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Résumé

Les transferts de chaleur constituent la base de nombreux processus industriels qui sont
présents dans notre vie quotidienne. L’intensification de ces échanges et 1’amélioration du
rendement sont devenues aujourd’hui une problématique majeure dans le monde industriel,
des organismes de réglementation mais aussi de la société dans son ensemble, qui prend
conscience de I’épuisement progressif des ressources énergétiques et qui se soucie de 1’avenir
en matiere énergétique.

Face a ces enjeux énergétiques et environnementaux, Le défi technologique réside dans le
développement de nouveaux processus pour une meilleure gestion de 1’énergie. Ce travail de
thése s’inscrit dans ce cadre, et concerne particuliérement les problémes liés a I’intensification
des échanges thermiques dans les échangeurs de chaleur. Les améliorations des échanges
thermiques dites ‘passives’ sont une voie déja largement €laborée et atteignent leurs limites.
De nouvelles stratégies d’optimisation doivent donc étre étudiées. Une de ces stratégies
consiste a améliorer les propriétés thermiques des fluides caloporteurs utilisés dans les
systemes thermiques, notamment dans les échangeurs de chaleur.

Des progres importants en chimie ont permis des la fin des années 90 de synthétiser des
particules de taille nanométrique, qui, dispersées dans un liquide porteur, constituent des
nanofluides. Leur synthése répond au besoin d’améliorer les propriétés thermiques des fluides
caloporteurs en y insérant une phase solide de conductivité thermique tres élevée.

Le fil directeur de ce travail consiste donc a caractériser de maniere approfondie le
comportement thermique et rhéologique des nanofluides a base de nanotubes de carbone NTC
utilisés tout au long de ce travail afin de quantifier les principaux parametres influengant leurs
propriétés thermo-physiques et les phénoménes physiques régissant ’intensification des
transferts thermiques induits par ces nanofluides.

Une analyse des travaux de recherche antérieurs a ét¢ menée dans le but de s’affranchir des
différents parametres qui peuvent influencer le comportement thermique et rhéologique des
nanofluides dont on citera les parametres li€s a la composition des nanofluides (fraction
volumique des NTC, type de surfactant, rapport d’aspect des NTC), la température, le fluide
de base...

N

Suite a cette étude, nous avons mené une étude expérimentale sur les propriétés thermo-
physiques des nanofluides testés (conductivité thermique, viscosité dynamique, masse
volumique) et sur les performances thermiques dans un échangeur de chaleur. Nous avons
présenté également une analyse des résultats de fagon a étudier I’influence des parameétres
évoqués ci-dessus. Les résultats obtenus sont comparés et discutés vis-a-vis des modeles
classiques existants, en proposant des améliorations et des interprétations selon les tendances
obtenues.
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Les résultats prometteurs de cette étude sont trés encourageants et montrent que 1’utilisation
des nanofluides a base de nanotubes de carbone offre clairement une amélioration des
performances thermiques par rapport aux fluides de base classiques. Les nanofluides a base de
NTC peuvent constituer ainsi un débouché prometteur des transferts thermiques et présentent
de bonnes perspectives et développement.
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Abstract

Heat transfer is one of the most important industrial processes in our daily lives. Nowadays,
the intensification of the heat transfer and the improving of the energy efficiency have
become a major problem in industry, regulatory agencies, and also the society that becomes
conscious of the progressive exhaustion of the world’s energy resources and cares about the
future of energy.

Due to these energy and environmental issues, the technological challenge is to develop new
processes for better energy management. This work fits in that context and applies
particularly the problems associated to the improvements of heat exchanger’s energy
efficiency.

The conventional methods for increasing the heat transfer in heat exchangers have already
been extensively explored and have reached their objective limits. There is therefore an urgent
need for new strategies with improved performances. The novel concept of improving the
thermal properties of the working fluids used in thermal system, especially in heat
exchangers, has been proposed as a means of meeting these challenges.

The innovative concept of nanofluids heat transfer fluids consisting of suspended of
nanoparticles with very high thermal conductivities has been proposed for these challenges.
The aim of this work is therefore to characterize profoundly the thermal and the rheological
behavior of nanofluids containing carbon nanotubes CNTs used throughout of this work. This
is in order to quantify the main parameters influencing their thermo-physical properties and
physical phenomena governing the intensification of heat transfer induced by these
nanofluids.

An analysis of previous researches has been conducted for the purpose of establishing various
parameters that may influence the thermal and rheological behavior of nanofluids, which
including the parameters related to the composition of nanofluids (volume fraction of CNTs,
type of surfactant, aspect ratio of CNTs), the temperature, the base fluid...

Following this study, experiments have been carried out on the thermal physical properties of
tested nanofluids (thermal conductivity, dynamic viscosity, density) and thermal
performances in a heat exchanger. Analyses of the results have been presented in order to
study the influence of the above-mentioned parameters. The results obtained are compared
and discussed vis-a-vis the existing conventional models, suggesting improvements and
interpretations according to the trends obtained.

The promising results of this study are very encouraging and show that the use of nanofluids
containing carbon nanotubes clearly improved the thermal performances compared to the
conventional base fluids. The CNT-based nanofluids can thus be a promising candidate for
heat transfer and presents good perspective and development.
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Symboles latins

A
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AT,
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Introduction générale

Les transferts de chaleur constituent la base de nombreux processus industriels qui sont
présents dans notre vie quotidienne. L’intensification de ces échanges et 1’amélioration du
rendement sont devenues aujourd’hui une problématique majeure dans le monde industriel,
des organismes de réglementation mais aussi de la société dans son ensemble, qui prend
conscience de I’épuisement progressif des ressources énergétiques et qui se soucie de 1’avenir
en matiere énergétique.

Face a ces enjeux énergétiques et environnementaux, Le défi technologique réside dans le
développement de nouveaux processus pour une meilleure gestion de 1’énergie. Ce travail de
thése s’inscrit dans ce cadre, et concerne particulierement les problémes liés a 1’amélioration
des échanges thermiques dans les échangeurs de chaleur.

Il existe une réelle demande dans le monde industriel pour développer de nouvelles stratégies
permettant d’améliorer le comportement thermique des fluides utilisés dans les échangeurs de
chaleur. Des progres importants en chimie ont permis des la fin des années 90 de synthétiser
des particules de taille nanométrique, qui, dispersées dans un liquide porteur, constituent des
nanofluides. Leur synthése répond au besoin d’améliorer les propriétés thermiques en y
insérant une phase solide de conductivité thermique tres élevée. Choi et ses collegues furent
les premiers a introduire le concept de nanofluide en 1995 au Laboratoire National d’Argonne
de 'université de Chicago [CHO/1995]. Méme si le concept de nanofluide est en apparence
simple, il apparait au fond d’une grande complexité en raison des mécanismes physiques mis
en jeu. De nombreuses recherches ont été menées sur cette nouvelle génération de fluides afin
d’apporter une meilleure compréhension de ces mécanismes, et mettre ainsi au point des
liquides caloporteurs plus performants.

Les applications potentielles des nanofluides sont multiples et tres importantes dans plusieurs
domaines : refroidissement électronique, climatisation et froid, aéronautique et spatial,
transports, nucléaire... et pourraient constituer, sous certaines conditions, un débouché
prometteur des nanosciences dans le domaine de 1’énergie.

C’est dans ce contexte, et dans le cadre complémentaire d’une étroite collaboration avec
Nanocyl, que ces travaux de doctorat ont ét€ menés en se focalisant sur les nanofluides a base
de nanotubes de carbone. Cette collaboration a donné lieu au dépot d’un Brevet Européen
dont les résultats restent confidentiels a ce jour et ne sont pas présentés dans ce manuscrit.
Ainsi I’objectif principal de cette theése est d’étudier le comportement thermique et
rhéologique de ce type de nanofluides caloporteurs afin de quantifier les principaux
parametres et phénomenes physiques influencant leurs propriétés thermo-physiques ainsi que
I’intensification des transferts thermiques induits par ces nanofluides dans des échangeurs de
chaleur. Les actions mises en ceuvre pour conduire cette étude, et les résultats principaux qui
en sont issus sont décrits et discutés dans quatre grandes parties.
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Le premier chapitre du rapport présente une syntheése bibliographique permettant une
meilleure appréhension des nanofluides a base de nanotubes de carbone, de leurs propriétés
thermo-physiques, thermiques et hydrodynamiques, et de décrire les différents modeles de la
littérature souvent utilisés pour I’estimation des propriétés thermo-physiques (conductivité
thermique, viscosité dynamique, masse volumique...). L’analyse de ces travaux permet
d’identifier les différents paramétres qui peuvent influencer le comportement thermique et
rhéologique des nanofluides a base de nanotubes de carbones. D’autre part, elle montre
¢galement une grande disparité des résultats antérieurs et I’absence de relations fiables et
exploitables pour prédire 1’évolution du comportement thermo-physique de ce type de
nanofluides et la nécessité de caractériser expérimentalement et rigoureusement ces
propriétés.

Ainsi, le second chapitre présente, apres une description détaillée des nanofluides utilisés, les
systemes et les dispositifs expérimentaux mis en ceuvre pour la caractérisation expérimentale
des propriétés thermo-physiques, conductivité thermique, viscosité dynamique et masse
volumique, des nanofluides, ainsi que la validation des procédures expérimentales et la
détermination des incertitudes de mesures. Selon le méme principe, les échangeurs de chaleur
utilisés et développés dans cette étude pour quantifier les performances thermiques des
nanofluides sont décrits et calibrés. Une présentation approfondie des calculs et formulations
mathématiques utilisées et associées a ces dispositifs pour 1’évaluation des performances
thermiques et également réalisée.

Dans le troisieme chapitre, nous présentons les résultats expérimentaux des propriétés thermo-
physiques des nanofluides testés (conductivité thermique, viscosité dynamique, masse
volumique). Nous présentons également dans ce chapitre, une analyse des résultats de fagon a
¢valuer I'influence de la fraction volumique des NTC, de la température, du type de
surfactant et du rapport d’aspect des NTC. Ces résultats sont comparés et discutés vis-a-vis
des modeles classiques existants, en proposant des améliorations et des interprétations selon
les tendances obtenues.

Enfin, le dernier chapitre propose une étude permettant de caractériser et de comprendre les
mécanismes qui semblent conditionner les performances thermiques des nanofluides a faibles
concentrations dans deux types d’échangeur. Le premier échangeur de chaleur, a tubes
concentrique en U, nous a permis, en s’appuyant sur les tendances observées, de mettre en
évidence le potentiel thermique des nanofluides étudiés par rapport aux fluides de base
associés. Ensuite, et dans le but de raffiner et consolider les résultats obtenus, I’exploitation
d’un échangeur thermique coaxial donne lieu & des nouvelles interprétations reposant sur les
effets des différents parametres qui peuvent influencer le comportement thermique des
nanofluides dans un échangeur de chaleur.
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Chapitre I :

Généralités sur les nanofluides a base de nanotubes de carbone
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INTRODUCTION

Les fluides caloporteurs de base souvent utilisés dans les applications de refroidissement ou
de chauffage ont des conductivités thermiques tres faibles qui limitent parfois leur capacité de
transfert de chaleur [LIY/2009]. L’utilisation des nanofluides, particules de taille
nanométrique de conductivité thermique tres élevée en suspension dans un fluide caloporteur,
est susceptible d’apporter des gains en performances thermiques trés importants. De
nombreuses recherches ont été menées sur cette nouvelle génération de fluides afin d’apporter
une meilleure compréhension des mécanismes physiques mis en jeu lors de 1’utilisation des
nanofluides, et mettre ainsi au point des liquides caloporteurs plus performants.

Ce chapitre se décompose en deux parties principales. La premiere partie présente une étude
descriptive des nanofluides a base de nanotubes de carbone, leur composition, leurs méthodes
de synthese et leurs propriétés physiques et thermiques. Une seconde partie est axée sur
I’analyse de 1’état des connaissances des propriétés thermo-physiques et du comportement
thermique de ces nanofluides dans les systemes thermiques.

1.1 NANOFLUIDES

I.L1.1  Définition

Les nanofluides sont des solutions colloidales constituées de particules de taille nanométrique
en suspension dans un liquide porteur. Ce type de solution suscite un grand intérét depuis la
découverte de leurs propriétés thermiques particulicres. En effet, les fluides de base souvent
utilisés dans les applications de refroidissement ou de chauffage ont des conductivités
thermiques tres faibles (Tableau 1.1) qui limitent leur capacité de transfert de chaleur. L’idée
est alors d’insérer au sein des liquides de base des nanoparticules de conductivité tres élevée,
afin d’augmenter la conductivité thermique effective du mélange et ainsi améliorer ces
performances thermiques.

Les liquides de base généralement utilisés dans la préparation des nanofluides sont ceux
d'usage commun dans les applications de transfert de chaleur tels que 1’eau, I’éthyléne glycol,
I’huile de moteur etc... ; Les nanoparticules peuvent étre a base de métaux, d’oxydes, de
carbures, de nitrures ou de carbone.
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Tableau 1. 1 Conductivité thermique de divers fluides de base et matériaux a 20°C [LIY/2009]

Elément Conductivité thermique L(W/m.K)

Eau 0,599
50% eau + 50% éthylene glycol 0,41
Ethylene glycol 0,25
huile de moteur 0,14
Nanotube de carbone 3000-6000
Diamant 1000-2600
Cuivre (métal pur) 401
Nickel (métal pur) 237
Silicone (non métallique) 148
Alumine (Al,O3) 40

I.1.2  Types de nanoparticules
La production de nouveaux nanomatériaux (nanoparticules) constitue un champ de recherche
en pleine expansion, aussi seules les nanoparticules les plus couramment utilisées dans les
applications liées aux transferts thermiques sont ici brievement mentionnées.

D’une maniére générale, les nanoparticules peuvent étre classées selon leur forme en deux
grandes catégories (figure I.1) :

o Les nanoparticules sphériques pour lesquelles plusieurs types de matériaux peuvent
étre utilisés pour leur fabrication. Ces nanoparticules sphériques peuvent ainsi étre
a base de métaux (cuivre Cu, fer Fe, or Au, argent Ag...) ou d’oxydes de cuivre
(oxyde d’aluminium Al,O3, oxyde de cuivre CuO, oxyde de titane TiOs...).

o Les nanotubes (les nanotubes de carbone NTC, les nanotubes de titane TiO,,
Nanotube de silicium...)

Dans le cadre de cette syntheése bibliographique, on s’intéressera principalement a I’étude des
nanofluides a base de nanotubes de carbone.
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Fig. I. 1. nanoparticules sphériques [BAN/2005] ; Nanotubes de carbone [INT1]

1.1.2.1  Structure des nanotubes de carbone

Depuis leur découverte, les nanotubes de carbone (NTC) suscitent un grand intérét
scientifique autant fondamental qu'appliqué du fait de leurs propriétés thermiques,
mécaniques, électriques et optiques remarquables.

Un nanotube de carbone est une structure cristalline de carbone proche des fullerenes.
Structurellement, on peut voir le nanotube comme un feuillet de graphéne' enroulé sur lui-
méme formant un cylindre creux fermé a ses extrémités par des demi-fullerenes ou des
structures plus complexes (figure 1.2). Ce matériau est caractérisé par son rapport d'aspect
(rapport entre sa longueur et son diametre) important généré par ses dimensions. En effet, le
diametre d’un nanotube est nanométrique, tandis que sa longueur est micrométrique, voire

millimétrique ; il peut étre ainsi considéré comme un nanomatériau unidimensionnel.

Fig. 1. 2. Exemple d’enroulement d’un feuillet de graphéne pour former un tube [TEl/2009]

Un nanotube de carbone peut étre composé d’une seule couche de graphéne repliée sur elle-
méme dite nanotube mono-paroi (single-walled, SWCNT) ou d’un enroulement de plusieurs
couches de graphene dites nanotubes multi-parois (multi-walled, MWCNT) (figure 1.3.b). Les
nanotubes double parois ou bi-parois (double-walled, DWCNT) (figure 1.3.a) sont un cas
particulier entre les SWCNT et les MWCNT.

1 . , . .
Monocouche d’atomes de carbone disposés selon une structure en nid d’abeille.
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Fig. 1. 3 (a) nanotubes bi-parois DWCNT ; (b) nanotubes multi-parois MWCNT [LAN/2008]

En regle générale, les propriétés thermiques exceptionnelles des NTC ont tendance a diminuer
lorsque le nombre de parois augmente pour atteindre progressivement celles du graphite.
Ainsi, la conductivité thermique des SWCNT peut étre comparable a celle du diamant de
haute pureté [BER/2000], voire méme supérieure et peut atteindre jusqu’a 6000W/m.K. La
conductivité thermique des MWCNT est largement inférieure a celle des SWCNT, elle est de
I’ordre de 3000W/m.K [DIN/2006].

I.1.2.2  Voies de synthese des nanotubes de carbone (NTC)
Il existe principalement trois voies de production des NTC, qu’on peut classer en deux
grandes catégories, et qui seront détaillées par la suite :

o Synthese a tres hautes températures : par arc électrique (arc descharge, AD) ou
par ablation laser (laser ablation, LA).

o Synthése a moyennes températures : par dépdt chimique catalytique en phase
vapeur (catalytic chemical vapor deposition, CCVD).

A) Technique de [’arc électrique (AD)
La technique de I’arc électrique a été initialement utilisée pour la syntheése des fullerénes, puis
elle a ét€ modifiée pour produire des NTC [TAY/1995]. Cette méthode consiste en la
décharge d’un arc électrique entre deux électrodes de graphite a trés hautes températures dans
un environnement contenant un gaz inerte (He, Ar...) (figure 1.4). Pour la synthese des
MWCNT, les électrodes utilisées sont en graphite pur [EBB/1993], tandis que pour les
SWCNT, I’anode en graphite contient en plus un métal jouant le role de catalyseur [11J/1993].
Ce procédé de fabrication est tres peu coliteux. Cependant, le processus est tellement
complexe qu'au final les échantillons de NTC obtenus sont contaminés par des impuretés et il
n’y a pas de contrdle précis de la longueur et du diametre des NTC [AJA/1997]. Pour éliminer

ces contaminants, des purifications poussées sont nécessaires mais elles endommagent les
NTC et les rendements obtenus sont finalement relativement faibles.
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Fig. 1. 4 Dispositif type de la technique décharge par arc électrique [BOZ/2009]

B) Technique de [’ablation laser
L’ablation laser constitue une autre voie de synthése des NTC qui repose sur la vaporisation
d’un disque de graphite, source de carbone, par irradiation laser (figure 1.5). Tout d’abord, le
disque solide de graphite est placé au centre d’un tube en quartz chaufté a 1200 °C. Ensuite,
un gaz inerte est injecté dans 1’enceinte et simultanément un faisceau laser balaye de maniere
homogene la surface de la cible graphite. Sous le flux de gaz, les CNT produits sont dirigés
des zones chaudes vers des zones plus froides et collectés dans le fond du tube. Comme dans
le cas de synthese par arc électrique, les MWCNT sont synthétisés a partir d’une cible en
graphite pur, tandis qu’il est nécessaire d’utiliser un catalyseur métallique mélangé a la cible
en graphite pour les SWCNT. Le rendement et la qualité des échantillons obtenus avec ce
processus sont meilleurs, comparés au cas de 1’arc électrique [LEE/1996]. Cependant, cette
technique est assez cofliteuse et son rendement reste faible.

Four

Collecteur

Nanotubes

Cible

Faisceau Laser

Fig. I. 5 Schéma d’un dispositif ablation laser [MIK/2005]
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C) Technique de dépdt chimique en phase vapeur CCVD

La synthese des NTC par la méthode de dépo6t chimique en phase vapeur CCVD a été utilisée
pour la premiere fois par Endo et al. [END/1995]. Cette technique consiste a décomposer un
flux gazeux contenant une source de carbone (par exemple [’hydrocarbure ou le monoxyde de
carbone) en présence de catalyseurs métalliques dans un four porté a une température
supérieure a 700°C. Les nanotubes se forment alors sur les plots de catalyseurs.

De nombreux parametres (température, durée de traitement, composition du flux gazeux,
débit des gaz, nature et composition du catalyseur...) jouent sur la nature NTC formés. Un des
avantages de cette méthode est que les nanotubes se forment de facon continue. De plus, la
technique de CCVD se distingue par rapport aux deux autres méthodes (dites a hautes
températures) par de nombreux avantages, notamment un meilleur contrdle des conditions
opératoires et des parameétres expérimentaux, une facilit¢ de mise en ceuvre et un faible cofit.
Cette technique est principalement utilisée pour la synthese industrielle des NTC.

1.2 NANOFLUIDES A BASE DE NANOTUBES DE CARBONE (NTC):
METHODES DE SYNTHESES, COMPOSITION ET STABILITE

D’un point de vue thermique, les NTC mono-parois ou multi-parois en suspension dans un
liquide de base, sont susceptibles d’apporter des gains en performances thermiques tres
importants grace a leur conductivité thermique tres élevée (tableau I.1). Plusieurs études
expérimentales ont confirmé que 1’amélioration de la conductivité thermique des nanofluides
a base de nanotubes de carbone, sous certaines conditions, est beaucoup plus élevée par
rapport aux nanofluides a base de nanoparticules métalliques ou d’oxydes
[XTE/2003][LIU/2005][MAR/2011]. Ceci s’explique d’une part par la nature du carbone,
mais aussi par la forme des nanoparticules, qui mises en suspensions se comportent comme
des nano-ponts thermiques susceptibles de conduire rapidement 1’énergie d’un point a I’autre
(figure 1.6) via le réseau constitué par les nanotubes, ce réseau étant lié a la concentration en
nanotube et au nombre de nano-ponts.

e

/

Fig. 1. 6 Schéma de la création d’un réseau de ponts thermiques (trait rouge) crée par une
dispersion de nano-fibres (trait noir) dans un fluide (Beige) qui permet la propagation d’un point
chaud (ovale rouge) [GLA/2010]
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I.2.1 Fabrication des nanofluides a base de NTC
D’une maniére générale, la dispersion des nanoparticules dans un liquide de base peut étre
effectuée selon deux méthodes :

o La premiere méthode (a deux étapes), consiste a produire les nanoparticules sous
forme de poudre, puis a les disperser dans le liquide de base dans une seconde étape de
traitement.

o Dans la seconde (a une seule étape), la synthese des nanoparticules se fait directement
dans le liquide de base.

La méthode a deux étapes est la méthode la plus largement utilisée pour la préparation des
nanofluides, notamment ceux a base de NTC [DAS/2008]. Elle présente des avantages
économiques et permet de préparer en grande quantité les nanofluides en raison de la
production industrielle élargie des nanoparticules.

Le comportement des NTC en dispersion est régit par deux types d’interaction: des
interactions €lectrostatiques (attractives ou répulsives) entre les particules elles-mémes, et des
interactions hydrodynamiques entre les particules et le liquide de base. Certaines interactions
s’opposent alors que d’autres s’accumulent. En outre, les NTC se distinguent par leur rapport
d’aspect et leur surface spécifique élevés, ce qui se traduit par de fortes forces attractives de
type Van Der Walls [PAR/2002] qui peuvent provoquer le regroupement et 1’arrangement de
particules en agrégats. La principale difficulté rencontrée alors avec ce type de nanofluides
est de disperser d’une mani¢re homogene dans le temps les NTC. D’autre part, les NTC sont
hydrophobes et ont tendance a s’agglomérer et a sédimenter dans 1’eau et dans certains
liquides de base (figure 1.7. La stabilité et la dispersion des nanofluides a base de NTC est une
caractéristique clé qui influence sensiblement leurs propriétés.

Aussi, la mise en suspension des NTC est généralement accompagnée par des processus
mécaniques et/ou chimiques, liés principalement a 1’utilisation de surfactant, permettant
respectivement d’homogénéiser la répartition des NTC dans le liquide de base et renforcer la
stabilité de la suspension [CHE/2008] :

o Les techniques mécaniques consistent a appliquer une forte action mécanique a I’aide
d’un agitateur rotatif ou a ultrasons, permettant de briser les agglomérats s’il y’en a et
assurer la dispersion des particules dans la solution. Cependant, la durée et ’intensité
du mélangeage mécanique peuvent avoir des effets négatifs sur les propriétés des
NTC. Une agitation prolongée ou trop forte peur briser les NTC [GAR/2009]. Ainsi, il
est important de maitriser ces actions mécaniques afin d’assurer une bonne dispersion
des NTC sans réduire et/ou modifier leurs structures et par conséquent leurs propriétés
thermiques.

Les techniques chimiques permettent de limiter les agglomérats dus aux forces d’attraction
entre les particules en ajoutant des agents tensioactifs (surfactants ou dispersants) qui
modifient les propriétés surfaciques de ces particules. En effet, les molécules des agents
tensioactifs sont adsorbées au niveau de la surface des NTC et forment une sorte de barriere
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tentaculaire qui limite leur rapprochement a tres courte distance et minimise les forces
d’attraction de type Van Der Walls. Les agents tensioactifs peuvent étre classés, selon leur
charge, en quatre grande classe : les cationiques, les anioniques, les amphoteres et les non
ioniques [KHO/2008]. En ce qui concerne les NTC, les surfactants principalement utilisés
sont: le Dodécylbenzenesulfonate de Sodium (SDBS) [WEN/2004][MAR/2011]
[WUS/2013], le gomme arabique GA [DIN/2006][PAR/2012], le bromure
d'hexadécyltriméthylammonium, bromure de cétrimonium (CTAB) [ASS/2005] ou le sodium
dodécyl sulfate (SDS) [TUM/2009].

D’autres types de surfactants sont utilisés et sont détaillés dans les travaux de Vaisman et al.
[VAI/2006] ou encore dans ceux de Wang [WAN/2009].

A la suite de leur fabrication, la stabilité des nanofluides et 1’état de dispersion des nanotubes
dans la suspension sont généralement étudiés. Les principales méthodes mises en ceuvre dans
ce domaine sont décrites ci-apres.

Fig. I. 7 (a) NTC dispersés [LIU/2005]; (b) NTC agglomérés [ZHU/2003]

I1.2.2  Techniques d’évaluation de la stabilité des nanofluides a base de NTC
Plusieurs techniques sont exploitées pour évaluer la stabilité et la dispersion des nanotubes de
carbone au sein du liquide de base. Parmi celles les plus utilisées dans la littérature, on peut
citer la méthode par sédimentation et centrifugation, 1’analyse du potentiel Zeta, la
spectrophotométrie UV-visible et la Microscopie Electronique a Transmission (MET) ou a
balayage (MEB).

1.2.2.1 Procédés de sédimentation et centrifugation
Dans le procédé de sédimentation et centrifugation, la masse volumique et la taille des
sédiments formés sous 1’excitation d’une force extérieure peuvent étre un bon indicateur de la
stabilité du nanofluide [LIX/2007]. La variation de la concentration et de la taille des
particules surnageantes est enregistrée en fonction du temps sous une excitation externe. Le
nanofluide est considéré stable quand cette variation de la concentration/taille des
nanoparticules reste constante au cours du temps. Cette méthode est treés simple a mettre en
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ceuvre mais requiert une longue période d’observation en comparaison aux autres méthodes
[WEL/2010].

1.2.2.2  Analyse du potentiel Zeta

Le potentiel Z&ta constitue un élément important permettant de contrdler la dispersion
électrostatique des NTC. Cette technique permet de mesurer, par conductivité électrique, les
charges de surface ou le potentiel z&€ta des NTC au sein du liquide de base, et de déterminer
ainsi D'importance des forces répulsives et attractives inter-particules. Le potentiel
électrostatique exercé par la charge de surface varie progressivement au sein d’une zone
appelée double couche électrique. Le modele le plus couramment utilis€ pour décrire la
structure de la double couche électrique (modele Gouy—Chapman—Stern—Grahame)
[TEIL/2009], suggere que cette réorganisation conduit a la formation de deux zones distinctes :
la couche compacte (ou couche de Stern) et la couche diffuse (figure 1.8). L épaisseur de cette
derniere varie notamment avec la force ionique de la solution et diminue lorsque la force
ionique augmente.

e @
@ ®
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S / @
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)(‘% Slipping plane =
® / e
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A : @ @
® B ®
- SUrface potential
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@ = @ ...........................................

Distance from particle surface

Fig. I. 8 Diagramme du potentiel Zéta [INT3]

Lorsque le potentiel au niveau de la surface des particules est inférieur a une valeur critique -
30mV ou supérieur a +30mV (figure 1.9), les forces répulsives inter-particules sont
prédominantes et la solution peut étre considérée stable [TEI/2009].
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Fig. 1. 9 Potentiel Zéta d’une solution [TEI/2009]

L’analyse du potentiel Zéta permet également d’obtenir une mesure granulométrique et ainsi
une distribution moyenne de la taille des particules en suspension.

1.2.2.3  Absorbance UV-Visible spectrophotométrie

C’est une technique d’analyse quantitative qui consiste & mesurer 1’absorbance d’un milieu en
fonction de la longueur d’onde et d’en étudier 1’évolution au cours du temps. Plus la solution
est concentrée, plus I’intensité du rayonnement absorbé est importante dans la limite de la
proportionnalité entre la concentration et 1’absorbance annoncée par la loi de Beer-Lambert.
Dans le cas des nanoparticules en suspension dans un liquide de base, la spectrophotométrie
UV-visible est particuliérement intéressante pour indiquer 1’état de dispersion des particules
ainsi que la présence ou non des agglomérats en se basant sur ’intensité¢ du faisceau absorbé
ou transmis. En effet, la variation de la concentration et la taille des particules surnageantes
dans le temps est détectée par la mesure de 1’absorbance des suspensions [ETA/2009].

1.2.2.4  Microscopie Electronique a Transmission MET ou Electronique a
balayage MEB

La microscopie Electronique a Transmission ou a Balayage permet d’observer des éléments a
I’échelle atomique, plus particulierement leurs tailles, leurs formes et leurs distributions. Les
figures 1.10 illustrent le schéma de principe de fonctionnement du MEB (a) et du MET (b).
Ces procédés ne permettent pas de mesurer sous situation réelle des nanoparticules en
suspension dans un liquide de base, car les mesures s’effectuent généralement sur des
échantillons préalablement séchés. Néanmoins, ces techniques fournissent des informations
pertinentes sur la structure des nanoparticules et du réseau qu’elles peuvent former, a I’image
des figures 1.1 et 1.7. Elles permettent de contrdler la formation et la taille des agrégats au sein
du nanofluide [WUD/2009].
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Fig. 1. 10 Schéma de principe (a) MEB ; (b) MET [TEI/2009]

On notera finalement que [D’efficacit¢ de la spectrophotométrie UV-visible et de la
Microscopie Electronique a Transmission (MET) ou a balayage (MEB) dépend de la
transparence du milieu étudié. Dans le cas des nanofluides a base de NTC pour lesquels
I’opacité augmente progressivement avec la fraction des NTC, il convient parfois de diluer
ces suspensions pour pouvoir les étudier. Ceci peut conduire finalement, dans le cas des
nanofluides a fortes fractions en NTC, a tester une solution qui n’est pas forcément
représentative.

Apres une description des nanofluides a base de NTC et des méthodes de caractérisation, on
s’intéresse dans la suite de ce chapitre a I’analyse de 1’état des connaissances des propriétés
thermo-physiques et du comportement thermique de ces nanofluides dans les systemes
thermiques.

.3 PROPRIETES THERMO PHYSIQUES DES NANOFLUIDES A BASE DE
NTC : SYNTHESE BIBLIOGRAPHIQUE

Un des objectifs de ce travail est la caractérisation expérimentale des propriétés thermo-
physiques des nanofluides a base de NTC en vue de la détermination de leurs performances
comme fluide caloporteur dans un échangeur de chaleur. Il parait ainsi nécessaire de recenser
et analyser les principales approches déja élaborées et existantes dans la littérature tant sur le
plan théorique qu’expérimental pour I’évaluation de la conductivité thermique, la viscosité
dynamique, la masse volumique et la chaleur spécifique des nanofluides a base de NTC.

I[.3.1 Conductivité thermique
La conductivité thermique, notée A(W/m.K), est la capacité d’un matériau de conduire ou de
transmettre de la chaleur. C’est une propriété trés importante pour I’amélioration des
performances thermiques d’un fluide caloporteur. La synthése des nanofluides répond au
besoin d’améliorer et d’amplifier la conductivité thermique des liquides. Aussi, de nombreux
travaux ont été menés pour mesurer mais aussi prédire et expliquer cette amélioration.
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I1.3.1.1 Modéles théoriques
Il existe plusieurs modéles théoriques permettant d’estimer, sous certaines conditions, la
conductivité thermique des suspensions. Nous présenterons dans cette partie les modeles les
plus utilisés dans le cas des nanofluides.

a. Modele de Maxwell

Maxwell fut le premier a dériver un modele pour estimer la conductivité thermique d’une
suspension contenant des particules [MAX/1881]

Anf _ //{np + 22’1‘17 - 2(0\/ (ﬂ’fh - ﬂ’np)

Ay A +22, +20,(2, - 2,)

Eq I 1

Ou Ay, Am et Ay représentent respectivement la conductivité thermique (W/m.K) du
nanofluide, du fluide de base et des nanoparticules. ¢, représente la fraction volumique des
nanoparticules. Le modele de Maxwell est satisfaisant pour les suspensions contenant des
particules sphériques de concentrations volumiques relativement faibles mais ne tient pas
compte de ’effet de la taille ni de la forme des particules. Il est & noter aussi que I’effet des

interactions inter-particules est négligé dans ce modele.

b. Modele de Bruggeman

Le modele de Bruggeman (Eq. 1.2) [BRU/1935] complete celui de Maxwell (Eq. I.1) pour des

concentrations volumiques relativement élevées.
A, —A Ay —A

(pv("!’—"f}L(l_(pv {M] =0 Eq. 1.2
A + 24,5 Ap +24,,

Ce modele ne tient pas compte ni de la taille des particules ni leur forme.
c. Modeéle de Hamilton & Crosser

Le modele de Hamilton-Crosser [HAM/1962] est une extension du modele de Maxwell, qui
tient compte de la forme des particules. En effet, pour prendre en compte la non-sphéricité des
particules (cas des NTC), ce modele integre un facteur géométrique appelé sphéricité, et noté
P, faisant référence a la géométrie sphérique. Ce coefficient est définit comme étant le
rapport de 1’aire d’une sphere de méme volume que la particule sur ’aire de cette méme
particule.

A Aoy +(=D)A, —(n=1)2, =4, Jo.

_ Eq. L3
Ay Ay +(n=DA, (114, — A, 0, 1
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n est un facteur de forme empirique donné par: n=—

Ce modele peut étre utilisé lorsque la conductivité thermique des particules est au moins 100
fois plus élevée que celle du fluide de base [HAM/1962].

d. Modeles tenant compte du mouvement brownien

Le mouvement brownien est une description mathématique des déplacements aléatoires des
nanoparticules au sein du liquide de base. Ce mouvement est causé par les collisions avec les
molécules du liquide de base qui se déplacent dans toutes les directions sous 1’effet de
I’excitation thermique. Les nanoparticules sont suffisamment petites pour étre poussées par
les chocs recus et elles peuvent alors parcourir une certaine distance (tres petite), avant de
repartir dans une autre direction suite a de nouveaux chocs et ainsi de suite. Il en résulte un
mouvement d'ensemble chaotique que 1'on appelle le mouvement brownien.

Plusieurs modeles basés sur ce concept ont été¢ €laborés afin de prédire 1’évolution de la
conductivité thermique des nanofluides. Ainsi, Koo et Kleinstreuer [KOO/2004] ont proposé
un modele dans lequel ils ont supposé que la conductivité thermique est composée de deux
termes (Eq. 1.4). Le premier, dit statique, est relatif au modele de Maxwell (1881), et le
deuxieme est 1li€¢ au mouvement brownien.

A

nf:/I +A

brownien

Eq. 1 4

statique

Ly P2 =202, -2,) PR
statique bf rownien
‘ Ay +20 +20, (2, —2,) 37u,,d

np

kg la constante de Boltzmann, pg, (Pa.s) la viscosité dynamique du fluide de base et d,p (m) le

diametre de la nanoparticule

Il est a noter que pour les nanofluides a base de NTC, il existe tres peu de modeles théoriques
permettant d’estimer 1’évolution de la conductivité thermique de ces nanofluides. Le modéle
de Hamilton-Crosser (I.3) reste cependant le modele le plus utilisé pour tenter de modéliser
les résultats expérimentaux. Il apparait néanmoins que ce modele ne parvient pas a reproduire
I’évolution de la conductivité thermique des nanofluides a base de NTC [XIE/2003]

[YAN/2006], sous-estimant généralement les valeurs mesurées.

