
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 

AVERTISSEMENT 
 
 

Ce document est le fruit d'un long travail approuvé par le jury de 
soutenance et mis à disposition de l'ensemble de la 
communauté universitaire élargie. 
 
Il est soumis à la propriété intellectuelle de l'auteur. Ceci 
implique une obligation de citation et de référencement lors de 
l’utilisation de ce document. 
 
D'autre part, toute contrefaçon, plagiat, reproduction  illicite 
encourt une poursuite pénale. 
 
Contact : ddoc-theses-contact@univ-lorraine.fr 
 
 
 
 
 

LIENS 
 
 
Code de la Propriété Intellectuelle. articles L 122. 4 
Code de la Propriété Intellectuelle. articles L 335.2- L 335.10 
http://www.cfcopies.com/V2/leg/leg_droi.php 
http://www.culture.gouv.fr/culture/infos-pratiques/droits/protection.htm 



0 GIN rt o G2 N 

,, 
' .... ' ~ 

Institut National Polytechnique de Lorraine 

THE SE 

présentée en vue de 1' obtention du titre d~~~ 
.tk·~~ c 

DOCTEUR ~~ '~ 
de l'Institut National Polytechnique de Lorraine 

Spécialité : Génie des Procédés 

~,.l "b 
~4 ~~ 

~~ 
~ô~ 

par 

Bruno BARILLON 

Ingénieur de l'Ecole Nationale Supérieure des Industries Chimiques 

Interaction entre un jet gazeux chargé de particules 
réactives et une surface chaude. Application à un 

procédé de dépôt de couches minces. 

soutenue publiquement le devant la commission d'examen : 

Président: 
Rapporteurs : 

Examinateurs : 

M. J. Villermaux 
MM. J .P. Couderc 

H. Martin 
Mme S. Marcant 
MM. J. Lédé 

B. Oesterlé 





Remerciements 

Quand on en arrive aux remerciements cela signifie qu'une page est sur le point d'être tournée: 
pour le lecteur celle du manuscrit, pour le thésard celle correspondant à 3 années de travail. 

Cette thèse ne serait pas complète sans les quelques remerciements qui suivent. 

Ce travail de recherche s'est effectué au Laboratoire des Sciences du Génie Chimique (LSGC
CNRS-ENSIC) à Nancy au sein du groupe Génie de la réaction chimique. 

Je commencerai par exprimer ma gratitude à Monsieur le Professeur Villermaux pour m'avoir 
accueilli au sein de son équipe et avoir suivi l'évolution de cette thèse avec grand intérêt. 

Une thèse est dans une certaine mesure indissociable de son directeur. C'est pourquoi je tiens 
aussi à remercier Monsieur Lédé, Directeur de Recherche au CNRS, pour avoir dirigé ce 
travail, assuré son bon déroulement ainsi que pour avoir été disponible pendant ces 3 années. 

J'adresse ma vive reconnaissance à Madame Marcant, ingénieur de recherches, pour avoir 
participé très activement au suivi de cette thèse et pour avoir assuré l'interface 
industrie/laboratoire. 

Je voudrais exprimer ma gratitude aux autres membres du jury: 
- à Monsieur Couderc pour avoir accepté d'être rapporteur de cette thèse 
- à Monsieur Martin pour avoir eu le courage de s'attaquer à cet imposant manuscrit rédigé 
dans une langue qui n'était pas la sienne et de le juger. Vielen Dank! 
- à Monsieur Oesterlé pour avoir porté un oeil critique sur le présent travail. 

Je n'oublierai pas les 3 stagiaires F. Hanotel (DEA), S. Unterberger (Diplomarbeit) et K. 
Künzig (Studienarbeit) avec qui j'ai pris grand plaisir à travailler et qui ont permis d'ajouter 
quelques pierres à cet édifice. 

Je tiens aussi à remercier les adorables secrétaires du LSGC, Monsieur Lorrain et son équipe 
pour les réalisations techniques, Nathalie pour la bibliothèque, Véronique pour la reprographie, 
le service informatique et toutes les personnes du LSGC qui ont permis le bon déroulement de 
cette thèse. 

Il ne manque plus que la note personnelle classique. Elle sera là pour remercier du fond du 
coeur ma famille, mes amis et mes collègues qui ont fait que cette thèse a aussi contribué à un 
enrichissement sur le plan personnel et humain. Un énorme merci à V éro, Laurent, Béa, 
Jürgen, Abder, Christine, .... et les autres ..... You'll always be on my mind! 





RESUME 

Ce travail présente les résultats relatifs à l'étude d'un procédé original de dépôt de couches 

minces. Celui-ci repose sur la projection de particules transportées par un jet gazeux turbulent, 

sur un substrat chaud où elles subissent une transformation chimique donnant naissance à un 

dépôt uniforme et adhérent. Le rendement global du procédé dépend de plusieurs processus 

couplés: hydrodynamique (écoulement du gaz vecteur et des particules), transferts de chaleur 

et de matière (gaz-particules-substrat) et caractéristiques chimiques des réactions. Une des 

originalités du travail est d'étudier chacun de ces facteurs de manière successive et 

indépendante afin d'en déterminer leur importance relative et d'identifier les étapes limitantes. 

L'étude est, de ce fait, menée en 3 étapes: maquettes froide, tiède et chaude. Les deux 

premières, effectuées avec des solides modèles, ont notamment permis de déterminer l'histoire 

thermique des particules. La dernière est réalisée en impulsionnel puis en continu avec des 

particules susceptibles de donner effectivement naissance à une couche mince. Un modèle est 

finalement proposé pour rendre compte et prévoir de façon très satisfaisante l'épaisseur du 

dépôt et le rendement du procédé. 

This work presents the results of the study of an original thin layer deposition process. lt deals 

with the spraying of particles, carried by a turbulent gas jet, onto a hot surface. As they react 

the particles form a uniform and adhesive layer. The global yield of the process depends on 

several coupled phenomena: hydrodynamics (gas and particle flows ), he at and mass trans fer 

(gas-partiel es-surface) and chemical characteristics of the reactions. One of the original 

features of the work is to study each of these factors in a successive and independant manner 

in order to determine their relative importance and to identify the limiting steps. The study is, 

for that reason, carried out in 3 steps: cold, warm and hot models. The first two, made with 

model solids, have allowed the determination of the thermal history of the partiel es. The last 

one is first performed in impulse mode, then in continuous mode with particles which are 

actually likely to forma thin layer. Finally, a model is put forward to take into account and to 

predict in a satisfactory manner the layer thickness and the yield of the process. 
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'Lntroduction généraLe 

parallèle. L'importance relative de ces deux processus peut être changée en modifiant les 

conditions opératoires du procédé. La limitation de la vitesse de dépôt par CVD est donc 

inhérente au mécanisme fondamental de la CVD (Komiyama,1994). 

C'est à cause de ces inconvénients que l'on a cherché une autre méthode chimique 

permettant de produire des couches minces de même épaisseur. La méthode envisagée 

consiste à pulvériser directement le réactif, sous forme de poudre, par l'intermédiaire 

d'un gaz vecteur sur le substrat chaud, comme le montre la figure ci-dessous. La 

décomposition thermique du précurseur se fait alors à pression atmosphérique. Le 

substrat peut être animé d'un mouvement de translation. 

buse ---[l 
jet diphasique: ,Y 
particules réactives •· •\ 
et gaz vecteur (air) ----.}.__ . 

1 \ 

--

7 \ 
substrat 
chaud 

couche mince déplacement 
du substrat 

Cette méthode offre un grand nombre d'avantages par rapport aux méthodes précédentes: 

- le dépôt a lieu en l'absence de solvant 

- la poudre n'ayant pas réagi peut être récupérée et recyclée 

- le montage est très simple: le procédé a lieu sur un substrat chaud à pression 

atmosphérique (pas d'appareillage pour le vide) pouvant se déplacer en translation. 

En cas de problème l'intervention peut être rapide. 

- la méthode, du fait de sa simplicité, est moins onéreuse que les précédentes ce qui 

constitue un atout majeur. 

Beaucoup de phénomènes entrent en jeu lors de la mise en oeuvre de ce procédé: hydro

dynamique du jet gazeux et des particules, transferts de chaleur particules-gaz-plaque, 

transferts de matière, réaction de décomposition des particules ... Ils ne sont pas 

indépendants ce qui rend l'étude globale du procédé difficile. Le problème a été envisagé 

sous l'aspect génie des procédés par l'approche dite de la "Voie Royale" préconisée par 

Villermaux (1982) :il s'agit de considérer les différents phénomènes de façon successive 

et indépendante afin de déterminer leur importance relative et d'identifier les étapes 

déterminantes dans la mise en oeuvre du procédé. 
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'Lntroduction qénérafe 

L'étude va donc être menée en trois étapes appelées respectivement maquettes froide, 

tiède et chaude. 

La maquette froide correspond à une phase de travail utilisant des particules inertes (billes 

de verre, polystyrène, ... ) dans le jet gazeux et une plaque froide afin de caractériser 

l'hydrodynamique du gaz et les trajectoires théoriques des particules. 

L'étude en maquette tiède consiste à introduire une réaction chimique modèle 

(décarbonatation du bicarbonate de sodium) de paramètres cinétiques et 

thermodynamiques connus afin d'aboutir à une meilleure connaissance, par le biais des 

coefficients de transferts de chaleur, des conditions d'échauffement des particules. 

