N
N

N

HAL

open science

Etude des effets de la micro-gravité sur ’atomisation de
gouttes de carburants alternatifs émulsionnés

Thomas Naudin

» To cite this version:

Thomas Naudin. Etude des effets de la micro-gravité sur I'atomisation de gouttes de carburants
alternatifs émulsionnés. Thermique [physics.class-ph]. Nantes Université, 2024. Francais.

2024NANU4007 . tel-04740934

HAL Id: tel-04740934
https://theses.hal.science/tel-04740934v1
Submitted on 17 Oct 2024

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.

NNT:


https://theses.hal.science/tel-04740934v1
https://hal.archives-ouvertes.fr

IN\I Nant
antes |
W Université

THESE DE DOCTORAT

Rapporteurs avant soutenance :

Michel GRADECK Professeur des Universités, Université de Lorraine
Benoit STUTZ Professeur des Universités, Université Savoie Mont Blanc

Composition du Jury :

Président : Jocelyn BONJOUR Professeur des Universités, INSA Lyon

Examinateurs : David BRUTIN Professeur des Universités, Aix-Marseille Université
Raffaela CALABRIA Directrice de recherche émérite, CNR-STEMS, Naples

Dir. de thése : Jérbme BELLETTRE Professeur des Universités, Nantes Université

Co-dir. de these : Patrizio MASSOLI Directeur de recherche, CNR- STEMS, Naples

Co-enc. de thése : Dominique TARLET Maitre de Conférences HDR, Nantes Université



Remerciements

Je souhaite, dans un premier temps, remercier les membres du jury, rapporteurs et exami-
nateurs d’avoir accepter d’évaluer mon travail, et pour tous les échanges constructifs lors de la
présentation.

J’adresse mes remerciements les plus profonds a mes directeurs de these. A Jérome Bellettre,
pour l'intérét qu’il a porté a mes travaux, ses suggestions m’ayant permis de faire avancer mes
travaux, son soutien et sa disponibilité et ce méme lors de mon long séjour a Naples. A Patrizio
Massoli, pour son accueil en terre Napolitaine, pour avoir su m’aiguiller dans mes recherches
tout en me laissant une grande liberté, et pour toutes les discussions scientifiques, techniques
et de culture Italienne (et surtout Napolitaine). A Dominique Tarlet, mon encadrant, pour ses
idées, sa rigueur scientifique, ainsi que les nombreuses heures passées a éplucher les données ex-
périmentales & mes cOtés. Je remercie chaleureusement Raffaela Calabria, pour 'intérét qu’elle
a porté a mes travaux, son support, son affection le partage de son savoir-faire en laboratoire.

Je tiens a remercier ’ensemble des membres du personnel du L7eN pour leur disponibilité

et leur savoir faire durant la premiere partie de ma these. A Jérome Delmas, Nicolas Lefevre, et
Julien Aubril pour leur expertise technique et leurs idées géniales ayant permis de réaliser des
dispositifs expérimentaux innovants en des temps records. A Amandine Bouhier et Michele-Anne
Audrain, pour leur aide et leur patience et leur gentillesse et ce malgré mes demandes & traiter
pour la veille.
Avant mon départ, je me dois de remercier chaleureusement le laboratoire STEMS de Naples, et
I’ensemble de ses membres, et notamment ’équipe ICE-VG. A Francesco Catapano et Giovanni
Mecariello, mes compagnons d’exploration en terre allemande, ainsi qu’a Bruno Sgammato et
Giuseppe Barese, pour tout le travail réalisé sur le systéme expérimental micro-gravité (égale-
ment nommé O Sciaraballo), et pour tous les moments partagés. A Antonio Di Meo, d’abord
collegue devenu ensuite compagnon d’infortune et ami, pour les nombreuses heures passées sur
CATIA, les cafés, les discussions et les débriefs des matchs du Napoli.

A ma meére, ma soeur et mon pére pour leur soutien et leur affection durant toutes ces an-
nées, sans qui je ne serai certainement pas arrivé jusqu’a la.
A mes amis, Franck, Paul et Nicolas pour tous ces moments partagés et ce depuis tant d’années,
et & nos moments passés chez ce cher Greg.

Enfin, je terminerai en m’adressant a Stella. Merci pour ton soutien sans failles, et plus

globalement d’apporter autant de lumiére dans ma vie. A tous ces moments passés entre la
ran i ux nombreux encore a venir.
France et I'Italie, et a ombreux encore a ve

ii



Table des matieres

Introduction générale 9
1 Synthése Bibliographique 13
1.1 Introduction . . . . . . . . . . . . e e 13
1.2 Caractéristiques physiques des gouttes et des émulsions . . . . . . .. ... ... 13
1.2.1 Définition d’une émulsion . . . . . . . . ... ... o 13

1.2.2 Tension de surface et mouillage . . . . . . ... .. ... ... ....... 14
1.2.3 Tensioactifs-Surfactants . . . . . . .. .. ... oL 16

1.2.4 Viscosité. . . . . . . 17

1.3 Comportement d’une émulsion . . . . . . . ... ... ... ... ... 18
1.3.1 Procédés d’émulsifications . . . . . . . . . ... 19
1.3.2 Phénomenes menant a la déstabilisation d’'une émulsion . . . . .. .. .. 21
1.3.3 Effet Marangoni et convection interne . . . . . . ... ... ... ..... 23

1.4 Etude du phénomeéne de micro-explosion . . . . . . . ... 25
1.4.1 Généralités . . . . . . . . . 25
1.4.2 Métastabilité de la phase aqueuse . . . . . . . . ... ... 28
1.4.3 Nucléation homogene et hétérogene . . . . . . . . . .. .. ... ... ... 33
1.4.4 Influence des propriétés physiques des composants . . . . . .. ... ... 35
1.4.5 Influence de la quantité d’eau et sa granulométrie sur la micro-explosion . 36
1.4.6 Influence du mode de chauffage . . . . . . . ... ... ... ... ... 41
1.4.7 Influence de la pression ambiante . . . . . . .. .. .. ... L. 42
1.4.8 approche multi-parameétres . . . . . . . . ... ... 43

1.5 Atomisation partielle ou puffing . . . . . . . ... o o 0oL 44
1.6 Etude de gouttes et d’émulsions en condition de micro-gravité . . . . . . . .. .. 46
1.6.1 Drop Towers . . . . . . . . e 47
1.6.2 Les vols paraboliques et sub-orbitaux . . . . ... ... ... ....... 48
1.6.3 Vaporisation d’une goutte de carburant en p-gravité . . . . .. .. .. .. 48

1.7 Etude des émulsions et de la micro-explosion & l'aide de diagnostics optiques . . 51
1.7.1 Imtroduction . . . . . . .. 51
1.7.2  Méthodes de mesure de vitesse et de taille . . . . . .. ... ... .. ... 52
1.7.3 Mesure de température . . . . .. .. L 55

1.8 Conclusion . . . . . . . . e 58

2 Etude de la coalescence et de la convection interne au sein de la phase dis-

persée 59
2.1 Présentation des objectifs . . . . . ... 59
2.2 Méthode expérimentale . . . . . . ... 59

2.2.1 Choix des émulsions étudiées . . . . . . . ..o 59

iii



2.2.2 Banc expérimental . . . . . ... 61

2.3 Traitement des données et analyse d’'images . . . . . . . . ... .. ... ... 63

2.3.1 AnalysedesImages. . . . . . . . . ... 63

2.4 Etude de 'importance de la coalescence sur 'obtention de la micro-explosion . . 66

2.4.1 Composition des émulsions et configurations étudiées . . . . . . . . .. .. 67

2.4.2 Calibration initiale de la température des panneaux . . . . ... ... .. 67

2.4.3  Mesure de I'évolution du diametre moyen de la phase dispersée . . . . . . 68

2.4.4 Mesure du taux et du délai de micro-explosion . . . . ... ... ... .. 69

2.5 Analyse des trajectoires des gouttelettes d’eau au sein de '"émulsion . . . . . . . 71

2.5.1 Analyse qualitative . . . . . . . . ... 71

2.6 Analyse des trajectoires a I'aide d’un algorithme de PTV . . . . . ... ... .. 74
2.6.1 Hypothese sur la vitesse de I’écoulement de la phase continue par le nombre

de Stokes . . . . . 78

2.7 Relation entre convection naturelle et micro-explosion . . . . . .. .. ... ... 80

2.8 Conclusion . . . . . . . . e 82

3 Mesure du champ de température interne de gouttes de n-tétradécane par

LIF2c 83

3.1 Introduction . . . . . . . . . . e e e 83

3.2 Caractérisation des propriétés optiques du traceur . . . . . ... ... ... ... 84

3.2.1 Mesure du spectre d’ absorption du traceur . . . ... ... ... ... .. 84

3.2.2 Fluorescence . . . . . . . . . e 85

3.3 Dispositif expérimental de LIF2C et calibration initiale de la fonction R¢(7T") . . 87

3.3.1 Calibration initiale du traceur . . . . . . . . . . .. ... ... ... ... 88

3.4 Application a la mesure de température au sein de gouttes . . . . . . . . ... .. 95

3.4.1 Vérification initiale de la fluorescence au sein de la goutte . . . . . . . .. 96

3.4.2 Re-calibration de R¢(7') au sein de la goutte . . . . ... ... ... ... 99

3.5 Mesure du champ de température au sein des gouttes . . . .. ... . ... ... 100

3.6 Conclusion . . . . . . . L 105

4 Etude des écoulements a I’intérieur d’une goutte en I’absence de gravité 106

4.1 Introduction et objectifs . . . . . . . .. Lo 106

4.2 Effet Marangoni et gouttes dans la littérature . . . . . . . .. .. ... ... ... 106

4.3 Contexte de I’étude et présentation de l'installation "Drop-Tower" . . . . . . . .. 107

4.4 Description du systéme expérimental développé . . . . . . . .. ... ... ... 109

4.5 Observations des mouvements internes en conditions normales de gravité . . . . . 115
4.5.1 Premiere estimation de la contribution de ’effet Marangoni et de la convec-

tion thermogravitaire . . . . . . .. .. . Lo Lo 120

4.6 Résultats obtenus en micro-gravité . . . . . . . ... 122

4.7 Limites du systeme et possibilités d’améliorations . . . . . . . .. ... ... ... 129

4.8 Conclusion . . . . . . . .. e e 130

Conclusion générale 131

Annexes 135

Publications de 'auteur 147

Bibliographie 158

iv



Table des figures

1.1

1.2
1.3
1.4
1.5

1.6

1.7
1.8
1.9
1.10
1.11

1.12
1.13

1.14

1.15
1.16
1.17

1.18

1.19
1.20
1.21

1.22
1.23

1.24
1.25
1.26

Fragmentation d’une goutte d’émulsion en un nuages de fines gouttelettes

Evolution de la tension interfaciale selon la concentration en hydrocarbure pour
divers bio-carburants [15] . . . . . ... o
La mouillabilité dépend de 1’angle de contact liquide-paroi [16] . . . .. ... ..
Orientation des molécules de surfactant selon la polarité [18] . . . . ... . ...
relation décrivant la concentration optimale de surfactant [19] . . . .. ... ..
Mesure de la viscosité dynamique d’émulsions W/O pour du a) Dodécane b) du
Décane en fonction de la concentration [15] . . . . ... ... ... ... ...
Diametre moyen des gouttes d’eau selon la vitesse de rotation pour un agitateur
magnétique [32] ... Lo
mécanismes de séparation de phase d’'une émulsion [33] . . ... ... ... ..
Représentation de la convection liée a 'effet Marangoni [40] . . . . . . ... ...
illustration de la micro-explosion pour une émulsion W/O [45]. . . . . . ... ..
température d’ébullition et limite de surchauffe des différents composants des
émulsions [47] . . . . L
Mesure de la surface totale exposée a l'air avant et apres micro-explosion [50]

Nombre de gouttes filles générées apres micro-explosion selon le diamétre moyen
de Sauter [10] . . . . . ..
Comparaison du ratio énergie de surface/énergie cinétique pour deux types de
micro-explosion [51] . . ...
Diagramme d’équilibre (p-T) . . . . . . . . .
Energie minimum de formation d’un noyau de vapeur . . . . .. ... ... ...
Thermograme d’ une goutte d’émulsion mesuré par DSC. Le coin supérieur gauche
représente le thermogramme d’une goutte d’huile pure . . . . . . .. .. ... ..
Ecart entre température d’ébullition théorique et température de nucléation (dé-
but micro-explosion) selon la vitesse de montée en température [61] . . . . . . . .
Différents sites de nucléation dans une émulsion W/O . .. ... ... ... ...
Evolution du diametre d’une émulsion avant micro-explosion/puffing [66] . . . . .
Influence de la viscosité (a), de la tension interfaciale (b), tension de surface (c)
et du rayon inital (d) de la goutte sur le délai de micro-explosion [67] . . . . . .

Taux de réalisation d’une micro-explosion en fonction de la taille initiale des
gouttes d’eau [8] . . ...
Probabilité de micro-explosion selon la taille moyenne des gouttes dispersées [21]
Influence du volume d’eau sur la probabilité de micro-explosion . . . . . . . . ..
Cliché d’une coalescence entre deux gouttes d’eau a ’aide d’une caméra CCD . .

39



1.27

1.28
1.29

1.30

1.31

1.32

1.33
1.34

1.35
1.36
1.37
1.38
1.39

1.40
1.41

1.42

1.43

1.44
1.45
1.46
1.47

2.1
2.2
2.3
24
2.5
2.6
2.7
2.8
2.9
2.10
2.11
2.12
2.13
2.14
2.15
2.16
2.17

Quantité de surfactant sur la probabilité de micro-explosion (gauche) Tempéra-
ture de goutte selon le degré de coalescence (droite) [75] . . . . . ... ... ... 40
Diagramme ternaire des émulsions :gauche : sans surfactant -droite : avec surfactant 40
Gauche : durée avant micro-explosion selon la température pour différents type de
chauffage- Droite : Influence de la composition de la goutte Légende : (1) radiatif
- (2) convectif - (3 )par conduction . . . ... ... 41
Gauche : Temps avant la micro-explosion pour des gouttes diphasiques W/O
en fonction de la température de l'air ambiant et pour plusieurs températures

initiales de ’eau; Droite : représentation des gouttes diphasiques étudiées [81] . . 42
température des gouttelettes d’eau en fonction de leur position dans la goutte

d’émulsion [83] . . . .. 43
Mouvement ascendant d’'une goutte d’eau soumise a un cycle de température

(gauche) et caractéristiques de la trigger drop (droite) [83] . . . . . . . ... ... 44
Différence entre puffing et micro-explosion [90] . . . . . .. ... ... ... ... 45
Nombres de gouttes secondaires générées selon le mode de rupture de la goutte

mere [90] ... 45
Forme sphérique d’une goutte avant son atomisation en micro-gravité [95] . . . . 47
Schéma de la JAMIC Drop Tower [100] . . . . .. ... ... ... ........ 48
Exemple de trajectoire d'un vol parabolique [101] . . .. ... . ... ... ... 48
premiére modélisation de la D? — Law par Godsave en 1593 [102] . . ... ... 49
Evolution des vitesses uyc et u, en gravité normale (gauche) et micro-gravité

(droite)[107] . . o o o e e 50
Séparation de phase d’une émulsion O/W en micro-gravité. . . . . . . . ... .. 51
Evolution de la surface d'une goutte d’émulsion W/O a) en gravité normale et b)

en micro-gravité [113] . . . . . ... 51
Exemple de cartographie du champ de température au sein d’une goutte d’eau

obtenue par méthode optique (LIF)[114] . . . . ... ... .. ... ... ... .. 52
Exemple montage par ombroscopie permettant le visualisation de l’atomisation

d'un jet [L15] . . . . oo 53
Schéma d’un montage basé sur la PIV. . . . . .. .. ... oo 54
mesure de champ de vitesse au sein d’une goutte d’eau durant son chauffage . . . 54
Intensité de fluorescence de traceurs KR et Rh560 selon la température [122] . . 56

Spectre d’absorption (a) et d’émission (b) de différents traceurs fluorescents [123] 57

