pour un systéme non réactif :

Xim + Xom = 1

L'objectif de la modélisation du mésomélange est la détermination de Q(z), Xi(z), Xu(z),
Xim(z) et Xom(z) pour tout z.

Nous considérerons que la description du mésomélange par la loi d'évolution de Corrsin
s'applique séparément aux deux sous-ensembles (systétme 1 = mélange + gaz pur 1) et
(systéme 2 = mélange + gaz pur 2), sans intervention dans chaque cas des zones ou les gaz
purs sont absents (figure 4.11). On retrouve dans ce cas une subdivision voisine de celle
proposée par Baldyga et ses collaborateurs. Cette hypothése revient a supposer que les paquets
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de gaz pur i (i=] ou i=2) se dispersent dans le mélange sans interaction avec les paquets de
gaz pur j (j#i).

On obtient par cette méthode les flux instantanés de gaz purs vers le volume de mélange.
La variation du volume de mélange est la somme des contributions des deux sous-systémes.

Figure 4.11 : Sous-systémes de la seconde représentation

La variance de la concentration de I'espéce 1 & I’abscisse z s'écrit :
2 2
X, +X, X, +X. X, +X . X, +X,
2 2
__9Q (1- Qu )+ Q, (Qm_ Qu )
Q1+Qm Q1+Qm Q1+Qm Qm Q1+Qm

Aprés calculs, le taux de décroissance de la variance de ce systtme par mélange, en
l'absence d'incorporation, s'écrit (systéme fermé avec Q et Qqy constants) :

&)l B )
dz ), ~Q.+Q|T\Q, J U 1N\, +q ) &

mél

mélange
On évalue la décroissance de la variance a l'aide de la loi de Corrsin (équation 1.43) :

[dclz) o/
dz T Wt

mélange

On en déduit I'évolution de Q, par mélange. La méme démarche s'applique au systéme 2.

On obtient deux équations d'évolution non couplées. Aucune hypothése de fermeture n'est
nécessaire.

&

mélange 1

a1
— (Q +Q ) T_m(X 1)2 +(1 L_J(ﬁﬂ_}_(ﬂ_ 1)2 &2__ Eq 4.19
=W TR T N\X, +X_ wet, AT
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-1

2
sz) T, ) ( Tm)[ X, X ) c,’
( % =—{(Q, +Q,) T (X, =1) + 1—T2 X% -1 —— Eq 4.20

mélange

En conclusion, si toutes les grandeurs et fractions volumiques définies plus haut (Q, Qm,
Qam, Xiam, Xom, Q1, Q2, X, X2, Qimy Q2ms Xim, Xom) sont connues a z donné et si les fonctions
I;(z) et L'(z) sont connues, on peut déterminer toutes les grandeurs et fractions volumiques a
I'abscisse z+dz.

IV.1.2.2. Mésomélange dans la région principale

Dans la région principale, le principe de la représentation du mésomélange est le méme que
dans la région initiale mais une discrétisation radiale du jet permet d'affiner la représentation
en ce qui concerne les vitesses et les concentrations moyennes.

On subdivise donc le jet en anneaux centrés sur l'axe et on applique la loi de Corrsin
séparément & chaque anneau. Les rayons des anneaux sont déterminés de fagon qu’a travers
chacun d’eux s’écoule le méme débit volumique de gaz 1 ou de gaz 2. On considére que les
échanges de 1 et 2 entre anneaux sont négligeables.

Dans la région initiale et dans la région de transition, du fait de la présence de tourbillons
macroscopiques, un volume matériel de gaz peut étre entrainé d'une limite & l'autre de la
couche de mélange, ce qui justifie 'utilisation d'une vitesse axiale moyenne ws. Dans la région
principale, les vitesses radiales deviennent faibles. Un volume matériel de gaz situé au
voisinage de l'axe y reste ; il se déplace donc avec une vitesse axiale plus importante qu'un
volume matériel situé en périphérie du jet. Une représentation des vitesses avec un profil
gaussien (cf chapitre 1) permet d'évaluer la vitesse moyenne dans chaque anneau.

Un profil gaussien de concentration est également employé pour calculer les concentrations
moyennes dans chaque anneau.

Soit B le gaz 1 ou 2.

Si on choisit une discrétisation en n anneaux, les rayons r;.; et r; de I’anneau i vérifient :

-1 .

-1
Ime(r,z)XBM(r,z)dr=—(};—)SPWPXBP
0

I2ﬂ.‘r w(r,z)Xpy(r,z)dr= ':ISPWPXBP
0

oi  Spest la section du jet dans la section de transition
wp est la vitesse moyenne du jet dans la section de transition
Xpp fraction volumique moyenne en B dans la section de transition

Dans I’anneau i, la vitesse axiale moyenne est :
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[w(r,z)2mrdr Eq4.21

Wi\Z)=—"—F 73T
(1)( ) TE(I'IZ _ri~12)d_l

La fraction volumique moyenne en B est :

1

m IXBM (l‘, Z) 27rdr Eq 422

ri-1

XBM(i)(Z) =

On exprime la variance de B (ou celle du complémentaire de B) en considérant que B
n'existe plus a 1'état pur dans la région principale en l'absence de source, et on applique la
relation de Corrsin a chaque anneau :

2
2 2 XBM(i)
GB(i) =(1_XBm(i))(O—XBM(i)) +XBm(i)[XB 0 _XBM(i)J

2 2
Qi Qg Qneiy | Qv L
Ons =(l Bu(i) || o _ XBMG) | | XBm@) | <BMG) CBM() Bq 4.23

Q(i) Q(i) Q(i) QBm(i) Q(i)
do i 2 O i 2
[.__‘“ ) J =20 Eq 4.24
dz Wiyt

mélange

Le débit Q; est connu par intégration du profil de vitesses entre les limites de I'anneau i.
Qamg) est le produit de Xpm) par Q). Les grandeurs de 'équation 4.24 sont exprimés a l'aide
des équations 4.21 et 4.23. Toutes les grandeurs étant connues a I'exception de la dérivée de
QBm), on en déduit une équation d'évolution de Qpm().

IV.1.2.3. Evaluation de la durée caractéristique du mélange

Les développements précédents nécessitent une évaluation de la durée caractéristique ts du
mélange. Celle-ci est évaluée a partir de l'expression proposée par Corrsin dans le cas Sc<1
(équation 1.44), en utilisant 1'équation 1.47 pour éliminer € et I'équation 1.35 pour introduire
les échelles intégrales. On obtient :

0,13 xfz (LCJZB
Ty R~
T (3-8c¢?) v \L;

Région principale

D'aprés HINZE (1975), la micro-échelle de Taylor dans la région principale d'un jet simple
croit linéairement avec z. BALDYGA et al (1997) proposent la relation suivante :
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A~ zRe?

ou c; est une constante environ égale a 1 (les auteurs proposent une valeur entre 0,88 a 1,07).
z peut éventuellement étre corrigé de l'origine virtuelle.

Comme BALDYGA et al (1997), nous considérerons que le rapport L¢/L. des échelles
intégrales est environ égal a 1.

On obtient ainsi une expression indépendante de la viscosité :

013¢c,> 2Z?
To ~
5 (3—502 ) WrefDref

Eq 4.25

Dans la section de transition et la région principale, les valeurs de Wrr et Dy
correspondant au jet équivalent (sur le modéle des équations 1.33 et 1.34) semblent les mieux
adaptées.

Couche interne de la région initiale

La similarité impose une proportionnalité entre Ar et z dans la couche de mélange d'un jet
simple. Nous supposerons donc qu'une relation semblable a la précédente est vérifiée :

- -0,5
A;=c,zRe

avec Cr = Cj.
D'ou
2
0l3c,) 2
Tg ® 2
(3'—SC )WrefDref

Eq4.26
Pour la couche interne, nous utiliserons une vitesse équivalente symétrique par rapport aux
deux gaz :

W= p, W, +p, W,
P +P,

Nous utiliserons D,s = D; pour avoir continuité des relations obtenues pour la région
principale et la couche de mélange dans le cas d'un jet simple (W,=0).

IV.1.3. Micromélange

Le micromélange a été représenté suivant le modéle de BALDYGA et al (1989).

Le nombre de Schmidt étant trés inférieur a 4000, nous avons considéré que 1'étape
d'incorporation dans les tourbillons de micromélange est I'étape limitante (E-model, cf
chapitre 1).
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=EQ, |1-—
it Q, Q. Eq. 1.60
avec Q, : débit de micromélange
Qnm : débit de mésomélange
>
E =0,058 " Eq. 1.58

Le taux de dissipation de 1'énergie turbulente € doit étre évalué pour la région principale
d'un jet coaxial et pour la couche interne de la région initiale.

Région principale

Une expression du taux de dissipation de 1'énergie turbulente & est proposée ci-dessous
pour la région principale d'un jet double non réactif.

€ assure la dissipation de 1'énergie cinétique des deux jets coaxiaux entre la section de
l'injecteur et l'infini. En premiére approximation, nous tiendrons compte uniquement de la
dissipation dans la région principale, & partir d'une abscisse d strictement positive (la
dissipation dans la région initiale est négligée par rapport a la dissipation dans la région
principale).

Rappelons que pour un jet simple, ZIMMERMANN (1993) propose une courbe d'évolution
de € assez complexe dans la région initiale et présentant un minimum nul.

En écrivant que 1'énergie dissipée par le jet est exactement égale a 1'énergie initiale en z=0,
on obtient : '

2 2
p1W12 nDlz W _{_pz‘Nz2 n(D2 -D, )

S W W, = dIe(z)p(z)S(z)dz

d est 1'abscisse de la section de transition mesurée & partir de 1'origine virtuelle du jet. Pour
un jet double, on peut proposer une expression pour d de la forme :

d~2D, +10D,

Cette approximation est notamment en accord avec les ordres de grandeur présentés par
BURESTI et al (1994, 1998).

Supposons que ¢ est de la méme forme que pour un jet simple :

o

1]

N
EN

ou k, est une constante,
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La section S(z) est connue pour un jet non réactif :
S(z) = ma.’z°

La masse volumique p(z) est donnée par :

-1 |ow nD12+ W n(Dzz—D12)+
p Z —Q(Z) pl 1 4 pZ 2 4
pa Q(Z) T 1 4 Tl 2 4 T2
Pour z suffisamment grand :
p(z)=p,
On obtient :
2 2 0
p,W,’ nD,’ p,W,’ 7r(DZ -D, ) - k, 2.2
s e AR L L
D'ou :
D, +5D
k, z—-ip—a—z—l—(pIWfDlz +p2W23(D22 —Dlz))
Soit
(Dz +5D1)(P1W13D12 +p2W23(D22 _D12))
ex - Eq 4.27
4p.,0°z
Remarque :

Pour un jet simple, les termes relatifs au jet périphérique sont nuls. On retrouve une
expression semblable a celle de ZIMMERMANN (1993) :

1l 3 3
8~C8W1 Dl
Z4

avec C'_ =

Une valeur de C'; de 'ordre de 50 telle que Zimmermann la propose correspondrait a d~20
D1, ce qui apparait un peu élevé.
Pour d =7 D, on obtient une valeur de la constante de proportionnalité de 'ordre de 17.
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Couche interne de la région initiale

L'évaluation de & dans la région initiale est délicate. Une fonction telle que celle proposée
par Zimmermann pour un jet simple n'est pas adaptée car la valeur de € qui nous intéresse est
relative a la couche de mélange uniquement. '

A partir des résultats précédents et des équations 1.35 et 1.47, on peut proposer une
évaluation du taux de dissipation de 1'énergie cinétique turbulente par la relation :

3 2
v’ L;

Al

€~ 9000
D'aprés BALDYGA et al (1994), I'échelle intégrale des fluctuations de vitesses sur l'axe
d'un jet croit linéairement le long du jet suivant :
L¢=0,0385z

La similarité impose également une proportionnalité entre Lr et z dans la couche interne. La
relation précédente sera donc étendue a la couche interne.