La maquette chaude correspond à la transposition des résultats obtenus pour cette réaction 

modèle à la réaction de décomposition des précurseurs, responsable de la formation de 

couches minces, pour laquelle la chimie est encore inconnue. 

Les maquettes froide et tiède ont déjà fait l'objet d'une thèse (Marcant,l991) et d'un 

D.E.A. (Adam,l991). Il s'agira dans ce travail de rappeler les résultats obtenus lors de 

ces études et de poursuivre la démarche maquette par maquette afin d'aboutir à une vision 

plus générale du procédé et d'en déduire ses principales caractéristiques de 

fonctionnement. 

Ce mémoire comprend trois chapitres consacrés respectivement aux maquettes froide, 

tiède et chaude en impulsionnel (substrat et buse fixes) et un chapitre relatif à 

l'extrapolation au continu (déplacement de la plaque et alimentation de poudre en continu) 

des résultats obtenus en impulsionnel . 

Avant de rentrer dans le vif du sujet il faut préciser que ce procédé a une origine 

industrielle mais que pour des raisons de confidentialité l'étude a volontairement été 

déconnectée de cette origine. 
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Chapi-tre 'l: maquette f roUie 

INTRODUCTION 

La première étape de l'étude concerne les phénomènes relatifs à l'hydrodynamique du gaz 

et des particules. La démarche employée consiste à "isoler" ces phénomènes en 

supprimant tout transfert de chaleur ou de matière et toute réaction chimique. Cette étape, 

réalisée à température ambiante et avec des poudres inertes, est appelée étude en 

maquette froide. 

L'étude de l'impact d'un jet gazeux chargé de particules sur une plaque plane froide n'est 

pas nouvelle. Elle a déjà fait l'objet d'une thèse (Marcant,l991) et de quelques 

publications (Lédé, 1992,1993, 1995a,1995b ). 

Le but de ce chapitre est de faire le bilan des connaissances relatives à la maquette froide 

c'est-à-dire exposer les principaux résultats obtenus lors des études précédentes ainsi que 

les améliorations et compléments apportés par ce travail de thèse. 

Afin de mieux souligner la part des résultats déjà obtenus (Marcant,1991) et la part des 

améliorations apportées dans le cadre de cette thèse les titres de paragraphes seront suivis 

des lettres (M) et (B) respectivement. 

La première partie de ce chapitre sera consacrée à la synthèse des résultats expérimentaux 

déjà obtenus. La modélisation de la trajectoire des particules et de l'hydrodynamique du 

jet gazeux ainsi que la confrontation théorie/expérience feront l'objet de la deuxième partie 

de ce chapitre. A partir du modèle il sera possible de discuter l'influence des différents 

paramètres sur les trajectoires des particules. 

La troisième partie sera une sensibilisation au phénomène de perte de matière dans le jet 

gazeux: un bilan de matière sur le montage a en effet montré que toute la masse de poudre 

projetée sur la plaque ne se retrouve pas sur celle-ci. L'influence des paramètres 

opératoires a été étudiée. 
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Chapitre '1: maquette froide 

1.1. ETUDE EXPERIMENTALE. PRINCIPAUX RESULTATS 
(M) 

Le but des premières expériences réalisées dans les conditions de maquette froide 

(Marcant,1991) était de décrire le comportement hydrodynamique de particules projetées 

par un jet gazeux sur une surface plane. 

l.l.l.MONTAGE ET PROCEDURE EXPERIMENTALE 

Le dispositif expérimental commun à tous les essais (fig. 1.1) comprenait: 

- une arrivée d'air, dont le débit est mesuré et maintenu constant par un rotamètre 

(Brooks: R615B) à bille de saphir et une vanne de réglage 

-un système d'introduction impulsionnelle des particules dans le gaz 

- une buse circulaire dirigée perpendiculairement à la cible et reliée à un banc optique 

au moyen d'une tige pouvant tourner autour de son axe, 

-une plaque d'impact fixe carrée (0,3 rn de coté). 

L'ensemble est placé sous une hotte dont le débit d'aspiration est suffisamment faible 

pour ne pas perturber l'hydrodynamique du jet. 

rotamètre 
poudre 

système d'introduction ---z· poudre 

. 

Figure 1.1 Schéma du montage pour !"étude en maquette froide (Marcant,1991). 
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Chapi-tre 'L: maquette froide 

Une certaine quantité de poudre (comprise entre 5.10-6 et lQ-3 kg) est introduite en amont 

de la buse, dans une coupelle entièrement immergée dans le courant gazeux. Une fois le 

régime permanent de gaz atteint, cette dernière est brusquement retournée par l'opérateur: 

l'alimentation de poudre est donc impulsionnelle. La méthode s'est révélée d'une très 

bonne reproductibilité en ce qui concerne les résultats à suivre. 

1.1.2. RESULTATS 

- observations visuelles : 

(a) après avoir frappé la surface à l'intérieur d'un cercle central de diamètre D 1 les 

particules se déposent à l'intérieur d'une couronne limitée par les diamètres n2 (inférieur) 

et n3 (supérieur) (cf. figure 1.2). 

dépôt des particules 

Figure 1.2. Zone d'arrêt des particules sur la cible 

(b) dans les conditions de masse testées les diamètres n 2 et n 3 ne dépendent pas de la 

charge. 

(c) l'examen de la cible au microscope montre que la densité massique des grains déposés 

est effectivement maximale entre les abscisses n2 et n3. Il révèle de plus la présence de 

nombreuses particules très fines dans le disque de diamètre n 1· 

(d) le mélange de poudres de granulométries différentes a montré que les dimensions des 

couronnes relatives à chacun des lots ne sont quasiment pas modifiées. Aux taux de 

dilution de poudre employés, l'effet de la présence simultanée de particules de tailles 

différentes sur leur comportement hydrodynamique est donc négligeable 

(e) les distances d'arrêt des grains de tailles comprises entre 20 et 90 11m augmentent avec 

le diamètre des particules, dp, et la vitesse du gaz en sortie de buse V o. 
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Chapitre 'l: maquette froide 

- loi générale d'extrapolation représentant le lieu d'arrêt des particules: 

Les variations des diamètres d'arrêt en fonction des différents paramètres opératoires, 

vitesse de gaz en sortie de buse Vo, diamètre de buse D, diamètre des particules dp, 

masse volumique des particules pp, hauteur buse-plaque H, ont suggéré une dépendance 

de D2/D et de D3/D en fonction du nombre de Stokes Sto défini par Murphy (1984): 

2 
St = _P~p_d~P_V_o_ 

0 
18 !lg GD 

G est le facteur de correction de Cunningham-Millikan fonction du diamètre des particules 

et du libre parcours moyen des molécules de gaz. Dans les conditions de température, de 

pression et de diamètre de particules utilisées, ce facteur est toujours égal à 1. 

!lg désigne la viscosité du gaz. 

Ce nombre de Stokes est issu de la description du mouvement d'une particule sphérique 

projetée avec la vitesse Vo dans un fluide au repos, en l'absence de champ de force. 

L'intégration de l'équation de mouvement de la particule permet de calculer la distance 

que parcourt la particule avant son arrêt. Le nombre de Stokes est alors défini comme le 

rapport de cette distance d'arrêt à une grandeur caractéristique du système (ici le diamètre 

de buse D). 

Il ne prend pas en compte la distance buse-plaque H. Les expériences ont en effet montré 

que les variations du diamètre d'arrêt en fonction du rapport H/D sont faibles 

(Marcant,1991; Lédé et al.,1992). 

Le domaine expérimental dans lequel les mesures ont été effectuées figure dans le tableau 

I.l. 

masse volumique des 1000 2510 

vitesse de gaz en sortie de 16 

buse 

1 .10-3 6,0.10-3 

Tableau 1.1. Domaine expérimental pour les mesures en maquette froide. 

Les particules considérées proviennent de lots possédant une répartition granulométrique 

donnée, l'obtention de lots monodisperses par simple tamisage s'étant avéré illusoire. 
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Chapitre 'L: maquette froide 

Le diamètre D2 est associé au ds du lot de particules considéré et D3 au d95 du même lot. 

dx désigne le diamètre de particule tel que x% de la masse de particules du lot considéré 

ont un diamètre inférieur ou égal à cette valeur. 

Plus de 200 expériences, situées dans le domaine expérimental et fondées sur la mesure 

visuelle des diamètres D2 et D3, ont pu être rassemblées par la corrélation suivante (Lédé 

et al., 1992): 

E.. = 8.8 St0°.42 
D 

(1.1) 

Cette relation, visualisée sur la figure 1.3 est valable pour: 10:::; Sto:::; 700. D désigne D2 

(respectivement D3) si le diamètre de particule dp dans le nombre de Stokes pris égal au 

ds (respectivement d95) de la poudre considérée. 

- observations par analyses d'images 

La mesure des diamètres D2 et D3 dépend de la sensibilité visuelle de l'opérateur et de sa 

façon de considérer les phénomènes d'irrégularités ou de traînées souvent rencontrés au 

niveau des frontières extérieures des couronnes. Afin d'augmenter la précision des 

mesures, une technique d'étude des dépôts des particules sur cible de verre, basée sur 

l'analyse d'images, a été mise au point. L'objectif recherché était la connaissance de la 

répartition granulométrique des particules déposées en fonction de leur position sur la 

plaque. 

