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Introduction

Le marché de la projection thermique avait été estimé a 7,6 milliards de dollars en 2020 et
devait atteindre 20,7 milliards en 2025 avec une croissance annuelle cumulée de 7%. Cette
croissance dépend en trés grande part du développement de I'aéronautique, de I'automobile,
de la production de I'énergie et des soins de santé. Dans le domaine des matériaux, ce sont
les céramiques qui enregistrent la croissance annuelle cumulée la plus élevée et contribuent
a I'expansion du marché de la projection thermique. Si la pandémie de la Covid 19 oblige a
revoir cette croissance a la baisse, I'industrie aéronautique doit des maintenant essayer de
prévoir le monde d'aprés et anticiper les changements structurels que peuvent engendrer la
crise du coronavirus. Indépendamment de la crise du Covid19, lindustrie aéronautique
francaise est confrontée a des mutations profondes a méme de remettre en cause sa
pérennité. Elles se traduisent pour la filiere francaise par des enjeux majeurs comme
I'accroissement de la performance en co(t, qualité et délai, un gain en flexibilité et en agilité
pour proposer de nouveaux produits aptes a répondre aux besoins sociétaux immédiats.

L'Association du transport aérien international (IATA) s'attend a ce que 7,2 milliards de
passagers voyagent en 2035, soit presque le double des 3,8 milliards de voyageurs aériens
en 2016. En outre, I'Agence internationale de I'énergie (AIE) prévoit dans le scenario
correspondant aux politiques énoncés, une multiplication par deux de la demande annuelle
en électricité entre 2020 et 2050, et dans le cas idéal de zéro émissions nettes, une
multiplication par trois [1] (Figure 1). Ces deux augmentations s'accompagneront d'une
croissance de la production et de l'utilisation des turbines a gaz pour la propulsion des
avions et la production d'électricité. En 2016, les prévisionnistes du marché ont estimé une
production de prés de 228 000 moteurs a turbine & gaz d'aviation d'une valeur de 1 232
milliards de dollars jusqu'en 2030 et de 5 480 moteurs a turbine a gaz de production
d'électricité d'une valeur de 105,3 milliards de dollars au cours de la prochaine décennie [2].

< 80
=
=
= 60 |- , , . Scénario zéro émissions d'ici 2050
i
Scénario des engagements annoncés
80 | / . Scénario des politiques énoncées
20

2010 2020 2030 2040 2050

Figure 1 Demande mondiale d'électricité et mix de production par scénario [1]

Pour améliorer les performances des turbines a gaz, lI'approche développée depuis les
années 1980 pour les turbines d'aviation et plus récemment pour les turbines terrestres est
I'application d'une barriere thermique sur les aubes et les aubes directrices. Des barrieres
thermiques sont également appliquées sur d'autres pieces moins sollicitées mécaniquement
telles que les parois des chambres de combustion et les anneaux de turbine. Les barriéres
thermiques, actuellement utilisées dans les parties chaudes des turbines (Figure 2), sont
constituées d'un systeme multicouche : une couche superficielle céramique « Topcoat », une
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couche métallique liante et une couche d'oxyde formé thermiquement « TGO ». Celle-ci, est
formée par I'oxydation de la couche liante avant le dép6t de la couche de finition, ou par la
diffusion d'oxygéne vers lintérieur a travers les pores de la couche de finition aux
températures de fonctionnement des revétements de barriére thermique (TBC). La fonction
principale de la couche de finition en céramique est de fournir une isolation thermique. Elle
est généralement déposée par dépbt physique en phase vapeur par faisceau d'électrons
(EB-PVD) (Figure 3 (b)) ou par projection plasma atmosphérique (APS) sur les pieces les
moins sollicitées mécaniquement (Figure 3 (a)). L'APS utilise des torches a plasma d’arc
pour faire fondre le matériau de la couche de finition se présentant sous forme de poudre et
le propulser vers le substrat, tandis que I'EB-PVD s'appuie sur le faisceau d'électrons qui
diffuse les atomes du matériau a déposer, qui finissent par impacter la surface a revétir.

7"
Low- Low-Pressure i
Pressure Compressor| Y Fan
Turbine )
Combustor High- %
S0 - Pressure ¥ ~——

Compressor

= e N - 7
W -

High-
Pressure

Turbine

Topcoat

Figure 2 Vue en coupe du moteur d'avion Engine Alliance GP7200, photographie d'une aube de
turbine (~10 cm de long) revétue d’une barriére thermique (TBC) dans la section chaude et haute
pression du moteur, et une image au microscope électronique a balayage (SEM) d'une coupe
transversale d'un dépét réalisé par EBPVD de zircone stabilisée a I'yttrine (7%) TBC [2]

Figure 3 (a) Réalisation d’'un dépdt sur une aube de turbine par APS, (b) Jet de vapeur généré lors de
EB-PVD [3]

Les deux techniques de dépbt présentent respectivement des avantages et des
inconvénients. Les revétements APS (illustrés sur la Figure 4 (a)) sont plutdt bon marché,
avec des taux de dépot élevés (jusqu'a 250 um/min) et ont une faible conductivité thermique
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(~1 W/m/K). Cependant, leur microstructure lamellaire n'est pas résistante aux contraintes
thermomécaniques. A contrario, les revétements colonnaires obtenus par EB-PVD comme
illustré sur la Figure 4 (b) offrent une meilleure résistance aux contraintes thermiques, mais
offrent linconvénient d’'un taux de dépdt moins élevé (environ 12 pm/min), ont une
conductivité thermique plus élevée (~ 2 W/m/K). De plus, ils nécessitent d’opérer dans des
conditions a faible pression (~ 1Pa) et des moyens d'investissement et d'exploitation
élevées.

(b)

L 2-300 2-300

TBC wm TBC wm

TGO “Tao

Bond-coat Bond-coat

Figure 4 Images et illustrations des barriéres thermiques obtenues par (a) APS et (b) EB-PVD [3]

La recherche de technologies ayant les avantages de I'APS et I'EB-PVD a donné naissance
a de nouveaux procédés tels que la projection par plasma de suspension (SPS) et de
solution (SPPS) et le dép6t physique en phase vapeur assisté par plasma thermique (PS-
PVD). Ces nouvelles technigues ont pour objectif de créer des revétements finement
structurés constitués de trés petites particules, germes et recondensation de vapeur
constituée d’atomes, et ce avec des vitesses de dép6t plus importantes, et des couts
d’exploitation plus faibles.

Le dépbt physique en phase vapeur assisté par plasma thermique est une technologie en
développement permettant de produire des revétements finement structurés par dépét de
vapeur et de fines particules fondues a des pressions allant de 10 a 200 Pa [4] (Figure 5). Le
procédé utilise une torche de projection a plasma thermique adaptée aux conditions de trés
basse pression pour produire de la vapeur. L’objectif de cette technique est de combiner la
vitesse de dépobt élevée de la projection plasma atmosphérique et la structure colonnaire des
revétements déposés par dépodt physique en phase vapeur par faisceau d'électrons [5], [6].
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Figure 5 Principe schématique de procédé PS-PVD [7]

Les systemes PS-PVD actuels sont capables de déposer a des vitesses allant jusqu'a 100
pm/min. Cependant, l'inconvénient majeur du procédé est un faible transfert de chaleur entre
le jet de plasma et les particules de poudre en raison des pressions opératoires réduites.
Ceci peut étre résolu en augmentant le temps de séjour des particules de poudre dans la
partie chaude et dense du jet. C'est l'idée principale de la présente étude qui consiste a
concevoir un systéme a deux chambres. Ce dernier est composé d'une chambre haute
pression, congcue pour atteindre une évaporation maximale de la poudre, reliée a une
chambre de dépb6t basse pression par une tuyére de détente (de De Laval), dont la
conception est ajustée pour contrdler le flux de gaz de la chambre haute pression et
maintenir une faible pression dans la chambre basse pression [8] (Figure 6).

e L= . i * . - &
____\"'_-_"_.____4_,--_,__..______.-: =
fl e - . -t . ® - -
{,_ '; - - . LA . -
==L TTE =TT .
- L -
APS High Pressure ~ =~ —* — ~ Supersonic Low Pressure
Plasma Torch Chamber Mozzle Chamber

Figure 6 Principe de fonctionnement du procédé PS-PVD développé a I'lRCER [8]

Dmitrii Ivchenko (2015-2018) a réalisé sa thése a I'IRCER sur la faisabilité et le
dimensionnement de ce nouveau procédé [8]. Il a principalement développé les modéles
numériques i) de I'écoulement dans la chambre a haute pression et la tuyére par une
approche de mécanigue des fluides continue classique, ii) du traitement thermique de la
poudre, iii) de I'écoulement transitionnel dans la chambre a basse pression par une
approche de type Monte-Carlo (DSMC) et iv) de nucléation-croissance homogeéne
nécessaire a la description des processus dans la chambre basse pression. Il a montré que
des conditions d'échange de chaleur plasma-particules plus favorables dans le HPC
pourraient également permettre d'utiliser des torches a plasma avec une puissance
électrique inférieure par rapport aux torches PS-PVD typiques (par exemple 40 kW au lieu
de 150 kW) et des particules de poudre plus grosses (10 um de diameétre a la place de 1
pm). Cependant, une des principales limite et conclusion est que ce procédé, s’il permet bien
de travailler a des puissances électriques inférieures et avec des particules plus grosses,
peut étre compliqué par (i) I'érosion et (ii) le colmatage de la tuyére de détente séparant la
chambre haute et basse pression. Il est donc nécessaire de maitriser finement le traitement
thermocinétique entre le jet de plasma et les précurseurs qui y sont introduits afin de
contrbler leurs taux d’évaporation et donc leurs pressions partielles en tout point du procédé.
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La réponse a ces deux problématiques nécessite d’améliorer la compréhension et la maitrise
des phénomenes physico-chimiques impliqués dans la génération et le transport des
espéces réactives a proximité de la surface de la tuyére de détente, du substrat et la
construction du dépdbt. Cela nécessiterait (i) d’étudier le fonctionnement de (des) source(s)
plasma(s) utilisée(s), (ii) de contrbler les interactions mutuelles entre le plasma généré par la
source et le(s) précurseur(s) utilisé(s), (iii) de maitriser l'interaction conjointe des précurseurs
et du plasma sur la surface de la tuyére de détente et de la piece a revétir et (iv) de controler
la construction du dépét sur le substrat.

C’est sur le second point que traitent mes travaux de thése. L'objectif est de mettre en place
un modele de traitement cinématique et thermique des particules de poudre le plus
représentatif possible de I'expérience. Ensuite, par simulation, optimiser la production de
vapeur dans la chambre a haute pression et prévenir le colmatage de la tuyére de détente
par dépdt direct des particules fondues de la poudre. Plus précisément, I'objectif est de
définir les conditions opératoires de torche, la granulométrie de poudre de zircone, son débit,
la longueur de la chambre haute pression et l'orientation torche/tuyére de détente qui
permettent soit d’évaporer totalement une poudre de granulométrie donnée soit de séparer
le jet de plasma-vapeur de zircone des particules non évaporeées.

Le premier chapitre est consacré a une revue bibliographique des procédés de projection
thermique utilisés pour [I'élaboration de barriere thermique: projection plasma
conventionnelle, projection plasma de suspension, EB-PVD et PS-PVD conventionnelle. Il
résume les principes de fonctionnement et I'effet des paramétres de fonctionnement sur les
caractéristiques des revétements obtenus. Les travaux de modélisation d’lvchenko [8], [9]
relatifs a la faisabilité et au dessin du nouveau procédé de PS-PVD a deux étages développé
a I'lrCer par voie de modélisation sont ensuite décrits en terme de modeéles numériques
développés et de résultats de simulations. Le modéle de traitement cinématique et thermique
permettant d’évaluer I'évaporation des poudres dans le plasma qui est un point essentiel du
systéme, présente quelques faiblesses et n’a pas été validé. Aussi la suite de ce manuscrit
est dédiée a I'étude approfondie de ce point particulier.

Le deuxiéme chapitre passe en revue les différents modéles liés a I'injection et au traitement
thermocinétique entre un écoulement chaud correspondant a une combustion ou un plasma
et des précurseurs sous forme de particules sphériques liquides (carburant) ou solides. Le
modeéle de la phase porteuse c’est-a-dire de I'écoulement gazeux continu, ne fera pas I'objet
d’'une étude bibliographique détaillée dans la mesure ou celle-ci avait été déja réalisée par
Ivchenko [8]. Le modele sera donc simplement décrit au chapitre suivant (Chapitre 3).

Le troisieme chapitre est consacré a la modélisation et la simulation du traitement
cinématique et thermique des particules sur la base de deux modéles sélectionnés a partir
de lanalyse bibliographique précédente. Les modeles de Lee Chen Pfender et de
d’Abramzon et Sirignano, sont analysés et comparés sur : des (i) champs de plasmas
homogeénes puis (i) réels et (iii) comparés a des mesures expérimentales réalisées dans les
mémes conditions afin de sélectionner le plus approprié & une modélisation « fine » du
traitement des particules dans le jet de plasma.

Dans un premier temps nous mettons en place le modéle de I'écoulement (équations,
propriétés des gaz, modélisation de la formation du plasma et de la turbulence, ...), puis
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décrivons clairement les modéles de traitement thermocinétique des particules qui seront
comparés par la suite et leur mise en ceuvre.

Les méthodes expérimentales ainsi que des expériences permettant de choisir des
conditions opératoires favorables a I'évaporation des poudres et de sélectionner et valider le
modeéle de phase dispersée sont ensuite décrites : mesure de la distribution en taille de
particules collectées en vol, mesure de vitesse et température de particules en vol. Les
différentes configurations de simulations décrites précédemment (champs de plasma
homogeénes, réels) sont ensuite décrites en termes de domaines de calcul, maillages et
conditions aux limites, puis mises en ceuvre et critiquées. Il en ressort que les deux modéles
thermocinétiques proposés donnent des résultats assez fidéles a I'expérience méme si
I'hypothése de température homogéne des particules devraient étre levée pour des
matériaux isolants tels que les céramiques. Le modéle de Lee-Chen-Pfender est néanmoins
adopté car plus adapté aux conditions plasma.

Le quatrieme chapitre concerne la mise en ceuvre de ces modéles dans le cadre du procédé
PS-PVD développé a I'IRCER afin d’optimiser I'évaporation des poudres et de séparer le flux
vapeur des particules non-évaporées dans le cas ou des poudres commerciales de grande
taille et donc moins chéres sont traitées. L'objectif est double : optimiser les rendements
matiére et éviter I'occlusion de la tuyére de détente. Les conditions opératoires ont été
choisies de fagon a favoriser aux maximum I'évaporation des poudres. L’influence de (i) la
granulométrie de la poudre, (ii) de la distance entre la sortie de torche et la tuyére de détente
(iii), de l'orientation de la torche par rapport a la tuyére (inclinaison de la torche) et (iv) de la
géométrie de la tuyere sont étudiés. Trois configurations seront successivement testées : la
configuration étudiée par lvchenko pour laquelle la torche et tuyére de détente sont coaxiales
et qui présente un risque important de colmatage de la tuyére de détente vu son exposition
aux particules en phase liquide et qui exige donc d’évaporer entiérement les poudres. Les
deux autres configurations qui permettraient la mise en ceuvre de poudres moins fines,
puisque basées sur une séparation par inertie des particules non-évaporées du jet de
plasma-vapeur, en inclinant la torche par rapport a la tuyére de détente.
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Chapitre |. Etude bibliographique sur la mise en ceuvre de barriére thermique
(BT) par projection thermique

L’élaboration de barrieres thermiques (TBC) finement structurées et résilientes aux
contraintes thermomécaniques fait I'objet de nombreuses études dans la communauté de la
projection thermique. Les technologies actuelles, telles que la projection plasma a pression
atmosphérique (APS) et le dép6t physique en phase vapeur par faisceau d'électrons (EB-
PVD), ne permettent pas le de réaliser des dépbts résilients et/ou a faible colt de production.
De nouvelles techniques de dépét telles que la projection plasma de suspension et de
solution (SPS et SPPS, respectivement) et le dépbt physique en phase vapeur assisté par
plasma thermique (PS-PVD) semble permettre I'obtention de TBC finement structurés avec
un taux de production accru et ceci a moindre codt.

Ce chapitre met en évidence I'état de l'art dans le développement en cours des procédés
PS-PVD et d'autres procédés de projection plasma associés du point de vue technique
appliquée. Il décrit en termes simples la projection par plasma a pression atmosphérique
(APS), la projection plasma de suspension SPS, Les dépbts physigues en phase vapeur par
faisceaux d’électrons EB-PVD et des dépbts en phase vapeur assisté par plasma thermique
PS-PVD. Les revétements qui peuvent étre obtenus au moyen de ces procédés sont
présentés et discutés. Une attention particuliére est portée sur l'influence des parametres
opératoires sur la morphologie des revétements obtenus. Les avantages et les inconvénients
de chaque technique sont mis en évidence. Un résumé des principaux travaux d’lvchencko
sur la faisabilité, le dessin et le choix des paramétres opératoires du procédé de PS-PVD a 2
enceintes est finalement présenté.

I.1. Les barriéres thermiques obtenues par EB-PVD

I.1.1. Structure d’une barriére thermique et principe de la technique

Les revétements type barriere thermique (TBC) sont des revétements protecteurs appliqués
a la surface des parties métalliques chaudes dans les moteurs a turbine a gaz [10]. Les
principales applications des turbines a gaz sont la production d'électricité et la propulsion des
avions. L'utilisation de TBC permet d’augmenter la résistance a la chaleur et a la corrosion
des piéces de turbine, en particulier celle des chambres de combustion et des aubes de
turbine en superalliages. Cela conduit a une augmentation du rendement des turbines,
prolonge leur durée de vie et réduit la fréquence de maintenance.
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Figure 7 Structure d’une barriére thermique

Les barriéres thermiques (TBC) conventionnelles (Figure 7) se composent d'une couche de
finition en céramique, d'une couche de liaison métallique et d'une couche d'oxyde a
croissance thermique (TGO). A haute température (>900 °C), la couche de liaison forme un
film d’oxyde noté TGO (Thermally Grown Oxide) et composée principalement de a-Al,Os. Ce
film, formé lors de l'inter-diffusion d’espéces entre la couche de liaison et le superalliage, est
essentiel au bon fonctionnement du systéme. Il permet notamment la protection contre
'oxydation du superalliage a haute température. Le réle principal de la couche de liaison,
généralement composée de matériaux riches en aluminium ((Ni,Co)CrAlY), est de protéger
le substrat de I'oxydation. Il compense également la différence de coefficients de dilatation
thermique entre le substrat et la couche de finition. Le revétement céramique,
traditionnellement composé de 6-8% de zircone stabilisée a I'yttrine (6YSZ - 8YSZ) [14],
assure l'isolation thermigue. Le choix du 7YSZ comme matériau de couche de finition se
justifie par sa bonne stabilité thermique, sa faible conductivité thermique (0,7-2,6 W m?* K?)
[15, 16], son coefficient de dilatation thermique élevé (11 x 10°% K1) [16], une ténacité élevée
et une température de fusion élevé (2 700 °C).

Le dépobt physique en phase vapeur assisté par faisceau d'électrons est un procédé de dépot
physigue en phase vapeur (PVD) [17]. Le procédé EB-PVD utilise un canon a électrons pour
vaporiser le matériau constituant le revétement (figure 8) dans un environnement sous vide
poussé (102-10° Pa). Les électrons sont accélérés par le champ électrique (avec une
tension d'environ 20-25 kV) entre la cathode et 'anode du canon a électron, puis focalisés
sur le substrat par des lentilles électrostatiques et électromagnétiques (figure 8). On peut
ainsi imposer une importante densité de puissance en focalisant le faisceau d’électrons sur
une petite surface pour que les céramiques, disposées dans un creuset, qui peut étre refroidi
par circulation d’eau, soient éjectées par paquets de matiere.

L'énergie cinétique élevée des électrons provoque la fusion et I'évaporation du matériau du
lingot. La vapeur, formée au cours de ce processus, se répand dans toute la chambre et est
adsorbée sur le substrat situé dans la ligne de visée. Les conditions de vide poussé
permettent le libre passage des électrons émis du canon a électrons vers le lingot ; ils
permettent également d'éviter I'oxydation du matériau du lingot s'il est en métal. Pour obtenir
une fusion uniforme, le faisceau d’électrons doit constamment balayer la surface du matériau
céramique a pulvériser. Il faut toutefois que le matériau ne se décompose pas en fondant.
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Figure 8 Schéma de principe d’une enceinte EBPVD

La microstructure des dépdts de YPSZ par EB-PVD est présentée sur la Figure 9 (a). Elle
montre leur structure en colonnes, ce qui leur confere une excellente complaisance
thermomécanique. En effet les contraintes, dues aux différences de coefficients de dilatation
du superalliage et du dépdét de YPSZ soit lors du démarrage, soit lors de l'arrét du moteur
fonctionnant a prés de 1100°C, sont relaxées par la structure colonnaire du dépbt. Les
colonnes peuvent se rapprocher ou s’éloigner les unes des autres lorsqu’elles sont soumises
aux contraintes, ce qui n’est pas possible avec un dépét projeté par projection thermique
conventionnelle (APS). En contrepartie, cette structure colonnaire n’arréte pas les gaz
chauds fortement oxydants et c’est donc la sous-couche, en aluminure de platine, qui doit
résister a l'oxydation et conserver une couche d'oxyde suffisamment mince pour rester
ductile. La figure 9b, correspondant une surface fracturée du dépdt, montre une belle
profusion de micro-colonnes. De plus, ces colonnes n'ont pas de fissures horizontales (pas
de contraintes thermiques) comme en projection plasma, mais alors leur conductivité
thermique est plus élevée que celle de ces dépots plasma.

a) b)

Figure 9 Barrieres thermiques déposée par EB-PVD [11]

L'absence de pores dans la direction normale a la surface entraine des valeurs de
conductivité thermique supérieures a celles des TBC obtenues par APS (1,5-2,0 W/m/K)
[12], [13]. De plus, la nécessité de maintenir le vide poussé, les faibles taux de dépobt (5
pm/min) et le mode de dép6t en ligne de visée rendent les revétements EB-PVD plus chers
par rapport aux TBC APS. Néanmoins, une adhérence élevée et une bonne résistance au
cyclage thermique font des TBC EB-PVD le meilleur procédé pour les pieces de turbine en
mouvement [14]—-[16].
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I.1.2. Diagrammes de microstructure

Des diagrammes ont été développés au fil des années pour illustrer I'évolution de la
morphologie des films apres les premiers stades de la croissance. Ce type de diagramme
est apparu au début des années 1970 pour des revétements épais, jusqu’a 200 um, élaborés
par PVD, au travers des diagrammes de Movchan et Demchistin. On distingue, en fonction
de la température homologue du substrat (rapport entre la température de surface du
substrat T, et sa température de fusion T,,) et la pression de dépét, trois zones structurelles
caractéristiques [14], [17], pour les revétements produits par EB-PVD. En 1974, Thornton
ajoute a ce diagramme linfluence de la pression de la chambre de dépdt pour des films
obtenus par pulvérisation cathodique et met ainsi en évidence une zone de transition T
(Figure 10) s’ajoutant aux zones définies par ses prédécesseurs [14], [18], [19]. Dans cette
zone, une compétition de la croissance des différents grains apparait, donnant ainsi une
structure composée de grains fibreux notamment a cause de la mobilité limitée des
adatomes en surface et des effets d’'ombrages des grains adjacents. Lorsque la température
du substrat augmente, la mobilité des adatomes augmente laissant place en zones 2 et 3 a
des microstructures plus denses. Ce modéle reste encore aujourd’hui une référence pour
prédire la morphologie des dépéts élaborés notamment par PVD en fonction des conditions
expérimentales.

TRANSITION STRUCTURE COLUMNAR GRAINS

CONSISTING OF
DENSELY PACKED
FIBROUS GRAINS

POROUS STRUCTURE
CONSISTING OF TAPERED
CRYSTALLITES SEPARATED
BY VOIDS

RECRYSTALLIZED
GRAIN STRUCTURE:

Figure 10 Diagramme de microstructure de Thornton [14], [18]

Plus récemment, Anders [29] a fait suite a d’autres auteurs pour mettre a jour le diagramme
développé par Thornton et rendre compte des technologies aujourd’hui utilisées en
recherche, mais également en industrie. En effet, les technologies utilisant des canons a
électrons et des plasmas se sont démocratisées conduisant a des procédés plus
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énergétiques, avec notamment des rendements de production de films minces améliorés.
L’objectif principal des modifications apportées au diagramme est de le rendre universel.
Selon Anders, les axes de la représentation graphique (Figure 11) doivent rendre compte
non pas des parameétres primaires des procédés, comme la pression, la température, la
tension appliguée ou encore la distance au substrat, mais bien des grandeurs liées aux
phénomeénes de croissance des films.

recrystallized grain structure

zone 3

; > fine-grained,
regionnot A t* zone 1" o nanocrystalline,
accessible wnth‘prefelrred
orientation

0.1

~

porous,

tapered crystallites
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P4 dense film,
epitaxial growth
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Figure 11 Diagramme de microstructure de Anders [19]

De nouvelles grandeurs sont alors définies pour prendre en compte linfluence de la
présence d’'un plasma lors de la phase de dépdt, mais également pour introduire I'effet
amené par le bombardement ionique de la surface sur la morphologie du dépét :

e Axe de température généralisée T* : cette température prend en compte la
température de dépbt, la température de fusion du matériau déposé et une
composante Ty, prenant en compte I'énergie potentielle apportée par les particules
du milieu et transmise a la surface du substrat.

¢ Axe d’énergie normalisée E* : cette énergie représente la combinaison des effets
de déplacement et de chauffage causés par I'énergie cinétique des particules
bombardant la surface du substrat.

e Axe d’épaisseur t* : cet axe rend compte qualitativement de la réduction de
'épaisseur des films due a la densification de la couche mais aussi au
bombardement ionique. Le phénomene de gravure ionique peut ainsi étre illustré.

Lors de linterprétation de résultats expérimentaux, I'application directe de ce genre de
modele peut s’avérer compliquée. Ces représentations graphiques sont utiles pour donner
une premiére orientation sur les microstructures qu’il est possible d’obtenir a partir de
procédés de dépdts en phase vapeur. En effet, chaque combinaison substrat/film/conditions
de dépbt est unique et aura un diagramme de structure propre. Comme avec les modes de
croissance aux premiers stades de la construction de dép6t, une adaptation des conditions
d’application des modéles est nécessaire mais possible, notamment pour le diagramme
d’Anders qui se veut universel.

La suite de ce chapitre a pour objectif de décrire en termes simples, les alternatives au
procédé EB-PVD pour I'élaboration de barriere thermique. Seront successivement abordés
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la projection par plasma d’arc soufflé conventionnelle a pression atmosphérique (APS), la
projection plasma de suspension SPS et les dépbts en phase vapeur assisté par plasma
thermique PS-PVD. Les microstructures des revétements qui peuvent étre obtenus au
moyen de ces procédés sont présentées et discutés. Une attention particuliére est portée sur
l'influence des parametres opératoires sur la morphologie des revétements obtenus. Les
avantages et les inconvénients de chaque technique sont mis en évidence.

I.2. Les différentes techniques de dépét des BT par plasma d’arc soufflé

Les technigues les plus largement utilisées pour le dép6t de TBC sont la projection plasma a
pression atmosphérique (APS) et le dépb6t physique en phase vapeur par faisceau
d'électrons (EB-PVD). Cependant, ces derniéres années, plusieurs nouvelles technologies
prometteuses ont vu le jour. Elles comprennent la projection plasma de suspension (SPS) ou
de solutions (SPPS), la projection plasma de solution (SPPS) et le procédé de dépbt
physigue en phase vapeur assisté par plasma thermique (PS-PVD). Dans cette section,
nous discutons et comparons certaines des techniques de dépét susmentionnées.

I.2.1. Projection conventionnelle par plasma d’arc a pression atmosphérique (APS)

1.2.1.1. Introduction

La projection thermique [20] regroupe I'ensemble des procédés grace auxquels un matériau
d’apport, sous forme de poudre, de fil ou de baguette, est fondu ou porté a I'état plastique a
'aide d’'une source de chaleur, puis projeté sur la piéce a fonctionnaliser ou a protéger. Le
revétement se construit par superposition de lamelles résultant de l'impact, étalement et
solidification des particules fondues ou partiellement fondues sur la surface de la piéce
(Figure 12).

En projection plasma conventionnelle, le matériau, généralement un matériau réfractaire, est
injecté sous forme pulvérulente dans le jet de plasma grace a un écoulement de gaz porteur.
Les diameétres des particules qui constituent la poudre sont compris entre 1 et 100 um. A
limpact sur la pieéce a revétir, les particules fondues (facteur d’étalement compris entre 2 et 8
[21]), forment des lamelles de 0,5 a 2-3 ym d’épaisseur et de plusieurs centaines de mm de
diamétre. Ce procédé permet donc de construire des couches relativement épaisses,
typiquement de cinquante a quelques centaines de micrométres [22] avec des vitesses de
dépbt élevées sous pression et atmosphére ambiante. Les dépéts sont utilisés notamment
comme revétements anti-usure, revétements anti-corrosion, barriéres thermiques, électrodes
et électrolytes de piles a combustible.

Tension Poudre + gaz porteur
i ¥
Eau de Dépot
refroidissement === ﬁ)
Gaz plasmagéne =—=> &

—_ — Spray Stream

) J fﬂj

Isolant Buse

Electrode
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Figure 12 Principe de la projection thermique : Coupe transversale d’'une torche [23].
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Une torche de projection plasma conventionnelle ou torche a plasma d’arc soufflé est
composée essentiellement des éléments suivants : un diffuseur pour injecter les gaz
plasmagénes, une cathode barreau cylindrique et une tuyere anode concentrique refroidies
par circulation d’eau (Figure 13).

anode-tuyere

Figure 13 Description d’une torche a plasma d’arc soufflé conventionnelle

L’'arc électrique est initié au moyen d’'une décharge électrique haute tension et haute
fréquence entre la cathode thermo-émissive (en tungsténe thorié) et la tuyére en cuivre
(anode). L’arc électrique est soufflé par les gaz plasmagénes qui sont injectés en amont de
la chambre d’arc entre les deux électrodes. L’énergie fournie par I'arc permet d'élever la
température du gaz injecté en amont, de dissocier les molécules et d’'ioniser les atomes. La
recombinaison exothermique des atomes ou des ions et des électrons permet de maintenir,
en aval du pied d’arc, un plasma en extinction qui forme le jet de plasma en sortie de tuyere
(Figure 12) dans lequel sont injectées, accélérées et fondues les poudres. La colonne d’'arc
s’accroche a la paroi de I'anode sous forme d’une boucle plasma au travers de la couche
limite froide qui se développe paralleélement a I'écoulement plasma le long de I'anode. La
puissance délivrée par ce type de torche utilisée en milieu industrielle varie entre 10 et 100
kW, avec des courants d’arc entre 250 A et 1000 A, des niveaux de tension entre 30 V et 80
V et des débits de gaz compris entre 20 et 150 L/min. Les gaz utilisés sont généralement
des mélanges binaires ou ternaires d’argon, d’azote, d’hydrogéne et d’hélium. Sous ces
conditions opératoires, le rendement thermique de la torche, défini comme le rapport entre la
puissance électrique dissipée dans les gaz et celle fournie a la torche est compris entre 40%
et 60 %, une partie de la puissance fournie a la torche (entre 60 et 40% environ) étant
dissipée dans le circuit de refroidissement des électrodes.

Paroi de I’'anode

—_— b
Ecoulement de gaz__,, —_—
—— -

Forces de trainée Forces de

cathode 1 P Colonne

d’arc

Gaz plasmagéne ~
Couche limite de gaz froid
Figure 14 Schéma de principe de la formation du jet de plasma a l'intérieur de la torche
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Selon les conditions opératoires, le pied d’arc anodique, sous l'action combinée des forces
hydrodynamiques et des forces de Laplace, peut présenter un comportement erratique sur la
paroi de la tuyére. Ce dernier induit, pour une intensité de courant d'arc donnée, une
variation de la tension d'arc et donc de I'enthalpie dissipée dans le jet de plasma (Figure 14).
Si ce déplacement est, en général, nécessaire a la survie de I'anode qui, selon la géométrie
du pied d'arc (constricté ou diffus), peut recevoir des flux thermiques de I'ordre de 107-10°
W/mz, l'interaction arc-anode, en régissant les mécanismes d'érosion et les caractéristiques
du jet de plasma (composition chimique, viscosité, densité, vitesse, énergie interne) au lieu
d'injection des précurseurs affecte fortement la performance et la reproductibilité du procédé.

De plus, dées que le jet de plasma pénétre dans l'air, les différences de vitesse et de densité
avec le gaz environnant froid et au repos, entraine de fortes contraintes de cisaillement qui,
superposées aux fluctuations du jet, sont a l'origine du lI'apparition de grosses structures
turbulentes. Ces dernieres vont se développer, se fractionner et conduire au mélange du jet
de plasma avec I'air ambiant comme l'indique la Figure 15 [24].

- ~ Entrained eddies of cold air
Entrainment of air B
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Cold eddies and

Plasma gas eddies 1,jent flow
Are breaking down

C

Figure 15 Représentation schématique de I'entrainement du gaz ambiant dans un jet de plasma
s’écoulant dans de I'air au repos.

Le principal effet de cet engouffrement d’air sur le jet de plasma est son refroidissement et
sa réduction de vitesse par effet de mélange. Ce refroidissement est accentué par la
dissociation de l'oxygéne et de l'azote a 3500 K et 7000 K, respectivement, dans des
conditions normales de pression [25]. Ces fluctuations de I'arc contribuent trés fortement au
caractére instationnaire des propriétés de I'écoulement plasma (Figure 16).
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Figure 16 Fluctuations d’un jet de plasma en sortie de tuyere [26].

Dans la plupart des torches utilisées en projection plasma, l'usure de la tuyére est limitée
grace au déplacement naturel rapide du pied d'arc qui combine, en général, un mouvement
axial et un mouvement radial, mais au détriment de la stabilité du jet. Une injection des gaz
plasmagénes en vortex dans la chambre d’arc est aussi souvent utilisée dans les torches
industrielles pour essayer d’augmenter ce mouvement de déplacement naturel du pied d’arc
et également allonger la longueur de l'arc.

Les avantages de la projection par plasma d’arc soufflé a pression atmosphérique I'APS
résident dans son faible col(t d'investissement et des taux de dépdét élevés (125-250
pm/min). La vitesse élevée des particules a I'impact sur le substrat conduit & leur déformation
et a la formation de lamelles (splats). Cependant, la solidification rapide des lamelles
provoque des contraintes de trempe en traction, entrainant la formation de microfissures [27]
(Figure 17), et une faible adhérence du dépét (19,9 MPa) [28], tandis que les contacts
imparfaits entre les lamelles conduisent a des porosités élevées (10-20 vol. %). Les
revétements avec de telles microstructures présentent cependant de faibles conductivités
thermiques (0,9-1,1 W/m/K [29]) et des modules d'élasticité (13-24 GPa [30]), qui se
traduisent par une isolation thermique satisfaisante et des performances thermomécaniques
raisonnables.

Figure 17 Microstructure lamellaire caractéristique (a) et dépot verticalement fissuré (b) — clichés MEB
issus de [27]
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Un des inconvénients des revétements obtenus par APS concerne leur faible force
d'adhérence. De plus, la différence entre les coefficients de dilatation thermique des couches
TBC avec le substrat associé a leur structure lamellaire réduit sensiblement la résistance aux
cyclages thermiques du revétement.

1.2.1.2. Effets des paramétres opératoires sur I’écoulement et le traitement des
particules

Ce procédé présente une grande sensibilité aux parametres opératoires, tels que la distance
de tir (et en conséquence le flux transféré au substrat), la nature des gaz plasmagenes et
par exemple les caractéristiques (forme, distribution granulométrique) des poudres injectées.
Les paramétres opératoires doivent donc étre choisis de facon a favoriser le chauffage des
particules. Comme mentionné précédemment, cela peut étre fait par l'ajout de gaz
diatomique qui permettent d’augmenter conjointement la conductivité thermique et I'enthalpie
spécifique du jet de plasma. Le chauffage des particules peut étre favorisé au détriment de
leur vitesse (ce qui entraine une augmentation du temps de séjour de la poudre dans le jet)
ou par le procédé de fabrication des poudres (agglomération, frittage). Par exemple, le
temps de séjour des particules dans le jet de plasma, de I'ordre de la milliseconde, peut étre
augmenté respectivement en diminuant la vitesse du jet ou en agissant sur la trajectoire des
particules. Le premier peut étre obtenu en utilisant des anodes de plus grand diamétre (le
diamétre maximal est limité en raison d'éventuelles difficultés d'allumage, de la perte de
symétrie du plasma et de l'augmentation de la non-uniformité azimutale des parameétres
d'écoulement), et le second en changeant la direction d'injection et la vitesse des particules.
Selon une étude numérique menée par de Sousa [31], I'ajout de 25 % en moles d'hydrogéne
au plasma d'argon entraine des enthalpies et des vitesses de jet trois fois plus élevées, des
vitesses de particules deux fois plus élevées, une fusion compléte de la poudre (dans le cas
de I'argon pur sous conditions APS typiques, seuls 75 % des particules de 50 um ont été
fondus) et une fraction trois fois plus élevée de poudre vaporisée a 100 mm en aval de la
sortie de la torche le long de I'axe de la torche. La variation du courant de 300 A a 600 A,
entraine un doublement de I'enthalpie et de la vitesse du gaz, une augmentation de 50 % de
la vitesse des particules et de 75 % de la fraction fondue des particules. Une augmentation
du diameétre de la tuyére de la torche de 6 mm a 10 mm entraine un doublement de la
température d'écoulement, de 2000K a 4000K, a l'emplacement du substrat, et une
diminution par deux de la vitesse d'écoulement. Il en découle une diminution par 2,5 fois de
la vitesse des particules, et une augmentation de la fraction de particules fondues de 25 % a
90 %. Une étude expérimentale de Fuzet [32] confirme les tendances numériques, montrant
gue les particules de 19,8 um ne perdent que 2,8 um de diamétre dans le cas d'une tuyére
de 6 mm, alors qu'une réduction de 6,8 um est observée avec une tuyére de 10 mm, ce qui
est attribuée a un temps de vol accru des particules et a des températures de jet de plasma
plus élevées

Il vient de cette revue générale que le procédé semble pouvoir fonctionner selon différents
régimes en fonction du choix des parameétres opératoire. L’objectif de la section suivante est
de rappeler succinctement I'état de l'art sur le fonctionnement d’une torche a plasma d’arc
soufflé et de définir les principales instabilités ainsi que leurs origines. Seront également
abordés les problématiques liées a I'injection des poudres et l'influence de leur méthode de
fabrication sur leur traitement thermocinétique.
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1.2.1.3. Mode de fonctionnement de I'arc, fluctuations du jet et paramétres opératoires

L’accrochage de la colonne d’arc a 'anode permet de boucler le circuit électrique. Cette
boucle de plasma, a haute température et a faible densité, est soumise aux forces
dynamiques liées a I'écoulement du gaz, aux forces électromagnétiques de Lorentz et a des
effets thermiques (Figure 14). Selon la résultante de ces forces, l'arc électrique peut
présenter un comportement instable. Les différents modes de fonctionnement ont longtemps
été analysés et expliqués en termes d’épaisseur de couche limite froide qui se développe sur
la paroi de I'anode et qui gaine I'arc. Trois modes de fonctionnement ont été identifiés : le
mode stable (« steady » mode), le mode oscillant (take over) et le mode de claquage
réamorcage (restrike mode) [33], [34]. Le mode stable est caractérisé par un pied d'arc
pratiguement stationnaire et apparait quand I'épaisseur de la couche limite est trés faible. Ce
mode de fonctionnement conduit & la destruction rapide (quelques minutes) de I'anode. Le
mode oscillant est caractérisé par un pied d'arc présentant une zone de contact relativement
large a la paroi de I'anode. La tension d’arc (Figure 18) évolue de maniéere quasi-sinusoidale
au cours du temps, laissant augurer un mouvement de battement du pied d’arc et son faible
déplacement dans la direction axiale.

100

90 } ! restrike
80 1.
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1.0 2.0 3.0 4.0
Time (ms)
Figure 18 Evolution de la tension d’arc pour ces trois modes de fonctionnement de I'arc [34].

Le mode claquage - réamorcage est le plus fréquemment rencontré dans les torches a
plasma d’arc conventionnelles. En général, ce mode est caractérisé par une couche limite
froide relativement épaisse (> 1mm) et un pied d’arc constricté. Ce mode de fonctionnement
est généralement observé avec des gaz diatomiques (Hz ; N.) fréquemment utilisés dans les
torches a plasma d’arc soufflé pour accroitre I'enthalpie spécifique et la conductivité
thermique des gaz plasmagenes (Figure 19). Sous l'effet des forces hydrodynamiques, la
longueur de l'arc augmente jusqu'a l'apparition d'un court-circuit qui entraine le ré-
accrochage de l'arc en un autre point de la tuyére. Le signal de tension présente une forme
caractéristique en dents de scie avec des fortes fluctuations (Figure 18). La rampe de
tension correspond a l'allongement de la colonne de connexion d'arc sous l'effet conjugué
des forces hydrodynamiques et des forces électromagnétiques. La vitesse d’allongement de
la colonne et du déplacement du pied d’arc est contrélée en grande partie par la vitesse de
'écoulement qui agit sur le pied d’arc [35]. Lorsque la tension de claquage entre la paroi
anodique et la périphérie de la colonne d’arc est atteinte, un nouveau point d'accrochage est
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créé en aval de la tuyére. A chaque claquage, la tension chute brutalement et un volume de
plasma (bouffée de plasma) se détache de la colonne d'arc. Puis, ce cycle recommence de
facon aléatoire. Les fluctuations de tension sont généralement caractérisées par AV/V > 1 et
les échelles de temps de ces phénomeénes sont distribuées sur une échelle de temps de 5 ps
a 200 ps.
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© 1,20E+01 - ——Ar
'§1,00E+01 | ——ArH2 (80 20)
£8,00E+00 -

26,00E+00 -

=
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Figure 19 Evolution de la conductivité thermique du plasma en fonction de la nature du gaz

Pour conclure, sous les conditions opératoires classiquement utilisées en projection
thermique, le fonctionnement d’une torche a plasma conventionnelle ne présente pas un
mode de fonctionnement bien précis et des modes mixtes sont généralement rencontrés, qui
peuvent également mettre en jeux des phénomenes acoustiques.

1.2.1.4. Torches non conventionnelles

Pour répondre aux attentes de leurs clients, les équipementiers ont développé des torches
qui permettent de travailler avec une large gamme de parameétres (puissance électrique
jusqu’a 90 kW), des vitesses de gaz élevées, des débits de poudre importants (supérieurs a
100 g/min) et des courants d’arc plus faibles. Pour augmenter I'enthalpie du plasma, leur
conception favorise une augmentation de la tension d’arc plutét que I'augmentation du
courant, I'érosion anodique étant en premiére approximation proportionnelle au carré du
courant. Pour ce faire, ces torches utilisent une anode en cascade composée d'un
empilement d'anneaux de cuivre isolés les uns des autres (les « neutrodes ») et se terminant
par un anneau sur lequel se fixe I'arc. Cette conception améliore également la stabilité de
l'arc car le mouvement de l'arc est limité a I'anneau anodique. Il existe aujourd'hui sur le
marché quelques torches utilisant des anodes en cascade (par exemple ; Oerlikon Triplex
Pro et Sinplex Pro et C + APS de TSD Inc, Etats-Unis). La torche triplex de Oerlikon combine
i) la diminution du flux thermique local sur l'anode par [l'utilisation de trois cathodes
colinéaires alimentées en plus faible courant pour produire trois arcs électriques et ii)
I'étirement et I'ancrage de ces arcs grace a une anode en cascade. Quelle que soit la
conception de la torche, son efficacité thermique est de 60% au max en raison de la
nécessité d’un refroidissement efficace des électrodes.

La seconde technique (torche Mettech Axial Il de Mettech tri-cathode et tri-anode) est basée
sur 'assemblage de trois torches indépendantes et permet l'injection de la poudre dans I'axe
de I'’écoulement plasma. Elle est constituée de trois cathodes et de trois anodes avec une
géométrie conventionnelle et avec le méme axe que celui du tube d’injection. Ces trois
torches sont alimentées par trois générateurs indépendants. La puissance totale délivrée est
de 50 a 100 kW alors qu’elle est en moyenne de 30 kW pour une torche conventionnelle. La
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géométrie du nez de la torche permet la convergence des trois jets de plasmas et, leur
superposition aléatoire permet de diminuer 'amplitude des fluctuations en sortie de tuyére.
L’injection interne de la poudre se situe au point de convergence des trois jets de plasmas.
Les particules injectées commencent a étre chauffées dans le canal ou convergent les trois
jets de plasma (environ 20 mm de long), puis le traitement plasma-particules se poursuit en
sortie de tuyére. Le transfert thermique est globalement plus élevé permettant ainsi de
fondre plus facilement des matériaux de type réfractaire. L’argon ou l'azote peuvent étre
utilisés comme gaz primaire, 'hydrogéne et I'hélium comme gaz secondaire. La torche
fonctionne avec des débits volumiques de gaz maximum de 400 NI/min pour I'argon, 200
NI/min pour I'azote, 100 NI/min pour 'hydrogéne, et 140 NI/min pour I'hélium. Avec des
matériaux réfractaires, le débit massique de poudre peut atteindre 120 g/min avec un
rendement de dépét de 80% contre 35-40 g/min pour une torche conventionnelle avec un
rendement de dép6t maximum de 60%.

[.2.1.5. Injection de la poudre

Les paramétres d'injection des poudres ainsi que les fluctuations de puissance dissipées par
la torche ont un impact significatif sur la trajectoire de ces derniéres et donc sur leur histoire
thermique et leur temps de séjour dans le jet de plasma. La trajectoire des particules
détermine respectivement leur accélération et leur échauffement et conditionne fortement la
qualité du revétement. Dans les torches a plasma d’arc conventionnelles, les poudres sont
injectées radialement dans le plasma (Figure 20) par un flux de gaz porteur, généralement
d’argon.

Si une particule est trop petite (<5 pm de diamétre) ou présente une trop faible vitesse
d'injection, elle ne peut pas étre injectée efficacement dans le cceur du jet de plasma en
raison de sa quantité de mouvement réduite. Ces petites particules qui n‘'ont pas réussi a
pénétrer dans le coeur du jet resteront a sa périphérie. Elles peuvent cependant subir une
fusion en raison de vitesses relativement faibles et de temps de séjour élevés.
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Figure 20 Représentation schématique de trajectoires de particules de masses différentes. La
distribution granulométrique et en vitesse d’injection des particules se traduit par une distribution de
flux de particules indiquée sur la figure [25]

Les particules lourdes peuvent quant a elles, avoir suffisamment de quantité de mouvement
pour traverser le jet de plasma ou son cceur. Celles-ci se déplaceront dans la région
périphérique a faible vitesse du jet, mais contrairement aux particules légéres, leur plus
petite surface spécifique ne leur permettra pas d’atteindre la fusion compléte avant impact
sur le substrat. La quantité de mouvement des particules doit donc ajustée via le débit du
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gaz vecteur. Pour obtenir une bonne injection, il faut que la quantité de mouvement des
particules m,v, soit de I'ordre de celle du plasma, soit

myv, = myvy, 1)

Figure 21 Photographies des particules de molybdéne (45-63 pym) injectées a différents instants dans
un plasmad’Ar-H2 (33-10 NI/min, | = 500 A). Temps d’exposition pour la prise d'image = 5 ps [36].