On obtient ainsi pour la couche de mélange interne :

13 W?

3
e~ ref D ref

6 4
c, z

Eq 4.28

W, +p, W
avec Dref= Dl Ct Wref= pl ! p2 2
P +P,

La forme de € dans la couche de mélange interne serait semblable a la forme proposée pour
la région principale, ce qui n'est pas surprenant puisqu'on a étendu a la couche de mélange les
formes de Lr et A¢ valables dans la région principale. La valeur de la constante de
proportionnalité dépend de c,. Pour ¢, = 1,07, elle vaut 9, pour ¢, = 0,88, elle vaut 28 (figure
4.12).

Pour un jet simple, on obtient pour la couche de mélange une expression semblable & celle
de Zimmermann pour la région principale, avec a nouveau une constante de proportionnalité
plus faible que celle proposée par cet auteur.

La modélisation des différents types de mélange permet en particulier de quantifier le débit
volumique de macro-, méso- et micromélange dans la couche interne. La courbe suivante
(figure 4.13) présente le débit volumique en fonction de la distance a l'injecteur. Le
macromélange est ici représenté par le modéle de type Viswanathan-Taylor.

141



Chapitre 1V — Modélisation et interprétation

région initiale
500000
Jet simple d'azote
450000 + W, =40 m.s™
400000 + profil de dissipation
proposé pour la s
350000 T couche de mélange
300000
¥
5250000 1
“ 200000 1
150000 -
100000 1 profil de la dissipation
50000 - d'aprés Zimmermann
0
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18
2/D,
Figure 4.12 : Evolution de la dissipation de l'énergie turbulente dans le jet
9
Air/air
g 1 W;=50m.s™
W,=20 m.s™
7 1 T-Tex=30°C
- To-Te=100°C e
<]
‘W 6+
[
"]
E
T 5
[
f =4
(1]
44
©
>
234
‘O
©
2 4 Lo . .
-4 débit de micromélange
14 —u— débit de mésomeélange
A~ —o— débit de macromélange
0 t f t t f t t
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distance axiale z/D,

Figure 4.13 : Evolution des débits volumiques dans la couche interne en fonction de la
distance axiale
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Pour le cas présenté, le micromélange et le mésomélange apparaissent instantanés au
voisinage de l'injecteur car leurs durées caractéristiques Ts et E! tendent vers zéro. Les débits
de micro-, méso- et macromélange sont ainsi confondus.

A partir de z/D,=1, les écarts entre les débits de mélange se creusent progressivement car
les durées caractéristiques de micromélange et de mésomélange croissent rapidement avec z
(équations 4.26 et 1.58).

IV.1.4. Formation des particules

La formation des particules se décompose en plusieurs étapes successives : la réaction
chimique, la germination et la croissance des particules.

Réaction

Dans le cadre de cette étude, la réaction est supposée non limitante par rapport aux
phénomeénes de mélange, c'est-a-dire que l'on considére que la vitesse de réaction est infinie.
Cette hypothése a déja été utilisée par BOUTIN-LACOMBE (1995).

Germination

Nous utiliserons la méme représentation de la germination que ULRICH (1971) et XIONG
et al (1991). Pour les composés qui nous intéressent, la germination est considérée
instantanée, avec formation de germes monomoléculaires.

Croissance
Nous ne tenons pas compte d'éventuelles réactions de surface.

D'autre part, les germes étant monomoléculaires, la croissance des particules par
condensation est incluse dans la croissance par agglomération.

En définitive, le seul mode de croissance apparait étre 1'agglomération.

Nous avons utilisé une représentation discréte telle que celle présentée dans le chapitre 1
(cf équation 1.64). Chaque noyau d'agglomération est la somme d'un noyau brownien
(moléculaire ou continu) et d'un noyau turbulent (équations 1.67 a 1.70).

Dans le cas des matériaux formés, compte tenu des résultats des observations par
microscopie électronique a balayage, nous avons supposé que les agglomérats ont une
dimension fractale de volume égale a 3 (particules sphériques), c'est-a-dire que la coalescence
compléte des particules est instantanée.

L'agglomération dans le jet ainsi que l'agglomération dans l'enceinte ont été prises en
compte.
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Partition de la région principale

La définition de plusieurs anneaux dans la région principale permet de traiter plus finement
le mélange des gaz. Le traitement est simple pour un jet non réactif car l'utilisation de profils -
moyens de concentration évite d'avoir a tenir compte des échanges de matiére entre anneaux.

Dans le cas d'un jet réactif contenant des particules, on ne peut plus se contenter de profils
moyens car il faut tenir compte de la distribution granulométrique dans chaque anneau et des
échanges de particules entre anneaux. Pour éviter d'introduire des hypothéses de modélisation
supplémentaires dont l'utilité n'est pas démontrée, nous n'avons pas distingué plusieurs
anneaux. Pour quantifier les diverses grandeurs physiques qui interviennent dans la
modélisation (W, p, €...), nous utilisons donc les valeurs moyennes dans une section.

IV.2. SIMULATIONS NUMERIQUES

Caractéristiques physiques des systémes :

Les capacités calorifiques a pression constantes et les viscosités dynamiques des systémes
gaz-solides interviennent dans les calculs. L'évolution de ces grandeurs en fonction de la
température a été évaluée pour les composants purs a l'aide d'un code de calcul. Les valeurs
relatives aux divers mélanges sont déduites des valeurs des composants purs par les relations
suivantes (PERRY, 1984) :

- Pour les capacités calorifiques a pression constante, la valeur associée au systeme est la
moyenne pondérée par les fractions massiques des valeurs des composants purs.

- Pour les viscosités dynamiques, la valeur associée au systéme est une moyenne pondérée des
viscosités dynamiques des différents composants gazeux :

e = 2 [;q)ﬁxj)

2
. M 1/4
H; M,

Qij - 1/2
8 1+Mi
M;

Notons ‘que la valeur théorique obtenue par cette méthode peut s'écarter de la réalité en
présence d'hélium.

P Eq4.29

avec
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Développement macroscopique du jet

A partir des équations présentées précédemment, il est possible de simuler le
développement d'un jet coaxial double pour des conditions opératoires et une géométrie
d'injecteur données. Les intégrales B;j qui interviennent dans les équations sont calculées par
une méthode numérique de type "méthode des rectangles". Les valeurs de la demi-épaisseur b
sont déterminées par une méthode de type "méthode de Newton".

L'épaisseur initiale des couches de mélange est toujours supposée nulle.

Lorsque I'épaisseur e; des parois de l'injecteur n'est pas négligeable, la position radiale de la
couche de mélange pour z=0 dépend des flux de quantité de mouvement des gaz. D'aprés
ABRAMOVICH (1963), si p1W12>>p2W22 elle est située a r=0,5 D;, alors que pour
p1W12<<p2W22 elle est située a r=0,5 D, + e;. Pour retrouver ces résultats dans les conditions
limites évoqués, nous proposons pour la position initiale une fonction linéaire du rapport des
flux de quantité de mouvement :

pz‘Nz2
r=05D, + > 5| € Eq4.30
W, +p, W,

L'influence de la réaction sur le développement des couches de mélange a été supposée
faible. Si cette hypothése devait étre mise en défaut, on pourrait envisager de remplacer les
caractéristiques réelles de vitesses et de masses volumiques par des caractéristiques virtuelles
inspirées de la méthode de VAN TIGGELEN (1968) (cf chapitre 1, équation 1.32).

Agclomération

L'agglomération a été représentée de fagon discréte. L'évolution du nombre de particules
dans chaque classe est calculée par la méthode proposée par KUSTERS (1991).

Le type du noyau d'agglomération brownien (moléculaire ou continu) est basé sur la valeur
du rayon moyen des deux particules concernées 0,5 (ri+1;).

Signalons que XIONG et al (1991) utilisent quant a eux la moyenne harmonique des
noyaux moléculaire et continu.

Une discrétisation en 40 classes est apparue suffisante. Elle permet de prendre en compte
les particules de 0 & 2,5 um. Les classes ont été définies suivant la méthode de HOUNSLOW
et al (1988) et SPICER et al (1996) définie au chapitre 1.

Pour un pas d'espace donné, une subdivision en plusieurs pas de temps est éventuellement
effectuée de fagon A garantir pour chaque pas de temps une modification de la quantité
relative de particules primaires (germes) inférieure 4 10° (procédure de conservation de la
masse).

Les mesures expérimentales de distributions granulométriques portent sur les particules
formées par agglomération dans le jet puis dans l'enceinte de confinement. L'agglomération
dans l'enceinte a donc été modélisée également. Nous avons utilis€ comme volume
d'expansion le volume de convection du nuage, correspondant au cylindre contenant le jet.
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L'organigramme simplifié du programme est présenté ci-dessous (figure 4.1 4, annexe 4. 3).
I ne nécessite aucun parameétre ajustable.

La validit¢ du modéle sera examinée par une confrontation des résultats théoriques et -

expérimentaux en ce qui concerne :
- la longueur du cone secondaire,
- les largeurs et positions des couches de mélange dans la région initiale,

- les distributions granulométriques finales de particules formées par réaction dans le jet.

Initialisation | Initialisation |
Région Initiale Agglomération en systéme ouvert

(dans l'enceinte pendant le jet)

Calcul des largeurs et limites des couches de mélange

. . Calcul de I'évolution de la distribution granulométrique
Calcul des incarporations _ des particules dans f'enceinte de confinement
par apport du jet

Calcul du mésomélange

. Calcul de 'évolution des distributions granulométriques
Calcul du micromélange par agglomération

Caleul de I'éwvolution du systéme par réaction
(quantités, températures, germes)

Calcul de f'éwolution des distributions granulométriques

par agglomération
Région Principale Agglomération en systéme fermé

(dans l'enceinte aprés le jet)

Calcul des caractéristiques macroscopiques

(Wm, Q m, M) Calcul de 'évolution des distributions granulométriques

. par agglomération
Calcul des incorporations

Calcul du mésomélange
Calcul du micromélange

Calcul de I'évolution du systéme par réaction
(quantités, températures, germes)
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Reésultat : Résultat :
Distribution granulométrique en sortie de jet Distribution granulométrique dans 'enceinte

Figure 4.14 : Organigramme du programme
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Chapitre IV — Modélisation et interprétation

IV.3. CONFRONTATION A L'EXPERIENCE

IV.3.1. Développement des couches de mélange dans la région initiale

IV.3.1.1. Longueur du cone secondaire

Des résultats du modéle sont présentés sur les figures suivantes.