Le balayage systématique des cibles considérées a permis de tracer les fonctions Pj(r), 

représentant la probabilité cumulée de trouver une particule de diamètre dpj à une distance 

du point d'arrêt inférieure ou égale à r. En d'autres termes, Pj(r) est égale au rapport du 

nombre de particules de diamètre dpj arrêtées à l'intérieur du cercle de rayon rau nombre 

total de ces particules recensées sur la cible entière (Marcant, 1991; Lédé et al., 1995a). 

Ces courbes sont caractérisées par leur moment d'ordre 1 !l1j' représentant le rayon 

moyen d'arrêt des particules de classe j et leur variance op traduisant l'étalement des 

lieux d'arrêt. Les variations de 2111/D ont été portées en fonction du nombre de Stokes 

pour chaque classe j de particules: la visualisation en est faite sur la figure 1.3. Sur cette 

figure on a aussi associé, à chaque valeur de 2111/D une marge d'erreur donnée par les 

valeurs extrêmes: 2(!l1j± 2crj)/D (Lédé et al., 1995a). 
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Chapitre 'L: maquette froide 

Lédé ct al. (1992): :DIV= 8.8 St00.4l 

(Points expérimentaux : •) 

Î 
- 2(}l1j + 2crjliD 

Présent • - 2 Jl . ID 
travail • 1J 

- 2(JlJj- 2crj)/D 

4 ~------~------------~--------L---------------------~------~ 
10 20 50 100 500 

St0 

Figure 1.3. Représentation des variations de D/D en fonction du nombre de Stokes Sto pour l'ensemble 

des mesures (Lédé et al.,1992) comparées aux valeurs de 2J.lrj1D (Lédé et al.,1995a). Les marges d'erreur 

associées à 2J.!rj1D: 2(J.lrj±<Jj)ID correspondent aux limites extrêmes de probabilité de présence de la 

classe granulométrique considérée. 

On constate que: 

(a) les valeurs expérimentales de 2).11/D (traitement de l'image) et de D/D (mesures 

visuelles) sont en très bon accord, 

(b) les incertitudes liées aux mesures par analyse d'image sont nettement plus 

importantes, traduisant un étalement radial des particules non visible à l'oeil nu, étalement 

d'autant plus grand que les particules sont plus fines. 
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Chapitre 'L: maquette froide 

L'analyse d'image a: 

(a) permis globalement de confirmer les résultats obtenus par simple mesure visuelle: 

augmentation des distances d'arrêt des particules en fonction de la granulométrie et de la 

vitesse de gaz en sortie de buse, indépendance vis à vis de la distance buse-paroi, 

(b) révélé une dispersion non négligeable des diamètres d'arrêt pour les différentes 

classes de particules avec superposition des plages d'arrêt de certaines granulométries. 

L'étalement est d'autant plus grand que les particules sont plus fines. 

Ces observations et ces conclusions ne sont en réalité que l'expression du résultat de la 

projection de particules sur la plaque plane: elles ne permettent pas dire de quelle façon la 

particule a transité de la buse à la plaque. Il faudrait pouvoir filmer la trajectoire des 

particules mais la taille de celles-ci (quelques dizaines de j..lm) et les dimensions restreintes 

du montage (hauteur buse-plaque de l'ordre de quelques centimètres) rendent ce projet 

difficilement réalisable. 

Des essais consistant à prendre des photographies de trajectoires ont toutefois été réalisés. 

Ils ont mis en évidence le fait que: 

(a) les particules rebondissent sur la plaque et qu'au cours de ses tous premiers rebonds 

une particule décrit une portion de trajectoire asymétrique (montée type parabolique, 

passage par un maximum, descente de façon quasi-verticale) 

(b) la zone d'arrêt du jet est bien un lieu de passage commun à la majorité des particules 

Une approche par voie théorique s'est alors révélée indispensable pour connaître 

précisément les trajectoires des particules en maquette froide et mettre en évidence les 

facteurs jouant sur leur hydrodynamique. C'est l'objet du paragraphe suivant. 

1.2 APPROCHE THEORIQUE. (M), (B) 

1.2.l.MODELISATION DES ECOULEMENTS GAZ-SOLIDE (B) 

Les publications relatives aux jets gazeux homogènes libres ou en impact sont 

relativement nombreuses (Marcant,1991). Il n'en va pas de même pour les jets 

diphasiques en impact pourtant de grande importance dans de nombreux domaines 

industriels. On peut citer en exemple les impacteurs (Murphy,l984), les procédés de 

séchage, de refroidissement, ... 

Les exemples de modélisation trouvés dans la littérature concernent, le plus souvent, les 

écoulements turbulents avec particules solides en suspension type transport pneumatique 

de solides en canalisation rectangulaire (Sommerfeld et Zivkovic, 1992), circulaire 
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horizontale (Frank et al.,l993; Benabdallah,1995) ou circulaire verticale (Govan et al., 

1989). 

La prédiction de ces écoulements requiert la connaissance et la modélisation de 

phénomènes simultanés: turbulence du fluide, mouvement des particules et interactions 

avec le fluide, échange de matière, de chaleur et d'énergie entre les phases, dispersion des 

particules dues aux fluctuations de vitesse, interactions particules-paroi, éventuellement 

avec paroi rugueuse (Matsumoto et Saito,l970) et particules non-sphériques (Tsuji et 

al.,l989), interactions particule-particule (Oesterlé et Petitjean,1993) ... 

L'importance relative de ces différents phénomènes dépend en fait de la concentration des 

particules dans l'écoulement gaz-solide étudié. Elgobashi (1991) a classifié les régimes 

d'écoulements turbulents gaz-solide du point de vue de l'interaction entre les particules et 

la turbulence. Il a, pour cela, introduit le critère <l>p représentant la fraction volumique de 
N V 

particules dans l'écoulement et défini par: <l>p = P P . Np est le nombre de particules, 
vt 

V p le volume de particule et V t le volume occupé par les particules et le fluide. Les 

différentes classes sont représentées sur la figure 1.4 

1Q-7 1Q-5 

On e-way coup! i ng Two-way coupling 

fluide---> r;a rticule 1Lide <-->particule 

SUSPENSION DILUEE 

1Q-3 1 Q-1 

Four-way couplirg 

fluide<---> r;a rticule <---> particule 

SUSPENSION 
DENSE 

Figure 1.4. Régimes d'écoulements gaz-solide d'après Elgobashi [ELGOBASHI]. 

<l>p 

Pour les très petites valeurs de <l>p (~ 10-6) les particules ont une influence négligeable sur 

la turbulence. L'interaction entre les particules et la turbulence, unilatérale, est appelée 

"one-way coupling". 

Pour <l>p compris entre 1Q-6 et 1Q-3la fraction volumique des particules est suffisamment 

grande pour modifier la structure de la turbulence. L'interaction, bilatérale, est appelée 

"two-way coupling". Dans ces deux cas la suspension est dite diluée. 

Le troisième régime correspond à des valeurs de <l>p supérieures à l0-3. Dans ce cas, en 

plus des interactions particules-fluide il faut tenir compte des collisions particule

particule, d'où le terme "four-way coupling". 
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D'après Dosanjh et Humphrey (1985) les équations gouvernant l'écoulement fluide et 

celles gouvernant le mouvement des particules ne sont plus couplées lorsque la fraction 

de volume des particules est inférieure à lQ-3. 

La plupart des modélisations relatées dans la littérature font référence au régime de 

suspension diluée. Dans le cas présent, en supposant que le temps d'introduction des 

particules dans le jet gazeux est de l'ordre de ls, on obtient une valeur de <l>p en sortie de 

buse voisine de lQ-4. Cette valeur va avoir tendance à diminuer dans le jet libre du fait de 

l'incorporation de fluide extérieur dans le jet gazeux. On supposera dans la suite que la 

dilution est suffisante pour négliger les interactions des particules solides sur le fluide 

(hypothèse du "one-way coupling"). 

Deux approches sont communément employées dans la modélisation des écoulements 

turbulents gaz-solide: l'approche eulérienne et l'approche lagrangienne. La différence 

principale entre les deux approches réside dans la façon de considérer la phase dispersée. 

Dans l'approche eulérienne la phase solide est assimilée à un continuum et le champ de 

vitesse est déterminé à partir des équations de Navier-Stokes moyennées dans le temps. 

L'interaction entre les deux phases se fait par le biais des forces de traînée et de poussée. 

La dispersion (ou diffusion turbulente) de la phase particulaire est assurée par 
l'intermédiaire des termes de corrélation , par ex. ( upc') où up désigne la vitesse de 

fluctuation de la particule suivant un des axes de coordonnées, c' la concentration 

fluctuante de particules, la barre désignant la moyenne temporelle. Ces termes sont décrits 

par un modèle de gradient faisant intervenir la notion de coefficient de diffusion 

turbulente. Celui-ci peut être calculé, par exemple, à partir des équations k-E pour le 

fluide (Ebert,l992) 

Dans l'approche lagrangienne, la particule est considérée comme entité individuelle. Sa 

trajectoire est calculée par résolution des équations du mouvement. Cela nécessite la 

connaissance de la vitesse instantanée du fluide en chaque point. 

