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Et la goutte aussi, et tout l'univers, et tout le vent

Faut qu’tu vives complétement la dedans

C’est ¢a qui faut, y a qu’ca qui faut

Et qu’tu restes collé au vent, collé au vent, collé au vent

Te fais pas disperser, te fais pas fragmenter, fais pas de concession
Y a pas d’concession avec la vie

Alain Damasio
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Chapitre 1

Etat de lart

Ce premier chapitre a pour objectif d’aborder I’ensemble des problématiques physiques
liées aux phénomeénes d’atomisation assistée d’une part, et rhéologiques induits par les
tensioactifs d’autre part, en mettant en perspective les recherches menées sur ces deux
sujets. Dans un premier temps, ce chapitre aborde ’atomisation assistée, permettant 1'ap-
préhension globale du sujet. D’abord par la compréhension des mécanismes a 'oeuvre dans
la déstabilisation du jet liquide menant & sa rupture, puis par un état des connaissances
de I’évolution de la structure du jet liquide et du spray avec les paramétres de controle.
Dans un second temps sont introduits les mécanismes de transport des tensioactifs vers
une interface eau-air et les modéles théoriques associés. Puis les effets induits par ces mo-
lécules sont passés en revue. Enfin, I'influence des tensioactifs sur différents écoulements
diphasiques (jets liquides, jets pressurisés, atomisation) sont analysés au travers des résul-
tats de différentes recherches portant sur le sujet, et permettent de mieux appréhender les
phénoménes physiques en jeu. Finalement, ce chapitre s’attachera a introduire les objectifs
de I’étude, et tout particuliérement le choix des tensioactifs et des conditions d’injection de
I’atomisation afin de maximiser les effets potentiels du dopage sur le phénoméne physique.

1.1 Atomisation assistée

Les sprays sont utilisés dans une multitude de domaines tels que le médical, I'agricul-
ture, le traitement de surfaces, le refroidissement ou encore la combustion. Dans le cas
des moteurs a combustion interne par exemple, ils permettent de convertir 1’énergie d’'un
carburant stocké sous forme liquide en une énergie thermique par combustion. Pour cela,
la phase liquide doit étre fragmentée en fines gouttes afin d’augmenter I'aire interfaciale a
volume injecté constant, et donc d’accélérer la réaction. Il est donc nécessaire d’atomiser
le liquide en gouttelettes aussi fines que possibles, et réparties de fagon homogéne dans
la chambre de combustion. Différents types d’atomiseurs existent, pour des applications
différentes. Une premiére famille largement utilisée dans les moteurs & combustion interne
est ’atomisation sous pression (avec différentes sous-catégories d’injecteurs), ’atomisation
par impact du jet liquide sur un disque rotatif, utilisée en agriculture pour la pulvéri-
sation de pesticides, ’atomisation électrostatique ou ultrasonique pour l'impression, les
sprays médicaux, le traitement de surfaces etc. Ces techniques créent des tailles de gouttes
variées, et sont donc utilisées pour des applications différentes. Elles permettent en re-
vanche la pulvérisation d’une phase unique. Dans le cas d’un moteur fusée, il est nécessaire
d’embarquer dans l’engin le carburant mais aussi le comburant car la combustion inter-
vient dans un milieu dépourvu d’oxygéne (a 'inverse d’un moteur de voiture qui utilise
directement l'oxygéne de l'air ambiant), et de les atomiser ensemble dans la chambre de
combustion. D’ou I'intérét de 'atomisation assistée, qui permet l'injection et le mélange
des deux phases. De plus, l'efficacité d’'un moteur fusée dépendra de la vitesse d’éjection
des gaz dans la tuyére, qui doit étre maximale pour maximiser la poussée. Cela dépend de
la combustion dont le rendement doit étre optimal. Pour ce faire, ’association d’hydrogéne



et d’oxygene liquide (LH2/LOX) est souvent utilisée pour une application aux moteurs
fusées, car elle maximise le rendement de la combustion (évalué par 'impulsion spécifique,
qui est la poussée obtenue par unité de carburant consommé). D’autre part, la conception
de l'injecteur est également cruciale, étant donné que la qualité de I’atomisation impacte
directement la qualité de la combustion. Par exemple, un jet liquide mal fragmenté qui
présente de grosses structures liquides non atomisées entrainera une plus faible surface
d’échange pour la réaction de combustion, et donc un rendement plus faible qu’un jet bien
atomisé en fines gouttelettes.

Dans cette problématique, la compréhension du phénoméne physique d’atomisation est
cruciale. Cependant, I’atomisation avec combustion fait intervenir différents aspects trés
complexes (hydrodynamique, chimique, thermodynamique). C’est pourquoi le phénoméne
physique sous son aspect hydrodynamique seul est depuis longtemps étudié, afin de mieux
comprendre le "simple" processus de fragmentation d’un jet liquide en spray. Globalement,
la rupture de la phase liquide résulte d’une compétition entre énergie cinétique (ici apportée
par le gaz) et les forces de cohésion du liquide (viscosité et tension de surface). Parmi
les méthodes d’atomisation assistée, se distinguent l’atomisation & mélange interne (les
fluides sont mélangés dans un volume fermé avant d’étre expulsés dans air ambiant)
et externe (le processus de mélange a lieu directement dans l'air ambiant). Nous nous
intéressons dans cette étude aux atomiseurs & mélange externe. Différentes géométries sont
par ailleurs étudiées pour comprendre les mécanismes qui conduisent & la déstabilisation
du jet liquide : la géomeétrie plane (Figure I.1a) o les écoulements eau et air sont injectés
en nappes paralléles, et la géométrie coaxiale (b) : 'injecteur liquide est constitué d’un
tube central entouré d’un tube coaxial, I'injecteur gaz.

(b) Injecteur co-axial

a) Injecteur plan
(a) Injecteur p /%%//7

gaz

€
=
=
g

20cm

FIGURE 1.1 — Injecteurs plan (a) et coaxial (b) utilisés par Hong [35] et Marmottant &
Villermaux [61] dans leurs théses.

Nous proposons dans cette section une synthése de 1'état de 'art de la littérature
concernant ’atomisation.

I.1.1 Les différents mécanismes a I’oeuvre dans la déstabilisation du jet
liquide

[’atomisation d’un jet liquide en gouttes par un courant gaz paralléle résulte d’une
succession d’instabilités & 'oeuvre & l'interface du jet liquide. Cette section a pour role
de présenter ces instabilités, ainsi que les différentes lois d’échelles associées connues de la
littérature.



I.1.1.1 Instabilité de Kelvin-Helmholtz

L’instabilité ayant lieu & l'interface de deux écoulements paralléles, avec des vitesses et
des densités de fluides différentes, est I'instabilité de Kelvin-Helmholtz. C’est une instabilité
inertielle générant un cisaillement a l'interface et la formation de vagues (Figure 1.2). Aussi
nommeée instabilité primaire en atomisation assistée, elle a lieu dés la sortie de l'injecteur
lorsque les deux phases - liquide et gaz - se rejoignent. Par ailleurs, ce principe physique
entraine le mélange des deux phases et contribue & ’atomisation de la phase liquide.

94

FIGURE I.2 — Instabilité de Kelvin-Helmholtz obtenue par inclinaison d’un canal contenant
deux liquides de densités différentes, générant des écoulements aux vitesses différentes dans
chaque phase et un cisaillement a leur interface (Thorpe [86]).

Il est possible de prédire 1’évolution des perturbations liées & ce phénoméne par une
analyse de stabilité linaire, dans le but d’obtenir une relation de dispersion des carac-
téristiques de 'onde (la pulsation w et le nombre d’onde k) fonction des paramétres de
I’expérience. Pour ce faire, chaque grandeur physique des équations décrivant 1’écoulement
est décomposée en un terme moyen et une perturbation spatio-temporelle de la forme
(en deux-dimensions avec une perturbation se propageant perpendiculairement a ’écoule-
ment) :

Az, y,1) = Aly) + A(y)e' (L1)

ou z et y sont les directions paralléle et orthogonale & 1’écoulement respectivement. Les
analyses de stabilité de la littérature présentées ci-aprés sont temporelles, c¢’est-a-dire que
le nombre d’onde k est un paramétre réel, et I’on recherche des solutions complexes w(k).
Pour k fixé, les solutions telles que la partie imaginaire Im(w) est positive correspondent
A une perturbation amplifiée, I’écoulement est instable. Et le mode le plus amplifié est
max(Im(w)). A l'inverse, 'analyse spatiale consiste a fixer w réel et chercher des solutions
k(w) complexes. L’écoulement est instable lorsque Im(k)<0. Physiquement, la longueur
d’onde de l'instabilité est A = 27/k, et sa fréquence f = Re(w)/2m. L’analyse de stabilité
temporelle est souvent préférée car elle présente des calculs moins complexes que ’analyse
spatiale. Cependant, I’analyse spatiale est plus pertinente car l'interface de 1’écoulement
diphasique évolue fortement spatialement. Par ailleurs, les analyses de stabilité sont la
plupart du temps linéaires car ’analyse non-linéaire est également trop complexe. Or, une
instabilité de type Kelvin-Helmholtz qui se développe en atomisation par exemple présente
effectivement un développement linéaire dans la région proche injecteur, mais devient vite
non-linéaire plus en aval.

Chandrasekhar [13] a réalisé une premiére analyse de stabilité linéaire de I'instabilité de
Kelvin-Helmholtz pour un écoulement diphasique paralléle, avec discontinuité des vitesses
entre les deux phases et en considérant chaque phase comme semi-infinie. La relation de
dispersion obtenue est :

w _pLUL+pcUc +iPLPS (7~ Uy) (1.2)
k PL + PG PL + PG



ol pr, et pg sont les densités liquide et gaz, Uy, et Ug les vitesses d’injection liquide et gaz
respectivement. Pour un écoulement perpendiculaire au champ gravitationnel, la prise en
compte de ce dernier donne :

12
w_peUitpelc fpc=pLg  pee . UL)2] (13)
k pL + PG pa+prk (pL+pc)?

L’écoulement est instable pour g(pZ — p%)<kprpc(Uc —Ur)?, i.e. lorsque la différence
de vitesses est grande, ou ’écart des densité faible. Ou encore pour une valeur de nombre
d’onde élevée. Mais ces analyses supposent une discontinuité de vitesse entre les deux
phases, et présentent un pauvre accord avec les mesures expérimentales réalisées en ato-
misation plane notamment. Dans le cas avec raccord de vitesse et prise en compte de
I’épaisseur de vorticité dans la phase gaz J,, (cf. Figure 1.3), Rayleigh [75], Raynal [76] et
Villermaux [90] ont montré que le mode le plus amplifié est caractérisé par :

172 1
kmp—G/(;— WP_G% (1.4)
PL w PL Ow

avec O, 'épaisseur de vorticité gaz et Uc la vitesse interfaciale telle que [24] :

VeLUr +/pcUag
Uc = (I.5)
VPL T ~\/PL

v

u L.-’; i

FIGURE 1.3 — Schéma de la couche de mélange pour ’analyse de stabilité réalisée par Raynal
[76], avec prise en compte de I’épaisseur de vorticité et raccord de vitesse a l'interface. Ici

Ur=Ur, Us=Ug et pr=pr, p2=pa-

Les prédictions de Raynal [76] pour I'atomisation plane, et par la suite celles de Mar-
mottant & Villermaux [61] (géométrie co-axiale) et Matas et al. [65] qui prennent en compte
le déficit de vitesse induit par la lévre séparatrice a I'injection des deux phases, ont montré
un bon accord avec les résultats expérimentaux. Raynal [76] montre notamment avec cette
analyse que ’épaisseur de vorticité controle l'instabilité de cisaillement. Cependant, les
fréquences mesurées en configuration co-axiale étaient trois & quatre fois plus importantes
que celles prédites. Une nouvelle analyse en configuration co-axiale et avec prise en compte
de la viscosité a été réalisé par Matas et al. [66] . Trois mécanismes en compétition dans
le développement de l'instabilité ont été mis en évidence : un mode absolu controlé par
la tension de surface, un mode absolu contrélé par confinement et un mode convectif. La
fréquence de l'instabilité de cisaillement évolue différemment d’un régime & 'autre, et des
lois d’échelles ont été proposées pour chaque mode. Les prédictions sont cohérentes avec
les mesures expérimentales pour les régimes d’injection testés. Les limites de I’étude ont
été discutées par ailleurs : I’analyse de stabilité est d’'une part basée sur un écoulement



paralléle, bien que les profils de vitesses et les épaisseurs des deux phases varient avec la
distance axiale, et est limitée a des perturbations axi-symétriques d’autre part alors que
I’écoulement peut étre contrdélé par des perturbations asymétriques. L’influence de 1’épais-
seur de vorticité sur I'instabilité de cisaillement a également été étudiée par Marmottant
& Villermaux [61], qui ont notamment montré que le développement de cette instabilité
est indépendant de la tension de surface lorsque le nombre de Weber basé sur ’épaisseur
de vorticité Wes = ngéé /o dépasse une valeur seuil Wes it ~ (pi/ pL)l/ 2,

1.1.1.2 Instabilité de Rayleigh-Taylor

(a) Ligaments résultants de linstabilité de (b) Gouttes formées suite au pincement des
Rayleigh-Taylor ligaments

-]

9

°,”.
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FIGURE [.4 — Formation de ligaments puis de gouttes a I'interface d’un jet liquide atomisé
par un jet gaz co-axial (Marmottant & Villermaux [61]).

o

L’instabilité de Reyleigh-Taylor est une instabilité transverse qui se développe & la
créte des vagues formées par U'instabilité de cisaillement. Des ligaments se forment (Figure
[.4a), puis sont étirés par le courant gaz avant de rompre en formant des gouttes (b).
Ce phénoméne "d’épluchage" du jet a d’abord été observé par Lasheras et al. [47] en
configuration coaxiale, avant d’étre approfondi par Marmottant & Villermaux [61], Varga
et al. [88] et Hong et al. [34]. Pour une géométrie plane, nous pouvons notamment citer
les travaux de Ben Rayana [7]. La formation des ligaments advient lorsque I’amplification
de l'instabilité de cisaillement est suffisamment importante, condition atteinte & partir
d’une vitesse gaz d’environ 20 m/s. Marmottant & Villermaux [61] attribuent la cause
de l'instabilité de Rayleigh-Taylor et la formation de ligaments & l'accélération verticale
(perpendiculaire a ’écoulement moyen) des ondes de 'instabilité primaire, qui génére une
accélération de l'interface alternativement vers les phases liquide et gaz. Lorsque ’élévation
d’une vague au dessus du liquide est maximale, l'instabilité est suffisamment amplifiée
pour conduire & la formation d’un ligament. La loi d’échelle proposée par Marmottant &
Villermaux [61] - géométrie coaxiale - pour la longueur d’onde du mode le plus amplifié
est : 13

Ay o< 2,85We; '/ (p—G) (1.6)
PL

ou ¢ est I’épaisseur de vorticité gaz, et Weg le nombre de Weber basé sur cette derniére. o
la tension de surface du liquide et Ug la vitesse gaz.

Hong et al. [34] attribuent quant a eux ce phénomeéne a ’accélération axiale (paralléle
a 'écoulement moyen) des crétes de vagues de U'instabilité Kelvin-Hemholtz par le courant
gaz. La loi d’échelle obtenue est néanmoins trés similaire :

~1/4
Ay o< 2m6Wey '/ (p—G) (L.7)
PL

1.1.1.3 Instabilité de flapping

Les gouttes issues de la brisure des ligaments ne représentent qu’une partie du spray
global. En fait, une population de gouttes plus ou moins importante - en fonction des



régimes d’injection - est issue de la brisure du jet liquide non épluché. Plus en aval de la
formation des vagues de cisaillement et ligaments, le jet liquide encore intact peut présenter
une instabilité large-échelle (flapping), caractérisée par un mouvement d’oscillation radiale
de grande amplitude (Figure 1.5).

FIGURE 1.5 — Instabilité de flapping (Delon et al. [23]).

Delon et al. |23] ont montré que la fréquence de cette instabilité peut étre controlée
par deux modes (Figure 1.6). Un premier par une instabilité de cisaillement asymétrique,
et dans ce cas la fréquence évolue linéairement avec la vitesse gaz. L’oscillation radiale du
jet résulte d’une amplification de 'instabilité de cisaillement asymétrique. Dans le second
régime, la fréquence est indépendante de la vitesse gaz et l'instabilité n’est plus contrélée
par I'instabilité de cisaillement du fait d’'une longueur d’onde trop faible pour déstabiliser
le jet au dela du rayon de l'injecteur liquide. Ces résultats ont été obtenus pour une vitesse
liquide variant de 0,17 & 0,75 m/s et différentes géométries d’injecteur (voir légende de la
Figure 1.6).

600 —e—H 5H,2U =042m/s
_e_HLS HG 2 UL =017 mss
500l —w—H 5H 5U =028m/s
—a—H_6H,5U =075m/s
200} —H, 5H, 98U =042m/
o «H 6H 125U =042 m/s
2 300} ——H_15H,4.83U =008m/s
w —H_ 15H 43U =023m/s
200f —+—H,_20H,1.8U =023ms
—v—H,_20H,5U =023mk
100} —a—H 20H 24U =0.23m/s
—H_ 15H 43U =025m/s
% 200

UG (m/s)

FIGURE 1.6 — Evolution de la fréquence de flapping (Hz) en fonction de la vitesse d’injection
gaz, pour différentes géométries d’injection et vitesses liquides. 1. Fréquence croissante avec
Ug, II. Fréquence indépendante de Ug. Delon et al. [23].

Odier et al. |71] ont réalisé une étude numérique du flapping en configuration co-axiale.
pcUZ
pLU?
pour décrire ’évolution du processus d’atomisation avec les vitesses d’injection liquide et

Il apparait que le rapport des pressions dynamiques (M = ), habituellement utilisé



gaz, ne suffit pas & lui seul pour décrire ’évolution du phénoméne de flapping. Ce sont
les nombres de Weber et Reynolds gaz qui sont déterminants dans le développement du
flapping :

UZH,
Weg = PE2G26 (L8a)
g
UgH,
Reg = PG2G0G (1.8h)
e

Cependant, aucune tendance claire des caractéristiques de flapping avec ces paramétres

n’a été mise en évidence, notamment parce que seulement trois valeurs de vitesses gaz ont
été utilisées.

1.1.1.4 Instabilité de Rayleigh-Plateau

Prenons pour commencer le cas d'un jet liquide sans assistance gaz. Lorsque le jet subit
une réduction locale de son rayon de courbure, cela entraine une augmentation de pression
dans les zones contractées. Il s’en suit un effet de vidange capillaire par pression de Laplace
des zones avec surpression vers les zones de plus faible pression. Ce qui conduit a réduire
d’avantage le diameétre de la région a forte pression et amplifier le phénomeéne (les deux
effets se conjuguent), jusqu’a la rupture du jet. C’est I'instabilité de Rayleigh-Plateau. Les
tailles de gouttes résultantes de la brisure sont de l'ordre du diamétre du jet liquide.

1.1.1.5 Structure du jet liquide

Les mécanismes vus ci-dessus générent des jets liquides structurés différemment. La
brisure d’'un jet atomisé par un courant gaz pouvant résulter d’'un ou plusieurs de ces
mécanismes. Pour une géométrie co-axiale, Chigier & Farago [16] ont proposé une carto-
graphie des différents régimes d’atomisation du jet liquide, introduite en Figure 1.7. La
Figure 1.8 fournit des images d’écoulements associés a chaque mode.
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FiGUrE 1.7 — Cartographie des modes d’atomisation d’un jet liquide par assistance gaz
co-axiale, d’aprés Chigier & Farago [16].

Les paramétres déterminants sont le nombre de Reynolds liquide et le nombre de Weber
aérodynamique, tels que :
_prULHL
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FIGURE 1.8 — Régimes d’atomisation observés par Chigier & Farago [16] : (a) Rayleigh
non-axisymeétrique, (b) brisure membrane, (c¢) mode fibre, (d) Rayleigh non axisymétrique,
mode super-pulsé. D’aprés Chigier & Farago [16].

_ra(Uc - Ur)*Hg
o

Wegq (L.9b)

Le premier régime - Rayleigh - correspond au mécanisme Rayleigh-Plateau a 'oeuvre
pour un jet liquide sans assistance gaz. Il correspond & une brisure du jet liquide sans
perte de masse liquide en amont de la brisure, mais la longueur de brisure est réduite due a
I’entrainement gaz comparé a un jet liquide non assisté. Le sous-mode non-axisymétrique
entraine le flapping comme nous venons de le voir (cf. I.1.1.3), dont les structures détachées
subissent une atomisation secondaire. Le second mode - membrane - a lieu aux nombres
de Weber supérieurs. L’extrémité du jet liquide est fortement étirée, avant de rompre en
fines gouttelettes (aussi appelé "bag break-up"). Aux plus grands nombres de Weber, le
mode fibre correspond & 'apparition de I’épluchage du jet par formation de ligaments a
I'interface et de leurs brisures (mécanisme de Rayleigh-Taylor, cf. I.1.1.2). Ce mode génére
des gouttes de faibles tailles comparé aux autres modes. Deux sous-modes existent, le mode
fibre (ou "stripping") et le mode super-pulsé. Le mode super-pulsé présente un jet brisé a
haute fréquence.

Les grandeurs d’intérét souvent étudiées dans la littérature pour caractériser le jet
liquide sont la longueur de dard (Lgarq) et la longueur de brisure (Lp, nommeée aussi
longueur intacte Lp). La premiére correspond a la longueur de la zone spatiale toujours
liquide au cours du temps (sans inclusion gaz), aussi appelée coeur liquide. La seconde
correspond & la longueur de jet rattachée a I'injecteur liquide. Précisément, la longueur de
brisure est la distance & laquelle le jet liquide se brise, tandis que la longueur intacte est
la longueur de jet encore intact a chaque instant. Dans les recherches existantes, les deux
grandeurs sont souvent confondues. En atomisation plane, Raynal |76] propose un modéle
pour la longueur de dard basé sur 1’équilibre des pressions dynamiques du liquide et de la

turbulence gaz, tel que :

L ar
Laara _ 6 (1.10)

H, VM
pcUZ
pLU?

ot M est le rapport des pressions dynamiques M = . Un bon accord est obtenu jusqu’a



M = 30, puis la longueur de dard ne varie plus au dela, comme montré ultérieurement par
Ben Rayana [7]. En configuration co-axiale, Leroux et al. [52] proposent une loi d’échelle

proche :
Lgara 10

H; Y CE
Pour une géométrie d’injecteur variée sur des plages Hy, € [0,4—2] mm, Hg € [0,5-8] mm,
et des vitesses Up, € [0—-7,5] m/s, Ug € [15 - 250] m/s.
Concernant la longueur de brisure, Eroglu et al. [29] obtiennent pour une configura-
tion co-axiale une loi d’échelle empirique dépendante du Reynolds liquide et du Weber
aérodynamique :

(1.11)

— = 0,66We " Re)* (1.12)
Un bon accord a été obtenu avec les mesures expérimentales, pour une géométrie Hy =
1 mm, Hg = 4,68 mm, et des vitesses U, € [1,1 - 18] m/s, Ug € [0,5 - 180] m/s. La
longueur de brisure dépend de la géométrie de l'injecteur, des vitesses d’injection, de la
densité des fluides et de la tension de surface du liquide.

L’angle d’ouverture du spray est également une caractéristique importante du pro-
cessus d’atomisation. Leroux et al. [52] modélisent I'angle d’ouverture du spray pour une
géométrie coaxiale. Le modéle est basé sur I’hypothése que la trajectoire des gouttes résulte
d’une composante horizontale qui est la vitesse de convection Ug (équation 1.5) et d’une
composante verticale, qui est le produit du taux de croissance temporel et de 'amplitude
de l'instabilité de cisaillement. L’angle 8 correspondant & cette trajectoire est relatif & 1'in-
terface du jet, lui méme possédant un angle moyen [3/2 avec 'axe de I'injecteur. L’angle
ainsi définit relativement & l'interface s’exprime :

tan(0/2) o< ‘52

(1.13)

Apres estimation du taux de croissance w; et de la longueur d’onde A - obtenus par
analyse de stabilité linéaire pour un profil de vitesse type Kelvin-Helmholtz avec disconti-
nuité de vitesse a U'interface dans la phase gaz (cf. section I.1.1.1) -, et avoir ramené ’angle
de trajectoire des gouttes & ’axe de I'injecteur et non plus & 'interface du jet, Leroux et al.
[52] obtiennent une formulation de 1’angle de jet uniquement dépendante du rapport des
pressions dynamiques M :

0,72V M(1-0,1V/M)
0,06 M +vM+1

tan(a/2) = (1.14)

Les angles prédits par 1’équation .14 sont proches des mesures expérimentales pour des
valeurs de M < 100.

Delon [22] a réalisé des mesures d’angle de spray (en configuration co-axiale également),
en faisant varier la géométrie de U'injecteur (Hp = 5—20 mm, Hg = 2 - 12,5 mm), ainsi
que les vitesses liquide et gaz (Up = 0,2 -1 m/s, Ug = 20 — 130 m/s). Tout d’abord a
vitesse gaz fixée & 40 m/s et une géométrie Hy, = 5 mm, Hg = 2 m/s, 'angle décroit
avec la vitesse liquide. Concernant l'effet de la vitesse gaz, ’angle de spray présente une
évolution croissante avec Ug jusqu’a 40-50 m/s suivie d’'une décroissance au dela de ces
vitesses, comme ce qu’indiquent les résultats de Leroux et al. [52]. Seules les mesures avec
un fort diameétre d’injecteur liquide présentent un angle maximal plus élevé, atteint pour
Ug =70 m/s.

Delon [22] a mis en évidence que ’angle de spray est gouverné par différents mécanismes
selon la vitesse gaz : la zone de croissance avec Ug correspond a un pilotage de I'angle
d’ouverture du spray par le taux de croissance de l'instabilité de flapping, tandis que la
zone de décroissance correspond & un pilotage par I’épluchage de I'interface du jet.
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I1.1.2 Populations de gouttes issues de la brisure

Le spray évolue avec les conditions d’injection d’une part, mais également dans I’espace.
Les différentes populations de tailles au sein du spray peuvent étre caractérisées par une
distribution de tailles P(d). De la distribution peuvent étre déduits différents diamétres
moyens, dont I'expression est :

1 1
[ o (57) M] - [/ d“P(d)lab

i (@yod| i ap@)

Dap = (1.15)

min

ol dimin, dmaz sont les diamétres extrémes de la distribution de tailles. L’intégration conti-
nue peut se transformer en intégrale discréte & partir de mesures expérimentales :

i Nida]” (L16)

D,y =
’ [zi N;db

avec N le nombre de gouttes de classe d. Le D1g correspond au diamétre moyen des gouttes,
tandis que le Dsa (ou SMD, Sauter Mean Diameter) sera plus souvent utilisé pour les
applications en combustion puisqu’il traduit un rapport volume-surface.

En atomisation plane, Hong et al. [34] mesurent 1’évolution du diameétre de Sauter des
gouttes issues de I’épluchage de I'interface avec la vitesse d’injection gaz, et proposent un
modéle pour la taille des gouttes, qui évolue en D3g o< Uc_:5/ % Les mesures sont réalisées
par sonde optique & une distance de 1,5 fois la longueur de dard et rapport des pressions
dynamiques M constant. La Figure 1.9 montre la comparaison des mesures de Hong et al.
[34] et complétées par Ben Rayana [7] au modéle, et donne un trés bon accord sur la pente.

1000 ; : TS —
T O Hong - e=150um
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FIGURE 1.9 — Comparaisons des tailles de gouttes mesurées en atomisation plane par
Hong et al. [34] et Ben Rayana [7| au modéle de Hong et al. [34]. Distance de mesure :
x/Hp=1,5=Lgarq, transversale : y/Hp,=0,5, M=16.

En configuration coaxiale, Marmottant & Villermaux [61] montrent que la taille moyenne
des gouttes issues de la rupture des ligaments est proportionelle & la longueur d’onde de
I'instabilité transverse (\,). Elle dépend par ailleurs de la vitesse gaz, avec une évolution
en dig o< UZ", avec n=1 [60|. Varga et al. [88] trouvent également cette valeur de coefficient
n, mais Hong [35] obtient plutot n=0,72-1,91. Villermaux [91] a établi que la distribution
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de tailles des gouttes issues de I'épluchage est trés bien décrit par une distribution Gamma,
qui est fonction des caractéristiques des ligaments formés & 'interface du jet.

Mais qu’en est-il de la taille des gouttes issues de la brisure du jet liquide et non
de Iépluchage? Pour un injecteur & géométrie coaxiale avec swirl (i.e. les fluides sont
injectés avec une composante de vitesse tangentielle), Suyari & Lefebvre [84] mesurent
le SMD des gouttes en aval de la brisure du jet par diffraction laser. Ils déduisent de
leurs résultats que le paramétre qui gouverne au premier ordre la taille des gouttes est le
rapport des pressions dynamiques liquide-gaz M. Lorsque la vitesse d’injection liquide est
augmentée, le SMD augmente jusqu’a atteindre un maximum puis diminue pour des vitesses
supérieures. La vitesse liquide & laquelle ce maximum est atteint augmente lorsque la vitesse
gaz augmente (Lefebvre & McDonell [51]). Guillard [31] mesure par sonde optique les cordes
de gouttes sur I'axe de I'injecteur, et montre que la corde moyenne est proportionelle & la
vitesse liquide. Avec la méme technique de mesure et pour un injecteur similaire, Delon [22]
montre que la corde moyenne évolue en U;" avec n=2 selon la section de I'injecteur gaz
Hg. En particulier, la corde moyenne diminue lorsque Hg augmente, jusqu’a une valeur
asymptotique pour laquelle 'augmentation de la section gaz n’a plus d’influence sur Chyp.
Baillot et al. [5] obtiennent quant & eux une évolution du diameétre de Sauter moyen avec
le Weber gaz D3y oc We™, ot We = (ng(Q;HL)/a. L’injecteur utilisé présente un diamétre
liquide Hy, = 6 mm et de section gaz Hg =1 mm. Le Reynolds liquide est fixé a 3540 et le
nombre de Weber varié de 100 a 3300.

Hong [35] a réalisé en configuration coaxiale des mesures par sonde optique sur 'axe et &
une distance radiale d’un rayon d’injecteur liquide, et & distance axiale proche de I'injecteur,
au niveau de la longueur de dard (Figure I.10a). La présence de paquets liquides de tailles
importantes a été mesurée sur ’axe ; ils résultent de ’atomisation du jet liquide mais n’ont
pas encore subi de brisure secondaire (cf. Figure 1.10b). Hong [35] compare le flux local
jr(d,x) par classes de tailles de gouttes, moyenné sur une section radiale du spray a deux
distances axiales x/Hp=6 et x/H =9 (z est la distance axiale de mesure). Les différences
de flux entre les deux distances axiales et pour chaque classe de taille révélent la présence
de brisures secondaires et de coalescences de gouttes. Mais ces phénoménes ne concernent
que 10% du flux total.

(a) Positions de mesure axiale : x=L, radiales : (b) Position de mesure radiale : y=0
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FIGURE 1.10 — Mesures de gouttes réalisées par Hong [35] sur un injecteur co-axial : (a)
sur 'axe et & distance radiale y=Hy,, au niveau de la longueur de dard et fonction de la
vitesse gaz. (b) En fonction de la distance axiale, sur I'axe de I'injecteur. M=16.

Pilch & Erdman [73] ont observé différents types de brisures secondaires selon le nombre
de Weber de la goutte (Figure 1.12), défini comme suit :

We=pVZid/o (I1.17)

V et d sont respectivement la vitesse relative de la goutte par rapport a l'air et le diamétre
de la goutte avant sa brisure.
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FIGURE 1.11 — Mesures du flux de gouttes par classes de tailles, réalisées par Hong [35]
sur un injecteur co-axial. Distributions du flux par classe pour les distances z/Hp=6 et
x/Hr,=9 (gauche). Histogramme de la différence relative entre les deux sections (droite).
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FIGURE 1.12 — Classification des modes de brisure secondaire d’une goutte proposée par
Pilch & Erdman 73], basée sur le nombre de Weber de la goutte.