La limite du jet est représentée par une courbe de tendance continue. En fait, les limites
calculées présentent une discontinuité entre la région initiale et la région principale car les
références de vitesse changent lorsque l'on passe d'une zone & l'autre. La courbe continue
présentée se superpose aux limites calculées lorsque z tend vers zéro et vers l'infini.

Pour les jets air/air, les résultats théoriques semblent globalement sous-estimer le
développement des couches de mélange pour les deux rapports de vitesses Wo/W; = 0,5
(figure 4.15) et Wo/W, = 2 (figure 4.17). Les longueurs des cOnes de gaz purs sont ainsi
surestimées. L'écart entre expérience et théorie semble moins important pour un cisaillement
plus marqué Wo/W1=0,33 (figure 4.19). Pour les jets argon/hélium, les résultats théoriques
semblent également sous-estimer le développement des couches de mélange (figures 4.16 et
4.18).

A la fois pour les jets air/air et argon/hélium, les modéles theonques prévoient des
longueurs de cone secondaire plus elevees dans le cas W1—20 ms! et W=40 ms’
(W2/W1i=2) par rapport au cas W;=40 m. s' et W=20 m.s” (Wo/W=0,5) (figures 4.15 a
4.18). Ce résultat qualitatif est en accord avec les mesures expérimentales.

Pour les jets air/air, les modélisations basées sur le cisaillement donnent des résultats
voisins dans tous les cas (Viswanathan-Prandtl, Viswanathan-Taylor, Abramovich), comme le
montrent notamment les figures 4.15 et 4.17.

Dans le cas des jets hélium/argon, les modélisations inspirées des travaux de Viswanathan
donnent des résultats voisins pour des contraintes de cisaillement basées sur les théories de
Prandtl ou Taylor. L'accord modéle-expérience est un peu meilleur avec l'expression des
contraintes de Reynolds proposée par Taylor.

Les modélisations inspirées des travaux de Abramovich aboutissent & des longueurs de
cone secondaires plus faibles que celles données par la méthode analytique du fait d'un
développement plus rapide de la couche externe, qui semble parfois surestimé (figure 4.20).
On obtient ainsi des longueurs plus proches des valeurs mesurées. Par contre, la méthode
phénoménologique semble sous-estimer le développement de la couche interne,
particuliérement pour W»/W; = 0,75 (figure 4.20). En fait, aucune donnée bibliographique ne
permet de supposer que l'approche phénoménologique de Abramovich peut étre étendue aux
cas de gaz de masses volumiques trés différentes. L'approche de Viswanathan sera donc
privilégiée par la suite, en utilisant 'expression des contraintes proposée par Taylor.
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Figure 4.15 : Comparaison entre modélisations et mesures : jet air/air (Wy/W;=0,5)
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Figure 4.16 : Comparaison entre modélisations et mesures : jet hélium/argon (Wo/W;=0,5)
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Figure 4.17 : Comparaison entre modélisations et mesures : jet air/air (Wo/W;=2)
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Figure 4.18 : Comparaison entre modélisations et mesures : jet hélium/argon (Wo/W;=2)
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Figure 4.19 : Comparaison entre modélisations et mesures : jet air/air (Wo/W1=0,33)
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Figure 4.20 : Comparaison entre modélisation et mesures : jet hélium/argon (Wo/W1=0,75)
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L'écart entre expérience et théorie est important pour les jets air/air dans les cas Wo/W=0,5
et Wo/W=2. Les faibles longueurs expérimentales obtenues pourraient étre dues a un effet de
trainée plus marqué pour les jets air/air que pour les jets argon/hélium. DAHM et al (1993)
ont en effet rapporté des résultats de Koochesfahani et Frieler faisant état d'instabilités plus .
importantes lorsque les densités des deux fluides sont voisines. Il est possible que le
développement des couches de mélange air/air soit donc dd essentiellement a un phénomene
de trainée plut6t qu'a un phénomeéne de cisaillement (cf chapitre 1).

I1V.3.1.2. Largeur des couches de mélange

La figure suivante (figure 4.21) présente des résultats de modélisation (Viswanathan-
Taylor) correspondant aux résultats expérimentaux de la figure 3.13. Comme dans le cas des
mesures expérimentales, on constate qu'une augmentation de W, & W, fixée entraine un
élargissement de la couche de mélange externe et son éloignement de I'axe.

Les largeurs calculées sont dans 1'ensemble inférieures aux largeurs mesurées (figure 4.22),
ce qui confirme les conclusions associées aux résultats précédents (sous-estimation du
développement des couches de mélange). La modélisation prend en effet en compte
uniquement l'effet du cisaillement et néglige donc la contribution éventuelle d'autres
phénoménes tels que le phénomeéne de trainée.
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(]
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Figure 4.21 : Positions théoriques des couches de mélange en fonction de la vitesse W
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Figure 4.22 : Positions théoriques (pointillés) et expérimentales (croix)
des couches de mélange pour un jet air/air

La figure 4.23 présente les positions théoriques des couches de mélange pour les injecteurs
1 (parois de 1,0 mm) et 2 (parois de 0,2 mm), a conditions de vitesses identiques. L’épaisseur
d’une couche de mélange est la largeur de la zone de degré de mélange non nul. On constate
que les épaisseurs des couches internes sont approximativement identiques dans les deux cas.
Elles peuvent cependant présenter un faible décalage da a la position de l'origine de la couche
de mélange.

Notons que les mesures peuvent présenter quelques dissymétries dues a des défauts
modérés de la symétrie des injecteurs et aux perturbations engendrées par le dispositif de
mesures.

Avec le modéle de type Viswanathan-Taylor, les différences entre jets air/air et
argon/hélium pour W,/W =1 sont modérées (figure 4.24). Le décalage des couches externes
observé sur la figure 3.12 n'est pas restitué, le développement de la couche externe du jet
argon/hélium semblant légérement sous-estimé.
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Figure 4.23 : Positions théoriques des couches de mélange pour les injecteurs 1 et 2
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Figure 4.25 : Positions des couches de mélange pour les différentes théories

La figure 4.25 confirme le faible développement de la couche interne pour le modéle de
Abramovich dans le cas d'un jet argon / hélium avec W; = 40 m.s” et W, = 30 m.s™. Par
contre, le développement de la couche externe semble sur-estimé.

La prise en compte du décalage de Zhestkhov ne modifie pas sensiblement les résultats
précédents.

Par la suite, les simulations relatives au modéle global (avec formation de particules) ont

été effectuées en utilisant, pour la région initiale, la méthode analytique de Viswanathan et
I'expression des contraintes de Reynolds proposée par Taylor.

IV.3.2. Distributions granulométriques des poudres

Les résultats théoriques peuvent étre confrontés aux résultats expérimentaux par
I'intermédiaire des courbes de distribution granulométrique. Un exemple de comparaison est
présenté sur la figure 4.26 pour les distributions des particules 15 s aprés le jet.

Les courbes de distribution théoriques étant comme prévu de type log-normal, on peut en
fait se contenter de comparer les diamétres moyens dp et les écart-types.