En conclusion, la profondeur de pénétration du matériau injecté dans le jet de plasma sous
forme de particules conditionne la trajectoire de ces particules et leurs traitements. Elle
dépend de leur quantité de mouvement relative par rapport a celle du jet. Comme cette
derniére varie en fonction des fluctuations de vitesse et de température de I'écoulement,
I'histoire et donc le traitement des particules dépendent de linstant auquel elles sont
injectées dans I'’écoulement plasma (Figure 21). Le probléme est encore accentué dans le
cas d’'un liquide de faible densité, susceptible de subir, en outre, des phénoménes de
fragmentation et d’évaporation qui contribuent encore a diminuer linertie des gouttes et a
augmenter leur dispersion.

Les torches a plasma a injection interne (également appelée injection axiale) assurent un
chauffage et une accélération plus uniformes des particules. La conception des torches a
plasma classiques ne permet pas l'injection axiale. Ce type d'injection n'est possible que
pour les torches multi-électrodes, comme Northwest Mettech Axial 11l dont le prix et colts de
maintenance sont sensiblement plus élevés, ou des torches a cathodes creuses [37], [38].
Cependant, ces derniéres ont été testées avec succes en laboratoire, mais elles ne sont pas
disponibles dans le commerce, notamment & cause du probléme d'érosion de la pointe de
cathode.

1.2.1.6. Fabrication et caractéristiques des poudres projetées

Les poudres utilisées pour la projection thermique sont généralement produites par
concassage, broyage ou frittage. Dans de tels procédés, la distribution granulométrique
résultante de la poudre est large, ce qui peut conduire aux problemes d'injection évoqueés ci-
dessus et a des microstructures inhomogénes formées par défauts d'empilement des
lamelles sur le substrat. Pour obtenir une microstructure homogene, il faudrait projeter des
particules les plus petites possibles, d'environ un micron de diamétre, présentant une
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distribution granulométrique resserrée. Cependant, en raison de leur inertie et de leur plus
grande surface spécifique, l'injection est rendue plus compliquée. Les particules fines ont
tendance a s’agglomérer dans le systéme d'alimentation, et de par leur faible masse, le débit
de gaz vecteur doit étre fortement accru pour conférer a ces particules une quantité de
mouvement suffisante afin d’atteindre le coeur du jet de plasma. Un tel débit de gaz porteur
refroidit excessivement le plasma, limitant le chauffage des particules injectées. Deux
méthodes ont été développées pour surmonter ce probléme :

e Utilisation d'un support liquide dense au lieu d'un support gazeux ; cette technique
sera détaillée dans la partie suivante.

e Utilisation de particules lourdes (d50=20-90 um) agglomérées par un liant organique
qui peuvent étre séparées en particules micrométriques d'origine lorsqu'elles sont
exposées au cceur du jet chaud.

Les distributions granulométriques typiques des poudres YZS agglomérées disponibles dans
le commerce sont illustrées a la Figure 22. Elles sont produites par la technique de séchage
par atomisation : de petites particules d'environ un micron de diamétre sont mélangées avec
un liquide a base d'eau avec ajout d'un liant tensioactif stabilisant qui est ensuite atomisée et
séchées.

— Small size powder
10 b = = = -Medium size powder
--------- Big size powder

Volume fraction (%)

0.1 1 10 100 1000
Particle size (um)

Figure 22 Morphologie et distribution granulométrique des poudres agglomérées [39]

Au cours du processus de dépdt par projection plasma, les particules agglomérées peuvent
étre fragmentées en particules micrométriques, facilitant le processus de fusion. Cette
technique permet donc d’injecter correctement et de fagon détournée des particules proches

du micrométre et ainsi assurer un transfert thermique efficace entre le précurseur et le jet de
plasma.

I.2.2. Projection de suspension par plasma d’arc (SPS)

La projection plasma de suspension (et de solution) est une technologies émergente basée
sur la projection thermique a pression atmosphérique. Par rapport a I'APS, la méthode
d'injection de la matiere differe : les particules de poudre de taille submicronique sont mises
en suspension stabilisée dans un liquide qui remplace le gaz porteur de I'APS, permettant
une injection correcte des particules submicroniques dans le cceur du jet de plasma. Le
matériel utilisé est sensiblement le méme (ex : torches plasma F4 ou Triplex) et fonctionnent
dans des conditions assez proches (niveau de puissance électrique, débit de gaz
plasmagéne...) mais avec des distances de projection fortement réduite de par l'inertie des
particules submicroniques injectées. Notons toutefois que l'utilisation de torches a anode
segmentée permet de réduire les fluctuations du jet de plasma et assurent une meilleure
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reproductibilité du procédé. En effet, ces instabilités sont encore plus préjudiciables dans le
cas d’'un liquide de faible densité, susceptible de subir, en outre, des phénoménes de
fragmentation et d’évaporation qui contribuent encore a diminuer linertie des gouttes et a
augmenter leur dispersion.

I.2.2.1. Techniques d’injection du précurseur liquide dans le jet de plasma

Le précurseur liquide peut étre injecté dans le jet de plasma soit sous la forme d’un jet
continu, soit sous la forme de gouttes. Dans ce dernier cas, il se présente sous la forme d’un
train de gouttelettes issu du fractionnement naturel d’'une nappe liquide sous l'effet des
instabilités de Rayleigh ou sous la forme d’un nuage de gouttelettes obtenu par atomisation
par un courant gazeux.

L’injection sous forme de jet continu est généralement réalisée par injection mécanique : la
solution est introduite dans un conteneur relié, via un tuyau d’alimentation, a l'injecteur
disposé prés de la sortie de tuyére de la torche a plasma. Cet ensemble est mis sous
pression (air, argon, azote, ou hélium) et la solution injectée radialement dans le jet de
plasma. Suivant le débit de solution souhaité, le diametre de I'injecteur varie entre 150 et 300
pm. La pression est adaptée en conséquence pour favoriser la pénétration du jet de liquide
dans le plasma. Remarquons que pour un diamétre d’injecteur donné, la pression dans le
réservoir conditionne le débit de liquide injecté.

1.2.2.2. Interaction mécanique entre un précurseur liquide et un jet de plasma

Lors de son injection transverse dans le plasma sous forme de jet continu, la déstabilisation
du jet par cisaillement avec le jet de plasma crée une premiére fragmentation en grosses
gouttes, dite « fragmentation primaire ». Ainsi, dans les conditions classiquement utilisées,
les premiéres gouttes produites ont un diamétre de 100um a 300um, c’est a dire proche de
celui de I'injecteur (Figure 23).

Figure 23 Images obtenues par ombroscopie laser de la fragmentation d’un jet de précurseur liquide
injecté radialement dans un jet de plasma d’arc soufflé (Torche conventionnelle PTF4, Ar-Hz (33-10
NI/min), I= 600A.

Aprés cette fragmentation primaire, le jet de plasma joue un réle d’atomiseur et fragmente
les gosses gouttes formées. Le comportement des gouttes soumises aux forces de
cisaillement dans I'’écoulement plasma peut étre décrit par le nombre de weber gazeux :

2
pp v, — v,) .d
Weg — p( p g) 9 (2)
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avec We, le nombre de Weber gazeux, p, la masse volumique du plasma, v, sa vitesse, v,
la vitesse de la gouttelette, d,son diametre et o, sa tension de surface.

Selon le nombre de weber gazeux différents mécanismes de fragmentation peuvent avoir
lieu comme illustré sur la Figure 24.

Vibrational break-up O
We< 12
Bagbreak-up O
12<We <50
Bag + jetbreak-up O
50<We <100
Sheet stripping break-up O o
100<We < 350

Wave crest strippingand i 0:: )
catastrophic break-up O O Sne @ ok 8 > m
350<We i
Figure 24 Modes de rupture d’une goutte en fonction du nombre de Weber gazeux [40].

La fragmentation des gouttelettes se poursuit tant que les forces de cisaillement sont
suffisamment importantes pour vaincre les effets de tension superficielle. Coudert et al. [60]
ont montré que la taille minimale des gouttelettes générées pouvait étre estimée au moyen
de la relation suivante :

8ay

3)

Amin =

Cp. pp- AV
ou Cj, est le coefficient de trainée plasma goutte.

Leur diamétre minimum sera donc d’autant plus faible que I'écart de vitesse AV entre les
deux phases sera important et que la tension de surface du liquide sera faible. La
fragmentation est donc le processus le plus rapide et influence en grande part les trajectoires
suivies par les gouttes dans le jet tandis que I'’évaporation devient surtout significative
lorsque la surface spécifique des gouttes devient importante du fait des fragmentations
successives. Ainsi, les précurseurs liquides subiront des mécanismes de fragmentation
différents et donc auront des histoires dynamiques et thermiques différentes selon l'instant
ou ils sont injectés dans I'écoulement plasma issu d’'une torche conventionnelle comme le
montre la Figure 24.

1.2.2.3. Processus physico-chimiques entre une suspension et un jet de plasma

Selon leurs trajectoires, les gouttes de suspension subissent tout ou une partie des
phénomeénes suivants : évaporation du solvant, d’autant plus rapide que les gouttes sont de
petites tailles et situées au cceur du plasma, fusion et frittage éventuel des particules
synthétisées en vol (Figure 25). Ainsi, la projection plasma de solutions, doit permettre
d’obtenir une large gamme de microstructures en raison des mécanismes de traitement en
vol [28], [36], [41].
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Figure 25 mécanismes subis par le une goutte de suspension dans le plasma pour aboutir a une
lamelle bien étalée.

La taille des lamelles est également fortement influencée par la nature du solvant employé.
L’utilisation d’eau, de viscosité et de tension de surface plus importantes que I'éthanol par
exemple, induit la formation de gouttes de suspension plus larges susceptibles de contenir
un plus grand nombre de nanoparticules et donc susceptibles de former de plus grosses
lamelles [42]. L’énergie nécessaire pour vaporiser le solvant influe sur la qualité du
traitement des particules. Dans le cas de suspensions aqueuses, un plus grand nombre
d’agglomérats non fondus est observé comparativement a une suspension alcoolique [43].
Dans le cas de la projection de particules nanométriques, un grand nombre de petites
particules sphériques (< 500 nm) sont présentes sur le substrat.

[.2.2.4. Impact des particules sur le substrat et construction du dépét

Les particules fondues arrivant au voisinage du substrat doivent avoir une inertie suffisante
pour traverser la couche-limite d’épaisseur L, qui se développe sur le substrat et impacter
sur ce dernier sans étre évacuées par I'écoulement qui le contourne. Comme la masse des
gouttes ou des petites particules est faible, leur vitesse doit étre suffisante pour que leur
trajectoire soit trés peu affectée par I'écoulement.

Le nombre de Stokes qui représente le rapport entre I'énergie cinétique de la goutte et
I'énergie dissipée par frottement avec le fluide permet d’appréhender le comportement de la
goutte/particule au voisinage de I'obstacle qu’est le substrat :

_ Pp-dp. vy

St
.ug-LcL

Ou p, la masse volumique de la particule, v, sa vitesse, d,son diametre, u, la viscosité du
plasma et L, I'épaisseur de la couche-limite. Ce nombre doit étre supérieure a 1 pour que la
goutte ou la particule impacte le substrat. Il existe deux types de structures en fonction du
nombre de Stokes :

e St > 1: Microstructure homogéne et dense avec une possible fissuration des dépots
pouvant étre observée due a une relaxation des contraintes.

e St < 1: Microstructure colonnaire car les petites particules vont étre déviées et vont
venir se coller latéralement aux particules qui ont un St > 1, engendrant une
segmentation du dépbt.

Ces variations de structures sont illustrées dans la Figure 26, issue de la these de B.
Bernard [44]. Celle-ci nous montre le principe de développement des structures colonnaires
par SPS. Ce type de développement est lié a la déviation des lignes de courant du jet de
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plasma a I'approche du substrat entrainant la déviation des petites particules contrairement
aux grosses particules, trop lourdes.

—— Grosses particules (V)
/ Petites particules
déviées (v—#)

] Flux plasma

dévié a l'approche
du substrat

DAY O $0-—. o

1 passage de torche 2 passages de torche 3 passages de torche

Figure 26 Principe de développement de structure colonnaire par SPS [67]

L’obtention de structures colonnaires est liée a la taille des particules arrivant sur le substrat
qui doit étre suffisamment petite pour permettre la déviation au voisinage du substrat. Elle
dépend aussi de la quantité de matiere injectée au sein du plasma. En effet, quand le taux
de charge de la suspension augmente, la structure colonnaire tend vers une compaction
lorsque la quantité de matiére injectée augmente [45]-[47]. Une étude menée par Curry et al.
en 2015 [48] montre notamment des structures de plus en plus compactes, voir fissurées,
lorsque le taux de charge augmente [49]. La rugosité du substrat est également essentielle a
'obtention de structures colonnaires fournissant des points d’accroche aux particules
déviées. Une forte rugosité permet I'obtention de colonnes plus larges [48]. La Figure 27 met
en évidence les dépendances microstructurales des revétements SPS sur l'enthalpie
spécifigue moyenne et la vitesse moyenne du plasma [50]. La largeur des colonnes comme
leur densification augmente a mesure que l'enthalpie spécifique augmente.

30 1

60-10-10-480

25

20 4

15 1

Plasma jet mass enthalpy Hg (MJkg")

10 A

300 500 700 900 1100 1300
Plasma jet mean velocity (ms)

Figure 27 Dépendance de la microstructure du revétement SPS sur I'enthalpie spécifique et la vitesse
moyenne du plasma. La Iégende fait référence a Ar-H2-He-I respectivement en NI/min pour les gaz de
formation de plasma et en Ampéres pour le courant d'arc | [50]
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La suite de ce premier chapitre bibliographique a pour objectif de présenter la technique de
dépbt physique en vapeur assisté par plasma thermique.

1.3. Dépobt physique en phase vapeur assisté par plasma thermique (PS-PVD
conventionnelle)

1.3.1. Description du procédé basse pression

Le dépb6t physique en phase vapeur assisté par plasma thermique (PS-PVD) est une
technique associée a la famille des procédés de projection thermique permettant de produire
des revétements de microstructure type barriére thermique. Il permet d’allier les avantages
entre les techniques de projection thermique et celle PVD en utilisant des torches a plasma a
haute puissance adaptées aux conditions de trés basse pression pour produire des
revétements physiques déposés en phase vapeur [11].

En PS-PVD, le plasma thermique est produit par des torches a plasma conventionnelle type
APS, adaptées aux conditions de trés basse pression (50-200 Pa, Figure 5). Elles se
caractérisent par des courant d’arc tres élevés (>2000A) et par une utilisation d'injections
internes des poudres dans le col de la tuyére, en raison d'un faible échange de chaleur
plasma-particules sous trés basse pression. Les tuyéres de la torche présentent
généralement des géométries convergentes-divergentes. Le jet de plasma se détend a
travers la tuyére dans la chambre a basse pression, ou cette derniere varie de 50 a 200 Pa.
Cette détente rapide génére des ondes de choc et se traduit par une rapide accélération de
jet a des vitesses supersoniques (M> 2) ainsi que l'augmentation de ses dimensions
longitudinales et radiales par rapport a des la projection APS. La plage de puissance
électrique atteinte en PS-PVD permet de chauffer le jet jusqu'a 10 000 K, permettant une
évaporation presque compléte de la poudre céramigues injectée a condition que celle-ci soit
suffisamment fine. La puissance nette dissipée par les torches varie par exemple entre 50
kW pour une F4-VB de chez Sultzer-Metco ou 180kW pour une torche de type 03CP.

Figure 28 Images du jet de plasma a différentes pressions (a) 95 kPa (950 mbar/APS), (b) 5 kPa (50
mbar/VPS/LPPS) et (c) 0,1 kPa (1 mbar/PS-PVD) [11]

Le fait de travailler en atmosphére controlée et a trés basse pression permet de limiter
'oxydation du substrat lors de la formation du revétement [15] et permet d’allonger la
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longueur du jet de plasma. En comparaison avec I'APS, ou les jets de plasma mesurent
environ 50 mm de long et 10 mm de diamétre, les jets de plasma PS-PVD peuvent atteindre
jusqu'a 2 m de long et 50 mm de diamétre (Figure 28).

Selon les conditions de fonctionnement et les paramétres de projection, les revétements PS-
PVD peuvent avoir diverses microstructures, allant d’'une microstructure lamellaires dense de
type APS a une microstructure colonnaire de type EB-PVD, comme illustré sur la Figure 29.
Des poudres agglomérées trés fines (généralement < 25 um, composées de particules
d'environ 1 um) et des niveaux de puissance électrique élevés (> 100 kW) sont nécessaires
pour assurer une évaporation efficace de la poudre injectée dans le jet. Une poudre PS-PVD
typique est présentée en Figure 30. Les systémes PS-PVD actuels sont capables de
déposer a des vitesses allant jusqu'a 240 um/min (pistolet a plasma 03CP avec 150 kW de
puissance électrique, dépot sur des substrats de tungsténe ou de graphite) [51].

50 pm

Figure 29 Evolution de la microstructure de dép6ts PS-PVD pour différents parametres opératoires
[52], [53]

Figure 30 Photomicrographie SEM de la poudre Metco 6700 poudre séchée par pulvérisation avec
d50 = 10 ym (poudre agglomérée pour permettre une évaporation maximale de ces derniéres)

La microstructure du revétement PS-PVD dépend fortement du chauffage de la poudre et,
par conséquent, d'un certain nombre de facteurs, tels que (i) la nature des gaz plasmagénes,
(i) la puissance électrique nette dissipée par la torche, (iii) la distance de projection, (iv) le
débit d'alimentation en poudre, (v) la taille et la morphologie des particules de poudre, (vi) la
température du substrat et (vii) la géométrie interne de la tuyére de la torche. L'ensemble
complet des facteurs est illustré en Figure 31.
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Figure 31 Facteurs influencant les propriétés du revétement dans le procédé de projection au plasma
[25]

1.3.2. Influence de la nature des gaz plasmagénes et du débit de poudre

Diverses études montrent l'influence de la nature des gaz plasmagénes sur la microstructure
du revétement. Le gaz plasmagéne doit favoriser le transfert de chaleur vers les particules
de poudre. Ceci peut étre réalisé en utilisant de I'argon dense, capable de pousser la racine
de l'arc vers l'aval, d'augmenter la tension de l'arc et de maximiser ainsi la puissance
transférée au gaz, alors que l'ajout de gaz a conductivité thermique élevée et/ou enthalpies
spécifigues comme N2, H, ou He permettent d’augmenter le flux de chaleur vers la particule.

Mauer [54], [55] a montré que le transfert de chaleur du jet vers une particule dans des
conditions PS-PVD est principalement conféré par les ions. Ainsi des plasmas ayant des
degrés d’ionisation plus élevés permettraient d’accroitre le taux d’évaporation des poudres :
les gaz a faible énergie d'ionisation, tels que I'hydrogéne dans le mélange Ar/H. ou l'argon
dans le mélange Ar/He, contribuent faiblement a I'augmentation de la conductivité thermique
du mélange gazeux plasma. La Figure 33 montre que I'enthalpie transférée aux particules de
poudre a partir du mélange Ar/He est suffisante pour évaporer des particules sphérigues
jusqu'a 1 ym de diametre, alors que le mélange Ar/H, n'est capable d'évaporer que des
particules jusqu'a 0,55 uym. Les photographies correspondantes des jets de plasma sont
présentées a la Figure 32.

Pour cette raison, seules des poudres fines agglomérées peuvent étre utilisées comme la
poudre agglomérée Metco 6700 avec des particules de 10 um de diamétre. Lorsqu'il est
exposé a un plasma chaud, le liant organique s'évapore et les grains se désintégrent en
particules plus fines (~ 1 ym), pouvant étre évaporées en totalité.
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Figure 32 Photographies de jets plasma PS-PVD utilisant différentes compositions de gaz : & gauche
sans aucune poudre, a droite avec injection de poudre YSZ. Pression et puissance électrique sont
maintenues constantes: 200 Pa et 60 kW, les nombres indiquent les débits d'argon, d'hélium et
d'hydrogéne (NI/min) ainsi que les courants d'arc (A) [56]
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Figure 33 Enthalpie calculée transférée aux particules sphériques pour trois conditions
plasma en fonction du diametre des particules (lignes horizontales : enthalpies spécifiques
nécessaires pour fondre et évaporer les particules) [55]

Comme le traitement des poudres consomme une quantité substantielle d'énergie de
I'écoulement, dans le cas de la PS-PVD basse pression, I'évaporation peut étre contrdlée en
réglant la composition du gaz plasmagéne et le débit d’alimentation en poudre comme le
montre la Figure 34. Une faible évaporation peut étre atteinte en utilisant un plasma a faible
enthalpie Ar/H, associé a un débit de poudre élevé, ce qui permet d'obtenir des revétements
denses produits par dépbt de gouttes/clusters et d’atomes. Une évaporation élevée est
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atteinte en utilisant un plasma a haute enthalpie Ar/He associé a une alimentation de poudre
élevée, ce qui résulte a obtenir des dépbts uniques caractéristiques au procédés PS-PVD, a
taux de dépbt élevé. Une évaporation compléte nécessite un plasma a trés grande enthalpie
(Ar / He) associé a une faible alimentation en poudre, cela permet d’obtenir des dépdbts
d’atomes semblables aux dépdts produits par les procédés PVD classiques.

Splat/cluster/vapor deposition “|
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LT e »” \ -~ ‘% L.\-“
ni e gt b ye I | | AL ey &,
‘; .\ T B N - y',- ;r ¢ 0\“- ..'.'. 4
o
-

Figure 34 Revétements produits par PS-PVD utilisant différentes compositions de gaz plasmagénes et
déposés a différentes vitesses a partir de YSZ (dio = 5pm, deo = 20 pm) (Mauer et al, 2013 [56])

1.3.3. Influence de la nature la distance de projection

W. He et al. (2017) [57] ont étudié la nature des dép6ts en PS-PVD projetés a une distance
de 400 mm et de 1000 mm. Le Tableau 1 montre les conditions de dép6t de cette étude : le
test A a été effectué a une distance de projection de 1000 mm pour une durée de 5min, le
test noté B, correspond a une distance de projection de 400mm pour une durée de 2min.

Tableau 1 Parameétre de projection des tests effectuée par He et al. 2017 [57].

Test A B
Distance de projection 1000 mm 400 mm

Débit de gaz (Ar-He) 35-60 NI/min
Courant 2750 A
Puissance nette 60 kW
Débit de poudre 5 g/min
Gaz porteur 32 NI/m

Durée de projection 5 min 2 min

Température du substrat  T1'1324-C, T2 ' 1235-C ~ 2000-C
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Plasma gases: 35Ar/60He
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Figure 35 lllustration présentant le dispositif expérimental de W. He et al. 2017 [57]. A) substrat a
1000mm en aval de la tuyere et B) @ 400mm. T1 et T2 montrent la position des thermocouples.

Dans le test A, la température du substrat a été mesurée sur deux endroits différents a l'aide
de thermocouples. La température T; = 1324°C a été mesurée au niveau I'axe du jet de
plasma, la température T, = 1235°C & 40mm du centre du jet. Dans le test B, la température
du substrat a été estimée a l'aide d’'un pyrométre et est de 'ordre de 2000-C. Dans ce cas
l'auteur a pu comparer les dépbts sur les mémes endroits que le test A, méme si les
températures n’y sont pas précises. La Figure 36 présente les dépdts aux positions T; et Ta.
Chaque image est labelisée par la distance de projection et la position sur le substrat ou elle
est prise (T1 ou T»).
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Figure 36 Images de microscopie électronique, pour les distances de projections 400mm et 1000mm
aux positions T; et T,, (a) des coupes transversales de dépbts et (b) des sommets des
microstructures.

La concentration d’espéces est plus élevée au centre du jet de plasma. Au niveau du
substrat, dans la couche limite, des clusters peuvent étre formés a cause de la sursaturation
d’especes en phase vapeur. La taille des clusters dépend donc localement de la
concentration d'espéces et la température. En paralléle, des clusters apparaissent sur le
substrat par un mécanisme de nucléation hétérogéne, pour former ultérieurement, des
revétements dont la structure dépend principalement de la température du substrat.
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Lorsque la distance de projection est de 400mm, le rapport Ts/Tu est d’environ 0,73. Une
température élevée réduit la possibilité de formation de vapeur sursaturée, ainsi la formation
de clusters dans la couche limite est moins probable. En outre, la température extrémement
élevée du substrat, facilite la diffusion de surface et de masse. Pour la distance de projection
1000mm, les dépbts 1000-T1 ne montrent pas d’orientation de croissance préférée a cause
de la formation de clusters dans la couche limite. La diffusion en surface de gros clusters est
limitée par rapport a celle de petits clusters ou de dépéts atomiques. Sur la Figure 36 on
remarque qu’'a une longue distance de projection, les structures colonnaires ont des
sommets pyramidaux et des microstructures a faces pointues. Pour les distances plus
courtes, les sommets des colonnes sont plats. Cela montre plus clairement l'effet de la
diffusion et la recristallisation qui croit avec la température.

I.3.4. Influence de la géométrie de la tuyére utilisée en PS-PVD

Un certain nombre d'études ont porté sur les possibilités d'améliorer la géométrie de la
torche a plasma pour favoriser I'évaporation des particules. Boulot et Sokolov ont introduit
une tuyere De Laval en forme de cloche comme extension de la tuyere cylindrique de type
F4. Ceci a permis d’avoir un jet de plasma plus développé radialement, améliorant
l'uniformité du revétement dans la direction radiale [86]. Soleil et al. [87] ont considérés deux
systémes a injection interne - une tuyére cylindrigue a anode courte et une tuyére divergente
a anode longue présentées en Figure 37. Dans cette étude, l'utilisation d'une buse plus
longue et divergente a entrainé la formation d'un jet plus uniforme, une augmentation de la
vitesse des particules et de la température du jet et une diminution de la dispersion du jet de
particules. Ces effets ont été attribués a un degré inférieur de sous-expansion qui a conduit a
la réduction de la composante radiale de la vitesse du jet aprés la sortie de la buse. L'angle
d'ouverture de la partie divergente était d'environ 26°, mais aucun raisonnement derriere ce
choix n'a été précisé.

Anode Powder injection Nozzle

Figure 37 Représentation schématique CAO de deux anodes-tuyeres (gauche - buse d'anode courte,
droite - buse d'anode longue avec divergent) [58]

Des études récentes ont montré que I'évaporation de la poudre se produit principalement
entre son point d'injection dans la torche a plasma et la sortie de la torche ou la température
et la pression sont maximales. Seules les particules inférieures a 1 pym peuvent étre
totalement évaporées lors de leur vol a lintérieur de la buse [55]. Une évaporation
supplémentaire peut se produire dans le jet de plasma détendu a I'extérieur de la buse, mais
comme le montrent Liu et al [59], méme si le flux de chaleur vers la particule dans le jet
expansé est 100 fois inférieur a celui a l'intérieur de la buse de la torche a plasma, le temps
de séjour est beaucoup plus élevé que dans la buse, et ainsi, les particules fondues d'un
diamétre d'environ 0,28 um a la sortie de la buse peuvent étre entierement évaporées dans
le jet ouvert [88] pour une distance de projection d'environ 450 mm.
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1.3.5. Diagrammes de microstructures

Le diagramme de microstructure PS-PVD (SZM) développé par Mauer [89] et présenté en
Figure 38, décrit la variation de la morphologie du revétement avec la température du
substrat et le débit de poudre. Ce diagramme SZM a deux paramétres : la température de
surface du substrat et le flux de particules a l'impact. Les deux affectent directement la
mobilité de surface des adatomes. Comme dans le modéle de Thornton, la croissance du
revétement dans la zone 1 est dominée par la lente diffusion en surface. Le manque de
mobilité des adatomes entraine un effet d'ombrage, qui crée des revétements a structure
colonnaire poreux effilés (25 a 30 %) Figure 29 (c).

Ce diagramme illustre également que l'augmentation de la température de surface facilite la
diffusion en surface et entraine la formation de colonnes obliques et plus étroites (zone de
transition T) et conduit éventuellement & la croissance de structures colonnaires compactes
a surfaces facettées (zone 2). Si la température de surface est suffisamment élevée (zone
3), une diffusion massive a lieu, entrainant la formation d'un revétement dense avec des
structures polyédriques lisses (Figure 29 (a)).
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Figure 38 Diagramme de microstructure SZM relatif a la PS-PVD [16]

Enfin, ce diagramme montre que la formation de revétements colonnaires poreux (les
revétements avec une structure préférentielle de type EB-PVD), nécessite des températures
de substrat basses (<0,5 Tm) et des taux de dépodt élevés (le taux d'alimentation en poudre
correspondant est d'environ 20 g/min). La microstructure est également trés sensible aux
conditions d'écoulement du plasma au voisinage du substrat agissant sur la morphologie par
effet d'ombrage. Le dépdt de structures colonnaires compactes n'est possible qu'a des
températures de substrat élevées (> 0,5 Tm) et a des vitesses de dépobt faibles (le débit
d'alimentation en poudre correspondant est d'environ 2 g/min).

Lorsque la température du substrat et la vitesse d'alimentation en poudre sont maintenues
constantes, comme le montre Li [52], une variation spatiale des structures de revétement est
observée. Le modéle de distribution de structure de Li est illustré sur la Figure 39.
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Figure 39 Modéle de distribution spatiale de la structure (SSDM) des revétements PS-PVD YSZ [15]

Pour des conditions de fonctionnement de la torche données mais des distances de
projection différentes, I'évolution radiale de la microstructure du revétement a été étudiée.
Selon leur position radiale dans le jet de plasma, les particules peuvent ne pas subir pas le
méme traitement thermocinétique, générant ainsi différentes microstructures. Les
morphologies du revétement au centre du substrat peuvent présenter une structure variant
de type colonnaire (type EB-PVD) a lamellaire dense (type APS). Ce changement peut étre
attribué a la variation de la teneur en vapeur et en gouttelettes de liquide dans le jet de
plasma. Pour les faibles distances de projection (~450 mm dans la direction axiale), les
particules de poudre sont supposées fondues, mais pas complétement évaporées. A mesure
que le temps de séjour des gouttelettes dans le coeur du jet de plasma augmente, le degré
d’évaporation de la poudre augmente également. Une variation similaire est observée le long
de la surface du substrat dans la direction radiale : ici, la croissance du revétement peut
également étre entrainée par des particules fondues ou méme partiellement fondues qui
n'ont pas pu pénétrer dans le cceur du jet de plasma et commencer a se vaporiser.

1.3.6. Comparaison du procédé de PS-PVD par rapport aux procédés conventionnels
classiquement utilisés pour la réalisation de TBC

Le Tableau 2 compare les parametres de fonctionnement et les résultats de dépét des
procédés susmentionnés hormis pour le procédé SPS. Le Tableau 3 compare les résultats
de dépdt de I'APS, de I'EB-PVD et de la PS-PVD. Un nombre relatif de cycles thermiques
jusqu'a la rupture a été déterminé dans des tests de cyclage du four (FCT), ou les
échantillons ont été chauffés jusqu'a 1 400 K pendant 6 minutes, maintenus chauds pendant
une période de 50 minutes et refroidis a température ambiante pendant 4 minutes [4], [60].
Le nombre de cycles thermiques jusqu'a rupture sous attaque calcium-magnésium-
aluminium-silicate (CMAS) a été déterminé dans une installation d'essai de brlleur. Chaque
cycle thermique consistait en une phase de chauffage de 5 minutes, au cours de laquelle la
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flamme du brdleur était positionnée sur la surface de I'échantillon, et une phase de
refroidissement de 2 minutes, au cours de laquelle le bridleur était éloigné et de lair
comprimé a la place était dirigé sur la surface pour une refroidissement [61].

Tableau 2 parameétres opératoires pour les procédés APS, EB-PVD et PS-PVD [62]-[65]

Parametres APS EB-PVD PS-PVD
Puissance électrique [kW] 50-120 40 50-200
Pression dans I'enceinte [Pa] 10° 1 50-1,000

Gaz Plasmagene Ar, Hz, He, N2 Ar Ar, Hz, He, N2
Débit de gaz [NI/min] <100 - <200
Distance de dépo6t [m] 0.05-0.10 0.25 0.50-2.00
Débit de poudre [g/min] 10-50 - 1-30
Diamétres de particules [um] 10-100 - 1-20

Régime de I'écoulement Subsonigue  Subsonique Supersonique
Température du plasma au ~10,000 1,000-2,000 ~10,000

point d’injection [K]

Température du substrat [K] 600-700 900 ~900

Tableau 3 Caractéristiques des dépbts pour les procédés APS, EB-PVD et PS-PVD [11], [62]-[73]

Parametres APS EB-PVD PS-PVD

Taux de dépbt [um/min] [72] 125-250 5 <200

Surface de dépébt Face au jet Face au jet Toute la piéce

Etat physique des particules Gouttelettes  Vapeur Vapeur et Gouttelettes
déposées liquides liquides

Mécanisme de transfert de matiére Advection Diffusion Diffusion et advection
Conductivité thermique [W/m/K] 0,9-1,1 1,5-2,0 0,5-1,9

Porosité [vol.%] [72] 10-20 10-15 10-60

Microstructure Lamellaire Colonnaire  Lamellaire/Colonnaire
Nombre de cycles thermiques 0,5 1,0 15

jusqu'a la fatigue [67], [68], [71] (100-400) (450 cycles) (500-700 cycles)
Resistance [MPa] [70], [73] 20-45 >65 36

Resistance a I'érosion [67] 0,3 1.0 0,5

Epaisseur [um] 200-3000 100-300 100-1000

Contrainte thermique a la 100 30 30

température de travail [MPa] [62]

Nombre de cycles thermiques 150 120 70-175

jusqu'a la rupture sous CMAS [69]

Cout faible élevé moyen
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1.3.7. Conditions opératoires favorables a I’élaboration de barriéres thermiques en PS-
PVD conventionnelle

Les informations relatives aux paragraphes précédents (1.3.2 a 1.3.6) peuvent étre utilisées
pour déterminer les conditions opératoires permettant la production de revétements avec des
microstructures spécifiques.

Pour obtenir un revétement de type EB-PVD a usage de barriéres thermiques finement
structuré avec le procédé PS-PVD conventionnel, une torche a plasma, si possible stable et
a haute puissance (par exemple, 03CP), couplée a une injection interne de la poudre et une
tuyére divergente doivent étre utilisées. Le meélange plasmagene doit contenir de I'hélium ou
de l'argon comme gaz principal et un gaz diatomique (hydrogéne ou azote) comme gaz
secondaire. Une poudre fine agglomérée (dsp = 10 um) doit étre utilisée comme matiére
premiére et injectée a faible débit (20 g/min). La température du substrat doit étre maintenue
au niveau maximal réalisable (généralement moins de 0,4 Tm), pour assurer une mobilité
réduite des adatomes afin de favoriser la croissance des revétements colonnaires. Le
substrat doit étre placé suffisamment loin de la torche, ou la quantité de vapeur physique et
la concentration de nanoclusters est maximale.

I.4. Présentation du procédé de PS-PVD innovant a 2 étages développé a I'lIRCer

Le développement d’'un nouveau procédé de PS-PVD a I'lrCer s’inscrit dans le contexte de la
réalisation de revétements en couches épaisses (50-200 um) permettant la protection de
pieces utilisées en conditions extrémes de température (1300°C), telles que les barrieres
thermiques (BT) de nouvelle génération pour turbines terrestres et aéronautiques, civiles et
militaires en Zircone Yttriée (7-8 % masse).

La projection plasma de suspension (SPS) et le dépét physique en phase vapeur assisté par
plasma thermique (PS-PVD) conventionnel semblent étre des alternatives viables aux
technologies conventionnelles (APS et PS-PVD) pour cette application. Dans la présente
étude, nous nous concentrerons sur le procédé PS-PVD. Ce dernier rend possible le dépot
de revétement de type EB-PVD avec des taux de dépot plus élevés et a des prix plus bas,
mais il nécessite de torches a plasma puissantes, de I'nélium comme gaz plasmagéne et des
poudres fines pour fonctionner.

En réponse a ces inconvénients, nous proposons un nouveau systeme de dépét, qui
combine des éléments d'APS et de PS-PVD. L'idée est d'augmenter la quantité de chaleur
recue par les poudres en les injectant dans un jet de plasma se développant a pression
atmosphérique et non sous pression réduite, tout en agissant sur leur temps de séjour dans
la région chaude et dense du jet de plasma. C’est donc un procédé en deux étapes qui
utilise i) le principe de la projection plasma a pression atmosphérique pour évaporer
efficacement dans une chambre a la pression atmosphérique la poudre du matériau a
déposer (chambre HP) et ii) celui de la CVD-PVD afin de recondenser la vapeur sur un
substrat placé dans une enceinte a plus faible pression (chambre BP), pour obtenir des
dépdbts céramiques épais avec une architecture contrblée (Figure 40). La détente de
I'écoulement entre les deux enceintes, qui fixe leur pression de fonctionnement, est réalisée
par une tuyére de détente de De Laval. L’adaptation des paramétres opératoires, dont
dépendent la concentration en vapeur et les pressions de fonctionnement permet d’obtenir
des revétements constitués de vapeur recondensée, d’agrégats formés par nucléation en
phase gazeuse, voire de nanoparticules. Ce nouveau systéme est caractérisé par une
enthalpie et une pression de dépét relativement faibles en comparaison des systemes de
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PS-PVD conventionnels. La torche a plasma pourrait étre inclinée par rapport a la tuyere de
détente de fagon a ce que le jet de plasma/vapeur de faible inertie soit défléchi vers la tuyére
de détente et séparé des particules non évaporées qui poursuivraient leur trajectoire du fait
de leur inertie, et ce de fagon a éviter le colmatage de la tuyére.

ii) Tuyere de détente

Enceinte BP: Re-
condensation

de la vapeur
Substrat

iii) Enceinte BP: p~50-1000 Pa

Recombinaison favorisée
par la faible densité d’énergie

Figure 40 Principe de fonctionnement du procédé PS-PVD développé a 'lRCER

L’IRCer a engagé des travaux de modélisation lors de la thése de Dimitrii lvchenko (2015-
2018) [8] afin de s’assurer de la faisabilité de ce nouveau procédé et de le dimensionner en
vue de la réalisation de barrieres thermiques en Zircone-Yttriée. Les problemes scientifiques
et techniques a surmonter étaient et restent pour partie les suivants :

e évaporer entierement la poudre dans la chambre HP ou séparer le jet de vapeur
produit des particules non-évaporées de facon a ne pas obstruer la tuyére de
détente. Cette étape passe par i) une sélection réfléchie des conditions opératoires
de torche favorisant I'évaporation des poudres et ii) 'estimation par des modeéles du
comportement de I'écoulement de plasma continu (CFD) et du comportement
cinématique (trajectoires) et thermique (évaporation) d’'une poudre de granulométrie
donnée injecté au cceur de ce jet ainsi que du flux de vapeur produit ;

e protéger et positionner la tuyére de détente de facon éviter sa fusion par le jet plasma
tout en maintenant sa température a une niveau suffisant pour éviter/limiter les
phénoménes de nucléation-croissance de zircone vapeur et leur dépdt sur sa paroi
qui pourrait causer son occlusion ;
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o définir et optimiser la géométrie de la tuyere de détente de facon a éviter/limiter le
dépdbt de vapeur et cluster sur sa paroi tout en générant un jet de vapeur/cluster le
plus uniforme possible radialement dans la chambre BP et retardant la formation de
clusters hors de la couche-limite se développant au contact du substrat. Cette étape
passe par la mise en place d’'un modéle de nucléation croissance en phase gazeuse
du matériau vaporisée couplé au modele CFD d’écoulement continu (chambre HP et
tuyére de détente) et a un modéle de I'écoulement discontinu dans la chambre BP
(DSMC) ainsi que d’'un modéle de dépdt de vapeur/nucléis a la paroi.

Ces travaux, qui ont montré la faisabilité du dispositif et permis un premier
dimensionnement, ont été poursuivis par un contrat de 5 mois financé par le CEA Cesta [9]
afin d’'améliorer les modéles existants et d’étudier I'effet des paramétres du procédé sur le
contenu du jet, la microstructure du dépét et la répétitivité des microstructures produites et
ce, a l'aide du diagramme de structure (SZM) de Mauer [56].

I.5. Résumé des travaux relatifs a la faisabilité et au dimensionnement du procédé de
PS-PVD a 2 étages entrepris a I'IRCer

Ci-aprés nous décrivons la méthodologie de chaque étape de faisabilité/dimensionnement
du procédé ainsi que les outils de modélisation mis en ceuvre par Ivchenko a I'|RCer et ses
principaux résultats. lvchenko a choisi dans un premier temps d’étudier la configuration ou
'axe de la torche plasma est aligné avec celui de la tuyére de détente, ce qui nécessite
d’évaporer entiérement les poudres. La Figure 41 montre les modéles mis en ceuvre dans
les différentes parties du procédé et leurs interactions par des couplages mono (fleche
unique) ou bidirectionnels (fleches dans les 2 sens) (Figure 42).

| Model 1 : | Model 3 !

[ || B—— b, i
viModel2 . o L T ¥ I
— 0 = = SHGREe— — i T | -
i1 AXi-2D CFD+N&G .-} h |
1! ~-8 _ r [l 7 i

Figure 41 Modeles mis en ceuvre et leur domaine d’application (N&G désigne le modéle de
nucléation-croissance homogéne en phase gazeuse)
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Figure 42 Schéma de l'interaction entre les modéles.
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e Modeéle 1 : modele 3D de mécanique des fluides (CFD) de I'écoulement continu du
gaz plasma chargé en vapeur de ZrO, dans la chambre a haute pression couplé a un
modéle de traitement de la poudre d’approche Lagrangienne (phase dispersée). Le
modele 3D est nécessaire pour capturer les effets 3D causés par l'injection radiale de
la poudre. Le modéle a prédit la longueur minimale de la chambre nécessaire pour
optimiser I'évaporation des particules d'une taille donnée et estimer la teneur en
vapeur dans le flux de plasma. Il a été implémenté dans le logiciel CFD ANSYS
Fluent 16.2.

e Modeéle 2 : modéle CFD 2D axisymétrigue de la chambre haute pression et de
I'écoulement dans la tuyere d'expansion couplé (couplage a sens unique) avec le
modeéle de nucléation-croissance de la vapeur de zircone et de dépbt (N&G) des
espéces (vapeur, germes) sur la paroi de la tuyére de détente. Ce modéle a été
utilisé pour concevoir la tuyére de détente en estimant son taux de colmatage. Le
modele de nucléation et de croissance a été développé a partir du modele de
Nemchinsky [74] et couplé au code ANSYS Fluent.

e Modeéle 3 : modele de dynamique des gaz 2D axisymétrique voire 3D (modeéle de
simulation directe Monte Carlo, DSMC) de I'écoulement transitoire dans la chambre
basse pression, couplé (a sens unique) au modéle de nucléation/croissance de la
vapeur (N&G). Ce modéle a été utilisé pour évaluer les caractéristiques du jet de gaz
dans la chambre a basse pression et le flux d’espéces (vapeurs, clusters) dans la
couche limite du substrat. Ce modéle a été implémenté dans le code DSMC SPARTA
[75], [76].

Chaque étape est décrite précisément par une description des modéles mis en ceuvre et des
principaux résultats.

I.5.1. Choix des conditions de projection favorisant I’évaporation de la poudre et
estimation de la longueur de la chambre haute pression

L’objectif était de sélectionner les conditions opératoires favorisant une évaporation la plus
compléte de poudre a partir d’expérimentations réalisées au laboratoire IRCer a pression
ambiante pour ensuite, a partir de modéles du développement du jet de plasma turbulent et
du traitement cinématique et thermique de poudre, d'estimer la distance nécessaire a
| ’évaporation compléte de poudres de Zircone-Yttriée de granulométrie la plus élevée
possible, en raison de leur moindre cout.

I.5.1.1. Sélection des conditions opératoires plasma

Celles-ci ont été sélectionnées a partir d’essais réalisés au laboratoire avec une torche
conventionnelle « labo » de type F4-SMetco fonctionnant a pression atmosphérique et des
poudres d’alumine, en essayant de favoriser une forte enthalpie spécifique et un temps de
séjour des particules au sein du jet, le plus long possible. Ces conditions sont atteintes par
P. Fuzet [32], en utilisant un mélange d’Argon-Hydrogéne a faible débit, un fort courant d’arc
et un diamétre de tuyére le plus important possible. L’hydrogéne, en plus d’augmenter
I'enthalpie spécifique du jet, permet d’augmenter les transfert thermique gaz-particules du
fait de sa haute conductivité thermique. Les parametres opératoires sont mentionnés dans le
Tableau 4.
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Tableau 4 Paramétres opératoires utilisés dans I'étude d’lvchenko [8] et issus des travaux de
Fuzet [32]

Parametres Valeurs

Débit de gaz plasmagéene, NI/min 40 (An)/10 (Hy)
Diametre de la torche, mm 10

Intensité électrique (1), A 600
Puissance électrique (Pyjec), KW 38.1
Rendement thermique de la torche (), % 45.9

Pression de la torche (ouverte), Pa 101,325

Débit de poudres, g/min 5,20
Diameétres de poudres (d,), um 1,10

Deux débits de poudre de 5 g/min (0.3 kg/h) et 20 g/min (1.2 kg/h) ont été étudiés car ils
correspondent aux débits couramment utilisés en PS-PVD « conventionnelle »

1.5.1.2.

Estimation de la distance nécessaire a I’évaporation de la poudre

L’'objectif est de déterminer la longueur de I'enceinte HP, objectif atteint grace a la mise en

place :

d’'un modele Eulérien continu de mécanique des fluides classique permettant de
représenter le développement du jet de plasma 3D turbulent supposé stationnaire
dans un environnement de méme nature a pression atmosphérique. Le modele, mis
en ceuvre avec le Code Ansys Fluent v16.2 est un modéle 3D stationnaire, multi-
espéce sans démixtion ni réaction chimique entre espéces, compressible, pour lequel
la turbulence est modélisée par un modele k-o SST. La formation du plasma est
représentée en imposant la température du gaz chauffé en entrée de tuyére (la
puissance électrique délivrée par l'arc, U X est égale au produit de I'enthalpie
correspondante h(T) représentée par sa température T par le débit massique de
gazm, P,,. = U.I = h(T).m) puis en ajustant la température de sa paroi (4 100 K)
pour représenter les pertes de chaleur dans le circuit de refroidissement et obtenir le
rendement thermique expérimental. Les frontieres du domaine de calcul sont libres
comme le montre la Figure 43. Dans les travaux de thése d’lvchenko, la composition
de chaque gaz (gaz plasmagéne, gaz porteur de poudre : molécules, radicaux, ions,
...) a été calculée par Pascal André [77] pour différentes pressions et températures
en utilisant la méthode de minimisation de I'énergie libre de Gibbs [78] sous
hypothése d’ETL puis leurs propriétés thermodynamiques et de transport ont été
calculées par la méthode de Chapman—Enskog en prenant en compte les effets de
dissociation, de recombinaison et d’ionisation. Dans la suite de son étude (contrat
CEA), Ivchenko a utilisé des propriétés générées avec le code CEA de la NASA [79]
qui semble mieux prédire la viscosité et la conductivité thermique. Les propriétés du
mélange de gaz sont calculées par des lois de mélange qui dépendent de la fraction
massique ou molaire de chague espéce i composant le mélange [80].
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Figure 43 Domaine de calcul mis en ceuvre par Ivchenko [8] pour I'estimation de la longueur de
chambre (en mm)
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o d’un modeéle d’approche Lagrangienne implanté au sein du Code Ansys fluent sous la
forme de plusieurs fonctions utilisateurs qui permettent de modéliser le comportement
cinématique et thermique d’un grand nombre de particules supposée sphériques et
de température homogéne en prenant en compte le couplage bidirectionnel avec la
phase continue (masse, espéces, énergie, ...). Ce modéle permet de prédire la
trajectoire, température, fraction massique fondue et diametre des particules ainsi
que la fraction massique de vapeur de zircone au sein de I'écoulement gazeux. La
cinématique des particules est liée principalement a la force de trainée de
'écoulement gazeux tandis que les transferts d’énergie opérent par convection
(représentés par le nombre de Nusselt) et rayonnement (chauffage solide, fusion,
chauffage liquide et ébullition avec évaporation) et que les transferts de masse sont
modélisés via le coefficient de diffusion de la vapeur dans le gaz plasma suivant la
théorie cinétique des gaz. Le modéle d’lvchenko est basé principalement sur les
travaux d’Abramzon et Sirignano [81] qui s’attachent a prévoir le comportement de
gouttelettes de carburant plus volatils que des céramiques ou métaux dans des
environnements de combustion a plus faible température en prenant notamment en
compte : (i) 'effet de soufflage ou écoulement de Stefan qui représente I'effet de
réduction du flux thermique recu par la particule du fait de la vapeur abondamment
produite par son évaporation et (ii) I'effet des gradients de température dans les
couches limites thermiques qui se développent autour des particules par une
température moyenne de film suivant la regle des 2/3-1/3 (Tfym = 2/3T, + 2/3T,4, Ol
T, est la température de particule et T, celle du gaz environnant). Au chapitre Ill, nous
verrons que le comportement de ce modéle dans sa version de base est relativement
proche de celui développé par Lee et Pfender [82], [83] pour des matériaux solides
en environnement plasma, modéle qui sera étudié dans les chapitres suivants.
Ivchenko, I'a cependant modifié en moyennant par intégration les propriétés du gaz
au travers de la couche-limite thermique par I'approche de Bourdin et al.(1983) [84],
ce qui est redondant avec I'utilisation d’'une température de film. |l a également inclus
les effets de raréfaction souvent présents en milieu plasma par la correction de Chen
[85], [86] sur le coefficient de trainée et de transfert de chaleur mais non pris en
compte dans le domaine d’application d’origine du modéle. Les particules non
vaporisées sont supprimées du domaine considérant que la vapeur peut étre séparée
du jet de particules de plus grande inertie.
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Un grand nombre de particules de 1 puis 10 um de diameétre a été injecté par un injecteur
radial de facon a obtenir des statistiques stables sur les paramétres de particules dans
différents plans d’observation perpendiculaires a I'axe de la torche. La Figure 44 montre que
pour les plus petite particules (1 um), le processus d'évaporation s'arréte pour 95 % des
particules de poudre apres qu'elles ont parcouru environ 10,8 cm (11,9 cm pour les
particules de diametre initial de 10 um) correspondant a une évaporation massique de 99 %.
A une distance de 5 cm, cette derniere reste de 88% (40 % pour les particules 10 um).