La brisure secondaire peut étre causée par deux mécanismes :

due a la vitesse relative des gouttes, qui survient lorsque le nombre de Weber basé
sur la vitesse relative de la goutte est supérieur a 12 :

pcUzd

g

We, (1.18)

ou U, = |U - Ug| la vitesse relative de la goutte.

due & la turbulence, dont le Weber critique est basé sur la fluctuation de vitesse

turbulente :

B pGuIQd

Wet (119)

g

La brisure par turbulence a lieu pour un Weber critique turbulent supérieur a 1
environ. Ce type de brisure a été largement étudié : la littérature sur ces sujets est
conséquente. Nous ne ferons que mentionner Lasheras et al. [47], qui ont étudié I'ef-
fet de la turbulence sur la brisure secondaire des gouttes ainsi que leur coalescence,
qui ne dépendent que du taux de dissipation de ’énergie cinétique turbulente induite
par le jet gaz. La brisure secondaire par turbulence n’a plus lieu pour des tailles de
gouttes inférieures a d, = (120/8p)3/%¢ /4, et la coalescence pour des tailles supé-
rieures & dpax ® pa/p Le’l/ 4. Comme € diminue avec la distance axiale a Iinjecteur,
la brisure secondaire a lieu proche injecteur car € est grand et la coalescence n’est
donc pas possible. L’inverse a lieu plus en aval au dela d’une distance critique z.,
car € devient faible. Aprés expression de € en fonction des paramétres de controle,
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Lasheras et al. [47] obtiennent 'expression de cette distance critique :

-3/5 2/5
_ 1 o
s L (_) 1.20
v G |:2Hg(1+m)] PG ( )

ol m est le nombre de gouttes résultantes de la brisure secondaire d’une goutte
meére [48|. Et le diamétre critique devient :

U3 -2/5 o \3/5
dcoc[(QHg+Hi)(1+m)] (p_0) (1.21)

Hsiang & Faeth [37] ont par la suite eux aussi proposé une cartographie de ces modes
de brisure secondaire, & partir d’observations expérimentales utilisant des liquides de diffé-
rentes viscosités et tensions de surfaces, en fonction des nombres de Weber et d’Ohnesorge
(Figure 1.13). Ce dernier est le rapport des contributions de la viscosité et de la tension de
surface :

Hd

Oh = (pado)0% (1.22)
avec g, pq les viscosité et densité de la goutte. Lorsque les forces de tension de surface
surpassent celles de viscosité (Oh«1), Hsiang & Faeth [37] montrent que la goutte est
simplement déformée sans subir de brisure en dessous d’un Weber critique d’environ 10.
Lorsque le nombre de Weber augmente, par exemple par augmentation de la vitesse d’en-
tralnement gaz ou réduction de la tension de surface, la goutte subit une brisure secondaire
membrane, multimode ou par cisaillement & plus fort Weber. L’effet cohésif de la visco-
sité est remarquable lorsque les forces de viscosités surpassent celles de tension de surface
(Oh»1). Le Weber critique pour atteindre la brisure de la goutte devient trés grand (We =
1000). Les valeurs supérieures n’ont pas été testées.

1.1.3 Conclusion sur ’atomisation assistée

Les différents régimes d’atomisation ainsi que les mécanismes qui y conduisent sont
connus. Cependant, le réle explicite des conditions d’injection sur ’atomisation assistée
n’est pas encore toujours bien compris, notamment en ce qui concerne la taille des gouttes
issues de la rupture du jet liquide. En particulier, I'effet de la tension de surface reste a
éclaircir.

1.2 Tensioactifs

Les tensioactifs sont des substances solubles dans ’eau qui permettent la réduction
de la tension de surface d’une interface avec une autre substance peu soluble. Les molé-
cules se positionnent a l'interface car elles y minimisent ’énergie libre. Une partie de la
structure moléculaire (monomeére) est localisée dans la phase gazeuse (queue hydrophobe),
la seconde dans la phase liquide (téte hydrophile). Il existe des tensioactifs cationiques
et anioniques, dont la téte est chargée négativement et positivement respectivement. Le
SDS est un tensiactif anionique par exemple, la famille des C,, TAB est cationique. Il existe
aussi les tensioactifs zwitterioniques dont la téte porte deux charges opposées, et enfin non-
ioniques qui ne portent aucune charge. Au dela d’une certaine concentration et pour un
systéme a 1’équilibre, les monomeéres se regroupent en structures sphériques (micelles) dans
la solution afin de minimiser ’énergie du systéme. On parle de Concentration Micellaire
Critique (CMC). Lorsqu’une nouvelle interface air/eau est créee, il n’y a pas de molécule
de tensioactif & la surface. En conséquent, la tension superficielle o vaut celle de ’eau pure
0¢. Puis les molécules sont adsorbées a l'interface, et la tension de surface réduite. Pour un
systéme a ’équilibre, la tension de surface lorsque I'interface est saturée en monomeéres est
abaissée jusqu’a une valeur o, propre a la molécule. Les mécanismes & 'oeuvre dans ce
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F1GURE [.13 — Cartographie des modes de brisure secondaire d’une goutte basée sur les
nombres de Weber de la goutte et d’Ohnesorge, Hsiang & Faeth [37].

processus de transport du fluide vers 'interface sont détaillés dans la sous-section suivante
(I.2.1). Une fois a 'interface, un transport le long de celle-ci peut également donner lieu a
des gradients de concentration, induisant des effets visco-élastiques (1.2.2). Ainsi, un ten-
sioactif peut non seulement abaisser la tension de surface d’une interface, mais également
modifier ses propriétés rhéologiques.

I.2.1 Meécanismes de transport vers une interface eau-air

Différents mécanismes de transport sont & ’oeuvre lors de ’adsorption d’un tensioactif
vers 'interface, et sont illustrées sur la Figure 1.14. Les molécules de tensioactif (mono-
meéres) se déplacent dans un premier temps par diffusion et/ou advection dans le fluide
("bulk" sur la Figure I1.14) vers une sous couche proche de linterface, appelée la sous-
couche d’adsorption. Afin d’étre adsorbées de la sous-couche d’adsorption vers 'interface,
les molécules doivent dépasser une barriére d’énergie. Une fois & l'interface, les molécules
peuvent également retourner & la sous-couche par désorption. De plus, seules les mono-
meéres sont adsorbés a 'interface. Les monomeéres peuvent donc se former en micelles mais
ces derniéres peuvent se dissocier de nouveau en monoméres avant d’étre adsorbés.

1.2.1.1 Equations de transport

Les équations de transport correspondant & ces différents mécanismes sont maintenant
explicitées. L’équation de diffusion des monomeéres et micelles dans le fluide est donnée
par :

aa—f £U-VC = DeV2C = Jys = ndom (1.23)
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FIGURE .14 — Illustration des mécanismes de transport d’un tensioactif, du fluide vers
I'interface [20].

%—Af +u-VM =D, VM + Jy, (1.24)

ou C, M sont respectivement la concentration des monomeéres et celle des micelles. D,
Dy, désignent les coefficients de diffusion du monomeére et du micelle dans le liquide. En
solution diluée, D. dépend de la taille des molécules. Le temps de diffusion varie donc avec
la longueur de la chaine carbonée du tensioactif. Jys et Jy,, correspondent respectivement
au flux d’échange entre le fluide (b) et la surface (s), et celui échangé entre la phase
monomeére (c¢) et la phase micellaire (m).

Puisque les agrégats micellaires ne peuvent pas étre adsorbés directement a l'interface,
ces agrégats doivent d’abord se dissocier en monoméres. En supposant que chaque micelle
est composée de n monomeéres : nC' = M. Le transfert de la phase monomére a la phase
micellaire est donc déterminé par la cinétique chimique :

Jom = kyC™ = kM (1.25)

Le processus d’adsorption-desorption des monoméres depuis la sous-couche d’adsorp-
tion vers l'interface est ensuite décrit par I’équation de Langmuir [1] :

s:_:ka s 1-— ) -ks— 1.2
Tos = g = KaC ) "o (1.26)

dar ( r ) r
ou I'(z,t) est la concentration surfacique des monomeéres, C est la concentration volumique
dans la sous-couche d’adsorption-desorption et I's, est la concentration & saturation. k, et
kq sont les constantes d’adsorption et de desorption respectivement, propres a la nature et

concentration du tensioactif (et parfois nommeées k; et ko respectivement).

Enfin, ’équation de transport des molécules de tensioactif a I'interface est communé-
ment donnée sous la forme différentielle par Aris [4] et Stone [82] :

dr
7+ Vs (Tu) + T(Vs n)(u-n) = DV + Jy, (1.27)

dr
T + Advection + Dilatation-Compression = Diffusion + Adsorption-Desorption  (1.28)
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ot Vs = (I-nn)-V est le gradient de surface, us = (I-nn) - u est le vecteur vitesse le
long de la surface et n est le vecteur normal unitaire & Uinterface. Dy est le coefficient de
diffusion du tensioactif & I'interface, souvent négligeable.

(a) (b) J’,-f,,,; ~u " (€)  Jugr~ ?‘_ (8/i)
133384 3
gl CIARRE
'~ —I'(R/R) (&) I~ jul ;‘.s,j(g,-_,rf)
- i
L m\:"/%\f“, C‘i Ja~ Ly}
e . _.M"I\‘_, - X ;
E‘LLL i EHL Jairr

FI1GURE 1.15 — Illustration des mécanismes de transport influant la concentration a l'in-
terface d’un tensioactif, d’aprés Manikantan & Squires [59]. (a) Géométrie d'une interface
peuplée par un tensioactif. v est la vitesse convective dans le fluide, us a Uinterface. (b-
e) Flux correspondant aux différentes contributions de 1'équation 1.27. Les variations de
concentration interfaciale sont induites par : (b) convection causée par la vitesse interfa-
ciale (c) diffusion due & un gradient de concentration a U'interface (d) variations d’aire (e)
adsorption-desorption depuis ou vers la sous-couche.

1.2.1.2 Transfert limité par diffusion et par cinétique d’adsorption

Afin d’estimer les temps d’adsorption d’un tensioactif (75), 'approche consiste géné-
ralement & considérer que le transfert du tensioactif du liquide vers l'interface est limité
soit par la diffusion soit par le passage de la barriére d’énergie. Deux modéles théoriques
ont été développés pour chaque situation. Les deux hypothéses sont illustrées en Figure
[.16. Dans le cas limité par diffusion, le passage de la sous-couche & 'interface est idéale-
ment considéré instantané (74 > 7). L’adsorption dépend de la vitesse de diffusion sur une
épaisseur Lg. Dans le cas limité par cinétique/barriére, la concentration dans le fluide est
considérée égale a celle de la sous-couche (Cy=Cj) et le temps d’adsorption dépend donc
du temps de transfert de la sous-couche vers l'interface.

.

iffusi ! Kineticall
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O

FIGURE 1.16 — Illustration d’un transport limité par diffusion (gauche), par cinétique
d’adsorption (droite) [59].

Dans le cas d'un transfert limité par diffusion et d’une interface nouvellement créée
(donc n’étant pas encore peuplée), Ward & Tordai [92] ont relié la concentration surfacique
I', les concentrations dans le volume fluide C et dans la sous-couche d’adsorption Cg en
fonction du temps par la relation :

I =201 /% - 2\/§ [OﬂCs(t N (1.29)
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ol D est le coefficient de diffusion. Cependant, cette équation présente deux inconnues : I'
et Cs. L’équation de Langmuir (équation 1.26) qui décrit le transfert depuis la sous-couche
vers l'interface permet de relier ces deux variables. Aux temps courts, le second terme de
I’6quation de Ward & Tordai [92] (équation 1.29) peut étre négligé et I' évolue en /% :

Dt

I'~s2Cy/ — (1.30)
T

Puis l'isotherme de Gibbs relie la concentration de surface I' et la concentration volu-
mique C a la tension de surface o :

1 do
I's——+— 1.31
kT dinC (I.31)

avec kp la constante de Boltzmann et T la température. En injectant I’équation 1.30 dans
[.31, une prédiction de la tension de surface en fonction du temps est obtenue pour un
transfert limité par diffusion :

Dt

o=00-2kpTCy\|] — (1.32)
T

Par ailleurs, le temps de diffusion s’exprime a partir de ’équation de Ward & Tordai

[92] comme : )
1 (dl 1

e LY L 13
ol hr est la longueur de réservoir, qui correspond & la profondeur dans le volume fluide
nécessaire pour peupler une interface et ne dépend que du tensioactif et de sa concentra-
tion. hp est généralement compris entre 1 et 10 pm. Si I’épaisseur de la phase fluide dans
laquelle se diffuse le tensioactif est grande devant la longueur de réservoir, la sous-couche
d’adsorption est considérée alimentée par un réservoir infini de tensioactifs. Dans 1'hypo-
these ot le transfert est limité par diffusion, et que la cinétique d’adsorption est trés rapide,
I’équilibre local entre Cg et I' est instantané. En injectant I’équation de Langmuir dans
[.33 avec Cg=C, ’on obtient :

4= (%)2 D(1 +1C/a)4 (1.34)

ot a=ko/k; est la constante de Langmuir von Szyszkowski.
Et 'on retrouve a partir de 1.33 et 1.34 ’équation proposée par Bussonniére & Cantat
[9] pour la longueur de réservoir (pour des concentrations inférieures a la CMC) :

a

hp =Ty ——
r (a+C)2

(1.35)
Nous avons donc introduit la théorie menant & ’estimation du temps caractéristique
de diffusion. Le cas d’un transfert limité par cinétique est maintenant explicité.
Dans le cas ou la diffusion est rapide devant I’adsorption, la concentration volumique

est égale a la concentration dans la sous-couche (C=Cg). L’équation de Langmuir (I1.26)
s’écrit alors :

drl’
— =k(I.-T 1.36
= (T.-T) (1.36)
avec
k= (k‘aC() + k:d)/l“oo (137)
Aprés intégration, I’équation 1.36 devient :
P=T¢+(Tg—-Te)e™ (1.38)
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Le temps caractéristique d’un transfert contrélé par cinétique est évalué comme l'inverse

du coefficient de transfert : r

-1 oo

=k =—7—r 1.39
b kaC() + kd ( )
Ces temps caractéristiques sont trés courts, généralement de I'ordre de 10 ms. C’est
pourquoi la technique du jet oscillant est couramment utilisée pour déterminer ce temps.
Elle permet de mesurer les variations de tension de surface dans cette fenétre de temps. Il
est ensuite possible de relier la tension de surface et coefficients d’adsorption a partir de

I'équation de von Szyskowski [53] :
m=RITIn(1+C/a) (1.40)

ou 7 =o0g — 0. Ce qui avec I'équation 1.37 donne :

k‘d ™
k=—ex ( ) I.41
T CP\RTT., (141)
Pour des tensioactifs ioniques, Lucassen-Tempel [57] couplent la variation de tension

de surface et concentration surfacique par I’équation :

T =—RTT., [1n(1—rl)+h(£)2] (1.42)

[ee) FOO

avec h le paramétre d’interaction spécifique a chaque systéme. Par exemple, h=1,14 pour
le SDS, 0 pour les C,, TAB [53].

Pour un tensioactif ionique a fort coefficient d’activité, la forme différe et est celle de
Lucassen-Reynders [56] :

r
m=-2RTT In (1 - F_) (1.43)
Pour le tensioactif anionique SDS, Li et al. [53] utilisent 1’équation 1.42 modifiée comme
suit : )
r r
=-2RIT |1 (1——)+h(—) 1.44
T [ n T T ( )

Pour la famille des C,TAB cationiques a forte activité de surface, la forme 1.43 est
privilégiée a partir de I’équation 1.36 :

7= —2RTT oln [1 - 5—6(1 - e_kt)] (1.45)

o0

1.2.1.3 Caractérisation de la dynamique d’un tensioactif par mesure de la
tension de surface dynamique

Nous avons vu que la tension superficielle d’'une interface nouvellement formée o est
proche de celle du solvant oy a l'instant ty. Cette valeur ne diminue jusqu’a la valeur
d’équilibre o, qu’aprés un certain temps, qui peut varier de quelques millisecondes a
quelques jours en fonction du type de tensioactif et de sa concentration. La tension de
surface dynamique o(t) (aussi notée ogyy,) est liée a la cinétique d’adsorption du tensio-
actif a linterface, qui est elleeméme un phénomeéne dynamique (équations 1.23-1.26). La
caractérisation de la cinétique d’adsorption des tensioactifs joue un role important lorsque
ces solutions sont utilisées dans des phénoménes rapides, telle que 'atomisation assistée
dans notre cas d’étude.

La DST (Tension Superficielle Dynamique) peut étre mesurée par diverses techniques
de mesures : tensiométre a bulle de pression maximale, volume de goutte, jet oscillant,
technique de la goutte pendante, plateau incliné, etc [26]. Chaque technique posséde une
fenétre temporelle de mesure différente. La Figure .17 les classifie pour chaque type d’ins-
trument de mesure de la DST [27]. L’on peut constater que la technique du jet oscillant
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FIGURE 1.17 — Fenétres de temps sur la mesure de DST pour différents instruments, d’aprés
Eastoe & Dalton [27].

permet des mesures aux temps les plus courts. Le choix de la technique dépend donc de la
dynamique d’adsorption de la molécule étudiée.
En tracant 1’évolution de la tension de surface dynamique en fonction du temps, son
évolution temporelle peut étre ajustée par I’équation de Hua & Rosen [38] :
00 — Oco
o(t) =0 + ———— 1.46
(t) 1+ (t/m)» (146)
oll 0 et og correspondent respectivement & la tension de surface d’équilibre et de I'eau
pure, T est le paramétre d’ajustement qui correspond & un temps typique d’adsorption, et
n est pris égal a 1 pour les tensioactifs. Un tensioactif rapide aura un temps caractéris-
tique faible (7 ~ 1 ms), un tensioactif lent aura un temps caractéristique long (7 ~ 100 ms).

Des mesures de la DST ont également permis de mettre en évidence l’existence de
barriéres d’adsorption cinétiques. En effet, la confrontation des mesures de DST avec les
modéles d’adsorption limitée par diffusion donne un écart systématique avec les mesures
expérimentales, ce qui montre que l'adsorption n’est pas seulement controlée par diffu-
sion. La nature des barriéres d’adsorption et de désorption est encore mal comprise, mais
certaines de type éléctrostatique ont été mises en évidence pour les tensioactifs ioniques,
notamment par Ritacco et al. [77]. La comparaison de la prédiction de o(t) avec les mesures
expérimentales (obtenues par tensiométre a pression de bulle, pour une solution aqueuse
de 10,8 mM de DTAB) montre un écart important avec le modeéle d’adsorption limitée par
diffusion aux temps longs (Figure 1.18, gauche). Puis lorsque du sel est ajouté a la solution
- ce qui a pour effet de supprimer les effets électrostatiques -, ’on observe cette fois un bon
accord avec le modéle de transport par diffusion (Figure 1.18, droite). Ces barriéres élec-
trostatiques n’ont en revanche été observées qu’aux concentrations inférieures a la CMC.
Par ailleurs, He et al. [33] ont montré que les barriéres énergétiques peuvent étre diminuées
ou supprimées en présence de convection, la raison étant que l’énergie hydrodynamique
tend a dépasser I’énergie d’adsorption. C’est le cas pour le tensioactif ionique SDS entre
autres, pour lequel il a été montré qu’en présence de convection suffisamment importante,
le processus de désorption est uniquement contrélé par diffusion. Pour les tensioactifs ca-
tioniques de la famille des C,TAB en revanche, les barriéres électrostatiques subsistent
méme en présence de convection.
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FIGURE 1.18 — Mesures de la DST pour des solutions de 10,8 mM de DTAB (ou C12TAB).
La courbe pleine est la prédiction par le modéle d’adsorption limitée par diffusion (gauche).
Mesure reproduite a concentration identique mais avec ajout de sel (droite). Ritacco et al.
[77].

1.2.2 Phénomeénes induits et induisants dus a des gradients de tension
interfaciale

La déformation d’une interface induit la modification de la distribution en tensioactif
a linterface. Cela génére un gradient de tension interfaciale (cf. équation 1.27) di & un
gradient d’adsorption dans la zone soumise a la contrainte. Le systéme cherche alors a
rétablir la distribution uniforme du tensioactif en générant un flux de tensioactifs des
zones fortement peuplées vers celles peu peuplées (Figure 1.19). C’est ce qu’on appelle
I’effet Marangoni, et c’est notamment ce phénoméne qui confére aux surfaces chargées
en tensioactif une plus grande résistance a la déformation (cas des bulles de savon par
exemple).

Expansion e \T e%e & T oo Expansion
. LY K ¢

* .
N LA
Liguid Flow ¢3¢ e
L PR

FIGURE [.19 — Gradient de tension de surface induit par une extension d’une interface
peuplée, d’aprés Hutin [39]

Soit ug la vitesse de I'interface qui est aussi la vitesse du gaz et du liquide a l'interface.
La contrainte dans le gaz est négligeable devant la contrainte dans le liquide si la viscosité
du gaz est négligeable devant la viscosité du liquide, ce qui est généralement le cas. On
obtient donc 71, = Vgo. L’existence d’une telle contrainte ne peut étre due qu’a un gradient
de vitesse proche de l'interface dans la phase liquide. Le gradient de tension interfaciale
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est donc compensé par la contrainte de cisaillement due & la viscosité du liquide tel que :

do  dug

>0t 1.4
dt 77dn (L.47)

Avec (n,t) les composantes normales et tangentielles d’un point a 'interface, et n la viscosité
dynamique du fluide. Le gradient de tension superficielle génére un cisaillement dans la
phase liquide, et par continuité des vitesses tangentielles & 'interface, le gaz y est entrainé
A la méme vitesse que le liquide.
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FiGURE .20 — Illustration de la répartition spatiale de molécules de tensioactifs a la
surface d’un jet liquide. (a) Distribution uniforme & la surface d'un jet non perturbé. (b)
Effet Marangoni : vitesse surfacique induite par un gradient de tension de surface entre les
régions du jet pincées et dilatées [2].

Une illustration de l'effet Marangoni dans le cas d’un jet dont la surface est perturbée
a été proposée par Al-Sabagh et al. [2| (Figure 1.20) : pour un écoulement axisymétrique
idéalement non perturbé (a), I'interface est peuplée uniformément et il n’y a pas de gradient
spatial de tension de surface. Lorsque I’écoulement est perturbé et présente des contractions
et dilatations de l'interface (b), les creux et crétes de vagues correspondent respectivement
a la contraction et a ’étirement de la surface initiale. Ce qui conduit & une augmentation
ou une diminution de la concentration interfaciale en monomeéres, et & la génération d’un
effet Marangoni : proche de l'interface, les deux phases se dirigent dans la direction ou la
tension superficielle est la plus grande. La vitesse a l'interface est ainsi ralentie.

1.2.3 Rhéologie d’une interface peuplée

Les tensioactifs modifient également la rhéologie de l'interface. Dans les phases bi-
dimensionnelles comme les monocouches de tensioactifs, ou de polyméres, deux types de
déformations peuvent étre distingués : le cisaillement et la dilatation/compression. Lors-
qu'une compression/expansion locale apparait dans la monocouche, il y a alors comme
nous venons de le voir un gradient de tension de surface au sein de la monocouche. Afin
de compenser ce gradient, les molécules de tensioactif ont tendance a migrer vers les ré-
gions de o plus élevé. Il y a donc une force de rappel qui s’oppose a la déformation :
c’est origine de 'élasticité interfaciale . Elle représente I’énergie récupérée stockée dans
I'interace, et est définie par ’équation de Gibbs - pour une interface purement élastique -
comme augmentation de la tension de surface en fonction d’une déformation AA/A :

do do

E= G474~ dm A)

(1.48)
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Pour une interface purement visqueuse, la variation de tension de surface s’exprime :

(1.49)

N4 est la viscosité de surface d’une interface purement visqueuse. La contrainte de surface
d’une interface est la contribution des cas purement élastique et purement visqueux.

Les mesures de visco-élasticité sont généralement effectuées par oscillation de aire
d’une bulle au cours du temps. Une interface subissant des variations d’aire a une réponse
dépendante de sa tension de surface, elle méme soumise & la dynamique d’adsorption. Si
I'interface subit une déformation sinusoidale au cours du temps de fréquence w et d’am-
plitude 0 A, un déphase ® apparait entre les courbes de variation d’aire et de variation de
tension de surface. Le module visco-élastique peut alors s’écrire sous forme complexe :

= |E|cos(®) + i|E|sin(®P) (1.50)

ot |E|cos(®)=E’ correspond au module élastique ou de stockage, et |E[sin(®)=E" au mo-
dule visqueux ou de perte.

La Figure 1.21 illustre les significations des modules élastique (surface purement élas-
tique) et visqueux (surface purement visqueuse). Le module élastique peut étre vu comme
la réponse en concentration surfacique du tensioactif & une variation d’aire, tandis que le
module visqueux représente la rapidité & laquelle les molécules vont repeupler 'interface
depuis le volume fluide. A basse fréquence d’oscillation, ’adsorption est plus rapide que la
déformation et donc E' — 0, E = E”. A haute fréquence, 'interface est purement élastique
(E=FE"et E"=0).
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Diffusion & Adsorption
of surfactants

FI1GURE .21 — llustrations des différences entre comportements élastique et viscoélastique,
Hutin [39].

Des modéles de prédiction de ces modules en fonction de la fréquence d’excitation
ont été proposés : le premier par Lucassen & Van Den Tempel [55] dans I'hypothése
d’une adsorption limitée par diffusion, le second suppose une adsorption limitée par ci-
nétique/barriére d’énergie [59].

Une bulle de rayon Rg est plongée dans mélange de tensioactifs de concentration Cy.
L’interface est peuplée a une concentration I'y. Si l'interface est excitée radialement & une
fréquence w, ’équation générale de conservation de la concentration surfacique 1.27 devient
[59] :

or QUTF

875 R

ol u, = dR/dt est la vitesse radiale de l'interface, j, le flux d’adsorption-desorption.
Pour des petites perturbations, les concentrations surfacique I' et volumique C', ainsi que

=Jn (I5l>
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le rayon de la bulle R peuvent s’écrire sous la forme ((t) = (o + 6¢e™*. En développant
I’équation 1.51 afin de ’exprimer en fonction de I' uniquement et des parameétres de controle,
Manikantan & Squires [59] arrivent a la relation suivante :

or ) (1.52)

0 1_‘insoluble

1+vViWo
1+viWo+ Da

ol Ol 'insoluble €st la variation de concentration de surface pour un tensioactif insoluble.
Dans ce cas, aucun échange de masse ne se produit entre la monocouche et la phase liquide
adjacente, le produit I' x A est constant. Diminuer ’aire revient & augmenter I'. L’élasticité
E atteint une valeur limite, appelée parfois 1’élasticité de Gibbs :

. [1 - isi(

Oo OlnT’ _ _FE)_U (1.53)

0% 9inl oo ar

Les nombres de Womersley, Damkohler et Stanton sont définis comme les rapports des
temps suivant :

temps de diffusion  wRj

. _ .54
? période d’oscillation D (1540)
. temps de d1ffus1.on _ kcRo (1.54D)

temps d’adsorption D
_ période doscillation _ kp (1.54c)

~ temps de désorption  w

ol k¢ et kr sont les constantes définissant le flux d’adsorption par cinétique jyin tels
que :

aja 8.7d
ko(Co,Ty) = =— - = 1.55
c(Co,To) 0C| ¢y v, T C | 1, (I.55a)
kr(Co,T'o) = %a 94 (1.55b)
or CoTo or CoTo

avec ja, jq les flux d’adsorption et desorption.
Et la relation entre le module élastique complexe E et la concentration surfacique I

est donnée par :
E dinl'  Rg o' _ or

E_O - _leLA - _2_1_‘0£ - aI‘insoluble

Dans le cas d’une adsorption limitée par cinétique, le nombre de Damkdhler tend vers
zéro (Da«l), et I’équation 1.52 devient :

(1.56)

Ekin 1 .St 1
- + = : .57
By 1+52 '1+52 1-_L (1.57)
TEW
Les modules de charge et de perte sont donc dans ce cas :
BLo-— (1.58a)
.= .b8a
kin =9 4 G2
St
B = ——— 1.58b
kin 1+ St2 ( )
Lorsque 'adsorption est limitée par diffusion, Da»1 et I’équation 1.52 devient :
Eg; AW
diff _ 0 (1.59)

Ey AWo-i-iviWo
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oir A = (8871;) /Ro = hr/Rq est la longueur de réservoir normalisée par le rayon de la

bulle en I’absence de perturbation. Or, la longueur de réservoir est de l'ordre de 107-
10® m (cf. Table II1.1) contre 10-102 m pour la dimension de la bulle générée par le
tensiomeétre, ainsi A << 1. Aprés ré-organisation des parties réelles et imaginaires, ’on
retrouve la formule de Lucassen & Van Den Tempel [55] :

Eqg  1+&+1i€
Ey  1+2¢+2¢2

(1.60)

avec & = \/wp/w ol wy = % (8—(15) est la fréquence caractéristique de diffusion. D’ot :

dC [ D ‘ D /1
= = 1.61
¢ dl' V 2w Qh%w 2wty ( )

Et I'équation 1.60 peut étre décomposée selon les modules de charge et de perte :

1+¢&
01 +2¢+2¢2
//. :E;
diff = =07 0g 1 262

Ehg=FE (1.62a)

(1.62b)

Le nombre adimensionnel de Marangoni est le rapport de 1’élasticité et de la tension
de surface d’équilibre. Il caractérise la capacité d’un tensioactif & modifier ’élasticité d’une

interface :

O

Ma (1.63)

Monroy et al. [68] déterminent les coefficients de dilatation visco-élastique de mono-
couches de tensioactifs (C12TAB, C14TAB et C16TAB) par excitation de vagues capillaires
a la surface air-eau (cf. Figure 1.22). Les auteurs montrent que ceux-ci dépendent de la
longueur de la chaine carbonée de la molécule, de sa concentration et de la fréquence d’ex-
citation. En particulier, a fréquence d’excitation constante (800 Hz) pour le C14TAB, le
module élastique augmente avec la concentration de 20 & 50 mN/m (c¢=0,1 & 1 mM), valeurs
qui sont proches de celles obtenues par Fruhner et al. [30] (cf. Figure 1.24). A concentration
fixe (¢=0,63 mM) et fréquence d’excitation variée de 1 a 10 kHz, le module élastique reste
constant (environ 40 mN/m), mais les valeurs du module visqueux obtenues sont néga-
tives dues a l'usage d’un modeéle rhéologique inadéquat. Les mesures pour le C12TAB (a)
donnent des résultats trés proches de ceux obtenus par Stenvot & Langevin [81] (cf. Figure
1.23) pour une méme fréquence d’excitation et des plages de concentrations identiques.

(a) ClgTAB (b) C14TAB (C) C16TAB
! "o 8 b
% 10 [ ° e & { : = r 1
; * . @ . O. N ]
5F o e . ] .%}} 3 ,,,.-+
N2 RO ) SR SN | :
0,01 0,1 100 0,01 100

01 1 1 . 1 10 0,1 1 10
concentration(mM) concentration (mM) concentration (mM)

FIGURE 1.22 — Parties réelles o et imaginaires e des modules visco-élastiques du C12TAB
(a), C14TAB (b) et C16TAB (c) pour une fréquence de 800 Hz. Monroy et al. [68].

Dans le cadre de I’étude de la stabilité dynamique de mousses & partir de solutions de
n-alkanols, Malysa et al. [58] étudient en particulier ’élasticité de Marangoni Ejs (simi-
laire & I'élasticité de Gibbs mais & I’état de non-équilibre, i.e. lorsque l'interface déformée
n’est pas en équilibre avec la phase liquide), d’amplitude effective Eeg (’amplitude des
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FIGURE 1.23 — Parties réelles o et imaginaires o des modules visco-élastiques du C12TAB
en fonction de la concentration, pour une fréquence de 800 Hz. Stenvot & Langevin [81].
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F1GURE .24 — Module élastique du C14TAB en fonction de la fréquence d’excitation. o
1mM, A 0,6 mM, ¢ 0,1 mM, x 0,01 mM. Fruhner et al. [30].

forces élastiques induites pour un systéme donné & une fréquence de perturbations exté-
rieures et une concentration surfacique imposées). Ils montrent que Fj; augmente avec
la concentration, avec le temps d’adsorption & la surface de la bulle et avec la fréquence
des perturbations externes imposées. De plus, le maximum d’amplitude élastique Fog est
atteint pour des longueurs de chaines carbonées comprises entre n=>6 et n=8.