Cette vitesse peut être déterminée à partir de la solution numérique des équations de 

Na vier -Stokes. On préfère en général (Milojevic, 1990) appliquer les équations de 

Navier-Stokes moyennées dans le temps. On obtient alors une valeur de la vitesse 

moyennée dans le temps à laquelle on ajoute un terme de fluctuation afin de prendre en 

compte la turbulence. 

On suppose le plus souvent que la turbulence est isotrope et que les fluctuations de la 

vitesse du fluide obéissent à une loi gaussienne. Ces hypothèses permettent de calculer le 

terme de fluctuation à partir de la valeur locale de l'énergie cinétique turbulente k du 

fluide. 

Cette vitesse instantanée du fluide n'est applicable que pendant une certaine période, 

appelée temps d'interaction, au bout de laquelle une nouvelle valeur de la vitesse est 
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générée à partir de la fonction de distribution gaussienne. Ce temps d'interaction est pris 

égal au minimum entre le temps de vie d'un tourbillon et le temps requis par une particule 

pour traverser le tourbillon (Elgobashi,1991). 

Cette approche nécessite un grand nombre de trajectoires afin de représenter 

statistiquement l'écoulement. Sommerfeld et Zivkovic (1992) ont groupé les particules de 

mêmes propriétés sous forme de "paquets", considérés indestructibles et indivisibles. Les 

simulations ont été effectuées avec plusieurs milliers de ces entités. Oesterlé et Petitjean 

(1993) ont développé une méthode itérative pour la détermination des paramètres de la 

phase solide dans un écoulement d'une suspension dense en conduite nécessitant jusqu'à 

plusieurs dizaines de milliers de trajectoires. 

Le développement ces dernières années des techniques et codes de calcul puissants et 

performants a permis de réaliser des simulations complexes dans lesquels les paramètres 

pris en compte sont de plus en plus nombreux. L'une des premières simulations 

numériques de mouvement de particules dans une conduite était en 2D (Ottjes, 1978). 

Yuan et al. (1988) ont modélisé l'écoulement 2D et laminaire d'un gaz chaud sur une 

surface froide en utilisant l'approximation de Boussinesq: la densité est supposée 

constante sauf dans les écoulements régis par les forces de poussée, les autres propriétés 

du fluide sont supposées constantes, la dissipation visqueuse est négligeable (Gray et 

Giorgini,1976). Il est à présent possible de simuler des écoulements en 3D avec 

dispersion des particules liée à la turbulence, interactions des particules avec une paroi 

rugueuse et collisions entre particules (Sommerfeld et Zivkovic, 1992; Oesterlé et 

Petitjean,1993). Les simulations sont souvent effectuées par l'intermédiaire de codes de 

calcul type Phoenics ou Fluent... permettant à la fois la résolution des équations et la 

visualisation des résultats. 

La méthode, initiée par S. Marcant (1991) et reprise dans ce travail pour modéliser le jet 

gaz-solide en impact, a été la suivante: 

- approche lagrangienne pour les particules avec résolution des équations 

fondamentales de la dynamique et calcul des trajectoires 

- approche globale pour le jet gazeux: représentation par un réseau de zones à 

l'intérieur desquelles on suppose connues certaines lois analytiques simples 

représentant le profil de vitesse du gaz. Ces lois, tirées de la littérature, sont la 

plupart du temps les résultats de mesures effectuées sur des jets monophasiques 

turbulents. 

L'approche lagrangienne se justifie par une valeur de <I>p de l'ordre de I0-4 pour les 

expériences du !.2.1. 

Dans un but de simplification, le nombre de Reynolds du jet défini en sortie de buse 
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Re= Pg V 0 D ne dépassant pas 5000, les fluctuations de vitesse dues à la turbulence 
~g 

n'ont pas été prises en compte (pas de dispersion des particules). On s'est placé dans le 

cas du "one-way coupling" défini par Elgobashi. 

Les interactions particule-particule ne seront pas prises en compte non plus. 

Les deux paragraphes qui suivent vont s'attacher à rappeler les équations relatives au 

mouvement des particules ainsi que les équations donnant le profil de vitesse du gaz dans 

les différentes zones considérées. 

Il est clair que la modélisation du jet gazeux aurait pu être refaite à partir d'un code de 

calcul. Il aurait alors fallu reprendre l'étude en maquette froide ce qui se serait fait au 

détriment du temps passé sur les maquettes tiède et chaude et sur le continu. Les résultats 

des prochains chapitres montreront de plus que ce modèle est suffisant pour caractériser 

de façon satisfaisante le système. 

I.2.2. EQUATIONS DU MOUVEMENT D'UNE PARTICULE (M), 

(B) 

I.2.2.1. Trajectoire entre deux chocs successifs (M) 

La masse volumique du gaz étant faible devant celle des particules l'effet de masse 

ajoutée, correspondant au fluide déplacé par le mouvement de la sphère, et le terme de 

Basset, traduisant l'influence du déplacement de la particule sur la force exercée sont 

négligés. On peut alors appliquer les lois du régime stationnaire (Sommerfeld et 

Qiu,1993). Tous les vecteurs sont indiqués en caractères gras. 

Entre deux chocs sur la paroi la particule, supposée sphérique et rigide, est soumise à la 

force de gravité g et à une force Fr se décomposant en une force de portance P et une 

force de traînée T dirigée par le vecteur de vitesse relative (V-U) et perpendiculaire à P. 

Ces forces ont pour expression (Rubinow et Keller,1961): 

1t 2 
T = 8 dp p g cD li V - UJI (V - U) (I.2) 

1t 3 1 
P =- dp Pg (Q- -rotV)A(U- V) 

8 2 
(I.3) 
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dp désigne le diamètre de la particule, p g la masse volumique du gaz, Q le vecteur 

rotation de la particule, V et U les vecteurs vitesse du gaz et de la particule 

respectivement. 

Le moment M par rapport au centre de la particule est donné par: 

3 1 M = -1t Il d (Q- -rot V) 
g p 2 (1.4) 

Les expressions de M et de P ont été établies pour des nombres de Reynolds de 

translation Rer et de rotation Ren définis par: 

Pg IIV- VIl dp 
Rer=~---~ 

!lg 
(1.5) 

Pg IIQII dp 
2 

Ren = ---"'----=----

!lg 
(1.6) 

Lorsqu'ils sont inférieurs à 10, l'effet du gradient de vitesse étant alors négligeable 

devant celui de la rotation relative. White et Schulz (1977) ont montré que ces relations 

pouvaient être utilisées même pour des nombres de Reynolds supérieurs à 10. 

Le coefficient de traînée est donné dans les domaines de Stokes et de Van Allen par la 

relation de Schiller et Naumann (Midoux,1985): 

(1. 7) 

Les équations vectorielles régissant le mouvement de la particule dans le gaz s'écrivent 

alors: 

dU 
mp -=mp g+P+T 

dt 

J dQ=M 
Ll dt 

(1. 8) 

(1. 9) 

h est le moment d'inertie de la particule, valant -
1 

mp dp2 pour une sphère pleine. 
10 

Les équations (1.8) et (1.9) projetées sur les 3 axes Ox, Oy et Oz d'un repère orthonormé, 

visualisé sur la figure 1.7a, d'origine le point d'arrêt 0 du jet conduisent à six équations 
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différentielles aux dérivées partielles permettant de calculer les trois composantes Ux, Uy 

etUz du vecteur U et les trois composantes correspondantes du vecteur Q. 

La position de la particule est déterminée à partir des équations: 

Ux=dxldt Uy=dy/dt et Dz=dzldt 

Les neuf équations différentielles du premier ordre obtenues sont résolues 

numériquement par le logiciel LSODA (Hindmarsh,l983; Petzold,l983) travaillant en 

double précision et utilisant une méthode différente selon la dérivée de la trajectoire (de 

type prédicteur correcteur pour une pente faible et de type Backward-Difference-Formulae 

basée sur l'algorithme de Gear dans les autres cas). Ces équations sont détaillées en 

annexe 1. 

1.2.2.2. Choc de la particule sur la paroi (M), (B) 

(bibliographie=(B), équations=(M)) 

Lorsque l'on cherche à résoudre le problème de la collision d'une particule contre une 

paroi il faut en fait se poser les trois questions suivantes: 

(a) le choc est-il élastique? 

(b) la surface est -elle lisse ? 

(c) les particules sont-elles sphériques? 

La non-élasticité d'un choc est caractérisée par le coefficient de restitution e. Il y a encore 

quelques années, les descriptions des collisions particule-paroi étaient limitées aux 

données relatives au coefficient de restitution normal en défini comme le rapport de la 

vitesse normale de rebond à la vitesse normale d'incidence (Goldsmith,l960). Dans les 

systèmes industriels actuels (parois rugueuses, particules non-sphériques ... ) les 

collisions particule-paroi ne peuvent plus être simulées par le coefficient de restitution 

normal seul. On tient alors compte du coefficient de restitution tangentiel et, de l'angle 

d'impact...(Massah et al.,l995). 