Yu et Choi [YUW/2003] ont proposé un modele modifié plus complexe que le modele de
Hamilton-Crosser, qui tient compte de I’effet d’interface entre les particules et le fluide de

base (équation 1.5) mais qui n’est valable que pour les particules de forme sphérique.
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Ay Ay +22, +22, =2, N1+ B 0,

Eq.L5

pest le rapport de 1’épaisseur de la couche nanométrique sur le rayon des particules.

Récemment, Walvekar et al. [WAL/2012] ont proposé un modele de conductivité thermique
pour des nanofluides contenant des NTC qui tient compte de l'effet du diametre, du rapport
d'aspect des NTC ainsi que 1’effet du mouvement brownien due a la température. Ce modele,
représenté par 1'équation 1.6, est le résultat d'une extension d'un modele initialement introduit
par [KUM/2004].

; [ 20,(r,, +ln,,>J
" r.l _ l
Ay = Ap| 1+ 2 +C¢;(T2 To)ln( ""J Eq.IL6
A (3(1 _¢V)J r"p l”P luﬂ; dnp
fb r
b

Dans cette équation, 1, et 1y, sont respectivement le rayon (m) et la longueur (m) des NTC.

ry, le rayon moyen de la molécule du fluide de base (m).

La premiere partie du modele est principalement liée a la forme, le rapport d’aspect des NTC
et a la conductivité thermique des NTC et celle du fluide de base. La seconde partie de
I'équation (1.6) représente la contribution du mouvement brownien des nanoparticules lié a la
température et la viscosité du fluide de base. Ty est prise égale a 273 K, ce qui correspond a la
température de référence en dessous de laquelle le mouvement brownien devient négligeable.
C est une constante qui dépend de la constante de Boltzmann [WAL/2012].

1.3.1.2  Résultats expérimentaux antérieurs
a. Techniques de mesure

Différentes méthodes de mesure de la conductivité thermique sont généralement employées,
la méthode du fil chaud en régime transitoire (Hot Wire method) étant la plus couramment
utilisée parmi les travaux recensés. A ce titre, elle sera utilisée dans ce travail et présentée
dans le deuxieme chapitre de ce mémoire. D’autres méthodes de mesure peuvent étre
utilisées, comme la méthode 3w [OHD/2009], les méthodes stationnaires utilisant une
différence de température entre deux plaques ou deux cylindres (cellule de Bénard) et les
méthodes optiques basées sur la variation de I’indice de réfraction en fonction de la
température [LEN/2009]. Les méthodes relatives aux mesures de la conductivité des
nanofluides sont répertoriées de facon exhaustive dans la publication de Paul et al.
[PAU/2010]. Le lecteur pourra librement s’y référer.
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b. Revues bibliographiques

La conductivité thermique des nanofluides a base de NTC a fait 1’objet de plusieurs études
depuis les résultats expérimentaux de Choi et al. [CHO/1995] qui montrent une augmentation
de la conductivit¢ thermique pouvant atteindre jusqu’a 160% a faible concentration
volumique (1%). Une augmentation significative de la conductivité thermique des nanofluides
par rapport a celle prédite par les modeles classiques présentés ci-dessus a souvent été
observée. Wang et al. [WAN/2007] ont compilé des résultats expérimentaux de la
conductivité thermique de nanofluides a base de NTC issus de plusieurs équipes de recherche
(figure I.11).

Choi et al. 2001, MWNT=/0il 4
Biercuk et al. 2002, SWNTs/epoxy r

Xie et al. 2003, TCNTS/EG -

Xie et al. 2003, TCNTs/H, O ’
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Fig. 1. 11 Evolution de la conductivité thermique relative pour des suspensions a base de nanotubes
de carbone d’aprés Wang et al [WAN/2007]

La figure 1.11 représente I’évolution de la conductivité thermique relative de nanofluides a
base de NTC en fonction de la concentration volumique. Les résultats de cette figure montrent
une amélioration de la conductivité thermique des nanofluides par rapport aux fluides de base
en fonction de la fraction volumique, mais €galement une grande dispersion des valeurs
expérimentales de la conductivité thermique. Les résultats nous montrent aussi que le modele
de Maxwell représenté par un trait sur la figure 1.11 ne permet pas de reproduire les points
expérimentaux, les valeurs prédites par ce modele sont tres faibles.

Au-dela des aléas liés a la caractérisation expérimentale, (type d’essai, incertitude, ...)
plusieurs facteurs peuvent influencer la conductivité thermique des nanofluides et €tre a
I’origine des disparités constatées entre les résultats expérimentaux. Parmi ces facteurs, dont
les effets sont discutés par la suite, on peut citer :

o L’ajout des NTC ou de la fraction volumique des NTC
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La température et la nature du fluide de base

Le rapport d’aspect et la structure des NTC

La présence de surfactant/additif et I’influence du mélangeage a ultrasons
La présence des agglomérats

0 O O O O

o Effet de la concentration volumique

Comme le montre la figure précédente, la plupart des travaux expérimentaux publiés dans la
littérature ont révélé que la conductivité thermique des nanofluides augmente d’une maniere
significative avec la concentration volumique des nanoparticules. Ainsi, Choi et al.
[CHO/1995] ont observé une augmentation non linéaire de la conductivité thermique avec la
concentration volumique d’un nanofluide a base de MWCNT dispersés dans de I’huile.
D’aprés leurs résultats, 1’évolution non linéaire de la conductivité thermique peut étre due a la
taille, la forme ou I’interface entre les NTC et le fluide de base. Contrairement aux résultats
de Choi et al. [CHO/1995], les résultats de Liu et al [LIU/2005] montrent une augmentation
modérée de la conductivité thermique en fonction de la concentration volumique (12.4% pour
MWCNT/EG a 1% volumique et 30% pour MWCNT/huile a 2% volumique), pour des
nanofluides a base de MWCNT dispersés dans de ’huile et dans de I’éthyléne glycol (EG).
Xie et al. [XIE/2003] et Xie et Chen [XIE/2009] ont mesuré expérimentalement la
conductivité d’un nanofluide a base de MWCNT dispersés dans de 1’éthyléne-glycol pour des
concentrations volumiques de 0.2%, 0.6% et 1 %. Leurs résultats montrent une amélioration
de la conductivité thermique maximale de I’ordre de 12% a la fraction volumique 1%. Ces
résultats sont en accord avec ceux de Liu et al. [LIU/2005]. Ding et al. [DIN/2006] ont
présenté une amélioration maximale de la conductivité thermique pour un nanofluide
MWCNT/eau a 1% volumique d’environ 79%. Ruan et Jacobi [RUA/2012] ont montré que
méme a trés faibles concentrations volumiques, entre 0.05% et 0.24%, I’ajout des MWCNT
conduit a une augmentation de la conductivité thermique de 7.5% (0.05% volumique) a 8.4%
(0.24% volumique) pour le nanofluide MWCNT/eau étudié. Leurs résultats montrent aussi
que ’ajout d’un surfactant (ici de la gomme arabique, GA) contribue a cette augmentation de
la conductivité thermique.

o Effet de la température

Dans la grande majorité des travaux existants, il est établit que la conductivité thermique des
nanofluides augmente avec la température [HAL1/2013], que ce soit pour les nanofluides a
base de CNT ou contenant d’autres types de nanoparticules. Ding et al. [DIN/2006] ont ainsi
trouvé pour une solution aqueuse de MWCNT, stabilisée par de la gomme arabique (GA)
comme surfactant, que 1’amélioration de la conductivité thermique varie significativement
avec la température. D’apres leurs résultats, 1’augmentation de la conductivité thermique est
de I'ordre de 15% a 20°C, 30% a 25°C et peut atteindre jusqu’a 79% a 40°C a une fraction
massique de 1% (figure 1.12). Pour le méme type de nanofluide, Indhuja et al. [IND/2013] ont
montré que la conductivité thermique relative croit avec la température dans une gamme de
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28 a 60°C, et que le taux d’amélioration de la conductivit¢ thermique augmente
significativement pour des températures supérieures a 45°C.
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Fig. I. 12 Evolution de la conductivité thermique relative avec la concentration massique
[DIN/2006]

Meng et al. [MEN/2012] ont montré que la conductivité thermique des nanofluides a base de
NTC augmente avec la température, tandis que la conductivité thermique relative ou
I’amélioration de la conductivité thermique reste indépendante de la température. Leur étude
est menée entre 15 et 55°C. Ces résultats rejoignent ceux €tablis par Yu et al. [YUW/2003] et
Chen et al. [CHE/2008]. Nassiri et al. [NAS/2012] ont montré que pour des températures
comprises entre 15 et 40°C, I’évolution du taux d’amélioration de la conductivité thermique
de nanofluides a base de SWCNT, MWCNT ou encore de DWCNT dispersés dans de 1’eau
croit linéairement avec la température.

o Effet du rapport d’aspect et la structure des NTC

Le rapport d’aspect (rapport de la longueur moyenne sur le diametre moyen) et la structure
peuvent aussi influencer sensiblement la conductivité thermique des nanofluides a base de
NTC [ZHO/2006][GAO/2007]. D’apres les résultats de Yang et al. [YAN/2006], pour une
suspension contenant des NTC dispersés dans de I’huile a une concentration volumique de
0.35%, I’augmentation de la conductivité thermique en fonction du rapport d’aspect varie de
20 a 200% (figure 1.13). Plus le rapport d’aspect est grand, plus 1’amélioration de la
conductivité thermique est remarquable. Des résultats similaires sur des nanofluides composés
de MWCNT et de DWCNT dispersés dans de 1’eau ont été présentés par Assael et al.
[ASS/2005].
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Fig. 1. 13 Amélioration de la conductivité thermique relative en fonction du rapport d’aspect
[YAN/2006]

Jiang et al. [JIA/2009] ont observé une augmentation de la conductivité thermique d’un nano-
réfrigérant contenant des NTC en concentration volumique de 1% de 1’ordre de 43, 50 et
104% pour des rapports d’aspect égaux respectivement a 18, 125 et 666. Nassiri et al.
[NAS/2012] ont étudié I’effet de la structure des nanotubes de carbone (SWCNT, DWCNT,
MWCNT) sur la conductivité thermique de nanofluides a base de NTC dispersés dans de
I’eau. Leurs résultats montrent que la conductivité thermique des nanofluides étudiés diminue,
quand le nombre de paroi ou couche des NTC augmente. Ainsi, les suspensions a base de
SWCNT présentent une meilleure conductivité thermique par rapport aux autres structures.

o Effet des méthodes de stabilisation (chimiques et mécaniques)

Comme nous ’avons évoqué précédemment, la préparation de suspensions stables a base de
NTC requiert généralement I’utilisation de méthodes chimiques (ajout des surfactant ou des
groupes fonctionnels hybrides) et/ou physiques (mélangeage a ultrasons). Ces processus
peuvent influencer la conductivité thermique des nanofluides, et conduire a une disparité des
résultats expérimentaux reportés dans la littérature.

Les molécules de surfactant sont adsorbées au niveau de la surface des NTC, ce qui peut
augmenter la résistance thermique entre les NTC et le fluide de base et limite ainsi
I’amélioration de la conductivité thermique du nanofluide [CHE1/2010] [CHE2/2010]. Ces
résultats ne sont pas en accord avec les conclusions de Ruan et Jacobi [RUA/2012] et ceux
d’Asseal et al. [ASS/2005]. En effet, Ruan et Jacobi [RUA/2012] ont trouvé que ’ajout du
surfactant GA (Gum Arabic) contribue a ’amélioration de la conductivité¢ thermique du
nanofluidle MWCNT/eau étudié. Asseal et al. [ASS/2005] ont étudié I’effet de deux
surfactants CTAB (Hexadecyltrimethyl Ammonium Bromide) et un autre surfactant
commercial AQ (inconnu) sur la conductivité thermique de nanofluides MWCNT/eau et
DWCNT/eau pour une gamme de concentrations volumique qui varie entre 0.1 et 0.6%.
D’apres leurs résultats, I’ajout des surfactants étudiés (a différentes concentrations) a un effet
négligeable sur I’amélioration de la conductivité thermique.
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Une ¢étude expérimentale récente de Wusiman et al. [WUS/2013] montre que I’utilisation du
surfactant SDBS (Sodium Dodecyl Benzene Sulfonate) peut avoir un effet plutot négatif sur la
conductivité¢ thermique. L’ajout d’une faible fraction massique de l’ordre de 0.25% en
surfactant SDBS a une solution aqueuse conduit a une dégradation de la conductivité thermique
de I’ordre de 6.4% (figure 1.14) ce qui pénalise ainsi 1’addition des MWCNT en concentration
massique de 0,5%.
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Fig. I. 14 Evolution de la conductivité thermique en fonction de la température [WUS/2013]

Talaei et al. [TAL/2011] ont observé que la fonctionnalisation des MWCNT par traitement
acide COOH peut procurer une amélioration de la conductivité thermique a condition que les
surfaces des particules ne soient pas endommagées lors du processus de stabilisation.
Amrollahi et al. [AMR/2008] ont montré que la conductivité thermique d’un nanofluide a
base de NTC dispersés dans de 1’éthyléne glycol augmente avec le temps de mélangeage a
ultrasons. Paritosh et al. [PAR/2009] ont étudi¢ expérimentalement ’effet de I’agitation
mécanique a ultrasons sur les performances thermiques d’un nanofluide NTC/eau. Ils ont
trouvé qu’il existe une durée optimale de mélangeage au-dela de laquelle le rapport d’aspect
diminue, impliquant la diminution de la conductivité thermique du nanofluide. Ces résultats
rejoignent les observations d’Asseal et al. [ASS/2006] pour des suspensions de NTC dispersés
dans de I’éthyléne glycol.

o Effet du fluide de base

En plus des facteurs évoqués ci-dessus (concentration volumique des particules, température,
stabilité, surfactant), les propriétés thermophysiques du fluide de base peuvent aussi
influencer I’amélioration de la conductivité thermique des nanofluides. Cependant, cet effet
est relativement moins ¢étudié. Les études effectuées a ce sujet ont révélé qu’une faible
conductivité thermique du fluide de base se traduit généralement par une augmentation de la
conductivité relative (conductivité du nanofluide par rapport a celle du fluide de base)
[JOH/2012]. Chen et al. [CHE/2008] ont observé une amélioration de la conductivité
thermique pour des NTC, de fraction volumique 1%, de I"ordre de 17.5% dans 1’éthyléne
glycol, de 16% dans le glycenol et de 12% dans ’eau. Liu et al. [LIU/2005] ont présenté une
augmentation de la conductivité thermique beaucoup plus importante dans 1’huile synthétique
par rapport a I’éthyléne glycol. Xie et al. [XIE/2003] ont obtenu une augmentation de la
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conductivité thermique des MWCNT de 1’ordre de 19.6% dans le polydécene, de 12.7% dans
I’¢éthyléne glycol et de 7% dans 1’eau pour la méme concentration volumique en MWCNT.

o Effet de la présence des agglomérats

Comme expliqué précédemment, la stabilité et la dispersion des nanofluides influencent
sensiblement leurs propriétés thermophysiques. La présence des agglomérats ainsi que les
problemes de sédimentation des nanoparticules engendrent généralement une dégradation de
la conductivité thermique des nanofluides [JAN/2007] [KIM/2010]. Nassiri et al. [NAS/2011]
ont observé une baisse de la conductivité thermique avec le temps due a la formation des
agrégats. Jana et al. [JAN/2007] ont présenté une dégradation de la conductivité thermique
d’une suspension a base de NTC avec le temps. D’aprés leurs résultats, cette dégradation est
essentiellement due a une diminution de la concentration des NTC surnageants
(sédimentation) détectée en fonction du temps.

I1.3.2  Viscosité dynamique des nanofluides
La viscosité caractérise 1’aptitude d’un fluide a s’écouler. Sa connaissance est fondamentale
pour toutes les applications impliquant le transport de fluides. L’ajout des nanoparticules
permet d’augmenter et d’améliorer la conductivité thermique du nanofluide mais cela peut
aussi conduire a une augmentation défavorable de la viscosité dynamique. Ainsi, ces deux
propriétés sont étroitement corrélées, et doivent €tre maitrisées en vue d’une exploitation de
ce type de fluides dans des échangeurs.

De nombreuses études théoriques et expérimentales ont été menées afin d’estimer ou de
mesurer la viscosité dynamique des nanofluides et de quantifier I'importance des principaux
parametres qui I’influencent [NGY/2008][ALA/2012] [EST/2013].

Plusieurs modéles théoriques ont été développés pour prédire I’évolution de la viscosité
dynamique des suspensions sous certaines conditions. Dans cette partie, nous nous
intéresserons aux modeles les plus utilisés dans le cas des nanofluides. Le lecteur pourra se
référer aux travaux suivants [LIY/2009][MAH/2012], dans lesquels sont répertoriés un plus
grand nombre de mod¢les, souvent empiriques, et dont I’utilisation reste souvent applicable
pour des cas particuliers (nature des nanoparticules, diametre, gamme de température, ...).

1.3.2.1 Modéles théoriques

D’une maniere générale, les formules existantes dérivent du travail fondamental d’Einstein
(1906). Basé sur I’hypothése que 1’énergie a une dépendance linéaire avec la viscosité,
Einstein a déterminé 1’énergie dissipée autour d’une seule particule dans un fluide en
associant son énergie au travail réalisé pour la faire avancer relativement au fluide. A partir
de ce résultat, il a déterminé I’expression décrivant une dépendance linéaire de la viscosité
des suspensions dans un fluide avec la concentration [EIN/1906] :

oy =1, (1+2.50,) Eq. 17
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La formule d’Einstein a depuis été vérifiée expérimentalement et est considérée satisfaisante
pour des suspensions tres diluées de particules sphériques (browniennes ou non browniennes),
typiquement pour des concentrations volumiques inférieures a 1%. Il est a noter que ce
modele ne tient pas compte des effets de la taille des particules et des interactions inter-
particules.

La formule de Brinkman [BRI/1952] compléte le modele d’Einstein jusqu’a une concentration
volumique inférieure a 4%( Eq. L.8).

1

Hyp = Hy W Eq 18

Cette relation décrit une évolution non linéaire de la viscosité dynamique avec la
concentration volumique mais ne tient pas compte de la collision entre les particules. En effet,
I’écoulement autour de chaque particule est influencé par la présence éventuelle d’autres
particules a proximité et par les collisions entre particules. Ainsi, cela se traduit par la prise en
compte d’un terme (pvz dans le modele de Batchelor [BAT/1977].

ty = 1L+, + kg +.) Eq.1.9

Ou n est la viscosité intrinseque et ky est le coefficient de Huggins. La valeur de 1 et ky est de
2.5 et 6.5 respectivement pour des particules sphériques.

Graham (1981) a proposé une formule généralisée (Eq.I.10) qui tend vers le modele
d’Einstein pour des concentrations volumiques trés faibles :

/’lnf = /’lﬂ) (1 + 2'5(0\) + 4'5¢v2 1 Eq. I. 10

(i)

Ou d,, et h sont respectivement le rayon de la particule (m) et la distance entre les particules

(m).

Pour des fractions volumiques plus élevées, Krieger et Dougherty [KRI/1956 (Eq.l.11) ont
développé un modele basé sur le taux maximal de compactage (ou la concentration maximale
de particules dans une suspension) qui consiste a calculer la viscosité dynamique d’une
suspension en supposant qu’on ajoute successivement les particules dans un fluide de base
considéré homogene. Chaque particule voit autour d’elle un fluide homogene dont la viscosité
ne dépend que de la concentration volumique des particules et de la viscosité du fluide
interstitiel. Ce modele est efficace pour estimer la viscosité dynamique des nanofluides sans
présence des agglomérats [HAL/2013]. Au premier et second ordre, il correspond
respectivement aux modeles d’Einstein et de Batchelor.
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—NPm
@,
My = Hp, [l - ] Eq.1 11

M
1 est le coefficient d’Einstein, i.e. N=2.5 et pn~0.64 dans le cas de particules sphériques.
D’une manicre générale, le modéle de Krieger-Dougherty dérive d’une formule généralisée de

I’évolution de la viscosité relative qui dépend de la fraction volumique L% et d’un exposant

Py
négatif n (Eq.1.12).
M = Hp, [1— P, J Eq. 1 12
M

Différentes valeurs de n ont été proposées dans la littérature, de —1 a —4, selon les auteurs
[BOY/2011]. L’exposant n = —2 (Eq.I-13), proposé initialement par Maron & Pierce (1956) et
basé sur le modele théorique d’écoulement de Ree-Eyring [MAR//1956][CRO/1975] est le
plus couramment rapporté.

)

Y7 :,uﬂ’(l— P, j Eq. 1 13
‘ Pu

Le modele de Brenner et Condiff [BRE/1974] (Eq. 1.14) inteégre I’effet de la forme des

nanoparticules et il peut éventuellement étre appliqué pour des suspensions a base de NTC.

Son domaine d’application est limité a la fraction volumique égale a 1/r,> (r, est le rapport

d’aspect des NTC) et a des régimes d’écoulement a fort taux de cisaillement.
o = 11, (147700, ) Eq.1 14

0.312r, o 0.5 ~1.872
In2r, —1.5 In2r, —1.5 r,

a

Avec 17 =

Eq. 115

Les résultats publiés a ce jour, concernant les suspensions de nanoparticules de géométrie
sphérique ou non sphérique démontrent, a I’image des travaux de Ngyuen et al. [NGY/2008]
par exemple, que les modeles précédents sont souvent insuffisants pour expliquer les fortes
augmentations de la viscosité des nanofluides avec la concentration en nanoparticles, et ceci
pour des solutions diluées ou plus concentrées. De plus, la différence des résultats
expérimentaux et théoriques augmentent avec la concentration des suspensions. Cette
disparité peut s’expliquer par la présence des agrégats. En effet, I’agrégation est I'union de
particules en suspension qui en forment alors de plus grosses (figure 1.15). Ceci provoque une
variation de la taille et de la concentration effective des nanoparticules.
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Fig. 1. 15 Agrégation de particules [CHV/2008]

Pour tenir compte de la présence des agrégats, certains chercheurs proposent alors de
remplacer la concentration volumique réelle ¢ par une concentration effective ou d’agrégats
@, >¢ en introduisant la notion de dimension fractale [WOL/1996]. L’introduction de la
notion de dimension fractale a permis de développer des modeles décrivant les phénomenes
d’agrégation. En effet, les agrégats sont des amas dont la structure fractale obéit a la loi

suivante (équation 1.16 )

d 3-D
®, = co(jj Eq.1 16

d et d, représentent respectivement le diametre moyen des particules et le diametre des
agrégats (m). D est I’indice fractal.

En tenant compte des agrégats, la viscosité relative des suspensions s’exprime alors selon le
modele de Krieger-Dougherty modifié comme suit [KOL/2011] :

—NPm
u, {1_&} Eq.1.17
Pu

Par conséquent, le modele de Maron et Pierce modifié devient [CHE1/2009]:

2
U= (1 - &j Eq.L 18
Py
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L'indice fractal D dépend du type, de la taille des particules aggrégées et de 1'état de
cisaillement. Il est généralement compris entre 1.5 et 2.5. Pour des suspensions de particules
en forme de nanotube, I’index fractal D varie entre 1.5 et 2.45 [CHE2/2009]. Mohraz et al.
[MOH/2004] ont montré que l'indice fractal dépend du rapport d'aspect pour les nanotubes.
Dans leurs analyse, D augmente de 1.8 a 2.3 pour un rapport d’aspect allant de 1 a 30.6
respectivement.

1.3.2.2  Résultats expérimentaux antérieurs

a. Techniques de mesure

A I’aide de rhéomeétres ou viscosimeétres, on peut générer des écoulements qui permettent, a
partir de considérations géométriques et d’hypothéses sur 1’écoulement, de relier les
parametres macroscopiques (couple, vitesse de rotation, débit, différence de pression...) aux
parametres régissant les lois de comportement précédemment décrites dans 1’annexe A-1
(contrainte de cisaillement, et taux de cisaillement). Les techniques couramment utilisées pour
évaluer ces parametres sont

e Rhéometre capillaires : dont le principe est basé sur 1’écoulement dans une conduite
cylindrique.

e Rhéometre rotatif : le fluide est cisaillé dans ce cas entre deux cylindres coaxiaux,
entre deux plans circulaires ou entre un plan circulaire et un cone. Notons que c’est ce
type de géometrie qui sera utilisée dans ce travail comme nous le détaillerons au
chapitre 2.

b. Etatde[l’art

Les études expérimentales effectuées sur le comportement rhéologique et la viscosité
dynamique des nanofluides, a base de NTC, sont plus limitées par rapport a celles relatives a
la conductivité thermique de ces mémes suspensions. En outre, la plupart des travaux
effectués sur la viscosité dynamique concernent les nanofluides a base de nanoparticules
sphériques. Comme pour la conductivité thermique, plusieurs facteurs peuvent influencer le
comportement rhéologique et la viscosité dynamique des nanofluides. Parmi ces facteurs, on
citera :

La concentration volumique

La température

Les méthodes de stabilisation (chimiques et mécaniques)
La vitesse/contrainte de cisaillement

Le fluide de base

o O O O O

Plusieurs travaux expérimentaux ont été menés afin d’étudier I’impact de ces facteurs sur le
comportement rhéologique et la viscosité dynamique des nanofluides a base de NTC. Les
principaux résultats sont décrits ci-apres.
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o Effet de la concentration volumique

Les travaux de recherche concernant 1’effet de la concentration volumique sur la viscosité
dynamique des nanofluides a base de NTC montrent que la viscosité dynamique augmente
avec la concentration volumique. Phuoc et al. [PHU/2011] ont observé que la viscosité
dynamique augmente avec la concentration du nanofluide MWCNT/eau pour des fractions
massiques comprises entre 0.5% et 3%. D’apres leurs résultats, le comportement rhéologique
du MWCNT/eau est newtonien a faibles concentrations (0.5%) et devient rhéofluidifiant pour
des concentrations supérieures. Des résultats similaires ont été observés par Kinloch et al.
[KIN/2002]. Ding et al. [DIN/2006] ont montré expérimentalement que pour des
concentrations massiques de 0.1% et 0.5% de MWCNT/eau, le comportement rhéologique du
nanofluide est rhéofluidifiant a faibles taux de cisaillement et devient newtonien pour des taux
de cisaillement élevés (figure 1.16).

1.0E+03
. # 25C, 0.5% CNT
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Fig. I. 16 Evolution de la viscosité en fonction de la vitesse de cisaillement [DIN/2006]

Chen et al. [CHE/2008] ont montré que pour des suspensions a base de NTC, la viscosité
dynamique du nanofluide n’augmente qu’au dela d’une concentration massique typique de
I’ordre de 0.4%, et que la viscosité du nanofluide est plus faible que celle du fluide de base en
raison de I’effet de lubrification. Wang et al. [WAN/2013] ont montré que 1’ajout d’une
fraction volumique de 1.27% de MWCNT se traduit par une augmentation de la viscosité
dynamique du nanofluide de I’ordre de cinq fois par rapport au fluide de base. Indhuja et al.
[IND/2013] ont présenté une évolution linéaire de la viscosité dynamique avec la fraction
volumique d’une solution aqueuse de MWCNT pour une gamme de concentration volumique
de variant de 0.05 2 0.24%.

o Effet de la température

De nombreux travaux ont montré que la viscosité dynamique des nanofluides diminue quand
la température augmente [CHE/2008][ANO/2009][MUR/2008]. Aladag et al. [ALA/2012]
ont étudié le comportement rhéologique d’un nanofluide MWCNT/eau a basses températures
(de 2 2 10°C) et ils ont observé que la viscosité dynamique du nanofluide diminue quand la
température augmente et que le comportement rhéologique du nanofluide a ces températures

38IPage



est rhéofluidifiant a faibles vitesses de cisaillement et devient newtonien pour des vitesses de
cisaillement supérieures a 100s. Gholarmeza et Donany [GHO/2012] ont étudié
expérimentalement ’effet de la température (de 25°C a 100°C) sur un nanofluide a base de
SWCNT dispersés dans de I’huile sans présence de surfactant. D’apres leurs résultats, la
viscosité dynamique du nanofluide dépend fortement de la température. Autrement dit, quand
la température croit, la viscosité dynamique du nanofluide décroit sensiblement. Les résultats
d’Indhuja et al. [IND/2013] montrent que 1’effet de la température sur la viscosité dynamique
d’une solution aqueuse de MWOCNT est significatif a faibles concentrations. Quand la
concentration des particules augmente, l’influence de la température sur la viscosité
dynamique devient moins prononcée. Cependant, Nguyen et al. [NGY/2008] ont observé qu’il
existe une température critique a partir de laquelle 1’évolution de la viscosité dynamique en
fonction de la température est inversée. Meng et al. [MEN/2012] ont confirmé ce résultats sur
un nanofluide a base de NTC dispersés dans de 1’éthyléne glycol a la concentration 4%. Ils
ont montré que la viscosité dynamique diminue quand la température augmente de 15 a 50°C
et que la viscosité dynamique a 55°C est supérieure a celle a 50°C. Chen et al. [CHE/2008]
ont trouvé que la température n’a d’effet significatif sur la viscosité relative qu’a des
températures supérieures a 55°C.

o Effet des méthodes de stabilisation (chimiques et mécaniques)

Les processus mis en ceuvre lors de la préparation de suspensions stables et bien dispersées de
NTC peuvent aussi avoir un impact sur le comportement rhéologique et 1’évolution de la
viscosité dynamique des suspensions. Plusieurs études ont montré que I’ajout de surfactant
engendre généralement une augmentation de la viscosité dynamique [KIM/2010]. Ko et al.
[KOG/2007] ont comparé la viscosité dynamique de deux nanofluides a base de MWCNT
dispersés dans de 1’eau. Le premier est stabilis€¢ par I’ajout d’une faible quantit¢ de SDS
(Sodium dodecyl sulfate) et le second nanofluide est stabilisé par la fonctionnalisation des
MWCNT par traitement acide. La viscosité dynamique du premier nanofluide apparait ainsi
légerement supérieure a celle du second.

Ruan et Jacobi [RUA/2012] ont montré que 1’ajout d’une faible quantité de gomme arabique
(GA) de concentration 0.18% se traduit par une augmentation de la viscosité dynamique
d’environ 25.4%. Ding et al. [DIN/2006] ont observé que la gomme arabique utilisée dans
leur étude n’a d’effet significatif qu’a fort taux de cisaillement. Ces résultats ne sont pas en
accord avec ceux de Chen et Xie [CHE2/2009]. En effet, ces auteurs [CHE2/2009] ont
observé une forte diminution de la viscosit¢ dynamique d’un nanofluide composé de
MWCNT dispersés dans de I’huile de silicone du fait de 1’ajout d’Héxaméthyldisiloxane
(HMDS) comme surfactant notamment a faibles températures (figure 1.17)
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Fig. I. 17 Evolution de la viscosité dynamique avec la température, ¢ concentration de HMDS et ¢,
concentration de MWCNT [CHE2/2009]

Garg et al. [GAR/2009] ont montré que 1’augmentation du temps de mélangeage a ultrasons
permet de briser les agglomérats, voire réduire les rapports d’aspect des NTC, ce qui engendre
un comportement rhéofluidifiant du nanofluide moins prononcé. Yang et al. [YAN/2006] ont
également étudié 1'effet du temps de mélangeage a ultrasons sur la taille des agglomérats et le
rapport d’aspect des NTC dispersés dans l'huile. Ils ont observé une diminution de la taille des
agglomérats et une réduction du rapport d’aspect des NTC avec 1'énergie de dispersion et le
temps de mélangeage a ultrasons, ce qui entraine une diminution de la viscosité dynamique du
nanofluide.

o Effet de la vitesse de cisaillement

Le comportement rhéologique des nanofluides peut également dépendre de la vitesse de
cisaillement. Bien qu’un comportement newtonien soit généralement constaté a fortes vitesses
de cisaillement, la viscosité des suspensions a base de NTC tend a diminuer lorsque le taux de
cisaillement augmente (caractére rhéofluidifiant) notamment a fortes concentrations
[KIN/2002] [DIN/2004][ALA/2012][WAN/2013].  Ainsi, Wang et al. [Wan/2013] ont
observé un comportement rhéofluidifiant d’un nanofluide a base de MWCNT dispersés dans
I’eau, pour des concentrations volumiques de 0.05 a 1.27%, a tres faibles vitesses de
cisaillement (inférieures 2 10s™) et newtonien pour des vitesses de cisaillement supérieures 2
10s™. Des résultats similaires ont été observés pour une suspension 2 base de MWCNT
dispersés dans de 1’éthyléne glycol a des concentrations volumiques de 0.03 a 0.18%
[RUA/2012]. Ces résultats montrent que le nanofluidle MWCNT/éthylene glycol est
rhéofluidifiant 2 des vitesses de cisaillement inférieures a 100s”'. Le comportement
rhéofluidifiant observé s’explique par 1’alignement de la structure dans la direction du
cisaillement, ce qui se traduit par une diminution de la viscosité dynamique en fonction de la
force de cisaillement appliquée [CHE/2013]. D’autres études expérimentales ont montré un
comportement newtonien méme a tres faibles vitesses de  cisaillement
[CHE2/2009][PAK/2012]. Chen et Xie, [CHE2/2009] ont observé un comportement
newtonien des MWCNT dispersés dans 1’huile de silicone a faibles vitesses de cisaillement
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(inférieures a 10s™) pour des températures de 10 a 60°C. D’aprés leurs résultats, le
comportement newtonien est dii a la viscosité dynamique élevée du fluide de base.

D’autres effets peuvent aussi influencer la viscosité dynamique et le comportement
rhéologique des nanofluides a base de NTC, comme par exemple la présence des agglomérats
[CHE/2013], le comportement thixotrope de certains nanofluides [ALA/2012], les méthodes
de syntheése des NTC. D’un point de vue général, on releve une disparité importante entre les
résultats expérimentaux, mais aussi théoriques. Il est donc difficile de comparer les différentes
¢tudes et d’établir un modele physique de référence d’évaluation de la viscosité dynamique
des suspensions a base de NTC permettant de tenir compte de 1’ensemble des effets
précédemment décrits.

1.3.3  Chaleur spécifique
La conductivité thermique et la viscosité dynamique sont les deux propriétés thermophysiques
les plus étudiées dans le cas des nanofluides. La chaleur spécifique des nanofluides, quant a
elle, est tres rarement étudiée, notamment sur le plan expérimental.

La chaleur spécifique ou la capacité thermique massique, notée C,, (J/kg.K), est définie par la
quantit¢ d’énergie a apporter par échange thermique pour élever d’un degré Kelvin la
température de I’'unité de masse d’une substance [INT2]. Cette grandeur est incorporée dans
I’équation de 1’énergie, et nécessite alors d’étre déterminée d’une maniere rigoureuse. L’ajout
des nanotubes de carbone NTC se traduit généralement par une diminution relative de la
chaleur spécifique du nanofluide due a la chaleur spécifique plus faible des NTC comparée a
celle du fluide de base.

La plupart des études effectuées dans la littérature utilise un des deux modeles définis par les
équations 1.19 [PAK/1998] et 1.20 [XUA/2000] pour déterminer la chaleur spécifique des
nanofluides. Le premier modéle est basé sur la loi de mélange d’une suspension homogene,
tandis que le modele de 1’équation 1.20 est fondé sur I’hypotheése d’équilibre thermique entre
les particules et le fluide de base [O’HA/2012].

Comp =Py (Cp ),,p + (1_¢v )(Cp )ﬂ; Eq. I 19

1 _
e 2 e, )”" +Hi-o e, )f” Eq.1.20

Y q)vpnp + (1 - @V )pfb

Zhou et al. [ZHO/2010] ont mesuré expérimentalement la chaleur spécifique d’un nanofluide
a base de nanoparticules d’oxyde de cuivre dispersées dans de I’eau. D’apres leurs résultats, la
chaleur spécifique décroit progressivement avec la concentration volumique. Ils ont montré
que la loi de mélange (Eq. 1.19) ne permet pas de modéliser la chaleur spécifique dans le cas
des nanofluides étudiés et que le modele (Eq. 1.20) est mieux adapté pour le calcul de la
chaleur spécifique. O’Hanley et al. [O’HA/2012] ont confirmé expérimentalement ce résultat
en utilisant un calorimetre différentiel a balayage.