Si 'interface est maintenant dilatée de fagon uniforme (par exemple, sphérique symé-

trique) avec un taux de dilatation constant A= h‘d—;4, la partie isotrope de la contrainte de
surface est donnée par : .
Ton =0+ RSN (I.64)

Cependant, si le tensioactif est soluble, les variations spatiales de I' modifient les condi-
tions aux limites et générent des échanges de masse entre la surface et les couches de liquide
adjacentes, comme vu en section I.2.1. Dans ce cas, la dynamique de la monocouche est
couplée avec I’hydrodynamique de la phase liquide, et est décrite par la loi constitutive de
Boussinesq-Scriven pour une monocouche considérée newtonienne :

7 = o + (k° — ) (I : DY)I¥ + 2°D* (L.65)
1
D° = 5 (Vsus + TV uy)

Avec I° la matrice identité, ° = E” Jw et n® les viscosités de cisaillement et dilatation de
surface respectivement. En général, x° est supérieure a 7°. En introduisant le module F
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dans Vo, on obtient la relation suivante :
Vso = EVs(InA) (1.66)

Cette relation permet de coupler ’équation de transport du tensioactif (équation.l.27) et
I'équation de la quantité mouvement (équation 1.67) via le terme V4 7

—a(patus) + Vs (p’usug) — Vs F=n-7 (1.67)

1.3 Influence des tensioactifs sur différents écoulements di-
phasiques

Cette section synthétise différents résultats de recherches portant sur I’ajout de tensio-
actifs en écoulements diphasiques, du jet liquide en écoulement gravitaire simple & 1’ato-
misation assistée, en passant par des sprays obtenus par injection liquide pressurisée. Les
études qui suivent sont particuliérement intéressantes car elles peuvent contribuer a la
compréhension des phénomeénes physiques obtenus dans le cadre de notre recherche. Elles
permettent également de cerner les grandeurs d’intérét qui régissent le transport d’un ten-
sioactif dans une nappe liquide et de maximiser les effets du dopage en atomisation assistée
(sur le développement des instabilités et la formation de gouttes notamment).

I.3.1 Ecoulements de nappes liquides

Marmottant et al. [62] ont étudié I'influence d’un tensioactif sur la brisure d’une nappe
liquide (expérience de Savart, Figure b). L’impact vertical d’un jet liquide de diamétre dg
a une vitesse ug sur un disque horizontal forme une nappe liquide circulaire (horizontale
également), dont le diamétre dépend des conditions initiales et de la tension de surface en
bord de nappe (cf. schéma Figure a). Ainsi, la tension de surface a lextrémité du disque
liquide peut étre estimée & partir d’'une mesure du diamétre de la nappe. Sans tensioactif,
ce dernier évolue comme le carré de la vitesse initiale jusqu’a une vitesse critique, puis
diminue du fait de I'apparition d’une instabilité de cisaillement en surface de la nappe
causée par la friction de lair sur le liquide (Figure c¢). Avec dopage a forte concentration,
le diamétre évolue également comme le carré de la vitesse liquide injectée mais avec un
coefficient plus important. A faible concentration en revanche, le diamétre suit la méme
évolution qu’en ’absence de tensioactif aux faibles vitesses liquides, puis croit plus vite
qu’aux concentrations élevées pour des vitesses supérieures.

Les auteurs montrent que le rapport du diamétre de la nappe et du diamétre initial
du jet liquide est proportionnel au nombre de Weber (We = %) pour We < 1000, basé
sur la tension de surface a I'extrémité de la nappe. Le diamétre mesuré résulte donc d’une
compétition entre quantité de matiére du fluide et tension de surface. Puis un modéle basé
sur la dynamique de diffusion des tensioactifs du fluide vers l'interface permet d’établir le
temps caractéristique de diffusion (i.e. le temps nécessaire pour atteindre la concentration
d’équilibre a la surface) :

31 T o
SN I.
tp 4D(C ) (1.68)

avec ['o, la concentration surfacique de saturation et Cy la concentration volumique dans
la solution. La tension de surface a 'extrémité de la nappe peut en étre déduite :

2 12
pupdy
Opim = ——> 1.69
rtm 8BD ( )
avec f=cst et D le diamétre de nappe. Enfin, il est observé que la vitesse de récession
en bord de nappe diminue jusqu’a 17% par rapport au cas en eau pure, ce qui traduit la
présence d’un effet Marangoni.
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FIGURE 1.25 — (a) Schéma et (b) photographie de l'expérience de Savart. (c) Diamétre
de la nappe liquide fonction de la vitesse initiale du jet pour différentes concentrations de
tensioactifs. ¢ Eau pure. o Solution Ajax diluée a 1% en volume, 0O diluée a 20% en volume.
|62]

1.3.2 Filaments liquides

Dravid et al. [25] ont modélisé¢ les effets de 'ajout d'un tensioactif insoluble sur la
brisure d’un filament liquide en gouttes, perturbé par des ondes sinusoidales. Les auteurs
caractérisent un tensioactif par le coefficient élastique et le nombre de Peclet, rapport
caractéristique des temps de convection et de diffusion. A faible viscosité liquide, un effet
Marangoni est présent si le nombre de Marangoni dépasse un seuil critique (Ma=0,45) et si
I’adsorption du tensioactif est suffisamment lente pour générer un gradient de concentration
surfacique.

Les résultats montrent que lorsque ces conditions sont vérifiées (pour Rer, =100 et
Pe=1000), D'effet Marangoni inverse la récession du flux liquide au moment du pince-
ment du jet (dans le sens z>0, cf. Figure 1.26b), et permet de retarder la brisure du jet, ce
qui conduit également & I’augmentation de la taille de la goutte satellite formée suite a la
brisure. Lorsque le module élastique est trop faible (Ma=0,045, Figure 1.26a), la contrainte
de Marangoni n’est pas suffisante pour empécher la récession du liquide. Ce qui conduit
a la diminution de la taille de la goutte satellite formée, comme 1’ont montré auparavant
Craster et al. [19] et Xue et al. [94]. Ces derniers ont réalisé des simulations numériques de
rupture d’un filament liquide en variant le nombre Marangoni sur une large plage (0,6-1,4).
Ils montrent notamment qu'une goutte satellite se forme lors de la brisure du filament &
partir d'un Ma critique, multipliant sa taille d’un facteur 4 a 5. Par ailleurs, le temps de
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FIGURE 1.26 — Lignes de courant d’un filament liquide simulé par Dravid et al. [25], pour
différentes valeurs du nombre de Marangoni. Re = 100, Pe = 1000, (a) Ma = 0,045 et (b)
Ma =0,45.
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brisure est toujours allongé en présence de tensioactif, et ce d’autant plus que son module
élastique est grand. Ces études peuvent donc contribuer & une meilleure compréhension
du role de effet Marangoni dans la brisure d’un jet liquide. De méme, Battal et al. [6]
montrent, dans le cas de Iécoulement d’un jet laminaire gravitaire (1000<Rer,<2000),
que leffet Marangoni di & un fort gradient de concentration en monomeéres induit une
réduction de la vitesse interfaciale - selon 1’axe de ’écoulement - jusqu’a 30%. Cependant,
I’effet est présent sur une plage de distances axiales & l'injecteur restreinte : trop proche
de l'injecteur, les monomeéres n’ont pas le temps d’étre adsorbées. Au dela de la zone a
fort gradient de concentration de surface, ce dernier est nul car la concentration devient
uniforme le long du jet. Sur la méme expérience (Reyr=1820), Davies & Makepeace [21]
ont obtenu une réduction de 24% de la vitesse interfaciale, et Jobert & Leblond [41] ont
observé les mémes effets avec du SDS & 0,5 et 1 fois la CMC, pour un écoulement tur-
bulent (2340< Rer,<3060). Weiss et al. [93] ont également montré que des concentrations
supérieures a la CMC favorisent le transport de monoméres a I'interface, par dissociation
des micelles présentes dans le fluide.

L’ensemble de ces résultats fournit les informations suivantes quant aux paramétres
contrélant la dynamique d’adsorption d’un tensioactif dans un jet liquide :

e un tensioactif a forte concentration (au dela de la CMC, [93]) et faible concentration
surfacique de saturation présente une dynamique de transport plus rapide dans
Pexpérience de Savart (équation 1.68).

e une diminution de la vitesse et du diamétre de l'injecteur liquide accélérent 1’ad-
sorption du tensioactif & la surface du jet, et donc la diminution de la tension de
surface (équation 1.69).

e concernant la rhéologie, un module élastique élevé (Eg>0,45) favorise un effet Ma-
rangoni. Mais ce critére n’est pas suffisant. Le temps d’adsorption et le régime
d’écoulement sont également déterminants, bien qu’il ne semble pas y avoir de ré-
sultat quantitatif disponible dans la littérature.

I.3.3 Injection pressurisée : influence du tensioactif sur la structure du
jet et les tailles de gouttes

Sijs et al. [80] étudient les effets des tensioactifs sur les tailles de gouttes produites par
injecteurs pressurisés. Dans le cas d’un fluide pur, la taille des gouttes est connue pour
évoluer comme suit :

Dso = ba” /O e /3 (1.70)

avec b le diameétre de l'injecteur, o le rapport des densités gaz/liquide et We = pLU—[fb
[44]. Les résultats obtenus montrent que la taille moyenne diminue avec tensioactif, mais
aussi que les tailles prédites par I’équation 1.70 sont systématiquement inférieures aux
tailles mesurées. Dans 1’équation 1.70, la tension de surface d’équilibre est remplacée par

la tension de surface dynamique, évaluée par la formule de Hua & Rosen [38] (cf. équation
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1.46). En comparant de nouveau les mesures de tailles de gouttes au modéle (équation 1.70),
non plus par rapport au Weber basé sur la tension de surface d’équilibre mais dynamique
a t=20 ms - qui est le temps typique de brisure de la nappe liquide -, un bon accord est
cette fois-ci observé avec le modéle.

Ellis et al. [28] ont conduit une étude similaire. En comparant 1’évolution de la taille
des gouttes en fonction de la tension de surface dynamique, pour des liquides purs (eau et
Propan-1-o0l) et des mélanges de tensioactifs, des résultats différents sont obtenus entre les
fluides purs et les solutions de tensioactifs. La taille de gouttes diminue systématiquement
pour les deux groupes étudiés lorsque la tension de surface est réduite, mais 'effet est plus
important pour les mélanges de tensioactifs que pour les liquides purs (jusqu'a 17%). Ces
résultats mettent aussi en évidence l'influence de la tension de surface dynamique sur les
tailles lorsque le fluide est dopé avec un tensioactif. Concernant la structure de la nappe
liquide, certains tensioactifs augmentent la longueur de brisure et réduisent les instabilités
de surface par rapport a l'injection de liquides purs (voir photographies de 'expérience,
Figure 1.27). Les auteurs remarquent que le tensioactif qui contribue le plus a réduire les
instabilités interfaciales est I’alkyl polyglycoside (Figure 1.27), c’est également celui qui
posséde le plus grand module élastique (Eg=80 mN/m), deux fois supérieur aux autres
tensioactifs utilisés dans I’étude) ainsi qu’un coefficient de diffusion rapide.

FIGURE 1.27 — Photographies de sprays obtenues par Ellis et al. [28] : injection d’eau
uniquement (gauche), d’alkyl polyglycoside a 0,5% (droite). P=1 bar.

1.3.4 Atomisation assistée

En atomisation assistée enfin, Shavit & Chigier [79] étudient I'influence de la tension
de surface dynamique par ajout du tensioactif non-ionique Tergitol NP-10, pour différentes
concentrations supérieures & la CMC. La tension de surface dynamique est mesurée par la
technique du jet oscillant. Les mesures montrent une diminution importante et rapide de
la DST avec le vieillissement de la surface : 22% a t=5 ms pour une concentration de 1,5
mM, 120% a t—3 ms pour c=6 mM.

Les auteurs étudient dans un second temps l'influence du tensioactif sur le phénoméne
d’atomisation. Le tube liquide et le tube gaz coaxial ont respectivement un diamétre de
0,89 et 10 mm. Les vitesses gaz et liquide en sortie d’injecteur sont respectivement de 30
m/s et 1,28 m/s ou 40 m/s et 2,89 m/s. La longueur de brisure et les tailles de gouttes
sont mesurées par analyse d’image, la fréquence et I’amplitude de flapping par la méthode
d’atténuation laser (laser He-Ne). Les mesures de fréquences sont effectuées a une distance
axiale de 0,5 fois la longueur de brisure moyenne du jet liquide, les amplitudes de flapping
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a des distances axiales de un & trois quarts celle-ci. La longueur de brisure ne varie pas
avec ajout de tensioactif. L’explication proposée par les auteurs est que I’étirement du jet,
laugmentation de 'amplitude de flapping avec la distance axiale et/ou la formation de
membranes liquides en extrémité de jet contribuent & un fort étirement de la surface dans
la zone de brisure, et donc & une faible concentration interfaciale en monomeéres. Ainsi
la tension de surface dynamique dans la région de brisure pourrait augmenter jusqu’a la
tension de surface de I’eau pure, ce qui expliquerait I’absence d’effet du tensioactif sur la
longueur intacte. Cette hypothése est illustrée de fagon conceptuelle par les auteurs (Figure
1.28).

Intact Liquid Jet
Spray Region

Surface Tension

Surfactant

Concantration Breakup Region

Surfacta
Caoncentration

Axial Distance

FIGURE 1.28 — Description conceptuelle de 1’évolution axiale de la tension de surface du
jet [79]

Un net effet du tensioactif est en revanche observé sur les tailles de gouttes mesurées a des
distances axiales comprises entre 1,5 et 5 fois la longueur de brisure moyenne. La Figure 1.29
montre I’évolution du diamétre de Sauter moyen (SMD) avec la distance axiale & 'injecteur
et pour différentes concentrations. La mesure est réalisée sur un diamétre de spray. Une
diminution jusqu’a 75% est observée entre 'eau pure et la plus forte concentration (12
mM), a Up,=2,89 m/s et Ug=40 m/s. Au dela d’une certaine distance axiale (entre deux et
trois fois la longueur de brisure moyenne), les gouttes sont regroupées en deux catégories
de tailles. Pour la vitesse liquide 2,89 m/s par exemple, nous observons un groupe avec un
SMD compris entre 400 et 500 pm, et un second entre 600 et 700 pum (Figure 1.29, bas). La
raison probable est qu’une goutte peut subir une seconde brisure si son nombre de Weber
atteint un Weber critique :

We o o< paUsDoo/o (1.71)

avec Uy la vitesse relative de la goutte, et Dgy son diameétre tel que 90% des gouttes ont
un diamétre inférieur, et o la tension de surface. L’hypothése avancée est que le nombre
de Weber local augmente avec la distance axiale du fait de la réduction de la tension de
surface dynamique, jusqu’a atteindre le nombre de Weber critique. C’est la raison avancée
pour laquelle un groupe de plus petites tailles apparait aux fortes concentration : celles-ci
résultent de brisures secondaires. Il n’y a pas de troisiéme brisure observée car une fois la
seconde opérée, le diamétre caractéristique des gouttes en résultant diminue fortement et
donc le Weber local également ce qui implique We jpcar « We ¢

Concernant le flapping, sa fréquence augmente a faible concentration uniquement. L’am-
plitude augmente également pour des distances axiales supérieures a 0,5 fois la longueur
intacte et & Ug=30 m/s. Il n’y a pas de variation de 'amplitude de flapping & plus forte
vitesse gaz (40 m/s) car les forces aérodynamiques dominent sur les forces de tension de
surface. Mais ces résultats sont limités a des conditions expérimentales restreintes (ten-
sioactif utilisé, vitesses d’injection et géométrie). Comme mentionné par les auteurs, cette
étude doit donc étre étendue & d’autres espéces de tensioactifs et & des plages d’injection
plus larges afin de mieux comprendre leur réle en atomisation assistée.

Kulkarni et al. [45] s’intéressent & I’atomisation assistée en configuration co-axiale d'un
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FIGURE 1.29 — Evolution axiale du diamétre de Sauter moyen. Vitesses liquides : 1,28 m/s
(haut), 2,89 m/s (bas). Vitesse gaz : 40 m/s. [79]

mélange liquide eau-urée avec ajout de tensioactifs. Ici, 'injecteur est & mélange interne :
il est constitué d’une seule ouverture et les deux phases sont injectées dans une chambre
en amont, et non pas dans I'air ambiant (Figure 1.30). L’étude se focalise sur la structure
du jet liquide et les tailles de gouttes, par ombroscopie et analyse d’image. La réduction
d’émissions de NOx dans les moteurs diesel dépend largement de la capacité a obtenir un
spray homogeéne, ce qui peut étre amélioré par réduction de la tension de surface avec ajout
de tensioactifs.

Injector controller

UWS tank Compressed
air

()
ot
9009
Vool

High-speed

IMlumination source  Glass chamber cm‘ner‘a with
objective lens

with light diffuser Computer

FIGURE 1.30 — Schéma du dispositif expérimental utilisé par Kulkarni et al. [45].

Le principal effet des tensioactifs observé sur la structure du jet liquide est la réduction
de la longueur de brisure, causée par le passage d’'un régime de brisure du jet de type
Rayleigh & un régime de brisure en membranes lorsque la tension de surface est réduite.
Ce changement de brisure de type membrane semble conduire & une rupture du jet précoce
comparée & une brisure de type Rayleigh,. Une corrélation est mise en évidence entre
changement de régime de brisure, et nombre de Weber basé sur la tension de surface
dynamique. Ce changement de régime de brisure du jet conduit & une meilleure distribution
spatiale des gouttes pour les différents régimes d’injection testés. A fort M (ratio des
pressions dynamiques), la réduction de la tension de surface génére une population de fines
gouttelettes, avec une distribution de tailles plus resserrée autour de la moyenne comparé
au cas sans tensioactif (de 'ordre de 43%), et donc une meilleure atomisation du jet liquide.
Les origines sont multiples : dans ces conditions, le phénoméne d’épluchage de l'interface
génére de plus fines gouttelettes lorsque la tension de surface est réduite ([62], [35]). Mais
la rupture du jet liquide en membranes et les atomisations secondaires des gouttes peuvent
- d’aprés les auteurs -, également étre responsables de ces changements de granulométrie.
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1.3.5 Brisures de gouttes

Zhao et al. [95] ont plus spécifiquement étudié 1'atomisation secondaire d’une goutte
chargée en tensioactif, induisant la transition de sa brisure en membrane & une brisure
par cisaillement. Une goutte est formée et lachée verticalement dans un courant d’air
horizontal. Le mode d’atomisation secondaire dépend de la compétition entre les instabilités
de Rayleigh-Taylor (brisure membrane), et Kelvin-Helmholtz (brisure par cisaillement).
Par une analyse d’instabilité linéaire plane et en négligeant 'effet de la viscosité, les taux
d’amplification des modes les plus amplifiés pour les instabilités de Kelvin-Helmholtz et
Rayleigh-Taylor sont respectivement :

3/2
Wi = ”G/—[lj/g’g (L.72)
9v/3 p;- o
1/2 3/4
- (L) / ()" (472%(%) / w73
3v3 o Dopp,

ol o est la tension de surface dynamique de la goutte et Dy son diamétre initial. La
transition d’une brisure membrane a cisaillement a lieu lorsque wg, /wrm,=1. Ce rapport
peut s’exprimer en fonction du nombre de Weber uniquement, basé sur la tension de surface
dynamique :

UZD
We, = 24260 (1.74)
o
®
@ \gé :
airflow
-
-
. -
© @
p "
(a) initial status of (b) rapid shear stripping / (c) new interface of
main drop sheet-thinning main drop

FIGURE 1.31 — Evolution de la concentration interfaciale en tensioactifs a 'interface d’une
goutte subissant un épluchage rapide di au phénomeéne de cisaillement. [95]

La transition membrane-cisaillement évolue donc comme l'inverse de la tension interfa-
ciale de la goutte. Autrement dit, la réduction de o par un tensioactif augmente le nombre
de Weber critique responsable de la transition entre les deux régimes de brisure, lorsque
tous les autres paramétres sont égaux par ailleurs. De plus, 'effet de I’épluchage de I'in-
terface de la goutte réduit la concentration interfaciale en tensioactifs, et donc rameéne la
tension de surface a celle de I'eau pure si le temps d’adsorption est faible devant le temps
typique d’arrachement de l'interface, comme illustré en Figure 1.31.

Synthése :

Différentes études portent donc sur linfluence des tensioactifs sur la formation de
sprays. Ces résultats sont spécifiques aux expériences vues ci-dessus. Ils ne fournissent
que des pistes possibles quant au choix des conditions expérimentales de ’étude que nous
proposons en atomisation assistée. Plusieurs points importants peuvent étre retenus :
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e Afin que la tension de surface agisse sur une instabilité, le temps d’adsorption du
tensioactif doit étre plus rapide que le temps de développement de l'instabilité en
question.

e En atomisation assistée, la fréquence et 'amplitude de 'instabilité de flapping aug-
mentent jusqu’a une vitesse gaz de 40 m/s, a partir de laquelle les forces capillaires
sont négligeables devant les forces aérodynamiques. Il s’agira donc dans notre étude
de varier les vitesses d’injection liquide et gaz sur de larges plages.

e La taille de gouttes moyenne diminue de fagon importante & forte concentration,
I’hypothése émise est que la réduction de la tension de surface des gouttes conduit
& des brisures secondaires, & une intensification de ’épluchage et du flux de gouttes
issues de ce mécanisme (au deld d’une certaine vitesse gaz), ainsi qu’a des chan-
gements de régime de brisure du jet liquide. Un effet sur la taille des gouttes est
systématiquement mesuré dans les études citées.

e La réduction de la tension interfaciale par les tensioactifs peut en outre changer le
régime de brisure d’'une goutte.

I.4 Objectifs de I’étude

I.4.1 Parameétres d’intérét régissant le transport d’un tensioactif en ato-
misation assistée

Dans le cadre de notre étude, plusieurs indications quant a la nature et la concentra-
tion des tensioactifs, ainsi que des conditions de I’écoulement, peuvent étre déduites de la
littérature afin de maximiser les effets sur le processus d’atomisation :

e Parameétres d’injection hydrodynamiques : le diamétre de 'injecteur liquide et la
vitesse doivent étre relativement faibles afin que le temps d’adsorption du tensioactif
soit plus court que le développement des instabilités se développant a la surface du
jet, menant in fine a sa rupture.

e Nature et concentration des tensioactifs :

— les coeflicients de diffusion et d’adsorption cinétique doivent étre les plus faibles
possibles pour obtenir une dynamique d’adsorption rapide. Ceux-ci dépendent
de la nature du tensioactif mais aussi de sa concentration.

— Le nombre d’activité de surface (correspondant au dopage maximal potentiel
de linterface) doit étre élevé, ainsi que le nombre de Marangoni (rapport de
élasticité interfaciale et de la tension de surface d’équilibre, section 1.2.2) afin
d’induire des modifications du comportement rhéologique de l'interface.

1.4.2 Grandeurs expérimentales mesurées

Nous caractériserons expérimentalement le processus d’atomisation en deux temps.
D’abord I’évolution de la structure du jet liquide avant rupture (longueurs de dard et de
brisure, amplitude du flapping etc.) ainsi que les fréquences des instabilités a 'oeuvre dans
sa déstabilisation (cisaillement, flapping et brisure du jet). Puis ’évolution du spray plus
en aval permettra de collecter statistiques de tailles de gouttes, vitesses mais également
taux de présence liquide et flux pour une position spatiale de mesure donnée.

1.5 Plan de travail

I.5.1 Choix des tensioactifs

Nous introduisons dans cette section les tensioactifs utilisés dans 1’étude et leurs concen-
trations. Le premier objectif est, nous ’avons vu, de maximiser les effets des tensioactifs
sur les grandeurs expérimentalement mesurées en atomisation. Le choix des candidats pour
remplir cet objectif doit donc vérifier plusieurs conditions. Les tensioactifs utilisés doivent
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présenter des temps de transport vers 'interface - tant par transfert cinétique a l'interface
que par diffusion- plus courts que les temps de développement des instabilités & 'oeuvre
en atomisation. Par ailleurs, la tension de surface d’équilibre doit étre aussi faible que
possible afin d’influer sur les mécanismes d’instabilité a la surface du jet liquide. Tant les
vitesses de transport que la tension de surface dépendent de la nature du tensioactif, mais
également de sa concentration. Les processus de diffusion comme de transfert cinétique
sont généralement d’autant plus rapides que la concentration est importante.

Une liste de candidats répondant & ces critéres est présentée dans le tableau 1.1, pour
différentes plages de concentrations. Différentes caractéristiques y sont présentées : les co-
efficients et temps typiques d’adsorption pour un transport limité par adsorption cinétique
a linterface, les coefficients de diffusion, la concentration surfacique de saturation I's, la
concentration micellaire critique (CMC), la tension d’équilibre du mélange 0. Mais éga-
lement des paramétres adimensionnés : activité surfacique I'yax RT/0p, nombre adimen-
sionnel permettant d’évaluer la capacité d’un tensioactif a abaisser la tension de surface par
rapport & sa concentration surfacique de saturation. Et le nombre de Marangoni, grandeur
caractéristique de I’élasticité d’une interface dopée (Ma=E( /0o, cf. 1.2.2). Les tensioactifs
retenus sont anioniques ou cationiques, les non-ioniques ayant une cinétique trop lente.
Nous avons dans un premier temps choisi les molécules SDS (Dodécylsulfate de sodium)
et C12TAB (Dodecyl trimethyl ammonium bromide), car leurs temps d’adsorption sont les
plus faibles dans la liste, et leurs coefficients de diffusion sont similaires et relativement
élevés.

Dans le cas ou les deux premiers candidats ont des effets significatifs sur le proces-
sus d’atomisation, I'objectif suivant consiste & déterminer le processus de transport limi-
tant & oeuvre (transfert ou diffusion). Pour ce faire, nous avons sélectionné le C14TAB
(Cetylthrimethylammonium-bromide ou Cetrimonium bromide) comme troisiéme candi-
dat : celui-ci présente un coefficient de diffusion similaire aux 2 autres mais une cinétique
d’adsorption cinq a dix fois plus lente (cf. Table 1.1, colonne 7,45). La méthode consiste a
mettre en évidence le processus de transport limitant en raisonnant par induction. Etant
donné que les vitesses de diffusion des candidats sont de méme ordre de grandeur, si contrai-
rement aux tensioactifs a cinétique d’adsorption élevée, aucun effet significatif du C16TAB
sur le processus d’atomisation n’est observé pour des conditions d’injection hydrodyna-
miques identiques, cela signifie que 'adsorption a linterface par cinétique joue un réle
limitant dans 'expérience. Il s’agira ensuite de comparer en détail les temps de transport
aux temps de formation des instabilités en atomisation, ces données de départ ne nous
fournissant que des ordres de grandeur sur les propriétés des tensioactifs.

A noter également qu’hormis le coefficient de diffusion, il est difficile de garder tous
les autres paramétres "égaux par ailleurs" d’un tensioactif & un autre. L’on peut voir dans
la Table I.1 que la CMC, le coefficient d’activité et le nombre de Marangoni ne sont pas
toujours de méme ordre de grandeur entre les trois candidats. Ce dernier traduit les effets
rhéologiques (élastiques et visqueux) d’un tensioactif sur une interface eau-air. En plus de
Ieffet des tensioactifs sur les mécanismes & 1'oeuvre en atomisation par abaissement de la
tension de surface, les modification rhéologiques de I'interface pourraient également jouer
un réle. En particulier, les effets visco-élastiques de l'interface dépendent de la concen-
tration en tensioactif et des taux de dilatation-compression imposés a l'interface. C’est
pourquoi nous tenterons également de caractériser les propriétés visco-élastiques des can-
didats par la suite (section II1.1.2). Les nombres de Marangoni de chaque tensioactif seront
fournis pour différentes concentrations (cf. Table II1.2).

Choix des concentrations :

Le tableau 1.2 introduit les concentrations des trois tensioactifs utilisées dans 1’étude,
en valeurs absolues et relatives & la CMC. Les trois candidats possédent des valeurs de
CMC tres différentes (cf Tableau I.1). Dans la suite de 'étude, les concentrations sont
notées en valeurs relatives 4 la CMC plutét qu’en valeurs absolues. Le C12TAB présente
une valeur de tension de surface & c=1 CMC (0=32 mN/m) inférieure & celle mesurée a c=2
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TABLE 1.1 — Caractéristiques de tensioactifs candidats pour 1’étude en atomi-

sation assistée.

kads kdes kdes / kads k Tads D
x10™ m/s | mol/m?.s | mol/m? 1/s ms x10712 m? /s
Anionic
SDS 1510 | 4-6x107 1,33 150-400 | 2.5-6,7 | 100-800
(1-8 mM)
Cationic
C12TAB 1,47 1,7x101 1,14 | 125-1300 | 0,77-8 | 100-800
(2-50 mM)
C16TAB 198 1,0x10 0,085 0,64-25,3 | 40-157 200-800
(0,2-1 mM)
I'eo CMC Ooo I'maxRT /00 Sources
x10% mol/m? | mM | mN/m -
Anionic
SDS 10 8,1 32 0,338 [53], [42], [70]
(1-8 mM)
Cationic
C1oTAB 3,7 15 10 0,124 [54], [70], [3]
(2-50 mM)
Ci6TAB 3.67 0,98 | 38 0,105 | [85], [83], [69], [3]
(0,2-1 mM)

CMC (0=39 mN/m). Par ailleurs, la valeur minimale théorique de o pour ce tensioactif
est comprise entre 38 et 40 mN/m. Il s’agit donc d’une erreur de mesure. Dans la suite
de I'étude, la valeur indiquée pour une concentration c=1 CMC de C13TAB sera celle
théorique, i.e. 0=39 mN /m.

Dans un premier temps, les tensioactifs sont injectés jusqu’a de fortes concentrations
(& la CMC ou au dela), afin de maximiser leurs chances d’étre adsorbés a l'interface. Les
concentrations de SDS (de 20 & 100% de la CMC par pas de 20%) sont variées par faibles
intervalles afin d’obtenir une évolution des grandeurs expérimentalement mesurées avec la
concentration. En revanche, reproduire toutes les mesures réalisées dans cette étude avec
autant de concentrations différentes pour chaque tensioactif est trés cotiteux en temps, ainsi
pour le C15TAB n’ont été retenues qu’une concentration faible (20% CMC) et deux fortes
(100 et 200% CMC). Concernant le C1¢TAB, l'intérét de ce tensioactif étant de montrer le
processus limitant opérant, une seule concentration élevée a été sélectionnée.

SDS [ C (mM) | 1.62 324 486 648 3,1
% CMC | 20 40 60 80 100
CeTAB [ C (mM)| 3 15 30
% CMC | 20 100 200
C16TAB C (mM) 1,84
% CMC | 200

TABLE 1.2 — Concentrations des tensioactifs utilisés dans 1’étude

I.5.2 Choix des conditions d’injection hydrodynamiques

Cette section introduit les conditions d’injections utilisées au cours de ’étude, puis les
régimes d’instabilités qui ont lieu dans ces conditions. L’injecteur & géométrie co-axiale
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FIGURE 1.32 — Tensions de surface mesurées pour les tensioactifs utilisés dans ’étude, et
comparaisons avec les données de la littérature [74] pour le SDS, [83] pour les C,TAB.

sera utilisé tout au long de cette étude, car il demande beaucoup moins de volume liquide
& injecter en comparaison de l'injecteur plan pour obtenir une granulométrie équivalente.
Ce qui implique de plus faibles quantités de tensioactif et un cotit moins important par
expérience.

La géométrie de 'injecteur sera gardée constante avec un diamétre liquide du tube
interne de 5 mm et une section du tube gaz co-axial de 5 mm. Il s’agit ensuite de sélectionner
des plages de vitesses pour lesquelles le développement des instabilités est suffisamment
faible afin de permettre au tensioactif de migrer vers I'interface. Pour des vitesses liquides de
0.1 0.3 m/s et des vitesses gaz de 10 & 50 m/s, les temps caractéristiques de développement
des vagues de type Kelvin-Helmholtz et Rayleigh-Taylor sur ces plages de vitesses sont de
Pordre de 1073-1072 s, calculés d’aprés les travaux de Ben Rayana [7] et Hong et al. [36]
respectivement. Par ailleurs, le mode de 'instabilité de Kelvin-Helmholtz est contrélé par
I’épaisseur de vorticité gaz dans ces conditions : le nombre de Weber basé sur I’épaisseur de
vorticité gaz vérifie Weg» 1 (avec Wegs = pgUZJ/a). Dans ce cas, la formation des vagues ne
dépend pas de la tension de surface ([89], [90]). A priori, les tensioactifs ne devraient donc
pas impacter la formation des vagues par cisaillement. Concernant le temps de brisure du
jet liquide, les données expérimentales de Delon [22] sur l'injecteur que nous utiliserons
dans I’étude donnent une longueur de brisure moyenne de 10 & 30 mm pour une vitesse
liquide de 0,28 m /s, correspondant & un temps caractéristique de brisure de 'ordre de 107
S.