Spectre d’émission et d’absorption de la fluorescéine . . . . . ... ... ... .. 60
Image type de granulométrie obtenue par microscope digitale . . . . . . .. . .. 61
Image type de granulométrie obtenue par microscope digitale . . . . .. . .. .. 61
Schéma du banc expérimental basé sur le dispositif LIF . . . ... ... ... .. 62
Vue en coupe du prototype présentant la position des panneaux radiatifs . . . . . 62
image brute (gauche) et apres amélioration du contraste (droite) . . .. ... .. 63
image en noir et blanc et sa représentation en bassins (watershed) . . . . .. .. 64
Exemple d’application de la fonction Watershed pour la détection de gouttes . . 64
image avant et apres application du filtre gaussien pour la soustraction d’arriere-plan 65
identification et comptage des gouttelettes dispersées sur une image . . . .. . . 66
Critere Metrics pour l'identifications des gouttes . . . . . . . .. ... ... ... 66
Mesure de I’évaporation d’une goutte de n-tetradecane en fonction de la température 68
Evolution temporelle du diamétre moyen de la phase dispersée . . . . . ... .. 69
Délais de micro-explosion pour plusieurs configurations . . . . . . . . ... .. .. 71
Suivi de la trajectoire d’une goutte d’eau isolée . . . . . . . .. ..o 72
Visualisation de particules de charbon disséminés dans une goutte de tetradecane 72
Schématisation du phénomene de convection naturelle au sein d’une goutte . . . 73



2.18

2.19

2.20

2.21
2.22

3.1
3.2
3.3
3.4
3.5
3.6
3.7
3.8
3.9
3.10
3.11

3.12

3.13
3.14

3.15
3.16

3.17

3.18

3.19
3.20

3.21
3.22

3.23

3.24

4.1
4.2
4.3
4.4
4.5
4.6
4.7
4.8

Diagramme représentant la traitement des coordonnées par 'algorithme de PTV

alaide de 3 criteres [130] . . . . . . . . L 75
analyse des trajectoires des gouttelettes d’eau sur une plage de 200 ms pour 3

périodes d’échantillonnages - configuration BOT . . . . .. ... ... ... ... 7
analyse des trajectoires des gouttelettes d’eau sur une plage de 200 ms pour 3 cas

- configuration TOP . . . . . . .. .. 78
Evolution du nombre de Stokes selon la vitesse des gouttelettes d’eau (traceurs) . 79
Micro-explosion/Puffing en fonction de l'indicateur I . . . . . . . .. .. ... .. 81
Principe de fonctionnement du spectrographe [131] . . . . ... ... ... .. .. 84
Distribution de la lumiére par un réseau de diffraction [131] . . . . .. ... ... 85
Spectre d’absorption du traceur BOD-Me . . . . . ... ... ... ........ 86
Spectre de fluorescence du BOD-Me pour diverses longueurs d’ondes d’excitation 87
Spectre de fluorescence du BOD-Me pour Aegcitation = 932 nm . . . . . . . . . .. 87
Schéma du montage expérimental . . . . . . . . . ... 88
Schéma du séparateur de faisceau Hamamatsu . . . . ... .. .. .. ... ... 88
Mesure de la dégradation sur une période de temps de 20 secondes . . . . . . . . 90
Représentation de la ré-absorption de la fluorescence le long de 'axe y . . . . . . 91
Quantification de la ré-absorption selon la longueur du chemin optique . . . . . . 92
Intensité de fluorescence pour les deux longueurs d’ondes sélectionnées le long du

chemin optique pour plusieurs températures . . . . . . . ... ... ... ... .. 93
illustration du traitement des images brutes pour la superposition des deux lon-

gueurs d’ondes . .. ..o 93

Mesure du ratio de fluorescence le long de la cuvette pour plusieurs températures 94
Différence entre la température de consigne et la température réelle mesurée par

le thermocouple . . . . . . . . . L 95
Calibration du ratio de fluorescence . . . . . . . . ... ... oL 95
intensité de fluorescence normalisée dans la goutte sur les deux longueurs d’ondes

de collection . . . . . . .. e 96
Variation des signaux de fluorescence horizontaux sur les deux longueurs d’ondes

et pour plusieurs températures . . . . . . . ... 97
Mesure de la diffusion de la lumiere incidente le long des axes verticaux et hori-

ZONLAUX . . . Lo e e 98
Concentration d'un faisceau par une lentille sphérique [132] . . . . . ... .. .. 98
Variation spatiale du rapport de fluorescence suivant 1’axe horizontal au sein de

la goutte . . . . . L 99
Rapport normalisé tracé suivant ’axe horizontal au sein de la goutte . . . . . . . 100
Profil de température vertical au sein de la goutte durant sa montée en tempéra-

ture, cas BOT, TOP et SIDE . . . . . . . . . . .. ... ... .. . ... . .... 103
Schéma des zones prises en compte pour le calcul du gradient vertical (gauche)

et gradients mesurés (droite) . . . . . ... Lo 104
Nombre de Rayleigh en fonction du diametre de la goutte . . . . . . . ... ... 105
Tour de Chute de PTESA a Brémes . . . . . . ... ... ... ... .. ...... 108
Capsule contenant les bancs expérimentaux . . . . . . . .. ... ... ...... 109
Schéma de coupe de la cellule . . . . . . ... .. .. ... ... ... ... ... 110
micro-pompe a membranes utilisée dans le montage expérimental . . . . . . . .. 110
Montage de la caméra et de 'objectif . . . . . . . ... ... ... ... ... .. 111
Laser miniature embarqué . . . . . . . . . ... . 112
Vue 3D de ’ensemble Cellule 4+ systeme optique . . . . . . ... .. ... .... 113
Schéma de principe de ’ensemble Cellule et du systeme optique . . . . . . . . .. 114



4.9

4.10
4.11

4.12
4.13
4.14
4.15

4.16
4.17
4.18
4.19
4.20
4.21
4.22
4.23
4.24
4.25
4.26
4.27
4.28

4.29
4.30
4.31
4.32
4.33

4.34

Profil d’accélération de la tour lors du laché depuis le haut de la tour (durée ug

0 T 114
Séquence expérimentale pg . . ... Lo 115
Observation qualitative des mouvements internes du liquide, ici dans la configu-

ration de chauffage "TOP’ . . . . . . .. .. . oo 116
Trajectoires caractéristiques obtenues dans le cas "TOP" . . . . . . ... ... .. 118
Observations des trajectoires - configuration "SIDE" . . . .. ... ... .. ... 119
Trajectoires caractéristiques obtenues - configuration "SIDE" . . . . . .. .. .. 120
Evolution des nombres de Rayleigh et de Marangoni suivant le diamétre de la

goutte et rapport correspondant . . . . ... ..o Lo 122
Evolution du rapport(D/DZ) lors des deux essais . . . . . . .. ... ....... 123
Puffing . . . . . . e 124
Atomisation de la goutte . . . . . . . . .. L 124
Exemple d’images brutes obtenues . . . . . .. ..o oo 126
Traces des tourbillons de recirculation obtenus en micro-gravité . . . . . . .. .. 127
Distinction des particules les plus visibles pour une estimation de vitesse . . . . . 127
Vitesse des particules en fonction des zones a l'intérieur de la goutte . . . . . . . 128
comparaison de I'impact de I’émulsification sur les rejets de polluants [148] . . . 136
influence de la température sur I’émission de NOx prompts et thermiques [151] 137
Diminution de la production deNOx selon la quantité d’eau injectée [154] . . . 137
Retard a ’allumage en fonction de la teneur en eau pour plusieurs alcanes. [156] 138
Spectre électromagnétique . . . . . . . .. L. L 139
Indice de réfraction n (Gauche) et d’absorption k (Droite) de I’eau dans le domaine

du proche infrarouge[159] . . . . ... Lo 140
Diagramme de Perrin-Jablonski représentant les transitions inter-état d’une par-

ticule . . . . L e e 141
Double effet Doppler - Application pour la LDA [158] . . . ... ... ... ... 142

Evolution de I'indice d’absorption du diesel en fonction de la longueur d’onde [160]143
Comparaison @, Q¢ entre la théorie de Mie (ligne continue) et 'approximation

présentée plus haut (ligne pointillée) [163] . . . . . . ... ... ... ... .. .. 144
représentation de l'effet de concentration du rayonnement incident au sein d’une

goutte d’émulsion [165] . . . . . . ... L 145
Vue d’ensemble du systéme expérimental . . . . . . ..o oo 146



Liste des tableaux

1.1
1.2

2.1
2.2
2.3
24

3.1

4.1

valeurs typiques de HLB par I'Imperial Chemical Industries [20] . . . . . . . . ..
procédés d’émulsifications . . . . . . ...

Configurations étudiées . . . . . . . . . ... L
taux de micro-explosion pour les différentes configurations étudiées . . . . . . . .
Nombre d’Archimede en fonction du diametre des particules . . . . . . ... ...
Mesure de l'intensité de ’advection de la phase dispersé par le critéere adimen-
sionnel T . . . oL

Champ de températures obtenus a divers instants de la phase de chauffage pour
les 3 configurations étudiées . . . . . . ... Lo

Trajectoire des micro-billes obtenues par PTV pour les 3 configurations de chauf-
fage étudiées, aux mémes temps apres U'injection . . . . . .. .. ... L.



Nomenclature

Symbole

Y%om % massique

Ais  Emission de photon spontanée
aso Rayon moyen de Sauter

Ar Nombre d’Archimede

Bis  Coeflicient d’Einstein

C Concentration moléculaire

C\ Facteur de conversion

D Diametre

D3> Diametre moyen de Sauter
D,y Diametre référence goutte mere
E Energie d’activation

FE4p Energie d’attraction

f Distance focale

Fy Force de trainée

F, Force de poussée d’Archimede
fo Fraction volumique

fo fraction volumique

H Enthalpie

1 Intensité laser

Iy Intensité de fluorescence

K, Constante optique - Constante traceur
ky Constante de Boltzmann

L. Longueur caractéristique

molm =3

=

JK-1



Ma

S\
St
T
u
Ve

Ld

Nombre de Marangoni

Indice de réfraction

Nombre d’Ohnesorge

Pression

Efficacité d’absorption

Constante des gaz parfaits

Rayon

Rapport de fluorescence

Rapport de fluorescence (deuxiéme notation)
Nombre de Rayleigh

Nombre de Reynolds

Entropie

Coefficient de sensibilité a la température
Nombre de Stokes

Température

vitesse

Volume de controle

Parameétre de taille

Lettres Grecques

« Diffusivité thermique

aqp  Polarisabilité électrique

I} Coeflicient de dilatation thermique
Yw/o Tension interfaciale eau/huile

A Longueur d’onde

I Viscosité dynamique

v Viscosité cinématique

p Masse volumique

o Tension de surface

or Coefficient de dépendance a la température de la tension de surface
Abréviations

2cLIF 2 colors-Laser Induced Fluorescence

BOT Panneau radiatif en dessous de la goutte

7

JK " tmol™1

%,/°C



HLB Hydrophilic-Lipophilic Balance

LIF Laser Induced Fluorescence

O/W Emulsion Oil-In- Water

PLIF Planar Laser Induced Fluorescence
PTV Particle Tracking Velocimetry

TOP Panneau radiatif au dessus de la goutte

W/O Emulsion Water-In-Qil



Introduction générale

L’industrialisation de notre société, propulsée par I’exploitation a grande échelle des énergies
fossiles (pétrole, gaz et charbon) a permis un développement de la civilisation humaine & une
vitesse inégalée jusqu’alors. En effet, 'utilisation de ces sources d’énergies non renouvelables
a donné aux sociétés modernes 1'occasion de réaliser des progres technologiques considérables,
améliorant ainsi grandement le niveau de vie moyen des populations des pays développés.

Cependant, le début du X XI°™¢ peut étre décrit comme celui de la prise de conscience des
limites du modele de croissance actuel basé sur I’hypothése d’abondance des énergies dispo-
nibles, ainsi que des dégats causés par 'utilisation intensive de ces énergies. Les émissions de
C'O9 d’origine anthropique s’élevent a 2020 Gigatonnes pour la période 1870-2016 [1]. Les modé-
lisations du GIEC (Groupe d’Experts Intergouvernemental sur I’Evolution du Climat) indiquent
que le total des émissions de COs liés a ’activité humaine ne doit pas dépasser les 2900 Giga-
tonnes afin de limiter le réchauffement & +2°C a ’échelle planétaire [2]. Au rythme d’émissions
actuel, et si I'objectif dit "+2°C" est celui que nous nous fixons, le budget carbone résiduel est
estimé a environ une vingtaine d’années. Il devient donc primordial de planifier la transition
énergétique, a savoir la sortie des énergies fossiles a ’échelle mondiale, couplée a une politique
dite de sobriété énergétique visant & limiter la consommation d’énergie. Ainsi, le développement
de systémes énergétiques plus efficaces et moins polluants est un enjeu majeur pour notre société.

C’est pourquoi il est aujourd’hui plus que jamais d’actualité de s’intéresser aux diverses mé-
thodes permettant 'amélioration de nos systémes de combustion traditionnels, dont I'efficacité
peut étre optimisée tout en limitant au maximum le rejet de polluants. L’une des méthodes vi-
sant & améliorer ces systémes de combustion consiste en I’émulsification de carburants d’origine
biologique a 'aide d’eau.

Selon Hagos et al.[3], 'intérét de 1’émulsification a été étudié pour la premiére fois en Alle-
magne a la sortie de la seconde guerre mondiale. Ces émulsions, consistant en un mélange de
deux liquides naturellement immiscibles, se caractérisent par leur configuration singuliére, a sa-
voir en une dispersion d’une des phases en présence dans I'autre sous la forme de fines gouttes
suite a une agitation permettant un apport d’énergie au mélange.

L’intérét de ce processus a déja été démontré par le passé, puisqu’il permet de diminuer les émis-
sions de polluants (NO,, monoxyde de carbone, particules solides et suies) tout en améliorant
la qualité de la combustion [4].

L’efficacité de la combustion est améliorée par un phénomene singulier, inhérent aux émulsions,
appelé micro-explosion. La micro-explosion de gouttes d’émulsions provient de la différence de
température d’ébullition des phases dispersée et continue, résultant en une expansion volumique
brutale de la phase dont la température de vaporisation est la plus basse (dans la majeure partie
des cas, il s’agit d’eau). Lors de sa vaporisation, l’eau viendra fragmenter la couche huileuse



environnante, résultant en un nuages de fines gouttes secondaires appelées gouttes filles (figure
1). Ce passage d’'une goutte a un nuage de fines gouttelettes résultera en une intensification
de la vaporisation du combustible et en un meilleur mélange avec ’air ambiant et donc une
combustion plus efficace et moins polluante.

FIGURE 1 — Fragmentation d’une goutte d’émulsion en un nuages de fines gouttelettes

L’un des facteurs limitant le déploiement des carburants émulsionnés a grande échelle réside
dans leur instabilité, conséquence de I'existence d’une énergie de surface entre les deux phases
(apportée lors de 'agitation). L’émulsion finira par retrouver son état le plus stable en minimi-
sant son énergie de surface, séparant les phases en présence pour former deux couches distinctes
(& la maniere de 'huile versée dans un verre d’eau), a travers divers mécanismes tels que la
coalescence. Bon nombre de travaux ont cependant permis des avancées en matieére de com-
préhension du comportement des émulsions, et notamment du phénomene de micro-explosion
[5, 6, 7, 8, 9]. Ces travaux ont mis en évidence différents critéres a prendre en compte afin d’op-
timiser ’émulsification et la micro-explosion, a savoir :

e La composition de I’émulsion : la teneur en eau est un critere clé dans 'optimisation du
mélange. Il est nécessaire d’avoir une composition adéquate pour obtenir une fragmenta-
tion totale de la goutte meére apres micro-explosion, mais une quantité d’eau trop élevée
provoquerait une inversion de phase. Il en va de méme pour le tensio-actif, ajouté afin
de stabiliser I’émulsion, qui en quantité trop importante tend & modifier les propriétés
physico-chimiques du mélange.

o La granulométrie (taille moyenne) des gouttes d’eau. Il a été démontré qu’il existe un
diametre moyen optimal de la phase d’eau induisant un nombre de gouttes filles générées
maximales [10].

e La "vie des gouttes d’eau" durant le chauffage, a savoir les événements de collision, coa-
lescence, regroupement en bas de la goutte d’émulsion par sédimentation. La vitesse de
montée en température est aussi un facteur important, et peut étre également optimisée
(durée, uniformité au sein de la goutte).