154



Chapitre IV — Modélisation et interprétation

0.06

~~~~~~ expérience (dp=0.265um)
0.05 +

—— modéle (dp=0.285um)

(=
(]
S
;
T

SnCLy(N,)H,0(N,)
injecteur 1

300°C

7.1 kPa

W,=60 m.s™'

densité de particules
o
(=]
w

o
(=]
N
!
T

0.01 + W,=20 m.s™
O T T T T T T _f
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8

diamétre (um)

Figure 4.26 : Comparaison d'une distribution granulométrique expérimentale et d'une
distribution théorique (particules 15 s apres le jet)

De méme que les mesures expérimentales, les distributions théoriques présentent un écart-
type relatif & peu prés constant. Sa valeur est de l'ordre de 0,32-0,33, c'est-a-dire presque
identique a la valeur expérimentale. Par la suite, nous ne nous intéresserons donc plus qu'aux
diamétres moyens des distributions.

Nous examinerons successivement les résultats correspondant a I'hydrolyse de TiCly et
ceux correspondant & 'hydrolyse de SnCly.

1V.3.2.1. Poudre obtenue par hydrolyse de TiCly

Jets simples

La méthode de mesure utilisée pour évaluer les distributions granulométriques ne permet
pas de faire une mesure locale dans une section donnée du jet, parce que le signal est perturbé
par d'autres phénoménes (particules dans l'enceinte, risque de dépots sur les lentilles...) et
parce que les particules dans le jet ont une taille généralement inférieure au seuil de mesure.
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e Comparaison des résultats du modele aux données bibliographiques

Dans le cas des jets simples, il est toutefois possible de confronter les prédictions du
modele avec celles que 1'on peut déduire de la loi proposée par DELATTRE et al (1978) oula-
loi de KOCH et al (1993) (équations 1.76 et 1.77).

La loi de DELATTRE est applicable dans le domaine moléculaire (A/r>5 environ). Elle
prévoit un diamétre moyen des particules proportionnel 3 Wy ™", Elle a été validée par
'expérience.

La figure 4.27 présente une comparaison des résultats de notre modéle et de ceux déduits
de 1'équation 1.76, avec G=1 (absence d'interactions interparticulaires). Notre situation différe
un peu de celle de DELATTRE dans la mesure ou les particules se forment au fur et & mesure
de la réaction (jusqu'a z/D¢=40 environ) alors que l'équation 1.76 est établie pour des
particules préformées. On obtient cependant un bon accord entre les prédictions du modéle et
celles de DELATTRE pour z/D¢=50 et z/D¢=75. Dans cette zone du jet, les particules se
trouvent dans le domaine de transition entre agglomération brownienne moléculaire et
agglomération brownienne continue (A/r<5 environ), c'est-a-dire a la limite de validité de
l'¢quation 1.76.

Pour z/Dy supérieur a 75, nous nous trouvons dans le domaine de l'agglomération
brownienne continue et les prédictions du modéle s'écartent logiquement de celles de
DELATTRE. La courbe théorique dp=f(Wy) pour z/Dy=150 correspond & nouveau a une loi
de type W™, mais avec une valeur de l'exposant x plus faible, approximativement égale a
0,32. Ce résultat est en accord avec la relation proposée par KOCH et al (1993) (équation
1.77) dans le domaine de l'agglomération brownienne continue.

En ce qui concerne la prévision des diamétres moyens des particules dans un jet simple, les
résultats du modéle apparaissent donc parfaitement en accord avec les données
bibliographiques. ’

e Confrontation modélisation - expériences

La figure 4.28 présente une comparaison des diamétres moyens expérimentaux obtenus
pour le systéme TiCl,/H,O et des résultats du modéle. La double influence de 'agglomération
dans le jet puis dans l'enceinte est a prendre en compte car les mesures sont effectuées apres
plusieurs secondes d'agglomération dans 'enceinte.

Les ordres de grandeurs et les tendances sont satisfaisants, a la fois pour les premicres
particules mesurables (6 s d'agglomération dans l'enceinte pour les simulations numériques) et
pour les particules 15s aprés le jet. Les résultats théoriques semblent toutefois surévaluer
faiblement les diamétres moyens. Cet écart pourrait étre dii & une surestimation de la pression
partielle en réactif (TiCly;) dans le gaz interne. En effet, les expérimentations avec TiCly
étaient associées a des dépdts de poudre en amont de l'injecteur, ce qui pourrait signifier que
la pression partielle en TiCls au niveau de l'injecteur était inférieure a la pression attendue. Il
se peut aussi que l'indice de réfraction (2,1) utilisé pour I'exploitation des mesures ne soit pas
exact.
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Figure 4.27 : Comparaison des résultats du modeéle avec la loi de DELATTRE et al (1978)

pour un jet simple (hydrolyse de TiCly)
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Figure 4.28 : Comparaison modéle-expérience pour un jet simple d'hydrolyse de TiCl,
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Jets coaxiaux doubles

Les figures 4.29 a 4.31 présentent une comparaison des résultats expérimentaux obtenus
pour un jet double et des résultats théoriques simulés correspondants.

Les ordres de grandeurs obtenus par simulation numérique sont en accord avec les résultats
expérimentaux, & la fois pour les premiéres particules mesurables et pour les particules 15 s
aprés le jet. On observe a nouveau une surévaluation des diamétres, les explications possibles
restant les mémes que pour le cas du jet simple.

Les résultats expérimentaux font apparaitre une faible variation des diamétres moyens en
fonction des conditions opératoires. Cette tendance est correctement rendue par les
simulations numériques. ' '

A vitesse périphérique constante, les diamétres moyens théoriques tendent & croitre lorsque
W, croit. A valeur de W, fixée, la quantité de matiére et les concentrations en germes
monomoléculaires sont en effet quasiment proportionnelles 8 W;. Or, lorsque la concentration
en particules croit, la croissance par agglomération devient plus rapide.

Ces résultats sont la conséquence d'un mélange assez rapide dans le jet, ce qui semble
confirmé par I'expérience dans le cas de I'hydrolyse de TiCls.

Le fait de supposer la longueur de la région initiale nulle modifie trés peu les résultats
théoriques car I'agglomération se produit essentiellement dans la région principale.

0.20
0.18 +
0.16 +
0.14 + [
=
=
0.12 + o "
€
2 010 + //’T"’,/’i
o &
o
0.08 +
0.06 + . .
TICI,(N,) / H,O(N,) & premiéres particules
0.04 + Pp1=Pp2=7.1 kPa = 15s aprés le jet
injecteur 2 del - rticul
0.02 1 W,=40 m.s" s modéle premiéres particules
150°C o modele 15s apres le jet
0.00 ; ; f T f } t
25 27 29 3.1 33 35 37 39 4.1

In W1

Figure 4.29 : Comparaison modéle-expérience pour un jet double d'hydrolyse de TiCl,
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Figure 4.31 : Comparaison modéle-expérience pour un jet double - Cas des particules 15 s
apres le jet (hydrolyse de TiCly)
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1V.3.2.2. Poudre obtenue par hydrolyse de SnCly

La présentation de résultats expérimentaux dans le chapitre 3 a mis en évidence des .
tendances différentes pour 1'hydrolyse de TiCly et pour I'hydrolyse de SnCly.

Nous avons constaté que le résultat de I'hydrolyse de TiCly est prédit de facon assez
satisfaisante par le modéle. Les résultats des simulations numériques relatives a I'hydrolyse de
SnCl, sont présentées ci-dessous.

Jets simples

Dans le cas des jets simples, les résultats du modéle sous-estiment les diamétres moyens
des particules, comme le montre la figure 4.32.

Par contre, la décroissance expérimentale des diamétres moyens avec une augmentation de
la vitesse est correctement prévue par le modele.
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Figure 4.32 : Comparaison modéle-expérience pour les jets simples
(hydrolyse de SnCly)

Jets coaxiaux doubles

Les figurent 4.33 et 4.34 présentent une comparaison entre résultats théoriques et résultats
expérimentaux dans le cas d'un jet double (injecteur 2).
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Les écarts entre modéle et expérience sont modérés pour les vitesses internes les plus
&levées (50 4 60 m.s™). IIs sont par contre importants pour les vitesses internes les plus basses
(10 430 m.s™).

De plus, lorsque la vitesse périphérique n'est pas nulle (jet double), les simulations
numériques & W, constante prévoient une croissance des diamétres moyens lorsque la vitesse
interne W croit alors que la tendance inverse est observée sur les résultats expérimentaux.
Comme dans le cas de I'hydrolyse de TiCly, la décroissance théorique prévue est due a une
baisse de la fraction volumique en solide dans le jet (proportionnelle 8 W/W) entrainant un
ralentissement de 1'agglomération.

Dans le cas des résultats expérimentaux concernant I'hydrolyse de SnCly (W,=0 ou W,=0),
les valeurs des diamétres moyens indiquent une influence modérée de W, donc de la fraction
volumique en solide. Les caractéristiques des premiéres particules mesurables semblent en
effet dépendre essentiellement de W. La vitesse du gaz périphérique intervient par contre sur
la taille des particules 15 s aprés le jet, vraisemblablement par I'intermédiaire de la longueur
du jet, qui affecte fortement I'agglomération dans 1'enceinte.

Dans le cas de I'hydrolyse de SnCly, la formation des particules semble donc plus complexe
que dans le cas de I'hydrolyse de TiCly. Il est en particulier possible que certaines hypothéses
simplificatrices utilisées jusqu'a présent (réaction et germination instantanées, absence de
réactions de surface...) soient fausses. La paragraphe IV.4 propose quelques compléments de
modélisation a ce sujet.
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Figure 4.33 : Comparaison modéle-expérience pour les premiéres particules mesurables
(hydrolyse de SnCly)
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Figure 4.34 : Comparaison modéle-expérience pour les particules 15 s apres le jet -
dp en fonction de In(Wy/W1) (hydrolyse de SnCly)

IV.4. DISCUSSION

IV.4.1. Modéle d'écoulement et de mélange

Les trois étapes du mélange suivantes ont été prises en compte :
1. Le macromélange

11 s'agit de l'incorporation progressive des gaz purs dans une zone ot le mélange est réalisé
a 'échelle macroscopique (développement de couches de macromélange). Ce phénoméne a
plusieurs origines, parmi lesquelles les transferts convectifs induits par cisaillement des gaz et
les effets de trainée en sortie d'injecteur. Seul l'influence du cisaillement a été évaluée.

2. Le mésomeélange
Il s'agit surtout de la désagrégation des tourbillons de taille moyenne (de quelques dizaines
de microns & quelques millimétres environ), sous l'effet de la turbulence du milieu. Ce

phénoméne a été représenté par une loi de décroissance de la variance (mésoscopique) des
concentrations en fonction du temps, dans la zone de macromélange.
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3. Le micromélange

Il s'agit du mélange a 1'échelle des plus petits tourbillons (de taille de l'ordre de 1'échelle de
Kolmogorov), grace a des transferts convectifs (déformation, incorporation) et diffusifs. Nous -
avons pris en compte uniquement l'incorporation car il s'agit de l'étape limitante du
micromélange dans notre cas.

Seul le développement des couches de mélange de la région initiale a pu étre étudié