411Page



Kumaresan et Velraj [KUM/2012] ont montré expérimentalement pour un nanofluide
composé¢ de MWCNT dispersés dans un mélange d’éthyléne glycol et d’eau (70% EG/30%
eau), que le modele de I’équation 1.20 permet de reproduire leurs résultats expérimentaux
avec une erreur relative de 1’ordre de 8% pour une fraction volumique de 0.15% et de 1’ordre
de 3% pour une fraction volumique de 0.45% (figure 1.18). La figure 1.18 présente aussi
I’évolution de la chaleur spécifique en fonction de la fraction volumique des NTC et de la
température. Il est a noter que la chaleur spécifique du nanofluide est supérieure a celle de
I’eau, plus particuliérement a basse concentration. Les auteurs ’expliquent par la chaleur
spécifique du surfactant (SDBS) utlisé dans cette étude.
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Fig. 1. 18 Evolution de la chaleur spécifique massique avec la température [KUM/2012]

Pakdamana et al. [PAK/2012] ont observé une chute de la chaleur spécifique de 1’ordre de
42% due a I’ajout d’une fraction massique de 0.4% de MWCNT dans de I’huile. D’aprés leurs
résultats, I’écart maximal entre les mesures expérimentales et le modele de la loi de mélange
(Eq. L1.19) est de I’ordre de 40%. Par conséquent, Pakdamana et al. [PAK/2012] ont proposé
une corrélation empirique (Eq. .21) basée sur leurs résultats expérimentaux et qui permet

d’estimer la chaleur spécifique du nanofluide ¢tudié avec une erreur relative inférieure a
9.4%.

c,,-C
—l P (0.0128T +1.8382)p 47" Eq.1 21

p.fb

Avec ¢, est la concentration massique en nanoparticules.

I.3.4 Masse volumique
La masse volumique des nanofluides est proportionnelle a la fraction volumique en particules
et augmente avec 1’ajout des nanoparticules. Dans la littérature, et en I’absence de résultats
expérimentaux, la masse volumique des nanofluides est souvent calculée a partir de la loi de
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mélange dans laquelle, comme pour la chaleur spécifique, le nanofluide est supposé
homogene (Eq. 1.22) [PAK/1998][FER/2011].

P = 0,0, +(1—0,)p, Eq. 122

Kumaresan et Velraj [KUM/2012] ont mené une étude expérimentale sur la masse volumique
d’une solution composée de MWCNT dispersés dans un mélange d’eau et d’éthyléne glycol
(30/70) et stabilisés par du SDBS (figure 1.19). D apres leurs résultats, la masse volumique du
nanofluide croit avec la fraction volumique des particules, et la déviation entre la loi de
mélange et les mesures expérimentales est de I’ordre de 0.4% a la fraction volumique 0.15%,
de 0.9% a 0.3% et de 1% a 0.45%.
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Fig. I. 19 Evolution de masse volumique avec la fraction volumique [KUM/2012]

Pakdamana et al. [PAK/2012] ont observé une déviation maximale entre la loi de mélange et
leurs mesures expérimentales pour une solution aqueuse de MWCNT de ’ordre de 1% a la
fraction massique 0.4%. Ce qui confirme, d’aprés eux, que la loi de mélange permet de
prédire I’évolution de la masse volumique.

Apres cette analyse des connaissances actuelles relatives aux propriétés thermo-physiques des
nanofluides a base de NTC, une synthese des principaux résultats de la littérature concernant
I’utilisation et la performance des nanofluides a base de NTC comme agents thermiques dans
des échangeurs de chaleur ou dans des systemes thermiques est présentée dans cette derniere
partie.

L4 PERFORMANCES THERMIQUES ET HYDRODYNAMIQUES DES
NANOFLUIDES A BASE DE NTC : SYNTHESE BIBLIOGRAPHIQUE
Les nanofluides semblent attractifs si 1’on considere leurs seules propriétés thermiques
remarquables. Cependant, un point important doit étre discuté en vue de leurs applications
industrielles. L’ajout des nanoparticules permet d’améliorer les performances thermiques du
nanofluide mais cela peut conduire a une augmentation défavorable des propriétés
hydrodynamiques.
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D’une manicre générale, deux approches (qualitative et quantitative) sont utilisées dans la
littérature pour évaluer les gains réels apportés par 1’utilisation des nanofluides.

o Approche qualitative : elle est basée sur une analyse des propriétés thermo physiques
du nanofluide, et permet, sans avoir recours a une boucle (ou échangeur de chaleur),
d’évaluer selon le régime d’écoulement les limites de 1’utilisation des nanofluides
[PRA/2006] [TIM/2009]. Cependant, cette approche ne tient pas compte du
réarrangement éventuel des nanoparticules en écoulement.

o Approche quantitative : Cette approche, utilisée dans la plupart des cas, permet
d’évaluer, en condition réelle d’écoulement, les propriétés thermiques (coefficient
d’échange convectif) et hydrodynamiques (pertes de charge) dans une boucle
fluidique, notamment dans un échangeur de chaleur.

I.4.1 Relation entre les propriétés thermiques et rhéologiques : approche
qualitative
o Régime laminaire

L’ajout des nanoparticules engendre une augmentation de la conductivité thermique et de la
viscosité dynamique. Au-dela des relations précédemment décrites, cette modification peut
étre simplement modélisée en premiere approche par des modeles empiriques permettant de
prédire 1’évolution linéaire de la conductivité thermique relative (Eq. 1.23) et de la viscosité
dynamique relative (Eq. 1.24) en fonction de la fraction volumique des nanoparticules
[CHE/2008] [TIM/2009][PRA/2006]. Ces modeles empiriques sont valables quelques soient
la forme, la taille et 1’état de dispersion des nanoparticules dans le fluide de base
[PRA/2006][TIM/2009].

A
L x1+C,p, Egq. 1. 23
b
oy ~1+C,p, Eq. 1. 24
Hp

Ou C,et C, sont respectivement le coefficient d’amélioration de la conductivité thermique

et le coefficient d’amélioration de la viscosité dynamique du nanofluide.

D’apres les résultats de la littérature, en régime laminaire établi, il existe une valeur critique
du coefficient d’amélioration de la viscosité dynamique C,valant 4 C, (dans le cas d’un tube
de section cylindrique) au-dela de laquelle les nanofluides ne sont plus avantageux.

Autrement dit, ’utilisation des nanofluides est favorable si la condition de 1’équation (1.25)
est vérifiée [TIM/2009][PRA/2006] :

C
- <4 Eq.I.ZS

C,
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Pour un écoulement en micro-canal a section rectangulaire, la valeur critique devient 3C,
[PRA/2006].

Meyer et al. [MEY/2013] ont mené une étude expérimentale sur une suspension aqueuse
contenant des MWCNT dans un tube uniformément chauffé. Les résultats en régime laminaire
montrent que pour la méme vitesse d’écoulement, les performances thermiques du nanofluide
sont plus faibles que celles du fluide de base. Ils ont observé que le coefficient d’amélioration
de la viscosité dynamique C, est supérieur au coefficient critique 4 C,, ce qui se traduit par

un bilan énergétique défavorable.

o Régime turbulent

En régime turbulent, le taux de transfert de chaleur dépend, en plus de la conductivité
thermique et la viscosité dynamique, de la chaleur thermique massique et de la masse
volumique du fluide [BER/1990]. Pour évaluer ’intérét de 1’utilisation des nanofluides en
régime turbulent, Bergles et al. [BER/1990][BER/2003] ont utilis€é un facteur de mérite,
appelé nombre de Mouromsteff, défini par la formule de 1’équation 1.26.

0.8 10.67 0.33
A7 C
M, = L Eq. 126

0.47

Y7,

Le nanofluide est considéré avantageux par rapport au fluide de base si la condition de
I’équation (1.27) est vérifiée [TIM/2009][HAL2/2014].

0,

>1 Eq. 127

0

Cette premicre approche ne permet pas d’évaluer réellement les gains apportés par les
nanofluides, mais, elle peut étre utilisée comme une étape préliminaire pour prédire les
conditions expérimentales et les concentrations en particules qui tendraient vers un bilan
énergétique favorable [HAL2/2014].

I[.4.2 Caractérisation des propriétés thermiques et hydrodynamiques:
approche quantitative

Les travaux de la littérature menés sur la caractérisation des performances thermiques et/ou
hydrodynamiques des nanofluides a base de NTC sont beaucoup plus limités par rapport a
celles effectuées sur d’autres types de nanofluide (a base de nanoparticules sphériques).

Certains travaux ont confirmé que ’ajout des NTC peut apporter des gains en performances
relativement importants et que ce type de nanofluide peut étre un débouché pour I’économie
d’énergie dans certains systemes industriels [DIN/2006][WAN/2008][MAR/2011]. D’autres
travaux ont observé le contraire : I’ajout des NTC peut engendrer des pertes de charge
significatives pouvant aboutir a un bilan énergétique défavorable [RUA/2012][FER/2011].
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Les principaux résultats publiés a ce sujet dans la littérature montrent la encore des résultats
tres différents. Plusieurs facteurs ont été étudiés afin de comprendre le comportement
thermique de ces nanofluides et d’analyser leurs propriétés d’écoulement. A ceux déja cités et
qui peuvent modifier les propriétés thermo-physiques, s’ajoutent les conditions
d’écoulement :

Fraction volumique ou massique des NTC

Température

Présence de surfactant/additif et action mécanique (mélangeage)
Fluide de base

Régime d’écoulement.

Abscisse réduit et zone d’établissement du régime

© 0O O 0O 0O O ©O

1.4.2.1 Effet de la fraction volumique/massique

Comme énoncé dans la partie précédente, la conductivité thermique du nanofluide augmente
avec la fraction volumique des NTC, ce qui permet d’améliorer les performances thermiques.
[PAR/2009]. Pour certains, 1’amélioration du coefficient d’échange thermique convectif est
due essentiellement a la conductivité thermique des nanofluides [ASH/2012], tandis que pour
d’autres le taux d’amélioration des échanges thermiques est nettement supérieur a celui de la
conductivité thermique [DIN/2006][WEN/2004]. Plusieurs paramétres peuvent étre a 1’origine
de l’augmentation des échanges thermiques: le réarrangement structurel des NTC en
¢coulement, le mouvement brownien, la surface d’échange modifiée par I’ajout des particules
etc...

Ding et al. [DIN/2006] ont mené une étude expérimentale dans un tube cylindrique chauffé
uniformément pour évaluer les propriétés thermiques en régime laminaire d’un nanofluide
composé de NTC dispersé¢ dans de I’eau et stabilis¢ par de la gomme arabique GA (Gum
Arabic). Le coefficient d’échange convectif (figure 1.20) augmente significativement avec la
fraction volumique des NTC. L’amélioration des ¢changes thermiques atteint jusqu’a 350%
par rapport au fluide de base a la fraction volumique 0.5%. D’apres les résultats de Ding et al.
[DIN/2006], cette augmentation ne peut pas étre due seulement a I’amélioration de la
conductivité thermique qui est de I’ordre de 47%, mais s’explique aussi par le réarrangement
des NTC en écoulement, par le rapport d’aspect ¢levé des NTC, par la couche limite réduite
au sein de tube ainsi que par ’effet du cisaillement. Ces résultats concordent avec ceux de
Xuan et Li [XUA/2003] et Wen et ding [WEN/2004].
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Fig. I. 20 Evolution du coefficient d’échange convectif en fonction de la concentration et I’abscisse
axiale d’un nanofluide NTC/eau [DIN/2006]

Les propriétés thermiques augmentent avec la fraction volumique des particules, mais cela
peut provoquer aussi une augmentation défavorable des pertes de charge. Par conséquent, il
convient d’envisager un bilan global qui tient compte des propriétés thermiques et des pertes
de charge afin d’évaluer les gains réellement apportés par 'utilisation des nanofluides par
rapport au fluide de base.

Pour caractériser les propriétés thermo hydrodynamiques et évaluer les avantages d’une
suspension composée de MWCNT dispersées dans de ’eau et stabilisée avec un mélange
binaire de deux surfactants (TritanX-100 et Sodium Dodecylbenzene Sulfonate SDBS), Wang
et al. [WAN/2013] ont fait une étude expérimentale dans un tube cylindrique horizontal
uniformément chauffé. L’amélioration des échanges thermiques dépend fortement de la
concentration volumique, elle est de 1’ordre de 70% pour une fraction volumique en MWCNT
de 0.05% et de I’ordre de 190% pour 0.24%. Cependant, I’ajout des MWCNT provoque des
pertes de charge non négligeables qui augmentent avec le nombre de Reynolds (figure 1.21).

25000 ¥ T T
L < = DI water
A A 0.05 vol.% nanofluid

20000 - @ O 0.24 vol.% nanofluid ]
I Linear fit 2
= 15000 | i
=) L
g 10000} |
5000 | ]
0 . . . - . - *
0 100 200 300 400

Re

Fig. I. 21 Pertes de charge en fonction du nombre de Reynolds [WAN/2013]
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Afin d’¢étudier I’impact de ces pertes de charge sur I'utilisation du nanofluide, Wang et al.
[WAN/2013] ont défini un facteur de mérite n (Eq.1.28) comme le rapport entre la puissance
thermique échangée avec le fluide et le produit de la puissance de pompage et la différence de
température (entrée/sortie du tube cylindrique).

¢
= Eq.1.28
7= PAT !

Oug¢g, P et AT sont respectivement, le flux échangé, la puissance de pompage et la

différence de température entre 1’entrée/sortie de la section d’essai.

La figure 1.22 représente 1I’évolution de ce facteur de mérite en fonction du nombre de
Reynolds. Pour des nombres de Reynolds relativement élevés (supérieurs a 100), le facteur de
mérite du nanofluide est plus important par rapport a celui du fluide de base et I’amélioration
des performances thermo-hydrauliques du nanofluide est meilleure a la fraction volumique
0.05% comparée a 0.24%. Ce qui montre, que méme si 1’augmentation des performances
thermiques est nettement significative a haute concentration (190% a 0.24% et 70% a 0.05%),
le bilan énergétique global montre I’inverse:il est ainsi plus avantageux d’utiliser le
nanofluide a basse concentration (0.05%) vis a vis des pertes de charge engendrées dans
I’écoulement.

Amélioration remarauable des échanges thermiaues )
10°F . T
. AL o
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W A mg &X XXX T T x
L A Al v
= W
X x DI water
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103 i 1 i 1 & 1 i 1 £
0 50 100 150 200 250
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Fig. 1. 22 Evolution du facteur de mérite en fonction de Re [WAN/2013]

Pakdaman et al. [PAK/2012] ont défini un indice de performance mn (Eq. 1.29) comme le
rapport du coefficient d’échange relatif (hnhg) par rapport aux pertes de charge relatives
(AP,/APg,) pour une suspension composée de MWOCNT dispersée dans I’huile et sans
présence de surfactant en écoulement laminaire dans un échangeur de chaleur a tubes
hélicoidaux. D’apres leurs résultats, 1’indice de performance augmente significativement avec
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la concentration volumique pour une gamme de concentration comprise entre 0.063 et
0.251%.

hnf

hfb
]7 = Eq. I. 29
APnf

AP,

Lotfi et al. [LOT/2012] ont présenté une étude expérimentale sur I’amélioration de I’efficacité
énergétique d’un échangeur a faisceaux tubulaires en utilisant une suspension a base de
MWCNT dispersés dans de I’eau a tres faible fraction massique (0.015%). D’aprés leurs
résultats, la présence d’une faible quantit¢ des MWCNT permet d’augmenter le taux de
transfert de chaleur d’environ 7% par rapport au fluide de base. Amrollahi et al. [AMR/2010]
ont mené une étude expérimentale sur les performances thermiques d’un nanofluide a base de
MWCNT dans un tube horizontal en écoulement laminaire et turbulent dans laquelle ils ont
montré que I’effet du régime d’écoulement et 1’effet de la température sont étroitement liés
dans la zone d’entrée/établissement. En effet, a basse température (20°C) le taux
d’amélioration du coefficient d’échange convectif augmente avec le nombre de Reynolds et
peut atteindre jusqu’a 25% en régime turbulent pour une suspension de concentration
massique de 0.12%. Tandis qu’a des températures 1égérement supérieures (27-33°C), c’est
plutot I’effet inverse qui se produit ; ¢’est-a-dire que le taux d’amélioration décroit quand le
nombre de Reynolds augmente (figure 1.23)
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Fig. I. 23 Evolution du taux d’amélioration du coefficient d’échange convectif en fonction du
nombre de Reynolds Re [AMR/2010]

Amrollahi et al. [AMR/2010] ont aussi montré que 1’ajout des nanoparticules n’a pas d’effet
significatif sur I’amélioration de transfert de chaleur en régime turbulent dans la gamme des
concentrations massiques étudiées (0.1 ;0.12; 0.2 et 0.25%).

Maré¢ et al. [MAR/2011] ont observé un taux d’amélioration du coefficient d’échange
convectif en régime laminaire relativement constant pour une solution aqueuse composée de
NTC dans un échangeur a plaque. Cette amélioration est de 1’ordre de 50% par rapport au
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fluide de base (I’eau) a la fraction massique 1%. Cependant, les pertes de charge dues a
I’ajout des NTC sont trés élevées, de I’ordre de sept fois supérieures a celles de 1’eau. Afin de
déterminer les gains en performances réelles en regard de la puissance de pompage, Maré et
al. [MAR/2011] ont proposé un critere de performance & défini comme suit :

. 6. -P), —(g.-P),| o l.30

(¢c - F)c )fb

Ou ¢, et P. sont respectivement le flux de chaleur échangé du coté nanofluide et la puissance

utile. D’apres leurs résultats, 1’utilisation du nanofluide a base de NTC est plus intéressante a
tres faible débit (Re=35) pour lequel le critére atteint sa valeur maximale 160%. Une
augmentation de la vitesse d’écoulement, engendre des pertes de charge plus importantes et
par la suite, un critere de performance relativement faible.

Faulkner et al. [FAU/2004] furent les premiers a caractériser expérimentalement les propriétés
thermiques au sein d’un dissipateur de chaleur a micro-canaux de diametre hydraulique
355um en utilisant une suspension a base de CNT comme fluide de refroidissement. Leurs
résultats montrent que 1’utilisation de ce type de nanofluide peut apporter des gains non
négligeables en performances thermiques en régime laminaire pour des tres faibles nombre de
Reynolds (compris contre 2 et 17).

Meyer et al. [MEY/2013] ont mené une étude expérimentale sur une solution aqueuse
contenant des MWCNT stabilisés par de la gomme arabique circulant dans un tube
uniformément chauffé pour trois régimes d’écoulement (laminaire, turbulent et régime
transitionnel). L’évolution du nombre de Nusselt en fonction du nombre de Reynolds (figure
1.24.a) montre que I’ajout des particules entraine une augmentation des propriétés thermiques
du nanofluide. En effet, pour un régime completement développé (Re=5000), le taux
d’amélioration des échanges thermiques est de 1’ordre de 9.6% a la fraction volumique 0.33%,
de 23.5% a 0.75% et de 33.2% a 1%. La présence des particules peut retarder et perturber la
couche limite, ce qui se traduit par une accélération du processus de transfert thermique
causée par le mouvement brownien des particules [PAK/1998].

L’ajout des MWCNT engendre aussi une augmentation non négligeable de la viscosité
dynamique ce qui se traduit par des nombre de Reynolds plus faible par rapport au fluide de
base. Pour évaluer les performances thermiques réelles du nanofluide, il est plus rigoureux de
comparer ces propriétés a la méme vitesse d’écoulement par rapport au fluide de base et non
pas au méme nombre de Reynolds [PAK/1998].

Basé sur ce concept, Meyer et al. [MEY/2013] ont trouvé que les résultats changent
radicalement. En effet, contrairement aux résultats de la figure [.24.a, 3 méme vitesse
d’écoulement, les performances thermiques du nanofluide sont plus faibles que celles du
fluide de base (figure 1.24.b).
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Fig. 1. 24 (a) Evolution de Nusselt en fonction de Re ; (b) Evolution du coefficient d’échange
convectif h en fonction de la vitesse d’écoulement [MEY/2013]

1.4.2.2  Effet de la température

La température de fonctionnement d’un nanofluide au sein d’un échangeur de chaleur peut
avoir des influences considérables sur les performances thermiques et aussi hydrodynamiques.
En effet, plus la température de fonctionnement est faible, plus la viscosité dynamique du
nanofluide est élevée, ce qui peut se traduire par une augmentation défavorable des pertes de
charge. Kumaresen et al. [KUM/2012] ont étudi¢ I’effet de la température d’entrée d’un
nanofluide MWCNT/eau+EG(70/30) dans un échangeur tubulaire a la fois en mode chauffage
et en mode refroidissement. Les températures de fonctionnement testées varient entre 0 et
40°C pour le nanofluide et de 40 a 0°C respectivement pour I’eau. D’apres leurs résultats, le
gain en performances thermiques est maximal en mode chauffage quand la température de
fonctionnement du nanofluide est la plus élevée (40°C). Ces résultats rejoignent ceux de
Halelfadl et al. [HAL1/2014] qui ont montré, sur un dissipateur de chaleur a micro canaux
utilisant un nanofluide composé de MWCNT dispersés dans de 1’eau distillée et stabilisé par
du SDBS, que la température a un effet significatif sur les performances thermiques du fluide
de refroidissement. En effet, ’amélioration du coefficient d’échange convectif du nanofluide
est de ’ordre de 2% a 20°C ; 12% a 30°C et 13% a 40°C par rapport au fluide de base. Ces
résultats ne concordent pas avec ceux d’Amrollahi et al. [AMR/2010] qui ont montré qu’au
méme nombre de Reynolds, I’amélioration du coefficient d’échange thermique augmente
quand la température de fonctionnement du nanofluide diminue (figure 1.23).

1.4.2.3  Effet de la présence de surfactant/additif et action mécanique
(mélangeage)

La présence de surfactant, la fonctionnalisation des NTC par des traitements acides et le
mélangeage (a ultrasons) peuvent influencer les propriétés thermo hydrodynamiques des
nanofluides. Plusieurs études ont été menées afin d’évaluer ces effets dans le cas des
nanofluides a base de NTC.
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Paritosh et al. [PAR/2009] ont observé qu’il existe une durée optimale de mélangeage a
ultrason (Optimal Ultrasonication Time) ou I’amélioration du coefficient d’échange convectif
dans un tube cylindrique chauffé uniformément, d’un nanofluide a base de MWCNT dispersés
dans I’eau et stabilisé par de la gomme arabique,, est maximale. Cette amélioration est de
I’ordre de 36% pour une suspension de fraction massique de 1%. Paritosh et al. [PAR/2009]
ont montré que la présence du surfactant GA n’induit aucun effet significatif sur les propriétés
thermiques du nanofluide en régime laminaire.

Ko et al. [KOG/2007] ont réalis€ un travail expérimental sur le comportement
hydrodynamique dans un tube horizontal d’un nanofluide a base de NTC dispersés dans de
I’eau distillée. Le but de ce travail est d’étudier I’influence des méthodes de stabilisation sur
deux solutions aqueuses a base de NTC. La premiere solution est stabilisée par 1’ajout de
surfactant SDS (Sodium dodecyl sulfate), et 1a deuxieme est stabilisée par traitement acide des
NTC en utilisant un mélange d’acides nitrique et sulfurique. En régime laminaire, les pertes
de charge sont 1égerement plus élevées dans le cas du premier nanofluide (figure 1.25). les
auteurs 1’expliquent par le comportement rhéologique du surfactant SDS a faible taux de
cisaillement. En régime turbulent, les pertes de charge sont relativement similaires pour les
deux nanofluides.
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Fig. 1. 25 Evolution des pertes de charge en fonction du débit volumique (PCNT : nanofluide 1 ;
TCNT : nanofluide 2) [KOG/2007]

1.4.2.4  Effet de la distance axiale

De nombreuses études se sont intéressées a ’intensification des échanges thermiques par
rapport a la distance axiale (distance par rapport a I’entrée de la section d’essai), notamment a
la zone d’entrée thermique pour les nanofluides a base de nanoparticules sphériques
[WEN/2004][CHE/2008][FER/2011][HER/2013]. Cependant, les travaux effectués sur les
nanofluides a base de NTC sont tres limités [DIN/2006][PAR/2009]. Ding et al. [2006] ont
étudié 1’effet de la distance axiale sur le comportement thermique d’un nanofluide a base de
NTC dans un tube cylindrique chauffé uniformément pour plusieurs concentrations massiques
en régime laminaire. Leurs résultats montrent qu’il existe une position axiale optimale ou le
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gain en performances thermiques est maximal et que cette position axiale dépend de la

concentration des NTC (figure 1.26).
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Fig. 1. 26 Amélioration des échanges thermiques en fonction de la distance axiale [DIN/2006]

Ces résultats different de ceux de Paritosh et al. [PAR/2009] qui ont trouvé que le
pourcentage d’amélioration des échanges thermiques augmente d’une facon continue avec la
distance axiale en régime laminaire quel que soit le temps de mélangeage a ultrasons
appliqué. Cette augmentation est essenticllement due a I’évolution de la conductivité
thermique en fonction de la température qui croit en fonction de la distance axiale (figure

1.27).
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Fig. 1. 27 a) amélioration de la conductivité thermique en fonction de la température ; b)
Ameélioration des échanges thermiques en fonction de la distance axiale et la température
[PAR/2009]
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1.4.2.5 Influence des autres parameéetres

Le fluide de base et le rapport d’aspect des NTC peuvent aussi avoir une influence non
négligeable sur les performances thermiques des nanoluides a base de NTC. En effet, les
performances thermo-hydrauliques (coefficient d’échange thermique, pertes de charge) sont
sensibles a 1’évolution de la conductivité thermique et a la viscosité dynamique des
nanofluides. Comme nous I’avons évoqué plus tdt dans ce chapitre, ces deux parametres
dépendent du rapport d’aspect des NTC et du fluide de base utilisé. A 1’état actuel de notre
étude, nous n’avons pas encore trouvé dans la littérature de publications qui intégrent
I’influence de ces deux parametres.

L’analyse et la comparaison des résultats des études antérieures de la littérature concernant
I’influence des différents facteurs sur les performances thermiques et hydrodynamiques des
nanofluides a base de NTC montrent des disparités importantes. Une synthese des principales
études présentées précédemment est donnée dans le tableau [.2. On peut noter que I’utilisation
des nanofluides a base de NTC peut effectivement améliorer d’'une maniere significative les
performances thermiques. Le pourcentage de cette amélioration différe d’une publication a
une autre. D’apres les résultats du tableau 1.2, on observe un gain en performances thermiques
variant entre 7 et 350%.
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Tableau I. 2 Comparaison des résultats des travaux expérimentaux de la littérature en fonction du

régime d’écoulement et du nanofluide utilisé

Type Nanofluide utilisé

Résultats (performances

d’écoulement

[DIN/2006] Laminaire MWCNT/eau
[PAR/2009] Laminaire MWCNT/eau
[KUM/2012] Laminaire MWCNT/eau+EG(70/30)
[LOT/2012] Laminaire MWCNT/eau
[MAR/2011] Laminaire MWCNT/eau
[FAU/2004] Laminaire CNT/eau

Faibles Re (2 a
7)

[AMR/2010] Laminaire et MWCNT/eau
turbulent

CONCLUSION

thermiques)
Jusqu’a 350% d’amélioration a
la zone d’entrée thermique
(9v=0.5%)

Amélioration maximale de
32% (om=1%)

Jusqu’a 160% d’amélioration
((|)V=0.45%)

7% d’amélioration
(9y=0.015%

Amélioration maximale de
50% (om=1%)

Jusqu’a 250% d’amélioration
(pm=4%)

33% d’amélioration en régime
laminaire

40% d’amélioration en régime
turbulent (¢,=0.25%)

Dans ce premier chapitre, nous avons donné dans un premier temps une description générale
des nanofluides a base de NTC, de la syntheése des nanotubes a la caractérisation (structure et
stabilit¢) de ces nanofluides. Une syntheése bibliographique de leurs propriétés thermo-

physiques et de leurs performances thermiques et hydrodynamiques a ensuite été réalisée.
Nous avons ainsi montré a travers une analyse des travaux antérieurs que les résultats de la
littérature varient d’une publication a une autre, et mis en évidence les facteurs qui influencent
les propriétés thermiques, rhéologiques et hydrodynamiques de ces matériaux a savoir : la
fraction volumique des NTC, la température, les techniques de stabilisation, le fluide de base,

le rapport d’aspect des NTC
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En I’absence de relations théoriques fiables et exploitables, il convient d’évaluer au préalable
et de facon rigoureuse les propriétés thermo physiques des nanofluides a base de CNT afin de
mieux appréhender et d’étudier leur comportement en écoulement et leurs propriétés
thermiques dans des systemes thermiques.

Dans cet objectif, le chapitre suivant expose en détails, apres une description des nanofluides
utilisés dans cette étude, les différents dispositifs expérimentaux et méthodes mis en ceuvre,
pour la caractérisation des principales propriétés thermo-physiques des nanofluides
(conductivité thermique, viscosité dynamique, masse volumique) et des propriétés thermiques
dans deux types d’échangeur de chaleur.
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Chapitre II :

Matériaux et dispositifs expérimentaux
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INTRODUCTION

Dans ce chapitre, nous présenterons les systemes et les dispositifs expérimentaux mis en
ceuvre pour la caractérisation des propriétés thermo-physiques et des performances
thermiques des nanofluides étudiés. Dans une premiere partie, une description détaillée des
nanofluides a base de nanotubes de carbone NTC utilisés tout au long de ce travail est
réalisée. Ensuite, nous exposons dans une seconde partie, les différents systémes et protocoles
expérimentaux ainsi que leurs validations servant pour la caractérisation expérimentale des
propriétés thermo-physiques, conductivité thermique, viscosité dynamique et masse
volumique. La derni¢re partie de ce chapitre décrit, aprés une présentation approfondie des
calculs et formulations mathématiques utilisées pour [’évaluation des performances
thermiques dans les échangeurs de chaleur, le banc d’essai composé d’un échangeur a tubes
concentriques en U mis en ceuvre pour une étude préliminaire et le banc d’essai instrumenté
finement pour une étude plus complete des transferts thermiques ainsi que les choix et les
démarches effectuées. Enfin, les méthodes de calibration et les incertitudes de mesures
associées a ces dispositifs sont aussi présentées.

I1.1 PRESENTATION DES NANOFLUIDES UTILISES

Les nanofluides a base de nanotubes de carbone testés dans ce travail sont fournis par la
sociét¢ Nanocyl (Belgique) dans le cadre d’une étroite collaboration. Les nanotubes sont
d’abord produits ou achetés selon les grades et ensuite insérer dans les fluides de base
associés. La synthese des NTC produits par Nanocyl repose sur une des méthodes décrites
dans le chapitre précédent (section 1.1.2.2), a savoir le dépdt chimique catalytique en phase
vapeur (CCVD).

I1.1.1 Nanotubes de carbone

Dans cette étude, trois types de nanotubes de carbone NTC multi-parois, de dimensions et de
de masses volumiques différentes sont initialement considérés (tableau IL.1). Il s’agit des
grades NC7000 de la société Nanocyl (figure II.1.a), du Graphistrength CNTA de la société
Arkema (figure II.1.b) et d’un troisieme grade nommé CNTB fourni par Nanocyl (figure
IL.1.c). Certaines caractéristiques de ces NTC, évaluées et communiquées par Nanocyl, sont
résumées dans le tableau II.1. Ce tableau montre que les principales différences entre les
nanotubes étudiés sont le diametre moyen, la longueur et la surface spécifique des nanotubes
et la densité. Ainsi, les NTC étudiés ont des rapports d’aspect (rapport de la longueur
moyenne des nanotubes sur leur diametre moyen) de ’ordre de 160, 90 et 60 respectivement
pour le NC7000, le CNTA et le CNTB. D’autre part, la surface d’échange et la surface a
couvrir par le surfactant pour le NC7000 est plus importante que pour le CNTA et beaucoup
plus importante que pour le CNTB (tableau IL.1).

581Page



Tableau I1.1. Caractéristiques des nanotubes de carbone utilisés

NC7000 CNTA CNTB
type Multi Parois Multi Parois Multi Parois
Densité de poudre (g/L) 50 92 75
Pureté en Carbone (wt.%) 90 90 97
Diametre moyen (nm) 9.2 114 16.6
Longueur moyenne (um) 1.5-2 >1 > 1
Distribution en diametre 5.2-8.7-12.6 7.7-10.7-16.1 9.4-15.9-25.3
(nm) D(0.1)-D(0.5)-D(0.9)
Surface spécifique (m?/g) 257-332 206-252 121-176
BET-Iodine Index
Masse volumique des NTC 1800 2050 2250
(kg/m*)

Des analyses par microscope électronique a transition MET des nanotubes ont également été
réalisées par Nanocyl (figure II.1). Pour chaque type de NTC, le controle systématique par
observation au MET aprés dispersion des nanotubes dans de I’éthanol par sonication a été
réalisé dans le but de contrdler la structure et la taille des NTC et la présence éventuelle
d’agrégats de nanotubes avant leur utilisation pour formuler des nanofluides. Les clichés
obtenus sont présentés ci-dessous. On constate que les dimensions des nanotubes varient bien
selon les grades et sont conformes a celles reportées dans le tableau I1.1. La figure II.1 montre
également que les nanotubes ont tendance a s’entrelacer et ne sont pas forcément alignés.
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Fig. I1. 1 Caractérisation Microscopie électronique a transmission (MET=TEM) des nanotubes
apres dispersion et sonication (bain de sonication) dans de I’éthanol

I1.1.2 Description des nanofluides a base de NTC utilisés

Cinq types de nanofluides ont été formulés et préparés par Nanocyl a partir des trois grades de
NTC précédemment présentés. Ces nanofluides sont constitués de NTC dispersés dans de
I’eau déminéralisée. Du fait de la nature hydrophobe des nanotubes de carbone, et pour
s’assurer de la stabilité et I’homogénéité des NTC dans 1’eau, un surfactant est utilisé¢. La
nature et la quantité de surfactant utilisé ici releve des choix et des travaux antérieurs de
Nanocyl et confere aux nanofluides une stabilité de plusieurs mois selon les spécifications de
Nanocyl. Dans le cadre de ce travail, trois dispersants ioniques ont été considérés et testés :
du dodécylbenzenesulfonate (SDBS) sous la référence D2525 de Sigma Aldrich (fiche
technique en annexe A-2), de la lignine alcaline (L) a faible contenu de sulfonate, dénommé
lignine, (fiche technique en annexe A-3) et d’un polycarboxylate de sodium soluble dans I’eau
(O) (sans référence communiquée par Nanocyl).

Tableau I1.2. Liste et composition des nanofluides étudiés

Dénomination Type de Fluide de Dispersant/surfactant

des nanofluides NTC base
N1 NC7000 Eau Dodécylbenzenesulfonate
distillée (SDBS)
N2 NC7000 Eau Lignine (L)
distillée
N3 NC7000 Eau Polycarboxylate de
distillée sodium soluble dans
I’eau (O)
N4 CNTA Eau Polycarboxylate de
distillée sodium soluble dans
I’eau (O)
NS CNTB Eau Dodécylbenzenesulfonate
distillée (SDBS)

Le tableau II.2 présente la composition des nanofluides étudiés. Ce tableau et le précédent
(tableau II.1) montrent en particulier les paramétres de composition dont I’influence sera
étudiée dans ce travail, a savoir le rapport d’aspect des NTC et le type de surfactant. Dans
tous les cas, Nanocyl nous a fourni des solutions dites « meres » contenant 1% en masse de
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NTC et 2% en masse de dispersant. Le rapport des concentrations massiques NTC/dispersant
est ainsi de 1/2. Ce rapport optimal a été établit au préalable par la société Nanocyl et doit
garantir une stabilité des suspensions pour une durée de plusieurs mois.

Les solutions « meres » sont ensuite diluées en conservant un rapport CNT/dispersant
constant et €gal a 1/2 selon le protocole décrit ci-apres de facon a obtenir des nanofluides de
concentration massique (ou volumique) plus faible. L’influence de la concentration en
nanoparticules constitue ainsi un autre parametre d’étude.