Tous ces critéres sont donc nécessaires a 1’obtention d’une émulsion optimale (i.e. générant la
micro-explosion la plus brutale, avec un maximum de gouttes filles). Néanmoins, il s’avere que
la vie des gouttes, qualifiée également "d’histoire thermique" [7], et notamment le phénomeéne
ultime de déstabilisation, a savoir la coalescence, semble étre un parametre ayant une impor-
tance prépondérante sur la réalisation d’une micro-explosion. Ce phénomeéne n’ayant pas encore
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été étudié de maniere extensive, nous nous proposons donc d’essayer de quantifier son impact
durant le chauffage de gouttes d’émulsions. Par ailleurs, il semble que dans certains cas, des
mouvements de convection interne de la phase dispersée au sein de la goutte mere aient été
observés, mais aucune étude ne quantifie a ce jour 'ampleur du phénomene et son impact sur la
micro-explosion. De plus, des trois modes de transfert de chaleur (par conduction, convection,
et rayonnement), le chauffage par rayonnement de gouttes d’émulsions reste relativement peu
étudié. La contribution des transferts radiatifs est pourtant d’une grande importance dans les
systeémes portés a haute température comme les chambres de combustion. Le travail présenté ici
s’intéresse donc principalement aux points suivants :

« Etude des mouvements de convection interne de la phase dispersée (gouttes d’eau) durant
la période de montée en température. L’objectif étant de constater si les mouvements
des gouttelettes d’eau favorisent, ou non, la coalescence ainsi que 1’obtention de la micro-
explosion.

o Etude du comportement d’une émulsion en condition de micro-gravité. Ici, on cherche a
savoir si les mouvements internes sont uniquement liés a la convection naturelle induite
par variation locale de densité (également appelée thermogravitaire), ou bien, si il y’a une
contribution de 'effet Marangoni, & savoir des variations locales de la tension de surface
pouvant entrainer des mouvements de fluide. La réalisation d’expériences en micro-gravité
permettra ainsi de s’affranchir des mouvements liés a la variation de densité.

e Mesure quantitative des champs de température au sein de la phase continue. Ici ’objectif
est de quantifier les variations temporelles du champ de température, sous I'influence d’'un
chauffage infrarouge, méthode utilisé dans les bancs expérimentaux présentés ci-apres.

Ces différents points sont traités a ’aide de dispositifs et méthodes optiques telles la Fluores-
cence Induite par Laser pour la visualisation de la phase dispersée et son amélioration en LIF "2
couleurs" pour la visualisation du champ de température. Des dispositifs embarqués sont égale-
ment utilisés pour les expériences en micro-gravité.

Ce travail de these s’inscrit dans le cadre d’'une collaboration entre le laboratoire de Ther-
mique et Energie de Nantes (UMR CNRS 6607) et 1'Istituto di Scienze e Tecnologie per I’Ener-
gia e la Mobilita Sostenibili (Consiglio Nazionale delle Ricerche-Naples). Les deux laboratoires
collaborent depuis plusieurs années sur les thématiques liées aux émulsions (micro-explosion,
émulsification par micro-canaux), ayant donné lieu a une Chaire pluri-annuelle Optical Diagnos-
tic for Energy, permettant le déploiement de diagnostics optiques (visualisation d’écoulements
par caméra rapide, Fluorescence Induite par laser) pour I’étude et la caractérisation de fluides
complexes, tels les fluides diphasiques de type émulsion.

Le présent ouvrage comporte quatre chapitres. Le premier chapitre est une synthese bibliogra-
phique de la littérature existante, introduisant dans ’ordre le concept d’émulsion, le phénomeéene
de micro-explosion, puis les diagnostics optiques les plus répandus pour I’étude des écoulements
fluides, des gouttes, et de la combustion en générale. Dans le second chapitre, une étude de
I'influence du comportement de la phase dispersée (eau) sur le phénomene de micro-explosion a
l’aide d’un banc expérimental basé sur la LIF (Fluorescence Induite par Laser) est réalisée. Le
troisieme chapitre présente une amélioration du banc LIF afin de mesurer le champ de tempé-
rature a l'intérieur d’une goutte d’huile soumise a un chauffage radiatif. Le dernier chapitre est
consacré au développement d’un banc expérimental miniaturisé afin d’étre utilisé en condition de
micro-gravité dans une tour de chute libre. Le développement du banc est présenté, avant d’étre
utilisé afin d’étudier les mouvements internes dans une goutte en situation de micro-gravité (et

11



donc l'importance de 'effet Marangoni). L’objectif final étant la meilleure compréhension des
phénomenes physiques a l'intérieur d’'une goutte de combustible, et ainsi de maximiser la pro-
babilité d’obtention ainsi que la qualité de la micro-explosion.

Enfin, une conclusion générale reprend les résultats les plus importants présentés dans la
these. Une ouverture sur de potentielles perspectives futures est également proposée, a la fois du
point de vue de la recherche sur la micro-explosion et les possibilités offertes par la micro-gravité,
ainsi que sur de potentielles futures applications industrielles.
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I
Chapitre 1

Synthese Bibliographique

1.1 Introduction

Ce premier chapitre rassemble les notions de bases permettant de comprendre les systemes
diphasiques que représentent les émulsions et le phénomene de micro-explosion, ainsi qu’une syn-
these bibliographique de la littérature scientifique sur le sujet. Différents points y sont abordés,
dans ’ordre suivant :

e Les propriétés physico-chimiques des émulsions et leurs mécanismes de déstabilisation.

e Le phénomene de micro-explosion, notamment l'influence des différents parameétres sur sa
probabilité d’apparition. Un intérét particulier sera porté sur les phénomenes de convection
interne.

o Les études en conditions de micro-gravité.

e Une présentation des méthodes optiques utilisées en mécanique des fluides, notamment
pour I’étude des gouttes, seules ou en sprays (pour la visualisation d’écoulements et la
mesure de température essentiellement).

1.2 Caractéristiques physiques des gouttes et des émulsions

1.2.1 Définition d’une émulsion

Une émulsion peut étre décrite comme un mélange de deux liquides non-miscibles. Elle se
distingue par la présence de deux phases, I'une continue et l'autre dispersée sous formes de
gouttelettes (la phase continue étant le composant présent en quantité dominante). La caracté-
ristique principale de ce mélange est la non-miscibilité des deux fluides, autrement dit la solubilité
quasiment inexistante d’une phase dans l'autre. Cette immiscibilité est le résultat d’un défaut
d’affinité électrique entre les molécules des deux phases.

Avant agitation, '’eau et ’huile se présentent donc sous la forme de deux phases séparées, ’eau
se situant dans la partie basse du récipient de part sa masse volumique plus élevée que celle de
I’huile. Ce systeéme est qualifié de stable, il consiste en ’état présentant le minimum d’interac-
tions entre les deux fluides. L’apport d’énergie au systéme, par divers mécanismes d’agitation
que nous présenterons apres, permet la dispersion d’une des phases dans ’autre, pendant une
durée plus ou moins longue, jusqu’'au retour a 1’état initial. Nous verrons que I'un des princi-
paux parametres qui influencent la durée de vie d’'une émulsion est la taille de la population de
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micro-gouttes dispersées.
Pour la suite de ce manuscrit, nous adopterons la convention usuelle concernant la notation des
émulsions :

o W/O pour les émulsions Water-in-0il, d’eau dans ’huile, qui seront les mélanges étudiés
ci-apres. Cette notation sera conservée dans la suite de ce manuscrit.

e O/W pour les émulsions Oil-in- Water, d’huile dans ’eau, rencontrées dans la littérature.

e On trouve également des émulsions dites multiples, par exemple W/O/W qui consiste en
une émulsion d’eau dans ’huile & son tour disséminée dans phase aqueuse, mais elles ne
seront pas 'objet de cette étude.

1.2.2 Tension de surface et mouillage

La tension superficielle représente ’élasticité a la surface (interface) d’un fluide. Au sein d’un
fluide, les molécules subissent des interactions attractives a treés faibles distances (interactions
de Van Der Walls). D’un point de vue moléculaire, pour un fluide ayant une interface de contact
avec un autre (par exemple la surface libre de I'eau avec air), certaines molécules proches de
la surface possédent une interaction avec les deux milieux. Ces molécules, comprises dans une
couche ayant pour épaisseur la longueur caractéristique d’une molécule auront des interactions
plus faibles d’un point de vue énergétique que celles prises au sein du liquide seul. Il y’a donc
rupture de I’équilibre pour les molécules & la surface qui présenteront un exces d’énergie [11] par
rapport aux molécules situées dans les deux milieux.

Comme tout systéme tend & minimiser son énergie, I'interface entre les deux fluides sera le plus
faible possible, d’ou la forme sphérique des gouttes, offrant la plus petite surface pour un volume
donnée. La tension superficielle v (également notée o) , est alors définie comme [12] :

U
U étant ’énergie de cohésion d'une molécule et a? la surface exposée.

L’énergie de cohésion dépend du fluide et de sa composition [12] :

o Les huiles dont les interactions inter-molécules sont relativement faibles ont une tension
superficielle de I’ordre de 20 m.J/m?.

o L’eau qui comporte des liaisons hydrogenes (U plus important que pour ’huile), pour
laquelle la tension superficielle est de 72 m.J/m?.

La tension superficielle, est une propriété pouvant varier selon la température. La littérature
scientifique contient de nombreuses formules empiriques permettant de calculer I’évolution de
cette dépendance. La premiere notion de dépendance a la température fut donnée par E6tvos
en 1886 [13] :

AV23 = K(T,—T) (1.2)
Avec 7 la tension de surface, V le volume molaire, T, la température critique et K la constante
d’E6tvos pour tous les liquides.
L’une des conclusions d’E6tvos étant que la tension superficielle est une fonction qui varie linéai-

rement avec la température. Cette affirmation a été vérifiée pour de nombreux liquides utilisés
dans 'industrie [14].

La tension de surface d’émulsions a été mesurée, démontrant une influence majeure de la phase
aqueuse, qui possede une tension de surface bien plus haute que les hydrocarbures (figure 1.1).
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FIGURE 1.1 — Evolution de la tension interfaciale selon la concentration en hydrocarbure pour
divers bio-carburants [15]

Angle de contact goutte-paroi

Dans le domaine de ’étude des gouttes, le contact goutte/support peut avoir un roéle impor-
tant sur le comportement du liquide étudié. Une goutte liquide déposée sur un substrat solide
formera un angle de contact plus ou moins grand selon si la paroi est dite "mouillante" ou non.
Dans notre cas, la surface en contact avec la goutte (tube, micro-canal, fil de support) est un
des parametres extérieurs pouvant influer sur la déstabilisation d’une émulsion. Le mouillage est
défini comme ’angle de contact entre le solide et la paroi (figure 1.2). Les matériaux ont donc des

Ly

Vapour

FIGURE 1.2 — La mouillabilité dépend de 'angle de contact liquide-paroi [16]

mouillabilités définies, en fonction du type de fluide déposé. Pour une goutte d’eau, si 'angle de
contact liquide-solide est supérieur a 90°, le matériau est défini comme hydrophobe, alors qu’il
sera hydrophile pour un angle de contact inférieur a 90°. Il existe des matériaux superhydrophiles-
oléophobes, qui autoriseront I’eau a s’étaler tandis que ’huile restera sous forme de gouttes et
inversement. Ces propriétés peuvent donc mener a la déstabilisation d’une émulsion. Il est donc
important de sélectionner le type de paroi de contact lors d’une expérimentation. Cet angle de
contact a été défini par Young comme suit [17] :

YSv — VSL (1.3)
YLV

cosf =

Ou ~ygy est la tension interfaciale entre le solide et I'air, gy, la tension de surface entre le liquide
et le solide et vy la tension superficielle entre le liquide et 'air.

Pour permettre a une goutte de former cet angle de contact, il faut au préalable s’assurer
que son diameétre soit inférieur & une grandeur caractéristique appelée longueur capillaire. La
longueur capillaire est la dimension en dessous de laquelle les effets liées a la gravité deviennent
négligeables devant ceux de la tension de surface. Elle est égale a :

I, = \/g (1.4)
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1.2.3 Tensioactifs-Surfactants

Lors de la préparation d’émulsions, il est quasiment toujours indispensable de faire appel a
un additif permettant de stabiliser le mélange. En effet, les émulsions sont des produits thermo-
dynamiquement instables, et qui chercheront toujours a minimiser leur énergie (ici en trouvant la
configuration ayant la plus basse énergie de surface, a savoir la séparation compléte des phases).
Les additifs visant & abaisser le niveau énergétique des émulsions, sont appelés tensio-actifs, sur-
factants, ou encore émulsifiants dans la littérature scientifique. Leur but principal est d’abaisser
la tension interfaciale, notée v, /, dans le cadre des émulsions W/O . Les surfactants sont compo-
sés de molécules dites amphiphiles, c’est a dire qu’elles contiennent & la fois un groupe hydrophile
et un groupe hydrophobe. La partie hydrophile, (téte de la molécule) tient son affinité avec I'eau
de part sa polarité. La partie hydrophobe, ou lipophile, appelée queue de la molécule, est quant
a elle complétement apolaire et possede donc de bonnes affinités avec les corps gras tels que les
huiles (figure 1.3). La sélection du surfactant adéquat se fait selon deux grandeurs :

FIGURE 1.3 — Orientation des molécules de surfactant selon la polarité [18]

» La Critical Micelle Concentration, CMC (figure 1.4).

o La balance Hydrophile/Lipophile, HLB ( tableau 1.1).

La CMC permet de mesurer la quantité de surfactant nécessaire a I'abaissement de la tension
superficielle, et suit la relation décrite sur la figure 1.4.

'fint

F 3

Yinto Ww __p pr

* Inc
CMC ™

FIGURE 1.4 — relation décrivant la concentration optimale de surfactant [19]
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La balance hydrophile-lipophile, HLB, permet de mesurer la solubilité préférentielle du sur-
factant dans I'un des deux composants. Cette échelle varie de 1 (complétement hydrophobe) &
20 (complétement hydrophile).

Il est donc important de tenir compte de ces deux indicateurs, afin de choisir le surfactant
pertinent pour application désirée (émulsion W/O ou O/W), mais également la quantité juste,
car une trop grande quantité de surfactant peut modifier les propriétés physico-chimiques de
I’émulsion.

Type d’émulsion Valeur du HLB
Emulsions W/O 3-6
Produit mouillant 7-9
Emulsions O/W 8-18
Détergents 8-15
Agents solubilisants 10-18

TABLE 1.1 — valeurs typiques de HLB par I'Imperial Chemical Industries [20]

1.2.4 Viscosité

La viscosité d’une émulsion est une des propriétés physiques les plus importantes a prendre
en compte. Pour une émulsion, on pourra définir trois viscosités :

e e la viscosité globale de 1’émulsion.

o /i la viscosité de la phase continue (I’huile dans le cas d’émulsions W/O) qui joue un role
important sur les phénomenes de coalescences que nous aborderons plus tard. En effet une
forte viscosité de la phase continue défavorisera les mouvements des gouttelettes dispersées
ce qui se traduira en une coalescence moins prononcée [21].

e g la viscosité de la phase dispersée. Dans notre cas, la phase dispersée sera de 1’eau, dont
les propriétés visqueuses ont déja été tres vastement étudiées, notamment 'impact de la
température [22].

Plusieurs modeles successifs ont visé a déterminer la viscosité d’une émulsion en prenant en
compte plus ou moins de parametres. Taylor [23] a amélioré le modeéle d’Einstein en prenant en
compte I'influence de la viscosité des différentes phases :

BL+04

Hc
V4 étant la fraction volumique de la phase dispersée.