Des études théoriques, ayant pour point de départ la théorie des chocs élastiques de 

Hertz, ont permis d'obtenir des corrélations reliant e aux paramètres opératoires (Ben 

Ammar et al.,l992). Thornton et Ning (1995), par exemple, ont montré que le coefficient 

de restitution e défini par: 

(1.1 0) 

où 8 désigne l'angle d'impact, 8 valant 0 pour un impact normal. e se comporte comme 

en pour des petits angles d'impact et comme et pour de grands angles d'impact. 

22 



Chapitre 'L: maquette froide 

La comparaison théorie/expérience fait en général cruellement défaut, e n'étant pas 

accessible de façon simple à l'expérience. en peut toutefois être déterminé en mesurant la 

hauteur du rebond de la particule après l'impact sur la paroi. 

Tabakoff et Malak (1987) ont utilisé un vélocimètre laser Doppler (LDV) pour mesurer 

les deux composantes de la vitesse d'une particule près d'une paroi. Le LDV n'est en fait 

pas adapté à la mesure des coefficients de restitution parce qu'il ne peut pas suivre la 

même particule avant et après le choc. Les particules avaient une taille de l'ordre de 5-20 

IJ.m et les vitesses d'impact étaient de l'ordre de 100 rn/s. 

Frank et al. (1993) ont mis au point un montage consistant à envoyer en continu sur une 

cible et à angle donné un débit constant de particules de diamètre moyen 115 IJ.m. Un 

système de fibre optique a permis de mesurer la vitesse moyenne des particules et le 

nombre de particules pour des angles de rebond variant de 10 à 70°. Les vitesses d'impact 

étaient de l'ordre de 10 rn/s. 

Massah et al. (1995) ont développé une technique, le système PTV (particle tracking 

velocimeter), dont le principe est celui d'un laser pulsé fournissant l'image d'une 

particule le long de sa trajectoire tous les ~t. En mesurant le déplacement en deux 

positions successives de la particule on détermine sa trajectoire et sa vitesse. Le système 

est capable de mesurer plusieurs milliers de trajectoires en quelques heures. 

La rugosité a été prise en considération par un certain nombre d'auteurs. On peut citer par 

exemple Matsumoto et Saito (1970) qui ont simulé la rugosité en introduisant un 

déphasage a tiré au sort à chaque nouvelle collision (figure I.5) 

sin ( 2 rr ) - x ~ a 
Lr 

Figure 1.5 Modélisation de la rugosité de la paroi d'après Matsumoto et Saito 

Sommerfeld et Zivkovic (1992) ont introduit une inclinaison y tirée au sort à chaque 

nouvelle collision (figure I.6). Cette inclinaison suit une distribution gaussienne, de 
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moyenne nulle et d'écart-type fixé. Tout se passe comme si la particule rebondissait sur 

une paroi virtuelle formant un angle"( avec la paroi d'origine. 

/////////~~////// 

-------------- ---" _.-- paroi virtuelle 

Figure 1.6 Modélisation de la rugosité de la paroi d'après Sommerfeld et Zivkovic 

En général l'influence de la rugosité, même à faible degré, sur les paramètres du choc, 

coefficients de restitution et de frottement, n'est pas négligeable. Son influence sur la 

trajectoire de la particule n'est malheureusement pas mentionnée. Dans le cas présent le 

substrat utilisé est en verre: on le supposera parfaitement lisse (en général la rugosité pour 

les tuyaux en verre est inférieure au micromètre). 

Les hypothèses retenues pour la modélisation des chocs des particules contre le substrat 

sont les suivantes (Marcant,1991): 

- le choc est inélastique et caractérisé par un coefficient de restitution constant qui 

sera optimisé lors de la confrontation du modèle avec les expériences 

- la surface est supposée parfaitement lisse 

- les particules sont des sphères parfaites 

- le choc se produit selon une aire de contact infiniment petite assimilable à un 

contact ponctuel. 

Les indices 1 et 2 sont affectés aux vitesses linéaires et de rotation de la particule avant et 

après le choc respectivement. 

La résolution du problème est fondée sur le choix d'un nouveau repère orthonormé de 

vecteurs unitaires re, sc et tc lié à la particule au moment du choc et dont l'origine est le 

point de contact des deux surfaces. L'axe tc est perpendiculaire à la surface et dirigé vers 

le bas. re orthogonal à tc appartient au plan (ur, tc) et son sens est tel que ur.rc >0, sc 

complète le trièdre (figure 1.7b). 
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1 

Repère 1 
fixe 1 

olj(y) i(x) 

/////////////////////î//////?--////////////// 

fk (z) 

Surface 
d'impact 

(a) 1 

Repère 
mobile 

(b) 
~~ 

Surface 
d'impact 

Figures I.7a et b. Définition des repères: (a) (O,i, j, k), fixe lié au point d'arrêt du jet, porté par les 

axes Ox, Oy et Oz; (b) (M, re, sc, tc), mobile lié au point d'impact M de la particule. D'après Lédé et 

al.(l995b) 

Au cours du choc de durée 'tc la paroi exerce sur la particule une force F de moment nul, 

si on néglige les frottements de roulement et de pivotement. 

Le choc est alors gouverné par les équations vectorielles suivantes: 

(I.ll) 

(I.l2) 

où C est le centre de la particule et N la percussion. 

Le coefficient de restitution (composante normale) est défini par: 

(I.13) 
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Deux cas ont été envisagés: choc avec ou sans glissement. 

1.2.2.2.1. Choc sans glissement 

La condition correspondante provient de la loi de Coulomb et s'exprime à partir des 

composantes de la percussion N. 

(1.14) 

fo désigne le coefficient de frottement statique 

L'absence de glissement UM=O se traduit par la relation vectorielle: 

(1.15) 

Des relations (1.11), (1.12), (!.13) et (!.15) il est possible de calculer les trois 
composantes de la vitesse de translation U2r , U25 , U2t et les trois composantes de la 

c c c 

vitesse de rotation Q2r ,Q2s ,Q2t de la particule. 
c c c 

Les équations sont rassemblées dans l'annexe 1. 

Exprimée en fonction des vitesses incidentes la condition de non-glissement (!.14) s'écrit: 

1.2.2.2.2 Choc avec glissement 

Il est défini par la condition: 

Nr 2+Ns 2 =f2 Nt 2 
c c c 

(1.17) 

La composante tangentielle de la percussion: N r r c + N s sc est parallèle et de sens 
c c 

d 
opposé à la vitesse de glissement DM de coordonnées U2r + Q 25 ___E_ selon (M,rc) et 

c c 2 
dp 

U2s - Q2r - selon (M,sc). 
c c 2 

Le produit vectoriel de ces deux vecteurs étant nul, il en résulte l'expression: 
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Des relations (1.11), (1.12), (1.13) et (1.18) on peut calculer les trois composantes de la 
vitesse de translation U2r , U2s , U2t et les trois composantes de la vitesse de rotation 

c c c 

Q2r , Q2s , Q2 t de la particule. 
c c c 

Les équations sont rassemblées dans l'annexe 1. 

d 
En posant zc = _ ___E_ et 

1 2 
d 

z = -(1-10-12)Ï le choc d'une particule sur la paroi c2 2 

intervient à chaque fois que la condition: 

Zc < z < Zc 
1 2 

(1.19) 

est réalisée. Cette double condition résulte d'un choix. 

1.2.3. CHAMP DE VITESSE DU GAZ (M) 

La détermination de la trajectoire de la particule suppose la connaissance point par point 

de la vitesse du gaz. Le jet en impact sur une surface plane se décompose en trois parties 

principales: la zone de jet libre, la zone d'arrêt et la zone d'écoulement pariétal 

(Martin, 1977) (figure 1.8) 

Jet 
pariet::1l 

J~ 
Buse --i J ___ ( 

~ 1 1 

~
·.;..:..:3 1 E ,a. 1 1 
11\ 1 

ji 1 ' 
l 1 \ 1 

Coeur 
potentiel----1 

1 ·-------------~-

/////'///////////////////////.,~·-·///.1ll////////(/////.'///~////////;·~'l'/// 

R, 

1 
'(z 

Figure 1.8 Représentation d'un jet en impact sur une surface plane (Lédé et al., 1995b). 
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La zone de jet libre est formée du noyau potentiel et du jet libre proprement dit. La vitesse 

du gaz est supposée n'avoir qu'une composante verticale. Dans le noyau potentiel cette 

composante est constante et égale à la vitesse de gaz en sortie de buse V o. 
Dans la zone d'arrêt le courant gazeux est dévié. li y a apparition de composantes radiales 

de vitesse de gaz qui augmentent lorsque l'on s'éloigne, à z donné, du point d'arrêt 0 du 

jet. Les composantes verticales de la vitesse, quant à elles, diminuent au fur et à mesure 

que l'on se rapproche de la plaque. 

La couche limite laminaire est définie comme étant le lieu où la composante radiale de la 

vitesse représente 99% de sa valeur en zone d'arrêt. Elle est supposée d'épaisseur 

constante, égale à oo. 
La zone de jet pariétal est la zone où le gaz s'écoule parallèlement à la plaque. Les vitesses 

du gaz sont supposées nulles au bord du jet et à la paroi. Elles passent par un maximum à 

une distance o correspondant au bord de la couche limite turbulente. 

Ces différentes parties du jet ont été découpées en zones, représentées sur la figure I.9 

par les lettres A à W, à l'intérieur desquelles on suppose connues des lois analytiques 

simples représentant le profil de vitesse du gaz. Ces lois sont en général tirées de la 

littérature et sont le résultat de mesures effectuées sur des jets monophasiques turbulents. 