Si 'on compare ces temps typiques a ceux de la cinétique d’adsorption des tensioactifs
sélectionnés (cf Tableau I.1), nous constatons que les temps du SDS et C12TAB sont de
I'ordre de 103-102 s. Il semble donc que ces plages de vitesses soient adéquates pour per-
mettre au tensioactif d’étre adsorbé avant la brisure du jet liquide. Il n’est pas certain en
revanche qu’ils puissent agir sur les instabilités de Rayleigh-Taylor et in fine sur le méca-
nisme d’épluchage, car le temps de formation de ces vagues est proche de celui d’adsorption
des tensioactifs.

De plus, ces conditions permettent également un contréle des fréquences d’instabilités
de KH et flapping & partir de la vitesse gaz. En effet, pour la géométrie utilisée dans cette
étude, une vitesse gaz dans la plage 23-57 m/s et une vitesse liquide de 0,1 & 0,3 m/s, le
nombre de Weber aérodynamique est compris entre 10 et 360. Le rapport des pressions dy-
namiques varie quant & lui entre 8 et 67. Un nombre de Weber aérodynamique (cf. équation
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1.9b) supérieur a 1 et un rapport des pressions dynamiques supérieur a 5 correspondent a
une instabilité de cisaillement contrélée par un mécanisme de confinement (Matas et al.
[66]). Pour des vitesses gaz suffisamment élevées, les épaisseurs gaz et liquide en sortie
d’injecteur vérifient dg« d1, et la fréquence est supposée varier avec la vitesse gaz comme
JkH UG3/ %, Nous confirmerons cette loi d’échelle a partir des résultats expérimentaux
obtenus.

Concernant l'instabilité de flapping, nous avons vu que Delon et al. [23] ont mis en
évidence deux régimes (cf. Figure 1.6) : le premier dépend d’une instabilité de cisaille-
ment asymétrique et la fréquence augmente avec Ug. Dans le second (dit opportuniste),
la fréquence est indépendante de la vitesse gaz et n’est pas controlée par 'instabilité de
KH (voir Figure 1.6). Les conditions expérimentales prévues pour 1’étude correspondent au
premier régime, ce qui sera ici aussi confirmé par la suite avec des mesures de la fréquence
de flapping en fonction de la vitesse gaz.

Ainsi, les conditions d’injection que nous prévoyons d’utiliser dans 1’étude devraient
permettre un controle des fréquences de KH et flapping avec la vitesse gaz, et donc une
variation de la fréquence d’excitation de 'interface menant potentiellement & un change-
ment de la réponse visco-élastique de celui-ci sous 'effet des tensioactifs. Il sera par ailleurs
intéressant de voir si I’évolution de ces fréquences d’instabilités avec la vitesse d’injection
gaz est conservée avec l'ajout de tensioactifs.
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Chapitre 11

Matériels et méthodes

Ce second chapitre s’attache & présenter les moyens expérimentaux mis en oeuvre afin
d’étudier le phénoméne d’atomisation. La premiére partie de ce chapitre présente le banc
expérimental composé d’un injecteur co-axial et des instruments de contréle périphériques.
La seconde partie est consacrée a la description du protocole de dosage des tensioactifs,
d’injection du mélange réalisé puis de dé-pollution du circuit d’injection. Enfin, la troisiéme
partie décrit les méthodes de mesures. La structure du jet liquide est analysée a partir des
images obtenues par ombroscopie. Puis la caractérisation du spray est obtenue par deux
méthodes. La diffraction laser qui permet d’obtenir les tailles de gouttes capturées sur un
volume de mesure optique cylindrique perpendiculaire & I’écoulement, et la sonde optique
Doppler mesure le temps de résidence liquide des gouttes et leurs vitesses qui permettent
d’obtenir les cordes et le flux en un point de ’écoulement. Ces caractérisations ont pour
objectif d’analyser et de comprendre 'effet des tensioactifs sur le processus d’atomisation.
La sonde optique Doppler a fait 'objet d’une mise en oeuvre et d’'une étude de fiabilité
conséquentes, c’est pourquoi le chapitre suivant y sera entiérement consacré.

II.1 Présentation du dispositif expérimental

II.1.1 Injecteur

L’injecteur co-axial utilisé dans cette étude est celui congu et utilisé par Antoine Delon
[22] au cours de sa thése. La Figure I1.1 de 'injecteur montre ses différents composants.
Une longueur de tubes d’'un métre permet d’obtenir un écoulement gaz paralléle au flux
liquide bien développé, et un nid d’abeille dans la partie fixe une bonne réduction du taux
de turbulence en sortie d’injecteur. Le diameétre liquide Hjp, ainsi que la section gaz Hg
peuvent étre variés. L’injecteur liquide est en inox d’une piéce. L’injecteur gaz ne pouvant
étre fabriqué d’une piéce, est constitué de plusieurs piéces de PVC placées dans la partie
interchangeable de I'injecteur. Dans le but de limiter les vibrations latérales du tube liquide,
un systéme de maintien consiste en trois boucles de fil de fer de diamétre 0,2 mm reliées
au cylindre PVC. La tension de chacune est ajustée par vis (schéma I1.2). L’épaisseur de
la lévre séparatrice (I'extrémité du tube liquide en sortie d’injecteur) est de 0,2 mm. Les
plans détaillés de I'injecteur sont disponibles dans la thése de Delon [22]. Afin de centrer
le tube liquide, quatre mesures orthogonales de la section gaz en sortie d’injecteur sont
régulierement effectuées a ’aide d’un pied & coulisse, et la tension des cébles est ajustée
de sorte & obtenir des valeurs identiques.

I1.1.2 Circuits d’injection liquide et gaz

La figure I1.3 schématise I’ensemble des systémes périphériques a 'injecteur co-axial.
L’injection liquide se fait par écoulement gravitaire. Afin de conserver une grande propreté
du circuit d’injection liquide, il est nécessaire d’utiliser de I'eau purifiée (contenant peu
de particules polluantes), puis d’effectuer une dé-pollution du circuit aprés l'utilisation du
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banc expérimental avec injection de tensioactifs (cf section suivante I11.1.3). Pour ce faire,
une plate-forme montée & environ trois métres de hauteur permet d’installer un réservoir de
20 litres contenant le mélange injecté. Les éventuelles poches d’air pouvant étre piégées dans
les tubes lors de la mise en place du réservoir sont éliminées, en s’assurant du remplissage
total du circuit d’injection. Entre le réservoir et I'injecteur, une vanne et un débitmétre
permettent le contrdle du débit (modéle Oval LSF445, incertitude de mesure a 1% pour
des débits allant de 8 a 100 L/h). La température du liquide injecté est mesurée pour
chaque série de mesure et est toujours comprise entre 18°C et 20°C. Le circuit d’injection
gaz est alimenté par le réseau d’air comprimé du laboratoire (Circuit gaz 1, Figure 11.3).
Le débit est controlé par un débitmétre massique Brooks SLA 5853S, avec une incertitude
de 10% du débit mesuré. Les vitesses liquide et gaz indiquées par la suite sont donc des
vitesses débitantes. Le débit maximal pouvant étre atteint est de 850 L/min. Pour des
débits supérieurs, une turbosoufflante est utilisée permettant d’atteindre des débits de
I'ordre de 3000 L/min (Circuit gaz 2, Figure I1.3).

Circuit gaz 2 I:ll I » Rotametre
Turbosoufflante
Compresseur Y Contréleur .
Circuitgaz 1 . > ‘L
g laboratoire -+ de débit
Y » Rotametre
Vanne
Reservoir Injecteur
liquide

Bassine

FI1GURE I1.3 — Schéma des périphériques a l'injecteur co-axial.
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I1.1.3 Dosage des tensioactifs et processus de dépollution du circuit d’in-
jection liquide

11.1.3.1 Dosage

Les tensioactifs utilisés sont solubles dans ’eau et se présentent sous forme de poudre.
Ils possédent tous une pureté d’au moins 99%. Les fournisseurs sont Roth pour le SDS et le
C16TAB, Alfa Aesar pour le C15TAB. Le mélange d’un tensioactif avec de I’eau purifiée est
effectué selon le protocole suivant. La masse de tensioactif correspondant & la concentration
deésirée est mesurée a ’aide d’une balance de précision (Kern ABJ), puis dans un premier
temps mélangée avec un faible volume d’eau au moyen d’un agitateur magnétique. L’eau
purifiée (purificateur Dutscher Geno II) posséde une résistivité de 18 MQ.cm. La solution
obtenue est ajoutée dans le réservoir propre, puis le reste de volume d’eau nécessaire pour
atteindre la concentration souhaitée est ajouté. Le mélange est ensuite agité manuellement.
Le réservoir est finalement connecté a 'injecteur, et le mélange s’écoule une minute dans
le circuit avant d’étre prélevé en sortie d’injecteur. Une mesure de la tension de surface
d’équilibre du liquide prélevé est réalisée a I'aide d’un tensiométre manuel a anneau de Noiiy
(modéle Kruss K6, incertitude sur la mesure de +1 mN/m) : celle-ci doit correspondre a
la tension de surface théorique correspondant & la concentration injectée.

I1.1.3.2 Nettoyage du circuit d’injection liquide

Une fois les mesures réalisées, ’ensemble du circuit liquide est contaminé par ’agent de
surface. Il est donc nécessaire d’en éliminer les résidus avant une nouvelle série de mesures.
Pour cela, le bidon liquide est rincé cinqg fois puis entiérement rempli d’eau purifiée. Une
partie de son contenu est écoulée dans 'injecteur pendant plusieurs minutes afin de rincer
le circuit. Une mesure de la tension de surface en sortie d’injecteur est de nouveau réalisée,
et doit correspondre a la tension de surface de I’eau pure (71 +1 mN/m ). Elle permet de
s’assurer de ’absence de résidus de tensioactifs dans le circuit liquide. La reproduction de
ce protocole a par ailleurs permis de mettre en évidence que le nombre de cinq rincages
successifs du contenant est nécessaire afin d’obtenir une bonne dé-pollution du circuit d’in-
jection liquide.

I1.2 Caractérisation de la structure du jet liquide par image-
rie rapide

La technique suivante donne accés aux informations relatives & la structure du jet
liquide, obtenue par ombroscopie puis l'analyse des images acquises par caméra rapide.
Les grandeurs extraites sont les suivantes, illustrées sur la Figure I1.4 :

— la fréquence de l'instabilité de cisaillement (Kelvin-Helmholtz), qui correspond a la

fréquence de passage des vagues de l'instabilité.

— la fréquence de l'instabilité de flapping

— les angles d’ouverture du jet et du spray, qui correspondent aux amplitudes de

déplacement radial maximales du jet a différentes distances axiales.

— la longueur intacte du jet liquide

— la distance d’établissement du flapping

— la longueur de dard ou coeur liquide, i.e. la zone spatiale toujours liquide au cours

du temps

Le détail de 'extraction de ces grandeurs est donné dans la section 11.2.0.2.

11.2.0.1 Acquisition des images par ombroscopie

Cette technique consiste & placer un diffuseur de lumiére entre une source lumineuse et
le jet (voir schéma en Figure I1.5, haut). Une bonne prise d’image permet ensuite d’obtenir
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FIGURE II.4 — Illustrations des grandeurs mesurées par analyse d’image : fréquences des
instabilités de Kelvin-Helmholtz et flapping, angle de jet (haut). Longueur intacte, d’éta-
blissement du flapping et de dard (bas).

un fort contraste des bords de jet ainsi qu’un fond trés homogéne, assurant par la suite
une analyse d’image fiable qui fournira 1’évolution spatiale et temporelle du jet. Pour ce
faire, les réglages de la netteté, de la profondeur de champ et de I’éclairage doivent étre
bien choisis.

Un exemple d’acquisition est fourni en Figure I1.5 (bas). L’image obtenue est une pro-
jection du jet dans le plan de la caméra, et suppose donc une axi-symétrie de la dynamique
du jet. L’acquisition est réalisée par caméra rapide (modeéle Phantom MIRO, Vision Re-
search). Une seconde caméra plus performante (Phantom V2012, Vision Research) sera
utilisée pour la visualisation du phénoméne d’épluchage a haute résolution. Le Tableau
I1.1 fournit les caractéristiques des deux modéles utilisés.

11.2.0.2 Analyse d’image

Une fois 'acquisition des images réalisée, le traitement et 'analyse de celles-ci a pour
but d’en extraire I’évolution spatio-temporelle du jet liquide. La routine d’analyse d’image
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FIGURE II.5 — Schéma du principe d’acquisition des images du jet liquide par ombroscopie
(haut). Exemple d’image du jet obtenue par ombroscopie (bas).

introduite ici a été développée au LEGI antérieurement a cette thése, sur le logiciel Mat-
lab. Des modifications mineures ont été apportées depuis (d’automatisation de la routine
notamment). La premiére étape du traitement consiste a soustraire pour chaque image son
fond fixe (i.e. une photo de l'injecteur sans écoulement). L’'image brute du jet et I'image
de fond sont recadrées pour ne traiter que la zone d’intérét, en vue de réduire le temps de
calcul. Afin d’homogénéiser I'image de fond, un filtre lui est ensuite appliqué qui remplace
chaque pixel par la valeur médiane d’une surface de 3x3 pixels autour du pixel traité. Puis
le fond est soustrait & l'image du jet traitée. Afin d’augmenter le contraste de l'image,
les pixels d’intensités moyennes sont saturés en trés faibles et trés fortes intensités. Par la
suite, la détection des contours du jet par gradient de seuil est opérée a I'aide d’un filtre
de Canny, puis binarisée a ’aide de la méthode d’Otsu qui détermine un seuil de facon a
minimiser la variance dans les zones de pixels noirs et blancs. Un exemple d’image a cette
étape du traitement est disponible sur la Figure I1.6 (milieu).

Ce processus conserve en revanche toutes les structures détachées du jet liquide. Il s’agit
donc de détecter leurs positions et leurs tailles afin de les éliminer et ne conserver que la
structure du jet liquide rattachée a 'injecteur. Dans ce but, les surfaces correspondant aux
gouttes et ligaments inférieures & une valeur seuil sont supprimées. Cette valeur seuil est
de Pordre de 102 a 10" mm?. En effet, les tailles des structures détachées varient avec
les conditions d’injection. Un exemple d’image résultante de ce processus est donné sur la
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TABLE II.1 — Caractéristiques des caméras utilisées pour I'imagerie rapide. fy=fréquence
d’acquisition.

Miro V2012
f, (Hz) 3000-5000 | 30000
Nombre d’images 3000-6000 60000
Temps d’exposition (us 50-100 5-10
Résolution (mm? /pixel) 0,1 0,02
Surface d’image (pixelsxpixels) | 768x480 | 800x768

FIGURE II.6 — Image originale du jet (haut), binarisée avant suppression des morceaux
liquides détachés (milieu). Image binarisée ne présentant plus que le jet liquide rattaché a
I'injecteur (bas).

Figure I1.6 (bas). Vient ensuite I’analyse de I'image traitée. Afin de trouver la structure du
jet, une recherche de la surface rattachée a 'injecteur est réalisée : la position de la sortie de
I'injecteur est renseignée manuellement et permet de trouver le jet liquide. De fait, méme
si des particules liquides détachées du jet liquide ne sont pas supprimées a cette étape du
traitement, elles ne sont pas prises en compte dans ’analyse. Les positions des bords droits
et gauches du jet en fonction de la distance axiale a I’injecteur sont obtenues par recherche
du changement de valeur de pixel 0/1, en parcourant I'image dans la direction radiale a
I’écoulement et & position axiale fixe. Le centre du jet est déduit, calculé comme la mi-
distance entre les bords gauche et droit pour chaque position axiale. La Figure I1.7 montre
le centre et les bords du jet déterminés a partir d’'une image traitée, qui vont permettre
d’obtenir les caractéristiques du jet suivantes (illustrées en Figure 11.4) :
e La longueur intacte du jet (Lp) est calculée comme la distance axiale entre la sortie
de l'injecteur - le bord gauche de l'image, Figure I1.7 - et 'extrémité du jet. La
grandeur <Li> est la moyenne temporelle des longueurs mesurées.
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Axe de l'injecteur

FIiGURE I1.7 — Bords et centre du jet déduits d’une image traitée et analysée.

e La longueur de dard (Lp) est la longueur axiale de la zone toujours occupée par
la phase liquide au cours du temps. Obtenue par superposition des jets liquides de
toutes les images, les pixels correspondant a la phase liquide pour toutes les images
de l'acquisition sont intégrés a cette zone.

e La longueur d’établissement du flapping est définie comme la distance & I'injecteur
a partir de laquelle le centre du jet subit un déplacement radial A(z,t) supérieur
au rayon de l'injecteur. La grandeur Ly introduite par la suite est la moyenne
temporelle de ces valeurs instantanées.

e L’angle d’ouverture du jet est calculé comme les amplitudes maximales de déplace-
ment radial du jet au niveau de la longueur d’établissement du flapping. De fagon
similaire, ’angle d’ouverture du spray correspond aux amplitudes maximales mais
cette fois au niveau de la brisure du jet liquide. La Figure I1.8 situe ces deux angles
selon I’évolution axiale de I'amplitude radiale du jet.
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FiGURE II.8 — Localisation axiale des angles de jet et de spray selon 'amplitude de dépla-
cement radial du jet liquide.

Enfin, I'instabilité de cisaillement est déterminée & partir des variations locales du rayon
du jet R(z,t) proches de l'injecteur, tandis que celle du flapping dépend des positions
du centre du jet A(z,t) a différentes distances axiales (Figure I1.9). Une transformée de
Fourier (FFT) par la fonction Matlab pwelch permet d’obtenir le spectre fréquentiel de
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chaque instabilité et d’en extraire la fréquence dominante. Il est fréquent que le spectre
ne présente pas un pic unique mais plusieurs, parfois d’amplitudes proches. Dans ce cas,
le pic dont la largeur & mi-hauteur est la plus importante est retenu comme étant la
fréquence dominante pour l'instabilité concernée. Une fois la fréquence dominante trouvée,
I'incertitude est estimée comme étant la moitié de la largeur du spectre a mi-hauteur.

18 R(z,t) FFT = frpn

16 [
14 A(Z,t) FFT — fFP
12
(m]
E 10
8
6
4
2
0

50 100 150 200 250 300 350 400
Frequency (Hz)

FIiGURE I1.9 — Méthode de calcul des fréquences dominantes des instabilités de Kelvin-
Helmholtz et flapping : une transformée de Fourrier des variations spatiales et temporelles
des bords de jet permet de déterminer la fréquence de KH, celles du centre du jet la
fréquence de flapping. Les différentes lignes correspondent & différentes réalisations. L’in-
certitude sur la mesure est déterminée & partir de la largeur du pic dominant & mi-hauteur.

Dans le but de déterminer I'influence de la fréquence d’échantillonage et du nombre
d’images enregistrées (i.e. la durée de I’acquisition) sur les fréquences des instabilités de
cisaillement et de flapping, une étude de sensibilité des paramétres d’acquisition en ima-
gerie rapide a été réalisée. Le choix de ces parameétres dépend en fait de la fréquence de
I'instabilité mesurée : les fréquences de KH et de flapping varient de 10 & 100 Hz selon les
conditions d’injection. La fréquence d’échantillonage et le nombre d’images sont choisis de
sorte & avoir environ 10 images par cycle.

Pour une vitesse liquide fixée a 0,28 m/s et des vitesses gaz de 24, 58 et 80 m/s, le
nombre d’images enregistré a donc été varié entre N=3000 et 6000 et la fréquence d’acqui-
sition f, entre 1000 et 6000 images/s selon les régimes d’injection gaz. Pour Ug=24 m/s,
les paramétres nécessaires a ’obtention de spectres mono-piqués sont de f,=3000 images/s
et N=3000 images. Pour Ug=58 m/s, la conclusion est moins évidente. La Figure I1.10
donne les spectres de FFT pour I'instabilité de flapping a différentes valeurs de fréquences
d’échantillonage et nombre d’images. Si 'augmentation de la fréquence de 2000 & 5000 Hz
pour 3000 images fait ressortir une seule fréquence dominante, le méme changement de
fréquence pour 6000 images enregistrées fait ressortir deux pics d’intensités équivalentes.
Cependant, la variation des fréquences dominantes obtenues entre les quatre spectres est
de 10 Hz avec une largeur de spectre variant de 40 a 100 Hz. La consistance entre ces condi-
tions d’acquisition est donc bonne. Afin de favoriser I’'obtention de spectres présentant un
seul pic, au moins 3000 images & une fréquence de 5000 im/s seront enregistrées dans
I’étude pour des vitesses gaz supérieures a 35 m/s et inférieures a 60 m/s. Lorsque Ug=80
m/s en revanche, une fréquence de 7000 im/s est nécessaire pour obtenir la fréquence do-
minante des instabilités de Kelvin-Helmholtz et flapping. A cette vitesse gaz, l'influence
du nombre d’images acquises influe peu sur le spectre. Travaillant sur ces plages de vitesse
gaz dans ’ensemble de ’étude et sur des plages de vitesses liquides généralement proches
de 0,28 m/s, toutes les mesures sont réalisées avec les paramétres d’acquisition déduits de
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cette étude de sensibilité. D’autres facteurs peuvent toutefois rendre délicate ’extraction
des fréquences, comme par exemple la présence de vibrations de la structure de l'injecteur
a forte vitesse gaz. Ce probléme a été rencontré au dela de Ug=80 m/s, et notamment
lors de l'utilisation de la turbo-soufflante pour l'injection gaz qui génére des vibrations de
la structure de l'injecteur. La reproductibilité des mesures a par ailleurs été étudiée pour
des paramétres d’acquisition identiques, les résultats de I’expérience sont présentés dans la
section II.3 du chapitre III.
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FI1GURE I1.10 — Spectres fréquentiels de la transformée de Fourier de 'instabilité de flapping
pour différentes fréquences d’acquisition f, et nombres d’images N. Les barres horizontales
caractérisent 'incertitude.

La technique d’ombroscopie se situe parmi de nombreuses autres permettant de carac-
tériser la structure du jet liquide. Elle a pour avantage d’étre non-intrusive et de permettre
de mesurer de nombreuses caractéristiques du jet. Des biais sur la détection des bords du
jet peuvent advenir lorsque des structures liquides détachées sont encore trés proches du
jet liquide, et dans ce cas "vues" comme rattachées au jet lors du traitement de I'image
[15]. Cela arrive notamment lorsque le spray est dense, car l'interstice gazeux entre les
masses liquides détachées et le jet liquide intacte est faible.

I1.3 Reproductibilité des grandeurs expérimentales mesurées
en imagerie rapide

Cette section introduit les mesures de reproductibilité des grandeurs mesurées par
analyse d’image, pour quatre séries de mesures réalisées dans des conditions d’injection
identiques. Elle a également pour objectif de rappeler le comportement de ces grandeurs
physiques avec la vitesse gaz en eau seule, préalablement & ’ajout de tensioactifs qui vien-
dront complexifier le paysage des parameétres de controle. Pour chaque série, 6000 images
ont été enregistrées a une fréquence d’échantillonage fo,=3000 images /s pour Ug<45 m/s
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et 5000 images/s au-dela. La vitesse gaz a été variée de 23 & 57 m/s, la vitesse liquide
maintenue constante a 0,28 m/s.

La Figure II.11 présente les fréquences dominantes de KH et flapping en fonction de
la vitesse gaz. Nous constatons des écarts entre les quatre séries de mesures allant de 2 a
11% pour la fréquence de KH (Figure I1.11, gauche) et de 5 a 15% pour les fréquences de
flapping (Figure 11.11, droite). Par ailleurs, ces mesures confirment la dépendance linéaire
des fréquences de cisaillement et de flapping a la vitesse gaz. Ces conditions d’injection
correspondent donc bien & un régime de flapping contrdlé par une instabilité de cisaillement
asymétrique.
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FI1GURE II.11 — Reproductibilité pour 4 séries de mesures de la fréquence dominante des
instabilités de flapping (gauche), et de KH (droite) en fonction de Ug. La phase liquide
injectée est de 1’eau pure, la vitesse liquide est fixée a 0,28 m/s.

La Figure I1.12 introduit la reproductibilité des mesures de longueur intacte. L’écart
relatif entre les mesures varie de 3 & 5% pour la longueur intacte moyenne.
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F1GURE I1.12 — Reproductibilité pour 4 séries de mesures répétées de la longueur de brisure
moyenne en fonction de Ug. La phase liquide injectée est de I'eau pure, Uy, =0,28 m/s.

Les Figures I1.13 (A) et (B) montrent la reproductibilité des mesures de la longueur
moyenne d’établissement du flapping et de la longueur de dard. Les écarts varient de 4 &
11% pour la premiére, de 4 & 18% pour la seconde. Les Figures I1.13 (C) et (D) introduisent
les mesures d’angle de jet et de spray. La variation relative de ’angle de jet est comprise
entre 2 et 11%, celle de 'angle de spray entre 1 et 20%.

Ces résultats montrent que la reproductibilité des mesures par analyse d’image est de
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FiGureE I1.13 — Reproductibilité pour 4 séries de mesures de la longueur moyenne d’éta-
blissement du flapping (A), de la longueur intacte (B), de 'angle de jet (C), et de 'angle
de spray (D) en fonction de Ug. Vitesse liquide fixée a Up,=0,28 m/s.

Pordre de 10 a 20% d’écart relatif, pour ’ensemble des grandeurs mesurées.
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I1.4 Granulomeétrie

Cette partie fait état des techniques utilisées pour I’analyse granulométrique des gouttes
formées. Une premiére méthode de caractérisation du spray est la diffraction laser, qui
permet de mesurer spatialement les tailles de gouttes comprises entre 2 et 2500 pm, dans
un volume de mesure perpendiculaire & I’écoulement. La seconde technique de mesure est la
sonde optique Doppler, qui permet d’obtenir les temps liquides et vitesses de chaque goutte
qui interagit avec la sonde : la mesure est temporelle et ponctuelle. Ces deux techniques sont
complémentaires, et possédent chacune leurs avantages et inconvénients qui seront discutés
a la fin de cette partie. Le chapitre suivant sera entiérement dédié & la sonde optique
Doppler, du fait du travail conséquent de caractérisation et d’amélioration de I'instrument
réalisé. Des comparaisons de mesures de tailles entre les deux techniques seront également
proposées.

11.4.1 Principe de fonctionnement de la diffraction laser

o (2 o 4] (5}
| 1100 mm X
0@ o IT
\ . $ % “ > « >
Laser rouge 10 mm 500 mm 750 mm

A =632,8nm

finesure = 1HZ -10 kHZ
fech =2,5kHz

FIGURE I1.14 — Principe de la mesure de tailles de gouttes par diffraction laser (source :
manuel constructeur).

La Figure I1.14 illustre le principe de fonctionnement de la granulométrie par diffraction
laser. L’instrument utilisé est le modéle Spraytech, fabriqué par la société Malvern. L’ap-
pareil est composé d’un émetteur laser (1) et d’une partie réceptrice (5). Les deux parties
sont localisées de part et d’autre du spray étudié (3). L’émetteur produit un faisceau laser
Helium-Neon qui est élargi par une lentille de collimation (2) avant de traverser le spray,
puis est diffracté en fonction de la population de gouttes présente dans la zone de mesure.
Une lentille de Fourrier (4) fait converger le signal optique diffracté sur un plan horizontal
a la hauteur du récepteur, composé de 30 capteurs d’intensité lumineuse (5). L’intensité
collectée par chaque récepteur dépend de la granulométrie du spray : 'angle de diffraction
causé par une particule seule est inversement proportionnel & sa taille. L’intensité pergue
par les capteurs les plus éloignés de 'axe d’émission du laser sera donc la contribution
des faisceaux les plus diffractés, et donc des particules de plus petites tailles. A l'inverse,
le signal collecté par les capteurs proches du centre correspondent aux particules de plus
grandes tailles. La Figure I1.15 fournit 'allure des schémas de diffraction en fonction de la
taille de la particule. L’énergie relative comprise entre deux cercles de la figure de diffrac-
tion de rayons a et b s’exprime, pour N particules chacune de surface S; interceptée par le
laser, comme la somme des énergies diffractées par chaque particule seule [18] :

=N
Eup=C > NiSi[(J§ + J)a~ (Jg + TP )i (IL.1)
=1
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C est une constante dépendant des propriétés optiques de l'appareil, i=1 correspond aux
plus petites particules et i=N aux plus grandes. J est la fonction de Bessel :

Jn(z) = (SU/Q)HPZ:% 22p]§!(n)+ p)!

%P (I1.2)

ENERGY

Fi1GURE I1.15 — Schémas de diffractions pour des particules de différentes tailles. Cornillault
[18]

Dans le cas de plusieurs particules, la reconstruction des tailles & partir de I'intensité
lumineuse mesurée utilise la loi de Mie ou 'approximation de Fraunhofer pour les gouttes
de tailles grandes devant la longueur d’onde du laser. Pour une population de gouttes
uniquement composée de particules sphériques, I'approximation de Fraunhofer permet de
déduire la distribution de tailles P(r) & partir de la distribution angulaire des intensités
[(©) mesurée par les différents capteurs :

)\2

[(©) = 47202

2
/me [ZJl(QTWr@)] P(r)ridr (I1.3)
Tmin

La distribution de tailles P(r) est retrouvée a partir de la distribution des intensités
I1(©), en supposant une distribution P;(r) donnant une distribution des intensités 1;(©).
Puis I’écart entre distribution supposée et effective [I(©) — I;(©)]| est minimisé par itéra-
tion [72]. Notons que les tailles calculées par cette technique sont exprimées en diamétres
équivalents, mais les gouttes n’ont pas toujours une forme sphérique. Par ailleurs, la théorie
de Lorenz-Mie suppose que chaque faisceau lumineux diffracté recu par les capteurs résulte
de la diffraction causée par une seule goutte. Dans un spray dense, un faisceau diffracté
peut ’étre de nouveau par une ou plusieurs gouttes. Dans ce cas de diffusion multiple, le
fabricant intégre a son logiciel un algorithme correctif.

Mise en place

L’instrument est placé sur un chariot pouvant étre déplacé puis stabilisé. Une cré-
maillére verticale et motorisée permet d’ajuster la hauteur de mesure, avec une précision
de l'ordre du mm. Lors de la mise en place du Spraytech sous l'injecteur, le bon aligne-
ment du laser sur le jet est assuré visuellement en ouvrant uniquement la vanne du circuit
d’injection liquide (sans gaz), puis en s’assurant que la tache du laser apparait centrée sur
le jet liquide. L’acquisition est instantanée et non pas continue. Les paramétres d’acqui-
sition sont d’une acquisition par seconde pendant 60 secondes. Une vérification du bon
fonctionnement des capteurs est réalisée en début d’expérience par détermination des ni-
veaux de bruit électronique (sans laser) et optique (avec laser). A cette étape, aucun spray
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n’est généré et les niveaux de bruits enregistrés sont ensuite soustraits aux mesures lors de
I’expérience. Le choix de la distance de mesure axiale sera justifié dans le chapitre V dédié
a la granulométrie.

11.4.2 Principe de fonctionnement de la sonde optique Doppler

Le second instrument pour la granulométrie que nous utiliserons est la sonde optique
Doppler. Cette section introduit son principe de fonctionnement, mais le chapitre suivant
est consacré a ’étude approfondie de I'instrument.

Les sondes optiques monofibres ont été couramment utilisées pour les mesures de spray,
avec plusieurs avantages par rapport aux autres techniques de granulométrie. Elles per-
mettent de mesurer simultanément les cordes et les vitesses de gouttes, et fournissent in
fine la fraction de phase liquide locale ainsi que le flux de liquide, une quantité difficile a
mesurer en utilisant 'imagerie directe ou la PDA (Hong et al. [36], Cartellier [12], Marty
et al. [63], Marty et al. [64], Guillard et al. [32]). Par ailleurs, la longueur sensible de ces
sondes est de 'ordre de 30-50 um, ce qui est comparable a la taille typique des goutte-
lettes rencontrées en atomisation. Cependant avec cette technique, la vitesse des gouttes
est déduite du temps de démouillage pour lequel une calibration est nécessaire (Hong et al.
[36]). Un nouveau type de sonde optique monomode et monofibre est fabriqué depuis peu
par la société A2 Photonic Sensors (Lefebvre et al. [49]). Ce capteur combine la technique
classique de détection de phase par une pointe conique, avec la collecte d’un signal Doppler
produit par une interface gaz-liquide entrante : ce signal Doppler donne accés a la vitesse.
Une étude récente a prouvé la fiabilité de cette sonde dans des écoulements hétérogénes a
bulles (Lefebvre et al. [50]). Lorsqu’elle est immergée dans un spray, cette sonde fournit
des informations sur les temps de résidence liquide et sur les vitesses des gouttes, desquels
il est possible de déduire la concentration du liquide, le flux de liquide et les distributions
de longueurs de cordes. Par rapport aux sondes optiques classiques, ce nouveau capteur
ne nécessite aucune calibration. De plus, sa longueur sensible est d’environ 6 pum (Figure
?7), ce qui est significativement plus faible que la longueur de latence des sondes classiques
(Cartellier & Barrau [11]) de sorte que cette nouvelle technique est & priori bien adaptée
pour détecter les gouttes de trés faibles tailles.