Des modeéles prenant en compte 'impact de la température ont également été mis au point.
En effet, comme cité précédemment, I'influence de la température sur la viscosité est non négli-
geable (la viscosité de l'eau est divisée par deux dans l'intervalle 0-25°C).

Le modele proposé par Ronningsen [24] prend en compte la variation de température :

In(pe) = a1 + a2 + agVy + asTVy (1.6)

Avec a1, a9,a3 et ay des coefficients expérimentaux initialement obtenus par Richardson en
1950 [25].
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L’ASTM (American Society for Testing and Materials) organisme rédigeant les normes tech-
niques dans divers domaines industriels recommande 'utilisation du modeéle modifié de Walther
(1931) :

logo(logg(v + A)) = A — Blog;, T (1.7)

A et B étant des parametres empiriques, A une constante et T la température.

Farah et al.[26] ont proposé un modeéle basé sur l'expérience a partir de celui établi par
I’ASTM :
In(In(v +0.7)) = K1 + KoVy + K3 In(T') + K4V In(T) (1.8)

I est établi que les émulsions W/O se comportent comme des fluides Newtoniens pour la
plupart des hydrocarbures [26]. Cependant, dans certains cas, notamment pour des quantités
d’eau importantes (de l'ordre de 30% dans le cas cité ci-apres), ’émulsion peut adopter un
comportement non-Newtonien qualifié de rhéo-fluidifiant. En effet, dans ce cas, le mélange peut
voir sa viscosité diminuer quand le taux de cisaillement augmente, réduisant ainsi la résistance
a l’écoulement [15] (figure 1.5). La composition du mélange peut donc étre optimisée selon
la viscosité finale désirée, qui peut avoir une importance sur la probabilité d’obtention de la
micro-explosion, comme nous le verrons au paragraphe 1.4.4.
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FIGURE 1.5 — Mesure de la viscosité dynamique d’émulsions W/O pour du a) Dodécane b) du
Décane en fonction de la concentration [15]

1.3 Comportement d’une émulsion

Les émulsions étant des systémes fondamentalement instables, elles possedent un état qui
évolue au fil du temps jusqu’a tendre vers la séparation de phase. Nous verrons, dans la présente
section, que cette déstabilisation est une fonction de plusieurs parametres telles la composition
ou la granulométrie de la phase dispersée. Tout d’abord, les émulsions peuvent étre classées
suivant la taille des gouttes de la phase dispersée (gouttes d’eau dans le cas d’émulsions W/O)
[27] :

e Les macro-emulsions, pour des rayons au-dela de 0.5 um.
e Les mini-émulsions, pour des rayons entre 0.1 et 1 pum.
e Les micro-émulsions, pour des gouttes de rayon entre 1 nm et 100 nm.

La taille moyenne de la phase dispersée est un critere tres important dans le domaine des
émulsions. En effet, il influe notamment sur la stabilité de la préparation dans le temps. Le type
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d’émulsion obtenu dépend également de la méthode utilisée pour mélanger les deux phases. Nous
aborderons seulement le cas des macro-émulsions dans le cadre de ce manuscrit.

1.3.1 Procédés d’émulsifications

L’un des procédés d’émulsification les plus basiques consiste en la création de mayonnaise
grice a 'agitation mécanique de jaune d’oeuf (constitué a 50 % d’eau) et d’huile a ’aide d’un bat-
teur. Aujourd’hui il existe un certain nombre de méthodes permettant de réaliser des émulsions
et d’en controéler la dimension caractéristique (i.e. la taille des gouttes de la phase dispersée).
Une étude menée par Taha et al. [28] regroupe les procédés d’émulsifications les plus répandus
et les résultats obtenus sur la taille moyenne des gouttes de la phase dispersée. ils sont résumés
dans le tableau 1.2 :
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Appareil

procédé d’obtention

Parametres

Agitateur mécanique

L’agitateur géneére des gra-
dients de vitesse

permettant la rupture de 'in-
terface W/O

Diametre des gouttes > a 2
pm, dépendant de la durée
et de la vitesse d’agitation. Il
s’agit de la méthode la plus
courante

Mélangeur a ultrasons

Les ondes acoustiques in-
duisent un phénomene de
cavitation par différence de
pression

Diametre des gouttes : 0.1 <
do < 2 pm. Permet de contro-
ler finement la dispersion des
gouttes. Facile d’utilisation

Homogénéisateur Haute Pression

L’écoulement biphasique
passe a travers un orifice de
géométrie définie et subit
d’importantes gradient de
pression générant un écoule-
ment

Diametre des gouttes : 0.1 <
do < 1 pm. La pression appli-
quée varie de 3 & 500 MPa [29]

Micro-canaux

Deux canaux comportant cha-
cun une des phases de I’émul-
sion se rencontrent, le choc
induisant des contraintes per-
mettant la rupture des phases
et I’émulsification. En général,
le canal de la phase dispersée
possede une section plus pe-
tite et est légerement désaxé.

La taille des gouttes disper-
sées peut étre grandement
modifiée en fonction de la géo-
métrie et des débits incidents
[30]

Plaque tournante colloid mill

De maniére analogue au rhéo-
metre, I’émulsion est injectée
entre un disque mobile et un
disque fixe. Le cisaillement in-
duit permet de rompre les
gouttes.

Diametre des gouttes : 1 <
do <2 pm

Membrane

Injection de la phase disper-
sée (eau pour les émulsions
W/0O) dans la phase conti-
nue a travers une membrane
micro-poreuse (en verre ou cé-
ramique). Il est possible de
controler la taille des gouttes
dispersées selon les dimen-
sions des pores de la mem-
brane.

Diametre des gouttes : >
lum. Généralement utilisée
lorsque I’émulsion contient
une importante fraction volu-
mique de la phase dispersée
[31]

TABLE 1.2 — procédés d’émulsifications
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Un moyen tres répandu de réaliser des émulsions est I'utilisation d’agitateurs magnétiques.
Par analogie avec I'agitateur mécanique, un barreau est mis en rotation sous l’action d’un champ
magnétique. Cette méthode a 'avantage de pouvoir facilement influer sur la taille des gouttes
d’eau dispersées selon la vitesse de rotation du barreau (figure 1.6).
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FIGURE 1.6 — Diametre moyen des gouttes d’eau selon la vitesse de rotation pour un agitateur
magnétique [32]

1.3.2 Phénomeénes menant a la déstabilisation d’une émulsion

Une émulsion est, par nature, un produit instable, résultant d’un apport d’énergie permet-
tant le mélange temporaire de deux liquides non miscibles. Comme tout systeme thermodyna-
miquement instable, une émulsion va tendre a revenir dans sa configuration initiale, a savoir la
séparation totale des deux phases. Le temps nécessaire a la séparation des deux phases peut
étre mesuré afin de quantifier le niveau de stabilité. Plusieurs phénomenes peuvent mener a la
déstabilisation d’une émulsion, ainsi que plusieurs parametres tels que la viscosité des phases
en présence, le type de surfactant utilisé, la granulométrie de la phase dispersée [33, 34, 35].
Nous présenterons ci-apres les différents modes de déstabilisation d’une émulsion, résumés par
la figure 1.7.
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FIGURE 1.7 — mécanismes de séparation de phase d’une émulsion [33]

Parmi ces phénomenes on retrouve :

e Le crémage, qui est induit par la différence de masse volumique entre les deux composants.
La gravité, par le biais de la poussée d’Archimede, va déplacer le composant dans la partie
haute (si la masse volumique de la phase dispersée est plus petite que celle de la phase
continue, cas des émulsions O/W), ou vers la partie basse (cas des émulsions W/O ou la
masse volumique de la phase dispersée est plus grande que celle de la phase volumique -
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on parle alors de sédimentation). La force de poussée d’Archimede agissant sur une sphére
d’eau dispersée dans 'huile est donnée par :

.4 .

Fy = 3mrg(pw = po) (1.9)
Dans le cadre d’une descente de la gouttelette d’eau entrainée par la gravité, cette derniere
peut étre ralentie par la viscosité de la phase huileuse donnée par :

Fy = —6mporV (1.10)

Ou p. est la viscosité de la phase continue (huile dans notre cas), et V la vitesse de la
goutte.

La floculation, qui se manifeste par 'apparition de "flocons" (agrégats de gouttelettes sans
coalescence), se produit pour des émulsions tres fines, ou I'écart-type du rayon moyen des
gouttelettes dispersées est tres faible. La floculation a lieu quand les interactions attrac-
tives 'emportent sur les attractions répulsives.

L’énergie d’attraction entre deux molécules peut étre exprimée sous la forme suivante
[12] :

—kagap
a6
Avec a g, ap les polarisabilités électriques des molécules, k une constante, et d la distance
entre les deux molécules. Les forces répulsives de type électrostatique loi de Coulomb,
ont quant & elle, une dépendance en d—2. La conclusion d’un bilan entre les phénomeénes
d’attractions et de répulsions montre que pour des molécules proches, les forces attractives

domineront, ce qui engendre la floculation.

Eap = (1.11)

Le mirissement d’Ostwald a tendance & apparaitre pour les émulsions polydisperses. La
différence de pression entre lintérieur et lextérieur d’une goutte, définie par la loi de
pression de Laplace (1805), stipule que la pression au sein d’une goutte augmente de fagon
inverse a son rayon (plus le rayon de courbure de la goutte est grand, plus Ap est grand).
Cette différence de pression entre les gouttes les plus petites et les plus grandes conduit
a un gradient de potentiel chimique qui entraine les gouttes les plus petites a "se vider "
dans les plus grandes [36]. Il est possible d’obtenir un taux de murissement d’Ostwald wrp
constant aux temps longs : [36, 37] :

wp = @ _ S’Yw/ocquDwaw (112)
dt kT

Ot vy /0, O Dy, v, k et T sont respectivement la tension interfaciale, la solubilité de I'eau,
la diffusivité massique de ’eau, le volume molaire de I’eau, la constante de Boltzmann et
la température. Dans le cadre ou la fraction de la phase dispersée est grande, on parlera de
perméation, ou les taux de mirissement d’Ostwald peuvent étre 10 & 100 fois supérieurs
a ceux mesurés pour des diffusions moléculaires [19]. Ces cas d’études ne sont pas 1'objet
de ce manuscrit.

Enfin, le phénomeéne de coalescence qui est le phénomeéne ultime exprimant la fusion des
gouttelettes de la phase dispersée en goutte plus grandes. Cette fusion est totalement irré-
versible et est favorisée par les phénomeénes cités précédemment (par exemple la réduction
de la distance entre les gouttes par floculation peut favoriser la coalescence). La coales-
cence peut étre partielle, ou bien totale. Dans le deuxiéme cas, on se retrouvera en présence
d’une goutte d’eau unique en partie basse de la goutte "mere".
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Des modeéles numériques ont également été développés afin de comprendre plus en détails
la coalescence de deux gouttes et notamment I'impact du surfactant dissout dans le liquide
environnant. Lu et al. [38] ont pu voir,en effectuant des simulations, qu’aux temps courts, le
surfactant s’accumule dans les creux proches du film a cause de la contraction de 'interface entre
les deux gouttes lors de leur approche. Il s’en suit un gradient de surfactant autour du périmetre
des gouttes. Le liquide environnant est donc "charrié" vers les zones a forte concentration en
surfactant (Effet Marangoni), et le surfactant est par la suite repoussé a l'arriere des gouttes.

1.3.3 Effet Marangoni et convection interne

L’effet Marangoni, (découvert en 1865 par le physicien Carlo Marangoni ) décrit les mouve-
ments d’un fluide siege d’un gradient de tension superficielle. Cet effet intervient dans le cadre
des émulsions puisque ’abaissement de la tension superficielle est 'un des mécanismes clés pour
la stabilité de ces systémes. Dans le cas de 'effet Marangoni, le gradient de tension superficielle
o entraine un mouvement du fluide dans la direction ou o est le plus élevé [39, 40]. La ten-
sion de surface décroit pour la plupart des liquides avec I’augmentation de la température, d’ou
I’apparition du gradient de o. Cela explique donc pourquoi on peut observer des mouvements
de convection dans le cas de gouttes chauffées en micro-gravité, ou les mouvements convectifs
liés aux variations de densité sont inhibés. Le nombre adimensionnel de Marangoni, noté Ma,
permet de quantifier 'intensité du phénomene ; il est définit par ’équation suivante :

Convection
kr ( r— Ta)

Low temperature:
High surface tension

High temperature:
Low surface lension

4 e

heat source s

FIGURE 1.8 — Représentation de la convection liée a 1'effet Marangoni [40]

M, — do LAT
dl' ap

(1.13)

Ou g—% représente le coefficient de variation de la tension de surface avec la température du
fluide, L. la longueur caractéristique, « la diffusivité thermique et u la viscosité dynamique.

Dans le cas de gouttes, l'effet Marangoni peut s’avérer non négligeable. Les recirculations in-
ternes liées a cet effet sont représentées sur la figure 1.8. Il peut donc étre judicieux de comparer
le nombre de Marangoni, au nombre de Rayleigh, caractérisant la convection naturelle par va-

riation de densité [41] :

B gﬁATLi’

R, = (1.14)

av
Avec [ le coefficient de dilatation thermique, g la constante de gravitation, « la diffusivité
thermique, v la viscosité cinématique et AT la différence entre la température de paroi et la
température au loin du fluide et L. la longueur caractéristique. Dans le cas des gouttes L. = %
avec Vp le diametre de la goutte.
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Pour résumer, les deux types de convection interne observées au sein de gouttes chauffées sont
donc les suivantes :

o La convection naturelle induite par gravité, dont le moteur est la variation locale de densité
du fluide en fonction de la température. Le fluide localement chauffé verra donc sa densité
diminuer, entrainant ainsi un mouvement ascendant. On ’appellera par la suite convection
thermogravitaire.

e La convection "Marangoni', dont le moteur est le gradient de tension superficielle. La ten-
sion superficielle d’un liquide diminue typiquement des lors que sa température augmente.
En présence d’une source de chaleur et de I’apparition de gradient de tension de surface,
le liquide se retrouve attiré dans les zones ou cette tension est la plus élevée, créant ainsi
des mouvements convectifs.

On peut trouver, dans les écrits scientifiques, des valeurs de nombre de Rayleigh critique au
dela desquelles la convection thermogravitaire s’enclenche. Ces valeurs critiques sont de 1'ordre
de 1700 dans le cadre d’une plaque plane infiniment longue et de 2585 dans le cas d’une sphere
[42]. La littérature est relativement peu fournie sur la contribution de chacun des différents types
de convection.

Cependant, une étude menée par Diddens et al. [43] sur des gouttes binaires eau/éthanol propose
une classification de ’écoulement interne en fonction des nombres de Marangoni et de Rayleigh,
pour des angles de contact inférieurs a 90° (cas des gouttes suspendues). La figure 1.9 résume le
phénomene régissant 1’écoulement selon les nombres de Marangoni en abscisse et de Rayleigh en
ordonnée. On distingue les régimes suivants : Rayleigh dominant (quand Ra >> Ma), Marangoni
et Rayleigh de méme ordre de grandeur, et enfin le cas ou Ra << Ma. Les travaux de Mandal et
Baskhi [44] démontrent que pour plusieurs types de gouttes (de dimensions 2-3 mm) allant de
I’eau a ethanol s’evaporant, le ratio entre les nombres de Marangoni et de Rayleigh est toujours
supérieur a 1, traduisant une prédominance des forces liées aux gradients de tension de surface
sur I’écoulement interne.