On suppose que les particules, en faible concentration, ne modifient pas 

l'hydrodynamique du gaz. Lorsque les données expérimentales manquent elles sont 

remplacées par des expressions mathématiques reposant sur des critères de continuité 

entre zones. Ces critères seront discutés ultérieurement. 

Dans la buse, les vitesses verticales sont représentées par les équations correspondant à 

un écoulement turbulent en conduite (Midoux,l985). Le régime est supposé parfaitement 

établi à l'intérieur de la buse. Ceci a été justifié par le fait que des expériences effectuées 

avec des formes et des longueurs de buse différentes n'ont révélé aucune différence 

notable sur la position d'arrêt des particules sur la plaque (Lédé et al.,l992). 

Les profils de vitesse correspondant à chacune des zones A à W sont donnés dans 

l'annexe 2. 

Dans cette optique: 

- les fluctuations de vitesse de gaz dues à la turbulence ne sont pas prises en compte. 

- l'air environnant, extérieur aux limites du jet, est supposé au repos: son vecteur vitesse 

est nul en tout point. Les recirculations ou vortex pouvant se produire à l'interface entre le 

jet et l'air environnant ou au voisinage de la buse ne sont pas pris en compte. 
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Figure 1.9 Définition des différentes zones d'un demi-jet d'après (Marcant,l991). 

1.2.4. SIMULATION DE LA TRAJECTOIRE D'UNE PARTICULE 

(M), (B) 

1.2.4.1. Structure du programme de simulation (M) 

La modélisation de la trajectoire d'une particule se fait grâce à un logiciel écrit en langage 

Fortran intégrant les équations du mouvement de la particule, les équations de chocs 
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particule-paroi, les profils de vitesse du gaz. La structure de ce programme est reproduite 

sur la figure 1.1 O. 

Les données du problème sont introduites dans un fichier d'entrée. Y figurent: 

- les caractéristiques de la particule (pp. dp) 

- les valeurs initiales de la vitesse de translation et de rotation de la particule ainsi 

que sa position initiale 

-les paramètres caractérisant l'impact pour le couple particule-paroi considéré (e, 

f, fo) 

- les caractéristiques du gaz (pg. !J.g) 

-les caractéristiques géométriques du système (diamètre de buse D, hauteur buse-

plaque H, vitesse de gaz en sortie de buse Vo, cotes de la buse ... ) 

L'organigramme nécessite de préciser la condition de choc de la particule sur la paroi et la 

condition d'arrêt hydrodynamique de cette même particule. La particule est supposée 

arrêtée lorsque l'écart entre les abscisses de deux rebonds successifs devient inférieur à 

~r=l0-5 rn (Marcant,1991). Cette condition d'arrêt a été changée en ~r < dp comme le 

montre le tableau 1.2. Cette nouvelle condition ne change pas de manière significative la 

distance d'arrêt de la particule mais permet de réduire de façon notable le nombre de 

chocs contre la paroi et par là même le temps de calcul. 

Rayon d'arrêt Nombre de Rayon d'arrêt Nombre de 

(x 102 rn) chocs Ra (x 102 rn) chocs 

8,75 10 8,75 8 

7 14 24 7 12 14 

40 7,35 35 7,31 19 

50 9,53 38 9,48 20 

60 12,97 37 12 1 18 

70 15,90 38 15,83 18 

80 16 05 45 15 6 21 

90 16,27 51 16,15 23 

100 17 28 56 17,15 26 

Tableau 1.2. Influence de la condition sur le rayon d'arrêt de particule et sur le nombre de chocs en 

fonction du diamètre de la particule. Particules de verre (Pp=2510 kg/m3), Vo=20 m/s, D=3.1Q-3 rn, 

H/D=lü. 
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PROGRAM?vŒ PRL~CIPAL 

- lniüalisation de x. '/· z. U x, Uy, U z, 
~ , ny et nz a l'instant t. 

- Calcul par le logiciel LSODA des 
valeurs de x. y, z. U x. Uv. Uz, 
nx, ny et Oz à l'instanit+pas. 

Condition de choc réalisée ? 
(z cl< z <z d 

NON 

_J ' 

SOUS-PRCGRAMMES 

VITGAZ: 
Profils de vitesses du gaz 

EQUADIF: 
Equations (I. 8). (I. 9) 

Calcul de U2r. U:.>s. U21 .n2r • 0 2s et n2t 
c. ~ c. ' c.. c... 

Condiüon de non glissement (I.l6)vérifiée? 

Résolution des équations 
du § 1.2.2.2.2. 

Résoluüo"n des équations 
du § 1.2.2.2.1. 

1 

l_ 

Condition d'arrêt réalisée ? 
(x (choc n° ic)- x (choc no ic-1) < .6.r ) 