Evaporation distances, avg=0.050 +-0.029, 95% at 0.108 Evaporation distances, avg=0.078 +-0.021, 95% at 0.119
150 -
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along the particle trajectory length (m) along the particle trajectory length (m)

Figure 44 Répartition des distances parcourues par les particules de poudre avant l'arrét de leur
processus d'évaporation (0 correspond a la sortie de l'injecteur)

La longueur de la chambre haute pression dépendra donc de la granulométrie de la poudre
et d’'un équilibre entre la distance nécessaire a I'évaporation de la poudre, d’'une température
de paroi de la tuyére de détente suffisamment élevée pour éviter les phénomenes de
nucléation croissance de vapeur de zircone mais raisonnable pour éviter la fusion de son
revétement. Elle pourrait étre comprise dans ce cas entre 8 et 10 cm. Pour les particules de
10 um, la fraction massique évaporée ne dépasse pas 40% méme en allongeant la distance
parcourue si bien qu’une solution technique doit permettre d’éliminer les particules
résiduelles du jet de vapeur.

En conclusion, ceci montre que pour ce nouveau procédé de PS-PVD pour lequel le
matériau est évaporé a pression atmosphérique, les échanges de chaleur plasma-particules
sont plus favorables qu'en PS-PVD conventionnelle ou le matériau est principalement
évaporé dans la tuyére de la torche ou regne une pression élevée et se poursuit de fagon
moins intense dans le jet en cours de détente. Ainsi ce nouveau dispositif permettrait
d'utiliser des torches a plasma avec une puissance électrique inférieure par rapport aux
torches utilisées en PS-PVD conventionnelle (par exemple 40 kW au lieu de 150 kW) et des
particules de poudre plus grosses (10 uym au lieu de 1 um). Malgré tout, ce modéle de
traitement des particules n’a pas été validé sérieusement par comparaison avec I'expérience
ce qui justifie la démarche de comparaison et validation de différents modeles mis a jour a
l'issu d’'une bibliographie exhaustive aux chapitres suivants.

I.5.2. Définition de la géométrie de la tuyere de détente et calcul du diamétre du col

Afin d’éviter au maximum la re condensation de la vapeur de zircone sur la tuyére de
détente, sa température doit étre la plus élevée possible sans dépasser la température de
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fusion du matériau. Ainsi lvchenko a considéré une tuyere de Laval convergente-divergente
en cuivre (Trysion,cu = 1358 K) refroidie sur sa périphérie extérieure, la plus courte possible

et revétue d'un dépdt isolant de zircone de 200 pum d’épaisseur pour augmenter la
température de surface en contact avec les gaz chauds. Ce dépbt est représenté dans le
modele par une paroi mince correspondant & un modéle 1D de diffusion de la chaleur et
avec une température de la paroi en cuivre imposée égale a la température de fusion du
cuivre diminuée de 100 K.

La longueur totale de la tuyere a été limitée a 20 mm ce qui constitue le minimum pour
usiner les canaux de refroidissement internes. La partie divergente est plus longue que les
parties convergentes et du col puisque critique vis-a-vis de la détente de I'écoulement et des
phénoménes de nucléation croissance qui peuvent en découler au méme titre que la section
du col conditionne le point de fonctionnement du systéme (pression dans la chambre HP,
débit).
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\\ Paroi de la tuyére de détente
'\
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Figure 45 Tuyere de détente dessinée par Ivchenko [8]

La valeur de la température en surface du revétement par rapport a la température de fusion
de la zircone conditionne en grande partie la position de la tuyére de détente par rapport au
jet de plasma. De plus, la température (To) en amont de la tuyére est au méme titre que la
pression (po, pression amont dans la chambre HP) un paramétre qui conditionne la valeur de
la section du col A* pour une tuyére amorcée (M=1) a débit donné gaz m comme le montre
I’équation suivante établie pour un écoulement isentropique :

y+1
May (y +1 )—2(y+1)

=T, \ 2 (4)

m = PyS,
L’objectif est d’obtenir une pression voisine de la pression atmosphérique dans la chambre
HP alors que la pression dans la chambre basse pression est maintenue a 100 Pa. Si la
section du col est trop importante, la pression dans la chambre HP diminue, le jet de plasma
accélére et ces deux effets conjugués diminue les transferts de chaleur gaz-particules et
I'effet d’évaporation. Le diametre initial correspondant a la section S, doit intégrer le débit de
vapeur produit, ce qui améne pour les parametres opératoires sélectionnés (Tableau 4, débit
de poudre de 5 g/min) et une distance torche-tuyére de détente de 100 mm & un diametre du
col de 2,6 mm. Ce diamétre doit par la suite étre affiné par un calcul d’écoulement 2D-
axisymmeétrique prenant en compte la viscosité du gaz avec le modéle CFD mis en place.

Le choix de l'angle de convergence et de la longueur de la partie convergente n'‘est pas
critique pour la faisabilité du systéeme. La seule limitation est causée par la séparation
possible de la couche limite du gaz et I'apparition de la zone de recirculation dans la région
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cylindrique en raison de l'inertie du gaz. Ainsi un angle de 10° a été adopté et le tracé de
lignes de courant confirme qu’il ne crée pas de décollements ni recirculation en aval.

I.5.3. Finalisation du dessin de la tuyére
Les objectifs de cette étape sont multiples :

e par une simulation de I'écoulement en fluide visqueux (CFD) sur le domaine fluide 2D
axisymétrique de la Figure 46 comprenant la chambre HP, la tuyére de détente et
une petite portion du domaine aval ou I'écoulement est toujours continu :

i) affiner la détermination de la section du col de la tuyére en écoulement
visqueux ; le matériau évaporé étant représenté par des termes sources dans
les équations de conservation des espéce et d’énergie localisés au niveau de la
zone d’évaporation maximum déterminée en écoulement 3D en sortie de
torche. La simulation, pour une distance de torche-tuyére de détente de 80 mm
et un débit de poudre de 5g/min de particules de 1 um de diameétre, impose un
rayon de 2,7 mm au lieu de 2,6 par calcul isentropique, ce qui est logique en
prenant en compte la viscosité du fluide

i) Vérifier que la distance torche-tuyére de détente déterminée précédemment et
correspondant a I'évaporation maximum de la poudre permet d’obtenir la
température de surface de la tuyére de détente la plus élevée possible de fagon
a éviter les phénomenes de nucléation-croissance sans fondre le dépdt de
zircone

e Par une simulation des concentrations en monoméres et nucléis et de leur taille
résultant des phénoménes de nucléation croissance de la vapeur de zircone et de
leurs dépdts sur la paroi de la tuyére de détente, évaluer la durée de fonctionnement
du procédé dans des conditions acceptables (colmatage raisonnable de la tuyére).

Expansion nozzle wall

/ 02 f_ |15, 10 ‘-F’C free boundarie
0 HPC free boundary i D ¥ /
Torch nozzle inlet — : —
g HPC wall — 3
& Torch nozzle wall 5| &
ok — | Torchface 2| oz o| 2
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Figure 46 Domaine de calcul CFD axisymétrique de la chambre haute pression et tuyere de détente
(en mm) et principales conditions aux limites. La zone hachurée correspond a la zone revétue de
zircone [8].

Le maillage est assez fin pour pouvoir simuler des lignes de courant en tres proche parois
qui seront utilisées pour modéliser les phénomenes de nucléation croissance.

1.5.3.1. Vérification de la distance torche tuyére de détente

Les configurations correspondant a deux distances torche-tuyére de détente ont été testées :
la distance prévue de 100 mm et une distance de 80 mm afin de voir s’il est possible
d’augmenter la température de fonctionnement de la tuyére afin de retarder les phénomenes
de nucléation-croissance. La Figure 47 montre que méme pour la distance de 80 mm (2D
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CEA 8), I'évolution de la température de surface de la paroi reste inférieure a la température
de fusion (Trysion_zro2 = 2953 K) de la zircone. Il est donc nécessaire de faire un compromis
entre granulométrie de la poudre, distance d’évaporation et température de tuyére de
détente.

2500
— — 2D CEA
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© 2000 2DCEA8 H
=
©
2 VAR
< 1500
()]
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1000 I I I
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Distance anlong the Wall (m)

Figure 47 Température de paroi le long de la chambre haute pression (partie verticale, distance <0) et
de la tuyéere de détente (distance >0) pour une distance torche tuyére de 10 et 8 cm (« 2D CEA 8 »)

1.5.3.2. Estimations des phénomenes de nucléation croissance en phase gaz et du taux
de dépbt sur la paroi de la tuyére de détente

Lorsque le mélange de vapeur, nucléis et de particules liquides atteint une surface
guelconque, plusieurs mécanismes de dép6t peuvent étre impliqués : (i) dépbt de particules
de poudre entierement ou partiellement liquéfiées de taille micrométrique, (i) dépbt de
nanoclusters formés via un processus de nucléation homogéne a partir de vapeur et (iii)
dépdt par nucléation hétérogéne directement a partir de la phase vapeur.

Ces deux derniers processus ont plus de chance de se produite lors du refroidissement de
I'écoulement, c’est-a-dire lors de la détente de I'écoulement ou a proximité du substrat. Les
contributions de ces mécanismes dépendent de nombreux parametres, tels que la
concentration et composition du jet en vapeur et germes, la pression, la température et
rugosité de la surface, ... etc. La conception du procédé et les conditions de opératoires de
la torche doivent donc étre ajustées pour éviter le dépbt sur une autre paroi que le substrat
pour notamment éviter 'obstruction éventuelle de la tuyére de détente tout en minimisant les
pertes de matiére premiére. De plus pour atteindre la microstructure de barriéres thermiques,
nous verrons qu'il convient de retarder au maximum l'apparition des germes avant le
substrat.

a) Nucléation en phase homogeéne

Les différentes étapes de formation de nucléis par nucléation-croissance homogene (N&G)
en phase gaz sont décrites par la Figure 48 : (i) nucléation homogene par agglomération de
monomeres (condensation avec possible évaporation) lorsque la vapeur (monomeres) en
sursaturation conduit a un taux de collisions suffisant (condensation) pour former des
germes de taille stable (g-mer) pour lesquels le processus d’évaporation équilibre le
processus de condensation ; ces nucléis sont stables, car cet état correspond a I'équilibre
entre la phase liquide et la phase vapeur représenté par le maximum de I'énergie libre de
Gibbs, également appelée énergie de formation du germe critique ; (ii) lorsque ces germes
de taille critique sont formés, le processus de croissance démarre pour former des particules
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secondaires par addition de monomeéres (condensation,) et coagulation entre g-mer
(coalescence ou agglomération si les formes initiales sont conservées).

particle

monomers formation particle growth

Figure 48 Schéma du processus de nucléation-croissance homogéne par refroidissement de la
vapeur, la température diminue de gauche a droite [87].

Ivchenko a modélisé ces phénoménes de nucléation-croissance a partir du modéle original
d’approximation mono-disperse du processus de croissance introduit par Nemchinsky et
Shigeta [74] pour des gaz au repos a pression et température constante sur la base de la
théorie cinétique de la nucléation (KNT) de Girshick [88]. L'aérosol, formé lors du processus
de nucléation, est alors composé d'espéces de taille uniforme, la taille correspondant a la
valeur la plus probable.

Ce modele permet de prédire la taille moyenne des germes (g-mer) et leur densité par
intégration dans le temps des équations de conservation de monomeéres, de nombre de
monomeres constituant un g-mer et de leur volume total (qui dépendent des taux de
collisions) dans des volumes infinitésimaux se déplagant suivant des lignes de courant. Pour
tenir compte de la dilatabilité et de la compressibilité de I'écoulement, Ivchenko reformule les
éqguations de conservation des espéces en densité d’espéces par unité de masse. Enfin, afin
de recréer les gradients de concentration en germes notamment a proximité des parois de
facon a pouvoir par la suite estimer les vitesses de dépét sur celles-ci, il transforme
l'intégration temporelle des équations de conservation se présentant sous forme de dérivée
particulaire sous forme spatiale Eulérienne par I'hypothése d’écoulement stationnaire et
génere des lignes de courant trés proches a partir d’'un maillage raffiné.

Ce modeéle n’est couplé que dans un sens avec le modele de I'écoulement gazeux (gaz >
nucléis). lvchenko vérifie cependant que la concentration en nucléis est faible qu’ils restent
petits, suivent I'écoulement, et que leur formation ne change pour ainsi dire pas la
concentration initiale en vapeur de I'’écoulement (monomeéres).

Dans les conditions de I'étude, Ivchenko suppose que les nucléis sont formés uniqguement a
partir d’atomes de ZrO, en négligeant la présence d’atomes de ZrO, Zr et O sur la base du
calcul de composition chimique a I'équilibre réalisé par André par minimisation de I'énergie
de Gibbs pour différentes pressions et températures et présentée sur la Figure 49 a 1
atmosphére et 100 Pa. Cette hypothése est & peu prés valable pour des températures
inférieures a 4000 K a la pression atmosphérique ou 3 000 K a 100 Pa.
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Figure 49 Compositions a I'équilibre de la vapeur de ZrO: & 1 atmosphére (gauche) et 100 Pa (a
droite) d’aprés Is travaux de P. André [77]

La Figure 50 qui représente la concentration en monomeres et g-mers pour une tuyere
d’angle de divergence de 7,4° (non encore optimisé) montre que la nucléation-croissance est
maximum en proche paroi et dans la zone de détente de I'écoulement (divergent) du fait du
refroidissement de I'écoulement qui engendre la sursaturation en vapeur a partir de la moitié
de la distance de la région du col. L’adsorption de vapeur et g-mer a la paroi de la tuyére de
détente affecte essentiellement leur concentration dans I'écoulement en proche paroi, en
deca de 0,5 mm et trés peu plus loin. Ivchenko estime qu’en proche paroi, les nucléis (g-
mers) sont composés d’'une centaine de molécules de ZrO,, ce qui leur confére une taille
d’environ 5 fois la taille de la molécule initiale et qu’en sortie de tuyére environ 25% de la
vapeur a été convertie en nucléis et qu’en moyenne ceux-ci sont composés d’environ 35
molécules de Zircone.

0.014
0.012
0.010
0.008
0.006
0.004
0.002

0.000 L L
0.000 0.005 0.010 0.015 0.020

Axial Distance from the Nozzle Inlet (m)

2.5

0.0
0.000 0.005 0.010 0.015

Axial Distance from the Nozzle Inlet (m)

Radial Distance (m)

0.00x10° 1.00x10%° 200%x10%® 3.00x10%
EE 2 aaa ,
G-mer Concentration (m—3)

2.50x10%"  5.00x10%"  7.50%10%"
1-mer Concentration (m™)

Figure 50 Concentration en monomeéres et nucléis (g-mers) dans la tuyere pour un angle de
divergence de 7,4° [8] et un débit de poudre de 5g/min.

L’objectif de son étude étant d’étudier d’optimiser le choix de I'angle de divergence de la
tuyére en minimisant le taux de dép6t de matériau sur la paroi de la tuyére de détente,
Ivchenko a mis en ceuvre un modéle de nucléation en phase hétérogéne.

b) Nucléation en phase hétérogéne : dép6t de matiére aux parois

Les dépbts sur la paroi de la tuyére de détente doivent étre minimisés. Par ailleurs, les
revétements de type EB-PVD obtenus par PS-PVD sont principalement formés par
nucléation hétérogéne directement a partir de la vapeur et par dépdt de particules non
entierement vaporisées tandis que la contribution de la nucléation homogéne (dép6t de
germes) a la croissance totale du revétement peut atteindre 10% [89]. Cela signifie que les
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conditions de PS-PVD doivent favoriser la nucléation hétérogéne sur le substrat et modérer
la nucléation homogéne dans la couche limite du substrat [90].

Dés lors que la concentration en monomeres et g-mer est connue prés d’une paroi le flux de
matiére qui s’y dépose peut étre déterminé. Il est lié a deux phénomenes, la diffusion de Fick
lié aux collisions avec les molécules de gaz (flux de diffusion liés aux gradients de
concentration) et les forces de thermophorése liées aux gradients de température qui
correspondent & des pressions plus importantes pour de fortes températures et donc a des
forces dirigées vers les parois. Pour lvchenko, 100% des particules (monoméres, g-mers)
arrivant a proximité de la paroi sont considérés comme adsorbées. La désorption est
considérée comme improbable en raison du fait de I'importance de la barriére énergétique
correspondante, ce qui surestime le taux de dépét de matiére aux parois et notamment sur la
tuyere de détente. Dans ses simulations les particules de poudres non évaporées sont
supposeées éliminées de I'écoulement incident de plasma/vapeur.

La Figure 51 [9] montre I'évolution du taux de dépét sur la paroi de la tuyére en fonction de
'angle de son angle de divergence (16, 36 et 68°) pour un débit de poudre de 5 g/min (un
taux négatif correspond a un flux d’espéce dirigé vers de la paroi vers I'axe) et sans prise en
compte de leffet de la vapeur consommée sur I'écoulement. Les courbes sont assez
bruitées dans la mesure ou elles sont basées sur des calculs de gradients et différent suivant
que les lignes de courant sont émises de 'amont vers I'aval ou l'inverse, ce qui change leur
disposition suivant I'angle de divergence. Aussi méme dans la partie la partie amont de la
tuyére les taux de dépdt peuvent varier suivant l'angle de divergence de la tuyére.
Néanmoins de fagon générale le taux de dép6t :

e est faible (inférieur a 0,5.10° m/s dans la partie convergente (de 0,150 a 0,155 m) et
lié a de la recondensation de vapeur, les premiers germes n’étant pas encore formés

e augmente dés l'entrée dans la section du col (entre 0,155 et 0,160) du fait de
'apparition des premiers germes liée au refroidissement causé par la proximité de la
paroi et ce, au détriment de la recondensation de la vapeur qui est consommée par
leur apparition. Du fait des variations de concentration, la vapeur est alors diffusée
vers la paroi tandis que les nucléis, poussés vers I'axe par les forces de diffusion sont
entrainés vers la paroi par les forces de thermophorése. Le taux de dépbt est
maximum et de 'ordre de 1,25.10%m/s

e diminue dans la partie divergente (> 0,160 m) du fait du refroidissement important lié
a la détente du gaz qui amoindrit les forces de thermophorése et de la consommation
en momomeres dans I'ensemble de I'écoulement.

Pour 'angle de 68°, le calcul des lignes de courant est délicat et les résultats sont a prendre
avec précaution. Malgré tout, la détente étant plus rapide, le taux de nucléation dans le jet
est plus important et la concentration en nucléis augmente de la paroi vers I'axe du jet.

Ivchenko considére qu’en admettant une réduction du rayon du col de 1 mm lié au dépdbt de
matériau, ce qui est une valeur élevée, le systéme peut fonctionner pendant environ 2000 s
(10° m / 0,5x10° m/s). Cette valeur est cependant surestimée par le fait qu’il considére
toutes les especes comme étant adsorbées a la paroi. Cependant la température de la paroi
de tuyére doit étre augmentée autant que possible. Augmenter le débit de poudre de 5 a 20
g/min conduit également a une multiplication par deux du taux de dépb6t du fait de
concentration plus élevé en monomeéres et a une diminution de température de I'écoulement

liée a son chauffage-évaporation
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Figure 51 Taux de dépdt de Zr0, sur la paroi de la tuyére de détente (débit de poudre de 5 g/min,
0.150 correspond a I'entrée de la tuyére de détente, de 0,155 a 0,160 a la section du col et au-dela de
0,160 a la partie divergente, lignes de courant émise depuis 'aval vers 'amont [8].

Ainsi Ivchenko conclue :

e qu’un faible débit de vapeur limite le dépbt sur la paroi de la tuyére de détente et qu’il
faut augmenter autant que possible sa température de paroi,

e que le dépdt se produit essentiellement a partir de la zone du col et que la vitesse de
dépdbt dépend assez peu de I'angle divergence pour les angles les plus faibles mais
augmente considérablement pour un angle de divergence élevé pour lequel le
refroidissement de I'écoulement est brutal.

La suite de I'étude, qui consiste a modéliser la détente de I'écoulement transitoire en aval de
la tuyere et les phénoménes de nucléation croissance correspondants, montre qu’'un angle
d’environ 36° est optimal pour le débit de poudre de 5g/min car il correspond en méme
temps a une vitesse de colmatage limité et a un jet d’espéces large et uniforme au niveau du
substrat.

Le but ultime de cette étude est de prédire la microstructure du revétement en fonction des
conditions opératoires. Ainsi, il est nécessaire de prédire avec précision les champs relatifs a
la détente de I'écoulement transitoire dans la chambre BP et autour du substrat par un
modele d’approche non continue et de le coupler au modele de nucléation-croissance décrit
précédemment pour connaitre le flux d’espéces (monomeres, germes) au niveau du substrat
afin de pouvoir en estimer sa position.

Khalil JAAFAR | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2022 66
Licence CC BY-NC-ND 3.0



1.5.3.3. Modélisation de I’écoulement transitoire dans I’enceinte basse pression et
phénomeénes de nucléation-croissance

Pour la modélisation de I'écoulement dans I'enceinte basse pression, lvchenko met en
ceuvre une méthode de méthode de Simulation Directe de Monte-Carlo (DSMC) qui consiste
a la simuler le mouvement et interactions d'un nombre statistiguement représentatif de
molécules de gaz permettant ainsi de simuler le comportement du gaz régit par I'équation de
Boltzmann. Il adopte le code parallélisé Sparta [75] qu’il valide au préalable sur un cas de
PS-PVD conventionnelle. Il considére les réactions de dissociation et de recombinaison de
I'hydrogéne ainsi que les réactions entre les espéces ZrO et O (Zr0 + 0 2 Zr0,) mises en
évidence par le calcul de composition de ZrO présenté sur la Figure 49 pour une
température inférieure a 4500K (pas de recombinaison de ZrO, du fait d'un manque de
données). En revanche il ne prend pas en compte les réactions chimiques entre les especes
plasmagénes et le matériau évaporé du fait du manque de données expérimentales.
Ivchenko utilise le modéle de collision dit de sphére dure Variable (VHS) pour les espéces
relatives a ZrO, correspondant a un diamétre de molécules variable permettant d’ajuster le
diamétre des molécules pour se rapprocher de la viscosité moléculaire expérimentale des
gaz a molécules polyatomiques tandis qu’il utilise le modéle de sphére molle variable (VSS)
plus évolué pour les espéces du gaz plasma pour tenir compte de I'anisotropie de leur
diffusion. Les premiéres simulations 2D-axisymétrique avec substrat étant irréaliste du fait de
problemes de génération de lignes de courant utilisés pour le modéele de nucléation-
croissance au voisinage du substrat, des simulations 3D plus consommatrices de ressources
informatiques sont mises en ceuvre, passant ainsi d’environ 10 a 100 millions de particules
simulées pour le domaine de calcul représenté sur la Figure 52 avec une taille de mailles de
l'ordre du millimétre de coté, de fagon a simuler une vingtaine de molécules par maille et un
pas de temps de 107 s pour une durée de collision est estimée 10 fois supérieure.

L’écoulement dans la chambre BP étant supersonique, les conditions d’écoulement en sortie
de tuyere du calcul CFD sont utilisées comme données d’entrée du modéle DSMC, sans
couplage retour (DSMC-> CFD) : température, vitesses moyennes et densité moléculaire
recalculées a partir de la pression et la température. Pour les simulations de nucléation-
croissance supposeées liées uniquement a I'espece ZrO., les lignes de courant préalablement
simulées sur les champs d’écoulement CFD, sont étendues au domaine DSMC et la
concentration de ZrO; est recalculée en fonction des densités de molécules ZrO et O (Figure

49).
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Figure 52 Domaine de calcul 3D utilisé pour la simulation DSMC [8].

Les champs de détente de I'écoulement supersonique sous-détendu présentent environ 4
chocs avec des températures allant de 300 a 4000 K comme le montre la Figure 53 et un
substrat qui peut étre positionné plus proche de la source de vapeur (0,3m) qu’en PS-PVD
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conventionnelle (env. 1m). Le nombre de Mach peut attendre 10 (env. 4000 m/s). Pour un
débit de poudre de 5g/min, la concentration massique de vapeur dans I'écoulement en
détente ne dépasse pas 5%.
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Figure 53 Lignes de courant émises a partir du substrat dans le cas DSMC 3D, angle de divergence
de tuyére de 36,1° (dimension en m), substrat localisé a 0,3 m de la sortie de tuyére [8].

La simulation des taux de taux de nucléation suivant les lignes de courant présenté par
Ivchenko doit selon lui étre prise avec précaution du fait qu’'une partie des hypothéses de
travail deviennent non valides, telles que celles de nucléation instantanée, de nucléis
sphériques et d'équilibres continus Maxwellien et Boltzmannien, du fait des effets de
raréfaction. Le temps nécessaire pour que l'écoulement parcoure 30 cm dans le cas
considéré serait d'environ 10* s, alors que le temps moyen de nucléation serait de 0,6x10*
s, le processus de nucléation commence donc a peine sur de si petites distances.

D’autre part, malgré la nucléation-croissance initiale intense lors de la détente de
I'écoulement dans la tuyére liée a une sursaturation importante consécutive a la chute de
température, I'écoulement étant raréfié plus en aval, le taux de collision entre molécules est
faible et limiterait les effets de nucléation croissance. Ainsi, ce taux demeurerait relativement
constant puisque lors des ondes de détente la sursaturation en vapeur augmente et le degré
de raréfaction augmente et inversement dans les ondes de compression. Lorsqu’on s’écarte
de I'axe du jet, méme si la température du jet diminue, la concentration en vapeur est plus
faible si bien que ce taux reste du méme ordre qu’au voisinage I'axe du jet. D’'un autre coté
les nucléis s’évaporent plus vite qu’ils ne grossissent conduisant a un flux d’espéces
essentiellement constitué de vapeur au niveau du substrat comme le montre la Figure 54.
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Figure 54 Concentration en monomeéres et g-meéres obtenues par le modele de DSMC et nucléation-
croissance, angle de divergence de tuyére de 36,1° - substrat localisé a 0,3 m [8].

Dans de la couche limite du substrat, Ivchenko estime que les germes sont composés de
'ordre de 3 monomeéres dans les meilleures conditions étudiées par la suite et que leur
concentration est 5 a 10 fois plus faible que celle des monomeéres et jusqu’a 700 monoméres
dans les conditions les plus défavorables, équivalant a un rayon de 1.4 nm

Ses simulations permettent de montrer, que pour deux pressions différentes de dépét, 100 et
1000 Pa (qui correspond a un débit de pompage plus faible), la tuyére d’angle de divergence
de 36° correspond au taux de dépbt le plus faible sur sa paroi et a un jet d’espéce le plus
uniforme et le plus limité en termes de densité et taille de germes.

Cette optimisation géométrique devrait cependant étre poursuivie en améliorant la prédiction
des phénoménes de nucléation-croissance en levant les hypothéses sur la continuité de
I'écoulement évoquée ci-dessus, et en adoptant une approche Eulérienne indépendante de
la génération de lignes de courant depuis 'amont ou I'aval du systéme, et permettant de
prendre en compte la consommation de la vapeur de I'écoulement gazeux.

1.5.3.4. Estimation de la microstructure du dép6t en fonction des parameétres
opératoires et détermination de position de la cible

Dans cette derniere étape de son étude, Ivchenko [9] tente de relier les parametres du
procédé PS-PVD aux microstructures du revétement résultant en utilisant le modéle
empirique structure-zone de Mauer [16] présenté Figure 38. Pour rappel, ce diagramme SZM
fait apparaitre deux parameétres : en abscisse, le rapport de la température du substrat sur
celle de fusion du matériau qui représente les possibilités de diffusion des espéces et en
ordonnée le taux d'impact des espéces (molécules/s/m?). Les études de Mauer ont montré
qu’en PS-PVD conventionnelle, les revétements sont principalement composés de vapeur
(~90% en masse) et d'un petit taux de nanoclusters formés pendant le processus de
nucléation-croissance dans la couche limite froide du substrat. La présence de ces germes
ne semble pas avoir d’effet sur les microstructures et orientations cristallographiques dans la
mesure ou ils ne dépassent pas quelgues nanometres.

Ivchenko étudie trois paramétres : le débit de poudre (5 et 20 g/min), la pression de dépo6t
(200 et 1000 Pa) et I'emplacement du substrat (0,6, 0,8 et 1 m pour 200 Pa et 0,2, 0,3 et 0,4
m pour 1000 Pa) de facon a déterminer les conditions favorables a la croissance des
colonnes souhaitées pour les barrieres thermiques. Le modéle de structure de Mauer a été
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créé pour les revétements formés a partir de vapeur et de nanoclusters. Ainsi Ivchenko
précise que si les conditions d'écoulement favorisent la nucléation-croissance vapeur en
amont de la couche limite, il faudrait s'attendre & une croissance plus importante des clusters
et les revétements résultants n'auraient plus de structures colonnaires.

Le modéle DSMC ne permettant pas de prévoir la température du substrat circulaire en acier
inoxydable (de 50 mm de rayon, 1 cm d’épaisseur) et revétu d’'un dépdt de zircone de 200
um, celle-ci a été estimée a I'aide d’'un modéle de mécanique des fluides continu appliqué a
I'écoulement BP incluant les phénoménes de conduction dans le solide et de rayonnement,
avec des conditions aux limites d’entrée trés proches du substrat issues du calcul DSMC. Le
taux d’'impact moléculaire sur le substrat a quant a lui été déduit des simulations de pression
partielle de zircone et température (pzo2, T) avec le code DSMC dont a été déduite la
consommation d’espéce par nucléation-croissance, a l'aide de I'expression issue de la
théorie cinétique des gaz :

I = er02
m NA”ZT[MZTOZkBT (5)

ol Mz, est la masse moléculaire de la zircone. Les douze combinaisons de parametres
précitées sont reportées sur le diagramme SZM de la Figure 55 et correspondent a la zone 1
des dépbts colonnaires poreux visés pour I'application barriére thermique (obtenue par EB-
PVD). Les barres d'«erreur» correspondent, pour chaque cas, aux écarts sur les deux
parameétres d’entrée du diagramme liées aux variations radiales. Pour plus grande partie des
conditions opératoires, le choix de I'angle de divergence de la tuyére de dépbt et la position
du substrat ont été bien choisies de facon a conduire a une température de substrat et un
taux d’impact d’espéces assez uniformes. Pour le plus haut débit de poudre et la plus haute
pression qui conduisent a la plus forte concentration en vapeur et refroidissement du jet, la
vapeur est entierement convertie en nanoclusters constitués de 700 monomeres pour un
rayon de 1,4 nm. lvchenko note qu’il est possible que dans la réalité ces nanoclusters
coalescent sans que le modéle en rende compte. Le taux d’'impact est peu dépendant de la
position de la cible dans la mesure ou la consommation de vapeur pour former ces
nanoclusters reste faible.
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Figure 55 Taux d'impact moyen des molécules de zircone en fonction du rapport de température
Ts/Tm pour les 12 cas évoqués (5 et 20 g/min, position substrat de 0,6, 0,8 et 1 m pour une pression
de dépdt de 200 Pa et 0,2, 0,3 et 0,4 m pour 1000 Pa) [8].

La vitesse de dépbt la plus élevée est observée lorsque le débit en poudre maximal est
combiné avec la pression la plus élevée et la distance de dépdt la plus grande, atteignant 4,2
pm/min, ce qui est compatible avec les résultats obtenus par Mauer pour des vitesses
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d'alimentation en poudre similaires (environ 3 pm/min pour une vitesse d'alimentation de 7
g/min, et environ 30 um/min pour une vitesse d'alimentation de 20 g/min & 200 Pa et a une
distance de projection de 1.0 m en utilisant une torche 03CP de haute puissance) [89]). Ces
conditions correspondent en revanche au rendement le plus faible.

Pour produire les structures des zones T, 2 et 3 du diagramme SZM soit le substrat doit étre
déplacé vers I'amont pour augmenter sa température soit le débit de poudre doit étre
diminué.

|.6. Conclusion

Ce premier chapitre consacré en premier lieu a une revue bibliographique des procédés de
projection thermique utilisés pour I'élaboration de barriere thermique (projection plasma
conventionnelle, projection plasma de suspension, EB-PVD et PS-PVD conventionnelle) a
permis de i) résumer les principes de fonctionnement, ii) l'effet des parametres de
fonctionnement sur les caractéristiques des revétements obtenus et iii) de comparer leurs
performances entre elles.

Une seconde partie, dédiée a un résumé des travaux d’lvchenko sur la faisabilité d’'un
nouveau procédé de PS-PVD a deux pressions, développé a I'IRCer montre que le procédé
est techniquement réalisable et peut permettre de réaliser des dépdts a colonnes poreuses
souhaitées pour les barrieres thermiques. Ce procédé repose sur les avantages de I'APS
pour évaporer efficacement un matériau et sur celui de la PVD pour construire des dépots
finement structurés a pression relativement réduite (50 a 1000 Pa). Les deux enceintes
correspondant a la chambre d’évaporation a pression atmosphérique et a la chambre de
dépdbt a basse pression sont séparées par une tuyere de détente de Laval qui est le point
critigue du systéme (résistance a la température de plasma et non occlusion par dépét du
matériau évaporé.

Ivchenko dresse un premier dessin du procédé qu’il faudrait affiner en améliorant certains
modeéles et leur couplage avec les autres. Cest le cas: (i) du modele de nucléation-
croissance qui repose sur I'émission de ligne de courant complexes a gérer, a de
nombreuses hypothéses restrictives par exemple liées a la continuité de I'écoulement et a
son couplage avec les codes d’écoulements CFD et DSMC, (ii) au modéle de traitement
cinématique et thermique de la poudre qui doit étre amélioré et validé et mis en ceuvre pour
séparer le flux de vapeur produit des particules non-évaporées afin de ne pas colmater la
tuyére. L’augmentation de la température de travail au niveau de la tuyére de détente sans
arrivée de particules non-évaporées mais limitée par le matériau utilisé reste un point clé du
systéeme. Il montre également qu’il est possible pour une puissance électrique d’environ 38
kW d’obtenir la vitesse de dépbt obtenue par Mauer en PS-PVD conventionnelle avec une
torche O3CP de 130 kW.

La maitrise des microstructures obtenues passe premiérement par I'analyse poussée de
l'interaction thermocinétique entre le précurseur et le jet de plasma, afin de contrbler le taux
d’évaporation des particules injectées dans le jet de plasma. Un tel travail est un prérequis
indispensable pour pouvoir élaborer des revétements présentant une large gamme de
structures et microstructures et donc permettant de répondre a un cahier des charges donné.
Ce manuscrit se poursuit donc par une analyse bibliographique sur la formation et
I'écoulement du jet plasma, le traitement dynamique et thermique des particules.
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Chapitre Il. Revue Bibliographique sur la modélisation de I'injection et des
traitements cinématique et thermique des particules

I.1. Introduction

Dans les procédés de traitement des matériaux assistés par plasma thermique tels que la
sphéroidisation ou la densification de particules ou encore dans le cadre de la projection
thermique de revétements par plasma, la maitrise des trajectoires des particules et leur
traitement thermique dans le plasma représente lI'un des aspects dont dépend la qualité du
traitement et/ou la qualité et la reproductibilité de la microstructure du dépét.

Ce chapitre est principalement consacré : (i) a une revue des différents phénoménes
fondamentaux rencontrés lors du traitement cinématique et thermique de poudre (ou
gouttes) en milieu plasma ou flamme et qui doivent étre pris en compte pour construire un
modeéle représentatif du procédé puis (i) a la présentation des différents modéles de la
littérature mis en ceuvre pour simuler I'injection de particules, leur traitement cinématique
(trajectoire) et thermique (chauffage, fusion, évaporation) en milieu plasma. Le modéle relatif
a la modélisation de I'écoulement du jet plasma turbulent dans un gaz ambiant a pression
proche de la pression atmosphérique est supposé acquis suite aux travaux de thése
d’'lvchenko [8], ainsi la revue bibliographigue relative a ce modéle ne sera pas abordée dans
ce chapitre.

Les modeéles relatifs a la phase dispersée, suivant une approche lagrangienne et pour
lesquels les particules sont assimilées a des sphéres de diamétres généralement compris
entre en 1 et 100 um, doivent représenter correctement :

e L’injection des particules dans le jet plasma. Deux approches sont possibles :
modéliser le comportement des particules au sein du systéme pneumatique
d’injection ou représenter les caractéristiques des particules en sortie d’injecteur par
des distributions en taille, positions, ..., et vitesse (norme et direction). ;

o La trajectoire des particules au sein du jet de plasma par un bilan des forces
s’appliquant a ces particules, en sélectionnant les forces prépondérantes. La
guestion de la modélisation de la force de trainée sera particulierement développée ;

e Le traitement thermique des particules généralement supposées a température
homogéne et prenant en compte les phénoménes de chauffage, fusion et
évaporation sous l'effet de la convection avec le gaz et incluant des phénoménes
radiatifs. Ici la question du calcul de coefficient d’échange par convection (h) via le
coefficient de Nusselt sera également largement abordée.

Ces modeles, reposent sur des relations de corrélations permettant de calculer les
coefficients de trainée et de Nusselt en fonction de nombres sans dimensions tels que le
nombre de Reynolds pour des spheres solides voire liquide dans des écoulements de
température largement plus faible que celle des plasmas, essentiellement sur la base de
simulations numériques d’écoulement autour de spheres. Ces lois doivent étre adaptées, par
des corrections, aux conditions plasma dans lesquels on rencontre les phénomenes suivants

o L'effet du gradient de température dans la couche limite gazeuse entourant la
particule sur les propriétés thermodynamique et de transport correspondantes et les
nombre sans dimensions évoques ;
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o Les effets de raréfaction liés a la pression, a la température du plasma et a la taille de
la particule qui réduisent notamment les transferts thermiques gaz-particules ;

o [L’effet de soufflage lié a 'évaporation intense de la particule qui réduit le transfert de
chaleur convectif gaz-particule, le transfert de chaleur est donc affecté par les
transferts de masse entre les deux phases.

Les relations de corrélations évoquées doivent ainsi étre corrigées par des corrections
établies sur la base de simulations numériques d’écoulement autour de sphéres, voire
d’expériences, mises en ceuvre pour des particules solides traitées par des écoulements de
gaz a plus faible température que des plasmas, des plasmas ou pour des gouttes liquides
(carburant) dans des gaz a plus faible température dans le cadre de combustion, donc pour
des niveaux de température et pressions de vapeur saturantes largement différents. Ces
corrections issues de la littérature seront donc largement discutées dans ce chapitre.

I1.2. Injection des particules

En projection plasma, les poudres sont généralement injectées dans I'écoulement a l'aide
d’un injecteur perpendiculaire a 'axe de la torche ou incliné par rapport a ce dernier. Les
particules sont transportées du distributeur de poudre a l'injecteur par un gaz porteur neutre,
généralement de I'argon. Le débit de gaz porteur contrle la quantité de mouvement des
particules en sortie de l'injecteur et donc leur pénétration et distribution dans I'écoulement.
Ce débit doit étre fixé en fonction de la densité de la poudre, de la taille des particules, du
diamétre de l'injecteur et de sa localisation en amont ou en aval de la sortie de tuyére en
relation avec la quantité de mouvement du jet de plasma qui peut par ailleurs fluctuer dans le
temps. En effet, lorsque la quantité de mouvement d’une particule est faible par rapport a
celle du jet, elle ne pénétre pas dans le jet, et dans le cas contraire elle traverse le jet [91].
Ce résultat est illustré par la Figure 56 qui montre différentes trajectoires moyennes de
particules de zircone de taille moyenne de 25 um en fonction du débit du gaz porteur (I'argon

dans le cas de cette étude).
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Figure 56 Trajectoire moyenne de particules de zircone (8% masse Y,0) porter dans I'injecteur par de
I'Argon a différents débits dans un jet plasma Ar-H2 (75 sIm Ar, 15 slm Hz, diamétre interne de la
tuyére 8mm, I = 450 4,V = 71,1 = 60 %, poudre 25 um, ¢;,; = 1,6 mm)[91]
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La littérature montre deux approches afin de modéliser I'injection des particules dans un jet
plasma :

o Approche « modélisation de l'injecteur » : en modélisant I'écoulement dans I'injecteur
et les phénoménes relatifs au transport des particules et & leurs interactions avec cet
écoulement, avec les parois de l'injecteur et entre elles.

e Approche « distributions » en sortie d’injecteur : par des distributions en tailles,
positions et vitesses des particules en sortie d’injecteur représentant de fagon plus ou
moins réaliste les phénoménes se produisant dans le systéme pneumatique
d’injection (profil d’écoulement, chocs inter-particulaires ...) ;

Ces deux approches sont décrites et discutées.

I1.2.1. Approche « modélisation injecteur » :

Vardelle et al [92] et Dussoubs [93] sont des études numériques sur I'écoulement du gaz
porteur et le transport de particules dans différentes géométries du systéme d’injection de
poudre. Les injecteurs sont constitués d'un tube a parois droit ou d'un tube courbe a 90°
avec différents rayons de courbure (R), suivi d'un segment droit et lisse de longueur L dont la
valeur varie entre 35 et 200 mm de diameétre interne de 1,75 mm.

Gas ; 100 mm ;
flow ——»! :
! P\
K
Nozzle i.d. : 1.75 mm L
Straight Curved
injector injector | |

¥

i !

Figure 57 Géomeétries des deux types d'injecteurs utilisés dans I'étude de Vardelle [92]

Les simulations réalisées consistent a prédire la distribution de vitesse des particules et leur
répartition en sortie de I'injecteur en prenant en compte, I'entrainement des particules par la
force de trainée et les collisions des particules avec les parois de linjecteur et leur
distribution de taille mais sans prendre en compte les interactions particule-particule et I'effet
de charge de la poudre sur I'écoulement. Le débit de poudre dans ces simulations a été
limité & 1kg/h, ce qui permet de négliger les effets de charge sur le jet plasma [92].

La Figure 58 (a) montre le nombre relatif de particules de zircone en fonction de leur position
radiale dans la section de sortie de différentes géométries d’injecteur avec un débit de gaz
vecteur de 4NL/min. La Figure 58 (b) compare la distribution radiale de la vitesse moyenne
des particules a la sortie d'un injecteur droit et d'un injecteur courbe (R = 12,7 mm). Les
auteurs (Dussoubs [93] et Vardelle [92]) constatent que plus de 90 % des particules sont
concentrées dans la partie externe de la courbure du fait de l'inertie des particules, tandis
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que dans l'injecteur droit, les particules ont une distribution plus uniforme similaire au profil
relativement uniforme de vitesse d’'un écoulement de gaz turbulent.

Relative number
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Figure 58 (a) Fraction de des particules de zircones par classes de coordonnée radiale r en sortie
d'injecteur. (c) Comparaison des vitesses moyenne en sortie d’injecteur en fonction de la coordonnée
radiale r) [92]

11.2.2. Approche « distributions » :

Afin de bien modéliser I'injection de la poudre dans le jet de plasma, il est nécessaire de bien
représenter les phénoménes se produisant dans linjecteur (conduit pneumatique et
injecteur) au travers d’'un certain nombre de paramétres comme I'ont montré Williamson et
al. (2000) [4]. lls ont simulé l'injection et le traitement de particules de zircone dans un jet
plasma Ar-H, (40-12 NL/min, 600 A, 70 V) sous air a pression atmosphérique sans modéliser
l'injecteur en introduisant ou non I'effet de la distribution :

i. de taille des particules (distribution granulométrique),

i. de la vitesse d'injection liée au profil d’écoulement du gaz dans l'injecteur (couche
limite),

ii.  de la direction d'injection (Figure 59 (b)) liée aux collisions entre particules et avec les
parois de l'injecteur et en prenant en compte la dispersion turbulente des particules
par I'écoulement.

Le Tableau 1 définit différents cas ou I'effet de chaque distribution est testé individuellement,
le cas 1 étant le cas de référence ou « de base », sans distribution ni dispersion turbulente.
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Tableau 5 Cas étudiés par Williamson et al. [94]

Dispersion Vitesse Anale de Diamétre de Densité de
Cas b d’injection 9 o particules particules (g/
turbulente cbne (°) 3
(m/s) (um) cm?)
1 Non 14.6 0 50 5.89
2 Oui 14.6 0 50 5.89
3 Non Distribution 0 50 5.89
4 Non 14.6 Distribution 50 5.89
5 Non 14.6 0 Distribution 5.89
8 Oui Distribution Distribution Distribution Distribution
03
(a) = turbulence (b)
04} v cone angle
e base Angle du cone
05 .
06 \ /
07
" 09
1 =
1.1} inj
-y
05 'D“25 0 0.25 0‘.5

Figure 59 (a) Points d'intersections entre trajectoires des particules et un plan perpendiculaire a la
direction d'écoulement du gaz plasmagene et localisé 10 cm en aval de la sortie de tuyére (b) Schéma
montrant les variables utilisées pour le calcul de la direction d’injection [94].

La Figure 59 (a) montre les points d’intersection, entre les trajectoires des particules et un
plan perpendiculaire a I'axe de la torche situé a 10 cm en aval de sa sortie, pour le cas de
base (casl) sans distribution et sans dispersion turbulente, le cas 2 avec dispersion
turbulente et le cas 4 qui tient compte d’'une dispersion des orientations des vitesses
d’injection par collision avec la paroi de l'injecteur et entre particules a travers un angle
aléatoire borné par un céne limite de 20 degrés. On observe évidemment qu’il est essentiel
de prendre en compte ces distributions a l'injection ainsi que la dispersion turbulente qui ont
pour effet de disperser les impacts au niveau du substrat, ce qui correspond mieux a la
réalité, c’est-a-dire a la distribution gaussienne des particules dans I'écoulement observé en
projection thermique.