Pour résumer, les mouvements de convection naturelle (internes) pour une goutte sont in-
duits a la fois par des variations locales de densité, ainsi que par des gradients de tension de
surface. En pratique, il est difficile de distinguer expérimentalement la contribution d’un des
types de convection par rapport a 'autre. Les expériences menées en micro-gravité permettent
de s’affranchir des phénomenes induits par la gravité, et ainsi de mettre en avant la convection
liée a l'effet Marangoni, afin d’en mesurer sa contribution. Nous étudierons, dans le cadre de
ce manuscrit, I'impact de la convection interne au sein d’une émulsion sur le phénomene de
micro-explosion. En effet, nous verrons que ’écoulement interne créé peut permettre d’advecter
les gouttelettes d’eau dispersées et ainsi de les mettre en mouvement, et donc d’exercer une
influence sur ’atomisation de la goutte.
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FIGURE 1.9 -
Classification du type d’écoulement interne au sein d’une goutte binaire selon les nombre Ma
et Ra [43]

1.4 Etude du phénoméne de micro-explosion

Le section 1.4 traite en profondeur du phénomene de micro-explosion, depuis son origine phy-
sique jusqu’a ses conséquences sur la combustion des gouttes d’émulsions. Nous commencerons
par aborder sa phénoménologie, avant de détailler les différents parametres régissant son appa-
rition (influence des propriétés physiques des liquides composant 1’émulsion, de la granulométrie
de la phase dispersée, du mode de chauffage...). L’objectif premier de ’étude de I'atomisation
de gouttes d’émulsions W/O peut étre résumé comme étant la recherche de 1’augmentation
de la fréquence d’apparition de la micro-explosion d’une goutte d’émulsion et ce en vue de
I'optimisation de la combustion.

1.4.1 Généralités

La micro-explosion d’une goutte d’émulsion W/O se produit lors du changement de phase
soudain de la phase aqueuse dispersée au sein de la phase continue, qui se situe elle encore
a I'état liquide. En effet, ’eau dispersée, lors de sa vaporisation brutale, va venir fragmenter
I’enveloppe huileuse environnante en une multitude de gouttelettes secondaires appelées gouttes
filles (figure 1.10).
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FIGURE 1.10 — illustration de la micro-explosion pour une émulsion W/O [45]

La micro-explosion a été premierement décrite par Ivanov et Nefedov en 1965 [46], qui ont
pour la premiere fois proposé que ce phénomeéne d’atomisation puisse étre I'une des causes d’une
combustion plus rapide, de meilleure qualité et réduisant les émissions de polluants.

Ce phénomene est essentiellement régit par la différence entre les points d’ébullition des phases
qui composent I’émulsion. En effet, a pression atmosphérique, la vaporisation de ’eau survient a
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100 °C. La plupart des hydrocarbures possedent des points d’ébullition plus élevés, qui augmente
selon la longueur de la chaine carbonée les composants (figure 1.11). C'est cette différence de
température de changement de phase qui est le moteur de la micro-explosion [6].
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FIGURE 1.11 — température d’ébullition et limite de surchauffe des différents composants des
émulsions [47]

Au premier abord, il peut paraitre assez contre-intuitif d’ajouter de I’eau & un carburant
afin d’améliorer 'efficacité de sa combustion. En effet, ’évaporation de ’eau présente dans
I’émulsion nécessite un apport d’énergie ; c’est autant d’énergie fournie par la source qui ne sera
pas disponible afin de briler le combustible [48]. Pourtant, la présence d’une faible quantité
d’eau posséde des intéréts majeurs, a savoir la réduction de ’émission de certains polluants et
Pamélioration de 'efficacité de la combustion grace & la micro-explosion (les effets de la présence
d’eau sur la diminution de la présence de certains polluants sont notamment détaillés en annexe).

On peut ajouter a ces bienfaits un impact plus physique engendré par la micro-explosion, qui
contribue également a la baisse des émissions de suie et particules solides. En effet, 'atomisation
d’une goutte d’émulsion résulte en une dispersion plus fine des gouttelettes et donc un meilleur
mélange avec l'air [49] (on obtient un meilleur ratio surface/volume des gouttes en contact avec
lair ambiant). Ce mélange avec lair optimisé, va entrainer une meilleure évaporation du liquide
et donc une diminution du taux d’ imbriilés, notamment des suies et des particules solides.

Il est possible de quantifier précisément le nombre de gouttelettes secondaires résultantes
d’une micro-explosion a I'aide de caméras rapides et hautes résolutions permettant de les traquer.
Par exemple, Volkov et Strizhak [50] se sont intéressés a la micro-explosion de gouttes d’émulsions
W /O basées sur différents carburants et ont pu mesurer tres efficacement la surface totale exposée
a air avant et apres I’explosion. Il en ressort que la surface totale de combustible exposée a été
multipliée par 6 entre la goutte d’émulsion (ou goutte mére) et les gouttelettes filles générées
apres I'atomisation(figure 1.12).

Nous venons de voir, que la micro-explosion permet d’améliorer la qualité de la combustion
d’une goutte de carburant. Il semble donc pertinent de s’intéresser aux conditions permettant
de générer un nombre maximal de gouttes secondaires, qui traduirait ainsi le meilleur mélange
entre le combustible et I'air ambiant.

Mura et al. ont démontré qu’il existe un diametre de Sauter optimal des inclusions d’eau avant
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FIGURE 1.12 — Mesure de la surface totale exposée a 'air avant et apres micro-explosion [50]

micro-explosion [10] (optimal signifie produisant le plus de gouttes filles). Le diamétre moyen
de Sauter est défini comme étant le rapport volume par surface d’'un ensemble de gouttelettes :

k 3
kB,
dyy = =1 i (1.15)

Avec d; le diametre d’une goutte et n; le nombre de gouttes ayant ce diameétre. Dans cette
expérience, le diametre moyen de Sauter optimal D3y était de 4.7 pum, pour une émulsion W/O
a base d’huile de tournesol et de surfactant SPAN 83. L’étude de Mura [10] établit également
qu’en dessous et au dessus de ce diametre optimal, le nombre de gouttes filles générées diminue

(figure 1.13).
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F1GURE 1.13 — Nombre de gouttes filles générées apres micro-explosion selon le diameétre moyen
de Sauter [10]

Cela peut étre expliqué, pour les petits diametres de gouttes d’eau par la mono-dispersion
de I’émulsion qui réduira la coalescence (de par la différence de pression de Laplace trop faible),
entrainant ainsi une atomisation moins puissante voir uniquement un puffing (qui signifie une
atomisation seulement partielle de la goutte). Dans le cas de diameétres moyens plus importants,
le nombre de gouttes générées diminue également.

Tarlet et al. se sont appuyés sur ce résultat pour mesurer le ratio entre ’énergie de surface
et I'énergie cinétique des gouttes atomisées. Ce ratio a été défini comme suit [51] :

o4 R?
We = 12717;/}22 (1.16)
im
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Ou , est la tension superficielle de I'huile et We le nombre de Weber. La figure 1.14 montre le
ratio énergie de surface/énergie cinétique pour plusieurs gouttes identifiées dans le cadre d’une
micro-explosion qualifiée "d’optimale" et une micro-explosion générant des gouttes filles moins
nombreuses et plus grosses.

On voit donc que ce ratio est nettement plus grand pour la micro-explosion optimale, traduisant
une prépondérance de I’énergie de surface.

Les auteurs ont donc pu déduire que la micro-explosion optimale produit des gouttes filles
plus petites, mais qui ne sont pas nécessairement plus rapides que lors d’atomisations moins
optimales. Un autre résultat intéressant de cette étude est la distribution des vitesses des gouttes
filles suivant une loi log-normale, tout comme pour la distribution de 1’énergie thermique [52].
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FIGURE 1.14 — Comparaison du ratio énergie de surface/énergie cinétique pour deux types de
micro-explosion [51]

1.4.2 Meétastabilité de la phase aqueuse

L’étude des émulsions et plus particulierement de la micro-explosion, repose sur le principe
du changement de phase anticipé d’une des deux phases par rapport a 'autre. Cependant, il
existe un état, défini comme métastable, au cours duquel la phase de la matiére n’est pas celle
prédite par la thermodynamique. Par exemple, il est possible d’avoir de ’eau liquide au-dela
de 100°C a la pression atmosphérique, alors que la thermodynamique du changement de phase
nous indique que dans ces conditions ’eau se trouve a I’état vapeur. Le terme métastable induit
cette notion de stabilité précaire, car la moindre perturbation fera basculer la matiere dans sa
phase dite de stabilité préférentielle.

Dans le cas qui nous intéresse, de 'eau liquide au-dela de son point d’ébullition est appelée
eau surchauffée. Plusieurs expériences ont permis de repousser les limites de la métastabilité.
Par exemple, Afpel [53] a obtenu une température maximale d’eau liquide de 279.5 °C & pression
atmosphérique.

Cette zone de métastabilité se situe entre la courbe de saturation ou de changement de phase
(également appelée courbe binodale) et les limites spinodales liquides et vapeurs du diagramme
Pression-Température (figure 1.15)

La courbe binodale est donnée par I’équation suivante [55] :

1 1 R ( 277(4T) + Psat(T0)>

— =2
To T L, Psat(To)

(1.17)

Tandis que la courbe spinodale, qui sépare le domaine de métastabilité du fluide et I’autre
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(?;)T _ 0 (1.18)

Deés lors que I’équation (% devient > a 0, la frontiere de métastabilité est passée, pour

arriver a la nouvelle phase stable du fluide. Il est cependant & noté que la formulation exacte de
la courbe spinodale est sujette a recherches et débats dans la communauté scientifique [56].

phase, peut étre définie comme [56] :

Comme le montre la figure 1.15, les deux courbes de limite spinodales (vapeur et liquide) se
rejoignent au point critique, au dela duquel il devient impossible de distinguer les différentes

phases de la matiére.

Trois chemins permettent de passer la frontiere de changement de phase et d’entrer dans le
domaine de métastabilité (Skripov fut I'un des premiers a décrire ces expériences [57]) :

e Chauffage isobare; cette méthode a permis d’observer la dépendance de la durée de vie
d’une goutte de liquide surchauffée a la température

e Depressurisation isotherme en dessous de la pression de saturation

e Augmentation de la température a pression et volume constants

Le changement de phase liquide-vapeur (et donc la rupture de la métastabilité) est un phé-
nomene cinétique, qui nécessite des forces attractives suffisantes entre les molécules pour induire
un choc qui créera le premier noyau de vapeur. Deux modeles permettent de relier la dépendance

vitesse de réaction / température :
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o La loi d’Arrhenius (eq.1.19a), qui est une relation empirique, valable pour de nombreuses
réactions chimiques

o L’équation d’Eyring-Pollanyi (eq.1.19b), qui est de la méme forme que la loi d’Arrhenius
mais se base cette fois-ci sur la thermodynamique statistique

dink B
ko (k  AST\ AHT1
s = (2 - 1.1
' <h+ R) R T (1.19)

Avec k la constante de vitesse, ET I’énergie d’activation, R la constante des gaz parfaits,
ky la constante de Boltzmann, AH™ 'enthalpie d’activation, AS™ I’entropie d’activation (ot
I'enthalpie libre d’activation AGT = AHT — TAS™).

L’énergie d’activation ET est donc un parametre influant sur la vitesse de réactions (les ré-
actions ayant une énergie d’activation grande sont considérées comme lentes et inversement
pour les réactions ayant une faible énergie d’activation). Dans le cas du changement de phase
liquide-vapeur qui nous intéresse, 1’énergie d’activation dépend de la nucléation, qui peut se
déclencher de maniére homogene ou hétérogene (la nucléation étant I'apparation du premier
germe de vapeur au sein d’une phase liquide).

L’énergie de formation d’un germe de vapeur (phase «) au sein d’une phase [ liquide est
donnée par la formule suivante, représentant la différence entre un systéme avec germe et un
systeme sans germe :

AFE = n(po — pg) + Sa(Ta — To) — Va(pa — po) + Ac (1.20)

Avec 1o et pg les potentiels chimiques des phases, n le nombre de moles du systeme, Sg, Ty, Va,
et po, 'entropie, la température, le volume et la pression de la phase vapeur, A 'air interfaciale
et o la tension interfaciale.

Dans le cas d’'un embryon de vapeur au sein d’un liquide, les conditions d’équilibre thermique,
mécanique et chimique sont successivement les suivantes [58] :

To =Tp (1.21a)
2Yw /0
pa:=p5-+—4;¥¥ (1.21b)
P
NS(T,B) + Uﬁ[pﬁ - pS(Tﬁ)] = Ms(Ta) + RT, log D (% ) (1'21C)

Dans le cadre d'un déséquilibre purement mécanique, ’équation (eq.1.20) devient, de part
les conditions d’équilibre thermique et chimique :
4r 4 3 2
AE = 57 q/w/o(; - 7"7*) (1.22)
La figure 1.16 montre qu’il existe un rayon appelé rayon critique r. de formation d’un noyau
sphérique. En dessous de 7., la sphére aura tendance a disparaitre tandis qu’au dessus de 7. la
sphére grossira [58]. Ce rayon critique correspond au point d’annulation de la dérivée premiere
et au minimum de la dérivée seconde de ’équation 1.22.

La différence de température d’ébullition entre les deux composants de I’émulsion semble étre
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FIGURE 1.16 — Energie minimum de formation d’un noyau de vapeur
[58] .

un parameétre ayant une influence non négligeable sur la réalisation et la qualité de la micro-
explosion. Rao et Basuo [59] ont étudié 'atomisation d’eau dans du décane, dodécane et tétra-
décane réspectivement. Il en résulte que la fragmentation la plus compléte est obtenue dans le
cadre d’eau dispersée dans du tétradécane, car les deux composants possédent la plus grande
différence de température d’ébullition en comparaison avec les deux autres alcanes. Cela peut
étre attribué au fait que plus cette différence de température est grande, plus le degré de sur-
chauffe au dela de la température d’ébullition de I’eau pourra étre important ce qui conduira
potentiellement & une atomisation plus forte.

Il peut donc s’avérer utile de s’intéresser a la mesure de I'impact du degré de métastabilité
de la phase aqueuse sur la micro-explosion (qualité et délais notamment). Malheureusement, les
seules méthodes permettant une mesure fiable de la température au sein de la phase aqueuse
uniquement sont les mesures de champ de température (Fluorescence induite par Laser no-
tamment) ; méthodes encore peu utilisées pour les gouttes d’émulsions (on citera les travaux de
Moussa sur le sujet [7]).

Un autre moyen d’étudier la température d’une émulsion durant une période de montée en
température est d’utiliser un systéme basé sur 'analyse thermique différentielle (DSC : Differen-
tial Scanning Calorimetry). La DSC permet d’obtenir le flux de chaleur apporté & un échantillon
par rapport a une référence donnée. Les résultats de la DSC se présentent sous la forme d’un
graphique typique représenté par la figure 1.17. Le pic représente le changement de phase de
I’eau, qui n’est pas observé dans le cas d’une goutte d’huile pure.

Tarlet et al.[55] se sont intéressés & une émulsion contenant une goutte unique d’eau de dia-
metre compris entre 89 et 762 pm, simulant plusieurs gouttes d’eau ayant coalescées pour en
former une plus grosse. Il en résulte que le degré de métastabilité de ’eau est compris entre 100
et 130°C, avec une moyenne de 119°C sur dix essais. Ces résultats sont en accord avec ceux
établis par Mura [6] lors de l'investigation par DSC de la métastabilité d’une émulsion. 11 est
important de noter que plus le diametre des gouttes d’eau est grand, plus la probabilité de
nucléation est grande et donc plus le degré de métastabilité sera faible. Cette relation est due
au fait que la limite spinodale, abordée au début du paragraphe, est une fonction du diametre.

Sazhin et al. [60, 61] ont pu mesurer expérimentalement la différence entre la température
d’ébullition théorique et la température de nucléation réelle en fonction de la vitesse de chauffe

dT

(T = ). Cette différence, qui correspond au degré de métastabilité, croit avec la vitesse de

montée en température jusqu’a atteindre un maximum de 12 °C dans I’étude citée.
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représente le thermogramme d’une goutte d’huile pure
55]

La corrélation suivante a été établie Ty = T 4+ 12 x tanh(T/50) Pour T < 300 K/s (figure
1.18); Ty représentant la température de nucléation, Tp la température d’ébullition, et T' la
vitesse de montée en température.
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FIGURE 1.18 — Ecart entre température d’ébullition théorique et température de nucléation
(début micro-explosion) selon la vitesse de montée en température [61]

A la lumiere de travaux supplémentaires notamment apportés par Moussa [7], il a été pos-
sible d’approfondir cette relation entre taille des gouttes dispersées, métastabilité et qualité de
la micro-explosion. En effet, 'utilisation de méthodes optiques telles que la LIF (Fluorescence
Induite par Laser) et son extension en LIF 2 couleurs ont rendu possible la visualisation de la
température en tout point de la phase dispersée (par opposition au thermocouple), et de rendre
compte de la non-homogénéité de cette température que nous aborderons apres. De plus, nous
reviendrons plus en détails sur 'impact de la granulométrie des émulsions sur leur potentiel de
micro-explosion, car il s’agit d’un des facteurs sur lequel nous avons un levier d’action.