OUI 

Réinitialisation du pas 

~~~4-------------------------------;__~_ï_e·t~ 

Figure 1.10 Organigramme du programme de simulation de trajectoires de particules (Marcant, 1991). 
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La résolution du système d'équations donne accès aux valeurs locales des vitesses 

linéaires et de rotation de la particule ainsi qu'aux vitesses de gaz tout au long de la 

trajectoire de cette particule. L'ensemble des positions spatiales de la particule, stockées 

dans des fichiers appropriés, permet de tracer sa trajectoire. Les calculs fournissent 

également la distance d'arrêt de la particule, grandeur qui servira dans le paragraphe 

suivant de support dans la comparaison de la théorie avec l'expérience. 

1.2.4.2. Comparaison avec l'expérience (M) 

Le problème d'une comparaison théorie-expérience réside dans le fait que les poudres qui 

servent de support à l'expérience ne sont pas monodisperses: elles possèdent en effet une 

certaine répartition granulométrique. Le modèle, lui, s'attache au devenir d'une particule 

de diamètre donné. La seule donnée qui peut permettre une comparaison 

théorie/expérience est la distance d'arrêt de la particule: au niveau expérimental l'analyse 

d'image a permis de déterminer J.ll} le rayon d'arrêt moyen des particules de diamètre dpj 

(cf. paragraphe I.l); au niveau théorique le modèle permet de calculer la distance d'arrêt 
pour toute particule de diamètre dpj donné. 

On ne peut pas parler de distance d'arrêt théorique sans évoquer le problème des 

conditions initiales pour la particule dans la buse. 

I.2.4.2.l.Influence des conditions initiales 

Le calcul de la distance d'arrêt pour une particule de diamètre donné nécessite de définir 

au préalable la vitesse et la position initiale de cette particule dans la buse. Toutes les 

composantes des vitesses de rotation et linéaire de la particule sont initialement nulles. La 

position initiale de cette dernière est caractérisée par le rayon ri. ri varie de 0 à D/2. La 

figure I.ll représente les variations de la distance d'arrêt Ra en fonction de ri pour quatre 

diamètres de particules. 
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Figure 1.11. Variations du rayon d"arrêt Ra en fonction de la position initiale ri. de la particule dans la 

buse (Marcant,1991) 

Cette figure montre que Ra dépend de ri et ce, d'autant plus que la granulométrie de la 

poudre est faible. Ces variations révèlent des sauts brusques de la distance d'arrêt pour 

parfois des faibles écarts de ri. Les distances d'arrêt hormis celles associées aux sauts 

brusques pour quelques valeurs de ri sont en revanche à peu près constantes. 

Les figures 1.12 et 1.13 représentent les trajectoires d'une particule de 50 jlm dans le jet 

gazeux pour un ri respectivement égal à 1.10-3 rn et 1,13.10-3 m. La simulation à 

1,13.10-3 rn correspond à un brusque saut de la distance d'arrêt. 

On constate que: 

(a) les trajectoires ne sont pas superposables 

(b) la trajectoire correspondant à ri=1,13.10-3 rn présente un deuxième rebond haut 

et long, la particule n'intègre définitivement la couche limite que pour r supérieur à 

8.10-2 rn 
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(c) la trajectoire correspondant à ri=I0-3 rn ne présente pas ce rebond singulier, la 

particule est intégrée dans la couche limite dès 2.10-2 m. 

Le rebond singulier de la particule partie à ri=l,13.I0-3 rn semble être lié à un choc sur la 

paroi ayant lieu à peu près à la jonction entre le jet pariétal et le jet incident. C'est l'endroit 

où la section du jet est la plus restreinte et où, par conséquence, les vitesses radiales 

gazeuses risquent d'être les plus importantes. 

0.035 - z (rn) 

0.030 
1 
1 
1 
1 

0.025 1 
1 
1 
1 
1 

0.020 
1 

Î \ 
1 
1 

0.015 1 
1 
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Traje<:toiro 

J<t incidont 

dp =50 J.!ID 
ri= Io-3 m 

Jet pariéul 

\ --'-----------
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-------- .................... /'"'~'~'"'''. 
0~--~~~~~~==~====------------~---o.o:w 
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0.025 Trajectoir< 

Jet incident 
0.020 
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.... --

0.0~0 0.060 

dp =50 J.!ffi 
ri= 1.13 x1o-3m 

0.080 

................. 

----Jet pariétal _-"", _>/__./-
_,..,.. .... 

0.100 

(bl 

0.005 ---~-- . ... /'"''' L<m"' <'> .... ---------
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Figures 1.12 et 1.13. Trajectoires d'une particule de 50 Jlffi pour deux valeurs de ri. 
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Une attention plus particulière a donc été apportée à l'influence de la vitesse gazeuse 

radiale sur la trajectoire des particules. 

Pour une particule de diamètre 50 ~rn et pour un ri donné on a relevé la distance d'arrêt 

ainsi que la vitesse gazeuse radiale maximale à laquelle la particule est soumise pendant la 

totalité de sa trajectoire. Sur la figure 1.14 ont été portées la distance d'arrêt de la particule 

et la vitesse radiale maximale gazeuse supportée par la particule pendant sa trajectoire en 

fonction de ri. 
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Figure 1.14.Distance d'arrêt et vitesse gazeuse radiale maximale supportée par une particule de 50 11m 

en fonction de ri. 

Cette figure permet de montrer très clairement que le saut brusque de la distance d'arrêt 

pour un domaine très restreint de ri est très étroitement lié à la vitesse gazeuse radiale à 

laquelle est soumise la particule. Seules les particules soumises au cours de la trajectoire à 

une vitesse gazeuse radiale de l'ordre de 8-9 mis présentent une valeur singulière pour la 

distance d'arrêt. 

Afin de savoir dans quelles zones du jet interviennent ces vitesses gazeuses supérieures à 

8 mis les vitesses radiales du gaz issues des différentes corrélations de l'annexe 2 ont été 

visualisées sur la figure 1.15. L'axe des y représente un axe lié à la plaque. Les 

différentes couleurs sont associées aux isovitesses gazeuses, l'échelle représentant des 

rn/s. 
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Cette figure 1.15 montre que les vitesses supérieures à 8 m/s se trouvent localisées dans 

un petit noyau correspondant à la frontière entre la zone d'arrêt du jet gazeux et le jet 

pariétal. Cette zone est caractérisée par un rétrécissement de la section du jet et par une 

augmentation de la vitesse gazeuse (conservation de la quantité de mouvement). 

Lorsqu'un choc se produit dans cette zone, la vitesse d'impact de la particule se trouve 

augmentée et l'angle d'impact par rapport à la plaque augmenté ce qui permet d'expliquer 

un rebond plus long et plus haut. 

Ces résultats confirment ce que les trajectoires des figures 1.12 et 1.13 avaient laissé 

supposer: les brusques sauts de la distance d'arrêt pour certaines valeurs de ri ne sont pas 

dues à un problème de résolution des équations du mouvement mais sont inhérents à la 

structure même du jet gazeux. La comparaison avec l'expérience devra tenir de ces 

singularités, par le biais par exemple de moyennes. 

Pour une particule de diamètre donné il existe donc autant de distances d'arrêt qu'il y a de 

positions initiales ri dans la buse. D'où la nécessité d'effectuer une moyenne et de la 

comparer à la valeur 1-llj issue de l'expérience pour chaque diamètre de particule dp. 

Le problème est de choisir des valeurs de ri bien réparties dans la section de la buse afin 

de rendre compte des possibilités réelles du grain de partir en certains points. La section 

droite de la buse a été divisée en k couronnes concentriques jointives représentant 

chacune une tranche de 100/k % en nombre des particules de la taille considérée. En 

supposant la densité surfacique des particules constante dans la section, le rapport du 

nombre de particules de la classe étudiée incluses dans une couronne délimitée par les 

rayons finf et rsup au nombre de particules contenues dans la section entière de la buse est 

égal à: 

1 _ 4 ( r~up - rfnf) 

k D2 (1.20) 

La position ri comprise entre finf et rsup pour chaque couronne est calculée de telle sorte 

que 50% en nombre des particules de cette couronne sont situées entre finf et ri. Elle a 

pour expression: 

0 1 ( 2 2 ) n = 2 r inf + r sup (I. 21) 

Le rayon d'arrêt moyen théorique est ensuite obtenu en moyennant, sur une section 

complète de la buse, les distances d'arrêt calculées à partir des différents ri. La division 
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de la section d'introduction en dix couronnes s'est révélée suffisante pour accéder à la 

distance moyenne d'arrêt (augmenter le nombre de couronnes ne modifie pas la valeur 

trouvée avec dix couronnes). 

I.2.4.2.2.Validité du modèle (M), (B) 

La plupart des paramètres du modèle sont issus des conditions opératoires (Vo, D, H ... ) 

ou de la nature des particules considérées et sont connus. Les paramètres liés aux chocs: 

e, f et fo ne se trouvent pas facilement dans la littérature. C'est pourquoi une optimisation 

numérique basée sur ces trois paramètres a été réalisée. 

L'algorithme utilisé est fondé sur la méthode du complexe de Box. Il fournit le minimum 

d'une fonction objectif à l'intérieur d'une zone de recherche donnée. La fonction objectif 

considérée a été la somme des carrés des écarts entre les rayons moyens théoriques et 

expérimentaux (!llj). 

L'optimisation a été réalisée pour des valeurs standard des différents paramètres 

opératoires: 

- vitesses initiales de translation et de rotation de la particule nulles 

- H=3.10-2 rn, D=3.1Q-3m, Vo=20 m.s-1 

-air à température ambiante 

-billes de verre de densité 2510 kg.m-3. 

Les diamètres de particules utilisés étaient compris entre 40 et 80 !lm. 

Les résultats obtenus ont été les suivants: 

le= 0,95 f = 0,40 fo =0,71 

Ces résultats sont en accord avec ceux existant dans la littérature. Massah et al. (1995), 

par exemple, ont mesuré pour le verre e=0,94. 

Afin de visualiser cette comparaison théorie-expérience, la figure I.3 (Lédé et al.,l995a), 

représentant à la fois les rayons d'arrêt expérimentaux obtenus à partir des observations 

visuelles des dépôts et ceux obtenus à partir de l'analyse d'image en fonction du nombre 

de Stokes, a été complétée en faisant figurer les rayons d'arrêt moyens théoriques donnés 

par le modèle [figure 1.16, (Lédé et a1.,1995b)]. Ceux-ci ont été calculés pour des 

diamètres de particule compris entre 20 et 80 !lm, dans les conditions standard de 

paramètres (définies § 1.2.4.2.2.) et ont été représentés en fonction du nombre de Stokes 

correspondant. Les limites extrêmes liées à chaque valeur moyenne correspondent aux 

valeurs extrêmes du rayon d'arrêt Ra observées en fonction de ri (cf. figure I.ll) 
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Figure 1.16. Comparaison des rayons d'arrêts moyens réduits théoriques 2Ra!D obtenus à partir du 

modèle avec les valeurs expérimentales réduites du rayon d'arrêt issues de la figue L3 (Lédé et al.,1992a) 

en fonction du nombre de Stokes Sto d'après Lédé et al. (1995b) 

On constate que pour des diamètres de particules supérieures à 30 !J.m l'accord 

théorie/expérience s'avère satisfaisant. L'accord est en particulier très bon avec les 