11.2.3. Conclusion

Des études expérimentales [91], [92], [95] montrent que les échanges massiques et
thermiques plasma-particules sont trés sensibles aux paramétres d’injection. En pratique, les
poudres présentent une distribution granulométrique qui ajoutée a la non-uniformité radiale
de I'écoulement gazeux dans le systéme d’injection et aux collisions particule-particule et
paroi-particule conduisent a une distribution de position de, taille ainsi que de norme et
d’intensité de la vitesse des particules en sortie de l'injecteur. La modélisation de ces
phénomeénes a l'injection est donc primordiale afin de modéliser correctement les trajectoires
et donc les échanges énergétique et massique avec le plasma.
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Dans la suite de I'étude il a été choisi de modéliser les derniers centimétres de l'injecteur qui
sont rectilignes et au cours desquels le comportement des particules s’homogénéise.

I1.3. Transfert de quantité de mouvement plasma-particules

Les particules injectées dans un plasma thermique rencontreront un environnement
hétérogéne avec de forts gradients de température et de vitesse. Outre le transfert de
chaleur et de quantité de mouvement entre les particules et le plasma environnant, le
transfert de masse di a I'évaporation des particules (voire aux réactions chimiques) doit bien
sOr étre modélisé correctement. Ces trois processus de transport sont liés les uns aux autres
et ne peuvent étre séparés.

Les modéles d’approche lagrangienne, pour lesquels les particules sont assimilées a des
sphéres de diamétres généralement compris entre en 1 et 100 um, doivent représenter
correctement ces trois processus de transport tout en prenant en compte les spécificités du
plasma au travers de la prise en compte du gradient de température dans la couche limite
entourant la particule, de I'effet de raréfaction et de l'effet de soufflage lié a I'évaporation
intense de la particule.

11.3.1. Mouvement des particules dans les plasmas thermiques

La trajectoire des particules peut étre calculée en intégrant I'équation de mouvement écrite
en description Lagrangienne et correspondant a la relation fondamentale de la dynamique.
L’équation de mouvement s’écrit sous forme d’un bilan de forces exercées sur la particule :

dv ,
d—f=Zfi (6)

L
De nombreuses forces liées a différents phénoménes peuvent entrer en jeu dans le cas du

mouvement d’'une particule portée par un plasma thermique ou f; est la i-eme force par unité
de masse de particule exercées sur cette derniére.

Les forces appliquées sur une particule isolée et supposée sphérique de diametre d, dans
son mouvement, sont :

e Force de trainée

1
Fp = —ECDndf,poo|voo — | (Voo — 1) (7)

ou Cp est le coefficient de trainée défini comme le rapport de la force de trainée par unité de
surface (aire de la section de coupe de la particule) a I'énergie cinétique de I'écoulement du
mélange gazeux autour de la particule :

Fy
c, = Jnd ®)

1
2P lVe0 = V| (Voo — )

ol v, et v, sont respectivement les vitesses du gaz et de la particule. Le coefficient de
trainée est souvent modifié par des facteurs de correction pour intégrer les effets des
phénomeénes accompagnant la particule le long de sa trajectoire comme les gradients
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thermiques au niveau de la couche limite, les effets de Knudsen et de soufflage lié a
I'évaporation (gradient de concentration et écoulement de Stefan).

e Force de Basset: force apparente exercée sur un objet accéléré/décéléré dans un
écoulement lui-méme fortement accéléré/décéléré. Le terme apparent est lié au fait
gue I'on remplace le résultat de I'écoulement instationnaire autour de I'objet par une
propriété relative a un écoulement stationnaire. Pour cette raison on parle d'effet
d'histoire : I'écoulement autour de I'objet dépend de I'histoire de la particule. Pour un
écoulement de plasma ce terme s’écrit :

Fp = KgVT f & (poo)? <dv°° dv") & )

= s oMo . T .
ol Kz = 6 est une constante fonction du rapport des accélérations plasma particule. t’ est la
variable d’intégration.

e Force de thermophorése : force liée au gradient de température du gaz VT et qui
s’applique dans la direction opposée a celui-ci. L’expression basée sur les travaux de
Talbot et Brock [96], tient compte du degré de raréfaction du milieu en fonction
exprimé en fonction du libre parcours moyen A des particules constituant la phase
porteuse (gaz) :

k A

2 o i
12 mpgr,Cs (kp + C, Tp>

A ko AN T,
P (1 + 3Cm€)(1+ZE+ tha) 9

vT

Fin = — (10)

ou Cs, G, et C, sont des constantes, A ici est le libre parcours moyen, ket k, sont les
conductivités du gaz et de la particule respectivement.

e Force de masse ajoutée : force exercée par le volume de fluide déplacé par la
particule :

o Advy,

Fna = —gdppooﬂ (11)

e Les forces dérivant de potentiels telles que la gravité, les gradients de pression,
forces électriques, magnétiques, ... etc. sont en général trés faibles [93].
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Figure 60 Comparaison de forces agissant sur une particule de zircone dans un écoulement plasma
(Ar-25%H,, 5000K, 500m/s), (Dussoubs 1998 [93])

Dans un écoulement de plasma thermique, la densité du plasma est plut6t faible par rapport
a la densité des particules. Par conséquent, tous les termes y compris ceux relatifs aux
forces dérivant d’un potentiel peuvent étre négligés a I'exception de la trainée visqueuse. Le
terme d'histoire Basset, cependant, peut jouer un réle significatif s'il s'agit d'écoulements
fortement accélérés/décélérés et de particules d’inertie élevée, de diamétres supérieurs a
25um [97]. En effet, la Figure 60 montre que I'évolution des différentes forces appliquées a
une particule de Zircone en vol rapportée a la force de trainée en fonction du diamétre de la
particule (dans un plasma Ar-25% vol. H, a 5000K et pour une vitesse relative de 500m/s),
la force de trainée est nettement la plus dominante. Aussi dans la suite de I'étude, comme le
diameétre des particules injectées sera relativement faible puisqu’il s’agit de les évaporer (<
25um ), seule la force de trainée sera prise en compte.

11.3.2. Coefficient de trainée

L'étude de I'évolution du coefficient de trainée Cp, en fonction du nombre de Reynolds autour
de la particule Re,, est principalement basées sur des etudes de modélisation d'écoulement
et des données expérimentales dans des conditions normales de températures et pressions
ambiantes. Pour le cas d'une sphére solide se déplacant dans un fluide a un nombre de
Reynolds inférieur a l'unité, connu sous le nom de régime d'écoulement de Stokes (1845), la
trainée sur la sphere est régie exclusivement par des forces visqueuses, avec le coefficient
de trainée inversement proportionnel au nombre de Reynolds (C, = 24 /Re,). A un nombre
de Reynolds plus élevé (Re, >1), les augmentations des forces d'inertie donnent
progressivement lieu & ce qu'on appelle la trainée de forme, qui est responsable des écarts
du coefficient de trainée par rapport a la relation d'écoulement de Stokes. Au-dela de Re =
100, le coefficient de trainée reste essentiellement constant autour de 0,44 qui est
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principalement régi par la trainée de forme. Lors de la projection par plasma d’'une poudre,
en raison du diamétre de particule relativement petit normalement considéré, la plage du
nombre de Reynolds est rarement supérieur a 100. Une corrélation du coefficient de trainée
en fonctions du nombre Reynold peut s’écrire :

24
Cp, = R_epf(Rep)
1, Re, <0,2

3Re,
1+ 16,0.2SRepS2 (12)

f(Rep) =1 1+011Rel™, 2 < Re, <20
1+ 0.189 Rey®*?,20 < Re,, < 200
0,44, Re, > 200

Le coefficient de trainée pour 0.2 < Re,, < 2 est celui de Oseen (1927). Pour Re, > 2 le
coefficient de trainée est basé sur les résultats expérimentaux de Prupparcher et Steinberger
(1968). Les calculs de Beard et Prupparcher (1969) ont amélioré cette approximation pour
les 0.2 < Re, < 2 tel que :

f(Rep) =1+ 0,1Rey” (13)

Ce coefficient a été utilisé dans les travaux de Lewis et al. (1973) [98] Zhang et al. (2000)
[15] et méme récemment par Bobzin et al. (2018-2020) [100], [101] pour le transport de
particules par des écoulements plasma. Pfender (1985,1989) [102], [103] a adopté une forme
plus simple mais moins précise qui n’est valable que pour des nombre de Reynolds inférieur
al00:

_ 24 4 6
° Rep 1+ /Re,
En conclusion, la corrélation qui sera utilisée par la suite est issue de I'expression (12) et
I'expression (8) pour 0.2 < Re, < 2, celles-ci ayant été établies dans les conditions les plus
proches de celles que nous mettrons en ceuvre par la suite.

Cp +04 (14)

II.4. Echanges de masse et d’énergie plasma-particule

Les premiers travaux de simulations sur les transferts thermiques plasma-particule
considéraient un milieu plasma infini [102], [104], [105], caractérisé par une température
constante et uniforme et ol la particule sphérique était supposée immobile avec une
température uniforme et égale a sa température de surface.

Pfender (1985) [102] a étudié les effets de la composition du plasma, de son enthalpie et de
sa vitesse sur le mouvement et le transfert de chaleur et de masse d'une particule sphérique
injectée dans un plasma thermique par simulation numérique de I'écoulement gazeux autour
de la particule. Il a recensé les actions mécaniques qui s’exercent sur une particule en milieu
plasma ainsi que les phénoménes qui entrent en jeu lors des échanges thermiques et
massiques, cette revue a été I'une des premieres qui présente un modeéle de température de
particule non uniforme. En effet, lorsque le flux thermique recu par une particule est trop
élevé par rapport au flux qu’elle peut absorber, des gradients de température internes
peuvent se développer.
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Par simulation numérique, Bourdin et al. [84] ont étudié I'influence, sur la conduction interne
de la chaleur dans une particule sphérique immergée dans un plasma infini, de la nature du
gaz plasmageéene, du matériau constitutif de la particule et de sa taille. lls ont montré que
linfluence de la conduction interne sur les possibles gradients thermiques au sein de la
particule peut étre évaluée par le nombre de Biot. Il représente le rapport du flux de chaleur
transmis par convection a la surface de la particule sur le flux conductif a l'intérieur de la
particule:

Z%ZNulzg

.
TR k

(15)
14 14

oul k, est la conductivité thermique moyenne intégrée du gaz dans la couche limite entourant
la particule (W/m/K) et k, est la conductivité thermique du matériau. Si Bi < 0,03, la
conductivité thermique interne de la particule est élevée et sa température peut étre

considérée uniforme.
Le

Tableau 6 présente le calcul du nombre de Biot pour des particules de matériaux et de
températures différentes, portées par un plasma Ar-H (75-25% vol.) a 5000 K et de vitesse
relative nulle (Re, = 0 = Nu = 2) ce qui correspond au nombre de Biot minimum.

Tableau 6 Nombre de Biot pour des particules d’alumine, de Fer et de zircone immergé dans un
plasma Ar(75%), H,(25%) & 5000K

T ,
empérature de 300 1500 3000
surface (K)
ko (W/K/m)
1,14 1,31 2,02
k,(W/K/m)

Al,04 6,3 0,32 0,42 0,64
Fe 35 0,06 0,08 0,12
Zr0, 2,5 0,92 1,04 1,62

Si 'hypothése de température de particule homogéne est justifiée dans le cas d’un métal,
elle est plus critiquable pour un matériau céramique tel que la Zircone ou le nombre de Biot
dépasse largement 0,1. Cependant par la suite nous considérerons la température de
particule comme homogéne méme si a terme la prise en compte de son gradient devra étre
modélisée comme cela a déja été fait par d’autres auteurs.

11.4.1. Convection

Les échanges de chaleur entre la particule et I'écoulement gazeux qui I'entoure se
caractérisent par un flux thermique d’origine convective qui s’écrit :

Qcv = Aph(Too —Ts) (16)
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ou h et le coefficient de transfert convectif, Ty = T,(r,,) est la température de la surface de la
particule et A, sa surface d’échange.

11.4.2. Rayonnement

Les échanges de chaleur par rayonnement du plasma vers la particule sont souvent
ignorés dans le bilan d’énergie sur les particules, sans que cela soit justifié. Le rapport flux
de chaleur par rayonnement sur celui par convection s’écrit d’aprés Chen [106] :

17)

ou U, est la puissance rayonnée par le gaz par unité de volume et S, est le potentiel de
conduction du gaz évalué hors de la couche limite et a la surface de la particule (S =

fTT kdT), R le rayon du jet plasma et donc «rayonnant» significativement et g, est
I'émissivité du matériau de la particule, k la conductivité thermique du gaz.

Le rapport ( g./q.) est proportionnel au rayon de la particule 7,,, au rayon du jet plasma R qui
entoure la particule et bien sir de la température du plasma comme le montre la Figure 61

[106] qui montre I'évolution de ce rapport en fonction de la température d’'un plasma d’argon
ou d’azote avec les dimensions r;, =50 um and R =1 cm.

.2
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Figure 61 Rapport des flux d’énergie par rayonnement et convection en fonction de la température
pour un plasma d’argon ou d’azote [106]

Le transfert de chaleur par rayonnement atteint 10% du flux conductif & 12 000 K pour un
plasma d’argon et chute trés rapidement pour des températures plus faibles méme s’il serait
probablement supérieur pour un mélange Ar-H, plus émissif. Aussi, par simplification, cet
apport radiatif de I’écoulement vers la particule est généralement négligé ce qui sera le cas
dans la suite de cette étude.

Le rayonnement de la surface des particules vers un environnement froid (ou une
paroi) se calcule facilement par I‘équation de Stefan-Boltzmann (19) et n’est négligeable que
lorsque la température de surface de la particule est basse, aussi il est généralement pris en
compte [106] par I'expression suivante pour la suite de I'étude :
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Qray = ApSpU(Ts4 - T;tm) (18)

Ou o est la constante de Stephan-Boltzmann qui vaut environ 5,67 - 1078 Wm™2K~*, ¢, est
I'émissivité de la particule et A, est la surface de la particule, pour une particule sphérique
A, =md3.

Rayonnement de particule a particules : le rapport de la somme des aires des surfaces
apparentes des autres particules vues par la particule étudiée sur la surface englobant le
volume du plasma (rayon R longueur L), est défini par [106] :

mrin,R*H 3m, pow R RH
PP P (19)
27RH + 2TR? _ 811, py 1 RH + RZ

ol m, /m,, est le rapport du debit masse de particules sur celui du gaz plasma, p,/po, €st le
rapport des masse volumiques entre le matériau des particules et celle du plasma, r, and n,,
sont le diamétre moyen et la densité de nombre par unité de volume des particules injectées
respectivement. Etant donné que ce rapport est généralement trés inférieur & 1 compte tenu
du relativement faible taux de charge de I'écoulement en particules et que le plasma ne peut
en toute rigueur étre considéré comme optiquement mince, les échanges de chaleur par
rayonnement entre la particule étudiée et les autres particules peuvent étre négligés [106].

11.4.3. Evaporation

Le flux d’énergie par évaporation a la surface de la particule s’écrit :

Qvap = mvap Lvap (20)

ol L,q), est chaleur latente de vaporisation (en J/kg) et 1,4, le flux massique évapore (kg/s).

I1.4.4. Bilan thermique

Le flux de chaleur global échangé par une particule avec le milieu extérieur s’écrit :

Qn =0Qc — Qray - Qvap =h Ap (Too — Ts) — Ap € O'(Ts4 - Tf) - mvavaap (21)
Le paramétre clé dans les échanges d’énergie plasma-particule est le coefficient de transfert
thermique par convection h, qui est fonction de la vitesse relative entre le plasma et la
particule, et des propriétés thermodynamiques et de transport du mélange de gaz (plasma,
air ambiant ...).

Le coefficient de transfert de chaleur h, entre le plasma et la particule, peut étre exprimé en
fonction du nombre de Nusselt par :

hd
Nu=—2F
ke

(22)

Pour une particule sphérique immergée dans un gaz de température uniforme et pression
normales, en l'absence de tout effet de convection, on peut démontrer que Nu = 2. En
présence d'un mouvement relatif entre la particule et le gaz, une couche limite thermique se
développe autour de la sphére donnant lieu a l'augmentation progressive du nombre de
Nusselt en fonction du nombre de Reynolds et du nombre de Prandtl [107], [108] de la
particule. Ranz et Marshall [108] ont amélioré la corrélation empirique développé
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analytiquement par Froessling dont les constantes ont été déterminées expérimentalement.
Cette corrélation est valable pour Re, <200 et 0,5<Pr <1 dans des conditions de
température et pression normales et s’écrit :

Nuy = A+ B Rey Pr'™ (23)

ou A, B, n et m sont des constantes. Les données expérimentales de Ranz et
Marshall(1952)[108] leur ont permis de de déminer ces constantes comme suit: A =2, B =
0.6,n=1/2etm=1/3.

Pour les gaz autres que l'air et en présence de gradients de température abrupts dans la
couche limite entourant la particule, des corrections ont été proposées a I'équation de Ranz-
Marshall [108] selon les phénoménes physique pris en compte (effets de couche limite
thermique, raréfaction et effet de soufflage).

11.4.5. Modéle de chauffage homogene

Quand le nombre de Biot présenté dans I'équation (15), est suffisamment faible (Bi < 0,03)
on peut considérer que le transfert de chaleur a l'intérieur de la particule est plus rapide que
les mécanismes de transfert de chaleur entre la surface de la particule et le milieu extérieur,
ainsi on peut considérer la température de la particule comme homogene. En se placant
dans ce cas, le traitement thermique des particules est supposé se dérouler selon quatre
étapes séquentielles :

Chauffage de la particule > Fusion a température
solide constante T, = Ty
Chauffage de la particule > Ebullition a température
liquide et évaporation constante Ty, = Tepy

o Chauffage/refroidissement de la particule solide

La température est calculée a partir d'un bilan thermique dans la couche limite entourant la
particule :
dTp 2 2 4 4
myCp,—- = hrdj(Teo = T) = epontdi (T —T) = Qy (24)
ou Q,, est le flux thermique recu par la particule, h le coefficient de transfert de chaleur et T,
la température ambiante. L’équation d’évolution de la température au cours du temps peut
s’écrire :
daT, 60, (25)
e
dt ndepppp

ou Cp, est la chaleur spécifique du matériau de la particule.

e Fusion/solidification
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Lorsque la température de la particule atteint sa température de fusion (T, =Tf), on
considere que la chaleur recue par la particule est entiérement convertie en chaleur latente
de fusion Lg,. La fraction massique fondue X;, évolue selon I'équation :

dX dX 60
qusmp d_tp =0n= a E

= 26

dt ”dz?;qust ( )

La fraction fondue est égale a 0 lorsque la particule est entierement solide, et & 1 lorsqu'elle
est totalement fondue.

e Chauffage (refroidissement) avec évaporation de la particule liquide

Le bilan thermique dans la couche limite s'écrit :

drT, ‘ ,
mpCpP d_tp = hT[dlZ’ (TOO - TP) - SO—T[dZZJ (T; - T;) - mvavaap =0Qn (27)

L'expression de 1, est établie dans I'annexe A, a partir d’un bilan de masse et d’espéeces
en surface de particule en prenant en compte la diffusion de la vapeur suivant la loi de Fick :

dm,

7 = —ZTTTppgDSth

La diminution du diamétre est liée a I'’équation par I'expression :
dd; 6
P 4 28
dt P, Myap ( )

Mygp = —

e Quatriéme étape : ébullition

Lorsque la température de la particule atteint sa température d’ébullition (T, = Tep,), ON
considére que la chaleur regue par les particules est entierement convertie en chaleur

latente d'ébullition. L'évolution du diamétre de la particule peut alors étre calculé par (car

% = 0 dans I'équation (22) :

dd, 60y (29)
dt ndlz,L,,appp

I1.4.6. Modéle de chauffage de particule non-homogéne

Lorsque le nombre de Biot de la particule dépasse 0.1, par exemple pour des matériaux
céramiques immergés dans un plasma les gradients de température et la position du front de
fusion en leur sein doivent étre modélisés. Pour une particule sphérique dont la température
ne dépendrait que la direction radiale (T, = Tp(r)), le transfert thermique dans la particule
est régi par I'’équation de conduction suivante :

oT 10 oT
ppsinCots 3z = V- (episy7T) = 5 (Fps 5 ) (30)
ou r est la composante radiale dans le systéme des coordonnées sphériques. Les indices s
(solide) et [ (liquide) désignent les propriétés associées a I'états physique du matériau. Le
front de fusion et d’évaporation sont repérés respectivement par r,, et r sur la Figure 62.
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Qey = WdZh(T, = Ty)
/o qr = nd} € o(T} - TF)

7

1 dd,
= 3T dp Py gy

r

Figure 62 Schéma de la propagation du front de fusion pour une particule immergée dans un plasma
(Bourdin 1983) [84]

Tenant compte de la symétrie sphérique de la particule, la valeur de température au centre
est régie par la condition :

a—T(r=0,t) =0 (31)
or

A la surface de la particule, on a :

aT mvap Lvap

ky a_r(r =1,) = h(Ty — Tps) — €0(Ty — Tem) — nd? (32)

Le dernier terme de la partie droite de cette équation représente I'énergie absorbée par le

Y

flux d’évaporation. L'expression de i,,, est par la suite établie a partir de masse et
d’énergie au niveau de la couche limite autour de la particule (annexe A) :

Mygp = —2MT,pgDShBy, (33)
L’expression suivante permet de suivre le front d’évaporation :

dd
Myqp = T3Py d_tp (34)

Au cours de la fusion de la particule, le déplacement de l'interface entre la phase liquide et la
phase solide, dont la position radiale est notée 7y, (ou 7;,, sur la Figure 62), est régie par :

aT _ OT drfus
kpﬁ (T = Trus t) —kyp W(r = rftts' t) = Lyuspp dt

ol Ly, est chaleur latente de fusion.
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II.5. Prise en compte de phénoménes physiques a I'interface plasma-particule

Dans les écoulements de plasma, des corrections ou reformulation des expressions du
coefficient de trainée et du nombre de Nusselt doivent étre effectuées pour tenir compte de
certains phénomenes liés notamment aux conditions plasma, tels que les fortes variations
des propriétés thermo-physiques a travers les couches limites thermiques entourant les
particules, le saut de température a la surface de la particule di a I'effet de raréfaction ou
effet Knudsen et l'effet de soufflage lié a une évaporation intense, sur le chauffage et le

mouvement de la particule.

Remarque : Les corrections du coefficient de trainée et nombre de Nusselt issues de
différents modéles ne peuvent étre utilisées dans un méme modéle.

I1.5.1. Gradients de températures dans la couche limite

La température du plasma a l'extérieur de la couche limite entourant une particule peut
dépasser 10* K, tandis que la température de surface de la particule ne peut pas dépasser
sa température d’ébullition. Une telle condition donne lieu a de trés forts gradients de
température a travers la couche limite sur quelques centaines de micrométres d’épaisseur,
provoquant de fortes variations non linéaires des propriétés thermodynamiques et de
transport [109]. Pour modéliser cet effet, plusieurs auteurs ont proposé d’évaluer les

coefficients de trainée et le nombre de Nusselt a une température calculée a partir de
I'expression :

Te =Ts + §(To — Ts) (35)

¢ est un indice est le parametre de moyenne de la température T; dite « de reférence ». Si
¢ =1/2, la moyenne arithmetique donne la température de film : Tr_y/, = Tf = (T + Ts)/2.

11.5.1.1. Coefficient de trainée

Sayegh et Gauvin (1979) [107] ont effectué des simulations numériques de I'écoulement
autour d'une particule sphérique se déplagant dans un plasma d'argon a un nombre de
Reynolds de 50, en utilisant dans un cas des propriétés de fluide constantes a travers la
couche limite et dans un autre, des propriétés variables. lls ont recommandé I'estimation des
propriétés du fluide a une température de référence T 14 tel que :

To19 =T +0,19(T, — Ty) (36)
De nombreuses autres corrections de l'effet des gradients de température a travers la
couche limite sur la trainée et les coefficients de transfert de chaleur (Nu) ont également été
proposées et largement acceptées dans la littérature [102] sur la base de simulations
d’écoulements plasma. Celles-ci impliquaient I'utilisation de la température moyenne du film
Ty, pour l'estimation des propriétés thermodynamiques et de transport du plasma, suivie

d'une correction supplémentaire de la trainée ou du coefficient de transfert thermique obtenu
qui sont décrites ci-dessous.

Sur la base de simulation numériques, Lewis et Gauvin (1973) [110] ont proposé d'évaluer
les propriétés thermodynamiques et de transport utilisées pour le calcul des coefficients de
trainée et de transfert de chaleur basés sur la température moyenne arithmétique du film T,

a travers la couche limite entourant la sphére.
1
Tr=5 (Ts + T) (37)
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Le rapport de la viscosité cinematique estimee a la température moyenne du film v, a celle
estimée a la température du gaz loin de la surface v,, a la puissance 0,15 a été utilisé pour
corriger le coefficient de trainée suivant I'expression :
vp\015
Cp=C (—) 38
D= E0r\y (38)

ou Cp (le coefficient de trainée calculé avec les propriétés évaluées a la température du film.

Lee et al. (1981) [109] ont proposé un facteur de correction différent par simulation
numérique de I'écoulement, principalement avec de I'argon:

0,45
pmum) (39)

Psls

Les résultats obtenus avec différentes expressions utilisées pour la correction du coefficient
de trainée dans un jet de plasma ont été résumés dans le Tableau 7 par Pfender et Lee
(1985) [97]. On peut remarquer d’aprés ces résultats que pour un nombre de Reynolds
donné, le coefficient de trainée calculé par différentes méthodes peut varier jusqu'a 50%
entre les différentes approches (avec les propriétés évaluées a la température du film, et les
corrections citées). lls montrent également une forte dépendance vis-a-vis des températures
des particules et du plasma loin de la particule.

CD =CDf(

Tableau 7 Coefficients de trainée calculés par différentes méthodes pour un écoulement de plasma
d’argon autour d’une sphére lisse [97]

T,[K] | To[K] Reference 0, 1Nomb1r 2CE 1R(’)evn20(;ds %0
Simulations de Lee et al. (1985) [111] 100811542918 1
1000 | 4000 Propriétés évaluées a la température du film | 100,6 | 12,3 |24 | 1,6 | 1,1
Lee al. (1981) [109] (eq. (39)) 115,6 | 14,2 (2,7 |19 | 1,2
Lewis et Gauvin (1973) [110] 146,1 | 17,9 | 3,4 [ 24 | 1,6
Simulations de Lee et al. (1985) [111] 15191176133 (21|12
2500 | 10000 Propriétés évaluées a la température du film | 112,9 | 13,7 | 2,5 | 1,7 | 1,1
Lee al. (1981) [109] (eq. (39)) 136,9 | 16,6 | 3,1 [ 2,1 | 1,4
Lewis et Gauvin (1973) [110] 164,5|199 (3,725 | 1,7
Simulations de Lee et al. (1985) [111] 1999 | 22,4142 |26| 14
3000 | 12000 Propriétés évaluées a la température du film | 137,6 | 16,2 |1 29 1,9 | 1,2
Lee al. (1981) [109] (eq. (39)) 202,3 1239422818
Lewis et Gauvin (1973) [110] 226,81 268 (4,732 2

La principale conclusion de Young el al. [112] & /issue de cette étude est que la formulation
de Leeet al.(1981) [109] (équation (39)) est la plus en accord avec les données
expérimentale tout en étant justifiée théoriquement. C’est donc celle qui sera adoptée par la
suite.

11.5.1.2. Coefficient de transfert/Nombre de Nusselt :

Lewis et Gauvin(1973) [110] ont utilisé le nombre de Nusselt de Ranz et Marshall avec un
nombre de Prandtl estimé a la température du film Ty = (T, + T)/2) pour inclure I'effet de la
variation de température a travers la couche limite thermique:

Ve 0,15
Nug = (2 +0515Re}'?) (vl) (40)
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Le coefficient de correction est apparu dans les travaux expérimentaux de Ahmed (1967)
[113] dans le but de déterminer une corrélation générale pour les coefficients de transfert de
chaleur par convection forcée pour des cylindres circulaires subissant un écoulement
transversal. Les mesures de transfert de chaleur ont été obtenues dans des conditions d’'un
jet de plasma. Les mesures ont été effectuées au moyen de capteurs a film cylindrique a
température constante, refroidis intérieurement, dans la plage de nombres de Reynolds 5-75
pour divers ratios de températures paroi-fluide, le maximum étant T, /Ts = 4, et pour des
écoulements composés de He, N, et C0,.

Fiszdon (1978) [114] a proposé un corrélation numérique qui a été corrigée par Young et
Pfender(1987) [112].

0,6
Pots) 1)

pSMS

Sayegh et Gauvin (1979) [107] ont effectué des simulations numériques d’écoulement a
propriétés constantes autour de spheéres et d’autres avec des propriétés variables (plasma).
Le nombre de Reynolds a été varié de 0,1 & 50, quant au nhombre de Prandtl, une seule
valeur a été prise (Pr = 0,67) et le ratio température de surface et température d’écoulement
loin de la surface de 1 a 4.

Nu,y = (2 + 0,6Ref1/2P1}1/3) (

Nug = 2fy + 0,0473 Pr™Rey’35” (42)

m = 0,78Re; 39 **

T 1+x
P )
=
@+x(1- 77:—5) YT—S (43)
Reg 1o = Po 19dp|vp vgl
Ho,19

ou x est I'exposant sur le terme de la température dans I'expression de la viscosité
cinématique, pour de I'argon x = 0,8. Les propriétés avec un indice 0,19 sont evaluées a
T0,19 == TS + 0,19(T00 - TS)

Lee et al.(1981) [109] estiment que les suggestions de Lewis et Gauvin, Fiszdon et Sayegh
et Gauvin sont pertinentes pour des températures de plasma inférieures a 5000 K mais
qu’au-dela, I'écart par rapport a leurs calculs, augmente rapidement du fait de I'évolution
rapide des propriétés physiques du gaz liées a l'ionisation. lls ont effectué des simulations
numeériques avec des Reynolds qui vont de 0,1 a 50, des températures du gaz autour de la
sphére qui varient de 4000 a 12000 K, et des températures de surface de la sphére variant
de 1000 a 3000 K. La corrélation des données donne le résultat suivant :

/ / Poolhoo) 2 Cp 058
Nuy = (2 + 0,6Re?Pr}/? (ﬂ) <—°°> (44)
o= e Pshs Cp,

Chen et al. [105] (7th ISPC1985) présentent une relation plus complexe et présentée
succinctement dans un acte de congrés qui n’a pas été a ma connaissance pas été publié
par la suite :
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hs 1,14
P 048 o log) 052 /1 — (—) \
Nuy = 2|1+ 0,63RemPr&8( 5) (p s ) 0 (45)
P co pSMS

ou h est I'enthalpie spécifique du gaz.

Vardelle et al. (1983) [95] ont utilisé I'équation de Ranz et Marshall avec un nombre Prandtl
constant ( = 0,51) mais avec des propriétés du gaz intégrées a travers la couche limite
thermique:

Nug = 2 + 0,514Re/? (46)

avg

Le nombre de Reynolds avec des propriétés moyennées s’écrit :

pd,|lv, — v
Ry = 22172 = ¥l (@)
7
Les propriétés utilisées dans cette relation ont été moyennées de la maniére suivante :
1 (T
D = dT 4
=TT, fT S @ (48)

ou ¢ est une propriété du gaz. Cette méthode a été proposée la premiére fois par Bourdin et
al. (1983)[84].

Abramzon et al. (1989) [115] préconisent, & partir des résultat expérimentaux de Yuen et
Chen (1976) [116] relatifs a I'échange de chaleur de gouttelettes avec un gaz de faible
température et un faible nombre de Spalding (B < 3), [Iutilisation d’'une température et
d’une fraction massique de références suivant la régle des 1/3. En effet, ils proposent de
calculer les propriétés du gaz et la fraction massique de vapeur dans le mélange par :

_ 1
T=T,+ §(Too ~T,) (49)

et

_ 1
V=Y + 3 (Yo — ¥o) (50)

Bobzin et al. (2018) [117] ont proposé une méthode de calcul des propriétés physiques
moyennées suivant les expressions :

5
1
o= EZ‘ o(T)

T, =T, + (Tn) (T, —T.) o1

Bilan : Les corrélations du nombre de Nusselt en fonction du nombre de Reynolds pour une
particule immergée dans plasma d'argon & pression atmosphérique obtenues par simulations
numériques et présentées précédemment par différents auteurs sont comparées sur la
Figure 63 (Pfender 1985)[102] pour des couples de température du plasma (T,) et
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température de particule (Tw), successivement de (4000, 1000), (10000,2500) et
(12000,3000). On distingue deux faisceaux de courbes :

e Un réseau de courbes assez groupées correspondant a des nombres de
Nusselt « plus faibles » (Lewis et Gauvin, Fizdon, Sayegh et Gauvin).

e Les courbes correspondant aux travaux de Lee et al. et Vardelle (basés sur la
corrélation de Bourdin et al. (1983)[84], moyenne de température par
intégration) qui correspondent & des nombres de Nusselt « plus élevés »
notamment lorsque le couple de température plasma-particule ou le nombre de
Reynolds de la particule augmente.

1‘ ' L v L\l ¥ ¥ ] I 1 1 1 !

8 20} i

T.= 4000 K ‘3 : - .
= *ilee 2532 x:Lee

16 -1

’2|' T.= 10000 K
T,= 2500 K

j6} T.=12000 K _

T,= 3000 K
x « Les (20), simulstion| 8 -

v+ S&G (15, .
1 —.= Lewis & Gauvin (§) s E|
2 2 —...~ Fiszdon (14) y : m= 8
3 ---- Sayegh & Gauvin (15)] 4F, .-
4 —..= Lee stal (19) ".__.1_\}__'___1.‘.:__
— [ giiguu iy i
5 Vardelle et al. (4]) SRR
1 1 1 [] L 4 L |
0 20 e 0 20 a0 0 20 30
- Re. Re.

Figure 63 Comparaison de Pfender (1985)[102] de différents nombres de Nusselt a partir des lois de
corrélations de d’apres différents auteurs [95], [107], [109], [110], [114] par simulation numérique pour
un plasma d'argon a pression atmosphérique.

Le coefficient d’échange par convection calculé par Vardelle (1988) en fonction de la
température du plasma pour une particule de 50 um de diamétre a 1000K se déplagcant a
50 m/s dans un plasma Ar-H, (17% vol.) est comparé sur la Figure 64 avec les corrélations
proposées par d’autres auteurs. Les résultats montrent des différences significatives, en
particulier dans la plage de températures plasma de 5000 a 7000 K en raison des effets de
dissociation (H>) et au-dela de 9000 K du fait de phénomeénes d’ionisation du gaz plasma.
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Figure 64 Coefficient de transfert de chaleur pour une particule de 50 um de diamétre se déplagant a
50 m/s avec T, = 1000 K dans un plasma Ar-H, (17% vol.) calculé par Vardelle (Thése 1988) et
comparés avec d’autres auteurs.

Les résultats de Lewis et Gauvin (1973) [110], Fizsdon (1979) [114] et Lee et al. (1981) [109]
ont été évalués a la température du film et ils présentent une évolution similaire avec un pic
proche de 6000 K correspondant a Tr = 3500 K, qui peut étre expliqué par dissociation de

I'nydrogéne pour laquelle la conductivité et la chaleurs spécifique présentent des valeurs
élevées. On voit que la différence, entre les valeurs du coefficient de transfert de chaleur,
pour la conduction pure (Nu = 2, Bourdin et al. (1983) [84] ) et calculé avec les propriétés
intégrées, est faible.

En raison des gradients de température élevés et de fortes variations non linéaires de la
conductivité thermique vis-a-vis de la température dans les milieux plasma du fait des
phénoménes de dissociation et d’ionisation (notamment pour les gaz diatomiques pour
lesquels un fort pic est observé a la température de dissociation du gaz [112]), le coefficient
h dépend donc fortement du mode de calcul de la température de film ou de la méthode
employée pour évaluer ces propriétés.
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Figure 65 Comparaison de sept expressions de (1) a (7) sous différentes formes mathématiques pour
des particules de taille avoisinant 1mm [112] :
(@) et (b) : h x dp, = Nus X ks comparées avec des données expérimentales pour un plasma d’argon et pour
Re,, = 1 et 33,6 respectivement et une température de surface de particule de 300K.
(€) : Nue (= Nug(Seo — S5)/ (koo (T — T5)) = hd,/ko) comparées avec des données expérimentales pour un
plasma d’argon et pour Re,, = 24 et une température de surface de 3400K.
(d) : de h x d,, = Nuy X k; comparées avec des données expérimentales pour un plasma d’azote et pour Re,, =
43 et une température de surface de particule de 330K.

Young el al. [112] ont comparé sept expressions différentes du nombre de Nusselt pour de
petites sphéres portées par des écoulements de plasma dargon et d'azote a des
températures de 300 a 21 000 K a pression atmosphérique. Les calculs ont été réalisés a
partir de simulations d’écoulement autour de sphéres de diamétres avoisinant 1mm (Figure
65). Pour les graphes (a) et (b) le paramétre h X d, = Nuy X k, est comparé avec des
données expérimentales (triangles et hexagones) pour un plasma d’argon et pour Re,, = 1 et
33,6 respectivement et une température de surface de particule de 300K.
Pour le graphe (c),le nombre Nug (= Nuf(Sw — S5)/(keo(Teo — Ts)) = hdp/ke) issu de
différents modéles (de (1) & (7)) sont comparées avec des données expérimentales pour un
plasma d’argon et pour Re,, = 24 et une température de surface de 3400K. Pour le graphe
(d), 'expression h x d,, = Nus X kg, issue de differents modeles, sont comparées avec des
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données expérimentales pour un plasma d’azote et pour Re,, = 43 et une température de
surface de particule de 330K.

Pour cas de l'argon (Figure 65 (a), (b)et (c)), ils ont constaté un consensus général jusqu'a
9000 K, et au-dela de cette température les différentes expressions se différencient. Les
corrélations (1) (2) (3) et (4) sont les plus proches des résultats expérimentaux. Pour 'azote,
les sept corrélations sont en bon accord jusqu'a 4000 K, mais montrent des écarts
importants au-dela de cette valeur probablement du fait de la dissociation du gaz, les
guelques données expérimentales ne dépassant pas 5500 K mais suffisent pour avoir une
idée sur lesquelles des corrélations sont les meilleurs en changeant les gaz plasmagenes.
Dans ce cas, comme le montre la Figure 65 (d), les corrélations (1) et (4) sont les plus
proches des données expérimentales.

La principale conclusion a l'issue de cette étude est que la formulation de Lee et al.(1981)
[109] (équation (44)) est la plus en accord avec les donnée expérimentales tout en étant
justifiée théoriquement comme le montre I'ensemble des résultats précédents.

11.5.2. Effet Knudsen (Raréfaction)

L'effet de raréfaction (Knudsen) sur le transfert de chaleur par conduction-convection entre
une particule et un plasma thermique est important pour de nhombreuses situations pratiques
relative au traitement physicochimique des matériaux en milieu plasma. Cet effet est plus
margué dans les conditions physiques de faible pression et/ou des températures élevées. Il
peut étre évalué a travers le nombre de Knudsen qui est un nhombre sans dimension qui
permet de définir le régime dans lequel la particule évolue a partir du rapport du libre
parcours moyen A des particules constituant le gaz a une longueur caractéristique, ici le
diametre de la particule d,, :

Kn="/y (52)

Physiguement il caractérise la densité des chocs des particules gazeuses sur la particule
solide. Pour un fluide, les différentes plages de valeurs du nombre de Knudsen
correspondent aux régimes suivant [118] :

e Régime continu (Kn < 0,001) : les équations de continuité comme Navier-Stokes et la loi
de fourrier avec des conditions limites continues sont valides, ainsi que I'utilisation de
conditions limites continus.

e Régime de saut de température (0,001 < Kn < 0,1) : ce régime induit une perturbation
dans l'utilisation des conditions limites continues qui doivent étre corrigé par des facteur
dans les expressions du terme de flux de chaleur et la force de trainée.

e Régime transitoire (0,1 < Kn < 10).

e Régime moléculaire libre (10 < Kn: les lois de continuité ne sont plus applicables dans
ce régime.
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Tableau 8 Régimes d'écoulements et leurs descriptions correspondantes en fonction de du nombre de

Knudsen
Kn = 10 Kn=0.1 Kn = 0.001 Kn—-20
Régime moléculaire Régime de Régime de Régime continu
Libre gime glissement (saut de Continuum regime
transition
Free molecular Transition reaime temperature)
regime g Slip-flow regime Visqueux Fluide parfait
Equation de . . .

9 Equation de Navier stokes + CL Navier-Stokes

Boltzmann sans ; . R R —
. Boltzmann de glissement Loi de fourrier
collisions

L'effet Knudsen est plus marqué pour les petites particules, les particules de températures
de surface trés élevées et les plasmas d’enthalpies élevées et en particulier pour un plasma
Ar-H, par rapport aux plasmas d’argon et d’azote a la méme température [118].

Les expressions analytiques du coefficient de transfert de chaleur prenant en compte l'effet
Knudsen reposent sur I'approche du saut de potentiel de conduction thermique. La plage des
nombres de Knudsen pour laquelle cette analyse est applicable se situe dans la plage
0,001 < Kn < 0,1. Cela est souvent le cas dans les milieux plasma qui sont caractérisés par
des températures plutét élevées.

Pour établir le modéle de saut de température, la particule est considérée comme immergée
et immobile dans un plasma uniforme a pression atmosphérique avec un transfert de chaleur
conductif plasma-particule stationnaire. Les effets de convection sont négligés ainsi que les
transferts d’énergie par rayonnement.

La température du plasma en dehors de la couche limite thermique de la particule est T =
T (r > ), T, est la température du plasma au voisinage de la particule qui est comprise
entre la température précédente et la température réelle de paroi T, en raison de la présence
de l'effet Knudsen. La difference T, — T; représente le saut de température a la surface des
particules. Le gradient de température sur la couche de saut de température s’écrit :

(M> ol (53)

arls z
Les conditions limites entre la surface et loin de la particule s’écrivent :

r— T =T,

ro(y=dy/2) T=T,+T, (54)
La premiere condition correspond au cas limite pour lequel I'approche de continuité est
toujours valable, mais la deuxiéme contient |'effet de saut de température a la surface de la
particule. D’aprés Kennard (1938), le saut de température ne serait valide que pour de
faibles différences de températures ((T,, — Ts) < 50K).

Pour étudier le transfert de chaleur vers une particule dans des conditions de plasma, il est
plus opportun d'utiliser le potentiel de conduction thermique plutét que la température. Le
potentiel de conduction S est défini par :

T h k
S=f de=f —dh
T, hTCp
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ou T, et h, sont respectivement la température et I'enthalpie de référence du plasma a cette
méme température. Le flux surfacique transféré a la particule par conduction, peut s’écrire
en fonction de S :

w=(%). (56)

ou lindice s désigne la surface de la particule. En utilisant le potentiel de conduction
thermique, des solutions exactes du transfert de chaleur gaz/particule sans et avec
évaporation ont été obtenues pour les cas limites pour lesquels I'approche de continuité est
valable. En introduisant le potentiel de conduction thermique, nous pouvons transformer
I'équation du saut de température en :

ds Sg —Ss
) = 7
(dr)s z* ®7)

z* est la distance sur laquelle se produit le saut du potentiel de conduction. De méme que
pour la température, les conditions limites du potentiel de conduction s’écrivent :

r—> S=5x» 58
ror, §=S5;#S;s (58)
Le flux conductif en régime de saut s’écrit :
4 2(dS) 4 5 S0 — Ss 59
QO_ T de_ T T5+Z* ( )
En régime continu, le flux conductif a la surface s’écrit :
Qoc = 4m15(Sewo — Ss) (60)
Le résultat du rapport des deux flux est :
Q _ 1
QOc 1+ Z_* (61)

N

Une expression pour z*, peut étre établie en utilisant une procédure similaire a celle donnée

ou a représente le coefficient d'accommodation thermique mesurant le degré auquel
I'échange d'énergie a lieu lorsqu'une molécule de plasma impacte la surface de la particule ;
Pr, et y désignent respectivement le nombre de Prandtl et I'indice adiabatique en surface de
particules (aux conditions a la surface). Le Nombre de Knudsen effectif Kn*relatif au milieu
plasma et le libre parcours moyen effectif A*correspondant s’écrivent :

A*
o
Kn* = p (63)
14
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Le libre parcours moyen s’écrit :

2 2k P (64)
=——=1TIT.
psvgs Cp :

ol la vitesse moléculaire v, s’exprime comme la moyenne massique des vitesses
moléculaires :

T = [ (65)

M, est la masse molaire du mélange. Les valeurs moyennes de la conductivité thermique et
de la chaleur spécifique peuvent étre facilement calculées par :

__jTg kdT Sy — S
n Tg—Ts Ty—Ty

T, _ (66)
B f 9 CpdT  hy—hy
p = =
T, Tg - T Tg — T
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Initialisation du calcul itératif :
T, Arbitraire

Calculer la conductivité moyenne k et la chaleur spécifique C—p
moyenne en fonction de T} (équation (66) )

Calculer z* (équation (62) )

Calculer Q. (normalement connu a partir du
pas de temps précédent) (équation(60))

Calculer Q, a partir de Qo et z* (équation (61) )

Calculer S, a partir de I'expression de Q, (équation (57) )

Chercher la valeur de T, qui correspond a S;; (Propriétés du gaz)

Oui

Tgnew _ Tgold > ¢

Figure 66 Logigramme de la procédure de calcul de k, Cp, A", Kn*en itérant sur T,

Afin de calculer ces intégrales, il est nécessaire de déterminer la valeur des températures de
saut T;. Cela n'est possible qu'a l'aide d'un calcul itératif. La Figure 66 correspond a la
procédure de calcul proposée par Chen et Pfender (1983) [23] [27] pour déterminer les
valeurs de k, C_‘p, A" et Kn*. € est la tolérance utilisée dans le critere d’arrét des itérations.

Aucune donnée expérimentale sur le transfert de chaleur de particules exposées a des
plasmas thermiques n'est disponible pour un contrdle direct des résultats théoriques donnés
ci-dessus. Cependant, Chen et Pfender [118] ont utilisé les résultats expérimentaux
rapportés par Takao (1963) pour comparer les prédictions théoriques pour le cas limite des
petites différences de température : la Figure 67 montre I'évolution du rapport du flux
transmis en prenant en compte le saut Qo, sur le flux transmis en régime continu (Qoc) en
fonction du nombre de Knudsen.
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Figure 67 Comparaison des prédictions théoriques du rapport (Qo/Qoc) de Chen et Pfender [118]

avec les données expérimentales de Takao (1963)) pour de petites différences de température (a =
0,85, Pr=0,7,y = 1,4)

La concordance, entre les données expérimentales de Takao (1963) avec les calculs
théoriques de Chen et Pfender [118], est excellente. La valeur a = 0,85 est une valeur
raisonnable pour le coefficient d'accommodation thermique.

L'effet de raréfaction sur le transfert de chaleur peut donc étre pris en compte a travers le
facteur de correction :

Qo 2-a y 4 ]‘1
=— =1 ————Kn* 67

fin Qoc + a 1+yPr " 67)

Ce facteur de correction tend vers des valeurs de l'ordre de 0.6-0.7 pour un nombre de

Knudsen d'environ 0,1.