D = 125 um T
‘1-
L; =6um

FIGURE I1.16 — Vue de la pointe de la sonde optique Doppler sous un microscope. Lg est
la longueur sensible, D le diamétre externe de la fibre optique.

La sonde optique Doppler est alimentée par une lumiére laser monomode de longueur
d’onde Ag = 1550 nm. Une partie de cette lumiére est réfléchie a I'extrémité de la sonde.
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F1cure I1.17 — Signal type d’une goutte en interaction avec la sonde. La partie sensible
de la sonde impacte la goutte a te,sry et la quitte a te.i. Entre ces instants, 'extrémité de
la sonde est totalement immergée dans le liquide durant un temps ¢7, qui est le temps de
résidence de la sonde dans la goutte. Le signal Doppler est percu avant la transition gaz a
liquide.

L’intensité du signal réfléchi dépend de l'indice de réfraction du milieu dans lequel se trouve
la sonde (cf Figure 11.17). Lorsque la partie sensible de la sonde traverse une goutte, le
signal transite d’'une amplitude Vi jocai, qui correspond & 'amplitude du signal lorsque la
sonde est dans la phase gazeuse, & 'amplitude de la phase liquide pendant un temps ¢y,
puis remonte au niveau gaz lorsque la partie sensible quitte la goutte. L’utilisation d’une
lumiére cohérente ainsi que la forme conique optimisée de la sonde permettent d’obtenir
une signature Doppler de l'interface air-eau entrante, comme illustré sur la Figure 11.17.
Ce signal Doppler provient de la combinaison de la lumiére réfléchie & l'extrémité fixe
de la fibre (et qui a conservé la méme fréquence que celle de la source lumineuse), et de
la lumiére qui a voyagé dans le milieu externe réfléchie par 'interface en mouvement et
ayant subi un décalage de fréquence avant de revenir dans la fibre. Pour une goutte en
approche, I’émission Doppler a lieu juste avant la transition gaz-liquide. Un signal Doppler
peut également apparaitre a U'interface liquide-gaz, mais son amplitude est nettement plus
faible et il n’est donc pas exploité pour le calcul de la vitesse. La fréquence Doppler pour
une interface gaz-liquide entrante est exprimée comme suit :

Ve
AO/nemt ’
ou V, est la vitesse de déplacement de 'interface projetée le long de I’axe de la sonde, \g
est la longueur d’onde dans le vide de la lumiére émise dans la fibre et ne,; 'indice de
réfraction de la phase externe, ici la phase gazeuse. La vitesse indiquée dans I’équation
I1.4 est relative a la vitesse locale de l'interface. Comme les gouttes sont rapides et que le
signal Doppler est mesuré avant le percage, il est supposé que l'interface se déplace a la
méme vitesse que la goutte. En analysant les conditions nécessaires a la formation d’un
signal Doppler, il a été montré que le capteur fournit la vitesse de translation de la goutte
projetée le long de l'axe de la fibre avec une incertitude de 10% (Lefebvre et al. [50]). La
routine de traitement pour la mesure de la vitesse consiste essentiellement & extraire les
signaux Doppler présentant suffisamment de franges avec une homogénéité temporelle sa-
tisfaisante. L’optimisation de cette routine est présentée dans le chapitre IV. Mentionnons
également que la fréquence d’échantillonnage est assez élevée : 250 ou 500 MHz selon les
conditions expérimentales.

fp=2

(IL4)

A partir de la vitesse mesurée et des temps de résidence liquide, les variables locales
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sulvantes sont calculées :

e La corde de la goutte 7 :

CG) = V(i) tL(d) (I1L5)

ot tr,(7) est le temps de résidence liquide de la goutte ¢, et V (7) la vitesse de I'in-
terface obtenue aprés analyse du signal Doppler.

e La fraction liquide :
ap, = ZtL(i)/Tt (11.6)

avec T la durée totale de I'acquisition.

e Le flux liquide local :

jr=2,CH)/T, (IL.7)

Pour chaque acquisition, I’évolution des valeurs moyennes des variables locales (temps
de résidence du liquide, corde et vitesse) avec le temps d’acquisition est tracée. La durée
d’acquisition est fixée de sorte que ces données convergent vers leur valeur moyenne a 5%
prés, généralement comprise entre 1 et 40 secondes en fonction de la fréquence d’arrivée
des gouttes.

Mise en place

La sonde optique Doppler est placée sous l'injecteur et son axe est paralléle a 'axe
de symétrie de l'injecteur. Le choix de la distance axiale z entre la sortie de l'injecteur
et la pointe de la sonde est, comme pour la mise en place du granulomeétre & diffraction
laser (cf. I1.4.1), d’une grande importance. En effet, la longueur Ly de la structure liquide
intacte avant rupture varie avec les conditions d’injection. Afin de caractériser uniquement
les gouttelettes formées par atomisation, la sonde doit étre située suffisamment loin de
I'injecteur pour ne pas détecter le jet liquide encore relié a l'injecteur. Le choix de la
distance de mesure axiale sera donc justifié pour chaque condition de mesure dans les
chapitres dédiés a la caractérisation du spray.

I1.4.3 Intéréts et limitations des deux techniques

Le Tableau II.2 synthétise les différentes caractéristiques des deux instruments ainsi
que leurs avantages et inconvénients respectifs. La diffraction laser fournit directement des
distributions de tailles en volume, capture un volume de mesure qui traverse le spray sur un
diamétre, et la quantité de données stockées par acquisition est faible. Ces caractéristiques
permettent de réaliser des plans d’expérience avec de larges variations des paramétres de
controle. Enfin, les tailles de gouttes sont mesurées sur tout un diameétre de spray a distance
axiale fixe. C’est un avantage si I'on souhaite obtenir une évolution globale des tailles
avec la distance & 'injecteur, mais un inconvénient pour caractériser le spray radialement.
Pour toutes ces raisons, la diffraction laser sera utilisée pour obtenir 1’évolution de la
granulométrie avec la distance axiale a l'injecteur, avec ajout de tensioactifs et pour de
larges plages de vitesses gaz.

La sonde optique Doppler fournit quant a elle tailles et vitesses de gouttes, ainsi que
le flux liquide. La mesure est ponctuelle, et les quantités de données par acquisition sont
importantes pour obtenir des données bien convergées. Pour ces raisons, la sonde optique
sera utilisée dans un second temps dans le but d’évaluer tailles et vitesses de gouttes en
un point fixe du spray, ainsi que de proposer des corrélations tailles-vitesses et mesures de
flux.
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TABLE I1.2 — Caractéristiques du granulometre & diffraction laser et de la sonde optique
Doppler, et comparaison de leurs avantages et inconvénients.

Diffraction laser

Sonde optique Doppler

Type de mesure

Volumique

Temporelle

Zone de mesure

Sur un diamétre de spray

Ponctuelle

Estimation de la taille

Inversion du schéma de diffraction

Produit du temps liquide
et de la vitesse

Données retournées

Tailles en volume

Temps liquides, vitesses,
cordes et fraction liquide

Données apreés post-processing

Tailles de gouttes et flux local

Avantages Pas de calibration
Mesure sur un diamétre de spray Mesure en un point du spray
Pas de post-processing — caractérisation radiale du spray possible
Faibles quantités de données Mesures de vitesses et flux
Inconvénients Vitesses non mesurées Nouvelle technique, validité physique

des mesures & caractériser
Quantités de données importantes,
post-processing

I1.4.4 Granulométrie par analyse d’image

L’analyse d’image sera considérée comme troisiéme technique de mesure de tailles de

gouttes. De fagon similaire a la routine utilisée pour l'analyse de la structure du jet (cf.
I1.2), les images sont acquises par ombroscopie dans un volume étant le produit de la surface
correspondant au champ de la caméra et de la profondeur de champ. Les particules hors
de la profondeur de champ sont floues et ne seront pas détectées lors de I’analyse d’image
(cf. Figure I1.18). La résolution de 'image est de 39 pm par pixel, ce qui ne permet pas
de capturer des particules de tailles inférieures a cette valeur. Le modéle de caméra utilisé
est Phantom MIRO, Vision Research.

Les contours des particules sont détectées sur 'image brute par utilisation d’un filtre
de Canny (avec un gradient seuil de 45% l'intensité maximale de l'image). Les contours
incomplets sont comblés par la fonction Matlab imfill. Les centres et surfaces de chaque
particule sont retournées et le diamétre équivalent de la particule ¢ est estimé comme :

D;=2 5i (11.8)
T
avec S; la surface de la particule i. La convergence des tailles dans un intervalle inférieur
a 5% est vérifiée.
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FiGureE I1.18 — Exemple de détection de gouttes par analyse d’image.
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Chapitre 111

Influence de tensioactifs sur la
structure du jet

Ce chapitre a pour objectif de présenter les travaux réalisés concernant l'influence
des tensioactifs sur la structure du jet liquide. La premiére partie s’attache & caractériser
les propriétés des tensioactifs utilisés dans 1’étude, en particulier leurs temps typiques
d’adsorption dans le but de les comparer au temps de développement des instabilités a
I’'oeuvre dans 'expérience. Des tentatives de caractérisation des propriétés visco-élastiques
des tensioactifs utilisés seront également réalisées. Puis une étude la reproductibilité des
caractéristiques du jet liquide mesurées par imagerie rapide sera proposée. La seconde partie
présente des images du jet et du spray capturées, et permet de comparer visuellement les
différentes mesures réalisées avec tensioactif a celles en eau pure. Nous verrons en particulier
que leffet du C12TAB tant sur la structure du jet que sur le spray est trés visible a forte
concentration. La troisiéme partie présente les résultats obtenus avec et sans ajout de
tensioactifs et met en évidence l'impact significatif du SDS et du C13TAB sur I’évolution
spatiale de la structure du jet avec les paramétres d’injection, puis au contraire ’absence
d’effet du C14TAB, confortant I’hypothése que le transport du tensioactif vers I'interface
du jet est limité par cinétique de 'adsorption-desorption. La quatriéme partie introduit les
mesures des fréquences d’instabilités - KH, flapping et brisure du jet liquide - avec et sans
tensioactif, 'absence d’effet sur les deux premiéres démontrant que leur développement est
plus rapide que les temps d’adsorption. En revanche, nous observons que le C13TAB tend
& diminuer la fréquence de brisure du jet liquide.

IT11.1 Caractérisation des tensioactifs utilisés

I11.1.1 Estimation des temps de transport des tensioactifs dans le jet
liquide

Les estimations des temps de transport des tensioactifs & l'interface sont présentées
dans cette partie afin de mettre en évidence le processus de transport limitant pour chaque
molécule et concentration. Ce qui permettra au fur et & mesure de la présentation des
résultats expérimentaux, de confronter les temps d’adsorption aux temps de développement
des instabilités et de rupture des structures liquides. Les modéles théoriques utilisés ici ont
été introduits en section 1.2.1. Ces temps pourront étre comparés au fur et & mesure de
ce chapitre & ceux des instabilités qui conduisent & la rupture du jet liquide dans nos
expériences.

Le tableau III.1 regroupe en premier lieu les estimations des temps caractéristiques
calculés a partir des données tirées de la littérature pour chaque systéme. Le temps de
diffusion est calculé & partir de I’équation 1.34. La longueur de réservoir est également
estimée (équation 1.35), de 'ordre de 0,1 & 1 pm pour les trois tensioactifs. L’épaisseur du jet
liquide dans notre expérience vaut approximativement Hy, /2=2.5 mm > hp. Lon peut donc
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& priori considérer le jet liquide comme un réservoir infini de tensioactifs. Les coefficients
cinétiques ont été mesurés par Li et al. [53] pour deux des tensioactifs que nous avons utilisés
-le SDS et le C13TAB-, et pour ’ensemble des concentrations utilisées lors de nos mesures.
En revanche, ceux du C14TAB ne sont & notre connaissance pas disponibles directement
dans la littérature. Ces coefficients sont estimés & partir des mesures de la T'SD produites
par Stubenrauch et al. [83], & I'aide d’un tensiométre & pression de bulle maximale. Nous
ajustons ces données avec le modéle d’adsorption limitée par cinétique (équation 1.45),
utilisé par Li et al. [53] pour la famille des alkytrimethylammonium bromides (C,TAB). Les
résultats de Pestimation sont présentés sur la Figure II1.1. Stubenrauch et al. [83] ont pour
leur part ajusté ces mesures avec un modéle limité par diffusion (équation de Ward& Tordai,
1.29). Le modéle limité par cinétique d’adsorption-desorption donne un meilleur ajustement
aux temps courts pour les concentrations testées (0,2 et 1 mM). Enfin, le coefficient R
est également indiqué, qui est le rapport des temps de diffusion et de transfert cinétique
obtenus, grand devant 1 pour un transport limité par diffusion et faible devant 1 pour un
transport limité par cinétique. Le processus limitant & 'oeuvre pour chaque systéme est
ainsi déterminé. Les faibles valeurs de R obtenues montrent que le transport est limité par
cinétique pour les trois candidats.

o CWGTAB, C=0.2 mM - Stubenrauch (2005) o C‘BTAB, C=1 mM - Stubenrauch (2005)
Fit eqt (22) (Li 1994). Kineticaly limited model. Fit eqt (22) (Li 1994). Kineticaly limited model.
_____Entry parameters: Fin'=3.67e—06 mol/m? - Fe:6.1 -07 mol/m? - a=1 mol/m® _____Entry parameters: I‘im=3.7e—06 mol/m? - l"e=3.7e—06 mol/m? - a=1e-05 mol/m®
Fit results: k=0.64 5. 7_ ~1.57 s - T =1.4e-06 mol/m? Fit results: k=25.26 5" 7_ ~0.04 s - T_=2.7¢-06 mol/m?
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FIGURE III.1 — Estimations des coefficients cinétiques du C16TAB & 0.2 et 1 mM (respec-
tivement 20 et 110% CMC), a partir des mesures de la TSD de Stubenrauch et al. [83] et
ajustées avec I’équation 1.45 [53|. Les paramétres d’ajustement proviennent des données de
la littérature disponibles dans le tableau 1.1

La section suivante s’attache a comprendre les comportements visco-élastiques de 1’in-
terface induits par les tensioactifs.

II1.1.2 Tentatives de caractérisation des propriétés visco-élastiques des
tensioactifs

Nous présentons dans cette section les tentatives de caractérisation des propriétés
visco-élastiques des mélanges utilisés pour nos expériences. Ces mesures ont été réalisées
a VUlnstitut Lumiére Matiére de Lyon & l’aide d’un tensiométre & pression de bulle. La
technique utilisée est celle dite a pression de bulle.

La Figure III1.2 présente le dispositif expérimental de mesure de tension de surface dy-
namique par tensiométre a pression de bulle (modéle Tracker ™, Teclis Scientific). Une se-
ringue est plongée dans une cuve remplie du mélange a caractériser, et forme une bulle dont
le volume peut étre varié en fonction du temps par asservissement. Ces variations d’aire
sont mesurées par ombroscopie et traitement d’image (effectué par le logiciel constructeur).
Les données ainsi obtenues sont la différence de pression de part et d’autre de I'interface de
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TABLE III.1 — Table des estimations des temps typiques de transport des tensioactifs
a partir des données extraites de la littérature. R est le rapport des temps typiques de
diffusion et de cinétique. Les sources utilisées pour obtenir les grandeurs nécessaires aux
calculs des temps sont données pour chaque espéce chimique. Pour les définitions des
différentes grandeurs, se référer a la section 1.2.1.2 du chapitre I. Nous précisons que le
temps caractéristique d’adsorption cinétique est calculé comme 73, = k™ (équation 1.39).

a=ksy/k; I'e D hr Tdiff k Tk R
[mol/m?] | [x10™%mol/m?] | [m?/s] [m] [ms] | [sY | [ms| | =7p/7K
SDS [42], [70] [70] 53]
1,6 mM 1,33 10 81010 | 1,5.10° 3 160 | 6,25 0,48
(20% CMCQ)
3,2 mM 1,33 10 7,9.101° [ 6,5.107 | 0,53 | 240 | 4,17 0,13
(40% CMC)
4.8 mM 1,33 10 7,710 [ 3,5.107 | 0,16 | 300 | 3,33 0,05
(60% CMCQC)
6,4 mM 1,33 10 7,6.101° [ 22107 | 0,07 | 370 | 27 0,02
(80% CMC)
8 mM 1,33 10 7,5.10710 0,03 | 430 | 2,3 0,01
(100% CMC)
C12TAB [54], [70], [8] [70] 53]
3 mM 1,14 3,7 9.1010 [ 28107 | 0,07 | 100 | 10 0,07
(20% CMCQ)
15 mM 1,14 3,7 2,2.10710 0,001 | 900 | 1,1 0,01
(100% CMC)
30 mM 1,14 3,7 2,3.10°10 0,0001 | 1300 | 0,77 1077
(200% CMC)
C16TAB [85], [83], [69], [8] [69] [83]
0,18 mM 0,085 3,67 3.1010 [ 44.10%] 51,3 | 0,64 | 1563 | 0,03
(20% CMCQ)
1 mM 0,085 3,67 1.10°10 34 | 2531395 0,09
(110% CMC)
1,84 mM 0,085 3,67 1.10°1° 048 | 62 | 16,1 0,03
(200% CMC)

la bulle ainsi que sa variation d’aire au cours du temps. La valeur de la tension de surface
a chaque instant peut donc étre calculée a partir de la loi de Laplace. L’obtention d’une
mesure de la tension de surface dynamique est effectuée par I’envoi d’un pulse de pression,
i.e. d’'une abrupte augmentation de l'aire de la bulle. Dans ce cas, la concentration sur-
facique en tensioactif est réduite, la valeur de la tension de surface revient a la valeur de
I’eau pure et la nouvelle diminution de la tension de surface dépend du temps d’adsorption
de 'espéce chimique.

Pour les tensioactifs SDS et C13TAB, aucun résultat n’a pu étre obtenu bien que plu-
sieurs concentrations ont été testées. La raison étant que leur cinétique d’adsorption est
trop rapide devant le temps de variation d’aire de la bulle. En effet dans le cas d’une ad-
sorption limitée par barriére d’énergie (équation 1.57) et si la cinétique est rapide devant
la période d’oscillation de la bulle (St — o), ou alternativement si ’adsorption est limitée
par diffusion (équation 1.59) et que la diffusion est rapide devant la période d’oscillation
(Wo — 0), alors I'(t) reste constant au cours du temps et les modules visco-élastiques ne
peuvent étre déterminés.

Quelques résultats ont tout de méme été obtenus pour le C1gTAB pour une concen-
tration de 2 CMC, dont la cinétique d’adsorption est relativement plus lente que celle des
deux autres molécules. Les mesures pour ce candidat sont présentées en Figure I11.3. Elles
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Fi1GURE II1.2 — Principe de fonctionnement du tensiométre a pression de bulle utilisé pour
les mesures de TSD et de visco-élasticité.

ont été réalisées a différentes fréquences d’oscillation du volume de la bulle (0,5-5 Hz), avec
une amplitude de + 1 L. autour de la position d’équilibre. Les modules de stockage et de
perte sont tracés en fonction de la fréquence, et comparés aux modéles limités par cinétique
d’adsorption/barriére d’énergie (équation 1.57) et diffusion (équation 1.60). Les paramétres
utilisés sont i, = 1072 s pour le premier, 7gig = 1073 s pour le second. Ces valeurs sont
les ordres de grandeurs des quantités obtenues pour ce systéme dans le Tableau III.1. Pre-
miérement, les valeurs expérimentales pour le module de perte (E”) semblent cohérentes
avec le modéle d’adsorption par cinétique d’adsorption/barriére d’énergie. Ce qui est en
accord avec les analyses de la section précédente (Tableau III.1). De plus, le module de
perte expérimental est plus important que le module de stockage (E’) comme décrit pour
un systéme limité par cinétique d’adsorption. En revanche, le comportement constant de
E’ avec la fréquence d’excitation n’est décrit par aucun des deux modéles. Ces mesures sont
donc peut étre bruitées : bien que plus lent que le C12TAB et le SDS, le C14TAB a tout
de méme une cinétique d’adsorption rapide. Il a été difficile de trouver les bons réglages
du tensiométre afin d’obtenir ces mesures. Enfin, une recherche des parameétres optimaux
(Eo, Tkin) de I'équation 1.57 par la méthode des moindres carrés tel que E*/Ey—1 donne
les valeurs Eg=24 mN/m et 7y;,=25 ms. Un coefficient élastique de 45 mN/m est obtenu
par Stubenrauch et al. [83] & une concentration de 100% CMC, de 60 mN/m par Bergeron
[8]. Le temps d’adsorption par cinétique de 25 ms est proche de celui trouvé précédemment
(Tkin=16 ms, cf. Tableau II1.1).

Enfin, le Tableau II1.2 introduit 1’élasticité de Gibbs E (données collectées dans la
littérature), et le nombre de Marangoni (Ma = Ey/oe) en fonction de la concentration.
Ces données proviennent de la littérature et les mesures sont limitées & des concentrations
inférieures a la CMC. L’on peut noter que I’élasticité de Gibbs du SDS augmente avec la
concentration. Si I’on compare les valeurs du nombre de Marangoni du SDS et du C12TAB
aux plus fortes concentrations proches de la CMC, 5 mM (63% cmc) et 15 mM (100% cmc)
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FIGURE II1.3 — Mesures des modules de stockage (E’) et de perte (E”) pour le C14TAB
(2.CMC), et comparaison aux modeéles théoriques.
respectivement, celui du SDS est bien plus grand que celui du C12TAB.

TaBLE II1.2 — Elasticité de Gibbs en fonction de la concentration pour les tensioactifs
testés. Données de la littérature, pour des fréquences d’excitation de 500 & 800 H z.

SDS [43] C12TAB [8] | C16TAB
CmM) |1 ]3[5] 8|3 15 | 0,9[8] [ 1[30]
C (% CMC) | 13| 40 | 60 | 100 | 20 | 100 100 | 110
Eo mN/m) | 2 | 20 | 62 | 140 | 18 | 45 60 7
Ma 0106194403 12 16 | 0,97

II1.2 Visualisations qualitatives des effets des tensioactifs sur
le jet liquide et le spray

Cette partie aborde l'effet des tensioactifs sur la structure du jet et le spray qualitati-
vement, & partir d’images du phénomeéne d’atomisation capturées lors d’injections en eau
pure, puis avec tensioactifs a différentes concentrations.

Tout d’abord, la Figure I11.4 montre 1’évolution du phénoméne d’atomisation en fonc-
tion de la vitesse gaz pour de l'eau pure. En augmentant la vitesse gaz (de gauche a droite),
le régime de brisure du jet liquide transite d’un type Rayleigh-Plateau asymétrique (a) a
membrane (b-c), puis fibre (d-h) et enfin superpulsating (i).

Les Figures III.5 et III.6 comparent respectivement le phénoméne pour différentes
concentrations de SDS (0,2 a 1 fois la CMC) et C12TAB (0,2 & 2 fois la CMC) a de
I’eau pure seule, pour une vitesse liquide fixée & Up,=0,28 m/s, et une vitesse gaz Ug=40
m/s (mode de brisure de type fibre). L’écart temporel entre chaque image est de 0,6 ms.
Dans une optique de comparaison, la premiére image de chaque série a été sélectionnée
juste aprés une brisure du jet liquide avec ce dernier orienté selon I'axe de I'injecteur.

Des visualisations de 1’écoulement en fonction de la vitesse gaz avec chaque tensioactif
(aux concentrations maximales utilisées) sont disponibles en Annexe A.1 (Figures A.1-A.3).
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Les images obtenues lors des mesures avec SDS (Figure I11.5) ne montrent pas d’effet
apparent du tensioactif sur I’épluchage proche injecteur quelque soit la concentration uti-
lisée. Bien que peu perceptible sur ces images, il semble en revanche que le jet subisse un
étirement légérement plus important avant sa rupture a forte concentration (notamment
pour C=1.CMC). Et le spray obtenu juste aprés la brisure du jet liquide parait s’affiner
avec I'augmentation de la concentration en SDS, traduisant une population de gouttes de
plus petites tailles.Les effets du C15TAB sur la structure du jet sont similaires au SDS,
mais visiblement importants et ce d’autant plus que la concentration augmente.

La Figure III.7 propose la méme comparaison avec un cadrage plus rapproché du jet
liquide, afin de mieux visualiser le phénoméne d’épluchage. Ici, seule une concentration
élevée (2 CMC) a été utilisée, et la vitesse gaz est légérement plus élevée (48 m/s, mais le
régime de brisure reste le méme) qu’en Figure II1.6. Sur ces images, I'on peut tout d’abord
constater une intensification du phénomeéne de stripping a forte concentration : la quantité
de liquide arrachée & l'interface du jet est plus importante comparée aux images avec de
I’eau pure. De plus, la longueur de brisure semble augmenter.

Puis, la Figure I11.8 donne a voir les ligaments formés avec ajout de C1oTAB (2 CMC)
avec une meilleure résolution. Pour cette vitesses gaz, les ligaments formés subissent de
forts étirements jusqu’a former une poche (encerclée en bleu sur les images). Celle-ci rompt
ensuite en fines gouttelettes. Ce phénoméne avec dopage a également été observé par Kul-
karni et al. [45] (discuté en section 1.3.4). Avec de I'eau pure, peu de ligaments forment
des membranes comme ici, du fait d’'une rupture plus précoce des ligaments étirés (comme
montré par Marmottant & Villermaux [61], cf. 1.1.1.2).

Si 'on s’intéresse maintenant aux gouttes résultantes de I’atomisation, le spray formé
& concentration élevée semble plus dispersé spatialement dans le plan image, plus dense
et composé de gouttes de plus petites tailles. Comme nous I'avons vu dans la partie 1.3.3,
Shavit & Chigier [79] ont observé une diminution du SMD avec 'augmentation de la
concentration en Tergitol NP-10 (pour une mesure sur 'axe d’un U'injecteur co-axial, des
vitesses liquides de 1,28 et 2,89 m/s, une vitesse gaz de 40 m/s et 0c=30 mN/m pour la
plus forte concentration de tensioactif), résultant notamment de apparition d’une seconde
population de gouttes de plus petites tailles avec tensioactif.

Enfin, la Figure I11.9 introduit les images obtenues avec le C16TAB a 2.CMC contre de
I'eau pure seule, pour U, =0,28 m/s et Ug=40 m/s. Nous rappelons qu’une seule concentra-
tion (élevée) a été testée avec ce tensioactif dans le but de mettre en évidence le transport
limitant & I'oeuvre dans 'expérience (cf. section 1.5.1). Il est difficile ici de remarquer une
différence importante entre les deux conditions d’injection. L’épluchage du jet liquide ne
semble pas étre différent, ni la longueur de brisure, ni les tailles de gouttes a priori.
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| Concentration - Temps

Eau pure

ey

FIGURE III.5 — Evolution du jet liquide au cours du temps (de gauche & droite) pour de
I’eau pure, du SDS 4 0,2.CMC, 0,4.CMC et 1.CMC de haut en bas respectivement. L’écart
temporel entre chaque image est de 0,6 ms. Up,=0,28 m/s, Ug=40 m/s.
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} Concentration — Temps

Eau pure

C12TAB C=0,2.CMC

C12TAB C=1.CMC

C:2TAB C=2.CMC

FIGURE II1.6 — Evolution du jet liquide au cours du temps (de gauche a droite) pour
de I'’eau pure, du C12TAB a 0,2.CMC, 1.CMC et 2.CMC de haut en bas respectivement.
L’écart temporel entre chaque image est de 0,6 ms. Up,=0,28 m/s, Ug=40 m/s.
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FIGURE II1.8 — Exemple de grande élasticité des ligaments avec C12TAB (2.CMC), jusqu’a
leurs étirement en membranes. La transformation d’un ligament en membrane jusqu’a sa
rupture en fines gouttelettes est encerclée en bleu. L’écart temporel entre chaque image est

de 0,1 ms. U,=0,14 m/s, Ug=48 m/s.
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Eau pure

C16TAB C=2.CMC

FIGURE I11.9 — Evolution du jet liquide au cours du temps (de gauche & droite) pour de
I'eau pure (haut) et du C;6TAB a 2.CMC (bas). L’écart temporel entre chaque image est
de 0,6 ms. Up=0,28 m/s, Ug=40 m/s.
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I111.2.0.1 Changements de régime de brisure du jet liquide

(a) Eau pure (b) C12TAB 20% CMC

(d) SDS 1.CMC

F1Gure II1.10 — Brisure du jet liquide type Rayleigh-Plateau en eau pure (a), mem-
brane avec C12TAB, 20% cmc (b), 2 cme (c¢) et SDS 1 cme (d). Up,=0,28 m/s et Ug=15
m/s. Reynolds liquide : Re;=1400. Weber aérodynamique pour chaque cas avec 0=0q :
Weq(Pure)=21 (a). Weo(C12TAB, 20% cmc)= 25 (c¢). Weo(C12TAB, 2 cmce)=37 (c).
We,(SDS)=41 (d).

Un changement du mode de brisure du jet liquide, de type Rayleigh-Plateau dominant
a4 membrane dominant est constaté aux plus faibles vitesses gaz. Un exemple de ces brisures
est donné en Figure I11.10.

Le mode de brisure du jet liquide a été analysé visuellement pour ces acquisitions.
Le Tableau III.3 fournit, pour différents mélanges de tensioactifs et pour de I’eau pure,
le pourcentage de brisures du jet liquide qui présentent une formation de membranes,
sur un total de 20 brisures de jet observées. Cette évaluation rapide donne un ordre de
grandeur de la proportion de brisures de type membrane ou Rayleigh-Plateau, avec et
sans tensioactif. Pour une vitesse gaz Ug=15 m/s, seulement 18% des brisures avec eau
pure sont de type membrane, 60 & 80% avec tensioactifs. Il semble donc que le dopage
induise un changement de régime pour ce couple de vitesses. Pour la vitesse gaz supérieure
Ug=24 m/s, le pourcentage de ruptures membranes en eau pure est élevé (80%) et du
méme ordre de grandeur qu’avec les tensioactifs & fortes concentrations. Seul le C13TAB &
faible concentration (0,2 cmc) présente un ratio significativement plus faible de ce type de
brisure.

Il semble par ailleurs que les surfaces de ces membranes soient supérieures avec les
tensioactifs SDS et C12TAB a forte concentration. Nous mesurons donc la surface des
membranes pour 10 réalisations par cas a 'aide du logiciel ImageJ, par tracé manuel du
contour de la poche juste avant sa rupture. Les résultats sont donnés dans le Tableau I11.4.
Etant donné le caractére fastidieux de ces mesures, elles ne sont réalisées que pour une
seule vitesse gaz. Les surfaces des membranes formées avec eau pure, C19TAB a faible
concentration (c=2 cmc) et C16TAB sont inférieures & 100 mm?. En revanche, la surface
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TABLE II1.3 — Pourcentages de brisures du jet liquide avec formation de membranes, pour
différents mélanges. 20 brisures ont été observées au total. Vitesse liquide Uy, =0,28 m/s.

Eau pure SDS C.:2TAB C16TAB

1 CMC | 0,2 CMC | 2CMC | 2 CMC
Ug=15m/s 18 60 65 80 80
Ug=24 m/s 78 85 55 100 67

moyenne avec SDS (c=1 cmc) est de 170 mm?, et de 236 mm? avec C12TAB a forte
concentration (c=2 cmc). Ces deux molécules permettent donc d’obtenir des surfaces de
membranes plus importantes avant rupture.

TABLE I11.4 — Surfaces des membranes menant & la rupture du jet liquide (en mm?), me-
surées juste avant la brisure, pour différents fluides. Valeurs moyennes pour 10 réalisations.
Vitesses d’injection Ug=24 m/s et Up,=0,28 m/s.