Il est important de noter que I'une des conditions nécessaires a la réalisation d’une micro-
explosion est que la température limite de surchauffe de ’eau soit inférieure a la température
d’ébullition de I'huile, pour permettre de franchir ce palier de métastabilité avant que I’huile ne
s’évapore totalement (c’est le cas pour les hydrocarbures qui nous intéressent).
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1.4.3 Nucléation homogene et hétérogene

Nous présenterons ici succinctement les phénomenes de nucléation homogene et hétérogene,
afin de comprendre quels sont les événements déclenchant I'apparition du premier germe de
vapeur, générant alors un changement de phase.

Nucléation homogéne

La nucléation homogene se produit lorsque un germe de vapeur apparait au sein d’un liquide
sans l'intervention d’éléments extérieurs (contact avec une paroi, collision...). Le liquide (dans
notre cas l’eau) est sous forme métastable jusqu’a la température permettant I'apparition du
premier germe de vapeur. Plusieurs théories ont contribuées a 1’élaboration du taux de nucléation
homogene. La nucléation homogene est clairement stochastique, puisque 1’événement peut se
produire en tout point du liquide. La premiere version de la théorie, développée par Wolmer et
Weber en 1926 [62, 63], s’appuie sur les travaux de Gibbs (1886) sur la thermodynamique des
changements d’états. Grace a ces travaux, il a été possible de définir I’équation reliant le taux
de nucléation (homogene) a la température :

AGH
J = Joexp ( kf; ) (1.23)

Avec AG™ D'enthalpie libre d’activation, kj; la constante de Boltzmann et T la température.

Néanmoins, il est assez difficile de prédire avec précision le moment d’apparition du premier
germe de vapeur dans le cadre de la nucléation homogene, méme si il existe des modeles statis-
tiques comme celui développé par Abraham [62].

Nucléation hétérogene

La nucléation hétérogene se déclenche grace a ’aide de facteurs extérieurs, tels qu’une surface
rugueuse, une impureté, une interface entre deux liquides. Des formules permettant de calculer
le taux de nucléation hétérogene pour différents cas (avec une surface solide, au contact d’un
autre liquide) ont étés énumérées par Kadota et Yamasaki [47] :

e Pour la nucléation d’un liquide en contact avec une surface solide :

27y 05 —16%7390
1.24
megp) exp <3kT(77Poo — P0)2 ( )

Ou ¢ et ¢ sont des fonctions de l'angle de contact entre la goutte et la paroi, B une
constante, v la tension interfaciale, Py, la pression partielle de vapeur a I’équilibre et Py
la pression a laquelle se trouve le liquide.

J:N%(

Dans ce cas le taux de nucléation dépend grandement de I’angle de contact liquide/paroi;
on obtiendra un taux de nucléation plus grand pour des parois mouillantes dont I’angle de
contact 6 se rapproche de 0). Ce parametre peut étre intéressant car il permet d’avoir un
contrdle sur la nucléation (traitement de surface).

e Pour la nucléation a l'interface liquide-liquide :

Cr 2%\ 167739
J=N3¢ (meﬁ)) exp <3kT(T]Poo B2 (1.25)
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Cette fois v est une fonction qui dépend des tensions superficielles 7,5 des différents liquides
et de la tension interfaciale 7,;. La nucléation pourra avoir lieu soit a I'intérieur du fluide mé-
tastable, a l'intérieur de l'autre fluide (huile dans le cas des émulsions W/O) ou a la frontiere
séparant les deux fluides, selon le rapport des différentes tension de surface. [64, 5]
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FIGURE 1.19 — Différents sites de nucléation dans une émulsion W/O
[65]

La figure 1.19 issu de 1’étude d’Advesian [65] montre les cinqg sites de nucléation possibles,
respectivement dans le volume d’eau, au sein de 'eau a la frontiere avec l'interface W/O, a
I'interface W/O (forme lenticulaire du germe), au sein de I’huile a la frontiere avec I'interface
W/O, et au sein du volume d’huile. La nucléation se produira & l’endroit ou la tension de
surface est la plus faible [5]. Dans le cadre d’émulsions W /O, et en présence de surfactant visant
a diminuer au maximum la tension interfaciale v, ,, le site de nucléation le plus probable se
trouvera donc a l'interface entre I'huile et I'eau.

La figure 1.20 montre I’évolution du diameétre d’une goutte d’émulsion diesel-ethanol/eau en
fonction du temps, dans le cas de la nucléation homogene (localisée au centre de la goutte) ou
bien hétérogene (localisée au bord de la goutte). Nous pouvons constater que, dans le cas de
la nucléation hétérogeéne, un grand nombre de "puffings intermédiaires" se produisent. Pour la
nucléation homogene, la goutte est completement stable jusqu’a son changement de phase, car
I’énergie accumulée dans ce cas est plus grande et permet une fragmentation compléte de la
goutte.
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FIGURE 1.20 — Evolution du diameétre d’une émulsion avant micro-explosion/puffing [66]

1.4.4 Influence des propriétés physiques des composants

Les propriétés physico-chimiques des liquides composant I’émulsion jouent un réle important
sur la probabilité de réalisation ainsi que sur la qualité de la micro-explosion. Parmi ces pro-
priétés, la viscosité, la tension de surface et la tension interfaciale, la masse volumique ainsi que
la température d’ébullition des composants et enfin la composition globale de ’émulsion sont
les parameétres les plus étudiés expérimentalement. Nous présenterons, dans cette section, des
résultats qui rendent compte de l'influence de chacun de ces parameétres pris séparément.

Pour commencer, Antonov et al. [67] ont étudié a tour de réle I'influence de la viscosité, de
la tension de surface et la tension interfaciale d’une émulsion W/O sur le délais avant micro-
explosion.

Comme le montre la figure 1.21, les résultats de cette étude permettent de mettre en lumiere
plusieurs éléments :

e Plus la viscosité de la phase continue est élevée, plus le délai avant micro-explosion est
grand [68]. D’une part, cela peut étre expliqué par le fait que la viscosité réduit les mou-
vements internes et donc la coalescence qui semblerait étre phénomeéne augmentant la
probabilité ainsi que la puissance de la micro-explosion. L’augmentation de la viscosité
de la phase continue traduira également une couche huileuse plus difficile a atomiser et
nécessitant une plus grande énergie de rupture.

o Plus la tension interfaciale combustible/eau est élevée (i.e. plus la concentration d’émul-
sifiant est faible), plus le délai avant micro-explosion diminue. Cette tendance est liée au
fait que ’émulsifiant ou surfactant tend a stabiliser ’émulsion et donc a retarder les mé-
canismes permettant d’enclencher la micro-explosion. Les auteurs expliquent également
Pallure de ces courbes par le fait que plus la tension interfaciale eau/diesel est faible, plus
les liaisons entre molécules de la méme espece sont fortes, et donc, que 1’énergie nécessaire
a la dislocation de ces liaisons est grande.

o Plus la tension de surface de la phase continue (ici le diesel) est élevée, plus le délai avant
micro-explosion diminue, sans explications supplémentaires données par les auteurs.

35



30

T T T
—s— 5, = 0.04257 N/m| ]
—e— o, = 0.02249 N/m
—+— 5, = 0.00341 N/m

25

5f 1
o L | A ) ' 0 N N . ) )
250 300 350 400 450 250 300 350 400 450
T.(°C) T,("C)
a h

L L I 1 L 3.0 1 L L L L

0
200 250 300 350 400 450 500 1.00 105 1.10 1.15 1.20 125 1.30

T.(°C) Ryo (mm)

FIGURE 1.21 — Influence de la viscosité (a), de la tension interfaciale (b), tension de surface (c)
et du rayon inital (d) de la goutte sur le délai de micro-explosion [67]

1.4.5 Influence de la quantité d’eau et sa granulométrie sur la micro-explosion
Diameétre moyen

La dispersion (répartition des gouttes d’eau selon leur taille) d’une émulsion ainsi que la

quantité de surfactant sont les facteurs clés définissant la durée durant laquelle une émulsion
reste stable. En effet, les différents phénomenes menant & la déstabilisation d’une émulsion sont
grandement influencés par ce niveau de dispersion, comme nous I'avons vu précédemment.
Il peut donc étre intéressant de caractériser I’émulsion étudiée, notamment par le diametre moyen
des gouttes ainsi que son écart-type. Dans le domaine des émulsions, plusieurs diametres équi-
valents sont utilisés pour quantifier la granulométrie, le plus répandu étant le diametre moyen
de Sauter, défini dans la section 1.4.1. L’utilisation de microscopes permet l’identification de la
population de gouttes ainsi que la mesure de leur taille.

Le critére important a prendre en compte lors de 1’étude d’un échantillon de population sta-
tistique est le nombre minimal d’individus (ici de gouttes) & considérer afin d’avoir un échan-
tillon représentatif de la population globale. Ce nombre minimal est défini dans ce cas par la loi
Normale :

2
cxu(l—9)
" - (1.26)

Avec c le ratio entre I'écart type et le diameétre moyen des gouttes d’eau, appelé polydispersité
[27], a et u des parametres de la loi Normale et G I'incertitude souhaitée.

Il est nécessaire de ne pas prendre une valeur de G trop faible lors d’identifications manuelles
des gouttes sous peine de se retrouver avec un échantillon trop important a mesurer.

La distribution de taille des gouttelettes d’eau dispersées dans une émulsion s’apparentera,
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le plus souvent a une loi de type log-normale. La fonction de densité de probabilité permet de
passer d’'une représentation de valeurs discrétes (nombre fini de goutte) & une représentation
continue [27] (figure 1.22) :
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FIGURE 1.22 -1
épartition de la population de gouttes en fonction du diamétre normalisé [27]

D’autres distributions (bimodales, normales, poly-dispersées) sont également rencontrées.

Plusieurs études [69, 70, 8], s’accordent pour démontrer que le taux de succes de micro-
explosion dépend grandement de la quantité d’eau dans ’émulsion et de sa granulométrie. En
effet, les émulsions trop fines (ayant une répartition des tailles de gouttes trop resserrée) ne sont
pas soumises & des mécanismes de déstabilisations permettant aux gouttes d’eau de coalescer,
tandis que les émulsions grossiéres démontrent le plus haut taux de micro-explosion (figure 1.23)
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FIGURE 1.23 — Taux de réalisation d’une micro-explosion en fonction de la taille initiale des
gouttes d’eau [8]

Il parait donc primordial de bien maitriser la structure de ’émulsion ainsi que la méthode
d’agitation, afin de trouver le compromis idéal entre stabilité (notamment durant la période
de conservation dans un réservoir par exemple), et un taux de coalescence suffisant permettant
d’aboutir a la micro-explosion.

Cette dépendance de la micro-explosion a la granulométrie a été confirmée dans l'expérience

menée par Moussa et al.(figure 1.24) ; qui montre clairement une augmentation de la probabilité
de micro-explosion avec le diamétre moyen. On voit donc bien que les fortes poly-dispersions,
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plus propices a la coalescence permettent d’augmenter la probabilité de micro-explosion.
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FIGURE 1.24 — Probabilité de micro-explosion selon la taille moyenne des gouttes dispersées [21]

L’importance de la coalescence sur I’atomisation d’une goutte d’émulsion est bien représentée
par le nombre,d’Ohnesorge [7, 21]. Il est défini par 1’équation suivante :

Oh=——Fte (1.27)
\/ ’Yw/owa

Avec 7,/, la tension interfaciale entre I’eau et I'huile, p,, la masse volumique de l'eau, p. la
viscosité de la phase continue (I’huile) et D le diamétre moyen des gouttes d’eau.

Ce nombre adimensionnel exprime le rapport entre les forces visqueuses et les forces d’inertie.
Un nombre d’Ohnesorge élevé indique donc une domination des forces visqueuses, et par ce fait,
une capacité pour les gouttes dispersées a se mouvoir dans la phase continue diminuée, et in-
versement pour un Oh faible. La méme étude a démontré que la probabilité de micro-explosion
diminue avec 'augmentation du nombre d’Oh.

Ces résultats sont appuyés par Khan et al.[71], qui ont pu observés des micro-explosions pour
des émulsions préparées a l’aide d’agitateurs mécaniques, tandis qu’aucune atomisation ne fut
réalisée pour des émulsions plus fines réalisées & 'aide de mixeurs a ultrasons. La préconisation
est donc de réaliser des émulsions dont le diametre moyen est supérieur a 2 pm. Un compromis
doit étre trouvé entre composition, stabilité et dispersion des gouttes en vue d’optimiser le
phénomene.

Importance de la coalescence

Nous avons précédemment abordé le mécanisme de coalescence des gouttes de la phase dis-
persée d’'une émulsion. Ce phénomene, qui, a premiere vue enclenche la séparation des phases
est en réalité un point clé concernant I’apparition de la micro-explosion. Kimoto et al. [9] ont pu
observer a l’aide de caméras rapides que la micro-explosion avait lieu pour des émulsions poly-
dispersées (avec des gouttes ayant des diamétres moyens supérieurs & 10 pm), tandis qu’elle
n’apparaissait pas pour des émulsions tres finement dispersées (diameétre moyen de 1 & 2 um).
Suzuki et al.[72] ont utilisé du bleu de méthyléne, un colorant soluble uniquement dans l’eau,
afin de mettre en évidence la coalescence des gouttes, et I'impact de la distribution de taille de
la phase dispersée sur la micro-explosion.
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La figure 1.25 montre la probabilité d’occurrence de la micro-explosion en fonction du ratio
initial volume d’une goutte d’eau /volume de la goutte d’émulsion (avec le volume d’une goutte
d’eau calculé a l'aide du diametre moyen de Sauter). On voit donc que plus ce ratio augmente
(et plus la taille moyenne des gouttes dispersée est importante), plus la micro-explosion a de
chances de se produire.
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FIGURE 1.25 — Influence du volume d’eau sur la probabilité de micro-explosion
[72] .

Par ailleurs, 'utilisation de caméras rapides et a haute résolution ont rendu possible la
visualisation du mécanisme de coalescence [73]. La figure 1.26 démontre trés bien ce phénomeéne
pour deux gouttes d’eau dans une émulsion.