Dans ce travail, nous allons étudier les nanofluides présentés dans le tableau II.2 pour des
fractions massiques comprises entre 0.01 et 1%. Ce choix réside dans un compromis entre
propriétés rhéologiques et thermiques. En effet, ’augmentation significative de la viscosité
dynamique liée a ’augmentation de la quantité de nanotubes implique une augmentation des
pertes de charge comme nous 1’avons rapporté au chapitre 1. Par conséquent, bien qu’une
amélioration des échanges thermiques soit observée pour des fractions massiques en NTC
élevées, I’augmentation importante de la viscosité dynamique pourrait compenser les gains
thermiques et aboutir ainsi a un bilan énergétique défavorable. Nous avons montré
précédemment sur une des solutions « meres » (nanofluide N1) que la viscosité dynamique et
les pertes de charge de ce type de suspension a base de MWCNT dans de 1’eau déminéralisée
sont importantes a la fraction massique de 1% [MAR/2011] et constitue ainsi la limite haute
de ce compromis en vue d’une exploitation de ces matériaux dans les systémes énergétiques.

I1.1.3 Protocole de dilution et préparation des échantillons

Pour préparer des échantillons de concentration massique inférieure a 1%, nous avons dilué la
solution mére pour chaque nanofluide en suivant I’exemple présenté ci-dessous et en adoptant
les hypotheses suivantes, et en utilisant une balance de précision (Milliot THB; + 0.02g) :

Hypotheses

- Le surfactant est adsorbé au niveau de la surface des NTC, aussi le rapport massique
NTC/dispersant reste constant pour tous les échantillons préparés.
- Toutes les mesures sont effectuées a la température ambiante

Supposons que I’on dispose d’un échantillon (1) de volume Vi de la solution mere. Sa

concentration massique est donnée par 1’équation II.1.

m,,
@, =—2—=1% Eqll 1
m,, +m,

Avec m,, la masse des NTC avec la couche du dispersant adsorbé a la surface ; m, la masse
de I’ecau déminéralisée.

A I’aide d’un densimeétre, on mesure la masse volumique de 1’échantillon (1)
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m_+m m
=1~ *__T Eq.ll 2

La masse totale de 1’échantillon meére contenu dans le volume Vi est :

m, =V.p, EqIL 3

D’ou la masse des NTC avec la couche du dispersant dans le volume Vy est donnée par
I’équation I1.4

mnp = pnf (I)Vx¢m1 Eq.II. 4

Si on veut maintenant diluer cet échantillon afin d’avoir un autre échantillon (2) avec une

concentration massique ¢, , , alors il faut calculer la masse de I’eau a ajouter pour obtenir la

concentration souhaitée :

m,,
Onago,,=——+ Eq.ll 5
m,+m,

D’ou la masse d’eau a ajouter est donnée par :

mnp - ¢m2mT

m,=—">—""2 — Eq.Il 6
¢n12
\ m'
Et V, =—2~
pW

Une fois la phase de dilution terminée, chaque nouvelle solution ainsi obtenue est mélangée a
I’aide d’un agitateur mécanique pendant 30 minutes a la vitesse 300tr/min. Cette opération de
mélange est répétée 24h apres dans le but d'assurer une dispersion uniforme des
nanoparticules et diminuer les risques d’agglomération des nanoparticules dans le fluide de

base. Les échantillons sont ensuite stockés dans des récipients hermétiques a température
ambiante avant leur utilisation pour les différents essais.

II.1.4 Caractérisation par MEB des nanofluides étudiés

Afin d’évaluer I’état de dispersions des NTC au sein des différentes solutions « meres », des
visualisations de ces échantillons ont été réalisé par SEM. Avant de pouvoir réaliser les
clichés, une goutte de chaque échantillon est prélevée (sans recours préalable a la dilution de
la suspension), déposée sur une platine, puis mise a sécher lentement en étuve. Dans la série
de clichés a suivre, deux types d’appareil ont été utilis¢ (LEO 1430 VP et SEM-JEOL-JSM-
6301F), ce qui explique les différences de voltage et les distances de prise de vue et le
grossissement.
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Fig. I1. 2 Photographies SEM des NTC

La figure II.5 montre les clichés obtenus pour les nanofluides étudiés, de N1 a N5 de haut en
bas. Pour rappel, les nanofluides N1 a N3 sont constitués des mémes nanotubes et different
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par le type de surfactant utilisé pour les disperser. On constate tout d’abord sur ces clichés que
les dimensions des nanotubes sont en accord avec celles fournies par Nanocyl. Les nanotubes
des nanofluides N2 et N3 sont tres entrelacés, avec de nombreux points de contact entre eux
sans la présence visible d’agglomérats de nanotubes. Ce phénoméne de regroupement des
nanotubes apparait plus franchement pour le nanofluide N1 [EST/2013]. Les clichés
permettent, comme sur la figure II.1, de distinguer la dimension des nanotubes, qui pour N4 et
NS, apparaissent clairement plus larges et ramassés que pour N1, N2 et N3 (qui sont
identiques). Les nanotubes semblent 1a aussi tres entremélés.

Nous verrons dans la suite comment ces informations peuvent étre éventuellement corrélées
aux mesures des propriétés thermo-physiques des nanofluides.

Apres la description des nanofluides a base de NTC utilisés dans cette étude, nous exposons
dans cette partie, les différents systemes et protocoles expérimentaux utilisés ainsi que leurs
validations pour la caractérisation expérimentale des propriétés thermo-physiques des
nanofluides, a savoir conductivité thermique, viscosité dynamique et masse volumique.

I1.2 CARACTERISATION DU COMPORTEMENT RHEOLOGIQUE :
TECHNIQUES DE MESURE, PROTOCOLE EXPERIMENTAL ET
VALIDATION

I1.2.1 Technique de mesure et protocole expérimental

La caractérisation rhéologique des suspensions a base de NTC a été effectué¢e a I’aide d’un
rhéometre Malvern Kinexus Pro (Malvern Instruments) en adoptant une géométrie cone-plan,
dans laquelle I’échantillon est cisaill¢ entre le cone mobile et le plan fixe (figure I1.3).

o

Q

‘\\\\‘\\\&gg\k\wb\w »

DR R

&~
o
Fig. I1. 3 Géométrie cone-plan

Avec les notations de la figure 1.3, la vitesse de cisaillement y (1/s) et la contrainte de

cisaillement 7 (Pa) sont données respectivement par les expressions suivantes :
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Q
a
3

7= EqlIl 7

Eq.ll. 8

Dans ces expressions, C est le couple, Q est la vitesse de rotation, r et a sont respectivement
le rayon et I’angle de la géométrie conique.

La viscosité apparente u (Pa.s) est définie comme étant le rapport de la contrainte de

cisaillement 7 et la vitesse de cisaillement y (équation I1.9)

u=" Eq.IlL. 9
4

Comme le montre I’expression (IL.7), la vitesse de cisaillement est indépendante du rayon r,

ce qui permet un cisaillement uniforme et constant dans tout 1’entrefer entre le cone et le plan

et engendre ainsi une déformation homogene de 1’échantillon a étudier.

Dans le cadre de cette étude, et du fait de la faible viscosité des nanofluides testés, le diametre
et ’angle du cone sont respectivement de 60mm et 1°. Ceci se traduit par un entrefer de
0.03mm au niveau de la partie tronquée du cone, ce qui représente un volume d’échantillon de
1 millilitre. La température de 1’échantillon est stabilisée grace a un systetme de plaque
chauffante et de régulation de température a effet Peltier situé sous le plan inférieur avec une
précision de 0.01°C.

Chaque échantillon de nanofluide est prélevé dans son récipient a I’aide d’une pipette graduée
automatique puis déposé sur le plan inférieur en prenant soin a ce qu'aucune bulle d'air ne soit
piégée dans l'échantillon. Le cone est ensuite descendu pour atteindre I’entrefer fixé et le
surplus d’échantillon est éventuellement enlevé. L’ensemble de la géométrie est ensuite
enfermée sous un couvercle pour s’affranchir des problémes d’évaporation et confiner
I’échantillon dans une ambiance controlée. Puis, I’échantillon est soumis a la température de
consigne pendant cinq minutes avant de démarrer 1’essai, ce qui permet de considérer la
température du fluide constante et homogene au sein de 1’échantillon et conforme aux
consignes. Finalement, une rampe logarithmique par palier de contrainte de 180s au
maximum est appliquée a 1’échantillon sous des conditions d’écoulement stationnaire. La
vitesse de cisaillement est ainsi mesurée pour chaque palier de contrainte quand les conditions
de stationnarité sont atteintes et maintenues constantes pendant 10s. La gamme de contrainte
appliquée est évaluée au préalable de facon a s’assurer des conditions d’écoulement
stationnaire aux faibles taux de cisaillement et d’éviter les effets de turbulences et d’¢éjection
de I’échantillon a fort taux de cisaillement [FAL/2008], en particulier pour les échantillons a
faible concentration en nanotubes. Elle peut ainsi varier d’une concentration a 1’autre mais
permet d’obtenir le comportement rhéologique des nanofluides dans une gamme de vitesse de
cisaillement comprise entre 1 et 1000s™.
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Les essais ont été répétés afin de s’assurer de la reproductibilité de la mesure et de la stabilité
des nanofluides dans le temps (voir par exemple la figure 1.4 pour le cas de 1’eau distillée)
Les fluides de base ont été également testés selon un protocole rigoureusement identique.

Il est important de mentionner qu’aucun traitement mécanique (sonication et/ou
précisaillement) n’est appliqué aux différents échantillons avant leur caractérisation
rhéologique. En effet, nous avons montré dans une étude préliminaire que le comportement
des nanofluides étudiés, en particulier pour la solution « mere », est trés sensible a un
précisaillement, et que la structure du réseau de nanotubes peut s’en trouver altérée et évoluée
apres un temps de repos suffisant [EST/2013]. Dans ce travail, il est aussi montré que la mise
en place des nanofluides a I’aide d’une pipette ne modifie pas la structure des nanofluides
avant leur caractérisation rhéologique. Le détail de cette étude est reporté en annexe A-4.

I1.2.2 Incertitude de mesure et validation du protocole expérimental

D’apres les spécifications de Malvern Instruments, la résolution du couple du rhéométre est
de 0.1 nNm. Ceci conduit, d’aprés I’équation II-7, 2 une incertitude maximale de 1,3.10° Pa
en ce qui concerne la contrainte de cisaillement. De la méme facon, la résolution de I’appareil
en vitesse de cisaillement est de 1’ordre de 10 nrad/s. Aussi, d’aprés I’équation II-8,
I’incertitude en termes de vitesse de cisaillement est inférieure a 5,73.10‘7 s, Ces incertitudes
conduisent, dans les gammes de viscosité et de vitesses de cisaillement testées, a estimer la
viscosité des nanofluides dans un intervalle de confiance de 4%.

De I’eau distillée et de I’huile standard (PRA, U2400) ont été testées comme des fluides de
calibration a 20°C dans le but de valider le protocole expérimental précédemment décrit.
Comme attendu, un comportement newtonien a été observé pour ces fluides (figures 11.4 et
IL.5). De plus, la viscosité dynamique mesurée a 20°C est de 1.035mPa.s pour 1’eau distillée et
de 1452mPa.s pour ’huile, ce qui représente une erreur relative inférieure a 3.5% pour I’eau
distillée et de 0.4% pour 1’huile standard par rapport aux valeurs théoriques.

Ces résultats nous permettent d’une part de valider le protocole expérimental et de montrer
aussi que Dlerreur expérimentale est ici dans le domaine de confiance de I’appareil,
notamment pour les fluides de faible viscosité.
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Fig. I1. 5 Comportement rhéologique a 20°C de I’huile standard (PRA, U2400)
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I1.3 CARACTERISATION DE LA CONDUCTIVITE THERMIQUE :
TECHNIQUES DE MESURE, PROTOCOLE EXPERIMENTAL ET
VALIDATION

I1.3.1 Technique expérimentale : Méthode du fil chaud

Les méthodes de mesure des propriétés thermiques en régime stationnaire ne sont pas
adaptées aux fluides en raison de la présence de courant de la convection naturelle lors de
I’établissement d’un gradient thermique. La méthode du fil chaud en régime transitoire
(Transient Hot Wire en anglais) est la méthode la plus connue et la plus répandue pour la
mesure de la conductivité thermique des fluides en raison de sa rapidité, de sa facilité de mise
en ceuvre et son colt peu élevé. Le principe de cette technique est de chauffer par effet Joule
un élément filiforme (sonde) de tres faible rayon immergé dans le fluide a caractériser, et de
mesurer 1’élévation de la température au voisinage de la sonde en fonction du temps par
I’intermédiaire d’un capteur qui lui est associée. En effet, au niveau de la sonde, 1’échange
thermique se fait par conduction thermique unidirectionnelle. La conductivité thermique
s’obtient a partir de la détermination de la pente du thermogramme T=f(t) (figure I1.6), qui est
proportionnelle a la conductivité thermique.

AT, -

AT, ﬂ

------------- o

t
passsasnnunnnunim

In t; In t> Int

Fig. I1. 6 Thermogramme de conductivité thermique [GLA/2010]
Les hypotheses utilisées dans cette théorie sont les suivantes :

o Le milieu est isotrope et homogene

o La sonde est une source de chaleur infiniment longue

o La température initiale, ou a laquelle on veut mesurer la conductivité thermique, est
supposée uniforme dans tout I’échantillon.

De plus amples détails relatifs a cette technique peuvent étre trouvés dans [BAK/1997].

Dans le cadre de ce travail, les mesures de la conductivité thermique des échantillons ont été
obtenues par cette technique a I’aide de 1’appareil KD2 Pro développé par DECAGON Inc.®.
Cet instrument est congu pour mesurer les propriétés physiques de n’importe quel milieu. Il

691Page



est composé d’un boitier de lecture et de trois capteurs en inox, TR-1, KS-1 et SH-1. Dans
notre étude expérimentale, nous avons utilisé le capteur KS-1 adapté pour les mesures de la
conductivité thermique des liquides dans la gamme 0,02-2 W/m.K. Le schéma de principe du
capteur KS-1, basé sur la méthode du fil chaud, est présenté sur la Figure I1.7. Pour mesurer la
conductivité thermique d’un échantillon, la sonde doit étre immergée complétement dans
1’échantillon.

< Fil du

thermocouple

Thermocouple

€—— Fil chauffant

< Sonde en métal

V
Fig. I1. 7 Schéma de principe du capteur KS-1
I1.3.2 Procédure expérimentale

La premicre étape consiste a immerger un pot contenant 1’échantillon étudi¢ dans un bain
thermostaté porté, au préalable, a la température désirée. Le systeme contient une sonde a
résistance de platine liée a un systéme d’acquisition (figures IL1.8 et 11.9), qui permet de faire
un suivi temporel de I’évolution de la température de I’échantillon. Cette température de
I’échantillon se stabilise apreés environ 30 minutes. Une fois la stabilité de température
obtenue, la mesure de la conductivité de la solution est effectuée a 10 reprises avec le KS1
précédemment décrit avec un intervalle de temps de 5 minutes entre chaque mesure
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Fig. I1. 8 Montage expérimental de la mesure de la conductivité thermique

Ty
1) ‘
Acquisition 1
system E [T =
— ——
= - [
,,f I|I| =
2 2 — My
- I3
1l 56 )
5l
[1]: Sonde platine PT100 [2]: Sonde KS1 [3]: Bain thermostaté
[4]: Pot d’échantillons [5]: KD2 Pro

Fig. I1. 9 Schéma du banc d’essais dédié a la mesure de conductivité thermique
I1.3.3 Validation du protocole expérimental

De I’eau distillée a été utilisée comme liquide de calibration a plusieurs températures dans le
but de valider le protocole expérimental utilisé et d’évaluer l’incertitude de mesure du
dispositif. Pour cela, les résultats expérimentaux ont été comparés avec les données de la
littérature sur 1’eau distillée [LID/2003].

Les résultats expérimentaux et théoriques de I’évolution de la conductivité thermique de I’eau
distillée en fonction de la température sont reportés dans le tableau II.5. Ils montrent que la
conductivité thermique de I’eau distillée augmentent logiquement avec la température, et que
I’incertitude relative maximale est de 3.5% a 20°C (tableau IL.5). Cette incertitude diminue
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quand la température augmente. Ceci permet de valider le protocole expérimental et d’établir
le domaine de confiance des mesures de conductivité thermique.

Tableau 11.5 Validation du protocole expérimental sur ’eau distillée

Eau distillée

Température AEXP ATH incertitude relative (%)
20 0,5914 0,6132 3,55
30 0,6084 0,6272 3,00
40 0,6344  0,6403 0,92
47 0,6433 0,648 0,73
50 0,6508 0,6513 0,08

I1.4 CARACTERISATION DE LA MASSE VOLUMIQUE : TECHNIQUES DE
MESURE, PROTOCOL EXPERIMENTALE ET VALIDATION

Les mesures de la masse volumiques ont été effectuées au Laboratoire de Recherche en
Microgravité de I’Université Libre de Bruxelles (ULB).

I1.4.1 Technique expérimentale

Les mesures de la masse volumique reportées dans la suite de ce travail sont effectuées a
I’aide d’un densimetre a tube vibrant Anton PAAR couplé avec une cellule DMA 602 (figure
II.10) concus pour des mesures de masses volumiques de fluides (liquides et gaz) et qui
permet une précision de I’ordre de 1.10°g/cm® [GED/2005). La température dans la cellule est
stabilisée grace a un cryothermostat capable d’assurer une précision jusqu’a 0.01K.

Fig. I1. 10 Densimetre a tube vibrant
I1.4.2 Principe de fonctionnement

Le densimeétre contient un oscillateur constitué d’un tube vibrant creux en verre qui peut étre
excité d’une mani€re harmonique par un systeme électronique. Le principe de la mesure du
densimétre est basé sur le changement de la fréquence naturelle de 1’oscillateur qui est rempli

721Page



du fluide étudié. En effet, aprés remplissage du tube par 1’échantillon, le systéme subit ensuite
une excitation harmonique dont la direction de I’oscillation est perpendiculaire au plan du
tube. La fréquence de ’oscillation est influencée par la masse de ’oscillateur, donc par la
masse volumique de 1’échantillon étudié. L’homogénéité des échantillons doit étre assurée
afin d’avoir une reproductibilité des résultats.

La masse volumique de I’échantillon est déterminée a partir de la période d’oscillation et de
deux constantes A et B d’étalonnage telles que :

p(T)=A7*(T)-B EqIl. 10

N

A et B sont des constantes qui peuvent Etre déterminées a partir de la calibration du

densimetre au moyen de deux échantillons de masses volumiques connues. Dans le cadre de
cette étude, nous avons utilisé de 1’eau distillée et de ’air comme fluides de référence ou de
calibration. Par conséquent, A et B s’expriment a partir des relations suivantes.

Phu, 0( )_pair( )

(0 (1) = (2.0 (1))

)
(azr( /OH2 T) (TH20(T )Zpalr
(€0 (1) (2., (T))

pHZO(T ) et p,.(T) sont respectivement les masses volumiques de I’eau et de I’air & une

A= EqlIlL 11

B =

EqlI 12

température fixée.

La calibration réalisée sur I’eau distillée et sur I’air est illustrée dans le tableau II.6. Elle a été
réalisée dans une gamme de températures conforme a celles exploitées pour la caractérisation
des nanofluides. Les constantes A et B sont calculées pour chaque température en s’appuyant
sur ce tableau. Les résultats sont reportés dans le tableau IL.7.
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Tableau I1.6. Etalonnage a I’aide de I’eau distillée et de ’air

Air Eau distillée
Température T (1/s) P (kg/m3) T (1/s) P (kg/m3)
(°C)
20 293.39047 0.00120 249.47448 0.99821
25 293.49199 0.00118 249.63553 0.99707
30 293.59367 0.00101 249.84959 0.99565
35 293.69404 0.00100 249.89105 0.99403
40 293.79119 0.00100 250.20367 0.99222

Tableau 11.7. Calcul des constantes de calibration

Température A(10°%) B(10%
(°C)

20 11.612 4.463

25 11.604 4.456

30 11.597 4.442

35 11.589 4.452

40 11.581 4.427

Les mesures de période ne nécessitent pas d’étalonnage. En effet, les mesures expérimentales
sont directement converties en masses volumiques (équation II.10), qui sont au préalable
¢talonnées a partir des deux fluides de calibration (I’eau distillée et I’air sec). Ainsi, la masse
volumique des fluides étudiés est calculée a partir des périodes prélevées expérimentalement
en utilisant I’équation I1.10 et le tableau I1.7 pour les constantes de calibration A et B.

Dans la derniere partie de ce chapitre, on se propose, apres une analyse des calculs et
formulations mathématiques utilisées pour 1’évaluation des performances thermiques, de
présenter les bancs d’essais, les techniques et systéemes de mesures expérimentaux utilisés et
développés dans le cadre de ce travail. Les choix et les démarches effectués pour la
caractérisation des performances thermiques des nanofluides dans ces systemes thermiques
sont également explicités.
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I1.5 PERFORMANCES THERMIQUES DANS UN ECHANGEUR : TECHNIQUES
DE MESURE, PROTOCOLES EXPERIMENTAUX ET VALIDATION

I1.5.1 Principe d’analyse et détermination des grandeurs utiles

I existe de nombreuses méthodes d'évaluation des performances des échangeurs de chaleur
servant aussi a leur dimensionnement. Les plus répandues sont la méthode classique d'analyse
de la différence de température moyenne logarithmique (DTLM ou LMTD) et celle de
l'efficacité fonctionnelle ou le nombre d'unités de transfert (e-NUT) [PAT/2003]. Dans ce
travail, seule la premiere méthode est utilisée. Ainsi, on se propose, avant de décrire cette
méthode, de présenter d’abord un schéma représentatif et les principales hypothéses de ce
travail. La figure (II.11) représente le fonctionnement d'un échangeur bitubes en configuration
co-courant avec l'analogie électrique correspondante. Cette configuration est choisie dans le
but d'établir les équations I1.13-11.22.

Il est important de signaler que nous avons opté pour une configuration co-courant sachant
que cela a peu d’importance puisque cette configuration sera fixée pour toutes les
manipulations. En plus, ce qui nous intéresse est de comparer les performances thermiques
des nanofluides par rapport a ceux des fluides de base associés sous les mémes conditions de
fonctionnement

Exemple : échangeur de chaleur bi-tube fonctionnant a co-courant

radiale

Fluide chaud T 2 :
g, Cpg T ;—r#—» o
L] Fluide froid q
mﬁ' CPﬁ- Tﬁ',o

Vue en coupe transversale ﬁ s Vue en coupe
" 8

Phénomeénes locaux Phénoméne global

réel i Analogie électrique réel i Analogie électrique

Flux I
R # échangé
qgch
h h

Rcand qec

Coefficient
convectif

N/ s

Conductivite
thermique k Dec

R

i
i
i
i
i
f

fo
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Les hypotheses majeures adoptées sont :

o Les propriétés thermo-physiques pour le calcul des coefficients d’échange convectifs
moyens des fluides utilisés sont évaluées a la température moyenne entre la
température d’entrée et la température de sortie de chaque tube.

o Le régime de fonctionnement est stationnaire.

La puissance thermique délivrée par le fluide chaud et la puissance regue par le fluide froid
sont exprimées respectivement par les équations I1.13 et I1.14

qzrh = (mcp )ch (Tch,e _T‘ch,s) Eq.II. 13
qf" = (mcp )fr (Tfr,s - Tfr,e ) Eq.II. 14

Si I’échangeur est parfaitement isolé, ces deux puissances sont égales et correspondent a la
puissance thermique échangée.

En s’appuyant sur 1’analogie ¢électrique (figure II.11), on peut schématiser le flux de chaleur
échangé comme étant un courant électrique circulant a travers plusieurs résistances. On
représente sur la figure IL.11 trois résistances thermiques: deux résistances convectives
associés aux deux fluides (chaud et froid) et une troisieéme résistance liée a la conduction dans
la paroi du tube central.

Les résistances thermiques convectives peuvent étre évaluées a partir des équations II.15 et
IL.16:

R, =— Eq.IlL 15
hchAch
R =1 EqlIlL 16
" h,A o

i fr
Avec h (W/m2.K) le coefficient d’échange convectif et A (m?) la surface d’échange.

La résistance thermique de conduction est exprimée a 1’aide de 1’équation 11.17:

1l P2
D 1
_ EqlIlL 17

Rco nd —
27AL

D, et D, sont respectivement les diametres extérieur et intérieur du tube central de

I’échangeur de chaleur comme le montre la figure I1.12
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Fig. I1. 12 Schéma des grandeurs géométriques de I’échangeur de chaleur

L (m2) est la longueur du tube central et A (W/m.K) représente ici la conductivité thermique de
la paroi séparatrice.

Les trois résistances thermiques en série, schématisées sur la figure II.11 permettent donc de
déterminer la résistance thermique totale R (équation II.18) :

R =R,+R,,+R Eq.1l. 18

fr

Le coefficient global d’échange U (W/m2.K) peut alors étre calculé a partir de 1’équation
I1.19:

ln(%]
L1 + LR ! Eq.II 19

UA, h,A, 2mL  h,A,

Le flux de chaleur échangé peut aussi étre évalué en fonction du coefficient d’échange global
et d’un écart de température logarithmique moyen (DTLM) entre les deux fluides (équation
11.20) :

Qu, = UA, AT Eq.1l. 20

m

Les températures d’entrée/sortie des fluides dans 1'échangeur permettent de déterminer la
DTML. La Figure I1.13 représente deux profils observés typiquement dans le cas d'un
échangeur bi-tubes, celui de gauche dans le cas d'un fonctionnement a co-courant et celui de
droite dans le cas d'un fonctionnement a contre-courant.
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Fig. I1. 13 Profils de température en fonctionnement co-courant et contre-courant [LEG/2012]
La DTLM s’exprime suivant I’équation II.21 :
AT, — AT.
AT, = =2
In AT,
AT,
La méthode d’analyse de la différence de température moyenne logarithmique DTLM est
basée principalement sur les équations 11.20 et I1.21.

EqlIIL 21

Dans cette étude, on s’intéressera a 1’évolution du coefficient d’échange convectif (équation
I1.22) dans le tube central (circuit chaud) dédi¢, dans cette ¢étude, a 1’écoulement des
nanofluides. A partir de 1’équation I1.22, on peut également calculer le nombre de Nusselt
(équation 11.23).

1
h, = Eq.Il. 22
1. b, (D) 1D
U 24 \D,) h, D,
Nu,, = 1D, Eq.IL 23
//Lch

D,(m) et A, (W/m.K) sont respectivement le diametre hydraulique du tube central et la

conductivité thermique du fluide chaud.

I1.5.2 Etude préliminaire : dispositif expérimental et validation

11.5.2.1 Dispositif expérimental

Le banc d’essai mis a notre disposition (figure 11.14), pour cette étude préliminaire, est un
échangeur de chaleur a tubes concentriques (en U) fabriqué par la société Didatec
Technologie (référence : BET 101), concepteur et fabriquant de matériel pédagogique. Ce
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systeme est un dispositif ‘clé en main’ pour une utilisation pédagogique dans le cadre de
travaux pratiques.

1- Bain thermostaté du circuit froid 2- Echangeur de chaleur a tubes coaxiaux
3- Bain thermostaté du circuit chaud 4- Débitmetres a flotteur
5- Indicateurs digitaux pour 1’acquisition 6- Sondes a résistance de platine RTD

Fig. I11. 14 Dispositif expérimental : échangeur a tubes coaxiaux (en U) BET 101

Le dispositif expérimental schématisé dans la figure I1.15 est composé d’un échangeur en
inox a tubes concentriques ou le fluide chaud et le fluide froid s’écoulent respectivement dans
le tube central et le tube annulaire (figure I1.16). Quatre sondes a résistance de platine RTD
sont montées a I’entrée et a la sortie de chaque tube et sont initialement couplées avec des
indicateurs digitaux pour I’acquisition des températures. La précision des sondes apres
¢talonnage est de I'ordre de 0.1°C. Deux bains thermostatés au niveau de chaque circuit
permettent de régler les températures de consignes. Chaque bain thermostaté dispose d’une
pompe qui permet d’assurer la circulation du fluide. Le dispositif expérimental contient aussi
deux débitmetres a flotteur (0-46 I/h) étalonnés sur I’eau distillée. Cependant, nos
connaissances sur les propriétés thermo-physiques des nanofluides ne permettent pas
d’adapter ce type de débitmetre aux écoulements des nanofluides étudiés. Par conséquent, ils
servent uniquement a la validation du montage avec de I’eau déminéralisée. Dans le cas des
nanofluides, le débit massique est évalué en comptant le temps de remplissage pour un
volume donné.

La surface extérieure de I’échangeur est enticrement isolée pour minimiser les pertes de
chaleur thermiques vers 1’extérieur.
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Fig. I1. 15 Schéma du Dispositif expérimental : échangeur a tubes coaxiaux (en U) BET 101
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Fig. I1. 16 Schéma de ’échangeur, D ,=18mm, D;=16mm, D,=8mm, D;=6mm, L=68mm, S=0.015m?

Nous avons mis au point un programme a 1’aide de l’interface Labview permettant de
visualiser 1’évolution temporelle des températures a 1’entrée et a la sortie de chaque tube
(figure I1.17). Cette acquisition automatisée remplace I’indicateur digital. La fréquence
d’acquisition que nous avons imposée est d’une mesure toutes les 5 secondes pendant 30
minutes apres que 1’équilibre thermodynamique entre les deux fluides soit établi.
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Fig. 11. 17 Dispositif expérimental : échangeur a tubes coaxiaux avec acquisition automatisée des
températures

11.5.2.2 Validation du protocole expérimental

Pour valider le protocole expérimental et évaluer les pertes thermiques au niveau de
I’échangeur de chaleur, des essais ont été effectués sur I’eau déminéralisée circulant dans le
circuit chaud et dans le circuit froid (configuration de I’échangeur Eau/Eau).

Conditions de fonctionnement :
o Température entrée fluide chaud : T..=50°C.
o Température d’entrée du fluide froid Tg=10°C.
L’évaluation des pertes thermiques vers le milieu extérieur, notésg_ , est déterminée par
I’équation de bilan des flux (équation I1.24)
q =mC,(T,~T,)-m C,(T,-T,) Eq.II 24

m et m; sont les débits en masse (kg/s) des fluides chaud et froid.

i.  Pertes thermiques
Le tableau IL.8 propose des extraits de bilans énergétiques dans 1’échangeur de chaleur. Les
débits volumiques d’eau chaude dans le tube central sont de 10; 20; 30 et 401/h (nombre de

Reynolds (Re =4D—m) correspondants 980; 1958; 2938 et 3917). Tandis que le débit d’eau
o

froide dans 1’espace annulaire est fixé a 40l/h (nombre de Reynolds correspondant est de
1560). Les gammes des débits ont été choisies en fonction des capacité des pompes de
circulation.

Le débit de I’eau froide dans ’espace annulaire est fixé a la valeur maximale de la pompe de
circulation. Cela a peu d’importance car cette valeur sera fixe pour toutes les manipulations.
En plus, ce qui nous intéresse dans cette partie est de comparer les performances thermiques
des nanofluides par rapport a ceux des fluides de base associés dans le tube central sous les
mémes conditions de fonctionnement
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Tableau 11.8 Extrait de bilan énergétique pour une configuration eau/eau

Débit d'eau Débit d'eau Flux absorbé par le Flux délivré par le
froide I/h) chaude (I/h) fluide froid (W) fluide chaud (W)
10 110,30 105,54
20 171,68 177,80
30 289,57 300,60
40 40 350,85 359,34

La figure I1.18 récapitule les résultats du tableau 1.8 et représente 1’évolution des pertes
thermiques vers le milieu extérieur (équation I1.25), exprimé en pourcentage (%), en fonction
du débit volumique d’eau chaude imposé dans le tube central.

A (gp)= L 9 1y EqII 25
q qch

On constate simplement sur cette figure que les pertes thermiques vers le milieu extérieur
représentent 4% en moyenne de la puissance échangée du c6té chaud. Dans la suite, ces pertes

thermiques sont bien prises en comptes dans la determination du flux échangé (équation
11.20).
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Débit volumique (I/s)

Fig. I1. 18 Evolution des pertes thermiques en fonction du débit volumique

N

Il est a noter que les propriétés thermo-physiques (conductivité thermique, viscosité
dynamique, masse volumique et chaleur spécifique) de 1I’eau déminéralisée ont été évaluées a
la température moyenne Ty, pour les deux tubes annulaire et central.

82|lPage



Pour le tube annulaire T,,= % Eq.Il 26
Tfr e + Tfr s
Pour le tube central T,.,= T Eq.1l. 27
ii. Validation du protocole expérimental

Pour valider notre protocole expérimental, nous avons comparé les valeurs expérimentales du
coefficient d’échange convectif obtenues pour 1’eau déminéralisée dans une configuration
eau/eau de I’échangeur avec celles de la littérature calculées a partir des nombres de Nusselt
(équations I1.28-11.29).

Les nombres de Nusselt théoriques dans le tube central sont calculés a partir des corrélations
suivantes [INC/2011] :

En régime laminaire Re<2300

1.33
0.086(Re Pr Dth
Nu, =4.364+

D 8 Eq.Il. 28
1+ 0.1Pr(Re ”j
L

En régime turbulent Re>2300

(gj(Re—looo)Pr
Nu, = Eq.II. 29

th 0.5 2
1+12.7({;j (Pr3—1J

Avec f le facteur de friction qui peut étre estimé a partir de 1’équation suivante :

f =(0.79In(Re)—1.64)*’ Eq.Il. 30

Le nombre de Prandtl (Pr) est calculé a partir des propriétés thermo-physiques des fluides
(équation 11.31) :

uC
A

Pr=""2 Eq.II 31

Les modeles des équations I1.29 et I1.30 correspondent, dans la mesure de possible, et pour
s’approcher des conditions de fonctionnement expérimentales, a des écoulements non établis
du point de vue thermiques et/ou hydrodynamique.
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Le calcul du coefficient d’échange convectif du fluide froid dans I’espace annulaire a ¢été
réalisé en fonction du nombre de Nusselt théorique (équation I1.32) calculé a partir des
corrélations usuelles de la littérature (équation 11.33) [INC/2011] :

Nu, A,
h,, = —2C8 Eqll. 32
D,

08
0.16 0.19| RePr D,
D, L

Nu, =3.66+|1+0.14 — Eq.Il 33

D, ] 0.467
1+0.117 RePrT

Cette corrélation correspond a des écoulements non €tablis des points de vue thermique et/ou
hydrodynamique [INC/2011].

D,, D,et D, correspondent respectivement au diametre hydraulique, au diametre externe du

tube central et au diametre interne du tube annulaire.
Le diametre hydraulique de I’espace annulaire est calculé a partir de 1’équation 11.34 :
D, =D, -D, Eq.Il. 34

On peut voir sur la figure 11.19, que les valeurs expérimentales du coefficient d’échange
convectif dans le cas de 1’eau déminéralisée dans le tube central, correspondent bien a celles
calculées a I’aide des corrélations des équations 11.29 et I11.30 a 10% pres.
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500 1500 2500 3500 4500
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Fig. I1. 19 Evolution des coefficients d’échange théorique et expérimental de I’eau en fonction du
nombre de Re
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I1.5.3 Etude du comportement thermique dans un échangeur coaxial
horizontal : dispositif expérimental et validation

11.5.3.1 Dispositif expérimental

Dans I’objectif d’étudier les performances thermiques des nanofluides, nous avons congu et
finement instrumenté un banc d’essai composé¢ d’un échangeur de chaleur coaxial (figure
I1.20). Cet échangeur en acier inoxydable est composé d’un tube central de 0.66m de long, de
18.7mm de diametre intérieur et de 1.3mm d’épaisseur. Le tube annulaire a un diametre
intérieur de 47.6mm et une épaisseur de 1.7mm. Le fluide chaud circule dans le tube central et
le fluide froid dans ’espace annulaire (schéma figure 11.21). Deux bains thermostatés au
niveau de chaque circuit permettent de régler les températures de consignes. Chaque bain
thermostaté dispose d’une pompe qui permet d’assurer la circulation du fluide.