Eau pure SDS C12TAB C16TAB
1 CMC | 0,2CMC | 2CMC | 2 CMC
Ug=24 m/s 100 170 91 236 81

Nous proposons finalement en Figure III.11 une cartographie des régimes de brisure
du jet liquide, similaire a celle proposée par Chigier & Farago [16] (introduite en section
[.1.1.5). Le mode de brisure dominant a été déterminé pour chaque condition expérimentale
a partir de 20 réalisations de brisure du jet. Comme pour les résultats présentés dans le
Tableau I11.3, le mode dominant est défini comme celui pour lequel une majorité de brisures
de ce type a été observée. Les cartographies obtenues pour l’eau pure d’abord, puis pour
chaque tensioactif, sont proposées en fonction des nombres de Weber aérodynamique et
Reynolds liquide (Figures II1.11a, ¢, e et g), ainsi qu’en fonction des vitesses d’injection
liquide et gaz (Figures II1.11b, d, f et h). Le nombre de Weber aérodynamique est basé sur
la tension de surface d’équilibre go.

Concernant 1’eau pure d’abord (Figures III.11a-b), les changements de régime ont lieu
a des valeurs de Weber aérodynamique proches de celles obtenues par Chigier & Farago
[16] : la frontiére Rayleigh-Plateau a membrane est identique, la transition entre les deux
modes se produit pour We, ~ 20-30. Celle de membrane a fibre est 1égérement différente :
elle est également localisée vers We, ~ 70 — 100, mais les points & Rey, > 300 et We, = 45
indiquent un mode fibre, 1a ot Chigier & Farago [16] observaient un mode membrane.

Sil’on s’intéresse maintenant aux cartographies avec tensioactif en fonction de (Rer,We,),
I’'on observe que le mode Rayleigh-Plateau observé en eau pure a faible We, devient un
mode membrane par augmentation du nombre de Weber dii & la réduction de la tension
de surface. Toutes les concentrations impliquent donc un passage dans la zone de brisure
membrane aux plus faibles nombres de Weber. En outre, I'ajout de SDS (Figures I11.11c¢-d)
déplace la frontiére membrane-fibre vers un We, légérement supérieur au cas de ’eau pure.
En lisant les cartographies selon les vitesses liquide et gaz, I’on constate que deux modes
différents peuvent cohabiter pour un méme couple (Up,Ug) entre deux concentrations diffé-
rentes (cf. Figures I11.11d et h). C’est le cas proche de la frontiére entre régimes membrane
et fibre. Il semble donc que la diminution de la tension de surface induite par I’ajout de
tensioactif suffise dans ces conditions a basculer d’un régime de brisure & un autre. De plus,
la vitesse gaz de transition d’un régime membrane a fibre entre les différents tensioactifs
utilisés semble étre identique.
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FiGurg III1.11 — Cartographie des modes de brisure dominants du jet liquide observés
pour I'ensemble des mesures expérimentales réalisées. (a, ¢, e et g) : selon les nombres de

Reynolds liquide (Rer) et Weber aérodynamique (We,). (b, d, f et h)

: selon les vitesses

gaz (Ug) et liquide (Up). Les frontiéres entre chaque régime sont indiquées par des traits
noirs et sont adaptées aux observations. Mode de brisure dominant : o Rayleigh-Plateau
non-axisymeétrique (RP), 0 Membrane (M), A Fibre (F). Concentrations : Eau pure (bleu),
c¢=20% CMC (orange), c=40% CMC (jaune), c=100% CMC (bordeaux), c=200% CMC

(violet).



Condition critique a la formation d’une membrane a ’extrémité du jet

Nous tentons maintenant de comprendre les paramétres déterminants dans la formation
de membranes avec tensioactif. Salkin et al. [78] ont étudié la formation de bulles de savon
par un jet d’air entrainant un film liquide initialement & I'état d’équilibre. L’expérience
consiste en un film de mélange liquide-tensioactif formé par un cadre solide disposé verti-
calement, de diamétre w et d’épaisseur e (Figure I11.12). Un jet gaz situé a une distance
6 du film liquide et orienté perpendiculairement souffle sur le film liquide & une vitesse
vy en sortie de buse. Le film de mélange eau-tensioactif posséde une tension de surface a
I’équilibre o.

Rs =R +6
6§ — 1Yo 5

Injecteur

I

FiGURE III.12 — Schéma du dispositif expérimental permettant de former des bulles de
savon, utilisé par Salkin et al. |78].

Les auteurs montrent tout d’abord que le film est suffisamment étiré jusqu’a formation
d’une bulle lorsque la vitesse d’injection gaz vy dépasse une vitesse critique v.. En deca de
cette vitesse, le film est simplement étiré et le rayon de courbure de 'interface diminue avec
la vitesse gaz. Dans le cas ol le jet n’est pas confiné par le film de savon (i.e. w/2<R(J), ou
R(0) est le rayon du cone gaz a la distance ¢ de I'injecteur et estimé comme R(J)=Ro+9/5),
la vitesse critique dépend de la tension de surface de 'interface, de la densité de Dair, du
diameétre de 'injecteur et de sa distance & l'interface ainsi que du diamétre du film :

veny 2T [2H0 (1+ 0 ) (IIL.1)
pcRo V. w SRy

Dans le cas de I'atomisation assistée, I’on peut modéliser la déformation du jet liquide en
membrane en utilisant le modéle de Salkin et al. [78]. Au vu des images obtenues avec ten-
sioactif (Figure I11.10), 'on observe que la membrane se forme généralement lorsque I’am-
plitude de flapping est maximale. C’est 'extrémité du jet quasi-perpendiculaire & 1’écoule-
ment gaz qui va former une bulle (cf. images en Figures II1.10a-d). Le paramétre w dans
I’équation III.1 peut donc étre estimé comme ’amplitude radiale maximale du jet liquide
a sa longueur de brisure moyenne : de 'ordre de 10 mm dans le cas de ’eau pure, et aux
vitesses Up,=0,28 m/s et Ug=15 m/s. La différence principale est que w n’est pas constant
et dépend du temps, puisque l'interface étirée par I’entrainement gaz est une surface libre
(elle n’est pas maintenue par une structure solide). En supposant Ro~(2.Hg+Hy)/2=7,5
mm, et 0 ~ <Lg> (la longueur de brisure du jet), I'on a alors R(6)=Ro+d/5 ~ 16,5 > w/2
~ 5. L’on se situe donc bien dans le cas ou I’écoulement gaz n’est pas confiné par le film
liquide.
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Deux hypothéses supplémentaires sont considérées :

e la vitesse gaz a l'extrémité du jet est celle en sortie d’injecteur, i.e. Ug(z=<Lp>)
~ Ug(z=0).

e Avec tensioactif, la tension de surface a I'interface du jet est proche de celle d’équi-
libre.

Le Tableau II1.5 donne les estimations de la vitesse critique v, nécessaire & la formation
d’une poche, obtenues a partir de I’équation III.1, pour de I'eau pure et du C19TAB (c=2
cmce). L'on obtient une vitesse critique plus faible avec C12TAB (15 m/s contre 20 m/s
pour l'eau pure), qui correspond a la vitesse gaz pour laquelle le changement de régime
de brisure a été observé avec tensioactif. Ainsi la vitesse critique nécessaire a la formation
d’une poche est atteinte avec dopage dans ces conditions d’injection, contrairement au cas
de I'eau pure, ce qui conforte les observations. Par ailleurs, la rupture de ces membranes
peut ensuite impacter la taille des gouttes dans le spray (cf. section 1.3.4).

TABLE II1.5 — Vitesse nécessaire (v.) a la formation d’'une membrane a extrémité du jet
liquide, avec et sans tensioactif. D’aprés le modeéle de Salkin et al. [78|.

Eau pure C12TAB (¢c=2 cmc)
0oo=71 mN/m O00o=38 mN/m
Régime dominant observé Rayleigh-Plateau Membrane
(UpL=0,28 m/s, Ug=15 m/s)
ve (m/s) 20,2 14,8

III.3 Analyse quantitative des effets des tensioactifs sur la
structure du jet

Cette partie introduit les résultats des mesures réalisées par imagerie rapide, dans le
but de caractériser 1’évolution de la structure du jet liquide au cours du temps pour les
différentes solutions de tensioactifs injectées. Nous nous intéressons dans un premier temps
a 'impact des agents de surface sur les longueurs intactes et de brisure du jet liquide. Il sera
montré ensuite que ce tensioactif réduit I’angle moyen du jet liquide pour des concentrations
supérieures ou égales a la CMC. Finalement, I'influence des tensioactifs sur les longueurs
de dard et d’établissement du flapping sera étudiée.

II1.3.1 Longueur intacte et longueur de brisure

L’image III.13 illustre la longueur intacte du jet liquide (cf. I1.2), ou longueur de jet,
qui correspond & la distance verticale entre 'extrémité du jet et l'injecteur a 'instant de
la mesure.

La longueur de brisure différe de la longueur intacte : cette longueur correspond a
I’extension maximale du jet juste avant sa rupture. Nous montrons en Figure III.14 un
exemple de mesure de la longueur intacte en fonction du temps, ainsi que les réalisations
de brisure du jet, qui ont généralement lieu lorsque le jet atteint une longueur maximale.
Ces derniéres sont obtenues par recherche des maximums locaux dans le signal L; = f(t),
en précisant un temps typique entre deux brisures successives qui est obtenu a partir des
images brutes du jet et pour vingt réalisations de brisure. Nous présentons dans un premier
temps les mesures de la longueur intacte, la plus couramment étudiée dans la littérature,
puis les mesures de longueur de brisure.

I11.3.1.1 Distributions de la longueur intacte

Les distributions des longueurs intactes sont décrites par les Fonctions de Densité de
Probabilité (PDF, Probability Density Function), normalisées par la moyenne. L’objectif
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FiGure II1.13 — Mlustration de la longueur intacte, qui correspond & la distance axiale
entre I'extrémité du jet liquide brisé et I'injecteur liquide & chaque instant .
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FIGURE III.14 — Longueur intacte en fonction du temps (rouge), et longueurs de brisure
(bleu).

ici est de voir si les tensioactifs ont un effet sur 'allure des distributions et les extremums
mesurés. Dans le but également de comparer les effets des trois tensioactifs, nous présentons
ci-aprés des conditions hydrodynamiques proches entre les différentes séries. Pour le SDS
(Figure I11.15), il apparait que les distributions de Lj/<ILj> sont confondues autour de la
moyenne pour les différentes concentrations. Ce n’est pas le cas pour la vitesse gaz Ug=15
m/s a laquelle un changement du mode de brisure du jet a été observé (cf. 111.2.0.1). Ici,
une asymeétrie apparait vers les longueurs de jet supérieures a la moyenne, a l'inverse de la
distribution de ’eau pure.

Les mémes tendances qu’avec le SDS sont observées pour le C12TAB (Figure I11.16).

Enfin, les distributions de la longueur intacte pour le C;4TAB (C=200% CMC, Fi-
gure I11.17) présentent un élargissement de la PDF par rapport a celle de I'eau pure a
faible vitesse gaz Ug=15,7 m/s, mais une plus faible probabilité d’occurrence autour de
la moyenne (0,8-1,3 <Lg>). Les différences de distributions sont trés faibles a vitesse gaz
modérée Ug=40,3 m/s.
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IT1.16 — Distributions de la longueur de jet normalisée par sa valeur moyenne

FIGURE
pour les mesures avec C15TAB, a différents couples de vitesses liquide et gaz.
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Ficure II1.17 — Distributions de la longueur de jet normalisée par sa valeur moyenne

pour les mesures avec C16TAB, a différents couples de vitesses liquide et gaz.
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111.3.1.2 Comportement de la longueur intacte moyenne avec les paramétres
d’injection sans dopage

Nous commengons par décrire le comportement de la longueur intacte moyenne <IL;>
avec les vitesses d’injection liquide (Figure I11.18, A) et gaz (Figure I11.18, B) sans ajout de
tensioactif. Pour la Figure I11.18 (B), chaque point avec une barre d’incertitude correspond
a une moyenne de trois séries de mesures, reproduites en eau pure lors de chaque campagne
réalisée avec un tensioactif différent. Des différences de reproductibilité significatives ont été
constatées a faible vitesse gaz (<25 m/s), d’ou les grandes barres d’erreur. Une croissance
linéaire de L avec la vitesse liquide ainsi qu’une décroissance avec la vitesse gaz, suivie
d’une asymptote vers Ug=40 m/s sont mises en évidence (pareillement aux mesures de
Delon [22]).

A B
70 ‘ ‘ 70 ; ; :
-5 UG=23.3m/s %UL=O.14 m/s
60 - Ug=488m/s| | g0 —3-U, =0.28 m/s||
50 N 50 -
€ =
£ E
/\_ 40 B /\_ 40 L
v v
30 B - 30 L
20 B — 20 L
10 ‘ : ‘ ‘ 10 : : : ‘ : : :
0.2 0.4 0.6 0.8 10 20 30 40 50 60 70 80
U, (m/s) Ug (m/s)

F1GURE III1.18 — Comportement de la longueur intacte moyenne avec la vitesse d’injection
liquide (A) et gaz (B), eau pure.

I11.3.1.3 Effets des tensioactifs sur la longueur intacte moyenne

La Figure III.19 présente I’évolution de la longueur intacte moyenne du jet avec la
vitesse gaz pour I’ensemble des tensioactifs utilisés. Les ordonnées des sous-figures sont
identiques dans une optique de comparaison, mais pas les abscisses. Les tensions de surface
indiquées ont été mesurées & partir d’échantillons de mélange prélevés en sortie d’injecteur.
Notons d’abord que quelque soit le tensioactif ou la concentration utilisés, une évolution
asymptotique de la longueur intacte moyenne avec la vitesse gaz est retrouvée. La valeur
de Ug asymptotique fluctue légérement entre 35, 40 et 50 m/s respectivement pour le
C12TAB, le SDS et le C14TAB. Les effets des tensioactifs SDS et C15TAB sur I'allongement
du jet liquide sont clairement observés a partir de Ug=20 m/s (régime membrane ou
fibre). L’augmentation est de 10-20% pour les deux molécules. Plus la concentration est
importante, plus la variation est significative. Le C1gTAB n’augmente la longueur intacte
qu’aux vitesses gaz inférieures a 20 m/s.

Par ailleurs, nous avons vu en section I11.2.0.1 qu’une plus forte occurrence de brisures
du jet liquide avec formation de membranes a lieu avec tensioactif a faible vitesse gaz. Les
modes de brisure mixte Rayleigh-Plateau/membrane ou toujours membranes discutés en
partie I11.2.0.1 sont indiqués par les termes "RP/M" ou "M" respectivement en Figure
I11.19.

Nous avons vu que SDS et Ci;5TAB ont les temps d’adsorption les plus courts, le
C12TAB d’autant plus que le SDS (cf. Tableau III.1). Nous tragons en Figure I11.20 le
rapport des temps caractéristiques de convection dans le jet et d’adsorption. Le temps de
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convection du jet liquide est approché comme le rapport de la vitesse liquide injectée et de
la longueur intacte moyenne en eau pure :

L1 = UL/<L1>pure (I11.2)

Ot <Lr>pure est la longueur intacte moyenne mesurée expérimentalement sans tensioactif.
Etant donné que le transport & I'interface est contrdlé par cinétique d’adsorption, c’est ce
temps qui est comparé au temps de vie du jet liquide. Les résultats présentés correspondent
a la vitesse liquide Uy, =0,28 m/s. Les résultats pour Up,=0,14 m/s sont identiques.

L’on constate que SDS et C12TAB présentent des temps d’adsorption 10 & 100 fois plus
rapides que le temps de convection dans le jet, ce qui explique leurs effets significatifs sur
la longueur intacte pour I'ensemble des vitesses gaz. Contrairement au CigTAB, qui est
10 fois plus rapide uniquement a faible Ug (15 m/s), le rapport des temps descendant & 5
aux vitesses gaz supérieures.

Les trois tensioactifs présentent une tension d’équilibre similaire (0oo=32-38 mN/m)
aux concentrations supérieures a la cmec. Il semble donc que ce soit la vitesse d’adsorption
qui gouverne l'effet sur la longueur de jet. Un tensioactif plus rapide diminuera plus ra-
pidement la tension de surface dynamique. Ce qui explique & priori le plus fort effet du
C12TAB sur la longueur intacte.

La Figure III.21 considére maintenant I’évolution de L avec la vitesse liquide, avec et
sans C19TAB (C=200% CMC). De nouveau, la longueur intacte augmente significativement
avec le dopage en C12TAB, de 23 4 34%, et d’autant plus fortement que les vitesses liquide et
gaz sont élevées. Le rapport des temps de rupture et d’adsorption estimés de la méme fagon
qu’en Figure I11.20 présentent un facteur 100 pour ’ensemble des conditions d’injection
présentées ici. Le temps d’adsorption du C12TAB est donc suffisamment rapide dans ces
conditions d’injection pour permettre une adsorption a l'interface significative.
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FIGURE II1.19 — Evolution de la longueur intacte moyenne avec la vitesse gaz pour dif-

férentes concentrations de SDS (a), C12TAB (b) et C16TAB (c). UpL,=0,14 m/s (gauche)
et U,=0,28 m/s (droite). Les barres verticales représentent l'incertitude sur la grandeur

mais pas en abscisse.

mesurée, basées sur la reproductibilité des mesures. A faible vitesse gaz (Ug=15 m/s),
par les termes "RP/M" ou "M" respectivement. Les échelles en ordonnées sont identiques,

les modes de brisure Rayleigh-Plateau/membrane ou toujours membranes sont indiqués
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Ficure II1.20 — Rapport du temps de convection dans le jet liquide et d’adsorption du
tensioactif en fonction de la vitesse gaz, pour les trois candidats utilisés. Vitesse liquide
Up=0,28 m/s.
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FIGURE II1.21 — Evolution de la longueur intacte moyenne avec la vitesse liquide pour
du C12TAB (200% CMC) et de 'eau pure. Ug=23 m/s et 49 m/s. Les barres verticales

représentent 'incertitude sur la grandeur mesurée.
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I11.3.1.4 Ecart-type de la longueur intacte

La Figure I11.22 donne I’évolution de I’écart-type de la longueur intacte en fonction de
sa moyenne, pour I’ensemble des mesures réalisées. L.’évolution est linéaire pour I’ensemble
des données, bien que moins consistante dans le cas de la série SDS (a) pour les données a
Ur=0,28 m/s. Une interpolation linéaire (L;’ec <L;>) donne des pentes de 0,25 pour les
mesures avec SDS et C12TAB (b), 0,20 pour le C;6TAB (c). Delon [22]| avait observé une
relation linéaire avec une pente de 0,15 pour différentes géométries de l'injecteur co-axial
(Hp,=5-20 mm, Hg=1,8-24 mm), et des vitesses d’injection Up,=0,17-0,42 m/s, Ug=26-
50 m/s. Charalampous et al. [14] ont quant & eux trouvé un coefficient de 0,1 pour une
géométrie proche de la notre (Hp,=2,3 mm, Hg=6 mm), mais pour des plages de vitesses
trés différentes : Up=2-8 m/s (10 a 40 fois plus grandes que les présentes conditions) et
Ug=47-166 m/s. Kumar & Sahu [46] ont obtenu un coefficient de 0,2 pour une géométrie
Hy =3 mm, Hg=4,5 mm et des vitesses d’injection Uy, =0,9-1,4 m/s, Ug=42,1-78,6 m/s.

Puisque la longueur intacte varie au cours du temps, nous avons tracé en Figure I11.23
I’écart-type normalisé par <Li> afin d’évaluer spécifiquement l’effet des tensioactifs sur la
fluctuation de la longueur de jet. L’écart-type avec SDS diminue fortement (~ -300%) pour
c¢=1 cmc, pour la plus faible vitesse gaz uniquement Ug=15 m/s et Up=0,14 m/s (a), et
a l'inverse augmente de 'ordre de 20% pour Up=0,28 m/s. Ces variations de 1’écart-type
a cette vitesse gaz peuvent étre imputées au changement de régime de brisure du jet (cf.
I11.2.0.1). Le C12TAB (b) diminue ’écart-type lorsque la concentration augmente, pour
24<Uqg<40 m/s, excepté a 20% cmc ou les courbes sont presque confondues. Aux vitesses
gaz minimales et maximales variées ici, peu de différences sont observées. Finalement, le
C16TAB (c) ne semble pas avoir d’effet significatif sur ’écart-type excepté pour Ug=15
m/s ou des réductions significatives apparaissent pour les deux vitesses liquides.
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Ficure II1.22 — Corrélations entre 1’écart-type et la valeur moyenne de la longueur in-
tacte, pour le SDS (a), C12TAB (b) et C16TAB (c). Eau pure (bleu), 20% CMC (orange),
40% CMC (or), 60% CMC (cyan), 80% CMC (vert), 100% CMC (bordeaux), 200% CMC
(violet). Symboles pleins : Up,=0,14 m/s, Symboles vides : U,=0,28 m/s. 0 Ug=15,7 m/s
o Ug=23,3 m/s ¢ Ug=31,8 m/s v Ug=40,3 m/s & Ug=488 m/s < Ug=57,3 m/s >
Ug=65,8 m/s » Ug=74,3 m/s » Ug=82,8 m/s.
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FIGURE 111.23 — Evolution de 'écart-type de la longueur de jet normalisé par la moyenne
avec la vitesse gaz, pour différentes concentrations de SDS (a), C12TAB (b) et C;6TAB
(c). UL=0,14 m/s (gauche) et Up,=0,28 m/s (droite).
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111.3.1.5 Effets des tensioactifs sur la longueur de brisure

Nous avons présenté les effets des tensioactifs sur la longueur intacte du jet liquide.
Nous introduisons maintenant les mesures de longueurs de brisure. L’évolution de <Lg>
avec les conditions d’injection pour de l’eau pure est fournit en Annexe A.2, Figure A.4.
Les valeurs de la longueur de brisure moyenne sont par ailleurs comparées a la longueur
de jet moyenne. Globalement, la longueur de brisure moyenne est 20% plus grande que la
longueur intacte. Seules les données a vitesse liquide variée et vitesse gaz fixée Ug=23 m/s,
ainsi que les mesures a (Ug=15 m/s, Up=0,14;0,28 m/s) présentent des écart de 'ordre
de 50% entre les deux grandeurs.

La Figure I11.24 introduit ensuite les comparaisons de mesures de la longueur de brisure
moyenne avec tensioactifs et en eau pure. Les comportements de Lp entre eau pure et
tensioactifs & différentes concentrations sont les mémes que ceux de la longueur de jet
intacte (cf. Figure II1.19). La différence principale est que le C12TAB (Figure I11.24b)
augmente la longueur de brisure de 40% environ aux vitesse gaz supérieures a 30 m/s,
alors que la longueur intacte était augmentée de 20% dans les mémes conditions.

Si’on s’intéresse au rapport du temps de brisure du jet liquide et du temps d’adsorption
pour chaque condition expérimentale (cf. Figure A.5, Annexe A.3), les ordres de grandeurs
retrouvés sont les mémes que ceux obtenus pour les rapport 717/7.qs (Figure A.5), et
les conclusions identiques : le C1oTAB et le SDS sont adsorbés trés rapidement avant la
rupture du jet liquide, et permettent une réduction significative de la tension de surface
a l'interface. Ce qui induit un effet important sur la longueur de brisure, d’autant plus a
concentration élevée.
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FIGURE II1.24 — Evolution de la longueur de brisure moyenne avec la vitesse gaz pour

différentes concentrations de SDS (a), C12TAB (b) et C;6TAB (c). U,=0,14 m/s (gauche)

et UL,=0,28 m/s (droite). Les barres verticales représentent 1’écart-type sur la grandeur
mesurée.
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FIGURE I11.25 — Evolution de la longueur de brisure moyenne avec la vitesse liquide pour
du C12TAB (200% CMC) et pour de 'eau pure seule. Ug=23 m/s et 49 m/s. Les barres
verticales correspondent & 1’écart-type.

111.3.1.6 Effets des tensioactifs sur la fréquence de brisure du jet

La Figure II1.26 expose le comportement de la fréquence de brisure du jet liquide
avec les vitesses d’injection pour de I’eau pure. La fréquence augmente linéairement avec
la vitesse gaz, et reste constante lorsque la vitesse liquide est variée. Cette fréquence est
calculée comme 'inverse de I’écart temporel moyen entre les différentes longueurs de brisure
(qui sont obtenues par recherche des maximums locaux dans le signal Ly = f(t), cf. section
I11.3.1). L’écart-type de la fréquence de brisure mesurée est par ailleurs trés important, de
I’ordre de deux a trois fois la fréquence mesurée comme 'attestent les barres verticales.
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FIGURE I11.26 — Evolution de la fréquence de brisure du jet liquide avec les vitesses gaz
(gauche) et liquide (droite) pour de ’eau pure. Les barres d’erreur correspondent a ’écart-

type.

Les mesures de la fréquence de brisure du jet liquide avec tensioactifs sont introduites
en Figure I11.27 pour le C12TAB en fonction de la vitesse gaz (haut) et liquide (bas), et
Figure II1.28 pour le C14TAB. Elles sont normalisées par la fréquence de brisure obtenue
en eau pure. L’écart-type n’est pas indiqué, mais est important. Ce dernier peut étre lu
sur les graphiques de la fréquence de brisure absolue pour les mémes données, fournis
en Annexe A.4. Avec tensioactif aussi, la fréquence de brisure suit une évolution linéaire
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avec la vitesse gaz, et constante avec la vitesse liquide. Les résultats concernant le SDS
ne sont pas montrés ici car les mesures ne sont pas consistantes avec les autres données,
résultant probablement d’un mauvais traitement ou d’un souci d’éclairage. Mais ils sont
fournis également en Annexe A.4 (Figure A.7a).

Malgré un écart-type toujours important, la fréquence de brisure tend & étre fortement
réduite par le C12TAB : jusqu’a 40% (Figure I11.27). Un nouvel effet spécifique au C12TAB
est donc ici constaté. Cet effet est peut étre corrélé & la diminution de I'amplitude de
déplacement radial du jet montrée précédemment (cf section 111.3.2), qui peut conduire a
diminuer la fréquence de découpage du jet liquide. A l'inverse, la fréquence augmente avec
le C16TAB (Figure I11.28a), de l'ordre de 20 a 50%. Il est cependant difficile d’affirmer si
les variations sont significatives ou non, tant pour le C12TAB que pour le C14TAB, mais
I'ensemble des données fi,B surt/ fLB pure SO0t regroupées autour d'une valeur inférieure ou
supérieure a 1, ce qui traduit un effet global.
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FIGURE II1.27 — Evolution de la fréquence de brisure du jet liquide en fonction de la
vitesse gaz (gauche : Up,=0,14 m/s, droite : U,=0,28 m/s), et de la vitesse liquide (bas).
Chaque point correspond & une fréquence obtenue pour une concentration de C12TAB et
normalisée par la fréquence en eau pure.
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FIGURE II1.28 — Evolution de la fréquence dominante de brisure du jet liquide en fonction
de la vitesse gaz (gauche : Up,=0,14 m/s, droite : Up,=0,28 m/s), pour les mesures avec
C16TAB (a). Chaque point correspond & une fréquence obtenue pour une concentration et
normalisée par la fréquence en eau seule.

Une premiére cause a ces observations pourrait ici étre attribuée & un temps d’adsorp-
tion plus rapide du C12TAB relativement aux deux autres tensioactifs, qui conduit & une
plus forte réduction de la tension de surface. Ce pourrait étre le cas si seul le C13TAB
influait fyg. Mais ici, le C16TAB augmente également la fréquence alors qu’il ne présente
pas d’effet significatif sur les longueurs de jet intact ni de brisure.

Nous analysons maintenant pour chaque fluide et différentes vitesses gaz le rapport des
temps typiques d’adsorption et de pulsation du jet liquide sans tensioactif (Figure ?7). Ce
dernier est défini comme l'inverse de la fréquence de brisure mesurée :

Tpuls = 1/fLB pure (1113)

A forte concentration (c=1 et 2 cmc), le C12TAB présente un temps d’adsorption 2
a 10 fois plus rapide que le temps de pulsation du jet, contrairement au Ci1TAB qui est
adsorbé plus lentement que le temps moyen entre deux brisures du jet. Ces résultats peuvent
expliquer la réduction de la fréquence de brisure par le C12TAB, mais plus difficilement les
effets observés du Ci6TAB. Méme en considérant le temps de brisure calculé sur un temps
de convection dans le jet liquide (Figure II1.20), le C14TAB est trop lent pour étre adsorbé
avant la rupture du jet. Cependant, les mesures du temps de pulsation du jet présentent
un fort écart-type (de 'ordre de 100%).
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FIGURE 111.29 — Rapport du temps typique de pulsation du jet liquide sans dopage (équa-
tion II1.3), et d’adsorption du tensioactif en fonction de la vitesse gaz, pour les trois can-
didats utilisés. Vitesse liquide Up,=0,28 m/s.

I11.3.1.7 Discussion

Les mesures des longueurs intacte et de brisure du jet liquide ont mis en évidence une
augmentation significative de ces derniéres avec la concentration en tensioactifs SDS et
C12TAB. Il a été montré par ailleurs que L et Lg suivent une évolution linéaire avec la
vitesse liquide (Figures I11.21 et II1.25), et que 'augmentation relative de la longueur de
brisure avec C12TAB est constante avec Up,. Le temps de vol moyen du jet liquide a la
plus faible vitesse liquide, pour de I'eau pure et Ug=23,3 m/s, est t,(Ur = 0,13 m/s) »
Lp/Ur = 1,2.107%s. Pour la vitesse la plus élevée Up,=0,9 m/s, t,(Ur = 0,9 m/s) =
5.1072s. Le temps avant brisure est donc divisé par deux entre les extremums de vitesses
liquides variés ici, impliquant théoriquement une plus faible quantité de tensioactif pou-
vant arriver a 'extrémité du jet & Uy, élevé, et donc une plus faible augmentation de Lg.
Pourtant, c’est le phénoméne inverse qui est observé. Le troisiéme candidat, le C14TAB,
ne présente pas de changement significatif sur les longueurs moyennes excepté a trés faible
vitesse gaz Ug=15 m/s. Nous avons vu que ces différents effets sont imputables aux temps
de transport plus ou moins rapides devant le temps de brisure du jet selon la concentration
et le tensioactif utilisé.

Différents modéles de prédiction de la longueur de brisure du jet prenant en considéra-
tion la tension de surface vont maintenant étre confrontés aux résultats expérimentaux.

Eroglu et al. [29] ont été parmi les premiers a proposer un modeéle empirique de la
longueur intacte en atomisation assistée, et tenant compte de la tension de surface. Celui-
ci est basé sur une dépendance de Ly aux paramétres d’injection comme suit :

L =n.We " Re)® (I11.4)

Hy.pc.(Ug-UL)? . . R
avec We = W, Rep = HL:UL ot = 0,66. Un essai de ce modéle avec nos

données expérimentales montre un bon accord pour les valeurs de Lj inférieures a 8Hp,
i.e. inférieures & 40 mm, comme 'atteste la Figure I11.30. De plus, les pré-facteurs sont
inférieurs a celui de Eroglu et al. [29] (n = 0,66 dans I’équation III.4) : nous obtenons
n = 0,18 pour les données avec SDS (Figure I11.30, gauche), et n = 0,14 pour les données
avec C12TAB (Figure II1.30, droite).

Une modélisation de la longueur de brisure du jet liquide a été proposée plus récemment
par Delon [22|. Celle-ci est basée sur la compétition entre convection du jet liquide assisté
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FIGURE II1.30 — L mesurée versus L prédite par le modeéle d’Eroglu et al. [29] (équation
II1.4), pour les données avec SDS et C19TAB. La ligne rouge représente la fonction affine
y=x. Ug=15,7m/s (noir), Ug=23,3 m/s (bleu), Us=31,8 m/s (rouge), Ug=40,3 m/s (or),
Ug=48,8 m/s (magenta). + : Eau pure, o : C=20% CMC, = C=100% CMC, x C=200%
CMC.

et instabilité de Rayleigh-Plateau menant a la rupture du jet liquide, i.e. :
Tyol = Thrisure (1115)

Tyor est le rapport de la longueur de brisure moyenne et de la vitesse convective du jet :

Lp
Tool = —— I11.6
vol UL (Z) ( )
Thrisure €St un temps de croissance de l'instabilité de Rayleigh-Plateau :
1 CL3 1/2
Tbrisure = m = (p[(;_ ) (III?)