Le méme type de correction doit étre mise en ceuvre lorsque le libre parcours moyen du
plasma 4 , est du méme ordre de grandeur que le diameétre des particules d, pour le
transport des particules que celui qui vient d’étre décrit pour le transfert de chaleur. Chen et
Pfender (1983) [118] ont proposé la correction suivante du coefficient de trainée continu
(indice « cont ») afin de prendre en compte l'effet Knudsen, dans la gamme (0,01 < Kn <
1,0) :

2—a y 4 . —045
a 1tyPr. Kn = (Cp)cont X fig® (68)
S

Cp = (CD)cont [1 +

La correction du coefficient de trainée peut étre importante lorsque l'on considére des
particules de l'ordre de 0,1 a 5um comme illustré par le tableau 5 relatif aux travaux de
Fazilleau (2003) pour des particules de zircone immergées dans un plasma infini Ar-H, (25
vol.% H,) & 10000 K.
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Tableau 9 Facteur de correction du coefficient de trainée di aux effets Knudsen pour de petites
particules de zircone de différentes températures (surface) immergées dans un plasma Ar-Hz (25
vol.% H2) a une température 10000 K [119]

dy [um]
T, [K] 5 1 0,1
1000 0,33 0,17 0,06
2000 0,28 0,14 0,05
3000 0,26 0,13 0,046

Pour les petites particules (par exemple 0,1 a 5um), cette correction sur le coefficient de
trainée est encore plus importante que celle appliquée au coefficient de transfert de chaleur.

11.5.3. Effet d’évaporation (soufflage)

Au voisinage de la surface de la particule, a l'interface entre les phases liquide a la surface
de la particule et le mélange de gaz, un équilibre thermique s’établit alors qu'un flux de
matiére traverse l'interface sous forme de vapeur. Pour un taux de transfert de masse élevé,
le flux de vapeur « repousse/limite » le flux de chaleur provenant de la phase gazeuse vers
la particule, réduisant le coefficient de transfert de chaleur qui devient une fonction non-
linéaire de ce taux de transfert de masse. D'un autre cété, le flux thermique recu par la
particule est réduit du fait de l'absorption de chaleur par la vapeur [120] a linterface
liquide/gaz. Plusieurs auteurs ont préconisé une simple utilisation de coefficient de correction
des coefficients de transferts de chaleur, d’autres ont suggéré de nouvelles expressions.

11.5.3.1. Modéle semi-théorique

L’équation de transfert de chaleur a linterface liquide/gaz plasma est établie comme base
permettant d’expliciter les différentes expressions du coefficient de correction lié a I'effet de
soufflage proposées par la littérature. L’équation d’énergie en enthalpie massique et sous
forme locale de I'écoulement autour de la particule s’exprime par :

a -
() + V- (o) = V. kVT—zhj]j +S, (69)
j

avec :
h= Z Yih (70)
]

Le terme }; hjfj correspond a la diffusion d’espéces (dans le cas ou la surface s’évapore, le

gaz qui se diffuse au niveau de cette derniére est la vapeur). h est I'enthalpie, ]_; est la
diffusion S, est un terme source et Y; est la fraction massique du gaz j du mélange de gaz.

On considere que I'écoulement a la surface de la particule est quasi stationnaire (9/dt = 0)
et que sa vitesse est nulle, ce qui équivaut a dire que le nombre de Reynolds est nul (Re =
0) et que les transferts de chaleur sont principalement dominés par la conduction (diffusion).
En effet '’équation de transfert d’énergie devient :
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V. kVT—Zh]-ij+a—’h -0 (71)
7

avec S, = V- gy, ol g3, est un potentiel vecteur du terme source :
kVT — Z hilj +0n = qp (72)
J

|a,|| = @,/4mr? est une constante d'intégration qui correspond au flux moyen surfacique
d’énergie échangée avec la particule. En intégrant cette équation entre la surface de la
particule et une surface sphérique située a un certain rayon r, et en prenant en compte que
la seule espece a diffuser dans ce volume de controle est la vapeur :

s A o so
f KVT =) W+ | S =f q,-ds (73)
S. o S
$ J

Les différents termes peuvent s’exprimer par :

S() — oT
f (V) TS = 4mr2a
s or

S

S n
$ J

sy
f O-')h dS = —‘rhva
S.

N

On en déduit :

oT
4y 2k = = 1y Gy (T = T) = 1 Ly = Qp (75)

L’indice « v » correspond a I'espéce vapeur.

Cependant Xiong et al. [121] et Wan et al. [122] ont utilisé la chaleur spécifique du film
entourant la particule (mélange de vapeur et de gaz environnant).

11.5.3.2. Approche de Faeth (1983)

Faeth1983 [123] est une étude trés citée dans la littérature récente grace au calcul du
nombre de Nusselt exprimé a partir de I'équation (75). Faith a, par contre, pris la chaleur
spécifigue du mélange de gaz autour de la particule et pas seulement de la vapeur (Faeth
1983).

Apres l'intégration de I'équation différentielle (75) entre 7, et oo :

mCp, (T, — T. mC
Polle ~Te) _ oo (12CP0 ) 4 (76)
mL, + Qp 2mry kg
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On vy injecte le 'expression du nombre de Nusselt qui s’écrit :

Ny = 21, (BT) 77)
Yo T \ar ),
D'ou :
mCp,d 1 dT mC
- Pop (—) = exp Py -1 (78)
mL, + Q, Nuge—o \dr/s 2y ks
Alors :

-1

mC mC
Nuge—o = Py [exp( Py ) -1 (79)

T[Tpkf ZTL'Tpkf

L’équation (79) est I'expression du nombre de Nusselt pour une particule en évaporation
sans aucun écoulement autour. Cette expression a été établie par Faeth (1983) [124]. Wan
et al. [122] Xiong et al. [121] ont cité le rapport de Faeth (1983) en lui attribuant le facteur de
correction du nombre de Nusselt suivant :

_ hCpy meps\ - (80)
fo= 2mrykg Xp 2mry kg

Cette expression est la méme que celle de I'équation (79) mais divisée par 2 artisanalement,
parce que :

lim Nuge—o = 2 (81)
Alors que le facteur f,, doit étre égal a 'unité en 'absence d’évaporation (i = 0). Ce facteur
f, de I'équation (80) a été utilisé dans de nombreuses études, en prenant la chaleur
spécifique du mélange gaz-vapeur (d’ou I'indice « f» pour film), telles que Xiong et al. [121]
et Wan et al. [122] et d’autres théses de doctorat. |l corrige le nombre de Nusselt ou le flux
de chaleur par convection, pour prendre en compte I'effet I'évaporation. Cette méthode n’a
pas de fondement mathématique ni physique. En outre, le fait de multiplier de nombreux
facteurs pour corriger le coefficient de transfert thermique (nombre de Nusselt) sans prendre
en compte I'interaction entre les phénomeénes n’est pas justifié.

11.5.3.3. Approche d’Abramzon et Sirighano

Pour prendre en compte l'effet de soufflage lié a I'effet du flux de vapeur (écoulement de
Stephan) sur le transfert de chaleur ente du milieu extérieur (gaz) et la surface de la
particule, le modéle d’Abramzon et Sirignano (1989) propose la théorie dite du film (couche
d’échange). Cette théorie suppose que la résistance a I'échange de chaleur ou de masse
entre la particule le milieu extérieur due au flux de vapeur issu de la particule, peut étre
modélisée en introduisant le concept de film d’épaisseurs constantes 6; et §,,. Ces deux
grandeurs représentent une couche limite thermique modifiée par l'effet d'un écoulement
perpendiculaire a la surface de la particule pour §;, et couche limite de concentration de
'espéce évaporée pour §,,. Elle a été notamment mise en ceuvre dans le cadre de particule
de carburant (matériau a faible pression de vapeur). Pour une particule sphérique sans
évaporation, les épaisseurs des films thermiques et de diffusion de masse s’écrivent :

Khalil JAAFAR | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2022 102
Licence CC BY-NC-ND 3.0



dp

Spo =7

Nu(;i 2 (82)
S _ |4
MmO Shy — 2

ou Nug, et Shy sont respectivement les nombres de Nusselt et Sherwood (rapports entre les
transferts par convection et les transferts par diffusion/conduction) donnés par les
expressions de corrélation de Ranz et Marshall(1952)[108] :

Nugy = 2 + 0,6Re'/?prt/3

83
Shg = 2 + 0,6Re/25c'/3 (83)

Ranz et Marshal : {
Ces expressions correspondent a une configuration ou les transferts de chaleur par
convection ne sont pas affectés par la variation de la concentration de vapeur sur le film
entourant la gouttelette. Le modéle de couche limite classique utilise les mémes expressions
pour une gouttelette qui s’évapore. Cependant, la présence des écoulements de Stefan
influence les valeurs de §; et §,, en épaississant la couche limite laminaire. Pour prendre en
compte cet effet, des facteurs de corrections sont introduits et notés :

Fe =6¢/60
Epn = 6m/6mo

En fait, ces facteurs représentent le changement relatif de I'épaisseur de la couche limite da
aux écoulements de Stefan.

(84)

L’expression des facteurs de correction F; et F,, a été déterminée expérimentalement en
mesurant I'épaisseur de la couche d’échange en variant les nombres de Schmidt, de Prandtl
et de Spalding du liquide s’évaporant. Il s’est avéré que I'épaisseur ne dépend que des
nombres de Spalding (B). En effet les facteurs s’expriment comme suit :

In(1+B)

5 (85)

F(B) = (1+B)%7

Les termes B,, et B, sont les nombres de Spalding caractérisant les transferts de masse et
d’énergie respectivement dont I'expression est établie dans les annexes AetB :

Y, — Yo
to1oK (86)
B — Cp,vap (Too - Ts)
’ Lv + Ql/mp

ou Y; est la fraction massique de la vapeur au niveau de la surface de la particule, Y, est la
fraction de la vapeur loin de la surface de la particule. Q; est la chaleur transférée a la
particule par gaz environnant.

Cet épaississement des couches limites sous I'effet des phénoménes d'évaporation se
traduit par une modification des nombres de Nusselt et Sherwood qui s’écrivent :
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27 aT In(1+ B;)
o () 28
S \ar ), T Y B .
oo P () _ I+ By (87)
T Yo=Y \0r) B,

Les paramétres Nu et Sh sont les véritables nombres de Nusselt et de Sherwood. Tandis que
Nu* et Sh* sont les nombres de Nusselt et Sherwood modifiés. Le coefficient de transfert par
convection s’écrit s’écrit en fonction du nombre de Nusselt par:

Nu k
f

h =
d

(88)
14

Le taux d’évaporation par diffusion calculé par le bilan de masse et d’énergie donne
I’équation suivante (voir annexe A et B) :

Myap = TdpPrDyap rSh* In(1 + By,)
Myap = nk—fd Nu*ln(1 + By) (89)
Covap ‘
ou ps et ky sont respectivement la densité et la conductivité du gaz du film definie par :
Tr =Ts +1/3 (T, — Ts), Cprvap €St la chaleur spécifique de la couche d’échange. D, ¢ est le
coefficient de diffusion de masse.

Pour calculer le nombre de Nusselt il serait nécessaire de connaitre B, et d'utiliser la
deuxiéme expression de I'équation (87) par exemple. Pour ce faire, les deux expressions de
I'équation (89), établies a partir de I'équation de diffusion d’espéces et celle d’énergie a
Reynolds nul autour de la particule en évaporation, sont mises relation. Il en découle :

B,=(1+B,%-1

Cpvap Sh* PrDyap,rCp r (90)
Cpf Nu* kf

avec ¢ =

Cette équation est a résoudre par la méthode du point fixe dont la procédure est détaillée par
Abramzon et al. (1989) [115]. Le flux de masse évaporée m,,,, peut ainsi étre calculé a partir

des équations (89).

11.6. Conclusion

Dans ce chapitre, une revue générale et la plus exhaustive possible des approches et
méthodes de modélisation du mouvement et traitement thermique de particules sphériques
en milieu plasma été menée. Le modéle qui ressort des nombreux modeéles de transferts
thermiques est celui de Lee et al. (1981) [111] car il est établi dans des conditions plasma,
est justifié théoriquement et est le plus en accord avec les données expérimentales. Il prend
bien sir en compte l'effet de la couche limite thermique qui se développe autour des
particules sur les propriétés thermodynamiques et de transport du gaz par une correction et
une température dite de film pour calculer les propriétés thermo-physiques du fluide. Pour
tenir compte des effets de raréfaction du gaz sur la cinématique et le transferts thermiques
gaz-particule, 'approche de Chen et Pfender [118] est la plus communément adoptée pour
les travaux conduits en milieu plasma. L'effet de soufflage lié a I'évaporation du matériau
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traité et qui est assez limité dans ces conditions, n’est communément pas modélisé dans le
cas des milieu plasma avec des particules de matériau a trés haute température d’ébullition.
Une approche pertinente développée par Abramzon et Sirignano [115] pour modéliser le
traitement de gouttes liquides de haute pression de vapeur dans des écoulements de
température plus modérée puisque correspondant a de la combustion, sera utilisée pour
évaluer I'importance de la prise en compte de l'effet de soufflage. Ce modéle a été trés
souvent confronté a I'expérience.

Au chapitre suivant, ces approches vont d’abord étre comparées sur des champs dits « figés
», c’est-a-dire, sur des champs a vitesse d’écoulement de plasma et température constantes
afin d’en estimer les comportements et les différences. Des résultats expérimentaux portant
sur le traitement de poudre de zircone dans un jet de plasma d’Ar-H, seront ensuite
présentés puis rapprochés des résultats issus des simulations menées dans les conditions
opératoires équivalentes avec les deux modéles cités précédemment intégrés au modele de
I'écoulement du jet de plasma et ce, afin de sélectionner le modele le plus réaliste.
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Chapitre Ill. Modélisation et validation des modéles d’écoulement et de
traitement cinématique et thermique des particules

I1.1. Introduction

Les modéles relatifs au traitement cinématique et thermique de particules présentés dans la
littérature et notamment les modele de Lee-Pfender-Chen et Abramzon-Sirignano présentent
certaines différences qu’il convient d’évaluer. Le modéle de Lee-Pfender-Chen est plutot
adapté aux conditions plasma méme si les corrélations sur lesquelles il repose sont basées
sur des considérations théoriques et simulations d’écoulement plasma autour de sphéres de
matériaux initialement solides, validées par quelques rares résultats expérimentaux.

Le modele d’Abramzon et Sirignano est quant a lui était établi dans des conditions
différentes, puisqu’il s’agit d’'un modeéle correspondant au transport et traitement thermique
de gouttelettes de carburant plus volatils dans un environnement de plus basse température
mais pour lequel il est plus facile de mener des expériences, méme s'il a déja été utilisé pour
modéliser la phase d’évaporation du solvant de gouttes de suspension en projection plasma.

Aussi, dans ce chapitre nous allons présenter ces modeéles et évaluer leurs différences en
termes de vitesse, température et diamétre des particules en vol dans différentes
configurations d’écoulement plasma. Dans un premier temps nous mettons en place le
modéele de I'écoulement, puis décrivons clairement les modéles de traitement cinématique et
thermique des particules qui seront comparés par la suite ainsi que les hypothéses de
travail.

Ensuite, des champs de plasma (Ar-Hz, 80-20% en vol.) de vitesse et température uniformes
mais prenant différentes valeurs seront mis en ceuvre afin de vérifier le réalisme du
comportement de ces modeéles, d’en tester la sensibilité aux paramétres du champs plasma
(ainsi qu’a la valeur du diamétre initial de la particule injectée) et de les comparer entre eux.

Une expérimentation consistant a injecter et traiter une poudre de ZrO, de granulométrie
donnée dans un jet plasma, a mesurer les température et vitesse des particules et a les
collecter en vol pour quantifier leur évaporation est présentée. Cette expérience sera alors
reproduite numériquement de fagon a estimer quel modéle de traitement des particules
permet de mieux simuler I'expérience, notamment on comparera la granulométrie des
poudres a la méme distance de collecte. Ceci permettra d’estimer quel modéle améne les
résultats les plus réalistes.

[11.2. Ecoulement : équations du modéle, propriétés et méthodes numériques

Les hypothéses généralement utilisées pour modéliser I'écoulement dans le cas de la
projection plasma sont les suivantes :

e Le plasma est un milieu continu, il peut étre décrit par une température, pression,
enthalpie et vitesse uniques (Kn < 0.01) ;

e Le gaz est a I'équilibre thermodynamique local (ETL), ce qui implique que les
gradients de température, masse volumique, concentration d’espéces ... doivent étre
modérées et suffisamment faibles pour que les molécules du gaz aient suffisamment
de temps pour se mettre & la température de leur environnement proche durant leur
diffusion et convection, ce qui est généralement le cas sauf a la périphérie du jet au
voisinage de la sortie de tuyere.
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e La démixtion et les réactions chimiques entre les différents gaz composant le
mélange de gaz (gaz plasmagéne, porteur de poudre, ambiant et issu de
I’évaporation du matériau injecté) ne sont pas modélisées ;

e Le degré dionisation est faible, est estimée a 2.5% par Ivchenko [8] dans des
conditions opératoires similaires aux nétres au voisinage de la sortie de tuyere ;

e Le gaz est un fluide Newtonien caractérisé par une relation linéaire entre le tenseur
des contraintes et les gradients de vitesse ;

e Le gaz est assimilé & un milieu transparent et le rayonnement du gaz vers les
particules est supposé négligeable comme cela a été justifié au chapitre Il ;

e L’écoulement est supposé stationnaire

Ces hypothéses ont été validées expérimentalement dans les conditions de projection
atmosphérique classique [24], [125].
[11.2.1. Equations de conservation

L’écoulement du jet de plasma et son mélange avec les gaz ambiants repose sur la
résolution des équations de conservation de la masse, quantité de mouvement, énergie,
conservation d’especes pour un écoulement multi-espéces. Ces équations s’expriment par:

Equation de conservation de la masse :

d
L4V (o9 =S, (91)

ou p est la masse volumique du mélange de gaz, v sa vitesse et S,, un terme source de
masse qui pourra représenter la production de vapeur par évaporation des particules
fondues.

Equation de conservation de quantité de mouvement :
a - - - = -
T (pv) + V- (pvv) = -Vp+ V- (7) + pg (92)

ou p est la pression statique, 7 est le tenseur des contraintes visqueuses et g I'accélération
de la pesanteur. Pour un fluide newtonien, le tenseur des contraintes s’écrit :

T=u[(ve+vet) - 2vi ] (93)
ou u est la viscosité moléculaire, I est le tenseur unité.

Equation de conservation de I'énergie spécifique totale E(J/kg) :

9 ﬁ > =
a(pE)+v-(pv(pE+p)) =V- keffVT—Zhj1j+(reff-v) + Sy (94)
j

L’énergie totale E s’exprime en fonction de l'enthalpie de chaque espéce composant le
mélange de gaz h; pondérée par sa fraction massique Y;

p, v’
E=Zyjhj—;+7 (95)
J

ol k¢ est la conductivité thermique effective du mélange de gaz, somme des conductivités
thermique moléculaire du gaz k et de sa conductivite turbulente ki: k.rp = (k + k). k¢
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dépend du modele de turbulence adopté par la suite, 7,7, est le tenseur des contraintes

effectives, f] est le flux de diffusion de I'espéce j dans le mélange de gaz, S; est une source
d’enthalpie, qui peut correspondre par exemple a I'énergie absorbée par I'évaporation des
particules de poudre évaporées par I'écoulement.

L'enthalpie du I'espéce j est calculée par intégration de son énergie spécifique C,; sur
lintervalle de température considérée, ou T, est une température de référence :

T
hj = f Cp,jaT (96)
Tref

Equation de conservation des espéces :

Chaque fraction massique d’espéce j est régie par I'équation de convection-diffusion de
suivante :

9 A )
57 (PY) +V(p9Y) = =V J; + (97)

ou S; est le terme source de I'espéce j due par exemple a I'évaporation des particules de
poudre. Les phénoménes de diffusion pour les écoulements turbulents peuvent décrits par :
He ) vT

Ty == (pDym + ) VY = Dry 7 (98)

ou D;., et D;r sont respectivement les coefficients de diffusion de masse et de diffusion

thermique de 'espéce j et Sc; est le nombre de Schmidt turbulent (Sc; = u;/pD; OU u; est la
viscosité turbulente et D, la diffusivité turbulente).

111.2.2. Modéle de turbulence

Si le nombre de Reynolds est faible dans la torche et dans le cceur du jet plasma comme le
constatent Mariaux et Shigeta (Re ~ 1,000) [126], [127], la turbulence se développe
rapidement sur la périphérie du jet (Re ~ 9,000) du fait de la différence de vitesse et de
masse volumigue entre le jet et le gaz ambiant, et les fluctuations temporelles et spatiales du
jet liées aux fluctuations d’arc favorisent I'apparition de tourbillons d’échelles assez variées.
Méme si d’aprés Shigeta, Meillot et Mariaux [126]-[128], les modéles de turbulence aux
grandes échelles (LES) couplées a des conditions aux limites instationnaires en sortie de
torche sont les plus réalistes en représentant mieux la diversité des échelles turbulentes et le
mélange du jet avec le gaz ambiant, compte tenu du raffinement des maillages nécessaires
et des temps des ressources de calculs qui en découlent, les modéles moyennés (RANS,
Reynolds Averaged Navier-Stockes) sont plus généralement utilisés.

Ces modeéles RANS renvoient des grandeurs moyennées puisque chaque variable
instantanée (comme les composantes de la vitesse, la pression, I'énergie, concentration
d’especes...) est décomposée en une partie moyenne temporelle et une partie fluctuante
telle que ¢ = @ + ¢'. Cette décomposition est introduite pour chaque variable d’écoulement
dans les équations de conservation instantanées, qui sont ensuite moyennées. Afin de
simplifier I'écriture, la barre de moyenne est omise, en supprimant les barres. Toutes les
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équations de conservation restent alors inchangées excepté les équations de quantité de
mouvement qui s’écrivent :

0
—( pviv)  (99)

ox

6p d dv; dv; 2 0dv
2 o+ ) =~ 2 (222,22

0x; H axj+6_xi__ U gx

Les tensions de Reynolds —p vlv] qui représentent I'effet de la turbulence sont ensuite

modélisées a I'aide d’'un modéle de fermeture dit au premier ordre suivant 'hypothése de
Boussinesq qui relie ce terme est lié aux gradients de vitesses moyennes suivant la relation :

(W) = i (L2099 2 p 2 100
p (v/y ox, Tax;) T3\PK T He gy ) Ou (100)

Ou k =1/2 (' ,u’") est I'énergie cinétique turbulente qui doit étre calculée par le modéle de
fermeture. La viscosité turbulent u, repose sur I'hypothése d’isotropie. Sa détermination
repose sur 2 équations de transport supplémentaires. Pour modéliser la turbulence en
proche parois ces modéles nécessitent des maillages trés raffinés du fait de 'importance des
gradients qu’on substitue généralement par des lois de parois a leur proximité (profils de
vitesse empiriques).

Le plus utilisé pour la simulation de la projection plasma du fait de son faible cout de calcul
est le modéle k-¢ [129]-[131], modéle de fermeture du premier ordre qui suppose la
turbulence isotrope et entierement développée.

L’étude de Pierre Fuzet (2014) [132] et Shigeta (2016) [127] montre que le modeéle k-w
(SST, Shear-Stress Transport) turbulence model est un bon compromis pour modéliser de la
turbulence non totalement développée en représentant correctement la transition laminaire-
turbulent et sans faire appel aux lois de parois y compris dans le cas de forts gradients de
vitesses, telle que celui qui correspond a I'’émergence du jet plasma dans le gaz ambiant au
repos.

De Sousa [125] montre qu’en conditions classique de projection plasma sous air, ce modéle
est le plus proche des modéles moyennés a fermeture du premier ordre testés par rapport
aux mesure expérimentales de vitesse et température

Les équations de fermeture pour modéle k-w SST modéle du premier ordre sont :

d dk
(pk) t o (pkv]) (Fk e > + Gy —
¢ (101)

()+ ( )—araw+c Y, +D
ot PO T oy, POV Ty [0y ) T e T T T e

ou w est le taux de dissipation spécifique, G, est la source de w, I, etT, (I; = u+ y;/o; , i =
w, k) sont les diffusivités effectives de k et w, g,, est le nombre de Prandtl turbulent pour w,
Y, etY, représentent la dissipation de k et w, et D, est le terme de diffusion. La viscosité
turbulente pour ce modéle k — w est définie par :

pk /1 SF,
U = Zmax 1 (E,al—w) (102)

ou le coefficient a* sert & corriger la viscosité turbulente dans le cas de faible Reynolds et
donc la production et la dissipation d’énergie cinétique turbulente notamment dans la sous-

M), Re, = pk/uw, R, = 6,

. o H * *
couche visqueuse de la région de proche paroi a* = a, ( L+ Rey/Rex
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a; =Bi/3, Bi=0.072, a, =1, S correspond a lintensit¢ du taux de déformation,

vk 500
F, = tanh (max2 (2 el
0,09wy’ py2w

)) ou y est la distance a la paroi.

111.2.3. Propriétés thermodynamiques et de transport du mélange de gaz

L’écoulement est considéré comme multi-especes sans réactions chimiques entre les
différentes espéces : le gaz plasmagéne Ar-H, (80 mol% Ar + 20 mol% H), le gaz porteur de
poudre (Ar), 'air ambiant dans certains cas et la vapeur de Zircone liée a I'évaporation des
particules traitées.

La composition de chacun de ces gaz (molécules, radicaux, ions, ...) a été calculée par
Pascal André [77] pour des pressions allant de 1 & 2 - 10° Pa et des températures de 100 a
30 000 K en utilisant la méthode de minimisation de I'énergie libre de Gibbs [78] sous
hypothése d’ETL. Leurs propriétés thermodynamiques et de transport ont été calculées par
la méthode de Chapman-Enskog en prenant en compte les effets de dissociation, de
recombinaison et d’ionisation.

Les propriétés du mélange de gaz sont calculées par des lois de mélange qui dépendent de
la fraction massique ou molaire de chaque espéece i composant le mélange. Pour la masse
volumique on a:

1 Y;

-= ) — 103

p —! Pi (103)
Ou Y est la fraction massique du gaz i. D’aprés Gleizes [80], les lois suivantes malgré leur
simplicité sont assez représentatives de la réalité :

e La fraction molaire x; est donnée par :

(104)

e La chaleur et I'enthalpie spécifique sont données par :

¢ = Z Y;; (105)

e La vitesse du son, la viscosité dynamique et la conductivité thermique du mélange
sont données par :

¢ = Z X p; (106)
i

A partir des fichiers de données tabulées en température de 100 en 100K pour différentes
pressions de chaque gaz i composant le mélange, un algorithme rapide permet de calculer
chaque propriété du mélange a une pression p et une température T donnée par les lois de
mélange décrites ci-dessus en déterminant rapidement les données qui encadrent les
valeurs de pressions et températures d’intérét (p,T) puis de réaliser des interpolations
linéaires en température et pression.

Une étude de Murphy (1996)[133], sur le traitement de la diffusion de masse, a comparé
guatre approximations avec la méthode de coefficients de diffusion combinée qui est la
méthode la plus précise pour modéliser la diffusion de masse en plasma. Dans notre cas, les
deux approximations utilisables en raison de leur simplicité, du coefficient de diffusion d’'un
gaz A dans gaz B, sont :
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e Premiére approximation par la viscosité moléculaire (Park et Hong 1995) :

u
Dpp =

= E (107)

La valeur du nombre de Schmidt Sc est indépendante de sa définition (u/pD) (généralement
Sc =0.7).

¢ Deuxieme approximation par la viscosité moléculaire (Wilke 1950) :
1 1
(m_A + m_B)

1
% * ps®
72, 2 7z
Ba Ua*my Be tp°mg
Ici m; est la masse moléculaire de I'espéce i. Cette approximation est qualifiée par Murphy
[133] de plus raisonnable pour prendre en compte les dissociations a basses températures.

Les constantes § = 8, = Bz = 1.385 sont suggérées par Wilke sur la base d’estimation de
données de collisions entre gaz a charges neutres.

1/2

2

|

D =
4 (108)

1
)

l11.2.4. Méthodes numériques
Forme générale des équations de conservation

Les équations de conservation du fluide et de la turbulence sous la forme générique :

d
—fpgodV + qum?dA = f [y VpdA +f5¢dV (109)
at |4 A A 74

sont résolues par la méthode des volumes finies qui a I'avantage d’étre conservative avec le
code Ansys Fluent 17.1 [134]. V et A sont respectivement le volume et la surface du volume
de contrdle défini par le maillage du domaine. On repére successivement da gauche a
droite : le terme variation de la variable ¢ au sein de du volume V, le terme de convection, de
diffusion et le terme source.

Solveurs

Deux solveurs sont disponibles sous fluent, « pressure-based » et « density-based ».
L'approche « pressure-based » a été initialement développée pour les écoulements
incompressibles a faibles vitesses, tandis que l'approche « density-based» a été
principalement utilisée pour les écoulements compressibles a grande vitesse. Cependant,
les deux méthodes ont été développées et étendues pour résoudre une large gamme de

conditions d'écoulement allant au-dela de leurs limites d’origine.

L’approche « density-based » est plutét dédié aux écoulements fortement compressibles de
type supersonique du fait du fort couplage entre I'équation de conservation de la quantité de
mouvement et la pression. En effet, les champs de vitesses sont alors obtenus par résolution
des équations de quantité de mouvement puis utilisés pour obtenir la masse volumique
tandis que la pression est déterminée par I'équation d’état et ce, de fagon simultanée comme
le montre la Figure 68.
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Pressure-based Density-based

Non-couplé & L .
~on-couple Couplé Explicite/Implicite
Qté de mouvement /x -
Résoudre les
. équations de
Qté de mouvement /fy I,Resoudre les gontinuite’
équations de ’
 d masse et de ?omgnts,
Qte de mouvement /z moments nergle et
especes
Continuité et mise a
jour des vitesse
Energie
Espéces
Turbulence

Résoudre les autres équations de transport

Figure 68 Séquence de résolution des équations de conservation pour les deux méthodes « pressure-
based » et « density-based » du code Ansys Fluent [135]

Le couplage vitesse-pression est nettement moins fort par la méthode « pressure based »
dans la mesure ou les équations de conservation sont résolues de fagon séquentielle et en
particulier la pression est corrigée par une équation provenant d’un arrangement des
équations de continuité et de quantité de mouvement [135] qui la dédie aux écoulements
faiblement compressible basse vitesse.

L'écoulement dans les conditions APS peut étre considéré comme faiblement compressible.
Ainsi, dans la suite de I'étude, I'écoulement du jet plasma dilatable mais faiblement
compressible dans I'enceinte haute-pression ou dans l'air, sera résolu a l'aide du solveur
« pressure-based ».

Pour la discrétisation en espace les schémas du second ordre ont été utilisés pour la
pression, la densité, la quantité de mouvement, espéces, énergie et énergie cinétique et taux
de dissipation turbulentes. Les facteurs de sous relaxation ont été légérement adaptés entre
des valeurs de 0,3 a 0,7 selon la convergence. Tous les calculs dans cette étude sont
stationnaires.

Compte tenu des forts gradients radiaux rencontrés dans les écoulements plasma il est
préférable d’utiliser des maillages hexaédriques structurés dont les faces des cellules sont
alignées ou orthogonales a I'écoulement afin d’éviter les problémes de convergence dus au
bruit numeérique relatifs aux calculs des gradients dans des maillages type tétraédriques plus
faciles a générer mais pour lesquels l'orientation des faces est aléatoire par rapport a
I'écoulement.
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[11.3. Modéle du traitement cinématique et thermique des particules

La modélisation des particules suit une approche lagrangienne. Ces particules (ou phase
dispersée) échangent masse, moment et énergie avec le mélange de gaz (phase continue)
Cette modélisation repose sur les hypothéses suivantes :

e Les particules sont sphériques, isotropes et homogenes

e Les interactions particule-particule ne sont pas prises en compte car la fraction
volumique faible de phase discréte ne dépasse pas 10% [135]

¢ Le mouvement de particules ne dépend que la force de trainée et est de plus soumis
a la dispersion turbulente pour les simulations réalisées en conditions réelles (et non
pour les simulations en « champs homogenes »)

e La convection et le rayonnement sont les modes principaux d’échange de
chaleur mais seul le rayonnement perdu par les particules est pris en compte suite
aux conclusions du chapitre Il

e Le champ température dans les particules est uniforme malgré que le nombre de Biot
de la Zircone dépasse 0.1. Cette hypothése sera largement discutée et remise en
cause dans ce mémoire.

e L’écoulement gazeux est supposé stationnaire.

111.3.1. Mouvement des particules
L’équation de mouvement des particules dans le plasma s’écrit :

dv 1 (110)
P _
— = 5 Comdppo|ves = vp|(veo —p)
ou lindice oo fait référence a la propriété du gaz entourant la particule hors de la couche
limite thermique qui I'entoure et I'indice p a la particule.

111.3.2. Chauffage/refroidissement de la particule solide

La température de la particule est calculée a partir d’'un bilan thermique dans la couche limite
entourant la particule, les transferts ayant lieux par convection en prenant en compte une
perte par rayonnement:

dT,
|4
My Cp, 7 = hd (Teo = T)) = 0y (T — Tiem) = Qi (111)
ou Q; est le flux thermique recu/perdu par la particule, h est le coefficient de transfert
thermique par convection, g, est 'émissivité de la particule, o la constante de stefan-
boltzman et T,;,, est la température ambiante. L’expression du coefficient de convection en
fonction du nombre de Nusselt de la particule sera donnée par la suite.

111.3.3. Fusion/solidification

Lorsque la température de la particule atteint sa température de fusion, on considére que la
chaleur recue par la particule est convertie en chaleur latente de fusion avec de la
dissipation par rayonnement. La fraction massique fondue X,, evolue selon I'equation:
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X,
myAH; —F = hdy (To, = Ty) = £pond3 (T = Tdem) (112)

ou AH; est la chaleur latente de fusion. La fraction massique est egale a 0 quand la particule
est entierement solide, et égale a 1 lorsqu’elle est totalement fondue.

I11.3.4. Chauffage/refroidissement et évaporation de la particule liquide

Le bilan thermique des échanges d’énergie et de masse au niveau de la surface de la
particule doit prendre en compte la perte d’énergie par évaporation et s’écrit:

ar,

Cpp dt hT[dZ(T ) SPO'T[de) (T; tm) mvap vap Qf (113)
ou Ly, est la chaleur latente d’évaporation et m,,,,, est le taux d’évaporation de la particule
qui est donné par :

dm, d < nd3

. _ _ P\ _
Mpap = ===~ | Py T) = —2n1,pyDShB,,

La résolution de cette équation permet d’obtenir I'évolution de la masse de la particule puis
de son diamétre. L’'expression de B, est donnée par les équations (86).

[11.3.5. Ebullition

Au de-la de la température d’ébullition, la température de la particule n’évolue plus et
I'énergie qu’elle recoit est totalement convertie en chaleur latente d’ébullition car :

m,C.

Ty .
T = hnd%(T,, — Ty) — eomd2 (T — Tehm) — MyapLvap = 0 (114)

Dans ce cas particulier, une expression de m,q,, le taux d'évaporation pour le cas
d’ébullition, peut étre déduite de cette équation et ensuite injectée dans la relation entre la
masse et le volume de la particule pour en déduire le diameétre de la particule qui s’écrit :

dmp

dt mvap [ hmd} (T p,ebu) + &p O'deg (T;)L,ebu - T;tm)]/l‘vap (115)

Le diametre d’'une particule en évaporation évolue en fonction du taux d’évaporation tel que :

d( mwdd\ (116)
at\Pr7e )T "var

Pour fermer ses équations il est nécessaire de définir les coefficients de transfert h (nombre
de Nusselt) et le coefficient de trainée (C,). Ces coefficients vont dépendre du modele choisi
a partir de I'étude bibliographique faite au chapitre précédent. Les modéle régissant
l'expression de ces coefficients sont le model de Lee-Chen-Pfender et le modéle
d’Abramzon et Sirignano.

111.3.6. Modéle de Lee-Pfender-Chen

Les différents éléments de ce modéle ont été réunis par Pfender [102] pour prendre en
compte les différents phénoménes accompagnant I'évolution d’'une particule initialement

Khalil JAAFAR | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2022 114
Licence CC BY-NC-ND 3.0



solide dans un milieu plasma par le biais de facteurs de correction portant sur le coefficient
de transfert de chaleur (Nusselt) et le coefficient de trainée. Pour prendre en compte les
effets de variations de propriétés du gaz au travers de la couche limite thermique entourant
la particule, il utilise le modéle de Lee et al. [109] qu’il juge le plus pertinent lors d’'une
publication antérieure (Young et Pfender 1987 [112]). L’effet de raréfaction (Knudsen) est
aussi pris en compte, en corrigeant le flux de chaleur par convection par la prise en compte
du saut de température (Chen et Pfender 1983 [118]).

Dans ce modeéle, le nombre de Nusselt s’écrira :
Nu = (2 +0,6Re}"*Pr"*) fuupr fin (117)

ou fprop » fxn SONt des facteurs de correction du nombre de nusselt pour prendre en compte
les effets de variations de propriétés et I'effet Knudsen. L'indice f fait référence a I'évaluation
des propriétés du gaz a la température de film :

T +T

= 118
Ty 5 (118)
Les deux facteurs de correction s’écrivent [102] :
0,38
.Doo.uoo>0'6 <Cpoo> (
— [E2E® ) 119)
fNupr ( Dslhs Cps
2—a y 4 -
=1 S A 120

fxn [ + @ 1+yPr, dp] (120)

Le coefficient de trainée avec le facteur de correction de Lee et al. [111] prenant en compte
la variation de propriétés du gaz du gaz a travers la couche limite et I'effet Knudsen s’écrit :

o = o (P=Fe)"" (5 yous 121
= o () (fkn) (121)

SIS
Ou Cp, est évaluee a la température du film, ainsi que les propriétés avec un indice « f ».
L'expression de Cp, est celle défini par I'équation (12).

[11.3.7. Modéle d’Abramzon et Sirignano

Ce modele a été établi pour des gouttelettes de liquide dans des environnements tels que
des moteurs a combustion interne et donc pour des matériaux s’évaporant plus facilement et
soumis a des températures modérées. Le taux d’évaporation massique pour la particule
liquide en dessous de la température d’ébullition s’exprime comme suit (Annexes A et B) :

k
Myap = TdpprDyay, fShTIN(1 + By) = ET;pdeu*ln(l +B,) (122)
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ou py et kr sont respectivement la densité et la conductivité du gaz évaluées a la
température du film particule, C,.q, est la chaleur spécifique de la vapeur. D,,, est
coefficient de diffusion de masse donné par I'équation (108).

Les nombre de Nusselt et de Sherwood s’expriment par :

In(1+B
Nu = Nu* %
t
In(1 + Byy) (123)
Sh=Sh* ———
By,
Sh* et Nu* sont des nombres sans dimension qui s’expriment :
Shy — 2
Sh* =2+ T
Nu:)n— 2 (124)
Nu* =2 +—
u + F,

avec

Nug = 2 + 0,6Re'/?prt/3
Shy = 2 + 0,6Re'/25c1/3

Les termes B, et B; sont les nombres de Spalding de transfert masse et d’énergie
respectivement.

Y, — Yo
Ty,
s
125
B — Cp,vap (Too - Ts) ( )
’ Lv + Ql/mp

ou Y; est la fraction massique de la vapeur au niveau de la surface de la particule, Y, est la
fraction de la vapeur loin de la surface de la particule. Q; est le flux de chaleur vers la
particule. Les coeficient F, et F; s’ecrivent :

In(1+B)

= (126)

F(B) = (1+B)°7

Pour calculer le nombre de Nusselt, il serait nécessaire de connaitre B, a partir de I'équation
(122) qui peut se réduire a :

B,=(1+B,?%-1 (127)
avec :

Cpvap Sh* PrDyap,rCp r
Cpf Nu* kf

¢ = (128)

Le coefficient de transfert par convection s’écrit :
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Nu kf

h = d—pr” (129)

Le facteur de correction de Knudsen est le méme que celui présenté précédemment. Le
coefficient de trainée avec le facteur de correction correspondant a la variation de propriétés
s’écrit :

Cp = Cp, (fien) 0 *° (130)
ou Cp, suit la méme expression que le modele de Lee-Chen-Pfender et est évaluee a la

température du film.

Les propriétés avec un indice « f » dans ce modéle sont evaluées a :

Te
Tp=Ts+— 5 (131)

111.3.8. Couplage phase continue-phase dispersée et effet de la turbulence

Le modéle particulaire ou “Discrete Phase Model” du code Fluent est implémenté sous la
forme d’'une approche Lagrangienne dans le code d’écoulement d’approche Eulérienne, les
deux phases peuvent étre couplées par des termes sources de masse, especes, quantité de
mouvement et chaleur. Dans ce chapitre on considérera un couplage a sens One-way. En
effets, I'énergie transférée a la phase discréte et la vapeur transférée a la phase continue ne
seront pas pris en compte vis a vis de I'écoulement mais le couplage a Two-way sera pris en
compte dans le chapitre suivant.

La dispersion des particules, due a la turbulence dans la phase continue, peut étre calculée
dans le code fluent a 'aide du modéle stochastique ou du modéle de nuage de particules
[134]. Le modéle de suivi stochastique inclut I'effet des fluctuations de la vitesse turbulente
instantanée sur les trajectoires des particules en reconstruisant ces fluctuations a partir de
I'énergie cinétique prédite par le modele de turbulence. Le modéle de nuage de particules
suit I'évolution statistique d’'un nuage de particules autour d’une trajectoire moyenne. La
concentration de particules dans le nuage est représentée par une fonction de densité de
probabilité gaussienne (PDF) sur la trajectoire moyenne.

L’approche stochastique qui sera adoptée dans le cadre de cette étude, peut prédire la
dispersion turbulente des particules en intégrant les équations de mouvement pour chaque
particule suivie, en utilisant la vitesse instantanée du fluide, & + u'(t) le long des trajectoires
des particules pendant l'intégration. En calculant la trajectoire de cette maniére pour un
nombre suffisant de particules représentatives (nombre d’essais), les effets aléatoires de la
turbulence sur la dispersion des particules peuvent étre inclus [135].

[Il.4. Expérimentations, domaines de calcul et conditions aux limites

[11.4.1. Cas « Champs de plasma homogeénes »

Une particule de Zircone d’'un diamétre initiale d,,, est injectée a vitesse nulle (I_/;,(t =0) = 0)
et température initiale de 300K dans un écoulement plasma (Ar-H., 80%-20% vol.)

unidirectionnel de vitesse et température uniforme (17 = Cste - &,). Cette composition de gaz
plasmageéne favorise I'évaporation des poudres comme démontré dans les études
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antérieures d’lvchenko et Fuzet [8], [132]. En effet, I'argon est un gaz suffisamment dense et
visqueux pour d’entrainer la poudre en lui transmettant de la quantité de mouvement et
I'hydrogéne augmente I'enthalpie du mélange de plasma et optimise le transfert de chaleur
aux particules de la poudre injectée grace a sa haute conductivité thermique.

Cette situation revient théoriguement a placer la particule sur une ligne de courant rectiligne

de vitesse V. L'écoulement accélére alors la particule du fait de la force de trainée. Le
couplage (quantité de mouvement, masse, énergie) entre les deux phases n’a lieu que dans
le sens gaz vers particule (couplage a sens unique). Plusieurs conditions de température et
vitesse de gaz plasma et de diamétres de particules seront testées afin d’évaluer et
comparer le comportement des modéles décrits précédemment en fonction des conditions
d’écoulement.

[11.4.2. Simulation du cas expérimental

Une expérimentation ,congue et réalisée au sein du laboratoire IRCer, consistant a injecter et
traiter une poudre de ZrO; de granulométrie donnée dans un jet plasma, a mesurer les
température et vitesses moyennes des particules et a les collecter en vol pour quantifier leur
évaporation sera présentée par la suite. Cette expérience doit alors reproduite
numériquement de facon a estimer quel modeéle de traitement des particules parmi ceux
décrits précédemment permet le mieux de simuler I'expérience. Cette section vise a décrire
la mise en place du modéle relatif & ce cas réel.

Une torche plasma conventionnelle congue a I'IlRCer a été mise en ceuvre avec un gaz
plasmagéne composé d’argon (80%wvl.) et d’hydrogéne (20%wvl.) afin de favoriser
I'évaporation de la poudre. L’injecteur de poudre est radial, d’'un diamétre de 1,8 mm et
débouche dans la tuyére au niveau d’'une cavité représentée dans la Figure 69. Son axe est
situé a 3,9 mm en amont de la sortie de tuyére. La poudre est injectée par un écoulement
d’argon pur dont le débit est ajusté pour permettre I'injection de la plus grande partie des
particules au cceur du jet de plasma suivant la granulométrie de la poudre utilisée.

La Figure 69 et le

Tableau 10 représentent respectivement le domaine de calcul et les conditions aux limites
relatives & ce domaine. Quatre gaz ont été pris en compte lors du calcul : le mélange Ar/H,
en tant que gaz plasmagéne injecté a I'entrée de la tuyére, Ar en tant que gaz porteur injecté
a I'entrée de l'injecteur, la vapeur de ZrO, produite par évaporation de la poudre (par terme
source si couplage a deux sens) et I'air ambiant a pression atmosphérique.
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Figure 69 Dimension est condition limites du modele de la torche utilisée (dimension en mm),

Tableau 10 Conditions aux limites au frontieéres du domaine illustré en Figure 69

Frontiere Pression v.(Tangente)| v,(Normale) Température Y; I L
. Débit imposé
E?Ltjreéerede > v =0 Tgp T =300K Yoy, = 1 1.($) Dy =¢
Y Recalculée
. Débit imposé
Entrée , Dy
y > v, =0 o T =300K Yo =1 I;=30% | _¢
dinjecteur | pecalculée o mm
. . Oy, v,
Frontiéres 1 atm v, =0 vy =0 T =300 si T Yoir = 1si T i i
ouvertes on an <0 <0
Parois de la dp _ _ B aY;
tuyere on =0 ve =0 v =0 =400k =0 ) )
Parois de ap _ _ oT aY;
l'injecteur on_ 0 v =0 vp =0 = 0 i 0 - -

Formation du plasma:

En ce qui concerne, la simulation de la formation du plasma, le gaz plasmagene est injecté
dans la tuyére sous la forme d’une entrée a débit masse imposée et température ambiante.
La formation du plasma par l'arc électrique est réalisée comme décrit par Meillot [128] a
laide d’un terme source S; dans I'équation d’énergie au niveau du cylindre localisé juste a
'entrée de la tuyére comme indiqué sur Figure 69 (les proportions ne sont pas respectées).
L’intensité de la source dépend du rayon suivant :

S5(r) = Smax (1 - (%)2)
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¢ est le diamétre de la torche, S,,., est l'intensité de la source au centre (r = 0). La valeur
de S,,4x €St calculée en intégrant cette puissance sur le volume de la source de fagon a ce
que sa valeur soit égale a la puissance électrique fournie par l'arc (P, = U.I courant I,
tension V donnés par I'expérience).

Une température est imposée sur les parois de la tuyere de fagcon a modéliser les pertes de
chaleur dans le circuit de refroidissement de I'anode (Py.,qy,). Cette température, qui doit étre

inférieure a la température de fusion du cuivre, est adaptée de facon a retrouver le

Pelec_Pperdu)

rendement thermique effectif de la torche (n = , la puissance perdue (Ppergy)

Pelec
étant donnée par I'expérience. La température de I'anode est ainsi fixée par la suite a un

niveau d’environ 400 K. Ce modéle a l'avantage de reproduire aisément différentes
conditions expérimentales sans mesures complexes des profils de vitesse et température en
sortie de torche méme si les profils obtenus ne sont pas exactement fideles aux profils
expérimentaux.