Fig. I1. 20 Banc d’essai échangeur coaxial

Quatre sondes a résistance platine RTD, de précision de ’ordre de 0.1K apres étalonnage,
sont insérées a I’entrée et a la sortie de chaque tube.

Huit thermocouples de type K, avec une précision de 0.1 K apres étalonnage, sont placés sur
une gorge et brasés au niveau de la surface d’échange a différentes positions axiales (en mm) :
5(T1), 20 (T2), 30 (T3), 60 (T4), 140 (TS), 185 (T6), 245 (T7) et 385 (T8) a partir de 1'entrée
de la section (figure I1.22). Les positions des thermocouples ont été choisies dans le but
d'évaluer la distribution de la température a la paroi en particulier dans la zone d'entrée
thermique.

Les pertes de charge du tube central sont mesurées a ’aide des transmetteurs de pression
piézorésistifs (Rosemount) sur une gamme de 0-5bars avec une précision de 0.075%. Toutes
les données ont été enregistrées grace a une centrale d’acquisition (Labview).

La surface extérieure de 1’échangeur est entierement isolée pour minimiser les pertes de
chaleur thermiques vers 1’extérieur.
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Fig. I1. 21 Schéma du banc d’essai

Il est a noter qu’une zone adiabatique (figure 11.22) est ajoutée en amont de la section d’essais
dans le but d’avoir un profil de vitesse constant a I’entrée du tube central. Ce dispositif permet
de s’assurer que les évolutions des températures axiales sont principalement liées aux
échanges thermiques et non pas a 1I’écoulement.

B |

T5 T7 ———— Fluide froid
| . A
| ! Ramures
D4 | D3 |D2|D1 I X .~ (positionnement des

i \ : thermocouples type K)
T4 T6 T8 \—. Fluide chaud

200 mm )

Zone en amont adiabatique

Fig. 11. 22 Géomeétrie de I’échangeur de chaleur
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11.5.3.2 Conditions de fonctionnement fixées et validation du
protocole expérimental
o Conditions de fonctionnement

Dans cette ¢étude, 1’échangeur de chaleur fonctionne a co-courant en maintenant la
température d’entrée du fluide chaud a 50°C et du fluide froid a 10°C. Le débit de I’eau dans
le circuit annulaire est maintenu constant (égal a 5.61/min) pour tous les essais. Ce débit
volumétrique dans 1’espace annulaire est choisi trés €levé, correspondant au débit maximal
que peut assurer la capacité de la pompe de circulation du coté froid. Le débit dans I’espace
central varie entre 0.1 et 31/min. Pour cette gamme du débit volumique testé, la différence de
la température maximale entre 1’entrée et la sortie du tube annulaire ne dépasse pas 1°C
(tableau I1.9). Pour cette raison, nous avons pris comme hypothese, dans le calcul des
performances thermiques, que la température a la paroi externe du tube central est constante.
Le débit du tube central est mesuré avec une vanne 3-voies en comptant le temps de
remplissage pour un volume donné.

Les essais sont effectués d’abord sur 1’eau déminéralisée dans les deux circuits (froid et
chaud) pour évaluer les pertes vers le milieu extérieur et ensuite pour évaluer le coefficient de
transfert convectif de I’eau dans le circuit chaud.

Tableau I1.9 Différence de température dans ’espace annulaire en fonction du débit volumique
(eau/eau)

Débit dans 1'espace annulaire Débit dans le tube central Différence de température
(/min) (I/min) AT=T—T (°C)
0.31 0.98
0.52 0.80
0,77 0.75
0.95 0.70
1.16 0.58
5.6 1.28 0.49
1.51 0.42
1.68 0.41
2.07 0.39
2.43 0.27
2.98 0.22

o Etude des pertes thermiques vers le milieu extérieur

L’évaluation des pertes thermiques vers le milieu extérieur est déterminée par 1’équation de
bilan des flux (équation 11.24)

Le tableau II.10 propose des extraits de bilans énergétiques pour une configuration eau/eau en
fonction du débit volumique du coté chaud de I’échangeur de chaleur. Comme pour
I’échangeur en U, les pertes thermiques vers le milieu extérieur représentent 4% en moyenne
de la puissance échangée du co6té chaud.
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Tableau 11.10 extrait de bilan énergétique pour une configuration eau/eau

Débit dans l'espace Débit dans le tube  Flux absorbé Flux délivré Pertes
annulaire (I/min) central (I/min) par le fluide par le fluide thermiques

froid (W) chaud (W) (%)
0.31 332.64 345.77 3.95
0.52 431.83 434.69 0.66
0.77 490.57 509.29 3.82
0.95 502.24 519.81 3.50

5.6

1.16 524.90 542.98 3.44
1.28 531.97 555.49 4.42
1.51 538.83 561.22 4.15
1.68 542.92 567.50 4.53
2.07 550.77 577.24 4.81
243 576.48 602.22 4.46
2.98 648.35 677.82 4.55

Il est a noter que les propriétés thermo-physiques de 1’eau distillée ont été évaluées a la
température moyenne du tube central (équation I1.26) et du tube annulaire (I[.27) (Annexe A-
5)

o Validation du protocole expérimental (grandeurs globales)

Pour valider notre protocole expérimental, nous avons comparé les valeurs expérimentales du
nombre de Nusselt moyen obtenues pour 1’eau déminéralisée circulant dans le tube central
avec celles de la littérature calculées a partir des équations I1.35-11.36:

En régime laminaire, nous avons comparé nos résultats expérimentaux du nombre de Nusselt
moyen avec la corrélation de Sieder and Tarte [SIE/1936] (équation I1.35)
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3

RePr
L/D,

0.14
Nu, = 1.86[— £
Hp

0.6<Pr<5 Eq.II 35

0.0044 < * <975
/’lp

Ou u et u,sont les viscosités dynamiques de I’eau déminéralisée prises aux températures
moyennes du fluide et de la paroi respectivement.
En régime transitoire et turbulent, pour des nombre de Reynolds supérieurs a 2300, nous

avons comparés nos points expérimentaux avec le modele de Gnielinski [GNI/1976] (équation
11.36):

. (gj(Re—IOOO)Pr [Pr Jo.l (1+&f

Uy = 0.5 2
1+12.7(fj (Pﬁ—lj
8 Eq.II.

0.5 <Pr<2000

3000 < Re <5.10°
3635

Ou Pr et Pr,sont les nombres de Prandtl de I’eau déminéralisée prises aux températures du

fluide moyenne et de la paroi respectivement et f le facteur de friction estimé a partir de
I’équation suivante 11.37.

Et f =(0.79In(Re)—1.64)" Eq.Il 37

La figure II1.23 représente 1’évolution des nombres théoriques et expérimentaux de Nusselt
moyen en fonction du nombre de Reynolds. On constate que le nombre de Nusselt moyen
calculé par les résultats expérimentaux est en bon accord avec celui obtenu par les
corrélations théoriques avec un écart maximal d'environ 6% avec 1’équation I1.35 (régime
laminaire), et de I’ordre de 8.5% avec I’équation I11.37
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Fig. I1. 23 Evolution des nombres de Nusselt théorique et expérimental de I’eau en fonction du
nombre de Re

o Validation du protocole expérimental (grandeurs locales)

Les thermocouples insérés au niveau de la surface d’échange, comme 1’indique la figure 11.22,
mesurent les températures entre la surface interne et la surface externe du tube central. Pour
déterminer la distribution de la température au niveau de la surface interne du tube central,
nous avons tenu en compte de I’échange conductif entre les rainures ou sont placés les
thermocouples et la surface interne du tube central (figure 11.22).

N

Pour chaque position axiale x, la densité du flux est calculée a partir de 1’expression

suivante :
T,\x)-T,
g(x)= Le, Eq.Il. 38
ﬁ’th
Avec T, (x)la température affichée par le thermocouple a la distance axiale x (°C) et 7, la

température de I’espace annulaire (°C).

A, 1a conductivité thermique moyenne des thermocouples (15W/m™ K) et e, I’épaisseur de la

rainure (m).

Cette densité de flux axiale peut étre aussi exprimée en fonction de la température axiale de la
surface interne du tube centrale 7, (x) (équation I1.39) :

q(x) =—¢, Eq.I1. 39
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A, la conductivité thermique moyenne du tube central (acier inoxydable) (W/m'l.K) ; et e,

I’épaisseur entre le thermocouple et la surface interne du tube (m).
A partir des équations I1.38 et I1.39, nous pouvons estimer la température T, (x) température

de la surface interne du tube central (équation I1.40)

T (0)=T, (x)+ 9 2 (1, (x)-T) Eq.IL 40
e, Ay,

Le coefficient d’échange convectif local (W/m?K) est calculé a partir de 1’équation 11.41
suivante :

qch

h,(x)= Eq.ll 41
Ch( ) (Tch (x)_Tp (.X)) !

Ou 7, (x) la température du fluide circulant dans le tube central a la distance axiale x est

déterminée a partir de 1’équation 11.42 suivante [INC/2011]
Px -
T,(x)=T,(x)+(T,, -T (x))exp(— N hJ Eq.Il 42
h P h P . Cp M

P est le périmetre du tube central (m) ; & est le coefficient d’échange convectif moyen du tube
central.

Et enfin, le nombre de Nusselt local Nu(x) est déterminé a partir de I’équation I1.43 suivante
Nu(x)= =270 EqlIl 43

La figure 11.24 représente 1’évolution du nombre de Nusselt local de I’eau déminéralisée dans
le tube central a différente distance axiale pour trois nombres de Reynolds 600, 950 et 1850.
Pour des distances axiales inférieures a 0.25mm, on remarque que le nombre de Nusselt
décroit avec la distance axiale, puis se stabilise pour des distances axiales supérieures a
0.25mm. On note pour Re=600 que les valeurs atteintes a hautes distances axiales
correspondent a celles d’un régime thermiquement développé, a savoir Nu=3.66.
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Fig. I1. 24 Evolution du nombre de Nusselt local en fonction de la distance axiale en régime
laminaire

La longueur d’établissement x, (m) en régime laminaire peut étre calculée a partir de
I’équation 11.44 [INC/2011] :

% ~0.05Re,, Pr Eqll. 44

h

On peut également définir le nombre de Graetz en fonction de la distance axiale selon
I’équation I1.45 [INC/2011] :

1

Gz!'= X
D, Re, Pr

EqlIL 45

A partir des équations I1.44 et I1.45, on peut déduire que le régime est thermiquement
développé en laminaire si la condition ci-dessous est vérifiée :

Gz ' >0.05

Dans le tableau II.11, on représente les valeurs de Nusselt obtenus en fonction de Gz '. Tl est

a noter que dans I’expression de Gz, nous avons intégré dans le calcul de distance axiale, la
longueur de la zone adiabatique (200mm) mise en amont du tube central.

En observant les valeurs obtenues de Gz ', on s’apercoit qu’elles sont inférieures a 0.05
valeur au-dessous de laquelle la condition de régime thermiquement établi n’est plus vérifiée.
On note une seule valeur supérieure 2 0.05 & Re=600 (Gz' =0.012) qui correspond a un
nombre de Nusselt en accord avec la valeur théorique (3.66) en régime thermiquement établi.
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Tableau 11.11 Nusselt Local en fonction de Gz
Re=600 Re=950 Re=1890

X Gz' Nu(x) Gz' Nu(x) Gz' Nu(x)
0.205 0.004 15.46 0.003 17.12 0.001 19.36
0.220 0.005 10.03 0.003 11.21 0.001 13.12

0.230 0.005 8.81 0.003 9.84 0.002 12.11
0.260 0.005 6.99 0.003 7.82 0.002 10.17
0.340 0.007 5.18 0.005 5.79 0.002 7.04
0.385 0.008 4.68 0.005 5.24 0.003 6.37
0.445 0.009 3.80 0.006 4.74 0.003 5.76
0.585 0.012 3.61 0.008 3.91 0.004 4.76
11.5.3.3 Remarques générales et incertitudes de mesure

La précision des sondes de platine et des thermocouples type K utilisées a I’entrée/sortie de
I’échangeur de chaleur apres étalonnage est de 1’ordre de 0.1K. Dans le circuit chaud, le débit
a ¢été calculé en mesurant le temps de remplissage d’un volume donné. Cette opération a été
répétée cinq fois pour chaque débit afin de minimiser les incertitudes de mesure. L’erreur
relative maximale est estimée de I’ordre de 2%.

L’incertitude de calcul maximale sur le flux échangé peut étre calculée a partir de 1’équation
I1.46 issue de la métrologie développée par Moffatt 1988 [MOF/1988] :

N 2 2 %
&ech _ (@j + 6CP + ( 5AT J
G oen m C » AT

L’incertitude maximale calculée sur le flux de chaleur échangé dans le cas le plus défavorable
en s’appuyant sur 1’équation 11.46 est de 1’ordre de 4.5%.

EqIIL 46

Des calculs similaires (non présentés ici) ont été effectués pour évaluer 'incertitude de
mesure du coefficient d’échange convectif. L’incertitude maximale a été trouvée a 7.45%. Le
calcul utilisé pour estimer I’incertitude sur la différence de température logarithmique
moyenne DTLM est détaillé dans 1’annexe 6.

Pour un écoulement en régime laminaire, il est important de prendre certaines précautions
liées a la position des sondes de température. Bontemps et al. [BON/1994] ont montré que la
température d’un fluide peut étre tres différente selon le point de mesure notamment a tres
faibles débits. Il existe plusieurs techniques pour remédier a ce probleme, comme par
exemple : répéter les expériences aprés des temps d’attente suffisamment longs, faire pivoter
les sondes de température afin d’éliminer les bulles d’air (s’il y en a) ou encore vérifier
I’équilibre des bilans énergétiques. Lors de nos mesures expérimentales, les sondes se situent
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dans des doigts de gant, qui favorisent le mélange de fluide et ’homogénéisation de sa
température. Pour un écoulement turbulent, ce probleme est négligeable [BON/1994].

CONCLUSION

Dans ce chapitre, une description détaillée des nanofluides a base de NTC étudiés dans cette
these a été réalisée permettant de mettre en évidence les parametres de formulation des
nanofluides dont I’influence vis-a-vis des propriétés thermo-physiques et des performances
thermiques est étudiée dans la suite : rapport d’aspect des nanotubes, type de surfactant,
concentration en nanotubes et éventuellement 1’état de dispersion de ces nanotubes. Aussi, les
différents systémes et protocoles expérimentaux mis en ceuvre pour la caractérisation des
nanofluides et 1’évaluation de leurs conductivités thermiques, viscosités et masses volumiques
ont ensuite été présentés. Ces dispositifs ont été testés sur des fluides usuels, notamment de
I’eau déminéralisée, et les protocoles expérimentaux ont été validés. Finalement, et selon le
méme principe, les échangeurs de chaleur (tube en U et échangeur coaxial) destinés a évaluer
les performances thermiques des nanofluides ont été décrits et validés. Les équations
associées a la validation et ’analyse de tels dispositifs ont également été développées.
L’exploitation de ces différents dispositifs donne lieu aux résultats des chapitres suivants, a
commencer par les propriétés thermo-physiques des nanofluides qui font 1’objet du prochain
chapitre.
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Chapitre I11 :

Caractérisation expérimentale des propriétés thermo physiques des
nanofluides a base de NTC : Résultats et discussions
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INTRODUCTION

Comme nous 1’avons rapporté dans le chapitre 1 a partir de nombreux exemples, I’ajout des
NTC modifie considérablement les propriétés thermo-physiques du fluide de base. En effet,
I’insertion des NTC dans la solution de base permet d’améliorer la conductivité thermique du
nanofluide mais peut aussi conduire a une augmentation défavorable de la viscosité
dynamique et modifier relativement la masse volumique et la chaleur spécifique de cette
solution. En I’absence de relations et modeles fiables permettant de prédire théoriquement
I’évolution de ces propriétés, il est donc nécessaire d’envisager une caractérisation
expérimentale des nanofluides afin de mieux contrdler la solution utilisée.

Ainsi, ce chapitre présente les résultats de la caractérisation expérimentale des principales
propriétés thermo-physiques des nanofluides étudiés (viscosité dynamique, conductivité
thermique, masse volumique). Une analyse des résultats est également développée de facon a
¢tudier I’influence de la fraction volumique, de la température, du type de surfactant et du
rapport d’aspect des NTC sur leurs propriétés thermo-physiques ainsi évaluées. Les résultats
seront également comparés et discutés vis-a-vis des modeles existants décrits au chapitre 1, en
proposant des améliorations et des interprétations selon les tendances obtenues.

II1.1 CARACTERISATION DU COMPORTEMENT RHEOLOGIQUE DES
NANOFLUIDES A BASE DE NTC : RESULTATS ET ANALYSES

Dans une premiere partie, nous réalisons une étude complete sur le nanofluide N,
(NC7000+SDBS) de facon a étudier I’effet de la concentration en nanotubes et I’effet de la
température sur son comportement rhéologique. Ces résultats sont largement extraits de
[HAL/2013]. De fagon moins exhaustive, on s’intéresse dans une deuxiéme partie a
I’influence du rapport d’aspect des nanotubes et du surfactant en comparant les résultats
obtenus a 20°C pour chacun des nanofluides précédemment décrits dans le chapitre II.

II1.1.1Effet de la concentration en nanotubes et de la température : cas du
Nanofluide N1

Le tableau III.1 résume les fractions massiques et volumiques des échantillons étudiés issus
du nanofluide N, obtenus selon le protocole de dilution détaillé dans le chapitre II
(partie I1.1.3). Du fait du type de surfactant utilisé dans le nanofluide N1, a savoir le SDBS, la
température limite haute d’étude a été fixée a 40°C. En effet, des études antérieures
[WEN/2009] et [WUD/2009] ont montré que le surfactant SDBS perd de sa fiabilité a hautes
températures. Assael et al. [ASS/2005] et Murshed et al. [MUR/2008] ont observé qu’a 60°C,
la liaison entre les nanoparticules et le surfactant commence a se dégrader. Ceci entraine une
déstabilisation de la suspension accompagnée de sédimentation et la formation d’agrégats
[WAN/2007]. Nous avons observé un comportement similaire pour le nanofluide N1
(NC7000+SDBS) a 50°C (non reporté ici). En effet, nous avons pu constater que 1’évolution
de la viscosité apparente au cours du cisaillement n’est pas stable et que les résultats ne sont
pas reproductibles a 50°C. A I’inverse, la limite basse en température est fixée a 10°C.
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Il est a noter que le passage de la concentration massique a la concentration volumique se fait
en appliquant la relation suivante [MAR/2011] :

yo,
¢ﬂl i

" Eq.IlIl 1

)

Tableau I11. 1 Fractions massique et volumique des échantillons étudiés a T=20°C

Fraction massique des NTC Fraction volumique des Fraction volumique du
(%) NTC (%) SDBS (%)
1 0.557 1.697
0.75 0.418 1.272
0.5 0.278 0.847
0.2 0.111 0.338
0.1 0.055 0.169
0.05 0.0277 0.084
0.01 0.0055 0.0169

Nous avons d’abord effectué¢ une série de mesures préliminaires sur le fluide de base,
composé d’un mélange d’eau déminéralisée et du surfactant SDBS. Les solutions testées, dont
la concentration en SDBS est donnée dans le tableau III.1, correspondent au fluide de base de
chacune des suspensions de NTC du nanofluide N1 testées. Le but est ici d’étudier I’impact
de la fraction volumique du surfactant ajouté sur le comportement rhéologique du fluide de
base, et de quantifier la viscosité de ces fluides pour évaluer ensuite la viscosité relative du
nanofluide N1.

I11.1.1.1 Mesures expérimentales de la viscosité dynamique du
fluide de base

Sur la figure III.1, nous représentons la viscosité apparente du fluide de base a la fraction
volumique 1.697% (qui correspond a la fraction volumique en NTC de 0.557% dans le
nanofluide) en fonction de la vitesse de cisaillement et de la température. On note un
comportement newtonien du fluide de base avec une évolution constante de la viscosité
apparente avec la vitesse de cisaillement. La figure III.1 montre également que la viscosité
apparente du fluide de base a 20°C est d’environ 1.129mPa.s qui est supérieure a celle de
I’eau déminéralisée (1.035mPa.s). Ceci montre que I’ajout du surfactant SDBS a la fraction
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volumique 1.697% se traduit par une augmentation de la viscosité apparente de 1’ordre de 9%.
Enfin, on remarque que la viscosité apparente du fluide de base diminue quand la température

augmente.
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Fig.IIl. 1 Evolution de la viscosité apparente du fluide de base a la fraction volumique 1.697%
(SDBS) en fonction de la température

Sur la figure I11.2, on trace 1’évolution de la viscosité apparente du fluide de base a la fraction
volumique 0.017% (qui correspond a la fraction volumique en NTC de 0.0055% dans le
nanofluide) en fonction de la vitesse de cisaillement et de la température. On observe que le
comportement du fluide de base est newtonien, la viscosité apparente est constante quelle que
soit la vitesse de cisaillement appliquée et qu’elle décroit avec la température.
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Fig.III. 2 Evolution de la viscosité apparente du fluide de base a la fraction volumique 0.017%
(SDBS) en fonction de la température
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Les valeurs enregistrées de la viscosité apparente sont trés proches de celles de 1’eau
déminéralisée. Ce qui montre, qu’a la fraction volumique 0.017% de SDBS, I’ajout du
surfactant n’a pas d’influence significative sur la viscosit¢ dynamique de 1’eau. Les mémes
conclusions vis-a-vis du comportement newtonien, de la concentration et de la température
ont été obtenues pour I’ensemble des fluides de base.

Dans le tableau III.2, on complete les résultats de la viscosité dynamique du fluide de base
(figure III.1-1I1.2) pour les fractions volumiques entre 1.697 et 0.017%.

Tableau I11. 2 Viscosité dynamique du fluide de base (eau distillée + surfactant)

Fract.wn Fract.10n Frac.tlon Viscosité dynamique du fluide de base
volumique volumique massique
., (mPa.s)
des NTCs du SDBS associée du
(%) (%) SDBS (%)
10(°C) 20(°C) 30(°C) 40(°C)
0.557 1.697 2 1.478 1.129 0.877 0.665
0.418 1.272 1.5 1.454 1.102 0.852 0.657
0.278 0.847 1 1.401 1.077 0.828 0.648
0.111 0.338 0.4 1.391 1.046 0.799 0.637
0.055 0.169 0.2 1.386 1.036 0.789 0.633
0.0277 0.084 0.1 1.383 1.027 0.784 0.632
0.0055 0.017 0.05 1.382 1.026 0.78 0.63

On observe d’apres le tableau II1.2 que la viscosité dynamique du fluide de base augmente
sensiblement avec la fraction volumique du SDBS. Ce qui montre que I’ajout du surfactant
augmente relativement la viscosité dynamique du fluide de base.

Pour des faibles fractions volumiques (inférieures a 0.169% ce qui correspond a la fraction
volumique des NTC 0.055%), la viscosité dynamique du fluide de base tend vers celle de
I’eau et la présence du surfactant n’a pas d’influence significative sur la viscosité dynamique
du mélange.

II1.1.1.2 Effet de la fraction volumique des NTC

La figure II1.3 montre I’évolution de la viscosité apparente du nanofluide en fonction de la
fraction volumique a 20°C. On observe tout d’abord que la viscosité apparente augmente avec
la fraction volumique des NTC et que le comportement rhéologique du nanofluide dépend
fortement de la fraction volumique en NTC. Pour des fractions volumiques inférieures a une
fraction critique de 0.055%, le nanofluide a un comportement newtonien sur toute la gamme
de vitesse de cisaillement étudiée. Au-dela de cette concentration, on observe un
comportement rhéofluidifiant a faibles vitesses de cisaillement qui est d’autant plus prononcé
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que la fraction volumique est élevée. Ce comportement rhéofluidifiant se traduit par une
évolution de la viscosité apparente qui décroit quand la vitesse de cisaillement augmente.

Enfin, il est a noter aussi que les valeurs de la viscosité apparente enregistrées a faibles
fractions volumiques (inférieures a 0.055%) sont trés proches de celles des fluides de base.
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Fig.I1l. 3 Evolution de la viscosité apparente en fonction de la vitesse de cisaillement pour
différentes fractions volumiques a 20°C

Ces résultats confirment ce qui a été reportéé par Kinloch et al. [KIN/2002] et Ding et al.
[DIN/2006] pour des fractions massiques comprises entre 0.1 et 0.5%. En effet, Ding et al.
[DIN/2006] ont montré que pour des concentrations massiques entre 0.1 et 0.5%, le
comportement rhéologique d’un nanofluide compos¢ de MWCNT dispersés dans ’eau et
stabilisés avec le surfactant gomme arabique, est rhéofluidifiant a faibles taux de cisaillement
et devient newtonien pour des taux de cisaillement élevés.

Enfin, il est important de signaler que cette évolution de la viscosité dynamique apparente en
fonction de la fraction volumique des NTC est similaire quelle que soit la température de
fonctionnement étudiée.

HI11.1.3 Effet de la température

Nous cherchons ici a étudier ’effet de la température sur le comportement rhéologique du
nanofluide. Pour cela, nous représentons I’évolution de la viscosité apparente en fonction de
la température a deux fractions volumiques (0.278% et 0.0055%) pour lesquelles le
comportement du nanofluide est différent (figures II1.4 et I11.5).

On observe a partir des figures (II1.4 et I11.5) que la viscosité apparente du nanofluide diminue
quand la température augmente dans la gamme de température étudiée (entre 10 et 40°C).
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Fig.III. 4 Evolution de la viscosité apparente en fonction de la température pour une fraction

volumique de 0.278%

On note un comportement rhéofluidifiant du nanofluide avec une viscosité apparente qui

diminue quand le taux de cisaillement augmente pour toutes les températures a la fraction

volumique 0.278% (figure 111.4).

A la fraction volumique 0.0055%, on note un comportement newtonien du nanofluide pour

toutes les températures (figure IILS).
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Fig.III. 5 Evolution de la viscosité apparente en fonction de la température a 0.0055%
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Les résultats montrent €galement que I’allure de la courbe de 1’évolution de la viscosité
apparente en fonction du taux de cisaillement (ou le comportement rhéologique) est
relativement indépendante de la température appliquée et que le comportement rhéologique
est fortement i€ a la fraction volumique des NTC.

A partir de I’ensemble des résultats expérimentaux concernant les fluides de base (tableau
I1.4), et les nanofluides, nous sommes en mesure de tracer 1’évolution de la viscosité relative
(Une/ Up) en fonction de la température pour toutes les fractions volumiques testées.

I1.1.1.4 Viscosité relative du nanofluide en fonction de la
température a hautes vitesses de cisaillement

La figure II1.6 illustre 1’évolution de la viscosité relative du nanofluide en fonction de la
température a différentes fractions volumiques pour un taux de cisaillement élevé de 1’ordre
de 1000s”'. Ainsi, nous pouvons remarquer une évolution quasi-constante de la viscosité
relative en fonction de la température. Ce qui signifie que la température n’a pas d’effet
significatif sur le rapport de la viscosité dynamique du nanofluide par rapport a celle du fluide
de base. Ces résultats rejoignent ceux de Chen et al. [CHE/2008] qui ont trouvé que la
température n’a pas d’effet significatif sur la viscosité relative d’un nanofluide composé de
NTC dispersés dans 1’éthylene glycol pour des températures comprises entre 10 et 40°C. Ils
ont montré¢ que l’effet de la température devient non négligeable a des températures
supérieures a 55°C.

9 i
] ©0.557% 00.418% ®M0.111% A0.055% X0.027% +0.0055%
[ ] ® ® °
_ f o i i

Viscosité relative
(

X
oo
S |
- bl

5 10 15 20 25 30 35 40 45
Température (°C)

Fig.IIl. 6 Evolution de la viscosité relative en fonction de la température

A partir des résultats de la figure II1.6, on peut également représenter I’évolution de la
viscosité relative en fonction de la fraction volumique a différentes températures (figure I11.7).
Nous cherchons ici a interpréter I’évolution de la viscosité relative du nanofluide N1 pour
déterminer les parametres déterminants associés a ce comportement. Pour cela, nous
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proposons dans cette partie une analyse comparative des résultats expérimentaux avec les
modeles de la littérature usuellement utilisés et reportés au chapitre 1.

HI1.1.5 Comparaison avec les modéles de la littérature

On observe a partir de la figure III.7 un écart important, notamment pour des fractions
volumiques de NTC supérieures a 0.027%, entre les points expérimentaux et les modeles de
viscosité dynamique précédemment décrits dans le chapitre bibliographique de type Einstein
(Eq. III.2), Brinkman (Eq.IIL.3), Brenner-Condiff (Eq.II1.4) ou encore Maron & Pierce (Eq.
III.5). On note également une augmentation tres marquée de la viscosité relative
expérimentale avec la fraction volumique.

oy = 1, (1+2.50,) Fodll, 2
For =4 : Eq.IIl 3
T (1, ) g.111.
u.=(1+e,) Eq.IIl 4

Avec = 0.312r, o 0.5 B 1.872
In2r, —1.5 In2r, 15 7,
-2
o (1 B ﬂj Eq.IIl 5
Dy

@, et @, sont respectivement la fraction volumique des NTC dans le fluide de base et la

fraction volumique maximale des NTC dans une suspension ; r, est le rapport d’aspect des
NTC.
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Fig.IIl1. 7 Evolution de la viscosité relative en fonction de la fraction volumique

Comme nous 1’avons mentionné dans I’étude bibliographique du chapitre 1, les modeles
classiques d’Einstein et de Brinkman peuvent étre valides pour des suspensions de particules
sphériques et ne tiennent pas compte de 1’effet de la taille/forme ni des interactions entre les
nanoparticules. C’est en partie pour cela que ces deux modeles ne permettent pas de
reproduire I’évolution de la viscosité relative du nanofluide. Le modele de Brenner et Condiff
(Eq. IIL.4) intégre 1’effet de la forme des nanoparticules et il peut éventuellement étre appliqué
pour des suspensions a base de NTC dont la fraction volumique peut aller jusqu’a 1/r,> (ce qui
correspond dans notre étude a 0.004%). Cela explique qu’a des fractions volumiques
relativement élevées (supérieures a 0.027%), ce modele ne parvient pas a reproduire nos

points expérimentaux.

Enfin, le modele de Maron-Pierce (Eq. IIL.5) basé sur la fraction volumique maximale @y
(voir chapitre I) peut étre utilis¢é pour prédire 1’évolution de la viscosité relative des
suspensions a base de nanoparticules sphériques [KOL/2011], en forme de tige (Rod-like
particle) [CHE2/2009] ou encore des suspensions a base de fibres [MUE/2010]. Mueller et al.
[MUE/2010] ont reporté que la fraction volumique maximale ¢y diminue quand le rapport
d’aspect des fibres augmente selon 1’équation II1.6. Nous avons appliqué cette équation a nos
résultats expérimentaux pour le nanofluide étudié et nous avons obtenu une valeur tres faible
de om d’environ 0.0361 due au rapport d’aspect élevé des NTC utilisés (ici r,=160). Cette

valeur est faible en comparaison a celle utilisée dans le cas des suspensions a base de
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nanoparticules sphériques qui est de 1’ordre de 0.65, montrant ainsi 1’effet de la forme des

nanoparticules.
—; Eq.III. 6
O = 0321r, +3.02 =

On observe a partir de la figure III.7, un écart entre 1’évolution de la viscosité relative
expérimentale et celle prédite par le modele de Maron-Pierce notamment pour des fractions
volumiques élevées. Ce comportement du nanofluide en fonction de la fraction volumique
peut étre expliqué par la présence d’interactions entre les particules qui conduit a la formation
des agrégats et affecte ainsi I’homogénéité de la suspension (voir clich¢ SEM-NT figure I1.2
chapitre II). Ces interactions augmentent avec la fraction volumique des NTC. Nous allons
étudier par la suite la pertinence de ces hypotheses pour trouver un modele adéquat permettant

de prédire les résultats expérimentaux.

o Effet de la présence des agrégats

En cas de présence d’agrégats, I’augmentation de la viscosité relative peut étre décrite en
s’appuyant sur la notion de dimension fractale [WOL/1996] (voir chapitre I). En effet, les
agrégats sont des amas dont la structure fractale peut étre définie par un index fractal D, qui
permet de définir une fraction volumique d’aggrégats ¢, selon la loi de 1I’équation III.7. Dans
cette équation, on suppose que la densité des agrégats change avec la position radiale et

qu’elle n’est pas uniforme au sein du nanoluide [CHE3/2009].

d

p

3-D
o, = ct{ i ] Eq.IIl. 7

d, et d, sont respectivement le diamétre moyen de la particule et le diamétre d’aggrégat.

En intégrant la notion de dimension fractale dans I’équation IIL.5, on obtient le mod¢ele de
Maron-Pierce modifié qui tient compte, en plus de la forme des NTC, de la présence

éventuelle des aggregats et de leur structure.

)
0 = (1 - &j EqlIL 8
Pu

Comme nous I’avons mentionné, l'indice fractal D peut dépendre de plusieurs parametres dont
le type, la forme et la taille des particules aggrégées et 1'état de cisaillement. II est
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généralement compris entre 1.5 et 2.5. Pour des suspensions de particules en forme de
nanotube, I’index fractal D varie entre 1.5 et 2.45 [CHE3/2009].

Mohraz et al. [MOH/2004] ont montré que l'indice fractal dépend du rapport d'aspect pour les
nanotubes. Dans leurs analyse, D augmente de 1.8 a 2.3 pour un rapport d’aspect allant de 1 a
30.6  respectivement. Une  valeur de 2.1 est  généralement  utilisée
[MOH/2004][LIN/2007][CHE2/2009]. En s’appuyant sur les résultats des travaux antérieurs,
nous avons utilisé cette valeur pour I’indice fractal D.

D’apres la figure I11.7, le modele de Maron-Pierce modifié est compatible avec 1’évolution de
la viscosité relative obtenue expérimentalement et permet de déterminer la dimension
caractéristique des agrégats d,. On obtient alors, pour le nanofluide étudié, un rapport d./d, de
I’ordre de 4.41. Par conséquent, en prenant d, comme la longueur moyenne d’un NTC, la
taille maximale des agrégats est de I’ordre de 6.6pum. Cette valeur est en accord avec celle
déterminée expérimentalement a I’aide de la visualisation SEM précédemment présentée dans
le chapitre II et rappelée ci-apres (figure II1.8).

o ®

EHT = 15.00 kV ORNEK 1% 1

Fig.II1. 8 Photographies SEM des NTC

Les résultats de la modélisation montrent d’une part que la température n’a pas d’effet
significatif sur I’évolution de la viscosité relative, et d’autre part, que cette évolution dépend
fortement du rapport d'aspect des NTC et de la taille des agrégats formés malgré la présence
du surfactant SDBS.

Dans la partie suivante, on s’intéresse a I’influence du rapport d’aspect des NTC et du type de

surfactant en comparant les résultats obtenus a 20°C pour chacun des nanofluides
précédemment décrits dans le chapitre II.

II1.1.2Effet du type de surfactant et du rapport d’aspect

Dans cette partie, nous présentons l’effet du type de surfactant sur le comportement
rhéologique des fluides de base. Cette étude est réalisée pour deux concentrations massiques
2% et 0.2% qui correspondent aux fractions massiques 1% et 0.1% en NTC des nanofluides
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testés (tableau III.2). Ce choix de concentrations est inspiré des résultats représentés dans la
section III.1.1.1 sur le comportement rhéologique du fluide de base eau+SDBS.

I11.1.2.1 Mesures expérimentales de la viscosité dynamique du
fluide de base

Sur les figures II1.9 et III.10, nous représentons respectivement les évolutions de la viscosité
apparente en fonction de la vitesse de cisaillement des fluides de base associés aux
nanofluides N1, N2 et N3 a 20°C aux fractions massiques 2 et 0.2%.

Rappel : les surfactants SDBS (Dodécylbenzenesulfonate), L (Lignine) et O (Polycarboxylate
de sodium soluble dans [’eau) sont utilisés pour stabiliser respectivement les nanofluides N1,
N2 et N3.

Comme le montrent les figures suivantes, la viscosité apparente des fluides de base pour les
concentrations en surfactant testées est constante quelle que soit la vitesse de cisaillement
appliquée montrant ainsi un comportement newtonien de ces fluides de base.