Ou U™ est la vitesse de récession capillaire. Les hypothéses simplificatrices sont que le
rayon a et la vitesse Uy, le long du jet restent égaux aux valeurs a l'injection, Hy, /2 et Uy,
respectivement. Il n’y a pas non plus de dépendance a la vitesse d’entrainement gaz, ce qui
est valable dans notre cas lorsque Ly suit une évolution asymptotique avec Ug au dela de
30-40 m/s (cf Figure II1.19). Ce modéle avait été comparé & des mesures expérimentales
pour différentes géométries d’injecteurs et vitesses liquides-gaz, mais la tension de surface
n’avait pas été variée. Un accord a +20% avait été obtenu pour des vitesses gaz supérieures
a 60 m/s environ dans notre configuration géométrique. La loi d’échelle prédit I’évolution
de la longueur de brisure suivante :

L
L U (I11.8)
H;, U*

oun U* = Z— est la vitesse de récession.

pLHL

Nous précisons que Delon [22] mesurait la longueur intacte et non la longueur de brisure.
Nous confrontons dans un premier temps le modéle & nos données de longueurs intactes car
les données de longueurs de brisure ont été obtenues plus tardivement. Mais nous avons vu
que la longueur de brisure est globalement 20% supérieure & la longueur intacte, I'utilisation
de la longueur intacte dans le modéle est donc justifiée. Il s’agit dans un premier temps de
vérifier que la longueur de brisure évolue bien avec chaque paramétre de contréle en accord
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avec le modeéle. Nous avons déja établi que les longueurs intacte et de brisure évoluent
linéairement avec la vitesse liquide (Figure II1.18), et suivent une asymptote avec la vitesse
gaz au delad de Ug=30-40 m/s. Ces comportements sont également vérifiés en présence de
tensioactif (Figures II1.19 et II1.21). La Figure II1.31 confronte d’abord nos mesures de
longueur intacte avec le modéle, pour les séries SDS et C16TAB, puis pour les séries avec
C12TAB en Figure I11.32. Une évaluation du coefficient linéaire de 1’équation III1.8 est
réalisée a partir de I’évolution de Lj/Hj, fonction de Uy, /U* pour différents o. L’intention
est de choisir différentes valeurs de tension de surface dans le modéle, correspondant &
différentes hypothéses :

— o0=09 qui suppose une adsorption nulle & l'interface : la tension de surface a 1'ex-
trémité du jet vaut celle de I'eau pure.

— 0=0w, 'adsorption est compléte et I'interface est saturé au moment de la brisure.
La tension de surface vaut celle d’équilibre du mélange avec tensioactif.

— Une valeur intermédiaire o = 0o + (00 — 0 ) /2, dans ’hypothése ou 'adsorption est
partielle : la tension de surface a 'extrémité du jet liquide est abaissée mais n’a pas
encore atteint la tension de surface d’équilibre du mélange.

Le calcul d’'une tension de surface intermédiaire & oo et o est en fait similaire & la

formule de Hua & Rosen [38] (cf. équation 1.46) :

00 = 0o

£) = 0o + 27
o(t)=o 1+t/7

(I11.9)
ou 7 est un paramétre d’ajustement obtenu a partir des mesures de la tension de surface
dynamique d’un tensioactif et d’une concentration données. Nous précisons également que
le choix o = g n’est pas tracé pour le SDS et le C14TAB car les mesures sont limitées a
deux valeurs de Ur,.

L’on constate sur I’ensemble des Figures que la longueur de brisure prédite se rapproche
de la longueur intacte mesurée, dans la zone asymptotique observée pour chaque série de
mesure (20-40 m/s, cf Figure I11.19). Les résultats présentés sur les Figures I11.31 et 111.32
sont commentés pour chaque tensioactif :

e Tout d’abord pour le SDS, I’évolution du rapport prédiction-mesure est proche de
1 dans la zone Ly asymptotique (>40 m/s), pour les deux valeurs de tensions de
surface choisies. Le rapport est proche de 1 a £ 10% pour I'eau pure (+). Cepen-
dant, 'on constate un meilleur accord pour un ¢ intermédiaire, tandis que de plus
grandes déviations surviennent lorsque 0 = 0. Ce résultat semble donc signifier
que 'adsorption du SDS est partielle.

e La confrontation du modéle aux mesures avec le CigTAB est limitée par la faible
variation de la vitesse liquide et de la concentration. Il est donc difficile de se pronon-
cer ici sur la signification des variations observées en fonction du o choisi. L’accord
semble néanmoins bon pour les valeurs asymptotiques et en prenant un o intermé-
diaire. Toutefois, ’absence de variation de la longueur de brisure avec ajout de ce
tensioactif montre déja ’absence d’adsorption avant brisure.

e Enfin pour en venir au C15TAB, la plus grande variation des paramétres vitesse li-
quide et concentration permet une meilleure appréciation de la confrontation du
modéle aux mesures. Ici l'influence du paramétre o est notable. La divergence
prédiction-mesure est importante sous I’hypothése d’une adsorption nulle (o=0y,
Figure I11.32, gauche) puis est réduite avec un o intermédiaire (droite) pour enfin
arriver & une bonne concordance pour un o=o. (bas). Ainsi, ce résultat semble
révéler que I'adsorption est compléte avec ce tensioactif. De plus, c’est avec ce ten-
sioactif que les plus fortes augmentations de la longueur de brisure moyenne ont
été observées. En outre, les temps de transport du Ci12TAB aux concentrations
supérieures a la cmc (estimés dans la section II1.1.1) sont les plus rapides. Tout
semble donc indiquer que les fortes concentrations de C1oTAB réduisent fortement
la tension superficielle du jet, ce qui conduit & de plus grandes augmentations des
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longueurs intacte et de brisure moyennes.

Cependant, la tension de surface varie dans le modéle (équation II1.8) en racine carrée.
Or dans nos expériences, la tension de surface est réduite d’un facteur deux, ce qui implique
une variation de la longueur prédite de 40%. Ici, les écarts prédiction-mesures pour des
choix de 0 = 04 et 0 = g sont plutdt de 'ordre de 20%. Donc les conclusions quant a I'effet
de ¢ uniquement sur la longueur de brisure sont difficiles. Toutefois, les comparaisons des
temps typiques d’adsorption aux temps de rupture du jet montraient que le C1o5TAB est
adsorbé plus rapidement que les autres tensioactifs aux concentrations maximales, ce qui
conforte les essais du modéle.
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FIGURE II1.31 — Rapport de Ly prédite (équation II1.8) versus Lj mesurée, en fonction
de la vitesse gaz pour les données avec SDS (haut) et C;¢TAB (bas). Essais avec o =
0o+ (00 — 00 ) /2 (gauche) et o = 04 (droite). + : Eau pure, o : C=20% CMC, A C=40%
CMC, = C=100% CMC, x C=200% CMC.

Afin de conclure cette section, il est donc important de garder & I'esprit qu’un tensioactif
n’affecte pas seulement la tension de surface, mais également les propriétés visco-élastiques
d’une interface. L’étude de Ellis et al. [28] permet de mieux appréhender qualitativement
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F1GURE II1.32 — Rapport de Lp prédite (équation I11.8) versus L mesurée, en fonction de la
vitesse gaz pour les données avec C12TAB. Essais avec o = 0q (gauche), 0 = 0o+ (00-00)/2
(droite), et enfin ¢ = 0. + : Eau pure, o : C=20% CMC, » C=100% CMC, x C=200%
CMC.

les propriétés d’un tensioactif qui affectent la déstabilisation d’une nappe liquide. Les au-
teurs injectent un liquide pur permettant d’abaisser la tension de surface jusqu’a environ
35 mN/m (Propane-1-ol) dans une buse pressurisée. Puis ils comparent la formation du
spray obtenu au cas en eau seule puis avec ajout de différents tensioactifs. Ils observent
I’absence d’effet du Propane-1-ol sur la longueur de brisure de la nappe liquide, tandis que
certains tensioactifs (pas tous) augmentent cette distance de brisure. Le Propane-1-ol mo-
difie seulement la tension de surface du fluide, tandis que les tensioactifs peuvent également
changer ses propriétés rhéologiques. Ces résultats démontrent que le mécanisme d’atomisa-
tion -sur cette expérience- est affecté par d’autres mécanismes que le seul abaissement de
la tension de surface. A priori, aucun modéle n’intégre les propriétés visco-élastiques d’un
fluide dans la prédiction de la longueur de brisure en atomisation assistée. Une des ques-
tions subsistante est donc de savoir si les allongements plus importants du jet mesurés avec
C12TAB comparés aux observations avec SDS dans les mémes conditions d’injection sont
uniquement dis & une plus faible tension de surface a lextrémité du jet (car adsorption
est plus rapide qu’avec SDS), ou sont également couplés & des changements de propriétés
visco-élastiques de l'interface plus importants. Il est déja a constater que le nombre de
Marangoni du C12TAB est au moins deux fois supérieur a celui du SDS (0,9 contre 0,28-
0,45 respectivement, voir Table I.1). Ce nombre adimensionnel est le rapport du coefficient
élastique et de la tension de surface d’équilibre, et traduit la force visco-élastique induite
par la présence des molécules a U'interface. Dravid et al. [25] et TIMMERMANS & LISTER

94



[87] ont montré que pour un écoulement gravitaire d’un jet liquide, 'ajout d’un tensioactif
caractérisé par un nombre de Marangoni supérieur a 0,45-0,5 induit un effet Marangoni
a l'interface du jet, ce & condition que ’adsorption soit suffisamment lente pour laisser
apparaitre un gradient axial de concentration surfacique. Les modules élastiques de Gibbs
obtenus dans la littérature (cf. I11.1.2) sont cependant peu consistants et ne permettent
pas d’approfondir cette interrogation.

II1.3.2 Effets des tensioactifs sur 1’angle d’ouverture du jet liquide et
sur ’angle de spray

Cette section permet d’apprécier ’évolution des angles d’ouverture du jet liquide et
du spray. La Figure I11.33 rappelle la méthode de mesure de ces deux grandeurs. L’angle
de jet est calculé comme le demi-angle formé entre la sortie de l'injecteur liquide et les
déplacements radiaux maximaux au cours du temps du jet liquide au niveau de la longueur
d’établissement du flapping (L, cf. 11.2). Environ 2% des plus grandes amplitudes mesurées
sont le plus souvent des structures liquides arrachées mais encore proches du jet, vues
aprés binarisation de 'image comme encore rattachées a ce dernier. C’est pourquoi ces cas
particuliers ne sont pas pris en compte dans les statistiques. L’angle de spray est calculé
par la méme méthode, mais est évalué a partir des amplitudes maximales mesurées entre la
longueur d’établissement du flapping et la longueur de brisure. Les essais de reproductibilité
des mesures de angle de jet en eau pure ont montré des écarts de 5 a 14% entre les quatre
séries de mesures, pour Up=0,14 m/s et Ug varié de 24 a 58 m/s. Celles de I’angle de spray
des écarts de 1 & 15% dans les mémes conditions. Un ordre de grandeur significatif de 10%
pour l'incertitude sera donc pris en compte dans la lecture des mesures de 'angle de jet
qui suivent, de 15% pour I'angle de spray.

Angle de je
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. .\' LY -
FIGURE II1.33 — Illustrations des méthodes de mesure de I'angle de jet (gauche) et de
I'angle de spray (droite). Ly est la longueur d’établissement du flapping, a laquelle "ampli-
tude radiale de déplacement du jet est supérieure au rayon de U'injecteur liquide (cf. section
I1.2). Lp est la longueur de brisure.
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I11.3.2.1 Evolution de I’angle de jet avec les paramétres d’injection, en eau
seule

La Figure II1.34 permet d’apprécier le comportement de ’angle de jet avec les vitesses
liquide et gaz en eau seule. L’angle décroit avec la vitesse liquide au dela de 0,2 m/s.
Il augmente avec la vitesse gaz jusqu’a 25 m/s puis diminue. Ce comportement avec la
vitesse gaz a déja été observé par Leroux et al. [52] et Delon [22| en configuration co-
axiale, respectivement sans et avec flapping.
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FIGURE I11.34 — Evolution de 'angle de jet moyen avec les vitesses liquide (gauche) et
gaz (droite) pour de 'eau pure seule. Les droites verticales délimitent les mécanismes qui
pilotent I’angle de jet : flapping a basse vitesse gaz, épluchage a fort Ug.

I11.3.2.2 Evolution de ’angle de jet avec ajout de tensioactifs

Les mesures de ’angle de jet avec ajout d’agents de surface sont présentées sur la Figure
II1.35. Tout d’abord, nous pouvons noter pour ’ensemble des mesures que le dopage ne
change globalement pas le comportement de I’angle de jet avec Ug. Nous commentons les
effets observés par molécule ci-dessous :

e Pour la vitesse liquide Up,=0,14 m/s, les différences entre les concentrations de SDS
(Figure I11.35, haut) sont peu significatives. Lorsque Up,=0,28 m/s, I'angle de jet
diminue avec la concentration de l'ordre de 15% pour Ug>40 m/s.

e Concernant le C12TAB (Figure I11.35, milieu), l'effet de la concentration est uni-
forme sur toute la plage des vitesses gaz. L’angle augmente de l'ordre de 20% a
faible vitesse gaz (Ug=15 m/s). Au dela, I'angle diminue de 10 & 41%, d’autant
plus fortement que la concentration est élevée. Nous constatons des variations de
langle de jet pour Ug=15 m/s différentes des autres vitesses gaz. Il est sans doute
possible d’attribuer cela au changement de mode de brisure observé & cette vitesse
gaz, d’'un type Rayleigh-Plateau en eau seule & brisure membrane avec C12TAB
(pour c=1 et 2.cmc, cf. section I11.2.0.1). La Figure I11.36 fournit par ailleurs 1’évo-
lution de 'angle de jet avec la vitesse liquide, dont nous pouvons observer qu’elle
décroit avec ou sans tensioactif. Ici aussi, ’angle moyen est réduit significativement
par le C12TAB au dela de Up=0,2 m/s, de 7 a 40%.

e Quant au C;6TAB (Figure I11.35, bas), I’écart des mesures en eau seule avec C16TAB

n’est pas significatif. Excepté pour Ug=15 m/s, U,=0,14 m/s ot la valeur de 'angle
est réduite de 20%.
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Ces résultats indiquent que le C1oTAB réduit l'oscillation radiale du jet - et donc I'am-
plitude de flapping -, pour des vitesses gaz supérieures & une valeur critique de 30 m/s et
des concentrations supérieures a la CMC. C’est également le cas du SDS pour les mesures
a Up=0,28 m/s fixé.

Si ces résultats caractérisent I’amplitude radiale du jet & une distance axiale particuliére
(la zone ou démarre le flapping), nous souhaitons savoir ce qu’il en est depuis la sortie
de l'injecteur jusqu’a la distance de brisure du jet liquide. Dans ce but, la Figure II1.37
présente spécifiquement I’évolution de 'amplitude de déplacement radial du jet liquide avec
la distance axiale a 'injecteur, pour quelques mesures avec C1oTAB et SDS. Trois couples
de vitesses sont ici présentés, pour lesquels une forte influence du dopage sur ’angle de jet
a été observée. En premier lieu, I'on constate que le déplacement radial du jet croit avec la
distance a 'injecteur avec et sans tensioactif. Ensuite, le déplacement radial maximal du
jet est toujours moindre avec C19TAB et SDS jusqu’a la distance moyenne de brisure du
jet (symbolisée par une étoile), excepté pour le SDS a faibles concentrations qui présente
des amplitudes légérement plus grandes qu’avec eau pure proche injecteur (z<10 mm).

Pour la plus faible vitesse gaz Ug=24 m/s (a-b) - ou 'angle de jet augmente jusqu’a
20% a fortes concentrations de C12TAB et SDS (Figure I11.35a-b) -, 'amplitude radiale
du jet est moindre avec tensioactif jusqu’a la longueur de brisure moyenne. Au dela, les
amplitudes surpassent celles en eau pure. Pour les vitesses gaz supérieures (c-f), 'amplitude
est d’autant plus réduite que la concentration est importante. Une diminution de ’angle de
jet jusqu’a 40% a été obtenue dans ces conditions. Ces résultats confirment que C1oTAB et
SDS réduisent I’amplitude d’oscillation du flapping, depuis la sortie de 'injecteur jusqu’a
la longueur de brisure moyenne du jet.
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FIGURE II1.35 — Evolution de I’angle de jet moyen avec la vitesse gaz pour différentes
concentrations de SDS (a), C12TAB (b) et C16TAB (c¢). U,=0,14 m/s (gauche) et Ur,=0,28
m/s (droite). Les barres verticales représentent l'incertitude sur la grandeur mesurée,
d’aprés les essais de reproductibilité (cf. section I1.3). Les plages des abscisses ne sont
pas uniformes, contrairement aux plages des ordonnées.
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FIGURE I11.36 — Evolution de I’angle de jet moyen avec la vitesse liquide pour du C1oTAB
(2.CMC) et de ’eau pure seule. Les barres verticales représentent 'incertitude sur la gran-
deur mesurée.
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Fi1GURE II1.37 — Déplacement maximal du centre du jet liquide avec la distance a I'injecteur
z, pour différentes concentrations de C19TAB et SDS, et différentes vitesses gaz. Vitesse
liquide fixée a Up,=0,28 m/s. 2% des plus grands événements ont été supprimés. Les étoiles
(en noir) indiquent la longueur de brisure moyenne. Les courbes correspondant a ’eau
pure ne démarrent pas toujours de zéro (correspondant a la sortie de l'injecteur), du fait
de légéres vibrations de l'injecteur liquide rendant impossible la détection du jet liquide
aprés binarisation des images, ce jusqu’a 2 mm en dessous de l'injecteur.

99



I11.3.2.3 Evolution de ’angle de spray avec les paramétres d’injection, en eau
seule

La Figure II1.38 rend compte du comportement de l'angle de spray avec les vitesses
liquide et gaz. De fagon similaire a ’angle de jet, ’angle de spray diminue avec la vitesse
liquide. Avec la vitesse gaz, il augmente jusqu’a Ug=20 m/s puis diminue.
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FIGURE II1.38 — Evolution de I’angle de spray moyen avec les vitesses liquide (gauche) et
gaz (droite) pour de I'eau pure seule.

I11.3.2.4 Evolution de ’angle de spray avec ajout de tensioactifs

La Figure I11.39 expose maintenant les mesures d’angle de spray en fonction de la vi-
tesse gaz pour les différents tensioactifs :

e Pour le SDS (a) et lorsque Uy, est fixé & 0,14 m/s, seule une augmentation signifi-
cative de langle a Ug=15 m/s peut étre mise en évidence. Pour Up,=0,28 m/s et
Ug>50 m/s, 'angle diminue jusqu’a 60% a ¢=100% cmc.

e Les résultats du C12TAB (b) pour Ur= 0,14 m/s montrent une augmentation de

langle de spray a faible Ug, puis une zone de transition (Ug=20-35 m/s), suivie
d’une réduction importante de 20 & 64% selon la concentration. Puis lorsque la
vitesse liquide est doublée (Ur,=0,28 m/s), une tendance similaire se dégage a faible
vitesse gaz (Ug<25 m/s). Au dela, seule une diminution significative de I’angle a
deux fois la cmc est notable.
L’angle de spray en fonction de la vitesse liquide avec ajout de C13TAB est ensuite
décrit par la Figure I11.40. Pour la plus faible vitesse gaz Ug=23 m/s, 'angle dimi-
nue de 12 a 40% avec dopage. A plus forte vitesse gaz Ug=49 m/s, cette réduction
a également lieu sur I’ensemble de la gamme de vitesses liquides. L’effet particulier
observable avec C12TAB est un angle presque nul sur la plage Up,=0,5-0,9 m/s.
Autrement dit, le spray formé au niveau de la brisure du jet reste dans 'axe de
I’écoulement pour ces couples de vitesses, ce qui peut étre constaté avec une image
de I'écoulement (Figure I11.41).

e Finalement, l'angle de spray est significativement réduit avec C16TAB (c), mais
uniquement pour des vitesses gaz supérieures a 40 m/s et Up,=0,28 m/s (de l'ordre
de 10 & 60%).

Cependant, la reproductibilité de la mesure de ’angle de spray semble peu fiable. Les
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différentes séries de mesures en eau pure (Figure I11.39, a-c) présentent des valeurs trés
variables & vitesses liquide et gaz identiques.

111.3.2.5 Effets des tensioactifs sur les angles de jet et de spray : conclusion

L’évolution des angles de jet et de spray présente donc pour l’ensemble des mesures
une évolution croissante avec Ug sur la plage 15-35 m/s suivie d'une zone de décroissance
au dela de 40 m/s. Cependant, la reproductibilité de ces mesures présente des variations
non négligeables, de ordre de 10 et 15% pour les angles de jet et de spray respectivement
(cf. section II.3, Figure ?77?).

Le méme comportement a toutefois été constaté par Delon [22]| dans la méme configu-
ration géométrique et pour une vitesse liquide Up=0,28 m/s. Avec une différence dans la
méthode de mesure : I'angle de spray mesuré dans cette étude est 'angle correspondant a
I’enveloppe formée par le spray aprés superposition de toutes les images de I'acquisition.
L’auteur a mis en évidence que ’angle de spray évolue selon différents régimes, que 1’on
retrouve dans nos mesures :

— la zone de croissance avec Ug correspond & un pilotage de 'angle d’ouverture du

spray par le taux de croissance de l'instabilité de flapping

— la zone de décroissance correspond & un pilotage par I’épluchage de 'interface du

jet...

— ... précédée d’'une zone de transition vers Ug=40-50 m/s.

Dans notre cas, cette zone de transition apparait vers Ug=25-35 m/s avec et sans tensio-
actif.

En outre, les angles de jet et de spray sont confondus a faible et fort Ug - jusqu’a
20 m/s et aprés 80 m/s respectivement -, car les gouttes formées en aval du jet liquide
sont projetées dans la direction de I’écoulement. Ce n’est pas le cas entre 20 et 80 m/s.
Dans cette zone de vitesses gaz, Raynal [76] a observé qu’une partie des gouttes arrachées
forme un angle de 50° avec I’écoulement. Jerome et al. [40] ont montré que dans le cas
d’un injecteur plan avec pre-filming, ce phénoméne s’explique par une recirculation gaz
dans le creux aval des vagues formées par I'instabilité de Kelvin-Helmholtz, catapultant les
gouttes arrachées avec un fort angle par rapport a la direction de I’écoulement. Un vortex
résultant du détachement de la zone de recirculation entraine ’arrachement de la créte de
la vague dans cette direction. Du fait de ces gouttes projetées avec un fort angle, 'angle de
spray est plus grand que I’angle de jet. A plus forte vitesse gaz, la recirculation disparait et
les gouttes ont une direction purement axiale, I’angle de jet et I’angle de spray sont alors
identiques.

Nous pouvons remarquer que ’'ajout de tensioactifs ne modifie pas ce comportement
et que les différents régimes (croissance, transition puis décroissance de ’angle de spray)
restent les mémes. Excepté pour le C12TAB concentré a 200% CMC et Up=0,28 m/s
(Figure II1.39). SDS et C12TAB induisent des variations trés importantes des angles de
jet et de spray, le plus souvent a forte concentration. Les concentrations faibles (20%
CMC) peuvent elles aussi générer pour certaines vitesses liquides des variations d’angles
plus importantes encore qu’aux fortes concentrations. Cela peut étre expliqué par des
changements de régime de brisure a forte concentration, comme montré précédemment en
section II1.2.0.1.

Pour des concentrations de Tergitol NP-10 de 1,5 & 6 mM ajoutées & la phase liquide
d’un injecteur co-axial de géométrie H;,=0,89 mm et Hg=4,6 mm, et des vitesses d’injection
Ur=1,28 m/s et Ug=30 m/s, Shavit & Chigier [79] ont mesuré une augmentation de
Pamplitude de flapping jusqu’a 50% avec la concentration, mais aussi avec la distance
axiale a I'injecteur. Mais lorsque Ug est augmenté a 40 m/s, les auteurs n’observent plus
d’effet significatif du Tergitol NP-10. Ils attribuent 'effet des tensioactifs sur le flapping a
une réduction de la tension de surface uniquement. Lorsque la vitesse gaz est augmentée,
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les forces aérodynamiques dominent les forces capillaires et le tensioactif n’a plus d’impact
significatif. Cependant et comme souligné par les auteurs, I’étude est limitée a une variation
de deux vitesses gaz sur une courte plage (de 30 et 40 m/s), et un seul tensioactif a été
utilisé.
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FIGURE II1.39 — Evolution de I’angle de spray moyen avec la vitesse gaz pour diffé-
rentes concentrations de SDS (a), C12TAB (b) et C;6TAB (c). UpL=0,14 m/s (gauche)
et U,=0,28 m/s (droite). Les barres verticales représentent lincertitude sur la grandeur
mesurée, d’apreés les essais de reproductibilité (cf. section 11.3. Les plages des abscisses ne
sont pas uniformes, contrairement aux plages des ordonnées.
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FIGURE II1.40 — Evolution de l'angle de spray moyen avec la vitesse liquide pour du
C12TAB (2.CMC) et de ’eau pure seule, Ug=0,14 m/s et 0,28 m/s. Les barres verticales
représentent ’erreur sur la grandeur mesurée.

FIGURE I11.41 — Image de ’écoulement pour le couple de vitesses (Up,=0,9 m/s, Ug=49
m/s) auquel un angle de spray trés faible a été mesuré avec ajout de C195TAB (2.CMC)
(cf. Figure I11.40). Eau pure (haut), C;2TAB c=2.cmc (bas).
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II1.3.3 Effets des tensioactifs sur les longueurs de dard liquide et d’éta-
blissement du flapping

La longueur intacte Lp est la région spatiale toujours liquide au cours du temps. La
longueur d’établissement de flapping Lp est la distance axiale & laquelle 'amplitude de
déplacement radial du jet liquide devient supérieure au rayon de 'injecteur liquide. Etant
donné les évolutions trés similaires des deux grandeurs, nous choisissons de les inclure
ensemble dans cette section.

I11.3.3.1 Evolution des longueurs de dard liquide et d’établissement du flap-
ping avec les paramétres d’injection en eau pure

Les Figures I11.42 et I11.43 donnent a voir respectivement les évolutions de la longueur
de dard et de la longueur d’établissement du flapping, en eau seule et en fonction des
vitesses d’injection. Nous rappelons que les essais de reproductibilité de Lp et Ly mettaient
en évidence des incertitudes sur la mesure jusqu’a 20 et 10% respectivement. Le premier
constat est le comportement identique des deux grandeurs mesurées avec les paramétres
de contrdle. En outre, une évolution asymptotique avec la vitesse gaz, tant de la longueur
de dard que de la longueur d’établissement du flapping, avait déja été observée par Delon
[22], & géométrie identique et Up=0,28 m/s. Ce comportement est retrouvé pour Up,=0,14
m/s, mais ce n’est pas le cas & U,=0,28 m/s ot L et Ly augmentent légérement au dela
de Ug=40 m/s.
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FIGURE I11.42 — Evolution de la longueur de dard avec les vitesses gaz (gauche) et liquide
(droite) pour de ’eau pure seule.

I11.3.3.2 Evolution des longueurs de dard liquide et d’établissement de flap-
ping avec ajout de tensioactifs

Les Figures I11.44 et II1.45 présentent maintenant 1’évolution de Ly avec les vitesses
gaz et liquide respectivement, et ajout de tensioactifs. Les Figures I11.46 et I11.47 montrent
I’évolution de Lp avec les mémes paramétres.

Le premier constat est 'effet important du C12TAB sur les deux grandeurs, et 'effet
moindre du SDS et du C14TAB. En particulier :

e A vitesse liquide fixée Up=0,14 m/s, le SDS ne fait pas varier significativement
Lr et Lp (Figures II1.44a et II1.46a). Seule une diminution de Ly de l'ordre de
30% est notable & Ug=15 m/s pour les concentrations de 40 et 100% cmc. Lorsque
UL=0,28 m/s, les deux grandeurs sont également plus faibles pour Ug=15 m/s et &
forte concentration. Puis Ly croit de 'ordre de 30% au dela de 30 m/s, Lp de 20%.
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FIGURE I11.43 — Evolution de la longueur d’établissement de flapping avec les vitesses gaz
(gauche) et liquide (droite) pour de I'eau pure seule.

e Le flapping débute d’autant plus loin de I'injecteur que la concentration en C1oTAB
augmente (b), de fagon similaire & ce qui a été observé pour la longueur de brisure
moyenne. Comparée a 'eau seule, la distance augmente de 35 a 100%. Les Figures
I11.47 et II1.45 indiquent les comportements de Lp et Ly respectivement avec la
vitesse liquide. L’effet du tensioactif C1oTAB a 200% CMC n’est pas significatif sur
les deux grandeurs & faible Uy, et pour la plus faible vitesse gaz Ug=23,3 m/s, mais
est important lorsque Up, et Ug augmentent. Pour Up=0,9 m/s et Ug=48,8 m/s
notamment, Lg et Lp sont tous deux accrus de 60%. Les images de la superposi-
tion des jets liquides - permettant d’obtenir le dard liquide - sont proposées pour
ce couple de vitesses en Figure I11.48. Il semble donc que l'effet du C12TAB soit
d’autant plus important sur Lp et Ly que les vitesses d’injection sont grandes.

e Les variations avec ajout de C;6TAB (c) sont faibles, excepté pour Ug=15 m/s ou
les grandeurs sont réduites pour les deux vitesses liquides.

Les deux grandeurs semblent donc évoluer de facon identique, tant en eau seule avec
les vitesses d’injection (Figures I11.42 et I11.43) qu’avec ajout de tensioactif. Ce lien a été
mis en évidence par Delon [22| également. La longueur d’établissement du flapping définit
la distance a laquelle le déplacement radial du jet est supérieur au rayon de l’injecteur
liquide. Or, Lp dépend au premier ordre de 'amplitude de déplacement radial du jet [22],
comme ’attestent les évolutions identiques de Lp et L. La cause secondaire régissant la
longueur de dard est due a I’affinement du jet liquide par plusieurs mécanismes : le taux de
croissance de 'instabilité de cisaillement, I’étirement du jet par gravité et donc la réduction
du diamétre avec la distance axiale, et ’épluchage du jet conduisant & une perte de masse
fluide en aval. La contribution de chacun de ces mécanismes varie avec la vitesse gaz [22].
En comparant les mesures de Lp obtenues avec un diamétre d’injecteur liquide de 5 mm,
aux mesures de Ly obtenues avec un diameétre inférieur (3,5 mm), Delon [22] trouve Lp~Lp,
ce qui montre que la longueur de dard liquide est contrélée principalement par 'amplitude
radiale du jet et au second ordre par la réduction de son rayon avec la distance axiale.

Autrement dit - de fagon simplifiée -, la longueur de dard dépend de la distance d’éta-
blissement du flapping : en amont de la distance moyenne d’établissement du flapping,
le jet liquide reste aligné avec l'injecteur liquide (par définition). Ainsi, une plus grande
longueur d’établissement du flapping crée une zone toujours liquide au cours du temps
de plus grande envergure. Nous avons vu dans les sections précédentes que le C13TAB
réduit I'oscillation radiale du jet, ce qui conduit donc & un allongement des longueurs de
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dard et de brisure moyennes. C’est ce que 'on peut observer par exemple sur les images
comparatives des longueurs de dard avec et sans dopage (Figure I11.48).
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FIGURE III1.44 — Evolution de la longueur d’établissement de flapping avec la vitesse
gaz pour différentes concentrations de SDS (a), C12TAB (b) et C16TAB (c). Up=0,14
m/s (gauche) et Up=0,28 m/s (droite). Les plages des ordonnées sont uniformes entre les
figures, pas celles des abscisses.
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FIGURE I11.45 — Evolution de la longueur d’établissement de flapping avec la vitesse liquide
pour le C12TAB (2.CMC) et de 'eau pure seule. Ug=0,14 m/s et 0,28 m/s.
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FIGURE II1.46 — Evolution de la longueur de dard avec la vitesse gaz pour différentes
concentrations de SDS (a), C12TAB (b) et C16TAB (c). U,=0,14 m/s (gauche) et Ur,=0,28
m/s (droite). Les plages des ordonnées sont uniformes entre les figures, pas celles des
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FIGURE I11.47 — Evolution de la longueur de dard avec la vitesse liquide pour le C1oTAB
(2.CMC) et de I'eau pure seule. Ug=0,14 m/s et 0,28 m/s.