directement. Les autres formes de mélange n'ont pas été quantifiées expérimentalement mais
leur représentation peut étre confirmée ou mise en défaut par les résultats concernant les
distributions granulométriques.

IV.4.1.1. Développement des couches de mélange dans la région initiale

Le cisaillement seul ne semble pas suffisant pour expliquer les résultats expérimentaux
obtenus concernant le développement des couches de mélange. Le taux de croissance des
couches de mélange apparait en effet généralement supérieur aux prévisions théoriques,
particuli¢rement dans le cas des jets air/air.

Deux phénoménes supplémentaires peuvent étre pris en compte pour améliorer les résultats
théoriques : la "turbulence de fond" du jet, représentée par les termes diagonaux du tenseur
des contraintes de Reynolds, et I'effet de trainée induit par les parois des injecteurs.

Influence d_e la turbulence de fond :

0
Dans les calculs inspirés de VISWANATHAN, le terme —a—(pw'z) est négligé devant le
/4

.. 10 —— . . . .
terme de cisaillement —a(rpu' w'). Si celui-ci est cependant pris en compte, le taux
r

d'accroissement des couches de mélange augmente. Ce terme permet d'expliquer en partie
l'existence du mélange pour des cisaillements faibles ou nuls. Les calculs sont présentés en
annexe 4.2.

Plusieurs auteurs (CHAMPAGNE, KO...) ont mesuré la valeur de w'> en différents points
d'une couche de mélange : le profil obtenu est presque triangulaire, avec un maximum au
voisinage du centre de la couche. La valeur maximale est égale & environ 10 a 20% de la
vitesse maximale (W, ou W>).

La prise en compte de ce terme modifie peu les résultats du modéle. La réduction de la

longueur du cone secondaire est par exemple de seulement 10% pour un jet air-air avec
W,o/W1=0,5.
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Influence de la trainée :

Le phénoméne de trainée pourrait expliquer les écarts mod¢le-expérience observés,
particuliérement dans le cas des jets air/air. Ce phénoméne semble malheureusement difficile
a quantifier. En particulier, l'effet des masses volumiques est mal défini.

La prise en compte d'un décalage d'origine tel que le propose Zheskhov ne semble pas
suffisant car il modifie seulement faiblement les résultats théoriques précédents.

IV.4.1.2. Mésomélange et micromélange

La représentation adoptée pour le mésomélange est assez grossiére dans la mesure ou elle
suppose l'isotropie locale du milieu et ne tient pas compte des tailles des zones de
mésomélange. D'autre part, I'évaluation de la durée caractéristique ts est approximative.

La modélisation du micromélange doit également é&tre utilisée avec précaution,
essentiellement du fait de la difficulté d'évaluer précisément le taux de dissipation de 1'énergie
turbulente € au voisinage de I'injecteur.

D'aprés les durées caractéristiques théoriques obtenues, le mésomélange et le
micromélange semblent rapides par rapport & des phénoménes tels que l'agglomération. Ils
semblent donc avoir une influence négligeable sur le résultat final lorsque 1'agglomération est
1'étape limitante, ce qui semble étre le cas pour 1'hydrolyse de TiCls.

IV.4.2. Modéle de formation des particules

Le modéle assez simple proposé initialement pour la formation des particules dans le jet ne
permet pas d'expliquer les différences observées entre le systtme SnCly/H>O et le systéme
TiCly/H,0.

1V.4.2.1. Hydrolyse de TiCl,

Dans le cas de 'hydrolyse de TiCls, les résultats théoriques sont en assez bon accord avec
les mesures expérimentales (cf figures 4.30 & 4.31). Les particules sont petites et leur taille
varie peu avec les conditions de vitesses, ce qui semble traduire un mélange rapide et une
croissance contr6lée par 1'agglomération.

La figure 4.35 présente 1'évolution du diamétre moyen des particules dans le jet, en
fonction de la distance axiale (résultat du modéle). La croissance est rapide dans le domaine
de l'agglomération moléculaire (z/D;<75 environ) ou la taille des particules est prévue par la
loi de Delattre. Elle est plus lente dans le domaine de 'agglomération brownienne continue
(z/D;>75 environ), ou les diamétres moyens suivent la loi de Koch.
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0.03 1 TICl(N,)/H,0(N,)
' Pp1=Pp2=7.1 kPa
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0.01 A injecteur 2
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figure 4.35 : Evolution des diamétres moyens théoriques en fonction de
la distance axiale (hydrolyse de TiCly)

A pressions partielles fixées, le phénomeéne déterminant pour la taille des particules dans le
jet serait donc l'agglomération dans la région principale, avec pour parameétres clés :

- la fraction volumique macroscopique en solide, qui est approximativement fonction de
PpiWis1/(W1s1+Wasy) (figure 4.36),

- la vitesse moyenne dans le jet, qui est fonction du débit de quantité de mouvement initial
M, soit pyWi%s+paWo’s; (figure 4.37).

La fraction volumique en solide intervient sur la cinétique d'agglomération alors que le
débit de quantité de mouvement initial intervient sur les temps de séjour dans le jet.
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figure 4.36 : Evolution des diamétres moyens théoriques en fonction de Wis1/(Ws;+Wss3)

pour z= 50 D; (hydrolyse de TiCly)
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figure 4.37 : Evolution des diamétres moyens théoriques en fonction du débit de
quantité de mouvement pour z= 50 D, (hydrolyse de TiCly)
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IV.4.2.2. Hydrolyse de SnCly

La modélisation initialement proposée ne permet pas d'expliquer les résultats relatifs a .
I'hydrolyse de SnCly. Les particules obtenues ont en particulier des tailles supérieures aux
prévisions et les diamétres moyens sont trés sensibles a la valeur absolue de la vitesse interne
Wi.

Compte tenu des faibles pressions partielles utilisées, les caractéristiques de 1'écoulement
sont vraisemblablement voisines pour les deux systémes SnCly/H,O et TiCly/H,0. Le mélange
ne semble donc pas a l'origine des différences observées.

Il est probable que la physico-chimie de l'ensemble réaction+germination+croissance est
plus complexe dans le cas de I'hydrolyse de SnCls. :

L'introduction dans la modélisation d'une loi de germination sous la forme proposée par
Becker et Doring, avec une taille de germe donnée par 'équation de Kelvin, n'a pas permis
d'obtenir des résultats en meilleur accord avec les mesures expérimentales.

Les résultats expérimentaux obtenus pour les premiéres particules mesurables semblent
dépendre essentiellement de W,. Le mélange étant a priori rapide, la "mémoire" de la vitesse
interne est limitée a la zone proche de l'injecteur (région initiale, région de transition). Les
caractéristiques de cette zone semblent donc déterminantes, alors que celles de la région
principale seraient secondaires.

Certains résultats confirment la supposition précédente. Considérons par exemple les deux
situations suivantes :

- jet avec Pp;=7,1 kPa, W=10 m.s'l, Wo=40 m.s'l,
- jet avec Pp1=3,5 kPa, W=20 m.s'l, Wo=40 m.s.

Les caractéristiques aérodynamiques de la région principale sont approximativement
identiques et le débit massique de chlorure d'étain est le méme. Les tailles moyennes obtenues
sont par contre trés différentes, les particules étant nettement plus grosses dans le premier cas.
La taille des particules a donc été vraisemblablement imposée par un phénomeéne se
produisant avant l'entrée dans la région principale.

L'épaisseur de l'injecteur et la présence éventuelle d'azote intermédiaire ont une faible
influence sur les distributions granulométriques des particules. Les masses volumiques des
gaz vecteurs ont également un effet limité. Comme ces facteurs modifient les caractéristiques
des couches de mélange de la région initiale, on peut supposer que le développement de
celles-ci n'est pas le phénoméne déterminant qui nous intéresse.

Les diamétres moyens des particules sont dans 1'ensemble plus grands que ce que le modéle
prévoit, ce qui pourrait étre di a la formation d'un nombre de germes peu élevé, associée a une
condensation sur ceux-ci. Il est en effet possible qu'un phénoméne de croissance impliquant
SnCly ou I'un de ses dérivés entre en compétition avec la germination dés la région initiale.
Pour avoir des conséquences sensibles, sa cinétique doit étre suffisamment rapide devant celle
de I'ensemble mélange+réactiont+germination.
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Un complément est apporté au modéle précédent pour rendre compte des effets de ce type
de phénoméne. La réaction et la germination ont été & nouveau considérées instantanées, avec
formation de germes monomoléculaires. L'agglomération est toujours prise en compte. Nous
supposerons en plus que SnCly se fixe rapidement sur chaque particule en suspension en
suivant une loi de croissance par condensation du type :

dv
Tit_zk“'xs“cm'sp Eq4.31
avec  Xsncu fraction volumique de SnCly dans le volume de micromélange
v volume de solide (m®)
S surface de la particule (m?)

p

SnCly est supposé présenter les caractéristiques du solide dés qu'il est fixé sur les
particules.

La constante cinétique k., est un paramétre ajustable dont la valeur a été fixée a 2000 m.s™.
Cette valeur élevée correspond au cas ou réaction et germination sont instantanées. La valeur
ajustée de k; serait plus faible si I'on introduisait dans le modéle une cinétique de réaction ou
une cinétique de germination telle que 'un de ces phénomeénes soit plus lent que le mélange,
mais il faudrait alors introduire des paramétres supplémentaires (par exemple tension de
surface et pression de saturation pour la germination, énergie d'activation et constante de
vitesse pour la réaction...).

Une sous-estimation de la diminution du débit de quantité de mouvement des jets dans ce
cas (pour une raison liée aux schémas numériques) a nécessité d'imposer un arrét du jet avant
l'arrét théorique, trop tardif par rapport aux observations visuelles. Le critére d'arrét retenu est
une vitesse sur l'axe inférieure ou égale 2 2 m.s™.

Si le mélange est représenté en tenant compte du terme d'auto-incorporation moyen qui
intervient dans le micromélange (équation 1.60), on obtient une influence importante de la
vitesse périphérique W ne correspondant pas aux résultats expérimentaux. Pour la zone du jet
proche de l'injecteur, il apparait en fait préférable de considérer indépendamment chaque
tourbillon de micromélange. Un tourbillon donné serait soit accessible a la réaction car
entiérement entouré de gaz périphérique et atmosphérique (avec une pression partielle en eau
proche de celle de I'atmosphére), soit inaccessible car entiérement entouré de gaz interne. La
formation des germes et la croissance se produiraient alors rapidement dans chaque tourbillon,
indépendamment des concentrations macroscopiques en gaz interne qui n'interviendraient
qu'ensuite. Le micromélange du gaz interne au voisinage de l'injecteur serait donc
déterminant, d'ou l'influence prépondérante de W;, qui conditionne le taux de dissipation
initial du gaz interne.

Pour les simulations numériques, ce complément de modélisation s'est traduit par
I'introduction de la loi de croissance de I'équation 4.31. Le micromélange du gaz interne au