Les conditions limites pour I'énergie cinétigue turbulente k et le taux de dissipation
spécifigue w sont calculées par ANSYS Fluent, a partir des de lintensité turbulente I, et
I'échelle de longueur [, par les relations suivantes :

3,5
k=501
(132)

1
2

_k
w_Cu

o~

L'échelle de longueur de turbulence [ d’'un écoulement établi en conduite cylindrique s’écrit
en fonction de la longueur caracteéristique L de la frontiére et d’une constante empirique C, =
0,07 :

| 007L
-~

(133)

L'intensité de turbulence sur les entrées du domaine est fixée a partir de relation de
corrélation permettant d’estimer le niveau de turbulence d’un écoulement établi en conduite
cylindrique pour laquelle la distance caractéristique L est généralement son diamétre
hydraulique :

-1/8

|7]| Dy

U

pv

I, = 0.16(Re)"1/8 = 0,16 (134)

Injection de la poudre : les grains de poudre sont injectés aléatoirement a travers la surface
de I'entrée de l'injecteur en respectant la distribution granulométrique et le débit expérimental
de la poudre, avec une vitesse nulle et un angle aléatoire (par rapport a I'axe de I'injecteur)
compris entre 0 et 5° [136] pour simuler les interactions entre particules et entre particules et
paroi de l'injecteur. Le tube est suffisamment long (
50 x 1,8 mm) pour que le régime d’écoulement s’établisse et que les particules atteignent un
régime de vitesse permanent. Cette distribution en taille, nombre et composantes de vitesse
est implémentée au travers d’un fichier de donnée lu par le code fluent. Les collisions entre
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particules ne sont pas prises en compte par contre les collisions entre particules et parois de
l'injecteur sont considérées comme élastiques.

111.4.3. Techniques expérimentales

Les expériences réalisées par la suite ont pour but de déterminer les conditions opératoires
de torche permettant une évaporation maximum de la poudre de zircone injecté en estimant
leur effet sur :

e Latempérature et la vitesse (temps de séjour) moyennes des particules en vol,
e Ladistribution granulométrique de la poudre collectée en vol aprés traitement dans le jet

mais aussi de permettre la validation du modéle d’écoulement et particulaire mis en ceuvre
dans ces mémes conditions.

111.4.3.1. Poudre utilisée et collecte en vol

Afin de quantifier 'évaporation de la poudre de Zircone et valider le modéle numérique mis
en place, un systéme de collecte en vol des particules en projection plasma sous
atmosphére d’air a été mis en place et est illustré par la Figure 70. La torche a plasma a été
dirigée vers un volume rempli d'eau suffisamment large par rapport au diametre de
dispersion de la poudre projetée, afin de la capturer a l'issu de son interaction avec le jet de

plasma sur une distance de 50 cm.

Y

0.5m

Figure 70 Schéma de I'expérience pour vérifier la prédiction de I'évolution de la taille des particules.

La poudre utilisée est un agglomérat de zircone stabilisée a I'yttrine (8%Y,0; — Zr0,,
Oerlikon Metco 204AF) fabriquées par le procédé HOSP (Sphéres creuses) c’est-a-dire
poudre agglomérées et densifiées par fusion. Les caractéristiques de cette poudre données
par le fabriquant sont d;, = 10 — 20, ds, = 20 — 30, doy = 36 — 45. Les propriétés de la
poudre annoncé par le fabricant sont définies dans le Tableau 11.

Les distributions granulométriques, initiales et résultantes aprées projection, ont été obtenues
par spectroscopie de diffraction laser a l'aide du granulométre Partica LA-950V2 de chez
Horiba. La distribution de la poudre de 8%Y,0; — Zr0,, Oerlikon Metco 204AF est présentée
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en Figure 71 en fraction volumique par intervalle (en bleu) et fraction volumique cumulée (en
rouge).
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Figure 71 Distribution de taille de particules de la poudre 8%Y,0; — Zr0,, Oerlikon Metco 204AF,
fraction volumique par intervalle en bleu et fraction volumique cumulée en rouge.

Tableau 11 Propriétés de la poudre

Propriété Valeur
Densité (/densité H,0) 2,3+0,2
Conductivité thermique (W/m/K) 0,8-1,3
Chaleur spécifique (J/kg/K) 450 + 20
Température de fusion (K) 2953
Température d’ébullition (K) 4548
Emissivité 0,8
Masse molaire (kg/mol) 0,123
Chaleur latente de fusion (kJ/kg) 706

Chaleur Latente d’évaporation (kJ/kg) 5066
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[11.4.3.2. Mesure de la vitesse et température moyenne en vol par dispositif
SprayWatch Oseir

€ Distance d’acquisition
=== ===
e
-
1
& Ll
SeSismadnaseeseeoe
- I (ki
/(,

Figure 72 lllustration de systéme de pulvérisation avec la région d’intérét du dispositif SprayWatch

Pour le systéme de diagnostic SprayWatch, I'image des particules en vol et rayonnantes du
fait de leur température est capturée par un systéeme de caméra CCD (Charged Coupled
Device) constitué de deux matrices. Les images obtenues a partir du volume de mesure
présenté sur la Figure 72 de dimensions 20,81 x 15,55 x 11,29 sont ensuite traitées afin

d’obtenir :
e Le nombre de particules par image

e La vitesse des particules calculée a partir des traces lumineuses enregistrées sur les
images

e Latempérature des particules par pyrométrie bichromatique

15,64 mm 5,17 mm

15,55 mm

Figure 73 Images de particules traversant une matrice de pixels (& gauche) qui sert & mesurer la
vitesse et un réseau de filtres & double bande (a droite) qui sert mesurer la température

Le capteur CCD de la caméra est divisé en deux matrices permettant d’obtenir des images
telles que celle présentée dans la Figure 73:

e La partie de gauche de dimension 15,55 x 15,64 mm permet de mesurer la vitesse par
mesure de la longueur de la trace lumineuse (nombre de pixels) laissée par chaque
particule pendant le temps d’acquisition (minimum de 10 us, voire son orientation par
mesure de I'angle d’inclinaison) ainsi que leur nombre. La vitesse est déduite a partir du
temps de vol et la longueur de chaque trace.

Khalil JAAFAR | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2022 123
Licence CC BY-NC-ND 3.0



e La partie droite de dimensions 15,55 x 5,17 mm qui sert & mesurer la température par un
pyrométre bichromatique (un filtre optigue a double bande recouvre une partie du
détecteur CCD).

by

L’incertitude sur la mesure de vitesse est estimée a +/- 25 m/s et a +/- 50C pour la
température [132].

Plans d’acquisition

Distance d’acquisition I
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Figure 74 lllustration des plans sur lesquels la moyenne des températures de de vitesses sont
calculées sur Fluent.

Afin que les résultats de la simulation soient comparables avec ceux des résultats
expérimentaux, le calcul de la température moyenne doit se faire dans le cas des simulations
de la maniére la plus proche de celle utilisée dans le dispositif expérimental. Comme montré
sur la Figure 74, les mesures de vitesses et de température sont réalisées dans deux
volumes différents de la zone d’intérét qui peuvent étre déplacés suivant I'axe de la torche.
Avec le code Fluent, le volume de mesure est discrétisé en différents plans orthogonaux a
I'axe de la torche et situés a intervalles réguliers. La moyenne des vitesses et températures
des particules situées dans chacun de ces plans est ensuite réalisée, puis une moyenne est
enfin réalisée pour tous les plans et peut ainsi étre comparée avec I'expérience. La Figure 74
montre un exemple des plans de calcul des températures est de vitesse sur chaque partie de
la zone d’intérét. Avec le code Fluent, 20 plans sur chaque volume de mesure ont été créés
pour permettre d’obtenir des valeurs consistantes.

I11.4.4. Sélection des conditions de projection par I’expérience

L’'objectif de ce paragraphe est de sélectionner des conditions opératoires de torche
favorisant des écoulements plasma, fortement enthalpiques, de faible vitesse (temps de
séjour) et conduisant a des débits de gaz plasmagenes les plus faibles possibles afin
d’évaporer au maximum la poudre et a limiter les moyens de pompage sur I'étage basse
pression du procédé de PS-PVD étudié. Le gaz plasmagéne retenue a partir d’études
antérieures [8], [132] est un mélange Ar-H, (80-20% vol). Cette sélection est réalisée sur la
base de mesure et comparaison de la distribution granulométrique de la poudre collectée en
vol avec la distribution initiale de la poudre, ce qui permet de quantifier I'évaporation. Les
parameétres d’études sont le débit de gaz plasmagéene et le diamétre de la tuyere.

Ces conditions expérimentales conduisant a |‘évaporation maximum de la poudre seront
alors sélectionnées pour étre reproduites numériguement par la suite de facon a estimer quel
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modéle de traitement des particules permet de mieux simuler I'expérience, par comparaison
des vitesse et température des particules en vol et surtout par comparaison de la
granulométrie des poudres a la méme distance de collecte. Cette démarche permettra
d’estimer quel modéle améne aux résultats les plus réalistes mais aussi d’avoir les
conditions de projection optimums pour le chapitre suivant qui portera sur I'optimisation de
I'évaporation des poudres dans I'enceinte HP du procédé de PS-PVD ainsi que sur le tri
particules non-évaporées/jet de vapeur.

Ainsi, en conservant toujours les mémes proportions du mélange plasmagéne 80%(Ar)/
20%H,, on diminue progressivement son débit et/ou on augmente le diametre de la tuyére
de fagon a ralentir le jet tout en s’assurant que l'arc électrique & un comportement normal qui
ne conduit pas a la détérioration rapide des électrodes. L’intensité du courant électrique a
été fixée pour toutes les conditions a 600A pour favoriser des écoulements fortement
enthalpiques. Le débit de poudre et aussi le méme dans toutes les conditions (4 g/min) mais
le débit du gaz porteur a été adapté selon la quantité de mouvement du jet plasma, pour
permettre aux particules de pénétrer au coeur du jet de plasma.

La torche dite « de laboratoire » avec injection interne a I'argon a été dirigée vers le volume
rempli d'eau pour capturer la poudre résiduelle aprés son interaction avec le jet de plasma a
50 mm en aval de la sortie de tuyére dans une ambiance d’air a pression atmosphérique
comme décrit précédemment. La poudre de 8%Y,0; — Zr0,, Oerlikon Metco 204AF, a été
préalablement tamisée pour en extraire une poudre plus fine et de distribution
granulométrique resserrée afin de mieux évaluer l'effet d’évaporation. Pour cela, la poudre
est triée a l'aide de tamis de maille différentes de fagcon a éliminer les particules de tailles
inferieur a 20 um et supérieures a 25 um.

Tableau 12 Paramétres opératoires des torches, pour une intensité électrique de 600 A, en fonction
du débit de gaz plasma et du diamétre de tuyére.

Diametre Puissance Débit de
Ar H. de la Tension slectriaue Puissance | Enthalpie gaz
(NUmin)(NI/min)|  tuyere V) AU nette (kw)| (MIKg) | porteur
(kw) .
(mm) (NI/min)
44 1 6 57 35 17 13 3,5
8 58 35 14 12 3,5
04 5 6 46 28 11 16 3
8 50 30 13 18 3

Le

Tableau 12 précise les conditions opératoires de la torche dont le débit de gaz plasmagéne
et le diametre de tuyére varient. La puissance nette est calculée a partie de la mesure de la
tension moyenne et du courant d’arc et des pertes de chaleur dans le circuit de
refroidissement des électrodes. L’enthalpie du jet de plasma s’exprime quant a elle par la
formule :

Pret _ Pejec — Pperdue
m m

hper =

Les distributions granulométriques de la poudre traitées dans les différentes conditions
opératoires du Tableau 12 sont comparées par rapport a la distribution initiale sur la Figure
75 et dans le Tableau 13. On observe que plus le diamétre de tuyére est important et le débit
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de gaz plasmagéne est faible plus I'évaporation des poudres est importante puisque la
puissance nette, I'enthalpie du jet de plasma augmentent en méme temps que sa vitesse
doit logiquement diminuer, conduisant a des temps de séjour plus importants.

30

25

—@— distribution initiale

§ 20 Phi=8,D(Ar)=44,D(H2)=11
3
g —#— Phi=6,D(Ar)=24,D(H2)=6
£
3 15 =— Phi=6,D(Ar)=44,D(H2)=11
c
8 —%— Phi=8,D(Ar)=24,D(H2)=6
S 10
P

5

0

0 10 20 30 40 50 60
Diametre[um]

Figure 75 Distribution initiale et distributions apres projection en changeant les paramétres de débit et
diametre de buse. Les valeurs des diamétres d,, ds, et dqy ,de chaque distribution, sont précisés
dans le Tableau 13.

Tableau 13 valeurs des diamétres de granulométrie des distributions de la Figure 75.

Diamétres (um)
Pnu;fs(s\r;\;:)e D10 D90 D50 |Ecarttype| Moyen
Initiale | -~ 16,3 29 21,9 5,1 224
D(Ar):ZT,BS(hz)ze 13,4 12,5 27,3 19,3 6,2 19,6
D(Ar)=zplz,i§(3|’-|2):11 14,2 14,7 28,4 20,8 5,5 21,2
D(Ar)=P2T,:[§(’H2)=6 11,7 14,1 27,9 20,2 5,5 20,7
D(Ar)=ZZ,iE?’HZ)=11 17 15,4 28,6 21,1 5,3 21,6

Les mesures de vitesse et température sont réalisées avec le dispositif SprayWatch a
différentes distances d’acquisition. Pour le cas avec le diamétre de tuyére le plus élevé et le
débit de gaz plasmageéne le plus faible qui correspond a I'évaporation la plus importante et

qui nous intéresse le plus ( ¢ = 8mm, Ar — H2 (24 - 6mN—iln),I = 6004), l'acquisition a été
réalisée a différentes distances pour permettre la validation du modele. Pour ces mesures, la

poudre avec sa granulométrie initiale non tamisée a été utilisée dans la mesure ou ces
manipulations nécessitent des temps d’acquisition assez longs pour avoir des valeurs de
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vitesses et de températures assez proche d'un état stationnaire et donc nécessitent une
guantité de poudre importante, laborieuse a obtenir par tamisage. Les résultats de ces
mesures de vitesses et températures sont donnés dans le Tableau 14.

Tableau 14 Mesures de vitesses et températures en fonction de la distance d’acquisition pour
différents débits de gaz plasmagéne et diametres tuyeres

Résultats d'acquisition
Dlamétr\e Débit de gaz ,DISta_nF? Température | Vitesse
Ar | H2 [de latuyére ., [d'acquisition
(mm) porteur (L/min) (mm) (K) (m/s)
6 3,5 80 2525 262
44 | 11
8 3,5 80 3046 216
6 3 80 2852 244
3 80 2989 160
3 90 2955 162
24 6 3 101 2920 155
8 3 110 2887 156
3 120 2821 151
3 130 2773 155

La Figure 75 compare les distributions granulométriques des poudres collectées a 50 cm de
la sortie de tuyere dans ces conditions avec la distribution initiale. On observe que :

e L’enthalpie du jet est d’autant plus importante que le débit de gaz plasmageéne est faible
mais dépend peu voire pas du diamétre de tuyére ;

o La vitesse des particules diminue lorsqu'on augmente le diamétre de tuyére et qu'on
diminue le débit de gaz plasmagéne et la température des particules augmente par
allongement de leur temps de séjour ;

o Ainsi de fagon presque générale, leur température augmente lors de I'allongement du
temps de séjour voire reste constante (aux erreurs de mesure prés) dans un plasma plus
enthalpique ;

e La distribution granulométrique de la poudre traitée (Figure 75) montre que I'évaporation
est plus importante pour les faibles vitesses de particules, fortes enthalpies et donc pour
le débit de gaz plasmagéne minimum et le diamétre de tuyére maximum, qui seront les

conditions adoptées par la suite ( ¢ = 8 mm, Ar — H2 (24 - 6mN—;),I = 600 A).

e Aux erreurs de mesure de température prés, dés 80 mm de la sortie de tuyere, la
température des particules serait déja inférieure a la température de fusion (2953 K) et
donc leur évaporation relativement faible.

Conclusion : les conditions opératoires retenues pour valider le code de calcul sont celles
qui correspondent a I'évaporation la plus marquée, c’est-a-dire a la plus faible vitesse
d’écoulement, la plus forte enthalpie spécifique et donc au plus faible débit de gaz

plasmagéne et pus grand diamétre de tuyére soit (( ¢ = 8 mm, Ar — H2 (24— 6mN—iln),I =
600 A).
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[11.5. Comportement des modéles sur champs de plasma homogénes

Dans cette premiére partie, les modéles présentés précédemment seront comparés dans le
cas d’'une particule portée par un écoulement de gaz plasma Ar-H: (80%-20% vol.) de
température et vitesse uniformes dans tout le domaine. L’objectif sera d’évaluer l'influence
de la vitesse et de la température du gaz sur la réponse dynamique et thermique de la
particule. La particule de Zircone sera injectée a une vitesse initiales nulle et une
température de 300 K. Plusieurs conditions de température et vitesse de gaz plasma et de
diamétres de particules seront testées afin de comparer le comportement des modeéles.

Dans un premier temps, les résultats issus du modéle de Chen et Pfender sont présentés.
Les résultats issus du modéle d’Abramzon et Sirignano, qui sont assez proches des
précédents en termes de tendance vis-a-vis des parametres étudiés, sont ensuite
rapidement présentés. Enfin une comparaison plus quantitative entre les deux des modéles
est réalisée.

La comparaison des simulations réalisées sur des champs d’écoulement réels avec les 2
modeles et I'expérience réalisée au paragraphe suivant va permettre de départager ces
modéles pour déterminer lequel améne aux simulations les plus réalistes.

111.5.1. Modeéle de Lee-Pfender-Chen

Dans un premier temps I'objectif sera d’évaluer l'influence de la vitesse et de la température
du gaz plasma sur la réponse dynamigue et thermique de la particule et dans un deuxiéme
temps l'effet de son diameétre.

Influence de la vitesse et la température d’écoulement
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Figure 76 Evolutions des vitesses, diameétres, températures et facteur de Knudsen de particules de
diametre initial de 20 um le long de leurs trajectoires, immergées dans un gaz plasma de vitesses 400
m/s et 1000 m/s, et de température 4000 K, 7000 K et 10 000 K, traitées avec le modéle de Lee-
Chen-Pfender.

La Figure 76 montre I'évolution des vitesses de particules de zircone de diamétre 20um
injectées dans un gaz plasma de vitesse uniforme de 400 m/s pour les tracés continus et
1000 m/s pour les lignes en pointillé, en fonction de la distance parcourue. La température
du gaz est de 4000 K pour les lignes orange, 7000 K pour les lignes bleus et 10000 K pour
les lignes noires. Les courbes de vitesse sont rangées en deux faisceaux. De fagon logique,
le faisceau inférieur correspond a la vitesse de gaz la plus faible (800 m/s) et le faisceau
supérieur au gaz de vitesse 1000 m/s. Pour chacun des deux faisceaux, on observe que
plus la température est élevée plus la particule est rapide. Cela s’explique par le fait que le
taux d’évaporation de la particule augmente avec la température du plasma et donc conduit
a des particules plus petites d’inertie plus faible qui tendent plus rapidement vers la vitesse
de I'écoulement.

L’évolution de la température et de la taille de la particule en fonction de température du gaz
montre aussi une dépendance logique, plus le gaz est chaud et plus la température de la
particule augmente rapidement et son diametre diminue rapidement. De méme les particules
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les plus lentes voient leur température augmenter plus rapidement et leur diametre diminuer
plus rapidement du fait d’'un temps de séjour plus important dans I'’écoulement. Les courbes
de température montrent une petite contradiction quant au chauffage avant la fusion.

La particule immergée dans un gaz de température 7000 K chauffe plus rapidement que
celle immergée dans le gaz a 10000 K. Cela s’explique par la maniére dont les propriétés
dans ce modeéle sont calculées et surtout la conductivité thermique. Cette derniére est
calculée a la température du film, c’est-a-dire :

Ty + To
2
Plagons-nous dans le cas ou T; = 1000 K et T,, = 7000 K, alors Ty = 4000 K. La conductivité
a cette température est plus élevée qu'a Tr = 5500K qui correspond a T, = 10000 pour la
méme température a la surface (T).

ks = k(Tf), avec Ty = (135)

Aprés la fusion la température de la particule tend vers une valeur asymptotique inférieure a
la température d’ébullition de la zircone de 4548 K, d’autant plus élevée que la température
du plasma est importante jusqu’a 7000 K puis qui évolue peu au-dela.

Plus la particule et chaude ou son diamétre est faible, plus le facteur de correction de
Knudsen s’éloigne de l'unité signe que le flux de chaleur transféré du gaz a la particule est
diminué par I'effet de raréfaction.

Influence de la taille de la particule :
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Figure 77 Evolution des vitesses, taux d’évaporation, températures et facteur de Knudsen de
particules de taille initiale de 20 um et 5 um le long de leurs trajectoires, immergées dans un gaz
plasma de vitesse 1000 m/s, et de température 7000 K, traitées avec le modeéle de Lee-Chen-Pfender.

La taille de la particule est le premier facteur qui détermine le comportement dynamique de
la particule. Plus la particule est petite plus son inertie est faible et son accélération est
importante et son temps de séjour dans I'’écoulement est faible.
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La Figure 77 montre les résultats du calcul pour deux particules de diamétres différents 5 um
et 20 um, portées par un écoulement de vitesse 1000 m/s et de température 7000 K. Les
particules les plus petites, de plus faible inertie cinématique et thermique, chauffent et
accélérent plus rapidement. En revanche, le taux d’évaporation est plus élevé pour les
particules les plus grosses du fait de leur grande surface d’échange, leur temps de séjour
important dans I'écoulement et du facteur de correction de Knudsen plus proche de l'unité.
En effet ce dernier est d’environ 0,3 pour la particule de 20 um contre 0,1 pour la plus petite
particule, ce qui montre a quel point le flux de chaleur transféré peut étre réduit par cet effet
de raréfaction.

111.5.2. Modéles d’Abramzon et Sirighano

Dans un premier temps l'objectif est d’évaluer l'influence de la vitesse et de la température
du gaz plasma sur la réponse dynamique et thermique de la particule et dans un deuxieme
temps l'effet de son diameétre.
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Figure 78 Evolutions des vitesses, diamétres, températures, facteur de Knudsen et rapport entre les
nombres de Nusselt (Nu/Nu,) de particules de diameétre initial de 20 um le long de leurs trajectoires,
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immergées dans un gaz plasma de vitesses 400 m/s et 1000 m/s, et de température 4000 K, 7000 K
et 10 000 K, traitées avec le modéle d’Abramzon-Sirignano.

Les résultats obtenus par le modéle d’Abramzon et Sirignano sur des champs figés montrent
les mémes dépendances par rapport aux paramétres d’écoulement (vitesse et température)
gue le modéle de Lee-Pfender-Chen.

La Figure 78 présente I'évolution de la vitesse, température, diamétre, facteur de Knudsen et
le rapport entre le nombre de Nusselt corrigé et celui de Ranz et Marshall (Nu/Nuy)
(équations (123) et (124)) le long des trajectoires des particules de taille 20 um pour
différentes vitesses et températures de plasma.

L’évaporation, obtenue par ce modéle, est trés faible avant que la particule atteigne la
température d’ébullition. Une fois qu'elle atteint la température d’ébullition, le taux
d’évaporation est trés important et diminue au fur et a mesure que sa masse réduit. Pour, la
température d’écoulement plasma de 4000 K, la température d’ébullition de particule n’est
pas atteinte et I'évaporation est négligeable. Contrairement au modéle de Lee-Chen-
Pfender, la température d’ébullition est atteinte pour les températures de plasma les plus
élevées mais 'évaporation n’est que trés Iégérement plus limitée par la prise en compte de
I'effet de soufflage dans ce modéle (Nu/Nuy), dédié initialement a la modélisation de
I'évaporation de liquides volatils.
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Figure 79 Evolutions des vitesses, taux d’évaporation, températures, facteur de Knudsen et rapport
entre les nombres de Nusselt (Nu/Nu,) pour des particules de taille initiale de 20 um et 10 ym le long
de leurs trajectoires, immergées dans un gaz plasma de vitesse 1000 m/s, et de température 7000 K,

traitées avec le modele d’Abramzon-Sirignano.

La Figure 79 montre les évolutions de la vitesse, température, taux d’évaporation et facteur
de Knudsen le long des trajectoires des particules de tailles 5um et 20 um dans un
écoulement plasma a 7000 K et 1000 m/s. Contrairement au modele de Lee-Chen-Pfender,
on n'‘observe pas I'échauffement plus rapide de la particule portée par I'écoulement de
température 7000 K par rapport a celle portée par I'écoulement de température 10 000 K. Le
facteur de Knudsen montre les mémes évolutions que pour le modéle de Lee-Pfender-Chen
et l'effet de soufflage est tres modéré méme si légerement plus élevé pour les petites
particules de surface spécifique plus élevée que celle des plus grosses.

Hormis cette petite différence, en termes de tendances vis-a-vis de la température de
I'écoulement du plasma et en termes qualitatifs, les évolutions de la vitesse, température et
diameétre des particules le long de leur trajectoire sont assez similaire entre les 2 modéles.
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[11.5.3. Comparaison des deux modéles sur champs figés
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Figure 80 Evolution des vitesses, diamétres, températures de particules de taille initiale 5 um le long
de leurs trajectoires, immergées dans un gaz plasma de vitesses 400 m/s et 1000 m/s, et de
températures 4000 K, 7000 K et 10 000K simulées avec les modéles de Lee-Chen-Pfender (colonne
gauche) et d’Abramzon-Sirignano (colonne droite)

La Figure 80 montre I'évolution des vitesses, diamétres, températures de particules de
diameétre initiale 5 um le long de leurs trajectoires, immergées dans un gaz plasma de
vitesses 400 m/s et 1000 m/s, et de températures 4000 K, 7000 K et 10 000K simulées avec
les modéles de Lee-Chen-Pfender (colonne gauche) et d’Abramzon-Sirignano (colonne
droite).
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Les vitesses obtenues par les deux modeéles présentent les mémes tendances pour toutes
les vitesses et les températures d’écoulement. Les particules simulées avec le modéle
d’Abramzon et Sirignano atteignent la température d’ébullition pour les températures de
7000 K et 10 000 K. Leur évaporation est légérement moins importante surtout a basse et
haute température en comparaison des résultats issus du modéle de Lee-Chen-Pfender pour
lequel les particules n’atteignent jamais la température d’ébullition du fait de la forte
évaporation avant ébullition.

Par le modele Lee-Chen-Pfender, la particule voyageant dans un gaz de vitesse 400 m/s et
d’'une température de 10 000 K disparait (diamétre nul) avant de parcourir 0,13 m. Dans le
cas d’Abramzon et Sirignano, il faut environ 0,16 m pour qu’elle disparaisse. Cette différence
est due principalement aux expressions des nombres de Nusselt et de Sherwood qui
prennent en compte I'effet de soufflage en réduisant tres légérement flux de chaleur transmis
a la particule du fait de la diffusion de vapeur dans la couche limite dans le cas du modéle
d’Abramzon et Sirgnano, effet qui n’est pas pris en compte dans le modéle de Lee-Chen-
Pfender. Pour des températures de gaz de 4000K les particules traitées avec le modéle de
Lee-Chen-Pfender présentent une évaporation plus importante.

Dans le modéle de Lee-Chen-Pfender la particule n’atteint jamais la température d’ébullition,
car le flux de chaleur dissipée par évaporation est tellement important que température de la
particule se stabilise a une valeur asymptotique inferieure a la température d’ébullition (4548
K). En revanche, dans le modéle d’Abramzon et Sirignano, la particule s'évapore par
ébullition. L'expression du nombre de Sherwood, qui prend en compte l'effet de soufflage,
limite I'évaporation avant le point d’ébullition.

111.5.4. Conclusion

Dans cette partie les deux modéles de Abramzon-Sirignano et Chen-Pfender ont été
exploités dans le cas d’'une particule portée un gaz plasmagéne Ar/H, (80%-20% vol) de
température et vitesse constante. Les deux modeéles présentent des comportements
physiquement réalistes.

La différence entre les deux modéles est trés faible en termes de perte de masse méme si
les résultats different par une évaporation plus ou moins importante avant ébullition : par le
modele de Lee-Chen-Pfender pour lequel celle-ci est élevée, la température d’ébullition n’est
jamais atteinte contrairement au modéle d’Abramzon est Sirignano pour lequel I'évaporation
a lieue principalement par ébullition méme si celle-ci est Iégérement limitée par la prise en
compte de l'effet de soufflage.

Une comparaison entre les deux modéles sur champs réel et avec les données
expérimentales est nécessaire pour déterminer I'importance de cet effet de soufflage apporté
par le modéle d’Abramzon est Sirignano ainsi que le I'effet de la méthode de calcul de la
température de film. Sinon, le modéle destiné aux plasmas, sera adopté.

[11.6. Choix du modéle de transfert de masse et d’énergie et validation par comparaison
avec I’expérience

Les conditions expérimentales conduisant a I‘évaporation maximum de la poudre ont été
sélectionnées au paragraphe 111.4.4 (¢ = 8 mm, Ar-H2 (24-6 NL/min),I = 6004) et vont
étre reproduites numériguement de facon a estimer quel modele de traitement des particules
permet de mieux simuler I'expérience, par comparaison des vitesse et température des
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particules en vol et surtout par comparaison des distributions granulométriques de la poudre
collectée en vol.

Comme le montre la Figure 81, le domaine de calcul est tri-dimensionnel afin de représenter
correctement linjection de la poudre mais, compte tenu de la symétrie du systeme par
rapport au plan défini par 'axe de la torche et 'axe de linjecteur, seule une moitié du
domaine de calcul a été représentée avec imposition d’'une condition de symétrie sur ce
plan. Le domaine de calcul externe a la torche mesure 300 mm de long et s’élargit d’'un
diameétre initial de 50 mm en sortie de torche a 70 mm en aval.

Le domaine de calcul a été maillé de « maniére » structurée et se compose d'environ 11 400
cellules hexaédriques avec une taille minimale de 0,25 mm (1,55 - 10~ mm3 en volume). Un
effort a été porté la réalisation d’'une interface conforme a la jonction entre l'injecteur et le
canal de la tuyere. Le maillage a été affiné dans les régions a fort gradient comme l'intérieur
de la tuyere et surtout proche des parois ainsi que dans les régions de faibles dimensions
comme l'injecteur comme le montre la Figure 81. Loin de la zone du jet plasma, le maillage
est grossier et sa qualité est moins importante. Le maillage a été affiné jusqu’a ce que la
solution n’évolue plus et le bilan global de masse et d’énergie sur tout le domaine a été
vérifié et montre la bonne conservation de ces deux grandeurs. Le calcul est jugé convergé
lorsque les résidus atteignent une valeur de 1073 pour la continuité, la quantité de
mouvement et les espéces et 10~° pour I'énergie, et que la somme des débits aux frontiéres
du domaine est faible (proche de 0) et stable.
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Figure 81 domaine de calcul et maillage au voisinage de la torche

[11.6.1. Champs d’écoulement

La Figure 82 et la Figure 83 mettent en évidence le développement du jet plasma hors de la
torche et les gradients importants qui en résultent. Les champs de vitesse et température
montrent que la longueur du jet de plasma est comprise entre 7 cm et 10 cm. Cela est la
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conséquence du mélange du plasma et du gaz ambiant (I'air) (Figure 83 (b)) du fait de la
transition a la turbulence (Figure 83 (b)).

La vitesse et température atteignent leurs valeurs maximales juste apres la zone ou la
source d’énergie est imposée (a 3 mm de I'entrée) comme le montrent les profils axiaux de
vitesse et de température de la Figure 84. La Figure 85 montre les profils radiaux de la
vitesse et la température de I'écoulement en sortie de tuyére et a des distances de 4, 5, 7,
10 cm de la sortie de torche. La vitesse du jet et sa température atteignent 1070 m/s et
16 000 K en sortie de tuyére. Entre I'entrée de tuyére et 10 cm en aval, la vitesse du jet perd
un ordre de grandeur et passe de 1070 m/s a 118 m/s. De méme, la température passe de
16 000 K & 3700 K. Les profils de vitesse présentent une tendance a s’aplatir en fonction de
la distance par rapport a la sortie de torche. Les champs, d’énergie cinétique turbulente et de
la fraction massique d’air de I'écoulement, montrent que la transition turbulente s’effectue
rapidement, environ 2 cm en aval de la sortie de torche ce qui conduit par la suite a un
élargissement du jet cependant assez modéré.
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Figure 82 Champs de vitesse (a) et de température (b) sur le plan de symétrie du systeme. (Les cotes
correspondent a la longueur le long de laquelle les allures de vitesse et de température seront
montrées sur la Figure 84.)
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Figure 83 Champs d’énergie cinétique turbulente (a) et de fraction massique d’air (b) sur le plan de
symétrie du systeme.
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Figure 84 Profil de vitesse (en bleu) et de température (en rouge) le long de I'axe (trait en pointillé
montré dans la Figure 82)

1200 18000
1000

800

Vitesse [m/s]
[=)]
[w]
(=]
Temperature [K]

200
0
-0.005 -0.003 -0.001 0.001 0.003 0.005 -0.005 -0.003 -0.001 0.001 0.003 0.005
Composante radiale (r) [m] Composante radiale (r) [m]
Sortie de torche ~  ----- Sortie de torche + 5 cm - - = Sortie de torche + 10 cm
Sortie de torche +4cm - - - Sortie de torche + 7 cm

Figure 85 Profils radiaux de vitesse et de température en sortie de torche (+ une de distance de la
sortie).
I11.6.2. Traitement des particules

Le débit de poudre injectée dans cet écoulement est de 4 g/min ce qui est assez faible et
permet d’apres Vardelle et al. (1983) [95] de ne pas prendre en compte les couplages retour
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(Two-way) de masse-espece, quantité de mouvement et énergie sur I'écoulement. Le débit
de gaz porteur de poudre (argon) obtenu expérimentalement pour injecter la poudre au coeur
du jet de plasma est adopté pour les simulations de 3Nl/min et permet également I'injection
dans les conditions favorables comme le montre les trajectoires des particules obtenues par
les deux modéles sur la Figure 86. Le code couleur correspond aux tailles des particules.

On constate dans les deux cas que les petites particules de faible quantité de mouvement
pénétrent juste a coeur tandis que les plus grosses de plus grande inertie traversent
partiellement le jet. Dans I'ensemble, comme dans I'expérience, la majorité des particule
(c’est-a-dire de diamétres inférieurs a 30 um) pénétrent au cceur du jet de plasma tandis que
les plus grosses mais peu nombreuses se retrouvent a la périphérie du jet. L'injection n’est
pas forcément identique dans les deux cas de simulation du fait de I'angle d’injection
aléatoire imposé aux particules et des chocs consécutifs avec les parois de l'injecteur. Par
conséquent deux calculs différents ne donnent pas des trajectoires identiques. On peut donc
considérer que l'injection de la poudre est réalisée dans des conditions favorables a son
traitement.
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Figure 86 Trajectoire de particule de taille moyenne 22.4 um (poudre tamisée). Avec le modéle de
Lee-Chen-Pfender (a) et Abramzon et Sirignano (b).

111.6.3. Récolte en vol

La Figure 87 montre la distribution en taille expérimentale initiale de la poudre tamisée (%
cumulé en volume) qui a également été utilisée pour les simulations. Cette distribution est
comparée avec celle des particules récoltées en vol lors de I'expérience et des simulations
réalisées dans les mémes conditions et assez loin de la sortie torche, de telle sorte a ce qu’il
n’y ait plus d’évaporation. Cette distante correspond a la longueur du domaine constituant
I'extérieur de la torche qui a pour longueur 30cm.

On observe que I'évaporation prédite par les deux modeéles est quasiment identique mais
sous-évaluée par rapport a I'expérience. Le modeéle de Lee-Chen-Pfender et tres légérement
plus proche de la distribution expérimentale. Quantitativement, on observe que pour un %
cumulé entre 20 et 60% I'écart est maximum : les particules simulées ont perdu environ 2 ym
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(1,11.10* um3 de volume) en valeur médiane alors que dans la réalité elles ont perdu environ
4 um (2,02.10* um3 de volume). Ces écarts seront discutés par la suite.
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Figure 87 Comparaison entre les données expérimentales et les résultats des simulation numériques,
des distribution (cumul de fraction volume) de particules.

I11.6.4. Vitesses et températures des particules

Pour la mesure en vol des vitesses et températures des particules, la poudre non tamisée a
été utilisée aussi bien pour I'expérience que pour les simulations.

La comparaison des résultats expérimentaux avec la simulation est présentée en Figure 88.
Globalement les températures et les vitesses montrent une évolution logique en fonction de
la distance a la sortie de tuyére puisque les températures et vitesses diminuent en fonction
de la distance de mesure en suivant le ralentissement et le refroidissement du jet.

Les vitesses expérimentales fluctuent en fonction de la distance d’acquisition, ce qui peut
s’expliquer par les fluctuations de 'arc électrique qui engendrent une fluctuation de la tension
et donc de I'enthalpie du jet et de sa vitesse. Les vitesses simulées sont tres |égérement
supérieures aux vitesses expérimentales d’environ 5 m/s, ce qui est trés faible compte tenu
de l'incertitudes des mesures de + 25m/s. Les vitesses simulées par le modéle d’Abramzon
et Sirignano ont tendance a étre Iégérement plus proches de la réalité que celles du Modéle
de Lee-Chen-Pfender. Ces différences peuvent étre attribuées aux corrections effectuées
sur le coefficient de trainée pour ce second modéle pour prendre en compte les gradients de
température autour des particules et au calcul de la température de film qui est différent ainsi
gu’aux différences d’injection entre deux simulations.

En ce qui concerne les températures, les évolutions simulées par les deux modeéles sont trés
proches l'une de l'autre avec une différence maximale d’environ 50 K. Les deux courbes
évoluent quasi-parallelement a la courbe expérimentale avec un écart maximum de 210 K.
Les modeles surestiment donc a priori, d’environ 200 K en moyenne, la température des
particules. Cependant il faut garder a I'esprit que les mesures sont sujettes a des incertitudes
d’environ £50 K et les particules peuvent ne pas étre détectées du fait de leur faible taille. On
aurait pu malgré tout s’attendre a ce que la température expérimentale soit plus élevée que
les températures simulées dans la mesure ou ces particules céramiques ont une diffusivité
faible (également liée a un peu de porosité résiduelle) qui conduit dans la réalité a des
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gradients de températures au sein des particules qui ne sont pas représentés par les
modéles.

Ces mesures montrent donc que les modeles proposés permettent une bonne prédiction des
vitesses et température en vol mais une sous-estimation de I'évaporation et qu'il est difficile
de préférer un modeéle a un autre.
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Figure 88 Comparaison des températures et vitesses de particules issues de I'expérience et des
simulations avec les modéles de Chen-Lee-Pfender et Abramzon-Sirignano.

I11.7. Conclusion

L’objectif de ce chapitre était de comparer et valider deux modeles différents de traitement
cinématique et thermique de particules. Pour cela des conditions opératoires favorisant
I'évaporation des poudres ont été déterminées par I'expérience en comparant la distribution
granulométrique initiale d’'une poudre de Zircone avec la distribution a l'issu d’'une collecte en
vol ainsi qu’a des mesures de vitesse et températures des particules en vol a l'aide du
dispositif SprayWatch. Les mesures ont montré que I'écoulement plasma correspondant au
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débit de gaz plasmagene la plus bas et le diamétre de buse de tuyere le plus élevé, permet
I'évaporation la plus importante puisque favorisant les temps de séjour élevés dans un
écoulement fortement enthalpique.

Ces conditions expérimentales ont alors été reproduites numériquement afin de comparer
'approche Lee-Chen-Pfender dédiée aux conditions plasma avec celle d’Abramzon et
Sirignano utilisée dans le cadre d’injection de gouttelettes de carburant volatils et milieu de
combustion.

La comparaison montre que :

e Les prédictions des vitesses moyennes des particules en vol obtenues par les deux
modeéles sont trés semblables et trés proches de I'expérience ;

e Les prédictions des températures données par les deux modeles sont également trés
proches mais surestiment d’environ 200 K la température mesurée des particules. Malgré
que ces mesures soient sujettes a des incertitudes d’environ + 50 K et que les petites
particules peuvent ne pas étre détectées, on aurait pu malgré tout s’attendre a ce que la
température expérimentale soit plus élevée que les températures simulées dans la
mesure ou ces particules céramiques ont une diffusivité faible (également liée a un peu
de porosité résiduelle) qui conduit dans la réalité a des gradients de températures au
sein des particules qui ne sont pas représentés par les modeles.

e L’évaluation de I'évaporation est malgré tout sous-estimée par les deux modeles qui
donnent sensiblement le méme résultat par rapport a I'expérience alors méme que la
température de surface est surestimée.

Le choix de la poudre peut aussi étre mis en cause. En effet la poudre Oerlikon Metco
204AF est constituée de particules agglomérées creuses, ce qui réduit considérablement la
densité du matériau et sa conductivité thermique et doit donc favoriser une évaporation plus
élevée pour un méme flux de chaleur fourni par 'écoulement.

Les comparaisons entre les modéles d’Abramzon-Sirignano et Lee-Chen-Pfender ne
permettent pas de trancher étre les deux modéles. Cependant la prise en compte de I'effet
de soufflage apporté par 'approche d’Abramzon-Sirignano ne montre pas de plus-value par
rapport a l'autre approche et est plus couteuse a cause du calcule itératif qui permet de
déduire le nombre de Nusselt pour prendre en compte les effets de soufflage. Aussi c’est
'approche de Lee-Chen-Pfender qui sera adoptée par la suite. L’'approche d’Abramzon et
Sirignano pourrait par contre étre adoptée dans le cas de la simulation du traitement de
gouttelettes de suspension dans un milieu plasma, ce qui permettrait de traiter avec un
méme modeéle et séquentiellement la phase d’évaporation du solvant et le traitement du
matériau.

Dans le chapitre suivant nous allons mener des simulations numériques avec le modele de
traitement particulaire et les conditions opératoires sélectionnés et optimum vis-a-vis de
I'évaporation des poudres. Cela permettra d’étudier quelle granulométrie de poudre et quelle
configuration géométrique torche-tuyére de détente peut étre utilisée de fagcon a obtenir une
évaporation optimum tout en étant capable de séparer le jet de mélange plasma-vapeur
dirigé vers la tuyere de détente du jet de particules non évaporées dans la chambre a haute
pression du procédé de PS-PVD.

Khalil JAAFAR | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2022 143
Licence CC BY-NC-ND 3.0



Chapitre IV. Conception/optimisation de I’étage haute pression du systéme de
PS-PVD a 2 enceintes

IV.1. Introduction

Dans ce chapitre, les modéles de I'écoulement gazeux et du traitement des particules de
Lee-Chen-Pfender sélectionné a partir de comparaisons avec I'expérience vont étre mis en
ceuvre pour concevoir et optimiser I'étage haute pression du procédé de PS-PVD décrit au
chapitre |. L'objectif est d’optimiser I'évaporation de la poudre de zircone injectée tout en
évitant le colmatage de la tuyére de détente séparant les 2 chambres par des particules non-
évaporées ou par la recondensation de vapeur de zircone et ce, tout en évitant sa fusion.
Ces objectifs peuvent étre atteints soit en évaporant totalement la poudre soit en séparant le
flux de vapeur de zircone des particules non totalement évaporées. La température de
I'écoulement en amont de la tuyére de détente doit étre maintenue aussi haute que possible
pour éviter la recondensation de la vapeur de zircone sans atteindre la température de fusion
du matériau dont elle est constituée ou revétue.

Les travaux de D. Ivchenko [8], [9] basés sur des calculs d’écoulement par CFD et DSMC et
modeélisation du traitement de la poudre et de la nucléation croissance en phase gaz dans la
tuyére et la chambre BP ont permis de définir une forme optimum de tuyere de détente
permettant :

e de limiter au maximum la recondensation de la vapeur en restreignant au maximum sa
surface d’échange avec I'écoulement, ce qui est obtenu par une longueur de tuyére la
plus faible possible et un revétement de zircone qui permet d’augmenter au maximum sa
température de fonctionnement en la rapprochant de la sortie de la torche plasma ;

e d'obtenir un écoulement en aval de la tuyére permettant de limiter la nucléation-
croissance de particules dans I'écoulement et en essayant d’obtenir une densité
d’especes (vapeur/cluster) la plus homogéne possible radialement a I'écoulement.

La tuyére, en cuivre, est refroidie par un circuit d’eau et protégée des gaz chauds par un
revétement de zircone de 200 um d’épaisseur. La valeur de la température en surface du
revétement par rapport a la température de fusion de la zircone va conditionner en grande
partie la position de la tuyére de détente par rapport au jet de plasma. De plus, la
température en amont de la tuyére est au méme titre que la pression un parameétre qui
conditionne la valeur de la section du col pour une tuyére amorcée a débit donné et
conditionne donc la position de la tuyére de détente par rapport au jet plasma. L’objectif est
d’obtenir une pression voisine de la pression atmosphérique dans la chambre HP alors que
la pression dans la chambre basse pression est maintenue a 100 Pa.

Au chapitre Ill, des conditions opératoires de la torche plasma ont été déterminées de facon
a favoriser I'évaporation des poudres et a limiter les débits de gaz a pomper dans la
chambre a basse pression (CBP). Ces conditions sont différentes de celles de D. Ivchenko.
Le dessin de la tuyere devra donc, étre pour partie, modifi€ notamment par le recalcul de la
section du col de la tuyére. Ces modifications seront expliquées par la suite.

Afin de répondre a ces obijectifs trois configurations vont étre étudiées successivement :

- Configuration 1: la torche a plasma et la tuyere de détente sont coaxiales (Figure
89) : cette configuration nécessite d’évaporer entierement la poudre, puisque les
particules possiblement non évaporées sont intimement mélangées au jet de vapeur.
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Ainsi, dans cette configuration, il sera nécessaire d’adapter la distance sortie de
torche plasma — tuyére de détente (temps de séjour des particules et conditions de
température permettant 'amorcage de la tuyére) et la granulométrie de la poudre
pour aboutir & une évaporation compléte a I'entrée de la tuyére de détente. Cette
configuration est contraignante dans la mesure ou elle nécessite d'utiliser des
poudres plus fines et donc plus chéres

Gaz

porteur
(Ar)

Chambre 3 basse

_Poudrede v Chambre a haute pression (~1 bar) pression (Psortic)
zircone (Zr0O,) s

Tuyére
de
détente

Injection du gaz ™=
plasmagéne (Ar-H,)

e
N

Figure 89 Configuration ou la torche et la tuyere détente sont coaxiales

- Configuration 2 : 'axe de la torche plasma est incliné par rapport a celui de la tuyére
de détente (Figure 90). Ainsi le jet de plasma peu dense serait dévié vers la tuyére de
détente alors que les particules non évaporées poursuivraient une trajectoire quasi
rectiligne du fait de leur inertie, ce qui permettrait de mettre en ceuvre des poudres
commerciales moins fines et donc moins chéres. Les résultats présentés montrent en
fait que cette solution ne fonctionne pas, contrairement a ce qui était attendu. En
effet, méme en diminuant I'angle entre les deux axes et en rapprochant la torche de
la tuyere de détente, le jet de plasma n'est pas dévié et le faible niveau de
température juste en amont la tuyére de détente n’est pas favorable a son amorgage

Y
<

Figure 90 Configuration ou la torche et inclinée par rapport a I'axe de révolution de la tuyere de
détente

- Configuration 3 : suivant le brevet [137] déposé par 'lRCer et Snecma pour réaliser
des dépbts en phase vapeur, deux torches identiques sont inclinées symétriquement
avec un angle compris entre 20 et 60° par rapport a I'axe de la tuyére comme le
montre la figure 3. Du fait de la symétrie, cette solution permet de générer un jet de
vapeur de zircone suivant I'axe de la tuyére de détente tout en séparant les particules
non évaporeées du jet de vapeur et donc d’utiliser des poudres de plus grosse taille. A
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I‘origine cette solution avait été imaginée pour réaliser le dépbét dans la méme
enceinte que celle ou a lieu I'évaporation du matériau contrairement au procédé
étudié ici. Le flux de vapeur produit est doublé mais, en revanche, cette solution
nécessite deux torches et leurs servitudes et multiplie par deux le débit a pomper
dans la chambre BP et donc la capacité de la pompe. Ici, seule la distance entre les
torches et la tuyére de détente sera modifiée.
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Figure 91 Configuration avec deux torches et inclinées par rapport a I'axe de révolution de la tuyére
de détente

Aprés avoir présenté la démarche de dimensionnement de la chambre haute pression et du
col de la tuyére de détente, les conditions opératoires de torche, les maillages et conditions
aux limites communes a toutes les configurations sont décrites. Pour chaque configuration et
chaque paramétre, le diamétre du col de la tuyére de détente sera recalculé de maniéere a
obtenir une pression dans la chambre a haute pression voisine de la pression atmosphérique
puisque celle-ci dépend des conditions de température amont.