Eau

C12TAB 2.CMC

FiGURE II1.48 — Images traitées et superposées des longueurs de dard mesurées pour le
couple de vitesses (Up,=0,9 m/s, Ug=49 m/s) (identique aux images du jet de la Figure
I11.41). Eau pure (haut), C12TAB c=2.cmc (bas).
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Nous comparons maintenant les valeurs de la longueur de dard mesurées & deux mo-
deéles. Le premier est celui proposé par Arai [3| en configuration plane, ou la longueur de
dard dépend du nombre de Weber aérodynamique et du Reynolds liquide :

L
=L - 3,88 (afar)™V/* We 2 Re00 (111.10)
a

avec a D’épaisseur de nappe liquide en sortie d’injecteur, a;=2.10% mm, We,=apg (Ug-
Ur,)?/o et Rep,—2aUy, /.. La configuration expérimentale étant trés différente de la notre,
une recherche du coefficient de proportionnalité a; est réalisée par la méthode des moindres
carrés - & partir des données expérimentales obtenues en eau pure et avec C1oTAB -, et
donne a;=1,7.102 mm. La Figure I11.49 confronte les valeurs mesurées a celles prédites par
le modéle. Une dispersion importante peut étre notée, notamment pour les plus grandes
longueurs de dard mesurées, supérieures & deux diameétres d’injecteur liquide.

Measured LD/HL

Prediction LD/HL

FIGURE I11.49 — Lp mesuré versus Lp prédit par le modeéle proposé par Arai [3] (équation
I11.10, avec a;—1,7.102 mm) et a=Hy,. La ligne rouge représente la fonction affine y—x.
Séries de données avec C12TAB et eau pure. Ug=15,7 m/s (noir), Ug=23,3 m/s (bleu),
Ug=31,8 m/s (rouge), Ug=40,3 m/s (or), Ug=48,8 m/s (magenta). + : Eau pure, o :
C=20% CMC, = C=100% CMC, x C=200% CMC.

Raynal [76], qui a étudié ’atomisation en configuration plane, a confronté ses mesures
expérimentales et obtenu un bon accord avec ce modéle (pour une vitesse liquide U, =0,55
m/s, M=1-30). L’auteur a par ailleurs varié la tension de surface du liquide injecté a l’aide
de détergents, et pour une tension de surface d’équilibre diminuée jusqu’a 50%, n’a pas
mesuré de différence significative de la longueur de dard en eau pure et avec tensioactif.
Il en a déduit que la tension de surface n’influence pas la longueur de dard. L’argument
qui peut étre opposé a ce raisonnement est que 'auteur suppose la tension de surface dans
le jet liquide égale a celle du mélange a 'équilibre (0=0). Or, ce n’est pas forcément le
cas, comme discuté précédemment (cf. section 1.5.1). De plus, les mesures avec C12TAB
montrent une forte influence du tensioactif sur la longueur de dard (Figures I11.46 et 111.47),
ce qui met en évidence l'influence de o sur cette caractéristique du jet.

Les mesures avec eau pure et C1oTAB sont tout de méme confrontées au modéle proposé
par Raynal [76] en Figure II1.50, dans lequel la longueur de dard ne dépend que du rapport
des pressions dynamique et du diamétre liquide en sortie d’injecteur :

Lb _gpre (II1.11)
Hy,
Ici, les prédictions du modéle sont bonnes pour des longueurs de dard inférieures a 2.Hp,,
mais la dispersion est forte au dela. Des écarts similaires ont été observés par Delon [22].
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En fait, ce modéle est valable lorsque ’angle entre 'interface liquide-gaz et la direction de
I’écoulement gaz est faible. Les points en Figure 77 éloignés des prédictions du modéles
correspondent aux longueurs de dard supérieures a 10 mm, i.e. pour la plus faible vitesse
gaz Ug=15 m/s. Dans ce cas, le flapping présente de fortes amplitudes et le jet est trés
courbé par rapport a la direction de I’écoulement gaz : les valeurs de ’angle de jet sont de
lordre de 20° (cf. Figure 111.34). De plus, il n’y a pas d’épluchage de I'interface pour cette
vitesse gaz. Ces deux éléments expliquent que le modéle de Raynal [76] ne fonctionne pas
dans ces conditions.

6 M-1/2

Ficure II1.50 — Lp mesuré versus Lp prédit par le modéle proposé par Raynal [76]
(équation III.11. La ligne rouge représente la fonction affine y=x. Séries de données avec
C12TAB et eau pure. Ug=15,7 m/s (noir), Ug=23,3 m/s (bleu), Ug=31,8 m/s (rouge),
Ug=40,3 m/s (or), Ug=48,8 m/s (magenta). + : Eau pure, o : C=20% CMC, * C=100%
CMC, x C=200% CMC.

I11.3.4 Conclusion sur la structure du jet

Nous avons vu que le jet se brise & une distance jusqu’a 20% plus grande avec ajout de
SDS a 1 cmc, et jusqu’a 35% plus grande pour le C12TAB a 2 cmec. Le plus fort effet de ce
dernier peut étre attribué a une plus forte réduction de la tension interfaciale du jet, due a
un temps d’adsorption plus court. Au contraire, aucun effet significatif n’est constaté pour
le C16TAB. Un modéle pour la longueur de brisure, proposé par Delon [22], a montré un
bon accord avec les résultats expérimentaux. Le C12TAB présente plusieurs particularités :
tout d’abord un changement du régime de brisure & faible vitesse gaz a été mis en évidence
avec C19TAB, transitant d’'un mode de brisure Rayleigh-Plateau en eau pure & membrane.
Le SDS induit également ce changement de mode mais dans une moindre mesure. Mais ces
deux tensioactifs réduisent aussi significativement I’amplitude de flapping du jet liquide a
mesure que leur concentration augmente.

Enfin concernant la longueur d’établissement du flapping et la longueur de dard liquide,
SDS et C12TAB augmentent ces deux grandeurs par rapport au cas en eau seule lorsque
la vitesse liquide est suffisamment importante, et ce d’autant plus que la concentration est
élevée.
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I11.4 Effet des tensioactifs sur les fréquences des instabilités
de surface et de flapping

Dans cette section sont comparées les mesures des fréquences des instabilités de surface
(Kelvin-Helmholtz, ou de cisaillement) et flapping avec tensioactif au cas en eau seule. Ces
instabilités influencent le processus d’atomisation du jet liquide, avec des contributions
plus ou moins importantes selon les vitesses d’injection.

I11.4.1 Evolution des fréquences d’instabilités en eau seule

Les Figures I11.51 et I11.52 donnent & voir I’évolution des fréquences de Kelvin-Helmholtz
et de flapping avec les vitesses gaz et liquide respectivement. Les résultats de Delon [22]
sont également affichés : nos mesures sont proches excepté a faible vitesse gaz (Ug<25
m/s). Nous retrouvons bien une évolution de la fréquence de Kelvin-Helmholtz avec la
vitesse gaz de la forme Ug™ /2, comme observé dans les travaux passés ([65], [22]). Un
ajustement des données de la Figure II11.51 donne n=1,3, proche du facteur n=3/2. Les
mesures de la fréquence de flapping avec la vitesse gaz confirment également ce qui a été
vu en introduction (voir section 1.5.2), & savoir que les conditions d’injection utilisées dans
cette étude correspondent & un régime de l'instabilité de flapping pour lequel sa fréquence
dépend de la vitesse gaz. La fréquence de flapping mesurée & Ug=74 m/s rompt avec la
croissance monotone de fpp avec Ug. Les films & Ug=66 et 74 m/s ne montrent pourtant
pas de différence particuliére dans l'oscillation du jet. Par ailleurs, la fréquence de flapping
semble croitre avec la vitesse liquide, mais la croissance de la fréquence de cisaillement est
moins évidente.

_sip
s 1
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n
1

—
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=
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FIGURE II1.51 — Evolution des fréquences de Kelvin-Helmholtz et de flapping avec la
vitesse gaz pour de I’eau pure, et comparaison aux mesures de Delon [22] (jaune). Up,=0,28
m/s. Les barres d’erreur représentent la largeur a mi-hauteur du spectre de la fft.

I11.4.2 Instabilité de cisaillement

Les mesures de la fréquence de KH avec ajout de tensioactifs, normalisées par la valeur
mesurée en eau pure, sont introduites en Figure I11.54. Les mémes résultats affichés en
valeurs absolues sont fournies en Annexe A.5. Tout d’abord, I'ajout d’agents de surface ne
modifie pas ’évolution linéaire de la fréquence de cisaillement avec Ug observée avec de
I’eau pure, pour les conditions d’injection étudiées. Les mesures de reproductibilité avaient
permis de mettre en évidence une déviation de l'ordre de 10% entre les quatre séries de
mesures reproduites. L’évolution de fxy avec la vitesse liquide pour la série avec C12TAB
n’est pas disponible du fait de I'impossibilité de déterminer une fréquence dominante &
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FIGURE II1.52 — Evolution des fréquences de Kelvin-Helmholtz et de flapping avec la
vitesse liquide pour de l'eau pure. Ug=24 et 49 m/s. Les barres d’erreur représentent la
largeur a mi-hauteur du spectre de la fft.

partir des spectres de la fft dans de nombreux cas. La Figure 7?7 fournit un exemple de
spectres de ce type : un spectre exploitable obtenu pour une mesure en eau seule, et un
second dans les mémes conditions hydrodynamiques avec ajout de Ci12TAB. Ce cas de
figure met en évidence la difficulté a en extraire I'information recherchée.

Si 'on considére les variations de fréquences mesurées supérieures a 10% a partir de
I’étude de reproductibilité, les résultats des mesures montrent :

e des variations significatives avec SDS (a) de l'ordre de + 20%, pour la plus forte
vitesse liquide (Ur,=0,28 m/s), mais sans tendance évidente. A vitesse liquide plus
faible (Up,=0,14 m/s), quelques variations de 'ordre de 20 & 40% sont notables &
faible et forte vitesses gaz.

e le C12TAB (b) semble diminuer la fréquence en dessous de Ug=30 m/s (régime de
brisure membrane) & Up=0,14 m/s, jusqu’a 50%, puis tend a augmenter au dela.
Lorsque la vitesse liquide est augmentée (Up,=0,28 m/s), une tendance significative
a I'augmentation est & constater : une majorité de points est située entre 1,1 et 1,3
fois la fréquence mesurée sans tensioactif.

e la fréquence dominante avec C16TAB (c) varie globalement peu, excepté pour quelques
occurrences (augmentation de 20% a faible Ug=14 m/s, jusqu’a 50% a fort Ug=T74
m/s). Mais les barres d’erreur sont larges. Les spectres a partir desquels la fréquence
de cisaillement est extraite pour ces valeurs particuliéres sont fortement bruités, d’ot
peut étre une plus grande dispersion et une augmentation de la fréquence. De plus,
le temps typique de développement de I'instabilité de KH est plus faible que celle de
brisure du jet, il serait donc paradoxal que le C16TAB ait un effet sur la fréquence
de cisaillement mais aucun sur la longueur de brisure. Nous y reviendrons par la
suite.

Nous introduisons en Figure I11.55 les rapports des temps de développement des vagues
formées par l'instabilité de Kelvin-Helmholtz en eau pure, et des temps d’adsorption de
chaque concentration de tensioactif. Le temps de développement de 'instabilité est défini
comme l'inverse de la fréquence de Kelvin-Helmholtz mesurée en eau pure :

TKH = 1/fKH pure (11112)

Le C12TAB est adsorbé jusqu’a 10 fois plus rapidement que le temps de formation
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FiGURE II1.53 — Spectres fréquentiels de la transformée de Fourier de l'instabilité de
cisaillement. Mesure en eau seule (gauche) et avec C12TAB (c=2.cmc, droite). Up,=0,9
m/s, Ug=23 m/s. Les courbes en bleu représentent la moyenne des différentes réalisations
du spectre.

des vagues aux fortes concentrations. Le SDS et le C1oTAB a faible concentration (20%
cmce) présentent un rapport 7gy/7aqs proche de 1. Le C14TAB compris entre 0,1 et 1.
Seul le C12TAB a forte concentration peut donc étre adsorbé dans 'intervalle de temps de
formation d'une vague de cisaillement, et donc influer sur cette instabilité. Cependant, le
mécanisme de cisaillement n’est pas contrélé par la tension de surface pour les conditions
hydrodynamiques présentes (cf. section 1.5.2). Il semble donc que les effets globalement
peu significatifs des tensioactifs SDS et C1¢TAB sur la fréquence de I'instabilité Kelvin-
Helmholtz observés ici soient cohérents avec toutes les informations que nous venons de
présenter. Cependant, le C12TAB semble jouer un réle sur cette instabilité pour certains
couples de vitesses, a 'inverse de ce qui était attendu.
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FIGURE II1.54 — Evolution de la fréquence dominante de l'instabilité de Kelvin-Helmholtz
en fonction de la vitesse gaz (gauche : Up=0,14 m/s, droite : Up,=0,28 m/s), pour les me-
sures avec SDS (a), C12TAB (b) et C16TAB (c). Chaque point correspond & une fréquence
obtenue pour une concentration et normalisée par la fréquence en eau seule. Les barres
d’erreur correspondent & la largeur & mi-hauteur du pic dominant du spectre de la ftt.
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Fi1Gure I11.55 — Rapport du temps de formation des vagues de cisaillement en eau pure et
du temps d’adsorption de chaque tensioactif, en fonction de la vitesse gaz. Vitesse liquide
Ur=0,28 m/s.
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I11.4.3 Instabilité de flapping

La Figure II1.56 introduit les valeurs de cette fréquence obtenues avec C13TAB et nor-
malisées par la fréquence obtenue avec de ’eau pure, en fonction de la vitesse gaz puis de la
vitesse liquide. Les mémes résultats non normalisés par la fréquence mesurée en eau pure
sont disponibles en Annexe A.6. L’étude de reproductibilité de la mesure de la fréquence
de flapping a mis en évidence une variabilité de la mesure de 'ordre de 10 & 15% (section
I1.3). Les mesures avec tensioactifs sont maintenant présentées. Les variations ne sont pas
significatives dans 1’ensemble, bien qu’une tendance a l’augmentation de la fréquence (de
10 et jusqu'a 30%) se dégage pour les concentrations supérieures ou égales a la CMC a
Ur=0,28 m/s et Ug varié (Figure II1.56, droite), de fagon similaire a ce qui a été observé
pour la fréquence de cisaillement dans les mémes conditions. Lorsque Uy, est varié (Figure
II1.56, bas), les variations sont globalement faibles.

Les résultats avec SDS (Figure I11.57a) et C14TAB (b) ne montrent pas non plus d’effet
significatif sur la fréquence de flapping, excepté pour le SDS a faible vitesse gaz (Ug=15
m/s) et U,=0,28 m/s (Figure I11.28).

Par ailleurs, le dopage de la phase liquide ne change pas la dépendance de la fréquence
de flapping a la vitesse gaz comme observé sans tensioactif (Figure I11.51). Nous rappelons
également que la fréquence de flapping est contrélée dans nos conditions expérimentales
par une instabilité de cisaillement asymétrique. Il semble donc cohérent de ne pas obser-
ver d’effet notable du dopage sur la fréquence de flapping lorsque c’est également le cas
pour la fréquence de cisaillement, ou & 'inverse de mesurer des variations simultanées des
fréquences des deux instabilités.
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FIGURE II1.56 — Evolution de la fréquence dominante de flapping du jet liquide en fonc-
tion de la vitesse gaz (gauche : Up=0,14 m/s, droite : U,=0,28 m/s), et de la vitesse
liquide (bas). Chaque point correspond & une fréquence obtenue pour une concentration
de C12TAB et normalisée par la fréquence en eau pure. Les barres d’erreur correspondent
a la largeur & mi-hauteur du pic dominant du spectre de la fft.
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FIGURE I11.57 — Evolution de la fréquence dominante de flapping du jet liquide en fonction
de la vitesse gaz (gauche : Up=0,14 m/s, droite : U,=0,28 m/s), pour les mesures avec
SDS (a) et Ci6TAB (b). Chaque point correspond a une fréquence obtenue pour une
concentration et normalisée par la fréquence en eau seule. Les barres d’erreur correspondent
a lincertitude de la mesure, évaluée comme la largeur & mi-hauteur du pic dominant du
spectre de la fft.
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I11.4.4 Conclusion des effets de tensioactifs sur les fréquences d’instabi-
lités

Concernant les fréquences de cisaillement et de flapping, celles-ci varient globalement
peu avec ajout de SDS et Ci16TAB excepté pour quelques occurrences. Avec C1oTAB et
Up=0,14 m/s, la fréquence de l'instabilité de Kelvin-Helmholtz tend & diminuer a faible vi-
tesse gaz puis augmente légérement pour des vitesses gaz intermédiaires. Lorsque Up,=0,28
m/s, la fréquence augmente de 1’ordre de 20% pour ’ensemble des concentrations. Le méme
constat est réalisé pour la fréquence de flapping dans les mémes conditions, bien que les
augmentations de la fréquence avec dopage sont peu significatives. En atomisation assistée
(configuration co-axiale également), Shavit & Chigier |79] avaient vu la fréquence et 'am-
plitude de l'instabilité de flapping croitre pour les plus faibles concentrations de Tergitol
NP-10 injectées (mais supérieures a la CMC), et & vitesse gaz inférieure & 40 m/s. Un tel
effet n’est pas remarqué ici dans nos conditions expérimentales.

I11.4.5 Synthése des effets de tensioactifs sur la structure du jet liquide

Le tableau III.6 propose un apercu synthétique des effets des tensioactifs observés sur
la structure du jet liquide.

TABLE II1.6 — Tableau récapitulatif des effets significatifs des tensioactifs, mesurés sur les
caractéristiques du jet liquide atomisé. Les cases avec un pourcentage correspondent aux
ordres de grandeur des plus grandes variations observées avec ajout de tensioactif. "—" :
pas d’effet significatif.

C.2TAB ‘ SDS ] C16TAB
Mode de brisure du jet Transition RP & Membrane Ug=15 m/s
Longueur de brisure +30% +20% -
Amplitude radiale -40% -20% -
Fréquence de brisure -50% +20%

Longueurs de dard liquide et | +35-100% | +20% -
d’établissement du flapping | +35-100% | +30% -
Fréquence de KH +20% - -
Fréquence de flapping +30% - -

III.5 Comparaisons des temps d’adsorption aux temps de dé-
veloppement des instabilités et rupture : synthése

Les estimations obtenues a partir de la littérature ont permis d’évaluer la vitesse de
migration des tensioactifs vers 'interface en fonction de leur nature et concentration, dans
le but d’expliquer leurs impacts sur la structure du jet quantifiés par analyse d’image. Cette
section propose une synthése des temps typiques de développement des différentes insta-
bilités du jet liquide menant a sa désintégration, aux temps de transport des tensioactifs
vers l'interface obtenus dans la littérature (cf. I11.1.1).

La Figure II1.58 compare les temps d’adsorption obtenus aux temps de développement
des instabilités conduisant a la désintégration du jet liquide vues dans ce chapitre (pour
une vitesse liquide Up,=0,28 m/s et de ’eau pure). Nous rappelons le calcul de chaque
temps typique :

— l'instabilité de Kelvin-Helmholtz (orange) qui correspond aux vagues axiales formées
proche de l'injecteur, et son temps de développement est estimé comme l'inverse de
la fréquence dominante mesurée :

TkH = 1/ [KH pure (I11.13)
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Nous rappelons que contrairement aux instabilités de Rayleigh-Taylor et Rayleigh-
Plateau, le mécanisme de cisaillement causé par l'instabilité KH ne dépend pas de
la tension de surface, car controlé par une couche de vorticité finie (Wes» 1) (section
15.2).

I'instabilité de Rayleigh-Taylor (jaune) correspond a la formation de ligaments.
Cette instabilité n’a pas été caractérisée lors de nos mesures, mais des effets impor-
tants sur la formation des ligaments ont en revanche été qualitativement observés
avec le C12TAB (voir images du jet liquide, Figure II1.6). Ce temps est estimé &
partir du modéle de Hong [35] développé dans sa thése, comme 'inverse du taux de
croissance de l'instabilité :

TRT = 1/WRT pure (11114)

avec
wrr = (2/3V/3) (Bl 113/ (I11.15)
o

a est Paccélération subie par la vague, dont la formulation est :

1C

a=>=2% UG - Ue)?
20 pr

Cy est le coefficient de trainée, pris égal & 2 par Hong [35] pour une géométrie

d’injecteur co-axiale. Ug est la vitesse de convection [24] :
1/2 1/2
pG/ U + P L/ UL

172 172
pé +Pg

Uc =

La grandeur b est ’épaisseur de nappe, proportionelle a la longueur d’onde de
I'instabilité de Kelvin-Helmholtz :

b=ap\=a,.Boc\pL/pc

Pour les injecteurs de géométrie co-axiale, B=2 et a,,=0.2. L’épaisseur de vorticité
est déterminée a partir des mesures réalisées par Delon [22] au fil chaud (Annexe
C), dans les conditions expérimentales présentes. L’évolution avec le nombre de
Reynolds gaz a été obtenue empiriquement :

§/Hg = 4/\/Req —2.6.107* (IT1.16)
Attention, bien que tracé sur la Figure I11.58, I’épluchage du jet di a 'instabilité
Rayleigh-Taylor n’apparait qu’au dessus de Ug=25-30 m/s.

le temps de pincement des ligaments formés, estimé par Marmottant & Villermaux
[61] :
7~ (prddfo) (I1L.17)

avec dy le diamétre équivalent du ligament équivalent a la longueur d’onde des
ondulations transverses a ’écoulement des vagues :

-1/3
do v Ay~ 5cWes P (prfpe)
Wes est le nombre de Weber basé sur 1’épaisseur de vorticité gaz : Wes = ngé(S o
Le temps de brisure du jet liquide (bleu), est approché comme le rapport de la

vitesse liquide injectée et de la longueur de brisure moyenne mesurée avec de I'eau

pure :
TLB = UL/<LB>pure (11118)

C’est donc un temps de convection.
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— le temps typique de brisure du jet liquide basé cette fois sur la fréquence de brisure

du jet liquide (ou temps de pulsation du jet, violet) :

Tpuls = 1/fLB pure (11119)

Etant donné que le transport & 'interface est controlé par cinétique, ce sont ces temps
qui sont comparés a ceux de développement des instabilités. Le temps caractéristique du
C16TAB est en rouge, car le coefficient d’adsorption n’a pu étre estimé qu’a partir des
mesures de la TSD de Stubenrauch et al. [83], pour une concentration de ¢=1,1 cmc et non
2 cmc. Plusieurs informations peuvent étre déduites de la Figure I11.58 :

1.

SDS et C12TAB ont les temps d’adsorption les plus courts pour C=100 et 200%
CMC (environ 10 s), contre 4.102 s pour le C;6TAB. Le temps de brisure par
convection du jet liquide est quant & lui de l'ordre de 107! s, et est plus faible a
forte vitesse gaz. Le temps de transfert du Ci16TAB est donc 10 fois supérieur a
celui du C12TAB et du SDS, & concentration relative équivalente. Ce qui explique
les faibles effets de celui-ci sur la longueur de brisure moyenne, la concentration
surfacique proche de la rupture du jet est probablement trop faible pour réduire
significativement la tension de surface.

. De plus, les images acquises avec C13TAB ont montré un effet important a fortes

concentrations (C=100 et 200% CMC) sur les tailles de gouttes résultantes de 1’éplu-
chage du jet, mais aucune différence avec le SDS. Or, le temps d’adsorption du SDS
pour C=100% CMC est grand devant les temps de développement et de pincement
des instabilités de surface Rayleigh-Taylor. Le temps de peuplement de l'interface
par le SDS semble donc étre trop court devant celui de formation et d’arrachement
des ligaments pour agir sur cette instabilité. Ce n’est pas le cas du C12TAB, qui a
méme concentration relative posséde un temps d’adsorption équivalent & celui de
pincement des ligaments, ce qui peut expliquer le phénoméne d’intensification de
I’épluchage observé avec ce tensioactif.

Le C15TAB et le C14TAB ont un impact sur la fréquence de brisure du jet liquide.
Le C12TAB la réduit significativement, et le C16TAB laugmente malgré de fortes
incertitudes sur la mesure. Lorsque le jet liquide se brise, son extrémité peut étre
considérée comme une nouvelle interface qui va étre de nouveau peuplée par le
tensioactif avant la brisure suivante. Autrement dit, le temps d’adsorption doit étre
rapide devant le temps entre deux brisures successives pour avoir un éventuel effet
sur la pulsation du jet liquide. Or, les temps d’adsorption théoriques du SDS et
du C19TAB sont plus faibles que le temps du pulsation du jet, contrairement au
C16TAB. Les résultats ne sont donc pas consistants avec les comparaisons des temps
typiques obtenus.

. Nous avons pu estimer approximativement la tension de surface a I'extrémité du jet

liquide avant brisure & partir du modéle de Delon [22] (cf. section I11.3.1.7). Il avait
été constaté un meilleur accord du modéle avec le C1oTAB en supposant une adsorp-
tion compléte (0=04 ), tandis qu'une adsorption partielle pour les mesures avec SDS
donnaient un meilleur accord. Les estimations des temps de transport introduites
ici semblent aller dans ce sens : le temps d’adsorption du SDS vaut environ deux
fois celui du C12TAB a 100% CMC (7 (SDS, 1.cme) ~ 2.7 (C12T AB, 1.cmc)).

. Les temps d’adsorption du C13TAB sont plus courts que les temps de formation

des vagues Kelvin-Helmholtz pour des concentrations d’une et deux fois la cmc.
Pourtant, aucun effet significatif de ce tensioactif n’a été mesuré sur la fréquence
de cisaillement. Nous rappelons que pour ’ensemble des conditions d’injection de
I’étude, le mécanisme de cisaillement est controlé par une épaisseur de vorticité finie
(Wes»1). Dans ce cas, le mécanisme de cisaillement ne dépend pas de la tension
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de surface (voir section 1.5.2), ce qui explique 1'absence d’effet du tensioactif sur la
fréquence de KH.

C,,TAB SDs

10t : 1 107"} Breakiup 110" Break-up 1
Puls | Puls | Puls!
: i i
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FiGure III.58 — Temps caractéristiques de développement des instabilités : Rayleigh-
Plateau par convection (bleu) et a partir de la fréquence de brisure du jet mesurée ("pul-
sation du jet", violet), Kelvin-Helmholtz (orange), Rayleigh-Taylor (jaune), et pincement
des ligaments formés par I'instabilité de Rayleigh-Taylor (magenta) pour de '’eau pure. Ces
temps d’instabilités estimés & partir des équations II1.13-1I1.3 sont comparés aux temps ty-
piques d’adsorption des tensioactifs pour chaque concentration (temps cinétiques, tableau
II1.1). o C=20% CMC, o C=40% CMC, v C=60% CMC, A C=80% CMC, <« C=100%
CMC, > C=200% CMC. C12TAB (gauche), C;6TAB (centre), SDS (droite). Uy, =0,28 m/s.

I11.6 Conclusion

Ce chapitre a présenté la caractérisation expérimentale par ombroscopie de I'influence
sur la structure du jet liquide de trois tensioactifs & différentes concentrations.

Tout d’abord, une observation qualitative du phénomeéne d’atomisation sur l'injecteur
co-axial montre un fort effet du tensioactif, notamment avec C12TAB et au dela de la cmc,
en particulier sur le phénoméne d’épluchage & vitesse gaz modérée a forte. De plus, tous
les tensioactifs induisent un changement de mode de brisure du jet liquide a faible vitesse
gaz, d’une rupture de type Rayleigh-Plateau a membrane.

Puis les résultats d’analyse d’image ont permis de quantifier ces observations par évalua-
tion d’un certain nombre de caractéristiques du jet liquide : longueur de brisure, amplitude
de flapping, longueurs de dard liquide et d’établissement du flapping, et enfin fréquences
d’instabilités. En premier lieu, 'ajout de tensioactifs ne modifie pas le comportement de
ces grandeurs avec les parameétres de controle variés au cours de l'expérience (les vitesses
liquide et gaz). Ensuite, les mesures des longueurs intacte et de brisure du jet moyennes
mettent en évidence un allongement en présence de SDS et C15TAB, d’autant plus impor-
tant que la concentration est élevée (de I'ordre de 20% avec SDS autour de la cme, jusqu’a
40% avec C12TAB). Le C16TAB n’a en revanche pas d’effet significatif, ce qui indique que
I’adsorption est faible avant la brisure du jet liquide et ne permet pas d’abaisser significati-
vement la tension de surface. Aprés avoir confirmé avec et sans dopage 1’évolution linéaire
de L1 et Ly avec la vitesse liquide, et asymptotique avec la vitesse gaz au dela de Ug=30-40
m/s, nous avons confronté nos données expérimentales de longueurs de jet au modéle de
Delon [22], fondé sur une compétition entre temps de convection et temps de rupture par
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instabilité capillaire. Un bon accord est obtenu entre prédictions et mesures. En variant
dans le modéle la valeur de la tension de surface & I'extrémité du jet liquide, un meilleur
accord mesures-modéle est constaté en supposant une adsorption partielle du SDS avant
brisure, et une adsorption compléte du C12TAB. Les temps d’adsorption estimés par la
suite & partir de la littérature viennent conforter cette hypothése. En ce qui concerne la
fréquence de brisure du jet liquide, elle est réduite jusqu’a 50% en présence de C19TAB et
augmentée de 20% avec C14TAB.

Une investigation des temps de diffusion et d’adsorption cinétique mettent en évidence
un processus limité par cinétique pour I’ensemble des systémes testés, et permet de montrer
que les temps d’adsorption du SDS et C12TAB sont trés faibles devant les temps de rupture
du jet liquide (basés sur la convection et la pulsation du jet, i.e. Tags/TB <1 €t Tads/Tpuls«1).
Ce n’est pas le cas du Ci6TAB, ce qui permet de mieux comprendre les phénoménes
observés sur la longueur de brisure avec les différents mélanges. En particulier, le C15TAB
a une cinétique plus rapide que le SDS pouvant expliquer des augmentations plus fortes
de la longueur de brisure avec ce candidat. Ce qui est conforté par les confrontations du
modéle qui suggérent une adsorption partielle du SDS avant brisure du jet, compléte du
C12TAB.

Des points restent cependant & éclaircir. Notamment, pourquoi une plus forte augmen-
tation de la longueur de brisure est constatée a forte vitesse gaz dans la majorité des cas,
alors que le temps de brisure du jet est réduit (ce qui implique théoriquement une plus
faible concentration de surface a 'extrémité du jet). En outre, les mesures de visco-élasticité
ont permis de conforter 'hypothése que ’adsorpion du C14TAB est limitée par cinétique.
Les autres candidats n’ont pu étre caractérisés. En perspective supplémentaire, il serait
possible de mesurer le taux d’étirement des ligaments, évalué comme l'inverse du rapport
des variations de leur volume et de leur allongement longitudinal (1/(0V/0z)).

Puis les mesures de I'angle de jet moyen et 'amplitude de déplacement radial montrent
une forte réduction de ce dernier avec C15TAB. Ce tensioactif réduit donc l'oscillation du
jet liquide. Cet effet n’a pas été observé pour le SDS, ni pour le C1¢TAB.

Les mesures des fréquences d’instabilités de surface et de flapping ne révélent qu’un
effet significatif du C12TAB sur ces instabilités (augmentées de I'ordre de 20 et 30% respec-
tivement). Pourtant, la fréquence de cisaillement n’est pas censée dépendre de la tension
de surface aux régimes d’injection étudiés.

Les effets du C12TAB sur le phénoméne d’épluchage observé visuellement s’explique
d’une part par la dépendance & la tension de surface du mécanisme de formation des li-
gaments et de leur arrachement. Et d’autre part par un temps d’adsorption du tensioactif
suffisamment rapide au dela de la cme, comparé au temps de rupture des ligaments.

Il semble donc que le paramétre principal pilotant ’effet des tensioactifs sur le jet li-
quide soit le temps d’adsorption. Plus le temps d’adsorption est court, plus la concentration
surfacique en tensioactif est importante et la tension superficielle réduite. Tous ces chan-
gements induits sur la structure du jet liquide peuvent contribuer & modifier les tailles de
gouttes dans le spray plus en aval. C’est pourquoi la suite de I’étude sera consacrée a la
caractérisation du spray.
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Chapitre IV

Etude de la sonde optique Doppler

Dans ce chapitre, la fiabilité de la sonde optique Doppler est évaluée pour la détection
de gouttes issues de 'atomisation assistée. Tout d’abord, les signaux bruts délivrés par la
sonde o