voisinage de l'injecteur est calculé en utilisant pour ¢ la valeur e* du taux de dissipation dans
le tube interne de I'injecteur (ZIMMERMANN, 1993) :
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, 20(0,2 Wlm V8 D1—1/8)3
£ D : Eq 4.32
1

La pression partielle en vapeur d'eau est prise égale a celle de 1'atmosphere.

On retrouve le déroulement des simulations précédentes dés que la totalité du chlorure
d'étain a été consommé, ce qui est presque instantané. L'agglomération dans le jet est faible.

La longueur de la région initiale a été négligée pour les résultats présentés.

Les résultats numériques obtenus avec le modéle complété sont comparés aux résultats
expérimentaux sur les figures 4.38 4 4.42.

De méme que les résultats expérimentaux, les résultats théoriques indiquent une
décroissance des diamétres moyens des premiéres particules mesurables lorsque W croit, les
courbes correspondant a plusieurs valeurs de W étant presque superposées (figure 4.38).

Les écarts entre les courbes théoriques se créent essentiellement au cours de
l'agglomération dans I'enceinte de confinement (figure 4.39). L'accord modele-expérience est
bon dans I'ensemble, sauf pour la courbe théorique W, =20 m.s”', qui conserve partiellement
le défaut observé avec le modéle précédent (influence de la concentration macroscopique en
particules).

Les différences de diamétres théoriques obtenues pour les jets azote/azote et hélium/argon
sont en accord avec l'expérience (figure 4.40). Elles sont dues a l'agglomération dans
l'enceinte.

L'influence de l'injecteur sur la taille des particules est négligeable pour les premiéres
particules mesurables, conformément aux résultats expérimentaux (figure 4.41).

L'influence d'une augmentation de la pression partielle en réactif est conforme aux
observations (figure 4.42). Le modéle tend cependant & proposer des écarts un peu plus
importants que les écarts expérimentaux.

En conclusion, les résultats théoriques et expérimentaux pour l'hydrolyse de SnCly
présentent dans l'ensemble un accord satisfaisant lorsque le modéle est complété par une loi
de croissance. Le phénoméne imposant la taille des particules pourrait donc étre dans ce cas
une croissance a la surface des particules liée au micromélange au voisinage de l'injecteur, et
non pas l'agglomération comme dans le cas de TiCly. Notons que si les modifications
apportées au modéle de micromélange au voisinage de l'injecteur sont appliquées aux jets
TiCly/HO (sans loi de condensation), les distributions granulométriques théoriques
précédentes restent inchangées.

A pressions partielles fixées, le phénomene déterminant pour la taille des particules dans le

jet SnCly/H,O serait donc un phénoméne intervenant dans la région initiale, avec pour
paramétre clé la vitesse interne absolue W (figure 4.43).
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Figure 4.38 : Modéle complété : Comparaison modéle-expérience
pour les premiéres particules mesurables (hydrolyse de SnCly)
0.8
SnCl,(N,) / H,0(N,)
Pp1=Pp2=7.1 kPa
0.7 + injecteur 2
300°C
06 +
05+
B
2 04
[=X
-
03+
021 ww2=0mss
e W2=20m/s
011 ,w2=40mis
» W2=60m/s
0 : ; : :
2 25 3 3.5 4 45

In W1

Figure 4.39 :Modéle complété : Comparaison modeéle-expérience
pour les particules 15 s apres le jet (hydrolyse de SnCly)
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Figure 4.40 : Modeéle complété : Influence des masses volumiques
sur les particules 15s apreés le jet (hydrolyse de SnCly)
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Figure 4.41 : Modéle complété : Influence de l'injecteur
sur les premieres particules mesurables (hydrolyse de SnCly)
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Figure 4.42 : Modéle complété : Influence des pressions partielles
sur les premiéres particules mesurables (hydrolyse de SnCly)
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Figure 4.43 : Modéle complété : Influence de W,
sur les particules a z=50 D; (hydrolyse de SnCly)
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IV .4.3. Application a I'hydrolyse de I'hexafluorure d'uranium

Les modéles précédents peuvent étre appliqués au jet triple industriel UF¢/N2/H,O. Les gaz -
sont utilisés purs.

Le systéme UF¢/H,O est plus proche de TiCls/H,O que de SnCls/H,O en ce qui concerne la
thermodynamique de I'hydrolyse et la réactivité du systéme. Le modéele initial (type "TiCL") a
donc été utilisé pour obtenir les résultats qui suivent.

Dans la configuration des injecteurs industriels, la section de sortie de 1'azote intermédiaire
est faible. Le phénoméne de trainée entraine donc vraisemblablement une disparition trés
rapide du cone d'azote par rapport & ceux des deux autres gaz. Pour les simulations
numériques, 'azote intermédiaire a donc été introduit dans le jet de vapeur d'eau de fagon a se
ramener a un jet double (les caractéristiques de masses volumiques et de vitesses de 1'azote et
de la vapeur d'eau sont voisines par comparaison avec UFg).

Les caractéristiques de l'injecteur type utilisé pour obtenir les résultats suivants sont
présentées dans le tableau 4.1 ci-dessous :

diamétre intérieur épaisseur
UF¢ D=8 mm ¢1=1,00 mm
Nz D2=12 mm e2=2,50 mm
H,0 Ds=22 mm e;=1,75 mm

Tableau 4.1 : Exemple d'injecteur industriel

Le rapport des masses volumiques UF¢/H,O étant trés élevé (de l'ordre de 20), les
simulations numériques prévoient une consommation assez lente du cOne primaire (figure
4.44). La longueur de la région de transition a toutefois été négligée, comme dans le cas des
jets TiCly/H,0, c'est-a-dire que 1'on suppose que la région principale débute a la fin du cone
secondaire. Cette approximation est justifiée par la faible influence de I'agglomération dans la
région proche de I'injecteur par rapport a I'agglomération dans la région principale.

La figure 4.45 présente 1'évolution des distributions granulométriques dans le jet, pour des
conditions de vitesses fixées, en fonction de la distance axiale z. Les distributions sont
initialement bimodales car la poursuite de la réaction est une source de germes
monomoléculaires. Elles deviennent ensuite monomodales et tendent & devenir lognormales.

La figure 4.46 présente l'effet de la vitesse interne sur la distribution granulométrique des
particules a une distance axiale fixée (z=30 cm). Lorsque la vitesse interne W; augmente, le
temps de séjour des particules dans le jet diminue, donc la durée d'agglomération diminue. On
obtient ainsi d'autant plus de petites particules que W, est élevée. L'effet de la concentration
en particules est insuffisant pour inverser cette tendance.
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Conclusion

L'une des étapes du procédé de conversion de I'hexafluorure d'uranium UFs en oxyde
d'uranium UQ, par voie séche est la formation de particules d'oxyfluorure d'uranium UO,F;
par précipitation dans un jet coaxial turbulent.

Une bonne compréhension des mécanismes qui conditionnent les caractéristiques de ces
particules est souhaitable car celles-ci ont une influence sur les propriétés de l'oxyde
d'uranium produit. En particulier, la taille des cristallites de l'oxyde d'uranium en fin de
procédé est liée a la taille des particules ou cristallites de l'oxyfluorure d'uranium
intermédiaire.

La formation de particules par précipitation dans un jet coaxial turbulent a été étudiée
expérimentalement sur deux systémes réactifs analogues : SnCly/H,O et TiCly/H>O.
L'hydrolyse du chlorure métallique en phase gazeuse conduit a la formation d'un oxychlorure
solide. Pour effectuer cette étude, une installation expérimentale originale a été construite.

Les distributions granulométriques des poudres formées ont été évaluées par turbidimétrie
in situ a l'aide d'une sonde spécialement congue pour cette étude. On peut déduire des mesures
le diamétre moyen et 1'écart-type des distributions granulométriques, celles-ci étant supposées
log-normales. Les distributions des particules résultent a la fois de la croissance des particules
dans le jet et de leur agglomération dans l'enceinte de confinement. L'exploitation de deux
mesures pour chaque jet (premiéres particules mesurables et particules 15 secondes aprés le
jet) permet d'évaluer la contribution relative de ces deux mécanismes.

Le macromélange dans la région initiale (développement des couches de mélange) a été
étudié en l'absence de réaction, a I'aide de mesures de température sur le gaz résultant du
mélange de deux jets de gaz de températures différentes. Nous nous sommes plus
particuliérement intéressés a l'effet des vitesses et des masses volumiques des gaz sur le
développement des couches de mélange. Ce dernier apparait lié non seulement au phénomeéne
de cisaillement, mais également au phénoméne de trainée engendré notamment par le
frottement des gaz sur les parois de l'injecteur. Les couches de mélange des jets air/air et des
jets argon/hélium se développent de fagons sensiblement différentes, le macromélange dans
les jets d'air semblant plus rapide a cause d'une trainée plus marquee.

Dans le cas des jets réactifs, les tailles de particules observées aprés le jet ne sont pas
modifiées par certains paramétres ayant des conséquences pourtant sensibles sur le
développement des couches de mélange (masses volumiques, présence d'azote
intermédiaire...). L'influence du macromélange dans la région initiale sur la poudre formée
dans le cas d'un jet réactif semble donc faible.

Dans le cas de I'hydrolyse du chlorure de titane dans un jet double, les diamétres moyens
mesurés sont petits (de l'ordre de 0,15 um) et varient peu avec les conditions de vitesse. Les
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résultats semblent traduire un mélange trés rapide des constituants et un régime de croissance
contr6lé par I'agglomération.

IIs sont en accord avec les résultats d'une modélisation sans paramétre ajustable prenant en
compte les aspects suivants :

1. Le mélange des gaz :

- le macromélange
développement des couches de mélange par cisaillement
(d'aprés VISWANATHAN et al, 1992...)
incorporation de gaz atmosphérique
(d'aprés ABRAMOVICH, 1963...)

- le mésomélange
dispersion inertielle-convective des tourbillons
(d'aprés CORRSIN, 1964, BALDYGA et al, 1997...)

- le micromélange
mélange a I'échelle moléculaire
(d'aprés BALDYGA et al, 1997...)

2. La croissance des particules par agglomération

agglomération brownienne moléculaire et continue, agglomération turbulente
(d'aprés HIDY, 1969...)

La réaction et la germination sont supposées rapides par rapport aux autres phénomenes
(XIONG et al, 1991...).

Dans le cas de 'hydrolyse du chlorure d'étain, les diamétres moyens sont dans 1'ensemble
plus élevés que ne le laisserait prévoir le modéle précédent. Ils présentent de plus des
tendances opposées a celles du modéle.

Dans ce cas, les mesures expérimentales ont permis de quantifier l'effet de plusieurs
paramétres opératoires sur la taille finale des particules : '

- les vitesses des gaz,

- les pressions partielles en réactifs,

- I'épaisseur des parois de l'injecteur,

- la présence éventuelle d'un jet d'azote intermédiaire et sa vitesse.

A pression partielle en réactifs fixée, il apparait que la taille des premiéres particules
mesurables semble fonction essentiellement de la vitesse W, du gaz interne, indépendamment
de plusieurs autres parametres :