On observe qu’a la fraction massique 2% (figure I11.9), la viscosité apparente des fluides de
base est relativement élevée par rapport a celle de ’eau déminéralisée. On note ainsi une
augmentation importante due a I’ajout du surfactant O de 1’ordre de 50% et une augmentation
modérée pour les deux autres surfactants, de 1’ordre de 9% pour le SDBS et de I’ordre de 4%
pour le surfactant L.

10,00

©Eau+dispersantL  OEau+dispersantO A Eau +Eau+SDBS

©OO0OO0OO0OO0OO0O0OO0OO0O0OO0OO0O00
1,007['0 b %A% 155 O o W ‘k? %A‘IOH’

Viscosité apparente (mPa.s)

0,10

20 200
Vitesse de cisaillement (s)

Fig.III. 9 Evolution de la viscosité apparente des fluides de base a la fraction massique 2% a 20°C

Les valeurs mesurées de la viscosité apparente des fluides de base a faible concentration
(0.2%) sont similaires a celles de ’eau déminéralisée (figure II1.10). Ceci montre, qu’a la
fraction massique 0.2%, I’ajout du surfactant n’a pas d’influence significative sur la viscosité
dynamique de I’eau et cela quel que soit le type du surfactant.
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Fig. III. 10 Evolution de la viscosité apparente des fluides de base a la fraction massique 0.2% a
20°C

111.1.2.2 Effet du type de surfactant

Pour étudier I’effet du type de surfactant sur la viscosité dynamique des nanofluides, nous
comparons les trois nanofluides N1, N2 et N3. Ces nanofluides ont le méme type de NTC et
different par le type de surfactant utilisé pour stabiliser les NTC (voir tableau I1.2 chapitre II).

Pour mettre en évidence 1’effet du type de surfactant sur le comportement rhéologique, nous
présentons les résultats pour deux concentrations volumiques inférieures et supérieures a
0.055% (figures III.11 et III.12). Le choix de ces concentrations se base sur les résultats
obtenus précédemment dans la section I11.1.1.2 ou I’on montre qu’au-dessous de la fraction
volumique 0.055% (0.1% en masse), le comportement rhéologique du nanofluide est quasi-
identique en fonction de la fraction des NTC.

Sur la figure I11.11, nous représentons 1’évolution de la viscosité dynamique apparente des
nanofluides N1, N2 et N3 de concentration volumique 0.0277% en fonction du taux de
cisaillement.
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Fig.IIl. 11 Evolution de la viscosité dynamique apparente a la concentration volumique 0.0277 %

On constate d’apres la figure III.11 que 1’écart entre les courbes d’évolution de la viscosité
dynamique apparente des trois nanofluides est relativement négligeable. Ce qui confirme que
I’effet du surfactant utilisé n’a pas d’effet significatif sur la viscosité dynamique des
nanofluides pour de faibles fractions volumiques en NTC.

La figure III.12 montre I’évolution de la viscosité dynamique apparente des nanofluides en
fonction de la vitesse de cisaillement a la fraction volumique de 0.557%.

1000 |

. ON1 AN2 ON3
@ I
©
o
£ 100 %%
L >
c L
% %@ %00 o o)
e r OO
g SV o o O <>O
% 10 © o S0 o
3 z
2 i

Miiiia 4 L A A

1

0 200 400 600 800 1000

Vitesse de cisaillement (s)

Fig.III. 12 Evolution de la viscosité dynamique apparente a la concentration volumique 0.557%
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On remarque tout d’abord un comportement rhéofluidifiant marqué des nanofluides N1 et N3
a faibles taux de cisaillement. Quant au nanofluide N2, il se comporte comme un fluide
rhéofluidifiant, mais ce comportement est moins marqué et I’étendue de la zone de
rheofluidification (diminution de la viscosité avec le taux de cisaillement)) est plus faible. On
note aussi un écart trés important entre les viscosités dynamiques apparentes des trois
nanofluides. Le résultat le plus remarquable est que cette tendance vis-a vis du type de
surfactant utilisé rejoint celle observée pour les fluides de base. L’écart entre les trois courbes
peut étre attribué alors au type de surfactant utilis€ qui gouverne les interactions entre les
NTC et I’homogéneité des suspensions.

A partir de I’ensemble des résultats expérimentaux de la viscosité dynamique des nanofluides
et des fluides de base associés, on représente sur la figure III1.13 1’évolution de la viscosité
relative des trois nanofluides N1, N2 et N3 en fonction de la concentration volumique des
NTC a hautes vitesses de cisaillement a 20°C.

o Viscosité relative et modélisation

On remarque d’apres la figure I11.13 que le modéle de Maron & Pierce modifié est compatible
avec nos résultats expérimentaux de I’évolution de la viscosité relative pour les deux
nanofluides N1 et N3. Ce modele permet de déterminer la dimension caractéristique
d’agrégats.

7
O N3
61 ++«+e Einsten @
i I
5 | e= = Brinkman |
® Maron & Pierce I'
=
© 4 + !
e ¢ N1 q
2 - A N2 !
8 37 o
2 ~ — = Maron & Pierce modifié /
s 07
2 r / ,6
| - A
- A
1+ @—n—n-—r@._—'@-—._—-—.—.—.—..—
O L L L L L L bl
0,001 0,01 0,1 1

Fraction vomumique (%)

Fig.I11. 13 Evolution de la viscosité relative des nanofluides N1, N2 et N3 en fonction de la fraction
volumique a 20°C

On obtient pour le nanofluide N1, comme nous avons mentionné précédemment, un rapport
da/dp de I’ordre de 4.41 et pour le nanofluide N3 un rapport de I’ordre de 4.44.
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Pour le nanofluide N2, on constate que le modele de Maron & Pierce initial (équation I11.5)
permet largement d’ajuster 1’évolution expérimentale de la viscosité relative. Ces résultats
nous montrent que les NTC dans le nanofluide N2 sont bien dispersés et qu’ils ne sont pas
agglomérés.

On remarque d’apres ces résultats que le type de surfactant peut jouer un rdle primordial pour
assurer une bonne dispersion des NTC (sans présence d’agrégats). Les résultats obtenus nous
confirment que le surfactant L (lignine) est le mieux adapté parmi les trois surfactants testés a
hautes concentrations ou les interactions entre les NTC sont plus importantes. A faibles
concentrations, le type de surfactant utilisé n’a pas d’effet significatif sur 1’état de dispersion
et sur la viscosité des NTC.

111.1.2.3 Effet du rapport d’aspect

11 existe peu de publications dans la littérature concernant 1’influence du rapport d’aspect sur
la viscosité dynamique des nanofluides a base de NTC [GAR/2009]. Nous envisageons donc
dans cette partie d’étudier 1’effet de trois types de NTC précédemment décrits :

Il s’agit du NC7000 dont le rapport d’aspect est d’environ 160, du CNTA de rapport d’aspect
d’environ 90 et du CNTB de rapport d’aspect d’environ 60.

Nous avons comparé le comportement rhéologique du nanofluide N1 avec N5 et du
nanofluide N3 avec N4 (tableau 11.2) pour deux concentrations massiques 0.05% et 0.5%.
Nous avons opté pour ce choix afin d’avoir des nanofluides avec le méme type de surfactant
et des nanotubes de rapport d’aspect différent.

Rappel : les nanofluides N1 et N3 sont composés des NTC de type NC7000 ; les nanofluides
N4 et N5 sont composés respectivement des NTC de type CNTA et CNTB.

Sur les figures III.14 et III.15, nous représentons 1’évolution de la viscosité apparente des
nanofluides étudiés en fonction de la vitesse de cisaillement pour les deux concentrations
massiques 0.5 et 0.05%. Il est important de signaler que dans cette partie nous avons choisi de
comparer le comportement rhéologique des nanofluides a la méme fraction massique au lieu
de la fraction volumique car les NTC (NC7000, CNTA et CNTB) utilisés n’ont pas la méme
masse volumique. En plus, lors du processus de préparation des échantillons (dilutions des
solutions meres), nous avons opté pour les mémes fractions massiques des nanofluides qui
varient entre 0.01 et 1%. On peut cependant noter qu’a ces concentrations massiques, les
concentrations volumiques sont présentées dans le tableau suivant :
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Tableau 111.3. Fractions massiques /volumiques des nanofluide a base de NC7000, CNTA et CNTB

Fraction volumique associée (%)

Fraction massique (%)

1
0.5
0.2
0.1

0.05
0.01

base de
NC7000
0.557

0.278
0.111
0.055
0.0277
0.0055

Nanofluide a Nanofluide

Nanofluide
a base de a base de
CNTA CNTB
0.4897 0.4463
0.3276 0.3074
0.1086 0.0999
0.0513 0.0470
0.0250 0.0228
0.0049 0.0045

Les figures I11.14 montrent qu’a la concentration massique 0.05%, les courbes d’évolution des
viscosités dynamiques apparentes des nanofluides restent trés proches. Ceci n’est cependant
pas le cas a la fraction massique 0.5% pour laquelle les nanofluides N3 et N1 qui sont
composés des NTC avec le plus grand rapport d’aspect (environ 160) sont plus visqueux
comparés aux nanofluides N4 et N5 de rapports d’aspect inférieurs (environ 90 pour N4 et 60

pour N3).

Ces résultats montrent que 1’influence du rapport d’aspect des NCT n’est pas significative a
faibles concentrations et que pour des concentrations relativement élevées, les nanofluides
composés de NTC sont d’autant plus visqueux que le rapport d’aspect des NTC est élevé.

oN1_Ra=160

xN5_Ra=60

Viscosité apparente (mPa.s)

LB X X x %

0 200 400 600 800
Vitesse de cisaillement (s-1)

1000

10 r

Viscosité apparente (mPa.s)

0,1

ON3_Ra=160

ON4_Ra=90

JBPPR S ® 0% o ©n

0

200 400

600

800 1000

Vitesse de cisaillement (s-1)

Fig.III. 14 Evolution de la viscosité dynamique apparente a la concentration massique 0.05%

1121Page



100

5 100
L ON1 XN5 N4 N3
I [m} (@]
,(I? L
S i o
s | £°
5@ 2 o
g [0 o o S 3 O o o o0
@© I Q. m
% ] mx X X % % § IO o o o O O O
s I ®
£
0.1 0,1
0 200 400 600 800 1000 0 500 1000
Vitesse de cisaillement (s) Vitesse de cisaillement (s)

Fig.III. 15 Evolution de la viscosité dynamique apparente a la concentration massique 0.5%

A partir de ces résultats et des évolutions de la viscosité dynamique des nanofluides et des
fluides de base associés, on représente sur les figures 1I1.16-a et III.16-b respectivement les
évolutions des viscosités relatives des nanofluides N1 et N5, et des nanofluides N3 et N4 en
fonction de la fraction massique a fort taux de cisaillement i.e. a la vitesse de cisaillement de
1000s™.

o Viscosité relative et modélisation

Les résultats des figures II1.16-a et III.16-b confirment qu’a faibles concentrations (inférieures
a 0.1% massique), les viscosités relatives des nanofluides testés sont tres proches.

Pour des concentrations massiques supérieures a 0.1%, on note un écart entre les courbes qui
croit avec la fraction massique des NTC.
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Fig.III. 16 Evolution de la viscosité relative des nanofluides en fonction de la fraction volumique a
20°C (a) Nanofluides N1 (Ra=160) et N5 (Ra=60); (b) Nanofluides N3 (Ra=160) et N4(Ra=90)

o Modélisation de ['évolution de la viscosité relative

Les résultats précédemment présentés sur la figure III.13 montrent que le modele de Maron &
pierce modifié représente assez bien les évolutions des viscosités relatives mesurées pour les
nanofluides N1 et N3. Nous avons testé la validité de ce modele sur les nanofluides N4 et NS.

Sur les figures IIl.17-a et III.17-b, on retrace 1’évolution de la viscosité relative
respectivement du nanofluide N4 et du nanofluide N5 en fonction de la concentration
massique des NTC a hautes vitesses de cisaillement a 20°C.
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Fig.IIl. 17 Evolution de la viscosité relative des nanofluides en fonction de la fraction massique (a)
Nanofluides N1 et N5; (b) Nanofluides N3 et N4: Modélisation

On remarque que le modele de Maron & Pierce modifié (équation III.8) permet de reproduire
les évolutions de la viscosité expérimentales des deux nanofluides N4 et N5. Ceci montre que
les interactions entre les particules ne sont pas négligeables et confirme la présence
d’agrégats. Pour les points théoriques du modele de Maron & Pierce modifié, la fraction
volumique maximale ¢m est estimée a 0.063 pour le nanofluide N4 et a 0.090 pour le
nanofluide N5 du fait des rapports d’aspect des NTC. Ces résultats permettent ainsi d’évaluer
la dimension caractéristique des agrégats (équation II1.7). Nous obtenons pour le nanofluide
N4, un rapport d./d, de ’ordre de 5.6 et de ’ordre de 2.5 pour le nanofluide N5. Par
conséquent, en prenant d, comme la longueur moyenne d’un NTC, la taille maximale des
agrégats est d’environ 5.6um pour le nanofluide N4 et d’environ 2.5um pour le nanofluide
NS5. Ces valeurs concordent avec les résultats de la visualisation SEM présentés dans le
chapitre II (figures I1.2).

Ces résultats tendent a montrer que 1’état de dispersion des nanotubes, associé a la possibilité
de formation d’aggrégats, est corrélé au rapport d’aspect des nanotubes.

Remarque

Pour le nanofluide N5 initialement envisagé dans cette étude, nous n’avons pas pu aller plus
loin car nous avons constaté lors des essais expérimentaux que ce nanofluide n’est pas stable
et se déstructure a des températures supérieures a 20°C comme le montrent les clichés de la
figure III.18.
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Fig.I1l. 18 Destruction du nanofluide N5 (CNTB/eau+SDBS) a 40°C

I11.1.3Bilan sur la caractérisation du comportement rhéologique

L’étude expérimentale du comportement rhéologique des nanofluides a base de NTC nous a
permis de mettre en évidence I’influence de la fraction volumique en NTC, de la température,
du type de surfactant et du rapport d’aspect des NTC sur I’évolution de la viscosité¢ des
nanofluides a base de NTC testés. On a par ailleurs observé que:

o La viscosité augmente avec la fraction volumique des NTC. Pour des fractions
volumiques inférieures a 0.055%, les nanofluides ont un comportement newtonien sur
toute la gamme du taux de cisaillement étudiée. Au-dela de cette concentration, le
comportement des nanofluides devient rhéofluidifiant a faibles taux de cisaillement, et
ce comportement est d’autant plus prononcé que la fraction volumique est élevée.

o La température n’a pas d’effet significatif sur ’augmentation de la viscosité
dynamique du nanofluide N1 par rapport a celle du fluide de base. Nous verrons a
partir des résultats présentés ici a 20°C et ceux présentés ensuite a 45°C, ce qu’il en
est pour les autres nanofluides.

o La viscosit¢ dynamique augmente avec le rapport d’aspect des NTC et plus
particulierement pour des fractions volumiques supérieures a 0.111% ; Pour des
fractions inférieures, le rapport d’aspect perd son effet sur la viscosité dynamique.

o Le type de surfactant utilisé a un effet significatif pour des fractions volumiques
supérieures a 0.111%.

Ces deux dernieres remarques sont principalement associées a 1’état de dispersion des
nanotubes au sein du fluide de base.

Cette étude nous a, de plus, permis d’analyser précisément les difficultés liées a la pertinence
d’un mode¢le de prédiction de viscosité qui tient compte de I’influence de tous les parametres
évoqués précédemment et surtout du taux de cisaillement appliqué. Nous avons trouvé que le
modele de Maron-Pierce modifié permet de prédire 1’évolution de la viscosité dynamique des
nanofluides mais cela n’est valable que pour des taux de cisaillement élevés pour lesquels les
nanofluides ont un comportement majoritairement newtonien. Il ressort principalement de
cette étude que les nanofluides étudi€s ont un comportement newtonien pour des
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concentrations massiques inférieures a 0.1% quel que soit le taux de cisaillement appliqué,
fournissant ainsi des solutions potentielles pour une utilisation dans des échangeurs de
chaleur. Cela requiert au préalable d’évaluer leurs propriétés de conductivité¢ thermique, qui
fait I’objet de la partie suivante.

I11.2 CARACTERISATION DE LA CONDUCTIVITE THERMIQUE DES
NANOFLUIDES A BASE DE NTC : RESULTATS ET ANALYSES

Les mesures expérimentales ont été effectuées sur les nanofluides a base de NTC
précédemment étudiés et décrits dans le tableau I1.2 a trois températures de fonctionnement
20, 30 et 40°C.

Dans cette partie, et comme nous avons pu le faire pour la viscosité, nous étudions en
particulier ’influence de la composition des nanofluides sur leurs conductivités thermiques.
L’effet de la fraction volumique des NTC, de la température, du type de surfactant et du
rapport d’aspect des NTC est ainsi décrit et discuté dans la suite de cette partie.

I11.2.1Mesures expérimentales de la conductivité thermique des fluides de
base

Dans un premier temps, nous avons effectué une série de mesures sur les fluides de base,
composés d’un mélange d’eau déminéralisée et des surfactant testés (SDBS, lignine et
polycarboxylate de sodium soluble dans 1’eau), a différentes fractions volumiques
correspondants aux concentrations en NTC des nanofluides associésSur les figures II1.19,0on
trace 1’évolution de la conductivité thermique des fluides de base en fonction de la fraction
volumique en NTC des nanofluides associés a 20°C (a), 30°C (b) et a 40°C (c).

Pour les trois températures de fonctionnement, on remarque que les valeurs des conductivités
thermiques des fluides de base sont relativement proches a la méme fraction volumique. Ce
qui montre que le type de surfactant utilis€é n’a pas d’effet significatif sur la conductivité
thermique du fluide de base. On constate également que la conductivité des fluides de base
augmente avec la température.

On remarque aussi que la conductivité thermique des fluides de base diminue quand la
fraction volumique en surfactant augmente et plus particulierement a des fractions volumiques
équivalentes (en NTC) supérieures a 0.05% (0.1% massique). Pour des faibles fractions
volumiques, la conductivité thermique tend vers celle de 1’eau déminéralisée (figures I11.19)
et la présence de surfactant n’a pas d’influence significative sur la conductivité thermique du
fluide de base.
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I11.2.2Effets de la concentration et de la température

Les figures II1.20 illustrent 1’évolution de la conductivité thermique des nanofluides N1, N2,
N3 et N4 en fonction de la fraction volumique aux différentes températures de
fonctionnement. Les résultats montrent clairement que la conductivité thermique des
nanofluides croit avec la fraction volumique des NTC et avec la température. Cette
augmentation est plus prononcée pour les faibles fractions volumiques (inférieures a 0.111%).
Les résultats montrent également que pour tous les nanofluides étudiés, la conductivité
thermique a 20°C augmente d’une manicre quasi-linéaire avec la fraction volumique des
NTC. A 30 et a 40°C, I’augmentation de la conductivité thermique des nanofluides se
caractérise par une pente plus marquée pour les faibles concentrations.
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Fig.III. 20 Evolution de la conductivité thermique des nanofluides en fonction de la fraction
volumique et la température ; a) N1 ; b) N2 ; c) N3 ; d) N4

A partir des figures III.20 obtenues et des mesures expérimentales de la conductivité
thermique des fluides de base (eau+surfactant) associés a chaque nanofluide, nous sommes en
mesure de tracer 1’évolution de la conductivité thermique relative A,/Agm en fonction de la
fraction volumique des NTC pour les trois températures de fonctionnement. Comme pour la
viscosité dynamique, le but de cette partie est d’évaluer la pertinence des modeles de
prédiction de la conductivité thermique des nanofluides et des parametres de composition des
solutions.

I11.2.3Conductivité thermique relative et comparaison avec les modeles de
la littérature

Comme nous I’avons évoqué dans 1’étude bibliographique, un des modeles les plus utilisés
pour estimer la conductivité thermique des nanofluides a base de NTC a été initialement
proposé par Hamilton et Crosser [HAM/1962].

Ay Py =1y = (=104, — 2, o,

= Eq.Ill 9
Ay Ay + (=D, +(1=1)2, -4, o, 4
Ou n= 3
y

Y, rapport de sphéricité, est définit comme étant le rapport de 1’aire d’une sphére de méme
volume que la particule sur 1’aire de cette méme particule.
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Dans le cas des NTC testés, 'V est calculé a partir du diametre et de la longueur moyenne des
NTC. Ce rapport a été évalué a 0.24 pour les NTC de type NC7000 et a 0.30 pour les NTC
type CNTA. Ces valeurs du rapport de sphéricité sont différentes de celle de la littérature pour
les particules de forme cylindrique, rapport qui est généralement pris égal a 0.5.

Sur les figures III.21, on représente les évolutions de la conductivité thermique relative des
nanofluides N1, N2, N3 et N4 en fonction de la fraction volumique a 20°C. On observe tout
d’abord un écart important entre les points expérimentaux et le modele d’Hamilton-Crosser
(H-C) pour les nanofluides N1, N2 et N3. Cet écart augmente d’une maniére significative
avec la fraction volumique des NTC. Cependant, dans le cas du nanofluide N4 (figure I11.31-
(d)), on remarque que le modele de Hamilton-Crosser est assez satisfaisant pour prédire
I’évolution de la conductivité relative.
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Fig. III. 21 Conductivité relative en fonction de la fraction volumique a 20°C ; (a) N1 ; (b) N2 ; (c)
N3 ; (d) N4

L’écart maximal entre les points expérimentaux des courbes des figures II1.21 (a)-(c) et le
modele de Hamilton-Crosser [HAM/1962] est d’environ 18%. Cet écart peut €tre attribué au
rapport d’aspect élevé des NTC (r,=160) utilisés pour les nanofluides N1, N2 et N3, comparé
a celui des NTC du nanofluide N4 ((r,=90). Cet écart peut €tre dii aussi au mouvement
brownien des NTC au sein du fluide de base. Comme nous avons pu voir dans 1’étude
bibliographique, le mouvement brownien est un déplacement aléatoire des particules qui peut
provoquer une augmentation des propriétés thermiques. Ce mouvement s’accentue sous 1’effet
de I’excitation thermique et devient aussi plus prononcé pour les particules a faibles masses
volumiques. Dans le cas des NTC étudiés, la masse volumique des NTC de type NC7000 (N1,
N2 et N3) est inférieure a celle du NTC type CNTA (N4). Cette différence est de I’ordre de
14% (tableau II.2 chapitre II). Pour cette raison, nous estimons que le mouvement brownien
des NTC n’est pas négligeable au sein des nanofluides N1, N2 et N3 et que pour le nanofluide
N4, les NTC sont suffisamment denses pour que la contribution de ce mouvement soit
négligeable. Nous proposons par la suite d’étudier la pertinence de ces hypotheses. Pour cela,
nous avons comparé nos résultats avec deux modeles. Le premier modele, introduit
précédemment dans 1’é¢tude bibliographique, est celui de Walvekar et al. [WAL/2012]
(Equation II1.10). Ce modele tient compte de l'effet du diamétre, du rapport d'aspect des NTC
ainsi que I’effet du mouvement brownien et de la température.
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L fh -

Le deuxieme modele est un modele que nous avons développé en se basant sur I’équation de
Hamilton-Crosser a laquelle est ajouté la contribution du mouvement brownien des NTC 1ié€ a
la température et a la viscosité dynamique du fluide de base selon le deuxieme terme du
modele de Walvekar et al. [WAL/2012] (Equation II1.11).

Aoy h Ay + (=12, —(n =102, = 4, o,

Ao _ A EqIII 11

Ay P, -1, +(n-1)2, -2, )0 T o !

Avec 4, . = cr-T)o, 1n(liJ Eq.II 12
rplp lufb rp

Dans les deux modeles (Eq. III.10 et III.11), Ty est prise égale a 273 K, qui correspond a la
température de référence au-dessous de laquelle le mouvement brownien devient négligeable.
C est une constante qui dépend de la constante de Boltzmann [WAL/2012] comme le montre
I’équation I11.13 :

_ 85x,°

C =
727

Eq.IIl. 13

Walvekar et al. [WAL/2012] ont utilisé une valeur de C égale a 2.10’ pour reproduire leurs
résultats expérimentaux. Cette valeur permet d’ajuster leurs résultats expérimentaux mais ne
correspond pas a I’expression de 1’équation II1.13. Nous avons testé cette valeur de C, et nous
avons obtenu des résultats erronés. En effet, les conductivités thermiques obtenues sont de
I’ordre de 10°(W/m.K). Aussi, la constante C utilisée par la suite correspond effectivement a
I’équation I11.13.

Les résultats des figures III. 21 nous montrent que le modele de Walvekar et al. [WAL/2012]
surestime largement I’évolution de la conductivité thermique relative dans le cas des quatre
nanofluides testés notamment pour des concentrations volumiques supérieures a 0.055%
(0.1% massique). Pour des fractions inférieures a 0.1% massiques, ce modele semble en bon
accord avec nos points expérimentaux.

Il est a noter que, dans leur étude, Walvekar et al. [WAL/2012], ont développé ce modele
pour des suspensions a base de NTC a faibles fractions massiques (inférieures a 0.1%). Ceci
montre que dans cette gamme de concentration, nos résultats concordent avec les leurs.

Pour des fractions volumiques élevées, nous pouvons remarquer que le modele adapté
(équation III1.11) permet de reproduire nos résultats expérimentaux dans la gamme de fraction
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volumique étudiée. Ces résultats confirment nos hypotheses, autrement dit, la contribution du
mouvement brownien (équation III.12) a I’amélioration de la conductivité thermique est non
négligeable dans le cas des nanofluides N1, N2 et N3. Il est important de signaler que pour
aboutir a cet ajustement, la constante C a été finalement prise égale a 1.2x1072,

Le mouvement des NTC augmente sous excitation thermique et peut avoir des conséquences
sur les performances thermiques ainsi que sur les interactions entre les particules. Nous allons,
dans cette partie, présenter les résultats de la modélisation a 30 et a 40°C.

Les figures II.22 et II.23 représentent respectivement les évolutions des conductivités
thermiques relatives des nanofluides testés a 30 et a 40°C. On remarque un comportement
similaire des nanofluides, composés de NTC de type NC7000, vis-a-vis de ’effet de la
température. Les conductivités thermiques relatives évoluent d’une maniére non linéaire avec
la fraction volumique des NTC. Comme pour la température 20°C, le modele de Walvekar et
al. [WAL/2012] surestime largement la conductivité thermique pour des fractions supérieures
a 0.055% en volume. Pour des fractions volumiques inférieures, ce modele sous-estime la
conductivité thermique.
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Fig.IIl. 23 Conductivité relative en fonction de la fraction volumique a 40°C ; (a) N1 ; (b) N2 ; (c)
N3 ; (d) N4

Le modele précédemment développé (équation III.11) et le modele de Hamilton Crosser sous-
estiment la conductivité thermique des nanofluides N1, N2 et N3.

Pour le nanofluide N4, on observe que le modele développé (équation III.11) est en bon
accord avec nos résultats expérimentaux a 30 et a 40°C. Nous pouvons donc constater que
pour ce nanofluide, le mouvement brownien devient non négligeable pour des températures
supérieures a 20°C.

L’écart entre le modele de I’équation III.11 et nos résultats expérimentaux pour les autres
nanofluides (N1, N2 et N3) peut étre dii a d’autres parametres dont les interactions entre les
NTC, le réarrangement des NTC sous I’effet de ’excitation thermique et le rapport d’aspect
¢levé des NTC. En effet, quand le rapport d’aspect augmente (NTC plus long ou plus étroit),
cela permet de consolider au mieux les liaisons entre les NTC qui se comportent comme des
ponts thermiques. A haute température, la contribution de ces liaisons peut devenir non
négligeable. Ceci pourrait expliquer les évolutions non linéaires des conductivités thermiques
et les écarts observés.

Enfin, Les figures III.22 montrent un gain en conductivité thermique maximal pour le
nanofluide N1 a la fraction volumique 0.557% (1% massique) de 1’ordre de 45% par rapport
au fluide de base a la température de fonctionnement 40°C. Pour les autres nanofluides, on
obtient a la méme concentration un gain de I’ordre de 35% pour N2, 30% pour N3 et environ
25% pour N4. 1l est ainsi mis en évidence qu’en plus de 1’effet de la fraction volumique des
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NTC et de la température, le comportement thermique des nanofluides peut potentiellement
dépendre également du type de surfactant utilisé¢ et du rapport d’aspect des nanotubes.

II1.2.4Effets du type de surfactant et du rapport d’aspect
11.2.4.1 Effet du type de surfactant

Comme pour la viscosité dynamique, pour étudier D’effet du type de surfactant sur la
conductivité thermique des nanofluides, nous comparons le comportement des trois
nanofluides N1, N2 et N3. Ces nanofluides sont constitués du méme type de NTC et different
par le type de surfactant utilisé.

Sur les figures II1.24, nous présentons 1’évolution de la conductivité thermique des
nanofluides N1, N2 et N3 en fonction de la fraction volumique des NTC pour les trois
températures de fonctionnement (a) 20°C, (b) 30°C et (c) 40°C. Ces figures montrent que
I’écart entre les courbes des évolutions des conductivités thermiques des trois nanofluides est
relativement négligeable (inférieur a 3.5%) sur toute la gamme des concentrations étudiées.
Ceci confirme que le type de surfactant utilisé n’a pas d’effet significatif sur la conductivité
thermique. Ces résultats sont en accord avec ceux d’Asseal et al. [ASS/2005] qui ont étudié
I’effet de deux types de surfactants (CTAB (Hexadecyltrimethyl Ammonium Bromide) et un
autre surfactant commercial AQ (inconnu) sur la conductivité thermique de nanofluides
composés de MWCNT/eau et DWCNT/eau pour une gamme de concentration volumique qui
varie entre 0.1 et 0.6%.
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Fig.I11. 24 Conductivité thermique des nanofluides N1, N2 et N3 fonction de la concentration
volumique en NTC (a) a 20°C ; (b) a 30°C ; (c) a 40°C

111.2.4.2 Effet du rapport d’aspect

Les figures I11.25 représente les évolutions de la conductivité thermique des nanofluides N3 et
N4 en fonction de la fraction volumique des NTC associées au nanofluide N3 pour les trois
températures de fonctionnement. Ces deux nanofluides ont le méme fluide de base avec la
meéme concentration de surfactant a base de polycarboxylate de sodium soluble dans I’eau (O)
et différent seulement par le type de NTC (tableau I1.2).

On note une amélioration de la conductivité thermique relativement meilleure pour le
nanofluide N3 par rapport au nanofluide N4 pour des fractions volumiques supérieures a
0.055% (0.1% en masse) a 30 et a 40°C. Ainsi, on obtient a la fraction volumique 0.557%
(1% en masse), une augmentation de I’ordre de 30% pour N3 et de ’ordre de 25% pour le
nanofluide N4 a la température 40°C.

L’écart entre les courbes des conductivités thermiques des nanofluides N3 et N4 est inférieur
a 3.5%, ce qui montre que ’effet du rapport d’aspect peut étre considéré négligeable a 20°C.
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Fig.III. 25 Conductivité thermique des nanofluides N3 et N4 fonction de la concentration
volumique en NTC (a) a 20°C ; (b) a 30°C ; (c) a 40°C

Cet écart est plus important lorsqu’on augmente la température et met en évidence dans ce cas
I’effet du rapport d’aspect sur la conductivité¢ thermique des nanofluides. Comme nous
I’avons mentionné précédemment, quand le rapport d’aspect augmente (NTC plus long ou
plus étroit), cela permet de consolider au mieux les liaisons entre les NTC qui se comportent
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comme des ponts thermiques et facilite ainsi la diffusion de la chaleur. Ce résultat confirme ce
qui a été montré précédemment par Asseal et al. [ASS/2005], Yang et al. [YAN/2006] et
Jiang et al. [JIA/2009] sur des suspensions contenant des NTC (voir partie 1.3.1.2 chapitre I).

III.2.5Bilan sur la caractérisation expérimentale de la conductivité
thermique

L’analyse des résultats expérimentaux sur la conductivité thermique des nanofluides a base de
NTC nous montrent que :

o La température a un effet important sur I’amélioration de la conductivité thermique
notamment pour des faibles concentrations des NTC pour lesquelles cet effet est plus
prononcé. Cette amélioration augmente avec la température.

o Les types de surfactant utilisés n’ont pas d’effet significatif sur la conductivité
thermique.

o Les modeles de la littérature ne permettent pas de reproduire nos résultats
expérimentaux notamment a 30 et a 40°C a hautes fractions volumiques (supérieures a
0.055%). Ceci peut étre da a plusieurs parametres dont les interactions entre les NTC,
le réarrangement des NTC sous ’effet de I’excitation thermique et le rapport d’aspect
élevé des NTC, et la présence d’agrégats.

I11.3 CARACTERISATION EXPERIMENTALE DE LA  MASSE
VOLUMIQUE DES NANOFLUIDES A BASE DE NTC: RESULTATS ET
ANALYSES

L’objectif de cette partie est de caractériser expérimentalement la masse volumique des
nanofluides afin d’étudier la validité de la loi de mélange utilisée dans la littérature pour
estimer la masse volumique des nanofluides en général, et des suspensions a base de NTC en
particuliers, en 1’absence de données expérimentales. Dans cette loi, comme nous 1’avons
évoqué dans le chapitre 1, sont considérées les caractéristiques des nanoparticules et celles du
fluide de base sans que la contribution du surfactant soit clairement identifiée. Les mesures
présentées ici ont été effectuées au Laboratoire de Recherche en Microgravité de I’Université
Libre de Bruxelles (ULB) sur le nanofluide N1 constitu¢ de NTC dispersés dans 1’eau
déminéralisée et du surfactant SDBS (Sodium Dodecyl Benzene Sulfonate). Sur la base de ces

résultats, la masse volumique des autres nanofluides pourra étre évaluée a partir de lois
adaptées a la concentration en NTC et a la proportion de surfactant.

ITI1.3.1Mesure de la masse volumique : résultats et discussion

Comme nous 1’avons évoqué dans le premier chapitre bibliographique, en 1’absence de
mesures expérimentales, la masse volumique des nanofluides est souvent calculée a partir de
la loi de mélange (équation II1.14) [PAK/1998].

Py =P, + (1 -, )pfb Eq.Ill 14
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Dans ce cadre, les nanoparticules sont supposées bien dispersées et d’une facon uniforme,
formant ainsi une suspension stable en équilibre thermique avec le fluide de base. Dans cette
partie, nous allons étudier les limites de validité de cette loi de mélange en fonction de la
concentration des NTC et de la température. Pour cela, nous avons mesuré expérimentalement
la masse volumique du nanofluide N1 avec le surfactant SDBS (figure III.26) pour une
gamme de température entre 20 et 40°C, selon le protocole décrit au chapitre 2. La fraction
massique des suspensions testée est comprise entre 0.01 et 1%, ce qui correspond a une
fraction volumique entre 0.0055 et 0.557% (tableau III.1).

Fig.I1l. 26 Echantillons étudiés

Afin d’étudier ’effet du surfactant sur la masse volumique du nanofluide, nous avons mesuré
indépendamment la masse volumique du surfactant SDBS en poudre par la méthode du
pycnometre en utilisant un flacon de 100ml et une balance de précision +0,001g. Les mesures
ont été effectuées pour trois températures, 20, 30 et 40°C.

De I’eau distillée et du tolueéne ont été utilisés comme liquides d’essai. La validité¢ de la
mesure est vérifiée en comparant la masse volumique mesurée de ces deux liquides a leur
valeur théorique. A titre d’exemple, 4 20°C on obtient une valeur de 1.03g/cm’ pour 1’eau et
de 0.806 g/cm’ pour le toluéne. Ce qui représente un écart maximum de ’ordre de 3.5% pour
I’eau et de 0.5% pour le tolueéne par rapport aux valeurs théoriques [HAL2/2014].