Le comportement de I'écoulement est d’abord étudié puis différentes distributions en taille de
particules sont injectées en entrée d’'injecteur. L’'objectif est d’évaluer leur comportement
cinématique et thermique, et notamment d’estimer le flux évaporé et le taux de particules
non-évaporées risquant de se déposer sur la paroi de la tuyere de détente. Le débit de gaz
porteur est bien sur adapté afin d’optimiser la pénétration de chaque poudre dans le jet de
plasma

IV.2. Parameétres de fonctionnement de la torche et dimensionnement du col et la
chambre a haute pression

Les travaux de modélisation de D. lvchenko [8], [9] de I'écoulement par CFD (chambre HP +
tuyére de détente) et DSMC (chambre BP), du traitement de la poudre par un modeéle
Lagrangien non totalement validé (chambre HP) ainsi que de la nucléation croissance en
phase gaz (tuyere + chambre BP) ont permis de définir une forme optimum de tuyére de
détente permettant :

- de limiter au maximum la recondensation de la vapeur notamment en restreignant au
maximum sa surface d’échange avec I'écoulement, ce qui est obtenu par une longueur
de tuyére la plus faible possible et un revétement de zircone qui permet d’augmenter
au maximum sa température de fonctionnement en la rapprochant de la sortie de la

Khalil JAAFAR | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2022 146
Licence CC BY-NC-ND 3.0



torche plasma. Sa longueur totale a été limitée a 20 mm ce qui représente un minimum
du fait des limitations d’usinage du systéme de refroidissement interne a la tuyére ;

- d’obtenir un écoulement en aval de la tuyére permettant de limiter la nucléation-
croissance de particules dans I'écoulement et en essayant d’obtenir une densité
d’espéces (vapeur/cluster) la plus homogéne possible radialement a I'écoulement.

Ces travaux menés avec des conditions opératoires de torche favorisant I'évaporation des
poudres (faible vitesse d’écoulement, haute enthalpie spécifique), présentées dans le
Tableau 16, ont conduit au dessin de la tuyere de détente présentée en Figure 92 avec les
cotes définies en Tableau 15 « Paramétres Ivchenko ». Le gaz plasmagéne était constitué
d'argon et d’hydrogéne et ne contenait pas d’hélium pour diminuer les couts de
fonctionnement du procédé. La distance torche plasma-tuyere de détente était de de 100
mm permettant d’évaporer des poudres de 1, 5 et 10 um de diametre.

Figure 92 Tuyere de détente dessinée par Ivchenko pour les conditions du Tableau 15 [8]

Tableau 15 Cotes de la tuyére détente relatives aux travaux d’lvchenko pour les conditions du
Tableau 16 [8] et actualisés pour cette étude (en mm).

Tentrée Teol Tsortie Lconv Lcol Ldiv

Paramétres
2 1
Ivchenko [8] 3.5 .6 S S S 0
Parametr
arametres de | 5 4 2 4 5 5 10
cette étude
Khalil JAAFAR | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2022 147

Licence CC BY-NC-ND 3.0



Tableau 16 Paramétres opératoires relatifs aux travaux d’lvchenko [8]

Paramétres Valeurs

Débit de gaz plasmagéne [NI/min] 40 (Ar)/10 (Hy)
Diamétre de la torche [mm] 10

Intensité électrique (1), [A] 600
Puissance électrique (P,;c), [KW] 38.1

Rendement thermique de la torche (n), [%] 45.9

Pression de la torche (ouverte), [Pa] 101 325
Débit de poudres, [g/min] 5,20
Diametres de poudres (d,), [um] 1,10

La tuyére, en cuivre, est refroidie par un circuit d’eau et protégée des gaz chauds par un
revétement de zircone de 200 um d’épaisseur. La valeur de la température en surface du
revétement par rapport a la température de fusion de la zircone conditionne en grande partie
la position de la tuyere de détente par rapport au jet de plasma. De plus, la température en
amont de la tuyére est au méme titre que la pression un paramétre qui conditionne la valeur
de la section du col pour une tuyére amorcée a débit donné et conditionne donc aussi la
position de la tuyére de détente par rapport au jet plasma comme le montre I'équation 1.
L’objectif est d’obtenir une pression voisine de la pression atmosphérique dans la chambre
HP alors que la pression dans la chambre basse pression est maintenue a 100 Pa puisque
le diamétre du col contrdle la pression de la chambre a haute pression et en conséquence
assure les bonnes conditions opératoires assurant I'évaporation efficace des poudres. Un col
trop large augmentera la perméabilité de la tuyere et entrainera une baisse de la pression
dans la chambre a haute pression et des donc des transferts d’énergie vers les particules
mais également une augmentation la vitesse du jet de plasma qui réduira leur temps de
séjour dans la région la plus chaude du jet et donc leur évaporation.

Pour une tuyere amorcée (Ma = 1 au col), de section au col S, traversée par un écoulement
adiabatique et isentropique, le débit massique m dépend de la pression et température
amont p, et T, par I'expression :

M 1 s,

. ay (y + -2(y+1)

= PyS (E-) 136
oSe |7 (55 (136)
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Figure 93 Evolution de la température de I'écoulement (T,) en entrée de tuyére et du rayon du col de
la tuyére de détente en fonction de la distance entre la sortie de de torche et I'entrée de tuyére de
détente, calculé par I'équation(136) dans les conditions atmosphériques et pour les paramétres du

Tableau 16.

La Figure 93 représente I'évolution de la température de I'écoulement, a I'entrée de tuyére
(T,) et de celle rayon du col, calculée par I'équation (136) en fonction de la distance entre la
sortie de torche et I'entrée de la tuyére pour assurer une pression po =10° Pa dans les
conditions du tableau 2. Ces courbes montrent que le diamétre diminue au fur et & mesure
que la température génératrice diminue et donc que la distance torche-tuyere augmente.
Pour une distance de 10 cm le rayon du col est, par exemple R, = 1.75.Ce calcul doit
cependant, étre affiné par un calcul d’écoulement prenant en compte la viscosité du gaz par
I'effet de la couche limite, avec le modéle CFD mis en place.

Le choix de I'angle de convergence et de la longueur de la partie convergente ne sera pas
discuté dans cette étude dans la mesure ou il doit juste étre limité pour éviter la séparation
de la couche limite de gaz et 'apparition de la zone de recirculation au niveau du col. Ainsi, il
sera par la suite maintenu a la valeur obtenue dans les travaux d’lvchenko.

Le dimensionnement de la partie divergente n’intervenant pas sur la partie amont qui nous
intéresse ici puisque la tuyére est amorcée, sa géométrie n'a pas été réactualisée. Ainsi,
langle de divergence d’environ 32° qui correspondait aux conditions de nucléation
croissance les plus limitées et homogénes radialement pour les conditions mises en ceuvre
dans cette précédente étude ont été reconduit. Les autres paramétres seront a réactualiser
plus tard pour améliorer le procédé.

Au chapitre précédent, les conditions de projection conduisant a I‘évaporation maximum de
la poudre ont été déterminées expérimentalement (¢ = 8 mm, Ar- H2 (24/6mN—iln), I =600A4,

P...c = 30,3 kW,) en favorisant une haute enthalpie spécifique, en diminuant autant que
possible le débit de gaz & pomper dans la chambre BP et en favorisant en méme temps les
longs temps de séjour. Ces conditions seront utilisées dans cette étude. Quant aux
parameétres de la tuyere, ils dont fixé tels qu’indiqué dans le Tableau 15. Ces conditions,
adoptées pour la suite, nécessitent de recalculer la section du col de la tuyere de détente en
fonction des conditions de température amont et du débit massique de gaz plasmagene par
'équation (136) puis affiné par un calcul en fluide réel avec le code fluent. Les autres
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parameétres resteront fixes et tels qu’indiqués dans le Tableau 15 « Paramétres de cette
étude ».

IV.3. Solveur et conditions aux limites

Les calculs de I'écoulement ont été réalisés avec un schéma « pressure-based » couplé
pour lequel les équations de conservation de la masse et de la quantité de mouvement sont
résolues simultanément avant résolution des autres équations. Les équations de la quantité
de mouvement, de I'énergie et des espéces sont discrétisées au second ordre. Les gradients
sont calculés par la méthode des moindres carrés basés sur la cellule « least square cell-
based ». Le maillage a été affiné jusqu’a convergence des résultats. Le calcul est jugé
convergé lorsque les résidus atteignent une valeur de 102 pour la continuité, la quantité de
mouvement et les espéces et 10° pour I'énergie, et que la somme des débits aux frontiéres
du domaine est faible (proche de 0) et stable.

Les conditions aux limites sont généralement similaires pour les différentes configurations
étudiées et précédemment décrites et sont recensées dans le Tableau 17. Le gaz
plasmagéene, constitué du mélange Argon-Hydrogéne (Ar(80%vol.) et H2(20%vol.)), est
injecté a I'entrée de la tuyére de la torche en tant qu'une seule espece, en imposant un débit
massique. La formation du plasma dans la tuyére par l'arc électrique a été modélisée par
'approche de source d’énergie volumique présentée dans le chapitre précédent sous la
forme d’'une portion cylindrique de la tuyére de longueur 3mm et suivant une distribution
parabolique de puissance suivant le rayon. A I'entrée de linjecteur de poudre, le débit
massique du gaz porteur est représenté par une deuxiéme espéce. L’évaporation des
particules génére la vapeur de zircone qui représente une troisieme espéce dans le cas ou il
y a un couplage bidirectionnel entre la phase continue et la phase discréte. Sachant que,
pour N espéces le code fluent résout N-1 équations d’espéces, dans notre cas d’étude le
code fluent résoudra 2 deux équations d’espéces correspondant aux espéces minoritaires.

Au niveau de la tuyére de détente, comme nous nous imposons de garder la température de
sa paroi la plus élevée possible tout en protégeant la tuyére, une condition aux limites de
paroi mince a été imposée a sa paroi pour tenir compte de la présence du revétement de
zircone d’épaisseur § = 200 um, comme montré sur la Figure 92 (il faut montrer ou c’est sur
cette figure). La température de la paroi en cuivre revétue a été imposées a quelque dégrée
en-dessous la température de fusion du cuivre (1250 K). Cette approche consiste a résoudre
'équation de diffusion de la chaleur en 1D dans la paroi du revétement et a imposer la
température de la paroi en cuivre sous-jacente a quelque dégrée en-dessous de sa
température de fusion (1250 K). Pour s’assurer que la zircone ne risque pas de fondre coté
écoulement, nous vérifions que sa température reste en deca de la limite ; et ce pour la
configuration ou la température est la plus élevée en entrée de tuyére de détente parmi les
différentes configurations d’études citées, en I'occurrence la configuration 1 (torche-tuyére
coaxiale) : distance torche-tuyére minimale, L=100 mm et diameéetre au col ¢ =4mm
correspondant a une pression de 10° Pa dans I'enceinte a haute pression.
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Tableau 17 Conditions aux limites au frontieres des domaines quel que soit la configuration

Frontiere Pression v.(Tangente)| v,(Normale) Température Y; I; L
. Débit imposé
Entrée de .
tuyére > v =0 Mgp T=300K Yar/u, = 1 It (¢) Dy=¢
Recalculée
. Débit imposé
Entrée ) Dy
> v, =0 Mar T =300K Yar = 1 [=30% | _¢
d’injecteur Recalculée ,6 mm
Parois de op _ _ aT Yy,
linjecteur =0 ve =0 vn =0 =0 o
Parois de la dp _ _ _ ay;
CHP 7= v, =0 v, =0 T = 400K = - -
Parois de la
. d TS =0,2mm oY;
tuyere de P_yp v, =0 v, =0 =(1250K ) —t=0 - -
détente on on
i av av
lsao{a'iéfg 100Pa> | v, _ v, T=400si 2t | ¥y =1si 2= ] ]
de détente Recalculée on an <0 <0
Plans d 2 9 Ovn oT oY,
ans de p Vg ——=0, i
s — =0 —=90 on —=0 — =0 - -
symetrie on on _ on on
v,=0

IV.4. Torche et tuyére de détente coaxiales (configuration 1)

Cette configuration qui a été étudiée par Dmitrii Ivchenko (2018) [8] a I'avantage de diriger le
mélange de plasma et de la vapeur directement sur la tuyere et de permettre un amorcage
aisé de la tuyere dans la mesure ou la condition de température en amont est favorable. En
revanche, elle présente un inconvénient qui réside dans le fait que les poudres non-
évaporées entierement, présentent un risque de colmatage élevée pour la tuyére de détente.

Source volumique
de chaleur

Injecteur

Paroi de la torche

Paroi de la CHP

Puits volumique
de chaleur

=5
4

................ A
£
£
o
o
Q A4
< \ 4
< (<4 ~
< g
LCHP

Parois de
tuyére

Figure 94 lllustration de la premiéere configuration torche- tuyére coaxiales
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Dans les travaux de D. Ivchenko (2018) [8], la simulation de ce procéde a été scindée en
plusieurs parties couplées. Ivchenko a commencé par une simulation tri dimensionnelle a
frontiéres ouvertes dans I'air (équivalente au domaine torche + chambre HP), avec I'objectif
d’évaluer I'évaporation des poudres et de déterminer la distance judicieuse torche-tuyére de
détente. Cette simulation lui a permis de d’évaluer la quantité de vapeur produite qu’il a
ensuite introduite sous forme d’une source d’espéce (Zircone) et un puit d’énergie dans un
modeéle 2D axisymétrique sur un domaine étendu jusqu’a la sortie de tuyere de détente et
incluant les parois de la chambre BP. Son objectif consistait alors a évaluer le comportement
du mélange plasma-vapeur passant a travers la tuyére de détente de fagon a optimiser ses
dimensions en limitant les phénomeénes de nucléation-croissance et de dép6t de vapeur et
germes sur sa paroi.

Dans cette étude, cette configuration sera modélisée en une seule étape comprenant la
modélisation 3D du jet plasma, l'injection de la poudre, son évaporation et le passage de
particules non évaporées a travers la tuyére de détente, comme le montre la Figure 94. Le
couplage entre la phase discréte et la phase continue est un couplage bidirectionnel relatif &
la quantité de mouvement, I'énergie et les espéces. Les simulations de ce procédé sont
réalisées en trois dimensions avec une coupe au niveau du plan de symétrie défini par 'axe
de l'injecteur et celui de la torche. La Figure 95 montre le maillage de la géométrie ou la face
jaune est la surface de symétrie. Les conditions aux limites correspondantes sur sont
présentés dans le Figure 17. Le domaine de calcul est maillé de maniere structurée
(mappée) se composant de 270 000 cellules hexaédriques. Le maillage est raffiné au niveau
des zones a forts gradients et aux voisinages des parois et est déraffiné progressivement
dans la direction radiale de la chambre a haute pression.

N m i i i
Tuyére de : 1l ‘ 7/4/ i
s 7 /)
détente iy i i
J /) /l
\ :“ // //,“ /?:////'/
I Injecteur
; ///
I Entrée de
T/ ]
il ! la torche
1 ] —

1 i ‘ i
1 // i Th i

Figure 95 Domaine de calcul et maillage de la configuration 1 ol torche et tuyére sont coaxiales

IV.4.1. Parameétres étudiés

La distance entre la torche et I'entrée de la tuyére de détente est un paramétre important
dont le choix doit étre justifié avant de calculer le diamétre du col de la tuyére de détente. En
effet, cette distance doit répondre a deux conditions : une condition de rapprochement
minimum et une condition d’éloignement maximum. La distance a laquelle I'évaporation des
particules s’arréte et la distance a laquelle le revétement de la tuyére de détente est a 'abri
de toute surchauffe menant a sa fusion, sont des conditions qui nécessitent d’éloigner la
tuyére de détente de la torche. En revanche, il sera important de rapprocher suffisamment la
tuyére de la sortie de torche de fagcon a ce que la température génératrice (T,) en entrée de
tuyére de détente soit suffisante pour limiter les phénoménes de nucléation-croissance et ne
pas nécessiter de trop rétrécir le col pour amorcer la tuyere.
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Par la suite, nous allons étudier I'effet du diameétre du col et de la distance torche-tuyére sur
le comportement de I'écoulement et sa pression dans la chambre haute pression en
comparant les cas Lqoyp = 100mm et Loyp = 150mm et les diamétres de col correspondants.
Les diameétres du col prédits par I'équation (136) ou la figure 5 correspondant a ces
distances sont respectivement 3,51 mm et 3,27 mm. Des simulations a I'aide du code Fluent
ont été ensuite effectuées pour affiner ces valeurs de diameétre en prenant en compte la
viscosité du gaz et obtenir une pression proche de la pression atmosphérique dans la
chambre HP. Pour L;yp = 100 mm, le diamétre obtenu est de 4 mm. Pour L¢yp = 150 mm le
calcul la valeur a été maintenue & 4mm car en dessous de cette valeur le col devient tres
sujet au colmatage.

Avant de présenter ces résultats, il est nécessaire de s’assurer que le revétement de zircone
ne risque pas de fondre dans les conditions proposées. Parmi les trois configurations et les
paramétres proposeés ci-dessus, la configuration 1 ici étudiée (torche et tuyére coaxiales), la
distance L.yp = 100 mm et un diamétre au col ¢ = 4 mm correspondent aux conditions les
plus contraignantes en termes d’échauffement de la paroi de tuyére. La Figure 96 montre
que l'évolution de la température de surface du dépdt de Zircone en fonction des
coordonnée x le long de la paroi de la tuyére ne dépasse pas 2455 K, valeur inférieure a la
valeur de la température de fusion de la zircone (2958 K).

2500

2000

1500

Temperature[K]

1000

500

0 0.005 0.01 0.015 0.02
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Figure 96 Profil de température de la paroi suivant x (pour y=0) pour le cas ou la distance sortie de
torche-tuyére de détente est minimum L.y, = 100 mm et une section au col correspondant a une
pression de 100 Pa dans la chambre BP, soit une section au col de la tuyere de détente ¢ = 4

Dans ce qui suit, on présente une étude de I'écoulement en fonction des paramétres d’étude
gue sont la distance L.yp et le diamétre du col de la tuyere de détente (¢) puis une étude sur
I'évaporation de différents types ou tailles de poudres : des poudres commerciales d’environ
20- 30 um de diameétre moyen qui s’averent difficiles a évaporer totalement puis des poudres
de tailles uniformes micrométriques beaucoup plus facilement évaporables et adapté a cette
configuration.
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IV.4.2. Etude paramétrique de I’écoulement

La Figure 97 montre les champs de vitesse et de température de I'écoulement et des lignes
de courant émises depuis la section de sortie de la torche a plasma pour les conditions
Leyp = 100mm et ¢ = 4mm. Ces champs montrent que la température et la vitesse,
initialement de 1123 m/s et 15 464 K sur 'axe en sortie de torche diminuent rapidement du
fait de la transition a la turbulence pour une distance a la torche de l'ordre de 70 mm. La
pression dans la chambre vaut en moyenne 8,4 - 10 Pa et le tracé des lignes de courant
montrent que l'essentiel de I'écoulement plasma issu de la torche passe directement a
travers la tuyére de détente. Le trait en pointillés représente 'axe de symétrie de la chambre

a haute pression (HP).

(a)

[m/s]

[mfs]

m

(k]

2.19e+03
1.97e+03
1.75e+03
1.63e+03
1.32e+03
1.10e+03
8.77e+02
6.58e+02
4.38e+02
2.19e+02
0.00e+00

2.19e+03
1.97e+03

r 1.75e+03
I 1.53e+03
F 1.32e+03
- 1.10e+03
- 8.77e+02
- 6.58e+02

4.38e+02
2.19e+02
0.00e+00

2.3%9e+04
2.15e+04

1.92e+04

I 1.68e+04
F 1.44e+04

r 1.21e+04

9.70e+03

I 7.33e+03

4.97e+03
2.60e+03
2.40e+02

Figure 97 Lignes de courant (a) et Champs de vitesse (b) et de température (c) du cas Lozp = 100 mm

et ¢ = 4mm, le trait en pointillés est 'axe sur lequel les profils de la Figure 98 ont été tracés

Ces conditions opératoires paraissent correctes car elles permettent a la fois :
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¢ de maintenir la pression dans la chambre HP voisine de la pression atmosphérique et de
limiter la détente et donc la vitesse du jet de plasma favorisant ainsi I'allongement du
temps de séjour et lintensification de I'évaporation des poudres sur une distance
suffisante ;

e d’obtenir une température du gaz au niveau de la tuyére suffisante pour limiter les effets
de nucléation croissance sans pour autant causer la fusion de revétement de zircone.

La question est maintenant de savoir comment évoluent les champs de I'écoulement en
fonction de la distance L et du diamétre au col de la tuyere.

La Figure 98 montre les profils de vitesse, température, nombre de Mach et pression suivant
'axe de la torche pour deux longueurs de chambre haute pression, Lqyp = 150 mm tracés
en premiere colonne et Lqyp = 100 mm dans la deuxiéme colonne. Pour chaque longueur de
chambre, deux calculs ont été réalisés pour deux diamétres de tuyeéres différents, le
diamétre de 4 mm calculé précédemment pour Lcyp = 100 mm et un diameétre plus
important (¢ = 5.4 mm) car il semble difficile de descendre, pour des raisons pratiques, au-
dessous de cette valeur. La zone de la torche est colorée en bleu, celui de la chambre HP en
blanc la et la zone de la tuyére de détente en rouge. Les Tableau 18 et Tableau 19
présentent les valeurs numériques des grandeurs dont les profiles sont présentés en Figure
98 aux frontiéres entre les couleurs. Il est primordial que la tuyere soit amorcée (Ma = 1 au
col) pour atteindre le fonctionnement normal de ce procédé et ceci, de facon a maintenir la
différence de pression entre les deux enceintes, ce qui est vérifié pour toutes les
combinaisons des parametres L et ¢.

La pression est la grandeur la plus importante de cette analyse car nous cherchons a obtenir

la pression la plus proche de la pression de fonctionnement normal de la torche en

changeant les parameétres du systéme (Lqyp €t ¢). De plus, comme la vitesse, c'est la
grandeur qui évolue le plus fortement en fonction des paramétres opératoires étudiés. De
fagon logique, la pression diminue fortement lors de I'accélération du gaz lié au chauffage
par I'arc électrique, puis reste constante dans la chambre HP avant de chuter a travers la
tuyére de détente alors que I'écoulement accélére. On observe que plus le diamétre au col
est important ou la distance L.yp est importante plus la pression dans la chambre HP est
faible, car le passage du fluide est plus aisé du fait de 'augmentation de section du col ou de
la diminution de vitesse liée au refroidissement du jet a son entrée dans la tuyeére.

Consécutivement a cette diminution de pression :

¢ le jet se détend de facon tres visible avec une augmentation de vitesse assez marquée et
un peu moins marquée de la température du fait du stockage d’énergie sous forme de
dissociation voire d’ionisation des espéces, le jet s’allonge ;

e cette différence de comportement est moins marquée par rapport a la distance Lqyp que
par rapport au diamétre du col : (i) en sortie de torche, les valeurs de vitesse varient du
simple au double en changeant le diametre de la tuyere de détente. Par exemple, dans le
cas ol Lgyp = 100 mm, la vitesse en sortie de torche est de 1123 ms~! (251 m/s en
entrée de tuyére) pour un diamétre de ¢ = 4 mm et de 2072 ms~! pour le diameétre de
5,4 um (451 m/s en entrée de tuyére). Tandis que pour un diamétre de tuyére de ¢ =
4 mm la vitesse passe de 1123 m/s a 1330 m/s en sortie de torche lorsqu’on augmente la
distance L¢yp.

En termes de comparaison des longueurs des jets :
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e Si on se base sur 'abscisse a partir de laquelle le jet passe en dessous de 5000 K, la
longueur des jets reste approximativement voisine de 7,7 cm entre les différentes valeurs
de paramétres. Le niveau de température change peu en entrée de tuyére lorsqu’on
change le diametre du col (de 3791 K a 3757 K) pour Loyzp = 100 mm, par contre la
chute est plus importante lorsqu’'on augmente Lqyp de 100 a 150 mm (3791 a 2623 K)
pour ¢ = 4 mm.

e Si on se base sur I'abscisse a partir de laquelle le jet passe en dessous de 500 m/s, la
longueur des jets est voisine de 4,4 cm avec un allongement net (+ 2 cm) lorsque le
diameétre du col est plus grand ou la distance L.yp est plus faible. Le niveau des vitesses
en entrée de tuyére passe de 251 a 451 m/s lorsqu'on augmente la section du col pour
Leyp = 100 mm et de 202 a 251 m/s lorsque passe de Lcyp =150a100mm a ¢ =
4 mm.

En résumé, la distance L.yp doit étre suffisante pour permettre I'évaporation des poudres
mais pas trop élevée pour conserver une température suffisante en entrée de tuyére de
détente (Ty) :

e qui méne a un diamétre de col suffisamment important risquant moins de s’obstruer ;

e qui limite les phénoménes de nucléation croissance de la vapeur de Zircone.

Le diamétre du col doit étre suffisant pour limiter 'occlusion de la tuyére de détente mais pas

trop élevé pour :

e amorcer la tuyére de détente ;

e maintenir la pression dans la chambre HP a un niveau suffisant pour assurer de bons
transferts thermiques gaz-particules tout en limitant la détente du gaz qui réduirait le
temps de séjour des particules, dans le but de favoriser I'évaporation des poudres.

La configuration qui répond le mieux a ces contraintes et pour laquelle la pression dans la
chambre HP est la plus proche de la pression atmosphérique est celle du cas dont on a
présenté les champs, soit une longueur Lcyp = 100 mm et un diamétre au col ¢ = 4 mm,
avec une valeur de pression de 0,84 bar. Ces conditions sont sélectionnées pour évaluer le
comportement des poudres.
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Figure 98 Profiles de Température, Vitesse, nombre de mach, et pression absolue du gaz le long de
I'axe de la torche-tuyére de détente. Les couleurs de I'arriére plans correspondent aux régions : torche
(bleu), chambre HP (en blanc) et tuyére de détente (en rouge). Les valeurs aux frontiéres de ces

régions sont listées dans les tableaux 2 et 3.
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Tableau 18 Valeurs de vitesses et de températures du gaz en sortie de torche (frontiere bleu-blanc),
en entrée de tuyére (blanc-rouge) et la sortie de la tuyére de détente (I'autre extrémité rouge).

L [mm] S[mm] V[m/s] TIK]
Storche E tuyere S. tuyere Storche E tuyere S. tuyere
150 5,4 2434 391 1814 15854 3229 1768
4 1330 202 1773 15422 2623 1264
100 5,4 2072 451 1897 15399 3757 2643
4 1123 251 2191 15464 3791 2068

Tableau 19 Valeurs du nombre de mach et de pression absolue en sortie de torche (frontiére bleu-
blanc), en entrée de tuyere (blanc-rouge) et la sortie de la tuyere de détente ('autre extrémité rouge).

Lmm] | gfmm] ¢ EMa\ - Spuve S EP[F\)a] Spre
torche tuyere tuyere torche tuyere tuyere
150 5,4 0,83 0,39 2,17 4,16.10% | 3,84.10* | 3,42.103
4 0,47 0,20 2,46 7,08.10* | 6,91.10* | 2,81.103
100 5,4 0,74 0,41 2,03 4,48.10* | 4,22.10* | 4,63.103
4 0,40 0,22 2,46 8,40.10* | 8,23.10* | 3,06.103

IV.4.3. Traitement de poudres de différentes granulométries

Dans cette partie, nous nous intéressons aux trajectoires et a I'évaporation de poudres de
différentes granulométries dans I'écoulement correspondant aux paramétres sélectionnés a
'étape précédente, Loyp = 100 mm et ¢ = 4 mm. L’objectif est d’évaluer, pour différentes
distributions granulométriques de poudres de Zircone de tailles décroissantes, la fraction de
cette distribution qui est non évaporée a l'issu de son parcours dans la chambre HP, pénétre
dans la tuyére de détente et risque de la colmater. Pour cela, les deux poudres
commerciales de Zircone-Yttriée mises en ceuvre au chapitre précédent, de diamétres
médians de l'ordre de 34 et 22 ym, sont d’abord traitées. Compte tenu de leur taille, le
nombre de particules non évaporées et pénétrant la tuyére de détente s’avere trop élevé si
bien qu’'on recherche ensuite le diamétre maximum des particules qui peuvent étre
totalement évaporées avant leur arrivée dans la tuyére de détente.

IV.4.3.1. Poudres mises en ceuvre

La poudre commerciale utilisée est un agglomérat densifié de zircone stabilisée a l'yttrine
(8%Y,05; — Zr0,, Oerlikon Metco 204AF). La premiere distribution est celle de la poudre
brute de diamétre médian de 33,8 um et la deuxieme correspond a un tamisage de cette
premiere et correspond a un diametre médian 21,9 um. Les propriétés de la poudre
annoncées par le fabricant sont définies dans le Tableau 11. Les deux poudres seront
injectées en entrée d’injecteur suivant les distributions décrites au chapitre Il et en adaptant
le débit de gaz porteur a leur taille afin de les injecter a coeur du jet.

Pour la suite de I'étude, n’ayant pu évaporer les deux poudres précédentes du fait de leurs
tailles et comme il est difficile de faire pénétrer radialement dans le jet de plasma des
particules de diametre inférieur a 10 um de faible inertie, des particules correspondant a des
poudres agglomérées sont injectées. Ces agglomérats de particules sont liés par un liant
organique qui au contact du plasma s’évapore, libérant ainsi les petites particules au coeur
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du jet plasma, comme cela est fait dans les procedes PS-PVD conventionnels. L’injection et
la fragmentation des agglomérats ne seront pas étudiées. Les particules constituant les
agglomérats, considérées de taille unique seront injectées directement au niveau de la
section de sortie de la torche suivant une répartition spatiale uniforme.

Dans la littérature, la poudre de zircone stabilisée par I'yttrium la plus communément utilisée
pour la PS-PVD est la Metco M6700 de distribution de taille d,y, = 2um, ds, = 8um, dgy =
18um, constituée de particules de tailles moyennes de 0,5-5 um. Malgré tout, le diamétre
des particules sera progressivement diminué, jusqu’a obtenir leur évaporation quasi-totale et
variera de 4 a 1 um. La poudre est dense de densité p = 5680 kg - m~3 et de chaleur
spécifique C, = 750 JK~tkg~!. Le débit de poudre injectée est de 4 g/min soit 2 g/min pour
le demi-domaine considéré du fait de la symétrie.

IV.4.3.2. Traitement des poudres « commerciales »

Les Figure 99 et Figure 100 montrent respectivement les trajectoires des poudres
commerciales de diamétres médians 33,8 um et21,9 um dans le jet de plasma, coloriées
par leur diamétre. On observe que les particules de plus grand diameétre, et donc de plus
forte inertie, traversent le jet et ne pénétrent pas dans la tuyere de détente alors que les plus
petites de plus faible inertie passent bien au cceur du jet de plasma. Une partie d’entre elles
pénétre dans la tuyére sans avoir été totalement évaporée, avec un diamétre final de I'ordre
de la dizaine de microns. Notons, que le débit de gaz porteur de poudre a été choisi de fagon
a ce que les trajectoires des plus grandes particules susceptibles de ne pas étre évaporées
n’aboutissent pas dans la tuyére de détente.

8.78e-05
Plan de 7.98e-05
collecte - 7.18e-05
f - 6.38e-05

- 5.58e-05
- 4.78e-05
- 3.98e-05
- 3.18e-05
2.38e-05
1.567e-05
7.74e-06

[m]

Figure 99 Trajectoires des particules de diametre initial médian de 33.8 um (Oerlikon Metco 204AF)
coloriées par leur diametre
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Figure 100 Trajectoires des particules de poudre tamisée de diamétre initial médian de 22.9 um
coloriées par leur diamétre

Il est essentiel d’évaluer la distribution en taille des particules qui pénétrent la tuyére de

détente. La figure 8 montre la distribution de taille des particules initialement injectées et la

distribution de taille de particules qui pénétrent la section d’entrée de la tuyére de détente

(diametre de 21,91 um a gauche et de 33,8um a droite). On observe que la fraction

volumique de particules qui pénetre la tuyére est :

e nettement diminuée par rapport a sa valeur initiale mais que cette diminution est surtout
trés significative dans le cas de la poudre la plus fine,

e Ne concerne que les plus faibles diamétres comme observé précédemment sur les
trajectoires.

Les particules les plus petites étant initialement présentes en nombre important puis se
retrouvant néanmoins en proportion non négligeable a I'entrée de la tuyére, le risque de
colmatage est tres élevé.
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Figure 101 Distribution initiale de taille des particules injectées et pénétrant la tuyére (sur le plan de
collecte montré dans la Figure 99). Diamétre médian initial de 21,9 um a gauche et de 33,8 um a
droite

Cette configuration, torche et tuyére coaxiales, est intéressante quand il s’agit de
comprendre le procédé en fonction des différentes dimensions du procédé. Néanmoins, elle
pose probleme quant au traitement de poudre commerciales classiques de diamétres
important non totalement évaporables. C'est pour cette raison que lidée d'un angle
d’inclinaison entre la torche et la tuyére de détente est étudié par la suite pour tenter de
séparer le flux de vapeur produit des particules non évaporées issues de poudres
commerciales classiques (configuration 2 et 3).

IV.4.3.3. Traitement des poudres agglomérées

Méme si I'effet de raréfaction affecte plus les transferts de chaleur gaz-particule relatifs aux
petites particules, celles-ci ont une surface spécifique importante qui favorise leur
évaporation par rapport aux plus grosses. Aussi, la Figure 102 présente les trajectoires de
particules, de diameétres initiaux et unique 1, 2, 3 et 4 um, injectées uniformément dans la
section de sortie de la torche et coloriées par leur diamétre.

La majorité des particules de 1 um de diametre initial s’évaporent intégralement et de fagon
trés rapide. Celles qui sont injectées proche du coeur du jet s’évaporent complétement tandis
gue celles injectées en périphérie du jet sont portées hors du jet par la dispersion turbulente
et finissent soit par s’évaporer soit vont de déposer sur les parois de I'enceinte.

Les particules de 2 ym de diamétre initial s’évaporent moins rapidement, dans une moindre
proportion et rarement complétement. La plupart d’entre elles s’évaporent pour atteindre
environ 1 micron voire moins dans certains cas ce qui les rend sensibles a la dispersion
turbulente a cause de leur fable inertie. Par conséquent, elles subissent les recirculations de
I'écoulement provoquées par le jet plasma dans la chambre.

Les particules de 3 et 4 um de diamétre initial sont moins sujettes a la dispersion turbulente
a cause de leur inertie puisque leur diamétre descend rarement en dessous de 1,5 um. Ainsi,
les trajectoires des particules non évaporées sont dirigées directement vers la tuyéere de
détente qu’elles vont possiblement obstruer si elles entrent en contact avec sa paroi.
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Figure 102 Trajectoires des particules de diamétres initiaux 1, 2, 3 et 4 um injectées dans le plan de
sortie de torche et coloriées par leur diametre

Les particules injectées connaissent donc trois sorts : évaporation compléte, collision avec
les parois de I'enceinte HP ou passage a travers la tuyére de détente avec possibilité de s’y
déposer et de provoguer son colmatage.

La Figure 103 montre les distributions de tailles des particules pénétrant I'entrée de la tuyére
pour les quatre diamétres de particules de taille unique injectés. Ces histogrammes,
exprimés en fraction volumique de la quantité injectée (débit massique dans l'intervalle/débit
massique injectée) confirment que plus la taille des particules injectées est faible plus le taux
d’évaporation est important et plus faible est la quantité de poudre résiduelle qui pénétre la
tuyere de détente. Ces histogrammes sont résumés dans le Tableau 20 qui présente un
bilan de masse des particules au niveau de la tuyére de détente sous forme liquide ou
gazeuse, selon leur traitement en vol dans I'enceinte haute pression, et pour les quatre
différentes tailles de particules injectées : débit massique de particules de zircone liquide
pénétrant la tuyére et valeur rapportée au débit de poudre injectée, débit de vapeur
pénétrant la tuyére et sa valeur rapportée au débit de poudre injectée ainsi que la
température moyenne des particules pondérée par la masse.

On observe par exemple sur la Figure 103 qu’environ 0,026 % en volume seulement des
particules de 1 um injectées pénétrent dans la tuyere de détente et sont caractérisées par un
diameétre résiduel de 0,75 um. Lorsque la taille des particules injectées augmente, ce taux
augmente légérement ainsi que la taille des particules résiduelles en méme temps que sa
distribution en taille s’élargit. Cet élargissement est lié¢ a la dispersion turbulente qui
augmente, conduit a la dispersion des particules dans le jet et induit des traitements
thermiques différents qui a leur tour affectent I'évolution du diamétre.
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Figure 103 Distributions de diamétres des particules pénétrant la tuyére de détente, exprimées sous
forme de fractions volumiques normalisées par les débits de poudres injectées, pour des distributions
de tailles uniformes initiales de 1, 2, 3 et um.

Tableau 20 Bilan massique relatif au traitement des particules (traversant I'entrée de la tuyére et
s’évaporant) de tailles initiales uniformes de 1, 2, 3 et ym sur la moitié du domaine.

Diameétre initial [um] 1 | 2 | 3 | 4
Débit massique de poudre
injectée
Débit massique total de particules
en entrée de tuyére [kg/s]
Rapport massique du flux de
particules pénétrant la tuyere / 0,03% 0,20% 2,6% 8,1%
débit de particules injectée
Débit de vapeur en sortie de
tuyére [ka/s]
Rapport massique du flux de
vapeur dans la tuyére / débit de 97,0 % 96,7 % 91,4 % 83,7 %
particules injectée
Température moyenne, de
particules non-évaporées en

3,33.107° kg/s (2g/min)

8,81.107° 6,58.1078 8,54.1077 2,68.107°

3,23.107° | 3,22.10°5 | 3,05.107° | 2,79.107°

. . f s 3300 3600 3650 3700
entrée de tuyere, pondéree a la
masse [K]
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Le Tableau 20 montre que plus les particules sont grandes et plus le flux massique de
particules non évaporées entrant dans la tuyere est important, tandis que le flux massique de
vapeur entrant dans la tuyére diminue assez légérement. Le rapport massique du flux de
particules pénétrant la tuyere sur les le flux de particules injectées prend respectivement les
valeurs de 0,03, 0,2, 2,56 et 8,05 % pour les tailles de 1, 2, 3 et 4 um tandis que le rapport
massique du flux de vapeur entrant dans la tuyére sur le débit de de poudre injectée diminue
en prenant respectivement les valeurs de 97, 97, 91 et 84%.

Le débit de vapeur produite par I'évaporation des particules et pénétrant dans la tuyere est
tres proche du débit de poudre injectée pour les tailles 1, 2 et 3 um conduisant a des
rendements d’évaporation compris entre 97% et 91%. Aussi, l'utilisation d’'une poudre
agglomérée constituées de particules de taille inférieure a 3 um présente une bonne
alternative pour remédier au risque de colmatage de la tuyére de détente.

IV.5. Torche unique inclinée par rapport a I’axe de la tuyére (configuration 2)

Dans cette configuration, I'axe de la torche plasma est incliné d’'un angle a par rapport a
celui de la tuyére de détente (Figure 104). L’objectif est de ne permettre qu’au mélange
plasma-vapeur peu dense d’étre dévié vers la tuyére de détente tandis que les particules
non évaporées d'inertie plus importantes seront éliminées en poursuivant leur trajectoire.
Cette configuration devrait permettre de mettre en ceuvre des poudres commerciales moins
fines et donc moins cheres que les poudres agglomérées testées en fin du paragraphe
précédent.

Au méme titre que l'angle a et parce qu’elle conditionne la température T, en amont de la
tuyére de détente, la distance Lqyp entre la paroi supportant la torche et celle supportant la
tuyére de détente est un paramétre essentiel pour prédire le diamétre du col de tuyere de
détente permettant son amorcage. Les parametres a et Lyp. Seront donc variés pour trouver
les conditions d’amorcage de la tuyére correspondant a une valeur la pression dans
I'enceinte a haute pression voisine de la pression atmosphérique. Le point de rotation de la
torche est le point indiqué en rouge a la périphérie inférieure de la torche.

Un angle initial de a« de 32° a été prévu sur le dispositif expérimental en cours de
développement au laboratoire conformément au brevet [137] et les travaux de Fuzet [32] qui,
par contre, mettent en ceuvre simultanément deux torches. Cette configuration est donc
choisie comme point de départ. La Figure 105 montre le maillage de la géométrie dans le
cas ou a = 32° et Lyp = 100 mm. La face jaune est la surface de symétrie. Les conditions
aux limites correspondantes sont présentées dans le Tableau 15. Le domaine de calcul est
maillé de maniére structurée (mappée) se composant de 184 771 cellules hexaédriques dont
la taille minimale de mailles est de 1,65 - 10~ *mm3.

Aprés avoir montré qu’il n’est pas possible de diriger I'écoulement vers la tuyére de détente
pour la configuration initiale de 32°, on présente une configuration avec un angle de 19° pour
laquelle la torche est alignée avec I'entrée de la tuyere. L’étude de I'évaporation des deux
poudres « commerciales » mentionnées précédemment est ensuite réalisée : poudre de
zircone stabilisée a I'yttrine (8%Y,05; — Zr0,, Oerlikon Metco 204AF). La premiére distribution
est celle de la poudre brute qui est de diamétre médian de 33.8 um et la deuxieme est
tamisée issue de cette méme poudre qui est de diamétre médian 21.9 um.
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Figure 105 Millage du domaine de la configuration 2, correspondant a un angle d’inclinaison a = 32°
et LCHP = 100 mm

IV.5.1. Etude de I’écoulement en fonction de a et Lcyp

Dans cette étude préliminaire, nous allons observer I'effet de I'angle o sur le comportement
de I'écoulement de plasma vis-a-vis de la tuyére de détente et notamment sur le tracé de
lignes de courant émises depuis la torche a plasma.
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IV.5.1.1. Angle d’inclinaison initial a = 32°
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Figure 106 Champs de vitesse (a) et de température(b) du cas a = 32°, Loyp = 100 mm et ¢ = 4m

La Figure 106 montre les champs de vitesse et de température de I'écoulement pour la
configuration initiale pour laquelle @ = 32°. La longueur de la chambre L.yp a été fixée a
100 mm, ce qui correspond a une distance entre la sortie de la torche et I'entrée de la tuyére
de détente de 76 mm. La section du col ¢ a été fixée a 4 mm. La tuyére est amorcée mais
malgré tout, la pression dans cette configuration, n’atteint que 40 000 Pa dans I'enceinte
haute pression. Cette faible valeur de pression est due au fait que la température T, en
entrée de tuyere est faible (2900 K) par rapport & la section du col évaluée dans la
configuration coaxiale correspondant a une température T, plus élevée. En effet, dans le cas
présent, le jet de plasma n’est pas dévié vers I'entrée de la tuyere de détente comme le
montre la Figure 107 représentant les lignes de courant émises depuis la sortie de la torche.
Celles-ci poursuivent en effet leur trajectoire avant d’étre déviées par la paroi supportant la
tuyeére.
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Figure 107 Lignes de courant émises a partir de la sortie de torche et I'encoche d’injection de poudre,
colorées par la vitesse

Pour cet angle de 32°, le jet de plasma n’est pas dévié vers la tuyére de détente comme
escompté. Ce phénomeéne est trés probablement lié au fait que la tuyére de détente étant
amorcée, les conditions de pression en aval de celle-ci n'ont pas d’effet sur I'écoulement
amont. Avant d’abandonner cette configuration, un angle de 19° a été testé. Il apparait que
méme si les conditions de vitesse et température en entrée de tuyéere de détente sont
légerement plus élevées, la plupart des lignes de courant émises en sortie de torche ne
pénétrent pas dans la tuyére puisque celle-ci est amorcée. Ainsi, la pression en aval de la
tuyére n’influence pas I'écoulement dans I'enceinte haute pression et ne défléchit pas le jet
issu de la torche.

IV.5.1.2. Angle d’inclinaison a = 19°

La nouvelle valeur de I'angle a = 19° a été choisie, de fagon a ce que I'axe de la torche soit
aligné avec l'entrée de tuyére de détente, afin d’assurer une température amont T,
suffisamment élevée (ou a ce que lI'entrée de la tuyere de détente reste face a la torche).
Afin de protéger la tuyére, la distance entre la sortie de torche et I'entrée de tuyére a été
maintenue & 100 mm (soit Lyp = 136 mm) et le diameétre du col vaut, d’aprés I'étude sur la
configuration coaxiale, ¢ = 4mm. La Figure 108 montre les champs de vitesse et de
température de I'écoulement. Les lignes de courant émises depuis la sortie de torche
coloriées par la vitesse du gaz sont représentées sur la Figure 109.
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Figure 108 Champs de vitesse (a) et de température(b) du cas a = 19°, L¢eyp = 136 mm et ¢ = 4m

L’écoulement plasma est bien dirigé vers la tuyére de détente contrairement a I'angle
d’inclinaison de 32° ; ce qui est confirmé par le fait que la plupart des lignes de courant y
pénétrent. La température en entrée de tuyére est de 4000K, c'est a dire largement
supérieure a ce qu’elle était pour I'inclinaison de 32° (2900 K) et la pression dans I'enceinte
HP est de 93 kPa, et donc proche de la pression atmosphérique comme escompté.
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Figure 109 Ligne de courant émises a partir de la sortie de torche et I'encoche d’injection de poudre,
colorées par la vitesse, du cas a=19°, Lypc = 136 mm et ¢ = 4mm

Les profils de température, vitesse, nombre de mach et pression, le long de la ligne en
pointillés (Figure 108) qui relie I'entrée de torche a la tuyére de détente, sont présentés
Figure 110. La température en sortie de torche atteint une valeur de 15 500 K en sortie de
torche et puis chute a 4000 K en entrée de tuyere de détente. La tuyére est amorcée
puisque le nombre de Mach dépasse l'unité dans la tuyére de détente. La pression dans
'enceinte atteint une valeur de l'ordre de 93 KPa, valeur nettement plus élevée que pour
l'inclinaison de 32° (38 kPa) pour laquelle la température en entrée de tuyére To était
largement plus faible. Ainsi la vitesse de I'écoulement en sortie de torche qui est de 1100 m/
s reste raisonnable et favorise de longs temps de séjour pour les particules.