Droplet of Droplet of Beginning of the End of the
6200m in 300pm in coalescence coalescence
diameter diameter

FIGURE 1.26 — Cliché d’une coalescence entre deux gouttes d’eau a ’aide d’une caméra CCD
[74]

Role du surfactant

La granulométrie d’une émulsion semble donc s’inscrire parmi les facteurs les plus influents
concernant ’obtention de la micro-explosion. Cette granulométrie et plus particulierement son
évolution temporelle, par les mécanismes de déstabilisation divers résultant le plus souvent en
coalescence, est grandement dépendante de la concentration en surfactant au sein de ’émulsion.
En effet, il a été observé expérimentalement que pour des concentrations en surfactant faibles,
la coalescence est facilitée [75].
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L’étude expérimentale menée par Shen et al. [75] démontre également l'influence de la coa-
lescence sur la température de ’eau. En effet, dans le cas ou la coalescence est la plus avancée,
I’eau semble subir une montée en température plus importante (potentiellement de par le taux
d’évaporation moins important). La figure 1.27 montre que pour une quantité de surfactant
plus faible (et donc une coalescence facilitée), la température (prise en un point de la goutte a
l'aide d’un thermocouple) semble augmenter de maniére plus importante apres coalescence par
rapport a la goutte ou la coalescence ne survient pas. Cependant, cette conclusion est a prendre
avec précaution car une mesure de température ponctuelle au sein d’une émulsion peut ne pas
étre un indicateur fiable en raison des forts gradients de températures pouvant s’y trouver.
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FIGURE 1.27 — Quantité de surfactant sur la probabilité de micro-explosion (gauche) Tempéra-
ture de goutte selon le degré de coalescence (droite) [75]

D’autre part, des études sur l'impact de la quantité de surfactant sur la probabilité de
I’occurrence de micro-explosion, ont pu démontrer que pour une quantité élevée de surfactant,
la micro-explosion est inhibée [75, 76]. Dans le cadre de ces expérimentations, aucune micro-
explosion n’a été observée pour des teneurs en surfactant supérieures a 3.5%,, (& noter que

dans la majeure partie des applications industrielles, les concentrations sont de I'ordre de 0.5 a
1%)(figure 1.28).
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FI1GURE 1.28 — Diagramme ternaire des émulsions :gauche : sans surfactant -droite : avec sur-
factant
[76]

De plus, Suzuki et al. [72] ont remarqué que, lors de la montée en température de I’émul-
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sion, l'efficacité du surfactant diminue, résultant en une augmentation de la tension interfaciale
Yw/0, ce qui facilitera a nouveau la coalescence. Un critére intéressant pouvant étre pris en
compte serait donc la température a partir de laquelle le surfactant utilisé perd en efficacité.
Cela permettrait d’'une part, un stockage de I’émulsion a température ambiante sans déstabili-
sation, puis, le déclenchement de la coalescence a partir d’une certaine température entrainant
la micro-explosion.

1.4.6 Influence du mode de chauffage

Le mode de transfert de chaleur depuis la source vers la goutte (conductif, convectif ou ra-
diatif) est également un parameétre jouant un role important, notamment sur le délais entre le
début du chauffage et la micro-explosion. Les transferts thermiques entre la source de chaleur
et la goutte font I’objet de nombreuses études expérimentales et numériques.

Antonov et al. [77, 78] se sont intéressés a l'impact du type de transfert thermique lors du
chauffage d’une goutte & deux composants huile et eau (différente d’une émulsion car ici les
composants sont séparés en deux phases distinctes dans la goutte). Comme le montre la figure
1.29, le temps de chauffage avant ’atomisation de la goutte est toujours plus élevé pour le mode

radiatif.
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F1GURE 1.29 — Gauche : durée avant micro-explosion selon la température pour différents type
de chauffage- Droite : Influence de la composition de la goutte Légende : (1) radiatif - (2)
convectif - (3 )par conduction

[77]

Les parametres de température de surface du milieu radiant ainsi que les propriétés optiques
sont des critéres ayant une tres grande importance sur la quantité du rayonnement recue par la
goutte. Ce mode de transfert est tres intéressant, car on trouve d’importants échanges radiatifs
au sein d’une chambre de combustion, notamment depuis la flamme et les parois. Par ailleurs, il
a été montré que la micro-explosion d’émulsions W/O pouvait étre obtenue avec un flux minimal
dans le cas du chauffage radiatif (par comparaison aux flux convectif et conductif). Dans ce cas
de figure, nous avons a faire & un chauffage volumique, par opposition au chauffage surfacique
pour les modes convectif et conductif, qui pourrait permettre de chauffer plus efficacement les
gouttelettes d’eau dispersées (bien que le modele de calcul des flux présenté dans P'article reste
discutable).
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Un autre résultat intéressant de I’étude menée par Antonov et al. [77] est le ratio Surface/Sur face;pnitiale
apres désintégration de la goutte-mere selon le type de chauffage. En effet, il a été constaté que
ce ratio est 7 a 10 fois plus grand pour le chauffage radiatif que pour les modes convectif et par
conduction respectivement. D’aprés ces observations, le mode radiatif permettrait donc d’obtenir
un nuage aérosol ayant le plus grand nombres de gouttelettes filles ainsi que la dispersion la plus
fine. Le chauffage radiatif étant celui ayant le plus long délai avant la micro-explosion (par oppo-
sition au schéma conductif, dans lequel ’eau entre en contact avec le substrat chaud, réduisant
considérablement la durée de chauffage), la goutte d’émulsion a donc le temps d’atteindre de plus
hautes températures en tout point, et ainsi d’accumuler plus d’énergie, permettant d’obtenir la
micro-explosion la plus brutale. Le transfert de chaleur radiatif permettrait donc d’obtenir un
niveau de métastabilité plus important avant le déclenchement de ’atomisation.

Par ailleurs, la température du milieu ambiant, (et donc la puissance du transfert de chaleur
convectif ou conductif vers la goutte), posséde un impact important sur le nombre de gouttes
filles générées. L’augmentation de la température du milieu ambiant permet d’intensifier le
phénomene de micro-explosion, résultant en une fragmentation plus brutale de la goutte mere
[79, 80]. En plus de la température du milieu ambiant et du mode de chauffage, I'influence de la
température initiale de I’eau dans une goutte diphasique (ajout d’une goutte d’eau unique dans
une goutte d’huile, mais donc pas sous forme d’émulsion) a également été étudiée (figure 1.30).
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FIGURE 1.30 — Gauche : Temps avant la micro-explosion pour des gouttes diphasiques W/O en
fonction de la température de l'air ambiant et pour plusieurs températures initiales de ’eau;
Droite : représentation des gouttes diphasiques étudiées [81]

Dans ce cas, la goutte diphasique ayant la température initiale de I’eau la plus faible est
toujours celle qui posseéde le plus faible temps avant son atomisation.
Néanmoins, il est établi que la micro-explosion de gouttes diphasiques et d’émulsions est un
phénomeéne physique multi-paramétriques nécessitant d’étre variés indépendamment les un des
autres afin de comprendre leur influence. Aujourd’hui l'influence de la granulométrie, de la
composition de I’émulsion, des propriétés physiques (a travers le nombre d’Ohnesorge notamment
[21]) sont les critéres les mieux compris dans le but d’optimiser I'occurrence de la micro-explosion.

1.4.7 Influence de la pression ambiante

La pression ambiante mérite également d’étre prise en compte, car il s’agit d’'un parameétre
clé lors de la conception de systémes de combustions. Kim et al. [82] ont pu observé la diminution
graduelle du phénomeéne de puffing pour une pression variant de 1 a 15 bars. La limite de cette
étude pourrait cependant se situer dans le fait que aucune micro-explosion n’ait été observée,
de par la dispersion trop fine de la phase aqueuse (Dyoy < 1pm).
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D’autres études [66] montrent une tendance a la diminution de l'occurrence de micro-explosion
avec 'augmentation de la pression. Cela est en partie attribuable au fait que la pression envi-
ronnante agirait telle une force extérieure a la surface de la goutte, contraignant son expansion
volumique par rapport au cas a pression atmosphérique. Cependant, la littérature est a ce jour
assez peu fournie sur 'atomisation d’émulsions W/O a différents niveau de pression, et constitue
un enjeu phare pour la compréhension et ’optimisation du phénomene.

Il parait donc prudent de rester mesuré sur le potentiel impact de la pression sur ’inhibition
(ou non) de la micro-explosion.

1.4.8 approche multi-parameétres

Nous avons vu, tout au long de cette section, que la micro-explosion est un phénomene dé-
pendant d’un nombre important de facteurs, et qu’il peut étre délicat d’avoir un contrdle sur la
totalité de ces parametres a la fois.

Récemment, Moussa et al. [83] ont étudié 'importance de 3 criteres différents sur I’obtention
de micro-explosions et de puffings a 1’aide de la méthode optique LIF2c (Fluorescence induite
par laser & 2 couleurs). Grace a cette méthode, il a été possible de mesurer le champ de tempé-
rature des gouttelettes d’eau au sein de I’émulsion (fig 1.31) :
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FIGURE 1.31 — température des gouttelettes d’eau en fonction de leur position dans la goutte
d’émulsion [83]

L’une des observations clé ressortant de cette étude concerne les "cycles" de températures subis
par les micro-gouttes d’eau. En effet, dans le cadre de cette étude, I’émulsion était chauffée par
effet Leidenfrost (donc par le dessous de la goutte). Le cycle de température pour une gouttelette
d’eau décrit est donc le suivant :

Au début, la goutte d’émulsion est chauffée, ce qui engendre un gradient de masse volumique et
de tension de surface (Effet Marangoni décrit au paragraphe 1.3), ce qui permet a la gouttelette
d’eau d’avoir un mouvement ascendant vers le haut de ’émulsion (figures 1.31, 1.32). Cette par-
tie du domaine étant plus froide, la goutte d’eau se refroidie & nouveau et subit un mouvement
descendant sous 'effet de la gravité.

Par la suite, Moussa et al. [7, 83] ont tenté de définir les caractéristiques de la goutte d’eau
déclenchant la micro-explosion, nommeée trigger drop (figure 1.32). En normalisant le diametre
de la goutte déclenchant la micro-explosion par le diameétre de la goutte "mere" (qui peut varier
selon les essais), I’étude a démontré qu’il existe une disparité trop importante du diametre de
la trigger drop afin que ce critére soit suffisant pour caractériser completement la micro-explosion.

L’autre parametre étudié fut la position de cette trigger drop. En effet, il se trouve qu’il a
été observé expérimentalement que les gouttes d’eau s’évaporant aux abords de la surface de
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I’émulsion pouvait déclencher un puffing (éjection de vapeur hors de la goutte) qui n’induisait
pas forcément une atomisation de la goutte [84].
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FIGURE 1.32 — Mouvement ascendant d’une goutte d’eau soumise a un cycle de température
(gauche) et caractéristiques de la trigger drop (droite) [83]

Il en résulte que la trigger drop dépend ici des trois parametres a savoir la température, la
taille ainsi que la position, et qu’il est difficile de définir un profil typique de goutte optimale
déclenchant la micro-explosion, car I'un des parameétres peut en compenser un autre (on peut
avoir observé une trigger drop petite et assez surchauffée, ou bien l'inverse). On voit donc bien
qu’en plus des parametres tels que les propriétés physico-chimique ou bien la composition de
I’émulsion (facilement controlables), la "vie" des goutelettes d’eau durant la montée en tempé-
rature joue un réle tout aussi important, et beaucoup moins prévisible.

Il est également important de rappeler que dans certains cas, la micro-explosion n’est pas dé-
clenchée par une seule goutte mais bien par une nucléation en chaine de plusieurs gouttes d’eau
métastables. Califano et al. [85], en utilisant la technique de la goutte suspendue, ont pu aper-
cevoir que les émulsions monodisperses peuvent subir un changement de phase simultané d’un
grand nombre de gouttes d’eau, créant ce qu’ils nomment une micro-explosion collaborative. Ce
type de micro-explosion est une alternative a celle basée sur le mécanisme de coalescence.

1.5 Atomisation partielle ou puffing

Il est important d’aborder le phénomeéne de puffing. Dans certains cas, ’atomisation de
la goutte d’émulsion n’est pas compléte, mais on observe plutdt une "éjection" de la vapeur
d’eau produite ne résultant pas en une fragmentation totale de la couche d’huile (figure 1.33).
Watanabe et al. [86, 87, 88] ont étudié le phénomene de puffing pour des émulsions W/O. On y
voit une grande importance de la quantité minimale d’eau afin d’avoir une atomisation compléte,
ce qui a également été démontré par Rosli et al. [89].

Dans le cas ou cette quantité est insuffisante, la matrice huileuse de la phase continue n’est
pas totalement atomisée et on observe des puffings a certains endroits. En effet, il est nécessaire
que I’énergie libérée lors de la vaporisation des gouttelettes de la phase dispersée soit suffisante
afin de dépasser la force exercée par la tension de surface de la goutte d’huile enveloppante. I1
est intéressant de noter, que selon ces auteurs, I’évaporation du carburant a la surface libre en-
traine la diminution de I’épaisseur du film extérieur de la phase continue, ce qui réduit ’énergie
nécessaire a l'atomisation de la goutte. Le puffing peut étre considéré comme le fractionnement
non optimal de la goutte d’émulsion. En effet, lorsque la goutte subit uniquement un puffing,
le nombre de gouttes filles générées est bien plus faible que dans le cas d’une micro-explosion
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micro-explosion

FIGURE 1.33 — Différence entre puffing et micro-explosion [90]

(figure 1.34).

De maniére générale, il a été observé deux types de puffings. Le premier est un puffing qua-
lifié d’intermédiaire, a savoir I'expulsion de vapeur résultant du changement de phase d’une
goutte d’eau isolée, généralement située proche de la surface libre de 1’émulsion [91]. Ce type de
puffing peut se produire plusieurs fois tout au long de la durée de vie de la goutte d’émulsion.
L’autre type de puffing va entrainer une vaporisation d’une plus grande partie (voir de la to-
talité) de la phase aqueuse, mais la fragmentation de la couche huileuse ne sera pas optimale.
Mura [6] avaient qualifié une fragmentation optimale comme résultant en un nombre maximal
de gouttelettes filles générées.
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FI1GURE 1.34 — Nombres de gouttes secondaires générées selon le mode de rupture de la goutte
meére [90]

Pour une émulsion d’eau dans du tetradécane avec une composition de 5%, d’eau et 0.1%,,0;
de surfactant SPAN 83, Moussa [7] a observé une micro-explosion dans 76% des 50 cas étudiés,
les 24% restant étant des puffings. Le mélange détaillé ici avait été défini au préalable comme
celui ayant la plus haute probabilité de micro-explosion.

Lorsque I’émulsion comporte une quantité trop importante de surfactant, ou bien que sa
période de montée en température est tres rapide, il arrive que toute ’eau s’évapore sans observer
de micro-explosion. En effet, dans ce type de situations, les gouttelettes d’eau dispersées n’ont
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pas le temps de coalescer ce qui résulte en une évaporation sous forme de puffing. De plus, il
arrive qu’un gradient de température important se forme entre la surface de la goutte d’émulsion
ayant atteint la température d’ébullition de I’eau, tandis que l'intérieur de la goutte se situe a
une température plus faible [92, 93], résultant en une éjection de ’eau sous forme de vapeur.
L’augmentation de la température dans une émulsion présente deux mécanismes intéressants, a
savoir :

o L’abaissement de la tension de surface qui diminue de maniére inversement proportionnelle
a la température [14] et notamment celle de la phase continue, qui facilitera son atomisation
(il sera plus facile de rompre les liaisons entre molécules de la phase continue).

o La dégradation des propriétés du surfactant avec la température. En effet, il semblerait que
le surfactant subisse une dégradation de ses propriétés stabilisantes avec la température
[94], ce qui engendrerait la coalescence de la phase dispersée et donc une meilleure micro-
explosion. La littérature étant peu fournie sur le sujet, cette affirmation sera donc traitée
avec précaution.

Le puffing a donc été défini comme une atomisation partielle de la goutte d’émulsion. Il
semblerait, comme nous ’avons déja vu, que la composition et la granulométrie de la phase
dispersée soient les parametres les plus prépondérants sur ’obtention de ces simples puffings par
rapport a une atomisation complete.

1.6 Etude de gouttes et d’émulsions en condition de micro-
gravité

Un intérét croissant est aujourd’hui porté sur les expériences de mécanique des fluides en
condition de micro-gravité, car elles offrent la possibilité de mener des études en s’affranchissant
de phénomeénes induits par la gravité terrestre (comme la convection naturelle pour les fluides).
Ces expériences sont tres prisées dans I’étude des gouttes en combustion notamment, car elles
permettent de simplifier grandement la physique du probleme. La présente section est une in-
troduction au sujet et aux différents moyens de réaliser des essais en situation de micro-gravité,
avant d’étre appliqué a une étude réalisée sur des gouttes d’émulsion et de combustible au sein
d’une Tour de Chute libre Og (Chapitre 4).

Nous avons pu voir tout au long de ce chapitre, que la micro-explosion est un phénomene
stochastique, dépendant de multiples parametres. La granulométrie de ’émulsion, est I'un des
facteurs sur lesquels il est possible d’avoir une influence,car il est établi dans la littérature qu’une
émulsion trés finement dispersée ne coalescera que tres peu avant d’étre atomisée tandis qu’une
émulsion plus grossiére permettra une coalescence plus aisée, résultant souvent en une probabi-
lité de succes de la micro-explosion plus élevée.