I11.3.2Effet de la fraction volumique et la température

Les mesures expérimentales de la masse volumique de nos échantillons en fonction de la
température et a différentes fractions volumiques ont été comparées a deux modeles. Le
premier modele est la loi de mélange classique [PAK/1998] dans laquelle 1a masse volumique
des particules est considéré comme constante dans la gamme de température utilisée alors que
la variation de la masse volumique de I’eau en fonction de la température est prise en compte.
La présence de surfactant est ici négligée (Equation III.15). Les molécules de surfactant sont
supposées adsorbées au niveau de la surface des NTC et 1’eau distillée constitue a elle seule le
fluide de base. Dans le deuxiéme modele, que I’on peut appeler loi de mélange corrigée, nous
prenons en compte la présence de surfactant (équation III1.17), le fluide de base est alors un
mélange de 1’eau distillée et du surfactant, dont les masses volumiques dépendent de la
température, ainsi la masse volumique du surfactant vaut 1.18 kg/l a 20°C, 1.11kg/1 a 30°C et
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1.05 kg/k a 40°C. Nous avons développé cette équation a partir de 1’équation III.16
[GLA/2010] :

(pnf )th = (l_wv )pf + ¢vpp Eq.III. 15
m mp +ms +mbf
) == =_r * ¥ 11 16
(o), (Vlf Vv, EqIII

(pnf )m = (1 Py — Py )be +0,P, TP,P;s Eq.IIl. 17

Les figures II1.27 représentent respectivement 1’évolution de la masse volumique du
nanofluide étudié en fonction de la fraction volumique a 20, 30 et 40°C. Les résultats
expérimentaux nous montent, pour chaque température d’essai, une croissance de la masse
volumique du nanofluide avec 1’augmentation de la fraction volumique des NTC et du
surfactant. On observe une tendance similaire de 1’évolution de la masse volumique prédite
par les modeles des équations III.15 et IT1.17.

Le premier modele (loi de mélange classique) permet d’estimer et de prédire correctement
I’évolution de la masse volumique des suspensions a des fractions volumiques inférieures a
0.111%. Au-dela de cette concentration, on observe un écart entre les points expérimentaux et
théoriques. Ceci peut étre expliqué par I’effet du surfactant. En effet, le modele de 1’équation
III.17 intégrant la présence de surfactant permet de reproduire les points expérimentaux pour
I’ensemble des fractions volumiques étudiées, et en particulier pour des fractions volumiques
supérieures a 0.111%, avec une erreur relative de I’ordre de 0.5%.

Ainsi, on peut en déduire que la loi de mélange classique reste valable a des faibles fractions
volumiques pour lesquelles la présence du surfactant n’a pas d’effet significatif sur la masse
volumique du nanofluide. Au-dela d’une concentration critique (ici, 0.111%), le modele
corrigé est mieux adapté. Les masses volumiques sont exprimées en kg/l.
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Fig.III. 27 Evolution de la masse volumique du nanofluide N1 en fonction de la fraction volumique
en nanotubes a 20 (a), 30 (b) et 40°C (c)

A partir des figures II1.27 ci-dessus, on peut tracer 1’évolution de la masse volumique relative,
définit comme étant le rapport entre la masse volumique du nanofluide et celle du fluide de
base associé, en fonction de la fraction volumique et de la température (figure I11.28).

I1 est & noter que la masse volumique du fluide de base est calculée a partir de I’équation de la
loi de mélange (équation III.18), en supposant que les particules de surfactant sont bien
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dispersées d’une fagon uniforme, formant ainsi une suspension stable en équilibre thermique
avec 1’eau déminéralisée.

pfb = (1_¢vs )peuu +¢vsps Eq.III. 18

@, la fraction volumique du surfactant ; p, la masse volumique du surfactant (kg/m")

1,1

420°C  030°C e40°C

1,05 |

Masse volumique relative

0,95 |

0,9
0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6

Fraction volumique (%)

Fig.III. 28 Evolution de la masse volumique relative en fonction de la température et de la fraction
volumique

On note une évolution quasi-linéaire de la masse volumique relative en fonction de la fraction
volumique des NTC. Autrement dit, la température n’a pas d’effet significatif sur I’évolution
de la masse volumique relative.

Sur la base de ces résultats et des conclusion précédentes, la masse volumique des nanofluides
est calculée a partir de I’équation II1.17 dans la suite de ce travail. Dans cette équation, la
masse volumique du nanofluide dépend de la masse volumique du fluide de base, des NTC, et
celle du surfactant utilisé ainsi que la fraction volumique des NTC.

Sur les figures I11.29, nous tragons les évolutions des masses volumiques des nanofluides N1,
N2, N3 et N4 en fonction de la fraction volumique des NTC (type NC7000) pour les trois
températures de fonctionnement 20, 30 et 40°C.

Les évolutions des masses volumiques des nanofluides N1, N2, N3 et N4 sont relativement
similaires. Ceci montre que le type de surfactant utilisé et le rapport d’aspect des NTC ont un
effet négligeable sur la masse volumique des nanofluides aux concentrations étudiées.
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Fig.III. 29 Masse volumique des nanofluides en fonction de la fraction volumique en NTC type
NC7000 (a) 20°C ; (b) 30°C ; (c) 40°C

1114 CHALEUR SPECIFIQUE DES NANOFLUIDES : RESULTATS ET
ANALYSES

Dans le cadre de ce travail, et en absence de dispositif expérimental adapté, nous n’avons pas
caractérisé expérimentalement la chaleur spécifique des nanofluides utilisés. Les résultats de
la littérature ont largement montré que la chaleur spécifique des nanofluides peut étre estimée
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avec le modele de 1’équation III.18 précédemment décrit dans 1’é¢tude bibliographique
[O’HA/2012]. Nous avons donc utilisé ce modele pour déterminer la chaleur spécifique des
nanofluides testés afin d’étudier I’influence de la fraction volumique des NTC et de la
température. Au vu des résultats précédents sur la densité des nanofluides, ce modele sera
d’autant plus adapté que la concentration en surfactant est faible. Il est également nécessaire
de considérer que la chaleur spécifique du surfactant est négligeable devant celles des autres
constituants.

_ q)v (pcp )np + (l - (Dv )(pcp )ﬂ;

C . =
ot ¢vpnp +(l_¢v )pﬂ;

Eq.III. 19

I11.4.1Effet de la fraction volumique

Les figures I11.30 montrent 1’évolution de la chaleur spécifique des nanofluides N1, N2, N3 et
N4 en fonction de la fraction volumique pour les trois températures 20, 30 et 40°C. Lorsque la
fraction volumique des NTC croit, cela se traduit par une légere dégradation de la chaleur
spécifique des nanofluides. Ce comportement est dii aux faibles valeurs de la chaleur
spécifique des NTC comparées a 1’eau déminéralisée.

On note aussi que les courbes des chaleurs spécifiques sont similaires pour les quatre
nanofluides étudiés.
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Fig.III. 30 Chaleur spécifique en fonction de la fraction volumique en NTC type NC7000 (a) 20°C ;
(b) 30°C ; (c) 40°C
I11.4.2Effet de la température

Sur les figures II1.31, on représente 1’évolution de la chaleur spécifique en fonction de la
fraction volumique et de la température pour les différents nanofluides : (a) N1, (b) N2, (¢)

N3 et (d) N4.
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Fig. III. 31 Chaleur spécifique en fonction de la fraction volumique en NTC type NC7000 (a) N1 ;
(b) N2 ; (c) N3 ; (d) N4

On remarque un comportement similaire des quatre nanofluides vis-a-vis de I’effet de la
température. Les valeurs calculées de la chaleur spécifique a 20°C sont légerement
supérieures par rapport a celles des températures 30 et 40°C.

II1.5 BILAN ET CONCLUSIONS SUR LES MESURES DES PROPRIETES
THERMOPHYSIQUES DES NANOFLUIDES A BASE DE NTC

La caractérisation des propriété€s thermo-physiques des nanofluides a base de NTC étudiés
nous a permis de mettre en évidence 1’influence de la fraction volumique, de la température,
du type de surfactant et du rapport d’aspect des NTC. Les résultats montrent qu’a faibles
concentrations, inférieures a 0.1% massique (ou 0.055% volumique pour les nanofluides a
base de NTC type NC7000), on observe que :

o Le comportement rhéologique des nanofluides est newtonien quel que soit le taux de
cisaillement appliqué et il est indépendant du type de surfactant utilisé et du rapport
d’aspect.

o La température n’a pas d’effet significatif sur I’évolution de la viscosité relative (pour
le nanofluide N1).

o Les valeurs des viscosités dynamiques des nanofluides sont proches de celles des
fluides de base associés.

o La température a un effet important sur I’amélioration de la conductivité thermique et
cette amélioration est plus prononcée a faibles concentrations.
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o La chaleur spécifique est plus importante a faibles concentrations en NTC et elle
diminue quand cette concentration croit.

Pour I’ensemble de ces raisons, la suite de ce travail se focalise principalement sur
I’utilisation des nanofluides a base de NTC pour de faibles concentrations. Nous étudierons
deux fractions massiques 0.01 et 0.05%. Ce choix, d’un point de vue pratique, permet de
s’affranchir ou de réduire les problémes de pertes de charge dans les échangeurs de chaleur
associés a la viscosité des suspensions liés a la présence des NTC et qui peuvent compenser
les gains thermiques obtenus par des fluides adaptés. Ce choix permet néanmoins comme
nous I’avons montré de garantir une augmentation assez importante de la conductivité
thermique. Vis-a-vis des températures étudiées, les meilleurs résultats sont obtenus pour la
température de fonctionnement la plus élevée.

Dans 1’objectif d’une exploitation de ces nanofluides dans les échangeurs thermiques liés a
I’habitat (capteurs solaires, capteurs thermiques, plancher chauffant, ...), le choix d’une
température de fonctionnement dans un systéme thermique doit s’appuyer a la fois sur les
performances thermo-physiques des nanofluides et de leur stabilité en fonction de cette méme
température. Sur la base de nos résultats, une température de 45°C semble propice.

Aussi, les propriétés thermo-physiques des nanofluides (aux deux fractions massiques 0.01 et
0.05%) sont ainsi évaluées a cette température et les principaux résultats sont présentés en
premiere partie du prochain chapitre. On s’intéressera ensuite a 1’étude des performances
thermiques de ces nanofluides dans les échangeurs décrits au chapitre 2.
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Chapitre IV :

Etude du comportement thermique des nanofluides dans un
échangeur de chaleur
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INTRODUCTION

Apres une étude complete sur la caractérisation des propriétés thermo-physiques des nanofluides a
base de NTC, il s’agit a présent de les tester dans une boucle thermique dans le but d’évaluer leurs
performances thermiques. Ce chapitre propose une étude expérimentale sur deux types
d’échangeurs. Nous avons d’abord étudié le comportement thermique des nanofluides,
antérieurement présentés et caractérisés dans les chapitres précédents, dans un échangeur a tubes
concentriques (en U) a une seule fraction massique 0.01% (étude préliminaire). Cette premiere
¢tude nous a permis, en s’appuyant sur les tendances observées, de mettre en évidence le potentiel
thermique des nanofluides étudiés par rapport aux fluides de base associés.

Ensuite, et dans le but de raffiner et consolider les résultats obtenus, nous avons caractérisé le
comportement thermique des nanofluides dans le banc d’essai composé d’un échangeur thermique
coaxial que nous avons congu (voir section II.5.3.1 chapitre II). Cette étude permet une
détermination plus précise des flux échangés et des coefficients d’échange convectifs locaux et
donne lieu a des nouvelles interprétations reposant sur : les effets des différents parametres qui
peuvent influencer le comportement thermique des nanofluides dans un échangeur de chaleur.

Iv.1 ETUDE PRELIMINAIRE : COMPORTEMENT THERMIQUE DANS
UN ECHANGEUR EN U : RESULTATS ET ANALYSES

Cette ¢étude s’est intéressée particulierement a 1’évolution des propriétés thermiques globales
(coefficient d’échange convectif moyen) des nanofluides par rapport a celles du fluide de
base. Ceci est dans le but de mettre en évidence les gains thermiques que peut procurer
I’application des nanofluides dans un échangeur de chaleur. Pour cela, nous avons choisi de
tester trois nanofluides a une seule fraction massique en NTC (0.01%) :

o NI (a base de NC7000 dispersés dans de [’eau déminéralisée et stabilisé avec le
surfactant SDBS)

e N3 (a base de NC7000 dispersés dans de ['eau déminéralisée et stabilisé avec le
surfactant Polycarboxylate de sodium soluble dans [’eau (O)

o N4 (a base de CNTA dispersés dans de [’eau déminéralisée et stabilisé avec le
surfactant Polycarboxylate de sodium soluble dans [’eau (O)

Au sein de ’échangeur, la température moyenne entre 1’entrée et la sortie du fluide chaud
dans le tube central, ou circulent les nanofluides, est d’environ 45°C. Ainsi, les propriétés
thermo-physiques (masse volumique, chaleur spécifique, conductivité thermique et viscosité
dynamique) ont été évaluées suivant les procédures détaillées dans le chapitre II a cette
température moyenne.

Le tableau IV.1 résume les propriétés thermo-physiques des nanofluides étudiés a la fraction
massique 0.01%.
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Tableau IV. 1 Propriétés thermo-physiques des nanofluides a la température moyenne

Nanofluide Masse Chaleur spécifique Conductivité Viscosité
volumique J/kg.K) thermique (W/m.K) dynamique
(kg/m’) (mPa.s)
N1 990.25 4179.7 0.720 0.604
N3 990.25 4179.7 0.710 0.604
N4 990.26 4179.6 0.695 0.602

IV.1.1 Variation des températures a ’entrée/sortie de I’échangeur

Cette premiere méthode d’analyse « qualitative » consiste a comparer et a analyser les
températures de 1’échangeur de chaleur avec et sans utilisation des nanofluides. En effet,
lorsque le régime permanant est atteint, on lance 1’acquisition des températures
correspondantes de I’entrée/sortie des tubes annulaire et central pendant 30 minutes. On
calcule ensuite la moyenne de 1’évolution temporelle pour chaque température. Le tableau
IV.2 représente les résultats obtenus dans le tube annulaire a 40l/h et dans le tube central a
201/h. On a choisi de représenter les températures a un débit relativement faible dans I’espace
central pour pouvoir visualiser les écarts de température.

Tableau IV. 2 Variation des températures a I’entrée sortie de I’échangeur

Différence de T° dans I'espace annulaire Différence de T° dans I'espace central
(°0C) (°C)

Eau N1 N3 N4 Eau N1 N3 N4

3.83 5.86 5.35 5.02 7.73 9.95 9.35 8.99

On observe que les températures de sortie de 1’échangeur sont modifiées par la présence des
nanofluides comparées a I’eau déminéralisée. En effet, I’utilisation des nanofluides dans le
tube central illustre une augmentation de la température de sortie dans I’espace annulaire par
rapport a I’eau. Cette augmentation est maximale pour le nanofluide N1 et minimale pour le
nanofluide N3. Ceci peut étre expliqué par ’amélioration de la conductivité thermique des
nanofluides N1, N3 et N4 (tableau IV.1).

Il est a noter que cette méthode d’analyse est seulement qualitative. Elle ne permet pas de
quantifier les améliorations liées a I’évolution des températures dans I’échangeur. Cependant,
les tendances observées des profils de température aux sorties de 1’échangeur sont trés utiles
pour approfondir et consolider 1’étude. Pour cette raison, on s’intéresse maintenant aux
performances thermiques (flux de chaleur échangé et coefficient d’échange convectif) de
chaque fluide.
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IV.1.2Bilans énergétiques

La figure IV.1 montre 1’évolution du flux de chaleur transféré du fluide chaud (espace central)
vers le fluide froid (espace annulaire) en fonction du débit du fluide chaud. Ce flux a été
évalué en intégrant les résultats obtenus de la caractérisation expérimentale des propriétés
thermo-physiques a la température moyenne (tableau IV.1). En observant la figure VI.1, on
s’apercoit que le flux de chaleur transféré en présence des nanofluides dans 1’espace central
est 1égérement supérieur a celui de I’eau déminéralisée notamment a forts débits volumiques.

450

wo | +-eau © NI O N3 O N4 %

350

0,15 0,25 0,35 0,45 0,55 0,65 0,75
Débit volumique (I/min)

Fig.1V. 1 Evolution du flux transféré en fonction du débit du fluide chaud

Dans les conditions de fonctionnement de I’échangeur et les conditions de I’expérience fixées,
la figure IV.2 illustrant I’amélioration du flux échangé des nanofluides N1, N3 et N4 par
rapport a I’eau en fonction nombre de Reynolds dans le tube central, montre pour les trois
nanofluides un gain sur le flux échangé. Ce gain thermique varie entre 11 et 13% pour le
nanofluide N1, entre 10 et 12.5% pour le nanofluide N3 et il est de ’ordre de 10% pour le
nanofluide N4. Cette amélioration du flux échangé est en adéquation avec celle évaluée par
les mesures de la conductivité thermique (tableau I'V.1).
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Fig.1V. 2 Amélioration du flux échangé en fonction du nombre de Reynolds dans I’espace central

Ces résultats confirment que la modification de la conductivité thermique d’un fluide
caloporteur par I’ajout des NTC intensifie proportionnellement les transferts thermiques dans
I’échangeur de chaleur étudié.

Dans le but de quantifier et raffiner I’analyse sur 1’amélioration des échanges thermiques
apportée par 1’utilisation des nanofluides étudiés, on s’intéressera maintenant a 1’évolution du
coefficient d’échange convectif et au nombre de Nusselt associé au niveau du tube central.

IV.1.3 Coefficient d’échange convectif

La figure VI.3 représente 1’évolution du coefficient d’échange convectif global au niveau du
tube central en fonction du nombre de Reynolds. On constate tout d’abord que les valeurs
expérimentales du coefficient d’échange convectif augmentent réguliérement avec le nombre
de Reynolds et surtout, cette augmentation a la méme allure pour les nanofluides que pour
I’eau déminéralisée. Ensuite, on s’apergoit, comme pour le flux transmis, une légere
amélioration du coefficient d’échange des nanofluides N1, N3 et N4 par rapport a celui de
I’eau notamment a fort nombre de Reynolds (supérieur a 2500), c’est-a-dire en régime
turbulent.
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Fig.1V. 3 Evolution du coefficient d’échange convectif en fonction du nombre de Reynolds dans

DPespace central

Sur la figure IV.4, on représente I’évolution du coefficient d’échange relatif, définit comme
¢tant le rapport du coefficient d’échange convectif du nanofluide sur celui de 1’eau

déminéralisée, en fonction du nombre de Reynolds.
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Fig.1V. 4 Evolution du coefficient d’échange relatif en fonction du nombre de Reynolds

On constate que les valeurs expérimentales du coefficient d’échange convectif relatif
augmentent treés 1égerement avec le nombre de Reynolds dans I’espace central. Les résultats
sur I’amélioration du coefficient d’échange convectif montrent une tendance similaire vis-a-
vis des résultats présentés précédemment sur le gain des flux thermiques. Ainsi, on note une
amélioration du coefficient d’échange convectif, par rapport a celui de I’eau dans les mémes
conditions, qui varie entre 11.5 et 13% pour le nanofluide N1 ; entre 11 et 12% pour le

nanofluide N3 et enfin entre 9 et 10%

pour le nanofluide N4.
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Fig.1V. 5 Evolution du nombre de Nusselt dans le tube central en fonction de Re

La figure IV.5 représente 1’évolution des nombres de Nusselt expérimentaux dans le tube
central en fonction du nombre de Reynolds. On constate qu’il n’y a pas d’écart significatif
entre les valeurs de Nusselt de 1’eau et celles des nanofluides testés. Ceci peut étre expliqué
par le fait que ’augmentation du coefficient d’échange convectif des nanofluides est similaire
a celle de la conductivité thermique.

Les résultats de cette section montrent que 1’ajout d’une faible quantité de NTC (0.01% en
concentration massique), permet d’améliorer relativement les propriétés thermiques de I’eau.
Cette amélioration, dans le cas étudié, peut €tre purement attribuée a la conductivité
thermique des nanofluides. Ces résultats rejoignent ceux d’Ashtiani et al. [ASH/2012]. Tandis
que pour d’autres travaux de la littérature le taux d’amélioration des échanges thermiques est
nettement supérieur a celui de la conductivité thermique [DIN/2006] [WEN/2004]
[KUM/2012]. Par exemple pour Ding et al. [DIN/2006], 1’amélioration des échanges
thermiques atteint jusqu’a 350% par rapport au fluide de base a la fraction volumique 0.5%
pour un nanofluide composé de NTC dispersé dans de I’eau et stabilisé par le surfactant GA
(Gum Arabic) circulant dans un tube cylindrique chauffé uniformément. D’aprés leurs
résultats, cette augmentation ne peut pas étre due seulement a 1’amélioration de la
conductivité thermique qui est de I’ordre de 47%, mais s’explique aussi par le réarrangement
des NTC en écoulement, par le rapport d’aspect élevé des NTC, par la couche limite réduite
au sein de tube ainsi que par 1’effet du cisaillement.

Xuan et Li [XUA/2003] et Kumaresen et al. [KUM/2012] ont observé que I’amélioration des
échanges thermiques peut €tre due aussi au mouvement chaotique (brownien) des NTC. Il est
a noter que les concentrations des NTC utilisées dans ces travaux varient entre 0.4 et 1%.

Comparées a notre étude, ces concentrations sont trop €levées et les effets des parametres
évoqués ci-dessus s’intensifient avec la concentration des NTC.
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Cette différence alors entre nos résultats et ceux de la littérature [XUA/2003] [DIN/2006]
[KUM/2012] provient de la tres faible concentration des NTC utilisée dans cette étude.

IV.1.4 Comparaison avec les modeles usuels

Dans cette partie, on se propose de comparer les valeurs expérimentales des coefficients
d’échanges avec les valeurs théoriques issues des corrélations classiques initialement
introduites dans le chapitre II (section I1.5.2.2). On rappelle que les nombres de Nusselt
théoriques dans le tube central sont calculés a partir des équations 11.28 (en régime laminaire)
et I1.29 (en régime turbulent).

On représente sur la figure V.6, 1’évolution des coefficients d’échange convectifs théoriques
et expérimentaux des nanofluides en fonction du nombre de Reynolds. On observe un écart
entre les valeurs théoriques et les valeurs expérimentales qui augmentent avec le régime
d’écoulement. Ainsi, on peut noter qu’en régime laminaire (pour des nombres de Reynolds
inférieurs a 2000), D’écart entre le modele théorique (équation II.19) et nos points
expérimentaux est de ’ordre de 10%. Quant aux nombres de Reynolds plus élevés (supérieurs
a 3000), en régime turbulent, cet écart devient plus important et il est de ’ordre de 15%.
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Fig.1V. 6 Evolution des coefficients d’échange théorique et expérimental des nanofluides en
fonction du nombre de Re

Les coefficients d’échange convectifs expérimentaux des nanofluides sont supérieurs a ceux
calculés a partir des modeles théoriques. Il faut donc trouver une explication a ce constat.
L’écart observé entre les points expérimentaux et théoriques peut étre expliqué par :

o Dans les modeles théoriques utilisés et dans le calcul des points expérimentaux, on ne
tient pas compte de ce qui se passe localement d’un point de vue thermique.
L’échange thermique peut étre effectué¢ a I’entrée de 1’échangeur et les longueurs
d’établissement de 1’écoulement sont plus courtes.
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o Lors de I’estimation du coefficient d’échange convectif des nanofluides, il faut
intégrer le comportement local des nanofluides dans I’échangeur de chaleur.

Le dispositif expérimental présenté précédemment dans cette partie nous a permis de mettre
en ¢évidence que 1’utilisation des nanofluides a base de NTC comme agent thermique dans un
échangeur de chaleur permet d’intensifier les échanges thermiques méme a tres faible fraction
massique (ici 0.01%) ou la viscosité dynamique des nanofluides restes similaires a celle de
I’eau déminéralisée. Cependant, ce dispositif expérimental ne nous permet pas d’étudier plus
finement le comportement thermique des nanofluides. Pour cela, nous avons congu un
prototype d’échangeur thermique coaxial ou nous avons mené la seconde étude.

Enfin, et avant de présenter la seconde partie expérimentale, dans le paragraphe suivant, on
représente les résultats sur la stabilité des nanofluides testés apreés passage dans 1’échangeur
de chaleur.

IV.1.5Etude de la stabilité des nanofluides

Dans cette partie, on se propose d’étudier un probléme majeur concernant la stabilité des
nanofluides dans le temps aprées le passage dans I’échangeur de chaleur sous les conditions de
fonctionnement fixées. Notre méthodologie consiste a récupérer les nanofluides étudiés apres
passage dans I’échangeur et remesurer leurs propriétés thermo-physiques, notamment la
conductivité thermique. Le tableau IV.3 représente les résultats de la conductivité thermique
avant et apres passage des nanofluides dans I’échangeur de chaleur a 45°C :

Tableau 1V. 3 Conductivité thermique des nanofluide avant et aprés passage dans ’échangeur

Nanofluide Conductivité thermique Conductivité thermique
(W/m.K) (Avant) (W/m.K) (Apres)
N1 0.720 0,610
N3 0.710 0,708
N4 0.695 0,697

D’apres les résultats du tableau IV.3, on peut noter que :

o La conductivité thermique des nanofluides N3 et N4 est restée pratiquement
constante avant et apres le passage dans I’échangeur. Ceci confirme que les
nanofluides N3 et N4 sont stables et que les conditions de fonctionnement
n’ont pas influencé sur la stabilité¢ des deux nanofluides.

o La conductivité thermique du nanofluide N1 s’est dégradée apres le passage
dans I’échangeur. En effet, le nanofluide N1 a subit une transformation et il
s’est déstructuré a cause de la température élevée imposée dans la boucle
chaude (50°C). Ce résultat confirme que le surfactant utilisé pour stabiliser le
nanofluide N1 (SDBS) n’est pas fiable a haute température.
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Pour ces raisons, et dans la suite de ce travail, le nanofluide N1 ne sera plus utilisé. Et on
s’intéressera plus particulicrement aux autres nanofluides initialement présentés dans le
chapitre II et pour deux concentrations massiques 0.01 et 0.05%. Afin de caractériser
thermiquement les nanofluides en conditions réelles, i-e avec 1’ajout d’antigel, un nouveau
nanofluide composé d’un mélange d’eau et d’éthyléne glycol comme fluide de base sera aussi
étudié.

Iv.2 PERFORMANCES THERMIQUES DES NANOFLUIDES DANS UN
ECHANGEUR COAXIAL HORIZONTAL: RESULTATS ET DISCUSSION

On se propose dans cette seconde partie d’étudier localement le comportement thermique des
nanofluides a base de NTC dans le banc d’essai que nous avons congu et initialement introduit
et validé dans le chapitre II. Les nanofluides étudiés dans cette partie sont rappelé dans le
tableau IV .4 :

Tableau IV. 4 Liste des nanofluides étudiés

Nanofluide Type de NTC fluide de base Surfactant

N2 NC7000 Eau distillée Lignine
R.~160
N3 NC7000 Eau distillée Polycarboxylate de
R.~160 Sodium soluble
dans I’eau (O)
N4 CNTA Eau distillée Polycarboxylate de
R, <90 Sodium soluble
dans I’eau (O)
N6 NC7000 Ethyléne Lignine
R~160 Glycol (50%)

+ Eau distillée
(50%)

Les nanofluides sont testés pour deux fractions massiques : 0.01 et 0.05%.

Au sein de 1’échangeur, la température moyenne entre ’entrée et la sortie du fluide chaud
dans le tube central, ou circulent les nanofluides, est d’environ 45°C. Ainsi, les propriétés
thermo-physiques (masse volumique, chaleur spécifique, conductivité thermique et viscosité
dynamique) ont été évaluées suivant les procédures détaillées dans le chapitre II a cette
température moyenne.

? R, rapport d’aspect des NTC
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Les tableaux IV.5 et IV.6 résument les résultats des propriétés thermo-physiques des
nanofluides respectivement aux concentrations massiques 0.01 et 0.05% a la température
moyenne entre la température d’entrée et la température de sortie du tube central, ou circulent
les nanofluides, qui est de 1’ordre de 45°C.

Tableau IV. 5 Propriétés thermo-physiques des nanofluides a 0.01%

Nanofluide Masse Chaleur spécifique Amélioration de la Viscosité
volumique J/kg.K) conductivité dynamique
(kg/m3) thermique par (mPa.s)
rapport au fluide de
base (%)

N2 990,25 4179.7 9.7 0.604

N3 990,25 4179.7 10.9 0,604

N4 990,26 4179.6 8.6 0,602

N6 1038.84 3368.6 13.2 2.18

Tableau IV. 6 Propriétés thermo-physiques des nanofluides a 0.05%

Nanofluide Masse Chaleur spécifique Amélioration de la Viscosité
volumique J/kg.K) conductivité dynamique
(kg/m’) thermique par (mPa.s)
rapport au fluide de
base (%)

N2 990,44 4178.25 11.3 0.632

N3 990,44 4178.25 11 0.640

N4 990,48 4178.21 9.6 0.633

N6 1039.01 3367.6 15.4 2.35

IV.2.1Observation des températures au niveau de la surface d’échange

Les figures IV.7 et IV.8 illustrent I’évolution de la température au niveau de la surface
d’échange en fonction de la distance axiale du tube central dans la zone d’entée thermique des
différents nanofluides étudiés pour quatre nombres de Reynolds (600 ; 950 ; 1890 et 3420)
respectivement aux fractions massiques 0.01 et 0.05%. On constate une forte diminution de la
température de la paroi a faibles distances axiales. Cette variation de la température diminue
avec la distance axiale et se stabilise a des distances axiales €élevées. D’apres ces observations,
on peut supposer que le transfert thermique entre les deux fluides s’effectue majoritairement a
la zone d’entrée de 1’échangeur de chaleur (a faibles distances axiales). On observe également
que pour tous les fluides testés, les écarts de température diminuent en fonction du nombre de
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Reynolds a cause des débits €levés. Il est a noter que sur les figures IV.7 (d) et IV.8 (d), nous
avons représenté la distribution de la température de la paroi en régime turbulent (Re=3420)
pour les trois nanofluides (N2, N3 et N4). Nous n’avons pas pu désormais obtenir des
résultats sur le nanofluide N6 a hauts débits, car ce nanofluide est beaucoup plus visqueux
comparés aux fluides étudiés (a cause de la présence de I’éthyleéne glycol) et nous étions
cependant limités par rapport a la capacité de la pompe de circulation.
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Fig.1V. 7 Distribution de la température a la surface d’échange en fonction de la distance axiale ;
(a) Re=600 ; (b) Re=950 ; (c) Re= 1890 ; (d) Re=3420
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Fig.1V. 8 Distribution de la température a la surface d’échange en fonction de la distance axiale ;
(a) Re=600 ; (b) Re=950 ; (c) Re= 1890 ; (d) Re=3420

On remarque également que I'utilisation des nanofluides provoque une légére augmentation
de la température au niveau de la surface d’échange en comparaison avec 1’eau déminéralisée
dans le tube central dans le cas des nanofluides N2, N3 et N4. Ces tendances observées sur les
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évolutions des températures au niveau de la surface d’échange restent cependant qualitatives.
Elles nous montrent que I’échange thermique s’effectue majoritairement a 1’entrée de
I’échangeur de chaleur (zone d’entrée thermique) et ne permettent en aucun cas de quantifier
les améliorations liées a [’utilisation des nanofluides. Par contre, ces évolutions de
température observées sont trés utiles pour approfondir 1’étude. Il s’agit maintenant de
s’intéresser a 1’évolution des grandeurs thermiques locales (le coefficient d’échange local) en
s’appuyant sur les résultats de la distribution de la température a la surface d’échange et sur la
caractérisation des propriétés thermo-physiques. Cette étude, complétant celle présentée dans
le chapitre 111, a pour objectif de caractériser les performances thermiques afin d’étudier les
effets des différents parametres qui peuvent influencer le comportement thermique des
nanofluides dans 1’échangeur de chaleur. On citera :

o L’effet de la distance axiale ou la zone d’entrée thermique

o L’effet du régime d’écoulement ou le nombre de Reynolds

o Les effets liés a la composition des nanofluides précédemment étudiés dans le chapitre
sur la caractérisation des propriétés thermo-physiques des nanofluides (chapitre III), a
savoir : la concentration des NTC ; le type de surfactant utilisé.

On peut également étudi¢ dans cette partie 1’effet du fluide de base ou ’effet de 1’ajout de
I’antigel 1ié¢ a I'utilisation d’un mélange de 1’eau déminéralisée et de 1’éthyléne glycol dans la
composition du nanofluide N6.

1V.2.2 Effet de la distance axiale

Les figures IV.9 et IV.10 montrent les évolutions des nombres de Nusselt locaux
respectivement aux fractions massiques 0.01 et 0.05% en régime laminaire (Re=950 pour les
figures (a)) et en régime turbulent (Re=3420 pour les figures (b)). Deux tendances principales
apparaissent sur les graphiques. Tout d’abord, le nombre de Nusselt local est tres élevé dans la
zone d’entrée (a faible distance axiale), ce qui confirme que les échanges thermiques avec le
fluide dans I’espace annulaire se font principalement a la zone d’entrée. Ensuite, il est
intéressant d’observer que les valeurs de Nusselt diminuent graduellement avec la distance
axiale et ont tendance a se stabiliser a des distances axiales élevées.
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On observe également que les évolutions des nombres de Nusselt de ’eau déminéralisée et
des nanofluides sont tres proches. Les valeurs de Nusselt des nanofluides enregistrées sont
trés 1égerement supérieures a celles de I’eau, notamment a la fraction massique 0.05%. Ceci
reste désormais qu’une tendance, et on ne peut rien troncher a ce constat car ces valeurs
restent dans le domaine d’incertitude.

L’utilisation des nanofluides ne semble pas avoir d’influence notable sur les évolutions des
nombres de Nusselt.

Sur les figures IV.11 et IV.12 on représente les évolutions des coefficients d’échange
convectifs locaux respectivement aux fractions massiques 0.01 et 0.05% en régime laminaire
(Re=950 pour les figures (a)) et en régime turbulent (Re=3420 pour les figures (b)). On
observe, comme pour les évolutions des nombres de Nusselt, que le coefficient d’échange
convectif local est trés élevé dans la zone d’entrée a faible distance axiale et a tendance a se
stabiliser a des distances axiales €élevées.

Le coefficient d’échange des nanofluides testés est toujours 1égerement supérieur a celui de
I’eau déminéralisée.
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Fig.1V. 11 Evolution du coefficient d’échange convectif local a la fraction massique 0.01% en
Jonction de la distance axiale ; (a) Régime laminaire Re=950 ; (b) Régime turbulent Re=3420.
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Fig.1V. 12 Evolution du coefficient d’échange convectif local a la fraction massique 0.05% en
fonction de la distance axiale ; (a) Régime laminaire Re=950 ; (b) Régime turbulent Re=3420

Afin d’illustrer I’amélioration des coefficients d’échange convectifs locaux apportée par
’utilisation des nanofluides en fonction de la distance axiale, les figures IV.13 et IV.14
proposent les évolutions des coefficients d’échange relatifs (hyhg) respectivement aux
fractions massiques 0.01 et 0.05% en régime laminaire (figures (a)) et en régime turbulent
(figure (b)).

On remarque qu’a la fraction massique 0.01%, en régime laminaire (Re=950), I’amélioration
du coefficient d’échange convectif par rapport a I’eau augmente trés légerement avec la
distance axiale pour les nanofluides N2 et N3. Tandis que pour le nanofluide N4, cette
amélioration est quasi-constante en fonction de la distance axiale. On note un gain thermique
de ’ordre de 12% pour le nanofluide N3, de I’ordre de 11% pour le nanofluide N2 et de
I’ordre de 9% pour le nanofluide N4.
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Fig.1V. 13 Evolution du coefficient d’échange relatif a la fraction massique 0.01% en fonction de la
distance axiale ; (a) Régime laminaire Re=950 ; (b) Régime turbulent Re=3420

En régime turbulent, on constate des tendances similaires a celles du régime laminaire avec
un gain thermique légérement prononcé. On note une amélioration du coefficient d’échange
convectif qui varie entre 11.5 et 12.5% pour le nanofluide N3, entre 11 et 12% pour le
nanofluide N2 et de I’ordre de 10% pour le nanofluide N4.