Khalil JAAFAR | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2022 168
Licence CC BY-NC-ND 3.0



25000 2.5
= 20000 2
2 15000 £ 15
E 1+
g 10000 s 1
€ 5000 * 05
T 0 0
0 0.05 0.1 0.15 0 0.05 0.1 0.15
x[m] x[m]
2500 1E+5 \
Z 2000 = 8E+4 ¥
(=W
E 1500 T 6E+4
2 )
# 1000 A 4E+4
et Q
S 500 & 2E+4
0 OE+0
0 0.05 0.1 0.15 0 0.05 0.1 0.15
x[m] x[m]

Figure 110 profils de Température, Vitesse, nombre de mach, et pression absolue le long de la ligne
en pointillés reliant la sortie de torche a I'entrée de la tuyere de détente. Les couleurs de 'arriére plans
correspondent aux régions : torche (bleu), chambre HP (en blanc) et tuyére de détente (en rouge)

Ces valeurs de paramétres a et L.yp permettent d’avoir un alignement entre la torche et
'entrée de tuyére de détente. Ainsi, comme le montrent les lignes de courant, la majorité des
particule fluides émises a la sortie de torche, pénétrent dans la tuyére de détente. C'est la
condition essentielle pour transporter la vapeur de zircone produite directement vers
'enceinte a basse pression et assurer la condition de température amont permettant
'amorcage de la tuyére de détente, cet amorgage étant essentiel pour maintenir les deux
enceintes a des pressions différentes. Méme si cette configuration est trés similaire a la
configuration coaxiale (1) puisque la torche vise directement I'entrée de la tuyére, nous
allons maintenant nous intéresser au comportement d’une poudre commerciale injectée
dans cette configuration.

IV.5.2. Traitement de poudres « commerciales »

Pour cette derniéere configuration (a = 19°, Lcyp = 136 mmet ¢ =4 mm), nous nous
intéressons au comportement des deux poudres commerciales zircone stabilisée a I'yttrine
(8%Y,05 — Zr0,, Oerlikon Metco 204AF) déja étudiée : poudre brute de diamétre médian de
33.82 um et poudre tamisée diamétre médian 21.91 um. Le débit de poudre injectée en
entrée d’injecteur est toujours de 4g/s.

La Figure 111 et Figure 112 montrent les trajectoires des particules injectées
respectivement pour les deux poudres précitées, 33.82 et 21.91 um et coloriées par leur
diameétre courant. On remarque que méme si les plus grosses particules de plus forte inertie
traversent le jet et ne pénétrent pas dans la tuyére, des particules d’une trentaine de microns
en moyenne pour la poudre la plus grosse et d’'une vingtaine pour la plus fine pénétrent dans
la tuyére. Une partie d’entre elles rentrent en collision avec sa paroi, ce qui indique un risque
de colmatage plus important dans cette configuration par rapport a la configuration coaxiale
pour laquelle les trajectoires des particules longeaient la paroi de la tuyere.
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La Figure 113 montre la distribution des particules de zircone injectées (en blanc) et la
distribution de taille des particules pénétrant I'entrée de tuyére (en rouge). En comparaison
avec la Figure 101 relative a la configuration coaxiale n°1, ni la taille, ni le pourcentage de
particules pénétrant la tuyére n’ont diminués pour cette configuration. Compte tenu de ces
éléments et du risque plus élevé de collision entre particules et paroi de la tuyere, cette
configuration est donc a écarter pour traiter des poudres commerciales et c’est pourquoi une
3¢me configuration a deux torches est mise en ceuvre.
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Figure 111 Trajectoires des particules de diametre médian de 33.8 um (Oerlikon Metco 204AF)
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Figure 112 Trajectoires des particules de poudre tamisée de diamétre médian de 22.9 um
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Figure 113 Distribution de taille des particules pénétrant la tuyére de détente (a) diamétre médian de
21,9 um, (b) de diamétre médian de 33,8 u

IV.6. Systéme a deux torches inclinées par rapport a ’axe de la tuyére (configuration
3)

L’inclinaison de la torche étudiée précédemment n’ayant pas apporté d’amélioration par
rapport a la configuration 1 coaxiale puisqu’elle ne permet pas de séparer les particules non
évaporées issues du traitement de poudres « commerciales » du jet de vapeur, une nouvelle
configuration a deux torches inclinées et proposée (Figure 114). L'intérét de cette nouvelle
configuration est de recentrer les jets de plasma issus des 2 torches en les fusionnant afin
gue le jet de plasma-vapeur résultant soit bien dirigé vers la tuyére de détente et permette
son amorc¢age tout en éliminant les particules non évaporées. En plus de permettre de traiter
des poudres commerciales moins chéeres du fait du tri vapeur/particules, cette configuration
permet de doubler le débit de poudre traitée mais multiplie par deux le nombre de torches et
leurs servitudes ainsi que le débit de gaz a pomper dans la chambre BP. Suivant le brevet
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[137] et pour les conditions opératoires utilisées par Fuzet [32] (I =6004 ; Q,(4r) =
45 Nl/min ; 25 %H, ), les torches sont inclinées par rapport a 'axe de la tuyére de détente
de 32°. Les injecteurs de poudre sont situés a I'extérieur de facon a garder le maximum de
poudre dans le jet. Les conditions opératoires des deux torches sont identiques et les
mémes que pour les configurations précédentes. La chambre HP a pour longueur Leyp =
168 mm, cela correspond a une distance de 122 mm entre le centre de sortie de chaque
torche et le centre de I'entrée de la tuyére de détente.

3
<«

s,
° T8 1
64 ) 2 e !
<
>
73 mm
Ay
>
NN ~

Lcyp=168 mm

Figure 114 Configuration a deux torches inclinées. Dimensions principales en mm

La géométrie présente deux plans de symétrie qui permettent de n’en simuler qu'un quart
puisque les torches et leurs conditions opératoires sont elles aussi identiques. La Figure 115
montre le maillage en éléments tétraédres. Ce choix vient du fait que la topologie de la
géométrie est tres difficile a mailler avec un maillage de type hexaédrique. Le maillage a été
affiné jusqu’a ce que les résultats soient indépendants de la taille des mailles. Le maillage
final contient 62 356 cellules dont la dimension minimum est de 3,5 - 10> mm3.
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Figure 115 Maillage de la géométre de configuration a deux torches (3)

Pour cette configuration, I'équation (136) ne permet de prédire la section du col car nous ne
nous disposons pas de la température génératrice T, a I'entrée de tuyére de détente. Aussi,
des calculs itératifs ont été réalisés jusqu’a I'obtention d’'une pression voisine de la pression
atmosphérique dans I'enceinte haute pression : un diamétre au col de la tuyére de détente
de ¢ = 4.4 mm permet d’obtenir une pression dans la chambre de 101418 Pa.

Pour cette configuration, nous n’allons pas faire d’étude paramétrique mais juste vérifier que
la configuration proposée répond a nos objectifs en étudiant d’abord le comportement de
I'écoulement puis le traitement d’'une poudre commerciale classique.

IV.6.1. Etude de I’écoulement

La Figure 116 montre les champs de vitesse et de température de I'écoulement sur le plan
de symétrie xy avec une reconstitution « miroir » faisant apparaitre les deux torches. Les jets
plasma produits par les deux torches se croisent au niveau de I'axe de la tuyére de détente
ce qui cause leur déviation partielle vers celle-ci. La vitesse et la température maximum en
entrée de tuyére de détente valent respectivement 320 m/s et 3200 K. Comme le montre les
lignes de courant émises depuis la sortie de torche et de zone d’injection et tracées en
Figure 117 (a-d), celles-ci se dirigent en grande partie (c) vers la tuyére de détente mais pas
totalement (a, b et d). En particulier, on remarque que plus les lignes de courant sont
émises proches du plan (xy), plus elles pénétrent dans la tuyére (Figure 117 c et d) du fait
de la convergence des torches qui force I'écoulement vers I'entrée de tuyéere. En revanche,
les lignes de courant émise plus loin du plan de symétrie xy (a, b et d) ont moins de chance
de la pénétrer puisque bénéficiant moins de cet effet de convergence des jets de plasma.
Ces observations montrent que la position azimutale des axes des injecteurs de poudre par
rapport aux plan défini par les deux torches est importante pour porter directement la vapeur
vers I'entrée de la tuyére et optimiser la transmission de la vapeur vers I'enceinte a basse
pression. Les ligne de courant déviées continuent leur recirculation dans I'enceinte haute
pression. Le tracé du champ de fraction volumique de vapeur de zircone et le bilan masse de
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zircone au sein du systéme présentés par la suite montrent que la vapeur est malgré tout

bien dirigée vers la tuyére dans cette configuration géométrique.
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Figure 116 (a) Champ de vitesse (b) champs de température de I'écoulement sur le plan de symétrie
de la chambre. Le trait en pointillés est I'axe sur lequel les profils de la Figure 118 ont été tracées.
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Figure 117 Lignes de courant émises depuis la section de sortie de torche. (a) et (b) mise en évidence
de l'aplatissement de I'écoulement aprés la rencontre des deux jets ; (c) et (d) tracés des lignes de
courant dans les plans tracés dans (a) xy et (b) xz, respectivement.

La Figure 118 montre I'évolution de la vitesse, température, pression absolue et nombre de
Mach de I'’écoulement suivant I'axe représenté sur la Figure 116 (b). On constate que la
tuyére de détente est bien amorcée puisque I'écoulement devient supersonique en aval du
col. La température de I'écoulement en amont de la tuyéere est de 3200 K ce qui permet a la
fois d’assurer sa survie puisque sa température de paroi est alors au maximum de
2530 K (température de fusion de zircone 2953 K) et de limiter les phénoménes de
nucléation-croissance de zircone.

La vitesse d‘écoulement est raisonnable et atteint 952 m/s en sortie de tuyere puis chute
rapidement vers 167 m/s lors de rencontre des deux jets pour une abscisse voisine de 9 cm
et vaut 320 m/s en entrée de tuyeére.

La comparaison entre cette configuration et la configuration coaxiale aurait pu étre
intéressante notamment pour estimer I'effet bénéfique de l'allongement du trajet des trés
petites particules sur leur évaporation mais n’est pas vraiment possible, puisque les
pressions et donc les vitesses d’écoulement sont légérement différentes.
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Figure 118 Evolution de la Température, Vitesse, nombre de mach, et pression absolue de
'écoulement le long de la ligne en pointillés en Figure 116 (b). Les couleurs de l'arriére plans
correspondent aux régions : torche (bleu), chambre HP (en blanc) et tuyére de détente (en rouge).

IV.6.2. Injection d’une poudre « commerciale »

La Figure 119 montre les trajectoires des particules (coloriées par leur diamétre)
correspondant a la poudre de zircone yttriée précédemment utilisée et non tamisée de
diamétre médian de 33.8 um (8%Y,05; — Zr0,, Oerlikon Metco 204AF) injectée par l'injecteur
de chaque torche avec un débit de 4g/s.

La plupart des trajectoires des particules injectées et non totalement évaporées poursuivent
leur trajectoire initiale du fait de leur forte inertie et viennent impacter de part et d’autre de la
tuyére détente. Seules quelques particules de diametres inférieurs a 10 microns et donc de
faible inertie sont portées par I'écoulement des gaz et peuvent soit pénétrer dans la tuyere
de détente ou recirculer dans la chambre haute pression : sur les 744 trajectoires tracées,
seules 2 particules pénétrent dans la tuyére car leur diameétre est de 5.3um et donc leur débit
initial est trés faible compte tenu de la distribution en taille quasi gaussienne de la poudre
autour du diamétre médian de 33.8 um.
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Figure 119 Trajectoires de particules injectées par I'injecteur coloriées par leur diamétre. (8%Y,0; —
Zr0,, Oerlikon Metco 204AF) diametre médian de 33.8 um.

La Figure 120 montre le champ de la fraction massique de la zircone vapeur produit par
I'évaporation de la poudre. On observe que le flux de vapeur est maximum a l'entrée de la
tuyére de détente.
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Figure 120 Champ de Fraction massique de la zircone vapeur dans I'écoulement
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Tableau 21 Bilan massique de matiére au travers du dispositif pour la configuration actuelle comparée
aux résultats de la configuration coaxiale n°1, pour les domaines entiers.

_ _ Configuration 1 coaxiale (pour rappel)
Configuration 3 .
(Poudres mono-disperses)
Diameétre initial [um] Distribution de valeur 1 5 3 4
H médiane 33.8
Débit massique injecté 1,32.107* kg/s s .
[Kg/s] (8g/min) 6,66.107 kg/s (4g/min)
Débit massique total de
particules en entrée de 0 1,76.1078 |1,32.1077 |[1,71.107® |5,36.107°
tuyére [kg/s]

Rapport massique du flux
de particules pénétrant la 0% 0,03% | 020% | 256% | 8,05%

tuyére/ débit de poudre

injectée [kg/s]
Débit de vapeur en _s _s5 _5 _5 _5

entrée de tuyere [Kg/s] 2,61.10 6,46.10 6,44.10 6,10.10 5,58.10
Rapport massique du flux
de vapeur entrant dans la 19,6% 97,0% | 96,7% | 91,5% | 83,7%

tuyére/ débit de poudre

injectée [-]

Le Tableau 21, qui présente le bilan massique de la zircone traitée au sein de cette troisiéme
configuration et rappelle les résultats de la configuration coaxiale (1) pour les poudres mono-
tailles de 1 a 4 um de diametres, confirme les observations précédentes. En effet, on
observe que le pourcentage, de poudre non évaporée pénétrant la tuyere, rapporté au flux
injecté, est nul. En ce qui concerne le taux d’évaporation massique des poudres, on observe
qu’il est de l'ordre de 20 % avec la poudre commerciale utilisée dans cette configuration
alors qu’il est compris entre 83 et 97% pour les poudres mono-tailles. Rappelons que le
modele sous-estime malgré tout I'évaporation des poudres par rapport a I'expérience. Ainsi,
malgré que débit de poudre soit multiplié par 2 dans la configuration actuelle par rapport a la
configuration coaxiale, le débit évaporé ne vaut que 40% de celui correspondant a la
configuration initiale. De méme I'énergie investie étant doublée, le flux de vapeur produit
(représentatif de la vitesse de dépbt) rapporté a I'énergie investie (hormis celle relative a la
production de chaque type de poudre) vaut environ 20% des meilleurs des cas relatif a la
configuration 1 (mono-tailles 1 et 2 um).

La prise en compte des collisions particule-particule dans cette configuration pourrait
changer le comportement de certaines d’entre elles mais dans ce cas, toute la géométrie
devrait étre résolue pour éviter les symétries qui ferait que systématiquement une particule
collisionnerait avec son symétrique.

Cette configuration devrait néanmoins étre étudiée plus précisément suivant un plan
d’expérience qui étudierait par exemple l'influence de I'angle d’inclinaison entre les deux
torches et I'effet de la distance point de rencontre des jets-entrée de tuyere de détente. En
effet, les paramétres utilisés et notamment 'angle de 32° correspond aux travaux de Fuzet
[132] et donc a des conditions opératoires de torches et poudre spécifiques qu’il conviendrait
d’adapter a nos conditions.
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IV.7. Conclusion

Dans ce chapitre, les modéles de I'écoulement et du comportement thermocinétique des
particules mis au point et validés au chapitre Ill ont été mis en ceuvre afin i) d’optimiser
I'évaporation de différents types de poudres de zircone-yttriée et/ou ii) séparer les particules
non évaporées du flux de plasma-vapeur et ce pour 3 configurations différentes de I'étage
haute pression de notre procédé de PS-PVD a 2 étages. L'objectif est d'utiliser si possible
des poudres commerciales classiques car moins chéres, sans obstruer la tuyére de détente.

Pour fonctionner correctement I'étage haute pression doit mettre en ceuvre un écoulement
fortement enthalpique a pression voisine de la pression atmosphérique et de vitesse
modérée de facon a favoriser un long temps de séjour et intensifier I'évaporation des

poudres traitées.

Aussi, hormis le choix des conditions de projection effectué au chapitre précédent, le
paramétre essentiel qui conditionne ce bon fonctionnement est la section au col de la tuyére
de détente qui doit étre amorcée, de fagcon a obtenir les bonnes pressions dans les deux
enceintes HP et BP. La valeur de cette section de col dépend de la température d’entrée de
tuyére (Ty) qui elle-méme dépend notamment de l'orientation du jet plasma par rapport a
celle-ci mais aussi de son éloignement a la torche. La distance torche-tuyére doit a la fois
étre suffisante pour évaporer correctement les poudres et ne pas fondre le revétement
protecteur de la tuyere mais pas trop importante pour ne pas trop diminuer la température T,
qui : (i) favoriserait les phénomeénes de nucléation-croissance a partir de vapeur de zircone
et qui (i) aboutirait & des sections de col trop faible afin d’atteindre la pression
atmosphérique dans I'étage HP. C’est donc ce compromis qui a d( étre géré au travers des
3 configurations géométriques testées en faisant varier la distance torche-tuyére, I'angle
entre leurs axes et le diamétre au col et ce, pour différents types de poudres, standard
commerciales ou micrométriques agglomérées par un liant organique.

La configuration 1, qui correspond aux travaux d’lvchenko et pour laquelle torche a plasma
et tuyere de détente sont coaxiales, ne permet donc pas la séparation du flux de vapeur de
zircone du flux de particules non évaporées. Cette configuration montre I'importance des
conditions d’amorgage de tuyére notamment par la température T, qui dépend fortement de
la distance torche-tuyére et du diamétre du col puisque ce dernier conditionne aussi
largement la pression dans la chambre et donc la longueur du jet plasma. Une poudre
commerciale standard de diamétre médian 34 um et une version tamisée de 22 um ont
successivement été injectées. On a montré qu’il n‘est pas possible de les évaporer
entiérement sans risquer de colmater la tuyére. L’alternative a consisté a injecter des
particules de tailles micrométriques sous forme d’agglomérats formés par un liant organique
facilement injectable et qui se décompose au contact du plasma. Des particules de
diameétres inférieurs & 3um ont pu étre traitées avec un taux d’évaporation supérieur a 90%.

La configuration 1 coaxiale ne permettant pas de séparer le flux de particules non évaporées
du flux de vapeur et de traiter des poudres commerciales classiques, la torche a été inclinée
par rapport a la tuyere. Cette configuration 2 a tout de suite montré plusieurs problémes dés
lors que I'angle est significatif :

e un probleme d’amorgage de la tuyére : le jet plasma n’étant pas directement dirigé sur la
tuyére, la température T, est trop faible pour amorcer la tuyére avec une section au col
raisonnable ne risquant de s’obstruer et permettant aussi de maintenir la pression au
voisinage de la pression atmosphérique dans I'étage HP. D’autre part, le faible niveau de

Khalil JAAFAR | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2022 179
Licence CC BY-NC-ND 3.0



température risque de favoriser les phénomenes de nucléation-croissance de vapeur de
zircone ;

e dés que la tuyere de détente est amorcée, I'écoulement dans celle-ci est supersonique et
les conditions de pression dans I'enceinte aval n’ont plus d’effet sur les conditions amont,
si bien que I'écoulement plasma amont, malgré tout peu dense, ne peut étre aspiré et
dévié vers la tuyere

Ainsi cette configuration ne pourrait étre viable qu'en diminuant I'angle torche-tuyére ce qui
revient finalement a la configuration coaxiale qui ne permet que d’évaporer des poudres
agglomérées de tailles micrométriques

La derniére configuration met en ceuvre deux torches identiques inclinées symétriguement
d'un angle de 32° par rapport a 'axe de la tuyére, suivant les travaux de Fuzet [132] et le
brevet [137]. Du fait de la symétrie, cette solution permet de générer un jet de vapeur de
zircone orienté suivant I'axe de la tuyére de détente dont les conditions sont favorables au
fonctionnement de la tuyére tout en séparant les particules non évaporées du jet de vapeur.
Le flux de vapeur produit est doublé mais, en revanche, cette solution nécessite deux
torches et leurs servitudes et multiplie par deux le débit a pomper dans la chambre BP et
donc la capacité de la pompe. Les simulations réalisées sur 1/4 du domaine du fait des
symétries montrent qu’il est possible de traiter des poudres commerciales classique en
séparant le flux de vapeur du flux de particules résiduel : pour la poudre de diamétre médian
étudiée (33.8um), le flux de matiere non évaporée pénétrant la tuyere est négligeable
puisqu’il correspond a des particules d’environ 5um dont le nombre est trés faible. Le taux
d’évaporation massique de cette poudre est de I'ordre de 20% alors qu’il avoisine 97% pour
les poudres mono-tailles de 1 et 2 um en diameétre injectées dans la configuration coaxiale.
Malgré que la quantité de matiére injectée soit doublée dans cette derniére configuration, la
puissance électrique I'est aussi et le flux de vapeur produit (représentatif de la vitesse de
dépbt) rapporté a I'énergie investie (hormis celle relative a la production de chaque type de
poudre) vaut environ 20% des meilleurs des cas relatif a la configuration 1 (mono-tailles 1 et
2 um).

Notons que ce rendement dépend du mode de production des poudres (commerciales
classiques ou agglomérées) qui n’a pas été pris en compte dans cette étude et pourrait étre
améliorée en traitant des poudres de taille plus faible et que le modéle sous-estime
I'évaporation des poudres par rapport a I'expérience.

De plus cette configuration géométrique «figée » a été établie dans des conditions
opératoires (torche et poudre) différentes de nos conditions et devrait donc étre plus
amplement explorée pour étre pleinement optimisée, par exemple par I'étude de I'angle entre
les torches, la distance inter-torche, la distance torche-tuyére ou le mode d’injection des
poudres (intérieur ou extérieur).
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Conclusion

Cette étude portait sur le développement d’un procédé de dépbt physique en phase vapeur
assisté par plasma thermique a deux étages alliant les avantages de la projection plasma
(APS) et du procédé EB-PVD classiquement utilisées pour produire des barrieres thermiques
en zircone yttriée. Les avantages relatifs a ces deux procédés sont respectivement vitesse
de dépbt/couts et microstructure colonnaire accommodant les contraintes d’origines
thermomécaniques. L’avantage de ce nouveau procédé dit de « PS-PVD » par rapport au
procédé de PS-PVD conventionnel, est qu’il permet d’évaporer efficacement le matériau
sous forme de poudre dans un jet de plasma a pression atmosphérique puis de redéposer la
vapeur sur le substrat dans une enceinte a plus basse pression (50-1000 Pa) aprés détente
dans une tuyére de De Laval. La puissance plasma investie est donc inférieure a celle
investie dans le procédé de PS-PVD conventionnel pour lequel les transferts de chaleur
plasma-particules sont faibles du fait de la pression et du temps de séjour réduit puisque
I'évaporation et le dépét se font sous pression réduite. Ce nouveau procédé doit également
permettre de traiter des poudres moins fines et donc moins couteuses avec des gaz
plasmagénes moins nobles que I'hélium, a des pressions réduites raisonnables, diminuant
ainsi les couts d’exploitation.

Une revue bibliographique des procédés de projection thermique utilisés pour I'élaboration
de barrieres thermiques (projection plasma conventionnelle, projection plasma de
suspension, EB-PVD et PS-PVD conventionnelle) a permis de dessiner le contexte de
I'étude en résumant les principes de fonctionnement de ces procédés et l'effet des
parameétres opératoires sur les caractéristiques des revétements obtenus, les modes de
dépbts ainsi que de comparer leurs performances.

Pour produire des barriéres thermiques en PS-PVD conventionnelle, la poudre doit étre
injectée de facon interne dans une torche de haute puissance type 03CP (130 kW) adaptée
au fonctionnement basse pression, un mélange plasmagéne contenant de I'hélium ou de
'argon comme gaz principal et un gaz diatomique (hydrogéne ou azote) comme gaz
secondaire et un faible débit de fine poudre agglomérée (dso = 10 ym, 20 g/min) en
maintenant la température du substrat au niveau maximal réalisable (généralement moins de
0,4 Trysion), POUr assurer une mobilité réduite des adatomes afin de favoriser la croissance
des revétements colonnaires. Le substrat doit &étre placé suffisamment loin de la torche, ou la
guantité de vapeur et la concentration de nanoclusters est maximale.

Les travaux de thése d’'lvchenko a I'lRCer ont permis de montrer la faisabilité du nouveau
procédé de PS-PVD a deux pressions et d’en faire un premier dessin par voie de simulation
numérique. Le point critique est la tuyére de détente de De Laval qui sépare les deux
enceintes d’évaporation et de dépd6t. En effet, elle doit & la fois résister au flux thermique du
plasma et limiter les phénoménes de nucléation-croissance en phase gazeuse et les dépots
de zircone sur sa paroi afin de ne pas s’obstruer tout en favorisant les conditions de dépots
correspondant a la microstructure de dép6t colonnaire des barriéres thermiques produites
habituellement par procédé EB-PVD. Elle doit étre protégée par un revétement, refroidie,
positionnée correctement par rapport au jet de plasma pour étre exempte de particules
résiduelles et I'angle du divergent bien calculé.

A partir de diagramme de structure de Mauer [51] établi pour la PS-PVD, il montre qu'il est
possible, pour une puissance électrique d’environ 38 kW, un gaz plasmagéne d’argon-
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hydrogéne sans hélium, une pression dans I'enceinte BP de 1000 Pa et en utilisant un débit
de 20g/min de poudre fine agglomérée et une distance tuyére-cible de 0,4 m, d’obtenir une
vitesse de dépdt de 4,2 um/min équivalente a celle obtenue par Mauer en PS-PVD
conventionnelle avec une torche O3CP de 130 kW. La durée de fonctionnement est estimée
a 2000 s, valeurs qui est sous-estimée compte tenu des hypothéses restrictives et
pessimistes de modélisation et devrait donc étre estimée expérimentalement.

La prédictibilité des simulations d’lvchenko pourrait étre améliorée en développant :

i) le modéle de traitement cinématique et thermique de la poudre qui doit étre amélioré
et surtout validé pour étre mis en ceuvre afin de séparer le flux de vapeur produit des
particules non-évaporées et ne pas colmater la tuyere de détente. En effet, dans son
étude, il étudie la configuration ou torche a plasma et tuyére de détentes sont
alignées ce qui suppose I'évaporation compléte des poudres et ce qui 'améne a
ignorer les particules résiduelles pouvant pénétrer dans la tuyére de détente.

i) le modéle de nucléation-croissance qui repose sur I'émission de ligne de courant
complexes a gérer, a des hypothéses restrictives et a son couplage avec les codes
d’écoulements CFD et DSMC qui devrait étre a deux sens, ce qui permettrait
notamment d’optimiser 'angle de divergence de la tuyére, le contenu du jet (vapeur,
germes) et I'estimation de sa vitesse de colmatage de la tuyére.

Ainsi ce travail de thése s’est focalisé sur le premier point et a concerné le développement
d’'un modéle fiable et validé du traitement des poudres et son application au traitement de
poudres commerciales classiques de plus grande taille et a la séparation du flux de vapeur
des particules résiduelles.

Deux modeles relatifs au traitement thermocinétigue de particules ressortent de la
bibliographie :

e L’approche de Lee et al. (1981) [111] établi dans des conditions plasma pour traiter des
particules métalligues ou céramiques et comparé dans quelques cas avec des données
expérimentales. Il prend en compte l'effet de la couche limite thermique qui se développe
autour des particules sur les propriétés thermodynamiques et de transport du gaz par
une correction et une température dite de film. Les effets de raréfaction du gaz sont pris
en compte par I'approche de Chen et Pfender [118].

e |’approche d’Abramzon et Sirignano [115] développé pour le traitement de gouttes
carburants volatils en milieu de combustion intégrant un fort effet de soufflage non pris en
compte dans le modeéle précédent du fait de flux de vapeur beaucoup plus limité. Ce
modéle a été en revanche souvent confronté a I'expérience.

L’hypothése de température homogéne, discutable pour le traitement des céramiques en
milieu plasma, a été adoptée pour des raisons de simplicité et de temps de calcul.

La comparaison de simulations issues de ces deux modéles et leur confrontation avec des
mesures de température et vitesses de particules en vol ainsi que de distributions
granulométriques de poudres collectées en vol dans des conditions de projection favorisant
une forte évaporation, a permis de situer ces modeéles. Les vitesses et les températures de
particules obtenues par les deux modéles sont quasi-identiques et trés proches de
I'expérience pour ce qui concerne la vitesse. En revanche, les températures simulées sont
supérieures d’environ 170 a 220 K aux températures mesurées. Malgré les incertitudes de
mesures, les possibles écarts de conditions d’injection entre simulation et expérience et le
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fait que les petites particules peuvent ne pas étre détectées par le systeme de mesure, on
aurait pu malgré tout s’attendre a ce que la température expérimentale soit plus élevée que
les températures simulées dans la mesure ou ces particules céramigues ont une diffusivité
faible (également liée a un peu de porosité résiduelle) qui conduit dans la réalité a des
gradients de températures qui ne sont pas représentés par les modéles a température
homogéne mis en ceuvre. L’évaluation de I'évaporation est malgré tout sous-estimée par les
deux modeéles qui donnent sensiblement le méme résultat par rapport a I'expérience alors
méme que la température de surface est surestimée. Le diamétre médian initial étant de
22um, celui donné par I'expérience et de 18um quand celui prédit par la simulation avec les
deux modéles est de 20um. Cette sous-estimation pourrait étre liée au choix de la poudre.
En effet la poudre Oerlikon Metco 204AF est constituée de particules agglomérées creuses,
ce qui réduit considérablement la densité du matériau et sa conductivité thermique et doit
donc favoriser une évaporation plus élevée pour un méme flux de chaleur fourni par
I'écoulement.

Les comparaisons entre les deux modeéles ne permettent pas de sélectionner un modeéle plus
réaliste qu’'un autre. Cependant la prise en compte de l'effet de soufflage apporté par
'approche d’Abramzon-Sirignano ne montre pas de plus-value par rapport a I'autre approche
et est plus couteuse a cause du calcule itératif qui permet de déduire le nombre de Nusselt
pour prendre en compte les effets de soufflage. Aussi c’est 'approche de Lee-Chen-Pfender
qui a été adoptée par la suite. L’approche d’Abramzon et Sirignano pourrait par contre étre
adoptée dans le cas de la simulation du traitement de gouttelettes de suspension dans un
milieu plasma, ce qui permettrait de traiter avec un méme modéle et séquentiellement la
phase d’évaporation du solvant et le traitement du matériau.

Le modeéle de I'écoulement et du comportement thermocinétique des particules mis au point
et validé au chapitre Il ont enfin été mis en ceuvre afin :

i) d’optimiser I'évaporation de différents types de poudres de zircone-yttriée et/ou

ii) séparer les particules non évaporées du flux de plasma-vapeur et ce pour 3
configurations différentes de I'étage haute pression de notre procédé de PS-PVD
a 2 étages. L’objectif était d'utiliser si possible des poudres commerciales
classiques car moins chéres, sans obstruer la tuyere de détente.

Des conditions de projection favorisant I'évaporation des poudres a pression atmosphérique
(forte enthalpie et conductivité thermique du gaz et faible vitesse d’écoulement) et
permettant de diminuer au maximum les gaz a pomper dans I'étage BP ont été déterminées

par lexpérience, (¢ = 8 mm, Ar-H2 (24/6--), 1 = 600 A, Pee = 30,3 kW).

Aussi, hormis ce choix de conditions de projection, le paramétre essentiel qui conditionne ce
bon fonctionnement est la section au col de la tuyére de détente qui doit étre amorcée, de
fagon a obtenir les bonnes pressions dans les deux enceintes HP et BP. La valeur de cette
section de col dépend de la température a I'entrée de la tuyére de détente (T,) qui elle-méme
dépend notamment de l'orientation du jet plasma par rapport a celle-ci mais aussi de son
éloignement de la torche. La distance torche-tuyere de détente doit a la fois étre suffisante
pour évaporer correctement les poudres et ne pas fondre le revétement protecteur de la
tuyére mais pas trop importante pour ne pas trop diminuer la température amont T, qui :

0) favoriserait les phénomeéenes de nucléation-croissance a partir de vapeur de
zircone et qui
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(i) aboutirait & des sections de col trop faible afin d’atteindre la pression
atmosphérique dans I'étage HP. C’est donc ce compromis qui a d0 étre géré au
travers des 3 configurations géomeétriques testées en faisant varier la distance
torche-tuyére de détente, I'angle entre leurs axes et le diamétre au col et ce, pour
différents types de poudres, standards commerciales ou micrométriques
agglomérées par un liant organique.

La configuration 1, qui correspond aux travaux d’lvchenko et pour laquelle torche a plasma
et tuyére de détente sont coaxiales et ne permet donc pas la séparation du flux de vapeur de
zircone du flux de particules non évaporées. Cette configuration a montré I'importance des
conditions d’amorgage de tuyére notamment par la température T, qui dépend fortement de
la distance torche-tuyére et du diametre du col puisque ce dernier conditionne aussi
largement la pression dans la chambre HP et donc la longueur du jet plasma. Les
simulations utilisant, une poudre commerciale standard de diamétre médian 34 um et une
version tamisée de 22 um ont successivement été injectées, montrent qu’il n’est pas possible
de les évaporer entierement ce qui présente un risquer de colmatage de la tuyere.
L’alternative a consisté a injecter des particules de tailles micrométriques sous forme
d’agglomérats formés par un liant organique facilement injectable et qui se décompose au
contact du plasma. Des particules de diamétres inférieurs a 3um ont pu étre traitées avec un
taux d’évaporation supérieur a 90%.

La configuration 1 coaxiale ne permettant pas de séparer le flux de particules non évaporées
du flux de vapeur et de traiter des poudres commerciales classiques, la torche a été inclinée
par rapport a la tuyére. Cette configuration 2 a tout de suite montré plusieurs problémes dés
lors que I'angle est significatif car dés que la tuyere de détente est amorcée, I'écoulement
dans celle-ci est supersonique et les conditions de pression dans I'enceinte aval n’ont plus
d’effet sur les conditions amont, si bien que I'écoulement plasma amont, malgré tout peu
dense, ne peut étre aspiré et dévié vers la tuyere. Ainsi, la température en amont de la
tuyére est faible et conduit a une section trop faible de tuyére de détente, des recirculations
du fluide et de potentiels phénoménes de nucléation-croissance trop limitants.

Ainsi cette configuration ne pourrait étre viable qu'en diminuant I'angle torche-tuyére ce qui
revient finalement a la configuration coaxiale qui ne permet que d’évaporer des poudres
agglomérées de tailles micrométriques

La derniére configuration met en ceuvre deux torches identiques inclinées symétriquement
par rapport a I'axe de la tuyére. Du fait de la symétrie, cette solution permet de générer un jet
de vapeur de zircone orienté suivant I'axe de la tuyére de détente dont les conditions sont
favorables au fonctionnement de la tuyére tout en séparant les particules non évaporées du
jet de vapeur. Le flux de vapeur produit est doublé, mais cette solution nécessite deux
torches et leurs servitudes et multiplie par deux le débit a pomper dans la chambre BP et
donc la capacité de la pompe. Les simulations ont montré qu’il est possible de traiter des
poudres commerciales classique en séparant le flux de vapeur du flux de particules résiduel :
pour la poudre de diametre médian étudiée (33.8 um), le flux de matiere non évaporée
pénétrant la tuyére est négligeable puisqu’il correspond a des particules d’environ 5 um dont
le nombre est trés faible. Le taux d’évaporation massique de cette poudre est de I'ordre de
20% alors qu'’il était voisin de 97% pour les poudres mono-tailles de 1 et 2 um en diameétre
dans la configuration 1. La puissance étant doublée dans cette derniere configuration, le flux
de vapeur produit (représentatif de la vitesse de dépét) rapporté a I'énergie investie vaut
environ 20% des meilleurs des cas relatif a la configuration 1 (mono-tailles 1 et 2 um).Ce
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rendement dépend néanmoins du mode de production des poudres (commerciales
classiques ou agglomérées) qui n’a pas été pris en compte dans cette étude et pourrait étre
amélioré en traitant des poudres de taille plus faible. Notons que le modéle sous-estime
malgré tout I'évaporation des poudres par rapport a I'expérience.

De plus, cette configuration géométriqgue « figée », a été établie dans des conditions
opératoires (torche et poudre) différentes de nos conditions et devrait donc étre plus
amplement explorée pour étre pleinement optimisée, par exemple par I'étude de I'angle entre
les torches, la distance inter-torche, la distance torche-tuyére ou le mode d’injection des
poudres (intérieur ou extérieur)

Perspectives

Le modéle de phase discréte devrait étre développé pour tenir compte des gradients de
température a l'intérieur des particules de poudre (notamment céramiques), de leur possible
coagulation/coalescence et du rayonnement du gaz plasma vers les particules de fagon a
prédire plus précisément leur taux d’évaporation. Cela n’est possible qu’'a travers de
simulations instationnaires de la phase continue.

Le modéle de nucléation-croissance qui repose, dans les travaux d’lvchenko, sur I'émission
de ligne de courant complexes a gérer, a des hypothéses restrictives et a un couplage a
sens unique avec les codes d’écoulements CFD et DSMC devrait étre également étre
amélioré afin de mieux prédire le taux de dépdt de matiere sur la tuyére de détente et le
contenu du jet en especes (vapeur, clusters). Ceci passe par 'implémentation d’'un modéle
de nucléation et croissance dans I'enceinte haute pression et la tuyére de détente couplé
dans les deux sens avec le modéle d’écoulement en :

e créant un scalaire a I'aide de l'outil Fluent (UDS : scalaire défini par l'utilisateur) pour y
implémenter I'approche de Nemchinsky implémentée dans les travaux d’lvchencko ;

e ou en utilisation le modéle de bilan de population et le modéle multiphasique du code
fluent

D’autre part, une double approche modélisation-expérience est essentielle pour :

e valider les modéles en prenant en compte a la fois le traitement la phase dispersée (le
choix de la poudre pour cette validation est essentiel : poudre dense et sphérique) et la
nucléation-croissance ;

e mener une étude paramétrique du procédé, notamment pour optimiser I'angle entre les
torches, la distance torche-tuyére de détente pour différents types de poudres ainsi que
le dessin de la tuyére de détente.
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Annexe 1. Caractéristiques des poudres

Tableau 22 Caractéristiques des poudres de Zr0, — 8 wt. %Y, 05 en fonction de leur méthode de
fabrication (Schwier1986)

Méthode de . . . -
o Fusionne Frittée et | Agglomérée T C
fabrication . . . Sphéroidisée | Atomisée
et broyé broyée et frittée
de la poudre
Forme de Bloc a Bloc a sphérique sphérigue Sphérique
particule bords fins bords fins pherd phera irrégulier
. Dense- Poreux-
Porosité Dense Poreux Dense-creux
poreux creux
Taille des Grossiere- | Grossiere- | Moyenne- . .
: . . . Moyenne-fine | Fine
cristaux fine fine fine
L e . . Alliage- Alliage- .
Homogénéité | Alliage Alliage X ,g R X ,g R Alliage
hétérogéne hétérogéne
b
2 N
‘8'_ Agglo
@ et
3 fritté
©
[a W
o 4 D
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g o disée
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GJ /—
£ \_ Fritté et broyé Y.
g Fritté et broyé
Y Sol-@
=
Q
; |
o

Angulaire

Bloc rond
Forme de particules

Sphérique

Figure 121 Caractéristiques des poudres, Porosité et forme de particules, en fonction de leur méthode

de fabrication (Schwier1986)
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Figure 122 Caractéristiques des poudres, Porosité et taille des particules, en fonction de leur méthode
de fabrication (Schwier1986)
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Annexe 2. Taux d’évaporation : Bilan de masse

Cette annexe est dédiée au calcul du flux massique d’évaporation qui quitte la particule par
diffusion d’espéce lorsque la particule est fondue et sa température inférieure a la
température d’ébullition. Elle est établie a partir d'un bilan de masse et d’especes en surface
de particule.

L’écoulement du mélange, de gaz entourant une particule et de la vapeur du matériau de la
particule, est considéré incompressible :

dpg
| _ 137
- =0 (137)

Aprés développement de la dérivée particulaire, cette équation s’écrit sous la forme
suivante:

apg . >
s + div(pgv) =0 (138)

On considére que I'écoulement est radial et ne dépend que de la direction radiale, en effet
v =dr/dt = v(r)e,, le développement de [I'opérateur divergence en systeme de
coordonnées cylindriques donne:

dpg iarngv _ 0

139
ot r2 or (139)

dans un etat quasi-statique, le terme instationnaire peut étre annulé (dp,/dt = 0), En effet:

r2pgv(r) = Cte = i pgv(ry) = dppyvs/4 (140)

L’équation de conservation des espéces chimiques pour I'espéce i s’écrit:

dpgY;

i =-V-Ji+R (141)

avec Y; est la fraction massique de I'espéce i, R; est le taux de réaction ou de production de
l'espéce i. J est le flux de diffusion de I'espace i par diffusion de masse. La diffusion de
masse suit la loi de Fick qui s’exprime comme suit:

Jrick = —pgDVY; (142)
en absence de réaction (R;), 'équation de conservation de I'espéce s’écrit:

Khalil JAAFAR | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2022 199
Licence CC BY-NC-ND 3.0



dt

(143)

en développant la dérivée particulaire et en introduisant I'expression du flux massique:

6pg f

T +V- (pgVYr) — V- (pgDVYf)—O

cette équation peut s’écrire en systéme de coordonnées sphériques:

op,Yr 1 9(r?p,vY, 10 Y,
'Dgf+_ (T pgvf) TZ D_f =0
Jt r2 or r2or 97 or

Tenant compte de I'équation (140) :

0p,Y; oYy 10 2Y,
pgf_l_ f <2pgD_f>:0

oc PV er T 2or or

En intégrant entre la surface de la particule et un rayon r quelconque:

j r? Dan dr=20
r*pgv 6 ar\" Pe" 5 )| T

cela est équivalent a:

oy, oY,
r2pgvY;(r) —r?pyD E(r) = 1ipgVsYs — 17 pgD <¥>
S

Pour r - 1, + 0~ on retrouve I'équation qui régit la conservation du débit totale:

o
PgVs = PgVsYs — pgD or .

on injecte cette équation dans I'équation (128) :

aY;
r2pgvYe(r) — rngDa—:(r) =Ty PgVs
=Cte

aY,
S rpngvs (1 — Yf(r)) — rngDa—:(r) =0
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apres séparation des variables cette équation devient:

D1 oy 1 151
rZvs 1 —Ye(r) or () = (151)

en intégrant entre la surface de la particule et un rayon r quelconque:

f"" D 1 an( )d _fwdr
r TV 1—Yp(r) or rar= r T2

=

1— Yy Ty Vs (152)
ln( ) = —
1-v,

Sachant que le volume de gaz s’échappant de la particule remplit le volume Q,(r) = 4m(r3 —
r3)/3, la variation de la masse de la particule s’écrit:

dm dm d(4mp,(r3 —13)/3) dr
P _ _ g P _
— == = = —4nrp, i — 411 p g Vs (153)

On injecte I'équation (153) dans I'équation (152) :

dm,
T 47rrppngn(

Yoo

TY;) = 47Trppngn(1 + Bm) (154)

avec B,, = (Y; — Y,)/(1 —Y;) le nombre de spalding qui caractérise le transfert de masse a
la surface de la particule. Si I'on utilise la définition du nombre de Sherwood qui s’exprime
dans sa forme réelle:

h — 27, an
= _—Ys s . S (155)

on injecte cette expression dans I'équation (149) et on obtient:

Yo — Y,
vs(1-Y,)=-D Sh (156)
o
alors
dm
d_tp = 27TrppgDSth (157)
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Annexe 3. Taux d’évaporation : bilan d’énergie

Cette annexe est dédiée au calcul du flux massique d’évaporation qui quitte la particule par
écriture d’'un bilan d’énergie dans la couche limite entourant la particule lorsque celle-ci est
fondue et sa température inférieure a la température d’ébullition.

Le flux de chaleur transféré a la particule s’écrit:
,, 0T
Q = 4dmr?l—— = 1, (Cpp (T —T5) + Lyy) (158)
Le premier terme du membre de droite représente le flux réellement transmis par conduction

a la particule tandis que les autres termes correspondent I'énergie prélevée pour évaporer et
chauffer la vapeur.

Aprés séparation des variables, cette équation devient:

Cpp(T—Ty) 4mr?2 1 9T

— = — —— (159)
L, + Q;/m, my, L, + Q;/m, or
on intégre entre la surface et un rayon lointain:
“dr © 4mA 1 Cpr oT
j _zzf : Cor (T —Ty) n, or (160)
e T ry MpCpr 14 o\~ 0s) Ly, + Q;/m,, or
Lv + Ql/mp
on obtient I'expression suivante:
1 4mA Cor(To — T.
—=— " n <1 + M) (161)
Ty MuCyyr Ly, + Q;/m,
donc I'expression du taux d’évaporation/variation du diameétre de la goutte s’écrit:
4T Ar, Cpr(To — T. )) 41 A,
. p rf S [4
m, = In(1+ - = In(1 + Br) (162)
P Cpr < Ly, + Qi /my Cor ’

avec Br = (Cpr(Tw — Ts))/(Ly + Q;/my,) le nombre de transfere de chaleur. On peut aussi
exprimer ce taux en fonction du nombre de Nusselt qui s’écrit:

N 21y, (E)T) (163)
u=- —
Te — T, \OT /5
d’ou:
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oT T, — Te
), -
or/g 21,

pour r = 1, 'équation (162) devient:

=1

N

4mri Cpr (6T>
Tf’lpCpf L, + Ql/mp or

On injecte I'équation (164) dans I'équation (165):

] 2r,d  Cpp(Tee = Ts)  2mmpA
my = u - =
Cpf L,,+Ql/mp Cpf

NuBr
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Modélisation et dimensionnement d'un procédé de dépdt physique en phase vapeur
assisté par plasma thermique

Le procédé de dépbt physique en phase vapeur assisté par plasma thermique (PS-PVD)
consiste a évaporer le matériau sous forme de poudre a l'aide d’un jet de plasma d’arc
soufflé pour produire des dépbts de structures variées obtenus par condensation de la
vapeur et/ou dépbt des nano-agrégats. Dans le procédé de PS-PVD classique, l'intégralité
du traitement du matériau est réalisée dans une enceinte sous faible pression, ce qui limite
les phénoménes d’évaporation ou nécessite d’utiliser des torches de puissance importante.
Dans ce travail, initi€é par D. Ivchenko (2018), une extension du procédé de PS-PVD
conventionnel & un procédé a deux enceintes est proposée puis explorée par voie de
modélisation et de simulation numérique : la poudre est évaporée dans une enceinte haute
pression (10° Pa) reliée par une tuyére de détente a une enceinte de dép6t basse pression
(100 ou 1 000 Pa), permettant une évaporation énergétiquement plus efficace de poudre de
Zircone Yttriée de granulométrie élevée, tout en utilisant des torches de puissance
raisonnable. Ces travaux se sont focalisés sur l'optimisation de I'évaporation de la poudre
par un modéle validé. A lissu d'une bibliographie approfondie, un modeéle du traitement
thermocinétique des particules par I'écoulement plasma, a été sélectionné par comparaison
avec les résultats expérimentaux. L’exploitation de ce modéle dans des simulations de la
chambre haute pression a permis d’optimiser I'évaporation de la poudre et d’étudier
différentes configurations géométriques qui permettaient de séparer le flux de vapeur des
particules non totalement évaporées, et ce, afin d’éviter le colmatage de la tuyére.

Mots-clés : PS-PVD, plasma, dépot, barrieres thermiques,

Modeling and design of a physical vapor deposition process assisted by thermal
plasma (PS-PVD)

The process of plasma spray-physical vapor deposition (PS-PVD) consists in evaporating the
material in powder form using a DC plasma jet to produce coatings by condensation or
deposition of nanoaggregates. In the conventional PS-PVD process, all the material
treatment takes place in a medium-vacuum atmosphere, which limits the evaporation and
requires the use of high-power torches. In this work, an extension of the conventional PS-
PVD process to a two-chamber process is proposed and then explored by means of
numerical modeling and simulation. The powder is evaporated in a high-pressure chamber
(10° Pa) connected by an expansion nozzle to a low-pressure deposition chamber (100 or 1
000 Pa), enabling more energy-efficient evaporation of YSZ powder of high particle-size,
while using torches of reasonable power. The operating conditions favoring the evaporation
of the powders were obtained from experiments. A discrete-phase model, which takes in
account the powder-plasma interactions, was selected with respect to the experimental
results. This model allowed to i) optimize the evaporation of the powder and ii) study different
geometry configurations in order separate the flow of vapor from the not fully evaporated
particles and avoid nozzle clogging.

Keywords: PS-PVD, CFD, DPM, coating, thermal barrier coatings (TBC)