Lors du chauffage d’une goutte d’émulsion, les gouttelettes d’eau de la phase dispersée

peuvent subir des déplacements induits par des courants de convection naturelle (dont 1’origine
peut provenir a la fois de I'effet Marangoni et de la gravité, c.f section 1.3.3). La micro-gravité
permettrait d’inhiber le mécanisme de convection naturelle dit "thermogravitaire et donc de
mettre en avant la contribution éventuelle de I'effet Marangoni.
La micro-gravité permet par exemple d’obtenir une sphéricité complete de la goutte, car seule
la tension de surface est présente dans le bilan des forces mécaniques agissant sur celle-ci. (fi-
gure 1.35). Ce type de sphéricité permet d’utiliser une hypothese de symétrie dans les modeles
mathématiques développés pour modéliser I’évaporation de gouttes.
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FIGURE 1.35 — Forme sphérique d’une goutte avant son atomisation en micro-gravité [95]

Cette section présentera les différents dispositifs permettant de réaliser des expériences en
micro-gravité, ainsi que leur intérét dans 1’étude de 1’évaporation/atomisation de gouttes de
combustibles pures et émulsionnés.

1.6.1 Drop Towers

Les expériences en Drop Tower sont parmi les plus répandues lorsqu’il s’agit de réaliser
des manipulations en environnement (g de part leur facilité d’utilisation et de la répétabilité
proposée. Grace a cette méthode, il est possible d’atteindre des niveaux de gravité extrémement
faibles (allant jusqu’a 10=* — 107%g)[96]. Plusieurs installations permettent de réaliser ce type
d’expérimentation, les plus connues étant la ZARM Drop Tower offrant une hauteur de chute
libre avoisinant les 140 metres, la Beijin Drop Tower offrant une zone de chute-libre d’envrion
60 metres [97]. Il existe deux méthodes principales permettant d’atteindre des conditions de
micro-gravité au sein d’une drop-tower [98] :

o Les systémes evacuated drop shaft qui consistent en une mise sous-vide de la tour résultant
en une trainée aérodynamique quasi-nulle.

e Les systemes dual-capsule, dans lesquels une capsule dite intérieure est imbriquée dans une
capsule extérieure. La capsule extérieure ou drag shield permet de réduire au maximum
les frottements dans la capsule intérieure.

D’autres drop towers de tailles plus petites on étés construites par divers groupes de recherche
[99, 95], ces installations variant de 3.5 & 10 meétres de hauteur étant des alternatives plus aisées
a concevoir (figure 1.36).
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FIGURE 1.36 — Schéma de la JAMIC Drop Tower [100]

1.6.2 Les vols paraboliques et sub-orbitaux

Un autre moyen de réaliser des expériences en ’absence de gravité peut se faire par le biais de
bancs d’essais embarqués dans des avions congus pour réaliser des vols a trajectoire paraboliques.
AIRBUS et son A310-0G propose ce type de prestation aux entreprises et laboratoires voulant
bénéficier de ces conditions pour leurs expériences. Dans ces paraboles, la durée de micro-gravité
est fixée a une vingtaine de secondes, répétée plusieurs fois. La figure 1.37 indique la trajectoire
empruntée par un avion lors de vols paraboliques.

Les vols sub-orbitaux, (réalisés par des entreprises telles Virgin Galactic, Blue Origin et Spa-
ceX), permettent d’obtenir des durées de micro-gravité plus importantes, (de l'ordre de 2 a 7
minutes), et autorisent ainsi la réalisation d’expériences plus longues en comparaison aux para-
boles. Dans ce type de vol, la navette s’extrait de I’atmosphere terrestre, a une altitude d’environ
90 kilometres.
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FIGURE 1.37 — Exemple de trajectoire d’un vol parabolique [101]

1.6.3 Vaporisation d’une goutte de carburant en p-gravité

Le sujet de la vaporisation d’'une goutte de carburant fait 1’objet de nombreuses études
expérimentales et théoriques, ayant pour but de parvenir & une meilleure compréhension d’un
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phénomene complexe a la dimension multi-physique. Le travail de Godsave en 1953 [102] a

permis le développement d’un modele théorique, connu sous le nom de D? — Law, qui décrit

I’évolution linéaire du ratio (DQO)2 durant son évaporation (figure 1.38).
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FIGURE 1.38 — premieére modélisation de la D? — Law par Godsave en 1593 [102]

Ce modele bien que tres répandu, fait 'objet de plusieurs critiques décrivant les limites de
son champ de validité, notamment au niveau des hypotheses retenues ([103, 104, 105]). En effet,
trois hypotheses principales permettant de valider cette loi peuvent étre discutées :

e La température constante et uniforme au sein de la goutte, qui peut étre invalidée par le
fait qu’il existe une période de montée en température et que pour des gouttes dépassant
une certaine taille, I’état d’évaporation quasi-stationnaire n’est jamais atteint [106].

e L’hypotheése concernant la symétrie sphérique de la goutte, en négligeant les mouvements
de convections internes et externes. Elle peut cependant étre applicable dans des expé-
riences en micro-gravité, car les déformations liées & la gravité deviennent inexistants.

e Enfin, 'hypothese spécifiant qu’il n’y a aucune influence de la phase vapeur proche de la
surface de la goutte, qui serait totalement évacuée, a également été remise en question par
les auteurs précédemment cités.

Plusieurs études [96, 107, 108, 109, 110] ont proposé des expériences en condition 0g afin d’étu-
dier le comportement d’un carburant briilé dans un environnent permettant de s’affranchir des
mouvements convectifs diis & la gravité. Pour un carburant pur, il a été montré que la D? — Law
n’était pas consistante. En effet, il est possible de définir des vitesses de convection naturelle
(extérieure) et d’évaporation radiales, dans le cadre d’une goutte de combustible durant son
évaporation [111] :

1
Ap)gds\ 2
UNC:(( P9 )2 (1.28)
Poo
o 1 d(d?
T_pil4d (dt) (1.29)

uyc et u, étant respectivement la vitesse liée a la convection naturelle et a 1’évaporation
radiale, ds le diametre instantané de la goutte, p; et p, les masses volumiques du fluide a 1’état
liquide et vapeur.

La figure 1.39 démontre l'influence de la gravité sur les différentes vitesses. On voit que
dans les conditions de gravité normale, la vitesse d’évaporation radiale w, est faible devant la
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FIGURE 1.39 — Evolution des vitesses unc et u, en gravité normale (gauche) et micro-gravité
(droite)[107]

vitesse d’évacuation de la vapeur induite par convection naturelle uyc. Cette tendance s’inverse
en micro-gravité car, le terme uyc devient tres faible, cela a pour conséquence d’invalider la
troisieme hypothese de la D? —law qui impose un déplacement permanent de la vapeur produite
loin de la surface de la goutte.

Cependant, au dela d’une certaine température seuil, la vitesse d’évaporation radiale u, aug-
mente suffisamment pour contrebalancer cette effet, et permettre & la théorie de la D?*-law d’étre
a nouveau vérifiée.

Nous pouvons donc constater, bien que la plupart des études réalisées en micro-gravité ont été
faites en utilisant des carburants purs et non pas des émulsions, que la gravité joue un réle im-
portant sur I’évaporation de la goutte a travers I’évacuation de la vapeur produite notamment.
En effet, Chauveau et al.[112] ont confirmé que la micro-gravité empéchait la vapeur produite
d’étre évacuée, ce qui affecte le mécanisme de changement de phase, le rendant plus lent qu’en
gravité normale.

Concernant les émulsions, on ne recense que peu d’études Og dans la littérature existante. On
citera notamment 1’étude de Segawa et al. [109], qui portait sur d’émulsions d’huile dans ’eau,
ayant montré la séparation complete des deux phases (figure 1.40). Selon les auteurs, la sépa-
ration des phases, en micro-gravité, aurait été créée par le biais du fil résistif chauffant, qui en
créant un gradient de tension superficielle, aurait permis de favoriser la séparation de phase
(Effet Marangont).

A notre connaissance, I'une des seules expérience réalisées et a ce jour sur des gouttes d’émulsions
W/O en condition 0g est celle effectuée par Okajima et al. [113], qui ont étudié la combustion
d’une goutte d’émulsion W/O en micro-gravité dans d’une drop tower. La micro-explosion n’a
été observée dans aucun cas sous-microgravité, mais seulement en gravité normale, comme 1’in-
dique la figure 1.41. Le motif de cette différence entre les deux cas demeure cependant assez flou.
Ainsi, il semble nécessaire d’étudier plus en détails le comportement de ces émulsions & la lumiére
des dispositifs expérimentaux disponibles a ce jour. C’est dans cette optique que s’inscrivent les
travaux présentés dans le Chapitre 4 de ce manuscrit.
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FIGURE 1.40 — Séparation de phase d’'une émulsion O/W en micro-gravité

[109]
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FIGURE 1.41 — Evolution de la surface d’une goutte d’émulsion W/O a) en gravité normale et
b) en micro-gravité [113]

1.7 Etude des émulsions et de la micro-explosion a l’aide de
diagnostics optiques

1.7.1 Introduction

L’étude de la micro-explosion des gouttes émulsions est cruciale afin de comprendre et ainsi
d’optimiser ce phénomeéne complexe. De maniere globale, on distingue deux types d’approches
concernant 1’étude expérimentale des gouttes :

o Les méthodes dites intrusives, qui utilisent des capteurs (thermocouples, capteurs de pres-
sion de pression...) se situant au sein méme du milieu étudié. Souvent, la présence seule du
capteur peut avoir tendance a interférer avec le comportement du systeme. Par exemple,
dans le cadre des gouttes, on notera que la présence de thermocouple a l'intérieur de la
goutte aura tendance a créer des sites de nucléation hétérogene, et ainsi altérer le compor-
tement de la goutte durant la phase de montée en température.

e Les méthodes non-intrusives, qui regroupent tous les diagnostics optiques que nous présen-
terons dans cette section. Elles posseédent I’avantage premier de ne pas modifier le systeme
(méme si dans le cas de l'ajout de traceurs, les propriétés du fluide peuvent étre mo-
difiées selon la concentration), ainsi que de permettre 'observation de phénomeénes a la
résolution temporelle extrémement courte. De plus, la qualité et la fréquence d’acquisition
des caméras modernes couplés a des algorithmes de traitement d’images de plus en plus
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performantes permettent d’observer des événements indétectables jusqu’a lors.

L’objectif de cette section n’est pas d’établir une liste exhaustive des diagnostics optiques
existants, mais plutét de présenter le fonctionnement des méthodes les plus utilisées dans le
domaine de 'atomisation et notamment celles mises en place dans les bancs expérimentaux pré-
sentés dans cet ouvrage.

- Boundary

. W,

ATER

FIGURE 1.42 — Exemple de cartographie du champ de température au sein d’une goutte d’eau
obtenue par méthode optique (LIF)[114]

Les grandeurs physiques principales que ’on cherche a caractériser sont le plus souvent la
vitesse d’une particule, la granulométrie dans le cas d’un spray ou d’une émulsion, ainsi que le
champ de température (figure 1.42). Ces trois informations sont particulierement recherchées
dans le cadre de I’étude de I'injection de carburants dans une chambre de combustion, avec pour
objectif principal d’augmenter 'efficacité du spray et donc son atomisation en fines gouttelettes.
Dans le cadre des émulsions, les données de champ de température et d’évolution temporelle de
la granulométrie de la phase dispersée, couplées a la caractérisation des mouvements internes
de cette méme phase (vitesses et trajectoires), permettent d’obtenir une compréhension globale
des mécanismes de déstabilisation d’une émulsion menant a la micro-explosion.

1.7.2 Meéthodes de mesure de vitesse et de taille

Ombroscopie

L’ombroscopie est la méthode d’observation la plus facile a mettre en place. En effet, elle
nécessite seulement une caméra de type CCD et une source lumineuse se situant derriere 'objet
étudié (la goutte dans notre cas). Elle peut étre utilisée pour I'observation de I’atomisation d’un
spray en gouttes, ou bien, lors de la micro-explosion d’une goutte d’émulsion, afin de dénombrer
le nombre de gouttelettes secondaires générées et ainsi rendre compte de la qualité de I'atomi-
sation.

Dans le cadre d’une émulsion, la différence entre les indices optiques de la phase continue et
de la phase dispersée, permet, en théorie, de laisser passer plus ott moins de lumiere dans 'une
des deux phases, et donc de pouvoir les distinguer a I'image. Néanmoins, pour ce type de vi-
sualisation, on lui préférera des méthodes basées sur la fluorescence. La précision de la mesure
dépendra grandement de la caméra utilisée (i.e de la résolution), ainsi que de l'objectif. L’ uti-
lisation d’un diffuseur (figure 1.43) permet d’homogénéiser la lumiere arrivant a la surface de
I’objet d’intérét.
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Vélocimétrie par images de particules

FIGURE 1.43 — Exemple montage par ombroscopie permettant le visualisation de ’atomisation
d’un jet [115]

La vélocimétrie par images de particules ou PIV permet de mesurer la vitesse d'un flot de
particules ensemencées dans un écoulement [116]. Les particules utilisées doivent présenter des
caractéristiques permettant de suivre I’écoulement fluide sans le perturber (méme densité, taille
et durée de vie suffisantes par rapport au phénomene étudié). Le nombre de Stokes défini comme
le rapport du temps de réponse de la particule 7, sur le temps caractéristique de 1’écoulement
7 permet de décrire le comportement des particules "charriées" par ledit écoulement [117] :

2p, (a\?
St =" <> R 1.30
o (1) e (1.30)

Avec a le rayon des particules, L la longueur caractéristique de I’écoulement , p,et py, les masses
volumiques des particules et du fluide, et Re le nombre de Reynolds. Dés lors que St < 1, les
particules suivront 1’écoulement sans le perturber. Une variante de cette méthode, appelée PTV
(Particules Tracking Velocimetry), s’appuie sur la mesure des vitesses de chaque particules prises
individuellement. Pour ce faire, la quantité de traceur disséminée est grandement réduite.

Ces deux variantes de mesure de champ de vitesse se basent sur les mémes types de bancs
expérimentaux & savoir (figure 1.44) :

e une caméra ayant une fréquence d’acquisition suffisante afin de suivre les particules.
e un laser réglé de facon a générer des impulsions & deux instants distincts

e une combinaisons de faisceaux et lentilles permettant de transformer le faisceau laser en
un plan laser et ainsi d’obtenir des informations 2D.

Les deux images prises dans un laps de temps At sont ensuite traitées par des algorithmes de
corrélation. Chaque image est divisée en plusieurs sous-images appelées fenétre d’interrogation.
Le vecteur vitesse de chaque fenétre d’interrogation est ensuite obtenu en mesurant un maximum
du déplacements des pixels dans la fenétre [118].

Cette méthode peut s’avérer pertinente lors de 1’étude de gouttes soumises a des cycles de
chauffage. En effet, dans le cadre d’émulsions d’eau dans I’huile, ’'observation montre que les
gouttelettes d’eau dispersées peuvent avoir des mouvements convectifs au sein de la goutte mere
liés aux cycles de températures qu’elles subissent. Leur variation de densité lors du chauffage
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FIGURE 1.44 — Schéma d’un montage basé sur la PIV
[118]

leur conférera par exemple un mouvement ascendant. Nous verrons par la suite, que le type de
chauffage et son positionnement par rapport a la goutte jouent un rdle trés important pour la
convection dans la goutte d’émulsion.

A notre connaissance, il n’existe a ce jour aucune étude des mouvements convectifs dans une
goutte d’émulsion W/O. La PIV serait donc un outil opportun pour appréhender ce phénomeéne.
A titre d’exemple Volkov et al. [119] ont étudié le champ de vitesse au sein d’une goutte d’eau
soumise a un flux d’air chaud a 'aide de méthode PIV.
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FIGURE 1.45 — mesure de champ de vitesse au sein d’une g