De maniere similaire, on représente les évolutions du coefficient d’échange relatif en fonction
de la distance axiale a la fraction massique 0.05% pour deux nombres de Reynolds, Re=950
(figure IV.14 (a)) et Re=3420 (figure IV.14 (b)). Par rapport a la figure précédente (figure
IV.13), on constate simplement que 1’amélioration du coefficient d’échange convectif est plus
intéressante notamment pour le nombre de Reynolds égal a 3420 (régime turbulent). Cette
amélioration augmente avec la distance axiale et elle varie entre 12.5 et 13.5% pour le
nanofluide N2, entre 13 et 15% pour le nanofluide N3 et entre 11 et 12.5% pour le nanofluide
N4.
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Fig.1V. 14 Evolution du coefficient d’échange relatif a la fraction massique 0.05% en fonction de la
distance axiale ; (a) Régime laminaire Re=950 ; (b) Régime turbulent Re=3420

En comparant I’amélioration de la conductivité thermique des nanofluides testés (tableau
IV.6) avec celle du coefficient d’échange convectif on s’apergoit que les gains thermiques
apportés par 'utilisation des nanofluides en écoulement sont légeérement supérieurs a ceux
évalués pour la conductivité thermique notamment a fort nombre de Reynolds. Ceci montre
que l’augmentation de la conductivit¢ thermique des nanofluides n’est pas la seule
responsable a I’intensification constatée des échanges thermiques dans 1’échangeur de chaleur
notamment a la fraction massique 0.05%. Cette intensification peut éventuellement étre due a
d’autres paramétres dont le réarrangement des NTC en écoulement, le mouvement chaotique
des NTC qui s’intensifie avec la vitesse de 1’écoulement, le rapport d’aspect élevé des NTC,
la couche limite réduite au sein de tube ou et I’augmentation de la surface d’échange liée au
dépot des NTC sur le tube [WEN/2004] [DIN/2007] [PAR/2012].

IV.2.3Effet du régime d’écoulement

Sur la figure IV.15 (a)-(b), le coefficient d’échange relatif a été tracé en fonction du nombre
de Reynolds pour les deux concentrations étudiées 0.01 et 0.05% a une seule distance axiale
(x/D=10) pour permettre d’étudier I’influence du régime d’écoulement sur le gain thermique
apporté¢ par I’'utilisation des nanofluides. On note un comportement similaire des trois
nanofluides en fonction du nombre de Reynolds. A la fraction massique 0.01%, 1’amélioration
du coefficient d’échange convectif augmente légérement a faibles nombres de Reynolds
(inférieur a 1000), et se stabilise pour des nombre de Reynolds supérieur a 1000. Tandis qu’a
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la fraction massique 0.05%, cette amélioration augmente en fonction du nombre de Reynolds,
elle varie entre 11.5 et 13% pour le nanofluide N2, entre 12.5 et 14% pour le nanofluide N3 et
entre 10,5 et 12% pour le nanofluide N4.
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Fig.1V. 15 Evolution du coefficient d’échange relatif en fonction du nombre de Reynolds a
x/D=10 ; (a) fraction massique 0.01% ; (b) fraction massique 0.05%

Il apparait d’apres ces résultats que 1’influence du nombre de Reynolds est plus prononcée
pour la fraction massique la plus élevée (0.05%). Ceci peut étre expliqué par 1’intensification
des mouvements browniens dus a la présence des NTC et aux forts débits d’écoulement
[AMR/2012].

Des résultats similaires (non présentés ici) ont été obtenus aux différentes distances axiales.
IV.2.4Effets liés a la composition des nanofluides

Il s’agit a présent d’analyser, sur le comportement thermique dans 1’échangeur de chaleur
étudié, les effets liés a la composition des nanofluides. On s’intéressera en particulier a :

o L’effet de la concentration des NTC (deux concentrations sont testées 0.01 et 0.05%)

o L’effet du rapport d’aspect étudié¢ sur les deux nanofluides N3 et N4 qui different
seulement de leur rapport d’aspect (méme fluide de base et méme type de surfactant).

o L’effet du type de surfactant étudié sur les nanofluides N2 et N3. Ces nanofluides ont
le méme type de NTC et le méme fluide de base et different seulement du type de
surfactant utilisé.

o L’effet du fluide de base étudié sur les nanofluides N2 et N6 ou le nanofluide N6 a la
méme composition que N2, a laquelle on a rajouté de 1’éthyléne glycol (50/50). Ceci
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est dans le but de pouvoir caractériser thermiquement en plus le comportement du
nanofluide en conditions réelles (avec antigel).

1vV.2.4.1 Effet de la concentration des NTC

Comme nous avons montré expérimentalement dans le chapitre III, la conductivité thermique
des nanofluides augmente avec la concentration des NTC. Cette augmentation peut engendrer
une amélioration des performances thermiques. Les résultats des figures IV.16 (a)-(d)
confirment ce constat quel que soit le nanofluide utilisé.
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Fig.1V. 16 Evolution du coefficient d’échange relatif local en fonction de la distance axiale a
Re=950 (a) N2 ; (b) N3 ; (c) N4 ; (d) N6

Comme nous 1’avons déja évoqué précédemment, nous avons choisi de caractériser le
comportement thermique seulement pour deux concentrations massiques 0.01 et 0.05%. Ce
choix, d’un point de vue pratique, reléve les problémes de pertes de charge liés a la présence
des NTC qui peuvent compenser les gains thermiques. Nous avons montré également qu’a ces
deux concentrations massiques, la viscosité dynamique des nanofluides est treés proche de
celle du fluide de base et qu’il est plus avantageux de travailler a faibles concentrations des
NTC. Ces choix rejoignent ceux de Kumaresen et al. [KUM/2012] qui ont présenté une étude
expérimentale des propriétés thermiques d’un nanofluide compos¢ de MWCNT dispersés
dans un mélange de 1’eau et de I’éthylene glycol (70/30) et stabilisé par le surfactant SDBS
dans un échangeur de chaleur tubulaire pour une gamme de concentration volumique en
MWCNT comprise entre 0.15 et 0.45%. D’aprés leurs résultats, le coefficient d’échange
convectif croit considérablement avec la fraction volumique des MWCNT. 1l atteint son
maximum qui est de I’ordre de 160% a la fraction volumique 0.45%. Cependant, compte tenu
des pertes de charge dues a la présence des nanoparticules, Kumaresen et al. [KUM/2012] ont
montré qu’il est plus avantageux de travailler a la plus faible fraction volumique 0.15% ou les
gains thermiques ne sont pas totalement compensés par les pertes de charge.

Pour résumer, les résultats et les explications de cette section concernant les fractions
massiques étudiées indiquent que I’ajout d’une trés faible quantité des NTC peut engendrer
une amélioration considérable des performances thermique sans avoir des conséquences
significatives sur les pertes de charge par rapport aux fluides de base.
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Le tableau IV.7 récapitule les résultats de I’amélioration du coefficient d’échange convectif
local des nanofluides étudiés en fonction de la fraction massique des NTC. 1l est notable que
cette amélioration est toujours plus élevée a la fraction massique 0.05%. Prenons I’exemple
du nanofluide N6, 1’augmentation du coefficient d’échange convectif du nanofluide par
rapport a celui du fluide de base varie entre 13.8 et 14% a la fraction massique 0.01%, tandis
qu’a la fraction massique 0.05%, cette augmentation varie entre 16 et 18.5%.

Tableau IV. 7 Amélioration du coefficient d’échange en fonction de la fraction massique des NTC

Amélioration du coefficient d’échange convectif (%)

Fraction N2 N3 N4 N6
massique (%)

0.01 10.5-11.5% 11-12% 8.9-9.2% 13.8-14%

0.05 11.5-12.8% 12-13.85% 10.2-11.2% 16-18.5%

Les résultats du tableau IV.7 montrent qu’a la méme concentration massique, les gains
thermiques varient d’un nanofluide a un autre. Ceci peut étre dii aux autres effets liés a la
composition du nanofluide.

1V.2.4.2 Effet du rapport d’aspect

Les résultats expérimentaux des mesures de la conductivité thermique des nanofluides N3 et
N4 présentés dans le chapitre III ont montré que la conductivité thermique du nanofluide N3
est meilleure par rapport a celle du nanofluide N4. La conductivité thermique augmente avec
le rapport d’aspect des NTC. On constate d’apres les figures IV.17 (a) et (b) que les valeurs
expérimentales du coefficient d’échange convectif local suivent les mémes tendances vis-a-
vis de ’effet du rapport d’aspect. En effet, I’amélioration du coefficient d’échange convectif
apportée par ’utilisation du nanofluide N3 est meilleure par rapport a celle du nanofluide N4.
On note d’apres le tableau IV.7 que le gain thermique maximal observé pour le nanofluide N3
est de "ordre de 12% a la fraction massique 0.01% et de I’ordre de 13.85% a la fraction
massique 0.05%. Tandis que pour le nanofluide N4, le gain thermique maximal est seulement
de I’ordre de 9% a la fraction massique 0.01% et de I"ordre de 11.2% a la fraction massique
0.05%.
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Fig.1V. 17 Evolution du coefficient d’échange relatif local en fonction de la distance axiale a
Re=950 pour les nanofluides N3 et N4 (a) 0.01% ; (b) 0.05%

Enfin, I’augmentation des performances thermiques des nanofluides en fonction du rapport
d’aspect peut étre expliquée par le fait que quand le rapport d’aspect des NTC augmente
(NTC plus long ou plus étroit), cela permet de consolider au mieux les liaisons entre les NTC
qui se comportent comme des ponts thermiques ce qui se traduit par la suite a une propagation
de la chaleur plus efficace comme on le montre sur le schéma de la figure IV.18

(a) (b)

S /

Fig.1V. 18 Schéma d’un réseau de ponts thermiques (trait rouge) crée par une dispersion de NTC ;
(a) NTC avec rapport d’aspect élevé ; (b) NTC avec rapport d’aspect faible
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1V.2.4.3 Effet du type de surfactant

Les résultats de la caractérisation des propriétés thermo-physiques des nanofluides nous ont
montré qu’a faibles concentrations massiques (inférieures a 0.1%), D’effet du type de
surfactant sur la conductivité thermique et sur la viscosité dynamique n’est pas significatif. La
figure IV.19 propose 1’évolution du coefficient d’échange relatif des nanofluides N2 et N3 en
fonction de la distance axiale respectivement a 0.01 et a 0.05%.
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Fig.1V. 19 Evolution du coefficient d’échange relatif local en fonction de la distance axiale a
Re=950 pour les nanofluides N2 et N3 (a) 0.01% ; (b) 0.05%

On note un écart tres réduit entre les courbes représentatives des nanofluides N2 et N3. Cet
écart n’est pas aussi marqué que pour la figure IV.18 (entre les nanofluides N3 et N4). Les
valeurs du gain thermique apporté par le nanofluide N3 sont tres légerement supérieures a
celles du nanofluide N2. On observe par exemple a la fraction massique 0.01%, un gain
maximal de I’ordre de 12% pour le nanofluide N3 et de I’ordre de 11.5% pour le nanofluide
N2. Ce qui semble indiquer que le type de surfactant n’a pas un effet trés significatif sur les
performances thermiques des nanofluides comparé a 1’effet du rapport d’aspect ou encore
celui de la concentration des NTC.

1V.2.4.4 Effet de I’ajout de ’antigel

Pour évaluer les performances thermiques des nanofluides formulés pour un fonctionnement
en conditions réelles (avec antigel), on se propose dans cette derniere partie de présenter les
résultats des gains thermiques apportés par 1’ajout des NTC dans un fluide de base composé
d’un mélange d’eau déminéralisée et d’éthylene glycol (50/50) (nanofluide N6). Les résultats
ont été comparés avec ceux du nanofluide N2 de la méme composition et auquel on n’a pas
ajouté d’antigel.
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Fig.1V. 20 Evolution du coefficient d’échange relatif local en fonction de la distance axiale a
Re=950 pour les nanofluides N2 et N6 (a) 0.01% ; (b) 0.05%

Le graphique de la figure IV.20 retrace les évolutions du coefficient d’échange relatif en
fonction de la distance axiale pour les nanofluides N2 et N6 aux fractions massiques 0.01 et
0.05%.

On remarque, pour les deux fractions massiques étudiées, que I’amélioration du coefficient
d’échange convectif local pour le nanofluide N6 est nettement supérieure a celle du
nanofluide N2. On note un gain maximal de I’ordre de 18.5% pour le nanofluide N6 a la
fraction massique 0.05%. Ce gain thermique est seulement de 1’ordre de 11.8% pour le
nanofluide N2 a la méme concentration.

Ces résultats nous montrent que I’ajout de la méme quantité des NTC dans un fluide de base
compos¢ d’un mélange d’eau et d’éthyleéne glycol (conductivité thermique réduite), permet
d’intensifier d’avantage les échanges thermiques comparées a un fluide de base composé
seulement d’eau déminéralisée (sans ajout d’antigel). Ces résultats confirment les
observations de Chen et al. [CHE/2008] et celles de John et Shima [JOH/2012] qui ont trouvé
que I’augmentation des performances thermiques est plus prononcée pour des nanofluides a
base de NTC dispersées dans 1’éthyléne glycol comparée a celle des nanofluides a base de
NTC dispersés dans 1’eau déminéralisée. L'amélioration du transfert thermique par convection
est réduite par une augmentation de la conductivité thermique du fluide de base.
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CONCLUSION

Dans ce chapitre, nous avons présenté¢ d’abord une étude préliminaire sur les échanges
thermiques dans un échangeur de chaleur a tube concentrique (en U) utilisant des nanofluides
a base de NTC comme agents thermiques. Les premiers résultats obtenus ont été tres
encourageants montrant que 1’ajout d’une trés faible quantit¢ des NTC (0.01% en masse)
permet d’intensifier d’une maniere significative les échanges thermiques.

Ensuite, nous avons mené une étude expérimentale pour caractériser plus finement les
performances thermiques de quatre types de nanofluides dans un échangeur a tubes coaxiaux
que nous avons congu et instrumenté. Dans le but de compléter 1’étude sur la caractérisation
des propriétés thermo-physiques des nanofluides présentée dans le chapitre III, nous avons
¢tudié ’influence de la composition des nanofluides (rapport d’aspect, type de surfactant et
ajout d’antigel) sur les gains thermiques apportés par 1’utilisation des nanofluides. Les
évolutions de la température axiale au niveau de la surface d’échange dans la zone d’entrée
thermique ont été€ présentées et analysées en fonction de la distance axiale et en fonction du
nombre de Reynolds. L’intensification des échanges thermiques en fonction du rapport
d’aspect, du type de surfactant et du fluide de base a été étudiée pour deux fractions
massiques 0.01 et 0.05% par rapport a la distance axiale et le régime d’écoulement.
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Conclusion générale et perspectives

Les travaux et les actions menés au cours de cette étude ont permis d’étudier en détail les
comportements thermiques et rhéologiques des nanofluides a base de NTC afin de
comprendre et d’analyser les différents mécanismes qui semblent conditionner leurs
propriétés thermo-physiques ainsi que leurs performances thermiques au sein d’un échangeur
de chaleur.

Cette étude a été décomposée en quatre grands chapitres, dont les principales conclusions sont
reprises ci-dessous :

La premicre partie a présenté le contexte des nanofluides et a donné un apercu
bibliographique de I’ensemble des thématiques et les travaux en voie de développement
concernant la caractérisation des propriété€s thermo-physiques des nanofluides a base de NTC
et de leur utilisation comme fluide caloporteur dans les systemes thermiques. Cette analyse de
la littérature nous a permis de mettre en évidence les principaux problemes li€s aux propriétés
des nanofluides a base de NTC. On retient que les résultats de la littérature différent d’une
publication a une autre. Plusieurs facteurs peuvent étre a 1’origine ces différences constatées.
Un meilleur controle des propriétés thermo physiques est nécessaire afin d’étudier d’une
facon rigoureuse les nanofluides en vue de la détermination de leurs performances
thermiques.

Cette étude nous a permis de quantifier expérimentalement et d’analyser les effets des
différents parametres qui peuvent influencer les propriétés thermo-physiques des nanofluides
a base de NTC, a savoir la concentration des NTC, la température, le type de surfactant, le
rapport d’aspect et le taux de cisaillement (pour le comportement rhéologique). Nous avons
montré que I’ajout des NTC permet d’améliorer considérablement la conductivité thermique,
cependant, cela peut aussi contribuer a une augmentation défavorable de la viscosité
dynamique et surtout a un comportement rhéologique plus complexe au-dela d’une certaine
concentration critique que nous avons déterminé expérimentalement. Pour cette raison, nous
nous sommes intéressés, pour 1’é¢tude des performances thermiques des nanofluides, aux
faibles concentrations (inférieures a cette concentration critique).

Enfin dans la derniere partie, la mise en pratique des nanofluides dans des systemes
thermiques permet de faire apparaitre plusieurs criteres pour une meilleure intensification de
leurs performances thermiques. Deux études ont été proposées, la premiere sur un échangeur
de chaleur a tubes concentrique en U, nous a permis, en s’appuyant sur les tendances
observées, de mettre en évidence le potentiel thermique des nanofluides étudiés par rapport
aux fluides de base associés. Ensuite, et dans le but de raffiner et consolider les résultats
obtenus, la seconde étude a été menée sur un échangeur thermique coaxial finement
instrumenté donnant lieu a des nouvelles interprétations reposant sur les effets des différents
parametres qui peuvent influencer le comportement thermique des nanofluides dans un
échangeur de chaleur.
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Pour la suite de ce travail, il serait aussi pertinent de confronter par des essais
complémentaires sur d’autres sections d’essais avec d’autres matériaux (cuivre, rylsan...),
voire méme la possibilité¢ de travailler sur des sections d’essai transparentes ou démontables
pour visualiser les éventuels dépots des NTC qui conduisent a la modification de la surface
d’échange.

Cette étude peut étre complétée aussi par une simulation numérique des échanges thermiques
et des écoulements afin de pouvoir modéliser localement les profils de vitesse, pression et
température des nanofluides.
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Annexe A-I : Généralités sur la rhéologie

La rhéologie est la science des déformations et des écoulements de la matiere, des contraintes
qui’ en résultent et des efforts qu’il faut appliquer pour les obtenir. Cette science repose sur
les bases de la mécanique des milieux continus pour déterminer localement les contraintes et

les déformations au sein de la matiere.
Principe de la rhéologie

La viscosité caractérise 1’aptitude d’un fluide a s’écouler [EST 2013]. Sa connaissance est

fondamentale pour toutes les applications impliquant le transport des fluides.

Un exemple simple considérant le mouvement d’un fluide enfermé entre deux plans
paralléles, I’'un est au repos et l’autre est animé avec une vitesse V (figure A-1). Le
déplacement se communique par frottement tangentiel entre les couches paralleles. On
suppose que les couches fluides li€ées au plan immobile ont une vitesse nulle (hypothese de

non glissement). Deux grandeurs vont permettre de quantifier le cisaillement :

. o . . ., -1 . . .. .
La vitesse de cisaillement y (exprimée en s~ ) qui représente la variation de la vitesse entre
les couches limites rapportée a la distance entre ces couches. Cette grandeur est égale au

rapport de la vitesse de cisaillement V sur I’épaisseur cisaillée.

La contrainte de cisaillement t (exprimée en Pa) qui définit la force s’exercant

tangentiellement entre les couches fluides.

% z v Au niveau de la couche
Surface mobile avec la vitesse V / linite, Vensse = Viuqus

v +dv

e o ¢ de

v
Surface fixe E Auniveau de cette couche

limite, ¥nig = Vpiaqu =0

Fig. A- 1. Mouvement de cisaillement entre deux plans paralleles [COU/2001]

La viscosité dynamique p du fluide est le rapport de la contrainte tangentielle de cisaillement

sur la vitesse de cisaillement. Elle s’exprime en général en Pa.s
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Fluides newtoniens, fluides complexes
Fluide newtonien

Le fluide newtonien est le modele le plus simple des fluides. En 1687, Sir Isaac Newton a
écrit dans le principia : « The resistance which arises from the lack of slipperiness of the parts
of the liquid, other things being equal, is proportional to the velocity with which the parts of
the liquid are separated from one another », ce qui se traduit dans une formulation moderne
par une évolution linéaire de la contrainte de cisaillement en fonction de la vitesse de

cisaillement (fig. A-2)
Fluide complexe

De nombreux fluides usuels ne présentent pas une relation linéaire entre vitesse et contrainte

de cisaillement, comme le montre la figure A-2. Selon cette évolution, ou celle de la viscosité
. . T . . . . . . .
dynamique ﬂ(}f ) =— en fonction de la vitesse de cisaillement, on peut distinguer trois
YV

principaux types de comportement rhéologiques (figure A-2).

w

Fig. A- 2 Rhéogrammes caractéristiques des différents comportements rhéologiques[COU/2001]

Comportement rhéofluidifiant : La viscosité dynamique du fluide décroit quand la vitesse
de cisaillement augmente. C’est le cas par exemple de la majorit¢ des polymeéres. Ce

comportement peut étre décrit par le modele d’Ostwald de Waele ou loi puissance.

T=uy" ou n<l

1801Page



Comportement rhéopaississant : Dans ce cas, le fluide devient plus visqueux quand la

vitesse de cisaillement augmente. C’est un comportement peu fréquent.

T=uy" oun>l

Comportement a seuil de contrainte (ou plastique) : le fluide ne s’écoule qu’au-dela d’une
certaine contrainte de seuil 1p. C’est le cas par exemple de la pate a dentifrice et de la peinture
a I’huile. Au-dela de cette contrainte, le fluide peut se comporter de facon newtonienne (on
définit alors son comportement par une loi de Bingham, n=1 dans 1’équation suivante) ou de
facon non-newtonienne avec rhéofluidification ou rhéoépaississement (comportement décrit

par la loi d’Herschel-Bulkley donnée par 1’équation suivante)

T=7,+uy"

Référence :

[COU/2001]  Coussot P., Grossiord J. L., Comprendre la rhéologie de la circulation du sang a la
prise du béton, EDP Science, 2001.

[EST 2013] Estellé P., Michon C., Lanos C., Grossiord J.L., De ’intérét d’une caractérisation
rhéologique empirique et relative (chapitre 7, pages 205-243), La mesure en rhéologie
- des avancées récentes aux perspectives, EDP Sciences, ISBN 978-2-7598-0623-2.
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Annexe A-2 : Fiche technique SDBS

SIGMA-ALDRICH sgma-aldichcom

3050 Spruce Street, Saint Louis, MO 63103, USA

Website: www.sigmaaldrich.com
Email USA: techserv@sial.com

Outside USA: eurtechserv@sial.com

Product Specification

Product Name: ‘.:.)

Sodium dodecylbenzenesulfonate - technical grade /©/§—0Na
(8]
Product Number: 289957 CHs(CH2)1oCHs

CAS Number: 25155-30-0
MDL: MFCD00011508
Formula:

C18H29Na03S

Formula Weight:

348.48 g/mol

TEST Specification

Appearance (Color) Conforms to Requirements

Off-White to Yellow to Beige

Appearance (Form) Conforms to Requirements
Flakes, Powder or Chips Conforms to Requirements
Infrared Spectrum Conforms to Requirements

Material May Contain Positional Isomers, Isomers of Various Cahin Lenghts
or Branched Isomers

Titration
Specification: Report Results

Specification: PRD.0.ZQ5.10000038793


http://www.sigmaaldrich.com/
mailto:techserv@sial.com
mailto:eurtechserv@sial.com

Annexe A-3 : Fiche technique surfactant Lignine

S I G MA-AL D RI C H sigma-aldrich.com
IDENTIFICATION DE LA SUBSTANCE! DU MELANGE ET DE LA SOCIETE/ L'ENTREPRISE
1.1 Identificateurs de produit

MNom du produit 2 L_lg[._ll[l alkali it CCH)?—|
- lignin CHs
Code Produit - 471003 HsC SH
Margue - Aldnch
MNo.-CAS o 8068-051
Hz;CO H (or lignin)
OH

1.2  Utilisations identifiées pertinentes de la substance ou du mélange et utilisations déconseillées
Utilisations identifiées - Substances chimiques de laboratoire, Fabrication de substances
1.3 Renseignements concernant le fournisseur de la fiche de données de sécurité

Société - Sigma-Aldrich Chimie 5.a.rl
L'lsle D'Abeau Chesnes
F-38297 ST. QUENTIN FALLAVIER

Téléphone o +33 (04 74 82 28 40
Fax : +33 (0)4 74 95 68 08
Adresse e-mall o eurtechservi@sial.com

1.4  Numéro d'appel d'urgence

Numéro d'Appel : LN.R.S.:+33 (0)1 4542 59 59
d'Urgence

2. IDENTIFICATION DES DANGERS
2.1 Classification de la substance ou du mélange

N'est pas une substance ni un mélange dangereux conformément au réglement (CE) Mo. 1272/2008.
Cette substance n'est pas classée comme dangereuse au sens de la Directive 67/5348/CEE.



Annexe A-4: Effet de précisaillement

Shear History Effect on the Viscosity of Carbon Nanotubes Water-based Nanofluid

Patrice Estellé**, Salma Halelfadl*®, Nimeti Doner® and Thierry Maré®

‘LGCGM EA3913, Equipe Matériaux et Thermo-Rhéologie, Université Rennes 1, IUT de Rennes, 3 rue du Clos Courtel, BP 90422,
35704 Rennes Cedex 7, France; brceem EA3913, Equipe Matériaux et Thermo-Rhéologie, Université Rennes 1, IUT de Saint-Malo,
Rue de la Croix Désilles, CS51713, 35417 Saint-Malo Cedex, France; ‘Department of Mechanical Engineering, Dumlupinar Univer-

sity, 43270 Kutahya, Turkey

Abstract: Experimental results on the steady-state rheological behaviour of carbon nanotube (CNT) water-based nanofluid are presented.
We have investigated the influence of a controlled preshear history on the viscosity of CNT water-based nanofluid. Two types of pres-
hear history effect are studied: the influence of stress rate during preshear and the effect of resting time before viscosity measurement. It
is revealed that CNT water-based nanofluid behaves as a viscoelastic media at low shear rate and it is shear-thinning at higher shear rate.
This behaviour is strongly dependent on shear history due to the breakdown in the structural network of nanofluid agglomerates. It is also
observed that the nanofluid can reform at rest after preshear following the resting time and the rate or preshear applied to the nanofluid.

Keywords: Agglomerates, CNT, nanofluid, preshear history, resting time, shear-thinning, viscosity.

1. INTRODUCTION

Nanofluids typically consist of nanometer-sized particles
o f metals, oxides, nitrides, carbides or carbon nanotubes dispersed in
a conventional base fluid such as water, glycol, ethylene glycol,
en- gine oil... Nanofluids constitute a class of colloidal
suspensions with enhanced thermal properties compared to the base
fluids even at under low  concentrations of suspended
nanoparticles. Previous studies have shown the complex feature of
nanofluid rheology.

Whereas conventional base fluids mainly behave in Newtonian
manner, adding nanoparticles to a base fluid can only alter the
magnitude of viscosity [1-5]. It can also result in different types of
rheological behaviour, namely shear-thinning [4,6-16] and yield
stress material [7, 17-19] depending on nanofluid. Moreover, vis
coelastic behavior is also observed [20-22]. These investigations have
revealed thatthe rheological behavior of nanofluids is
strongly affected by the viscosity of the base fluid, the nanoparticle
shape, the particles size and concentration, the temperature and the
shear rate. The rheological properties of nanofluids are also closely
related to the dispersion state of the nanosuspensions, their stability
and the presence (or not) of agglomerates. So, it is clear that shear-
thinning behavior of nanofluids is mainly associated with the pres-
ence of nanoparticle agglomerates even with Newtonian base fluids
[8-10, 23-25].

There are two methods for dispersing nanoparticles within the
base fluid and formulating a stable nanofluid [26, 27]. The first one
is based on the physical or chemical treatment of the nanoparticles,
in particular for carbon nanotubes [28] and the use of dispersing
agents such as polymers. The dispersing of nanoparticles can also
be obtained from mechanical methods such as sonication [2, 4, 17,
21], ultra sonication [3, 5-7, 12], homogenization [6, 12] and high
stirring [3, 5, 14]. The dispersion and the stability of the nanofluids
are mainly obtained by gathering some of the previous mentioned
methods. So, at sufficient rate and duration of mechanical mixing, it
is expected that the agglomerates are broken and the nanoparticles
are well dispersed. However, it should be mentioned that mechani-
cal methods are able to reduce the size of aggregates but not

*Address correspondence to this author at the LGCGM EA3913, Equipe
Matériaux et Thermo-Rhéologie, Université Rennes 1, IUT de Rennes, 3 rue
du Clos Courtel, BP 90422, 35704 Rennes Cedex 7, France; Tel: +33 (0) 23
2342 00; Fax: +33 (0) 2232340 51;

E-mail: patrice.estelle @univ-

rennes1.fr

sufficient to obtain a complete dispersion of the nanoparticles into
primary particles [10, 13]. In addition to this, it was reported that
after passing the optimized duration of mechanical dispersing, the
nanofluid can agglomerate in a clog during a fast sedimentation
[29]. With nanotubes, high mechanical dispersion can lead to the
breaking of the nanotubes and results in shorter nanotubes [30].

A number of studies related to the effect of dispersing mechani-
cal methods on the viscosity of nanofluids have been reported.
Duan er al. [5] have investigated the effect of ultrasonification of
the rheological behavior of Al,O; water nanofluid for volume
concentration range of 1-5%. It was shown that the nanofluids,
which initially behave as shear-thinning material due to the pres-
ence of agglomerates, resumed as Newtonian fluids just before
ultrasonification. Garg et al. [30] have reported the effect of sonica-
tion on the viscosity of CNT nanofluid. They have shown that soni-
cation time is first associated with declustering of nanoclusters.
Then, increasing the sonication time leads to breakage of the nano-
tubes resulting in less pronounced shear-thinning behaviour because
of the shorter size of the nanotubes. Yang et al. [7] have also shown
the effect of frequency and time of ultrasonication on agglomerate
size and aspect ratio of nanotubes dispersed in oil. They have
shown that aspect ratio of the nanotubes decreases as both the dis-
persing time and energy increase, resulting in less viscous nanosus-
pensions.

Based on the previous observations, the shear history of a
nanofluid must be taken into consideration when
investigating its rheology. In this paper, we studied
experimentally the effects of preshear history on the viscosity of a
CNT water-based nanofluid with a nanotubes weight fraction of
1%. Rheological behaviour under steady-state condition after a
well-controlled preshear of the nanosuspension has been
investigated. Moreover, the effect of preshear stress rate
and resting time on the observed rheological behaviour is
presented and discussed in terms of structure and sta- bility of the
nanofluid.

2. MATERIALS AND METHODS
2.1. Nanofluid

A carbon nanotube water-based suspension was prepared
and provided by Nanocyl (Belgium). This suspension consists of
multi- walled carbon nanotubes (carbon purity 90%) dispersed from
ultra- sonication in a base mixture of de-ionized water and sodium
dode- cyl benzene sulfonate (SDBS) as surfactant.  The
properties of
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226 Current Nanoscience, 2013, Vol. 9, No. 2 Estellé et al.



Annexe A-5: Propriétés thermo-physiques
de I’eau démineralisée

Tembérature Masse volumique Chaleur Conductivité Viscosité
?, 0 (kg/m?®) 1 spécifique thermique dynamique
J/kg.K) (W/m.K) (Pa.s)
10 999.77 4192 0.5866 0.001308
15 999.19 4186 0.5978 0.001139
45 990.22 4180 0.6458 0.000596




Annexe A-6 : Incertitude de mesure DTLM

Incertitude sur le calcul de la différence de température moyenne logarithmique
DTLM [LEG/2012]
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Résumé

Les transferts de chaleur constituent la base de nombreux
processus industriels qui sont présents dans notre vie
quotidienne. L’intensification de ces échanges et I'amélioration
du rendement sont devenues aujourd’hui une problématique
majeure dans le monde industriel, des organismes de
réglementation mais aussi de la société dans son ensemble, qui
prend conscience de I'épuisement progressif des ressources
énergétiques et qui se soucie de [l'avenir en matiére
énergétique.

Face a ces enjeux énergétiques et environnementaux, Le défi
technologique réside dans le développement de nouveaux
processus pour une meilleure gestion de I'énergie. Ce travail de
thése s’inscrit dans ce cadre, et concerne particuliérement les
problémes liés a l'intensification des échanges thermiques dans
les échangeurs de chaleur. Les améliorations des échanges
thermiques dites ‘passives’ sont une voie déja largement
élaborée et atteignent leurs limites. De nouvelles stratégies
d’optimisation doivent donc étre étudiées. Une de ces stratégies
consiste a améliorer les propriétés thermiques des fluides
caloporteurs utilisés dans les systemes thermiques, notamment
dans les échangeurs de chaleur.

Des progrés importants en chimie ont permis dés la fin des
années 90 de synthétiser des particules de taille nanométrique,
qui, dispersées dans un liquide porteur, constituent des
nanofluides. Leur synthése répond au besoin d’améliorer les
propriétés thermiques des fluides caloporteurs en y insérant
une phase solide de conductivité thermique trés élevée.

Le fil directeur de ce travail consiste donc a caractériser de
maniéere approfondie le comportement thermique et rhéologique
des nanofluides a base de nanotubes de carbone NTC utilisés
tout au long de ce travail afin de quantifier les principaux
parameétres influengant leurs propriétés thermo-physiques et les
phénomeénes physiques régissant l'intensification des transferts
thermiques induits par ces nanofluides.

Une analyse des travaux de recherche antérieurs a été menée
dans le but de s’affranchir des différents paramétres qui
peuvent influencer le comportement thermique et rhéologique
des nanofluides dont on citerales paramétres ligs a la
composition des nanofluides (fraction volumique des NTC, type
de surfactant, rapport d’aspect des NTC), la température, le
fluide de base...

Suite a cette étude, nous avons mené une étude expérimentale
sur les propriétés thermo-physiques des nanofluides testés
(conductivité  thermique, viscosité dynamique, masse
volumique) et sur les performances thermiques dans un
échangeur de chaleur. Nous avons présenté également une
analyse des résultats de fagon a étudier Il'influence des
parameétres évoqués ci-dessus. Les résultats obtenus sont
comparés et discutés vis-a-vis des modeles classiques
existants, en proposant des améliorations et des interprétations
selon les tendances obtenues.

Les résultats prometteurs de cette étude sont ftrés
encourageants et montrent que l'utilisation des nanofluides a
base de nanotubes de carbone offre clairement une
amélioration des performances thermiques par rapport aux
fluides de base classiques. Les nanofluides a base de NTC
peuvent constituer ainsi un débouché prometteur des transferts
thermiques et présentent de bonnes perspectives et
développement.

N° d’ ordre\\“

Abstract

Heat transfer is one of the most important industrial processes
in our daily lives. Nowadays, the intensification of the heat
transfer and the improving of the energy efficiency have
become a major problem in industry, regulatory agencies, and
also the society that becomes conscious of the progressive
exhaustion of the world’s energy resources and cares about the
future of energy.

Due to these energy and environmental issues, the
technological challenge is to develop new processes for better
energy management. This work fits in that context and applies
particularly the problems associated to the improvements of
heat exchanger’s energy efficiency.

The conventional methods for increasing the heat transfer in
heat exchangers have already been extensively explored and
have reached their objective limits. There is therefore an urgent
need for new strategies with improved performances. The
novel concept of improving the thermal properties of the
working fluids used in thermal system, especially in heat
exchangers, has been proposed as a means of meeting these
challenges.

The innovative concept of nanofluids heat transfer fluids
consisting of suspended of nanoparticles with very high thermal
conductivities has been proposed for these challenges.

The aim of this work is therefore to characterize profoundly the
thermal and the rheological behavior of nanofluids containing
carbon nanotubes CNTs used throughout of this work. This is in
order to quantify the main parameters influencing their thermo-
physical properties and physical phenomena governing the
intensification of heat transfer induced by these nanofluids.

An analysis of previous researches has been conducted for the
purpose of establishing various parameters that may influence
the thermal and rheological behavior of nanofluids, which
including the parameters related to the composition of
nanofluids (volume fraction of CNTSs, type of surfactant, aspect
ratio of CNTs), the temperature, the base fluid...

Following this study, experiments have been carried out on the
thermal physical properties of tested nanofluids (thermal
conductivity, dynamic viscosity, density) and thermal
performances in a heat exchanger. Analyses of the results have
been presented in order to study the influence of the above-
mentioned parameters. The results obtained are compared and
discussed vis-a-vis the existing conventional models,
suggesting improvements and interpretations according to the
trends obtained.

The promising results of this study are very encouraging and
show that the use of nanofluids containing carbon nanotubes
clearly improved the thermal performances compared to the
conventional base fluids. The CNT-based nanofluids can thus
be a promising candidate for heat transfer and presents good
perspective and development.
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