- la vitesse W, du gaz périphérique,
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- I'épaisseur des parois de l'injecteur,

- la présence éventuelle d'azote intermédiaire et sa vitesse.

Les caractéristiques des particules 15 secondes aprées le jet dépendent par contre de ces
paramétres car ceux-ci ont une influence sur l'agglomération dans l'enceinte de confinement.

D'autre part, pour des caractéristiques de I'écoulement identiques, la taille des particules
croit lorsque la pression partielle en réactifs croit.

Le fait le plus marquant est la croissance des diamétres moyens lorsque la vitesse interne
décroit, les autres conditions étant inchangées. Les tailles varient de 0,2 a4 0,4 pm environ pour
les premicéres particules mesurables. , v

Pour SnCls, le modéle assez simple proposé précédemment prévoit la tendance inverse car
la diminution de W; 2 W, fixée correspond & une diminution de la fraction volumique
moyenne de solide dans le jet, ce qui entraine une réduction de 1'agglomération.

L'introduction d'un phénoméne de croissance a la surface des particules permet de trouver
des diamétres moyens présentant un accord satisfaisant avec les mesures expérimentales. Une
telle croissance avec hydrolyse ultérieure expliquerait de plus ['obtention de particules
poreuses telles que celles de la figure 3.25. Le modéle proposé présente alors un seul
paramétre ajustable : une constante cinétique de croissance.

En définitive, les expérimentations, couplées a la modélisation, ont montré que l'influence
des caractéristiques de I'écoulement était fonction de la réaction étudiée. En particulier,
I'hydrolyse du chlorure de titane dans un jet turbulent conduit a la formation de petites
particules de taille & peu prés constante alors que I'hydrolyse du chlorure d'étain permet
d'obtenir des particules de tailles assez différentes.

La croissance des particules issues de lI'hydrolyse du chlorure de titane présente les
caractéristiques d'un contréle par l'agglomération. La taille des particules obtenues par
hydrolyse du chlorure d'étain semble imposée par un phénoméne plus complexe qui pourrait
étre une croissance avec réaction de surface fortement couplée au mélange des réactifs au
voisinage de l'injecteur. Les mesures effectuées ne permettent malheureusement pas
d'évaluer les tailles des particules dans le jet pour vérifier cette hypothése.

Perspectives

Plusieurs aspects nécessiteraient une étude plus approfondie.

o 1l serait utile d'identifier le phénoméne déterminant pour la formation des particules
d'oxychlorure d'étain. On pourrait alors envisager de prévoir le comportement d'un systéme
donné, en particulier UF¢/H,0, en fonction de ses propriétés, suivant qu'elles sont plutot
proches de celles de SnCly/H,O ou plutdt proches de celles de TiCls/H,O.

Une meilleure connaissance des caractéristiques thermodynamiques et cinétiques de
I'hydrolyse de SnCl, dans les conditions de cette étude pourrait permettre d'éclaircir ce point.
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Des expérimentations complémentaires portant sur l'influence de la pression partielle en
vapeur d'eau dans le jet périphérique, ainsi que sur l'effet de la température des gaz pourraient
aider a la compréhension des phénomeénes.

e Dans le cas ou les particules primaires seraient distinctes des agglomérats (coalescence non
instantanée), il pourrait étre nécessaire de déterminer également la taille de ces particules
primaires en introduisant une cinétique de coalescence.

Les conditions de vitesses, notamment dans la région initiale, pourraient modifier les
proportions entre les particules coalescées et celles qui sont simplement agglomérées. Les
conclusions concernant l'hydrolyse du chlorure de titane (faible influence des vitesses
initiales) pourraient alors étre modifiées. Néanmoins, pour valider ce type de modeéle, il
faudrait étre capable de réaliser des mesures permettant de distinguer les particules coalescées
de celles simplement agglomérées. ‘ '

e Dans le cadre de cette étude, les réactifs étaient trés dilués et la réaction avait donc peu
d'effet sur le développement du jet. Dans le cas de réactifs purs et d'une réaction fortement
exothermique, les conséquences de la réaction sur le développement du jet et sur le mélange
mériteraient des études complémentaires.

L'hydrolyse de 'hexafluorure d'uranium par voie séche correspond & cette situation.

On pourrait de plus essayer d'améliorer I'évaluation de certaines grandeurs caractéristiques
du jet (Ar et € dans la couche de mélange...) '

e Dans le cas de l'extension des résultats obtenus & un procédé industriel tel que la
conversion de I'hexafluorure d'uranium en oxyfluorure d'uranium, il apparait également
indispensable de déterminer les caractéristiques des recirculations de la poudre dans le
réacteur en fonctionnement continu. Notre étude a montré que la croissance hors du jet est en
effet non négligeable par rapport a la croissance dans le jet.

Pour distinguer l'influence de la croissance dans le jet et de I'agglomération dans 1'enceinte,
la dispersion des particules dans I'enceinte de confinement expérimentale pourrait étre évaluée
plus précisément. On pourrait également tenter de réaliser des mesures dans le jet pour valider
directement le modéle de formation des particules dans le jet, sans agglomération dans
l'enceinte.
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viscosité dynamique (Pa.s)

viscosité dynamique (Pa.s)

ANNEXE 2.1

Viscosités dynamiques de deux mélanges

Viscosité dynamique du mélange SnCi4 - Ar sous 1 bar

3.80E-05
<
3.60E-05

3.40E-05 -

3.20E-05

3.00E-05 <

2.80E-05 +

2.60E-05

T

2.40E-05 +

160°C

2.20E-05 -

T

2.00E-05 t t + ; t f + f t
0 0.02 0.04 0.06 0.08 0.1 0.12 0.14 0.16 0.18 0.2

fraction molaire SnCi4

Viscosité dynamique du mélange H20 - He sous 1 bar

2.80E-05

2.70E-05 -

2.60E-05

2.50E-05

2.40E-05 4

2.30E-05 -

T

150°C

2.20E-05 +

2.10E-05 -

2.00E-05 +
<

1.90E-05 +

1.80E-05 f f t f f + + t f
0 0.02 0.04 0.086 0.08 0.1 0.12 0.14 0.18 0.18 0.2

fraction molaire H20

A2l






ANNEXE 3.1

Incertitudes de mesures
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ANNEXE 4.1

Aérodynamique de la région initiale d'un jet coaxial

Approche analytique inspirée de Viswanathan et al (1992)

Equations de conservation

Les grandeurs physiques (vitesses, masse volumique et pression) sont décomposées suivant
une valeur moyenne (moyenne temporelle) et une fluctuation. Le systéme de coordonnées
utilisé est le systéme de coordonnées cylindriques (r, 0, z).

u=u+u

On pose : V=V+V=|v=v+V et p=p+p'
w=w+w

En régime permanent, la conservation locale de la matiére s'écrit :

(VepV)=0 (Eq. 1.23)
Soit
10(rpw) 1 opv) | opw) _

r or r 09 oz 0

Les grandeurs sont remplacées par leur décomposition en valeurs moyennes et en
fluctuations. On prend ensuite la moyenne temporelle de I'expression obtenue. Les
fluctuations de masse volumique et de vitesse sont supposées non corrélées. On obtient
finalement :

13(pur) | dow) _
r or 0z

0 (Eq 1.24)

Nous sommes dans un probléme & symétrie cylindrique : v=0

En régime permanent, en négligeant les forces de gravitation et les transferts visqueux, la
conservation locale de la quantité de mouvement s'écrit :

[VepVV]+Vp=0 (Eq 1.25)
ou pVV est un tenseur dyadique.
Si I'on développe cette expression, on obtient :
[VepVV]+[VepVV']+[VepV' V]+[VepV' V'] +

[Vep VV]+[Vep VV'[+[Vep V' V]+[Vep' V'V']+Vp=0
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Annexe 4.1

On prend la moyenne de cette expression en supposant 4 nouveau que les fluctuations de
masse volumique et de vitesse ne sont pas corrélées et sachant que Vp=20 :

[VepVV]+[VepV'V']=0
Soit, avec (VepV)=0 :
[PVeVV]+[VepV'V']=0

En projection sur Oz, en négligeant les termes diagonaux du tenseur des contraintes de
Reynolds devant les composantes de cisaillement, on obtient :

— 0w ——@+18(pu'w‘r) 3

Eq 12
a YaTr o 0 (Eq 1.26)

Préliminaires

Considérons la couche de mélange relative aux deux gaz j et (j+1) (gaz centraux si j=1 ou
gaz périphériques si j>1). Dans ce qui suit, l'indice j(j+1) fait référence a cette couche de
mélange.

Les longueurs sont adimensionnées par 1y, les masses volumiques par p; et les vitesses par

w,.

La vitesse axiale moyenne dans la couche de mélange, adimensionnée par w,, est supposée
de la forme :
Wi = Ry + (R = R50) (M)
(r=rt)
b
ou 1 est le rayon supérieur du cone j et bjj+1) est la 1'épaisseur de demi-vitesse de la couche
de mélange.

avec nj(j+1) =

R; et Ryj+1) sont les rapports des vitesses axiales moyennes des gaz j et (j+1) a la sortie de
l'injecteur a la vitesse axiale moyenne du gaz central 1 a la sortie de l'injecteur (gaz de
référence). De méme pour les rapports S; et S;+; des masses volumiques.

La masse volumique moyenne, adimensionnée par p;, est supposée de la forme :

R,... S.
(+) M
pj(j+1) =Sj'g(nj(j+1)’ R. ) —_S )

j J

Les équations de conservation précédentes appliquées a la couche de mélange s'écrivent :
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1 0Py Y j50)T) + 0P (i W i) _

1 0
( )r or 0z
! ]
Qp o a OW i3 + OW iy 1 0Py Wi WiinT)
PismBiim ™ g TP Wien T 5, T T} ~or

Dans les cOnes primaire et secondaire, la vitesse axiale moyenne est une constante, d'ou
d'aprés I'équation de continuité :

1 a(pur)

P +0=0 = pﬁr est une constante
r

Dans le cas du cone primaire, cette constante est nulle car la symétrie impose une valeur
nulle sur I'axe.

On en déduit :
(3)(r; + ceq by ) Uiryreeqysay) = Tty - Uirgony)

On procéde a des intégrations sur la largeur d'une couche de mélange. Les intégrales semi-
infinies classiques sont remplacées en premiére approximation par des intégrales finies sur
une épaisseur § = c¢q b, ot 8 correspond a la largeur de coupure (vitesse relative égale a 95%-

99% de la vitesse relative de référence, cf chapitrel).

Par intégration de 1'équation de continuité sur la largeur de la couche de mélange:

(1, +ceq D)) U reoqbyyny Sty ~ T Y-S

- T(n by +T )(n P +Eﬂj Py W) dn
- iG+n S35 A TG i(+1)
) G i i G dz dz dnj(m) 3G

ceq

_ b dby;,1y ﬂ S N—
= (Mygeny Oigjany + 15| Ny dz +dz (Piny Vi)

0
ceq

I 2b EPA(_JLQ _@MH ﬂb d
- i T4, Ny T dz +dz i+0) | Picien Wicen ) Migiany

0

On en déduit 1a relation suivante :

4 (r;+ceq by, U, roeqb S

o) Sy = T U S,
b Oy, 95 S, R EliSR
+(ceq by, +1)| ceq dz | dz) Santan TG OR

ceq ceq

R ot W CE R ISP | oot

i+ JG+D T GHD THGHDT HGED i G+ JOHD) TG TG
dz ° dz dz )y
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Application des résultats

1. Par intégration de I'équation de continuité (1) a z fixé, sur l'intervalle [r, r] :

Mi(j+1)

S U r—rSO = Jj‘ b dr, dbmm d(Py51) W i)

Picisn Uiyt TS Ue, = | (bja T]J(J+1>+1‘) dz e dn o, i)
i

2. Par intégration de 1'équation de quantité de mouvement (2) a z fixé, en utilisant la forme
intégrale de I'équation de continuité :

ceq, (rj +ceq bj( 41 )) T 7
— Wiy | ———— Wi APy Wigjeny Wigen?) _ dr
P41y Ui T 1P W i) ANy = =
’ or oz or b

G+

Le tenseur des contraintes de Reynolds étant nul aux frontiéres de la couche de mélange, on
obtient :

ceq, Mj(i+1) dr. db d(p W )
(5;) (+1) T L+H) (J+1) (J+1) (3+1) (j+1)
.([[] ] !). I 30 ] dZ dZ KD dnj(1+1) ke K 1

T b P W T % Pin | o 0
(Bjiieny Migeny T 1) Pitiany W i(jen) (nmﬂ)) +nm+n dz Nigeny =

Apres calculs, on obtient :

R, d(r®) d(bym?) oo
"Sjrju(r,-)+sj';‘ d; T .[ Piciey W icenf (Mg Mgy My

d(l’b + )) P
+——c.1—&i— J-p](]+l)WJ(J+1)f(T]J(J+1))dnJ(J*‘l) 0

¢ Si j=1 (couche de mélange interne) : ﬁ(T) =0

L'expression précédente devient :

( N2 ]2) N

1 d(r?) d(b
— L1 IP12W12f(n12)dn12 =0

)%
2 dz dz .‘-p12wlzf(n12)n12d‘r]12

Soient :

ceq

By = I Picieny W iciey (W i1y = Rejany) ANy
0
ceq

2= .[ Picieny W icirty (W iciany = Regny) Miggery Moy
0

Par intégration entre 0 et z, la relation précédente devient :
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- Rz)(r12 -1)+2B,,(rb, —by,)+2B,, (b122 - bmzz) =0

Si b012=0 .
a- Rz)(r12 -1)+2B, b, + 2[312yb122 =0

e Si j=2 (couche de mélange externe) :
L'expression précédente devient :

ceq

— 1 d(r,”) | d(bs’) F—r ( )
_rZSZu(r2)+ERZSZ d; + d23 I P2 Wosf (M3 Mz dny + —2 Ipz3wz3f(n23)dn23_o

On utilise les relations (3) et (4) pour exprimer rszG(r_z) :

LS, u(rz) =(r, +ceqb,,)S, m
ELELL SPE (o )f o i - 2C80) j ¥y
D'ou
__;_ d(r +Zezq by,)’ SR, +_;_ d_g—) C) d(b]2 )T ,[ S+ d( ] 12) Cj'q S dn,
ER S, d(;;) d(bas” )Tp23w23f(n23)n23dn23 drb 23)ciqu3w23f(n23)dnzs =0
Soient :

ceq

By = .[ Picieny Wiy Micieny
0

ceq

= j Picieny W iciany Micien) ANy
0

Par intégration entre 0 et z, la relation précédente devient :

2-1)+2B,, (bxz2 - bo122) +2B,5(1by, — by,)

2B,

2B,,
RS, (5, — 1" )+ =2 (b — by ) =
22812 02) (R R )( 23 023 ) (RZ"‘R3)

—((r; + ceq by, )2 —(1+ceqby, )2 )S,R, +(x
(r2b23 - rozbozs )=0

Si bg12=bg23=0 :

b 2
-1+ 2(514 b’ +(l§i__2§—)) +2(B13 by, + _(_E}ﬁg__f_)) +R,S,(1," —1,," = (5, +ceq by, )’ +1) =0
2Ry
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3. Par intégration a z fixé de I'équation de quantité de mouvement (2), dont les deux membres
ont été multipliés par w on obtient :

G+ 2

ceq

ow ...

_[ [rp Uwe e g ———awj(j+1)] dn .., =
i Yigen Wi ity W i) G =
0 or 0z

(ﬁ‘*ceq bj<j+1>)

] 1]
- P jtjany Wiy Wigent)  dr
i) or b

T i(+1)

L'utilisation de 1'équation de contmulte conduit & :

Njj+ S
cj'q 3 J(j‘ ”b dr; dbj(j+1> d(pyiey W iien))
5 u(r y ) (Bygeny Mgy + 15 ) dz G dn

0

t
ANy [Wigenf (Mg )Ny
i)
j‘ b g dr; dby.,) J
(Byany Migeny T 1) PiGieny Wicsen) (nmﬂ)) +Thu+l> dz Nig+n

1 e

ceq

_ J‘ - AP Wi W' ien s My *7; ))d
" (R.-R,,,) 3 on Nic+)
iTRGm) o i)

Apreés calculs, on obtient :

— d(r ) d(bJ(J+1) ) 2 2
(R —Rj )S£ (r)“L‘zi dz j I Piciey Wi Wiy~ Ry Mgy My

+ (b)) °F

2 2
dz .[ Picieny Wiy (Wigey — Ry )My
0

ceq

=2 _“ u. o whe (b +r )Md
=2 ) PigenYigen WG PienMiciny dn n
0 G

i+

e Si j=1 (couche de mélange interne) : G(T) =0

L'expression précédente devient :

(-R, )d(f) d(b 9 — ( ) T——
5 dl - I Wi(Wy, —R M, dny, +——2 jplz 12(W12 -R,")dn,,

ceq

T E— d(w),)
=2 J-Plzulz W', (b, 1y, +r1)—;2d M2

Soient :

ceq

2 2
By = .[ Py Wigen Wigen Ry ) My
0
ceq

2 2
j6 = I PienWigen Wiy~ Rigeny ) Migeny My
0
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d(r,®) d(I‘b ) d(b12 ) e d(wy,)
dz + 2By — =+ 2By =4 Ip12u12 W'p(bpMy, + 1) dn,, odn,,
0

(1-R,%)

e Si j=2 (couche de mélange externe) :
L'expression précédente devient :

— R, d(r?)) d(b )°“l

2 dz dz
d(r )Ceq ceq____ ( )
—= I 23W23(W23 —R,’)dn, =2 J‘Pz,u 2 W (DM + rz) 2odn,,

De méme que plus haut, on utilise les relations (3) et (4) pour exprimer i‘zszl_l—(:; :

d(r)’ (d(ri) d(r, + ceq bnfj 2B, d(ba’) d(b,,*) d(rb,,)
- 2 2
dz TSR dz dz (R, -R;) dz 2B dz 2B dz
2B d(r,b,;) 4 j — ( )
(R,> __Zi{ 2) 3223 = (R7-R 2) Ip23u23 W's(bynys +rz) 2 MNas
2 3 2 3 0

Pour un jet double dans une atmosphére au repos : R;=0.

En conclusion, les résultats précédents permettent d'obtenir pour chaque couche de mélange :
- une relation entre 1; et bjjj+1),
- une relation liant 1 et bjj+1) & une composante du tenseur des contraintes de Reynolds :

1 ]
Wiceny Wi -
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ANNEXE 4.2

Aérodynamique de la région initiale d'un jet coaxial

Prise en compte des termes diagonaux du tenseur
des contraintes de Reynolds

Dans les équations locales décrivant un jet turbulent, il est courant de ne conserver que les
contraintes de Reynolds relatives au cisaillement. Cette approximation est discutable lorsque
le cisaillement est faible devant la "turbulence de fond" du jet. Cette annexe présente les
modifications qu'implique la prise en compte de tous les termes du tenseur des contraintes de

Reynolds.

En projection sur Oz, l'équation de conservation de la quantité de mouvement s'écrit
désormais :

oW —— v) olpw”
R

Pour la couche de mélange j(j+1), la relation (2) devient :

[} 1 [ 2
OW j51) N aw](]+]) _1_a(pj(j+1)u i W icenT) _ a(pj(jH)W iG+D) )
Pismiim ™ 5 TPiemWiim ™ 5,7 T 77 or oz

Par intégration de cette équation & z fixé, en utilisant la forme intégrale de I'équation de
continuité, on obtient a nouveau :

R; d(r;") d(bmm ) f——
=St +S; - I Piciey W iGienf (Migieny Mgty ANy

12 dz dz
d(rby)) °F
* dz

,[ Piciry WiGen T (Migjen )Ny = 0
0

Par contre, l'intégration a z fixé de cette équation, dont les deux membres ont été multipliés
préalablement par w,,,,, , aboutit & une nouvelle relation :

2 2
PicieyWien(Wieny — Reiany Mgan Moy

— R;d(r?))  d(bjn?) F

2 2 3(j+1)
(R =R, )Sj(‘rju(r) S dz ]J’ I
d(rjbj( .+1)) e 2 5
+ : I Piciry Wity (Wigeny — Ry MMy

dz 0
ceq
=2 j‘ o' w'. (b +1 )d(_wil_t‘_)_).d
=2 3 Pigm ¥ iGsn Wit OjenNigen T4 Nicj+1)
0 Ny
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ceq

—ee——
-2 I PijenW' m+1> dn,, 1)l:(WJ(J’rl))(bJ(JH)nJ(J‘H) +1,)(
3G+

bJ(J+1)

dr;
nJ(J'H) 4 dz )}dnj(ﬁl)

e Si j=1 (couche de mélange interne) :

) d(rlblz)

+28,, d(bi2") d(w,,)

(- R +2B dz =4 j‘plzu 12 Wia(bypny, + Ii)__dnlz

(
dz
ceq

4 dr,
-4 _‘-Plzw 12 (le)(blznu +n )( 1112 —) dn,
dn dz

e Si j=2 (couche de mélange externe) :

d(r,y’ (d(ri) d(r, +ceq blsz 2B, d(bx’) d(bu ) ., d(by)

—1 - +2 +2 2

iz TR\ Ty, dz Y RE-RD @z P Py
2[325 d(rzb23) _ 4 e ( 3)

(RZ-R7) dz (R2-R5)+ J.P23u23W23(b23T|23+r2)_—d M3

ceq

d dr2
—(—_——R——i IPZB dn23 I:(Wza Nbynys +1, )( d )}dnzg
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ANNEXE 4.3

Calcul de l'évolution spatiale des particules dans le jet

Initialisation

-

Région initiale

conditions aux limites (z=0)

équations utilisées, pour chaque pas d'espace dz

Calcul des largeurs et limites des
couches de mélange

épaisseurs nulles
Eq. 430

Eq. 4.1 et Eq. 4.3 (couche interne)
Eq. 4.2 et Eq. 4.4 (couche externe)

Eq. 45avec 1= J2cz

Calcul des incorporations

incorporations nulles

Eq. 4.7 et Eq. 4.8 (couche interne)
Eq. 4.9 et Eq. 4.10 (couche externe)

Calcul du mésomélange

débit de mésomélange nul

Eq. 1.43
Eq. 4.26

Calcul du micromélange

débit de micromélange nul

Eq. 1.60, Eq. 1.58, Eq. 4.28
le gaz 1 est incorporé dans le volume de
micromélange

Calcul de l'évolution du systéme par
réaction
(quantités, température, germes)

débit de mélange nul
absence de germes

réaction instantanée dans le vol. de micromél.
bilan thermique (incorporations, réaction)
germination instantanée, germes monomoléculaires

Evolution des distributions
granulométriques par agglomération

absence de particules

Eq. 1.64
Eq. 1.6721.70

-

Région principale

conditions aux limites (z=z;=z7)

équations utilisées, pour chaque pas d'espace dz

Calcul des caractéristiques macrosc.

a=2 Deq (Eq. 1.34)

Eq.4.11, Eq. 4.12, Eq. 4.13, Eq. 4.14

(W, Q, m, M)
Calcul des incorporations continuité avec la région initiale Eq.4.11
Calcul du mésomélange continuité avec la région initiale Eq. 1.43
Eq. 4.25
Calcul du micromélange continuité avec la région initiale Eq. 1.60, Eq. 1.58
Eq. 4.27

Calcul de I'évolution du systéme par
réaction (température, germes...)

continuité avec la région initiale

réaction instantanée
bilan thermique (incorporations, réaction)
germination instantanée, germes monomoléculaires

Evolution des distributions
granulométriques par agglomération

continuité avec la région initiale

Eq. 1.64
Eq. 1.6721.70

"

Résultat : Distribution granulométrique en sortie de jet
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RESUME

L'une des étapes du procédé de conversion de I'UF¢ gazeux en UO, solide par voie séche est la
formation de poudre d'UO,F, dans un jet coaxial triple UFs/N,/H,O. Les caractéristiques de la poudre
obtenue ont ensuite une influence sur les propriétés des pastilles d'UO, utilisées en réacteur nucléaire,
d'ou I'intérét d'une bonne maitrise de cette étape du procédé.

L'étude présentée a pour but d'évaluer expérimentalement et de modéliser l'effet de divers
parametres sur les particules formées dans un jet coaxial turbulent suite a une réaction. On s'est
notamment intéressé 4 l'influence sur les distributions granulométriques des vitesses absolues et
relatives des gaz constituant le jet.

Deux types d'études expérimentales ont été réalisés. Le développement des couches de mélange
dans la région initiale du jet a d'abord été évalué a l'aide de mesures de température. Des mesures de
distributions granulométriques par turbidimétrie ont ensuite permis d'étudier les particules formées
lors de I'hydrolyse de chlorures métalliques gazeux (SnCly, TiCly) dans un jet coaxial double ou triple.

Une modélisation des phénoménes de mélange et de précipitation a été proposée. Elle prend
notamment en compte le développement des couches de mélange, le mésomélange, le micromélange
et la croissance des particules par agglomération.

L'influence des paramétres opératoires, et en particulier des vitesses, apparait différente pour les
jets TiCls/H,O et SnCly/H,O. Une comparaison des résultats théoriques et expérimentaux semble
indiquer que les particules formées par hydrolyse de TiCl, croissent essentiellement par
agglomération alors qu'un autre phénomeéne de croissance parait impliqué pour les particules issues de
I'hydrolyse de SnCl,.

ABSTRACT

One step of the conversion of gaseous UF; to solid UO; by dry route is the formation of particles
of UO,F; in a triple coaxial jet UF¢/N,/H,O. The characteristics of resulting powder have an influence
on the properties of final particles of UO,, and then on the quality of pellets of nuclear fuel. So a good
control of this step of the process is of interest.

This study deals with an experimental investigation and a modelling of the influence of various
parameters on particles obtained by reaction in a turbulent coaxial jet. For example, the influence of
absolute and relative velocities of gases on particle size distributions has been investigated.

Two kinds of experimental studies have been undertaken. First, the development of mixing layers
in the near field of the jet has been evaluated with temperature measurements. Then, particle size
distributions have been measured with a turbidimetric sensor, for particles obtained by hydrolysis of
gaseous metallic chlorides (SnCl,, TiCl,) in double and triple coaxial jets.

A model has been proposed for mixing of gases and growth of particles. It takes into account the
development of mixing layers, mesomixing, micromixing and growth of particles through
agglomeration.

The influence of operating parameters, especially velocities, on experimental results appear to be
different for TiCl,/H,0 jets and SnCly/H,O jets. In fact, a comparison of theoretical and experimental
results shows that particles obtained by hydrolysis of TiCl, seem to grow mainly through
agglomeration whereas another growth phenomenon may be involved for particles obtained by
hydrolysis of SnCl,.