mesures visuelles globales. 

En revanche, pour des valeurs de diamètres de particules inférieures à 30 !J.m les valeurs 

théoriques s'écartent des valeurs expérimentales. Plusieurs raisons ont été évoquées: 

(a) l'hypothèse de la répartition uniforme des particules de diamètre donné sur une section 

de la buse peut-être inexacte pour des fines particules qui auraient tendance à se 

concentrer au centre de la buse 

(b) l'arrêt précoce des très fines particules en raison de certaines forces électrostatiques 

non prises en compte dans le modèle 

(c) les hypothèses simplificatrices du modèle (fluctuations des vitesses dues à la 

turbulence négligées, modèle de rebonds réguliers ... ). 

Il est à noter que les plages d'incertitudes liées aux fluctuations du rayon d'arrêt théorique 

en fonction de ri sont bien plus étroites que celles liées aux mesures par analyse d'image. 

L'influence de ri comparée aux incertitudes expérimentales ne semble donc pas capitale. 
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L'optimisation des paramètres e, f et fo et la comparaison théorie-expérience ont été faites 

sur la base de rayons d'arrêt calculés dans les conditions standard des paramètres, en ne 

faisant varier que le diamètre des particules. Afin de confirmer la validité du modèle il 

s'agit à présent de montrer que si l'on fait varier les différents paramètres du modèle (Vo, 

D, pg, pp, J...lg···) les rayons d'arrêt calculés sont en bon accord avec la corrélation de 

Lédé et al. (1992) issue de l'expérience. Ce sera le but du paragraphe suivant consacré à 

l'étude de sensibilité du modèle. 

1.2.4.3. Etude de sensibilité du modèle (B) 

Cette étude vise à déterminer quels sont les paramètres qui influent sur l'hydrodynamique 

des particules et quelle est leur importance relative. Le principe est de faire varier chaque 

paramètre de façon indépendante, tous les autres paramètres étant pris égaux aux valeurs 

standard définies au § 1.2.4.2.2 et d'essayer de rassembler les résultats sous forme de 

nombres adimensionnels. 

S. Marcant (1991) a déjà étudié l'influence des paramètres du modèle sur la distance 

d'arrêt des particules et a montré que la distance d'arrêt: 

- ne dépendait pas de la hauteur buse-plaque H ni des coefficients de frottement f 

etfo 

- dépendait en revanche de façon significative du coefficient de restitution e 

- augmentait avec Pp et Vo, diminuait avec IJ.g et dépendait peu de Pg 

Les courbes de variations de ces différents paramètres sont reproduites en annexe 3. 

Les remarques du paragraphe précédent concernant l'influence de la position initiale de la 

particule dans la buse ri sur le rayon d'arrêt Ra justifie une étude de la sensibilité du 

modèle en se plaçant à ri=I0-3 rn dans tous les cas: on peut alors s'affranchir de la 

moyenne sur les ri, lourde à mettre en oeuvre. En effet, la prise en compte des 

fluctuations de la distance d'arrêt en fonction de ri n'apporte pas de modification notable 

par rapport à l'hypothèse ri=I0-3 m. 

H, f et fo n'ayant pas d'influence sur la distance d'arrêt, ils sont gardés constants et 

égaux aux valeurs standard dans toutes les simulations. 

Le coefficient de restitution e est déjà lui-même un nombre sans dimensions. L'étude des 

variations de la distance d'arrêt en fonction de e montre qu'elles suivent une loi mal 

définie, difficile à traduire mathématiquement. C'est pourquoi toutes les simulations vont 

être effectuées à e constant, égal à 0,95. 

Les paramètres restant à étudier sont alors les suivants: pp, dp, pg, J...lg, Vo, O. 

On recherche une loi du type Ra=f(pp, dp, pg, J...lg, Vo, D). 
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Ces sept variables font intervenir trois grandeurs fondamentales: la masse, la longueur et 

le temps. D'après le théorème de Buckingham relatif à l'analyse dimensionnelle, 

(Midoux, 1985) cette loi peut être mise sous la forme: 

(1.22) 

où les Di sont des groupements adimensionnels indépendants des sept variables initiales. 

Ils se présentent le plus souvent sous la forme: 

le dénominateur comportant autant de variables que de grandeurs fondamentales (ici 3). 

On choisit comme variables au numérateur Ra, pp, dp et Pg· Il reste pour le dénominateur: 

1-lg, Vo et D. On obtient alors: 

On établit alors le bilan dimensionnel pour chacun des groupements ce qui conduit à: 

TI - Ra TI - Pp D V o TI - Pg D V o TI - dp 
1 -n' 2 - 1-lg , 3- 1-lg , 4- 0 

I13 est le nombre de Reynolds en sortie de buse. 

On peut alors écrire: 

où A, a1, a2 et a3 sont les inconnues. 

(1.24) 

(1.25) 

(1.23) 

En remarquant que I12.IJ42=18.Sto on va de plus supposer que: ~=2a2 afin de pouvoir 

écrire la relation (1.25) sous la forme: 
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2Ra -AR aS b --- e t0 (1.26) 
D 

Dans chaque simulation on calcule la distance d'arrêt et le temps de trajectoire c'est-à-dire 

le temps mis par la particule depuis son départ de la buse jusqu'à son arrêt complet sur la 

plaque. Les paramètres que l'on a fait varier sont les suivants: 

30 

0,1 2 

20 60 

1000 4000 

1 5 6 

Tableau 1.3. Domaine de variation des différents paramètres 

Les résultats des simulations sont consignés dans l'annexe 4 . 

La figure 1.17 visualise les variation de la distance d'arrêt Ra des particules en fonction de 

leur diamètre sur l'ensemble des simulations. 
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Figure 1.17. Variation de la distance d'arrêt Ra en fonction du diamètre de particule. 
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Sur cette figure on constate que: 

(a) globalement la distance d'arrêt des particules augmente lorsque le diamètre de la 

particule augmente 

(b) le diamètre d'arrêt des fines particules est du même ordre de grandeur que celui 

des 40 1-1-m. Ceci avait déjà été constaté par Lédé et al. (1995b): la distance d'arrêt 

moyenne des particules passe par un minimum pour un diamètre voisin de 30 1-1-m. 

Ceci est certainement dû au fait qu'en dessous de ce diamètre les forces de 

frottement l'emportent sur les forces d'inertie: les particules se retrouvent entraînées 

plus loin dans le jet pariétal. 

!.2.4.3.1. Influence du nombre de Reynolds sur la distance d'arrêt 

Parmi les simulations qui ont été faites quelques unes l'ont été avec des nombres de 

Stokes égaux ou voisins mais avec des nombres de Reynolds différents. Ces simulations 

ont permis de tracer l'évolution de 2RafD en fonction de Re à Sto constant. Les résultats 

sont visualisés sur la figure I.l8. 
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Figure 1.18. Variations de 2Ra!D en fonction du nombre de Reynolds pour différentes valeurs du 

nombre de Stokes. 
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D'après cette figure on en conclut que, pour Sto>80, la variable 2RafD ne dépend pas du 

nombre de Reynolds. Les simulations pour lesquelles Sto est inférieur à 80 correspondent 

en général aux simulations relatives aux particules de diamètre inférieur à 30 j.lm. Dans ce 

cas la distance d'arrêt n'est plus indépendante du nombre de Reynolds: elle augmente 

lorsque celui-ci augmente. Cela peut vraisemblablement s'expliquer par le fait que la 

particule est traceur du gaz et qu'elle va être sensible à toute modification apportée dans 

l'hydrodynamique du gaz. Pour les grosses particules, du fait de leur plus grande inertie, 

l'influence de l'hydrodynamique du gaz est plus faible. 

D'après l'analyse dimensionnelle on devrait à présent pouvoir corréler la distance d'arrêt 

des particules avec le seul nombre de Stokes. 

1.2.4.3.2. Influence du nombre de Stokes sur la distance d'arrêt 

L'ensemble des simulations a été utilisé pour déterminer l'influence du nombre de Stokes 

sur la distance d'arrêt des particules. Le fait que le nombre de Reynolds varie n'est pas 

gênant, d'après les conclusions qui précèdent. 

La figure 1.19 rassemble les résultats obtenus. 
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Figure 1.19. Influence du nombre de Stokes sur la distance d'arrêt des particules. Comparaison avec la 

corrélation de Lédé et al. (1992) issue de l'expérience. 
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Sur cette figure on constate que: 

(a) pour St:o>80 la variable 2Ra!D est très bien représentée par la corrélation établie 

par Lédé et al. (1992) à partir des points expérimentaux 

(b) les Sto inférieurs à 80 correspondent bien aux particules fines de diamètre 

inférieur à 30 ~-tm. Pour ces points-là, la corrélation n'est plus valable. 

Cette étude de sensibilité a permis de montrer que la distance d'arrêt réduite 2Ra/D ne 

dépend que du nombre de Sto, pour St:o>80, et qu'elle est bien représentée par la loi: 

~~ = 8.8 Sto0.421 (1.27) 

Cette loi, établie par Lédé et al. (1992) à partir de points expérimentaux, confirme la 

validité du modèle. 

Pour les St:o inférieurs à 80, c'est-à-dire pour les fines particules, cette loi n'est plus 

valable, la distance d'arrêt dépendant alors du nombre de Reynolds: la particule se 

comportant plus comme traceur du gaz devient plus sensible à une modification de 

l'hydrodynamique du gaz. 

La distance d'arrêt permet de caractériser le résultat d'une projection de particule sur la 

plaque mais pas le transit de la particule. C'est pourquoi lors des simulations on s'est 

aussi attaché à calculer le temps de trajectoire. Cette étude va permettre de confirmer le 

comportement spécifique des particules inférieures à 30 ~-tm. 

La figure 1.20 visualise la variation du temps de trajectoire ttr en fonction du diamètre de 

particule sur l'ensemble des simulations réalisées. 

On constate globalement que le temps de trajectoire augmente lorsque le diamètre de 

particule augmente. L'étalement des points, notamment pour les grands diamètres, est en 

général dû aux valeurs extrêmes de la viscosité du gaz. Il aurait peut-être fallu restreindre 

le domaine de variation de cette viscosité. 
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Figure 1.20 Variation du temps de trajectoire ttr en fonction du diamètre de particule. Chaque point 

représente une simulation. 

Afin de caractériser le transit des particules entre la buse et la plaque on définit la vitesse 

moyenne de transit de la particule, notée Umoy et ayant pour expression: 

(I.28) 

Cette vitesse est rendue adimensionnelle en la divisant par la vitesse terminale de chute de 

la particule Ut. 

Ut est la vitesse limite atteinte par la particule lâchée avec une vitesse nulle dans un fluide 

de propriétés connues. Pour la calculer il est nécessaire d'évaluer le nombre d'Archimède: 

(I.29) 

Suivant la valeur de ce nombre le régime de chute peut être soit de Stokes soit de Van 

Allen. Il est alors possible (tableau 1.4) de calculer le nombre de Reynolds terminal de 

chute défini par: 
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(1.30) 

et d'en déduire la vitesse recherchée Ut. 

de Stokes Ar <27,6 

I0-4 <Ret< 1 

de Van Allen 27,6 <Ar <4,4.105 

1 < < 103 

Re = Ar (1 + 0.15 Re 0·687 )-
1 

t 18 t 

Ar 
Re=-

t 18 

Ret = 0.153 Ar0·714 

Tableau 1.4 Relations entre le nombre d'Archimède Ar et le nombre de Reynolds terminal de chute Ret 

(Midoux, 1985) 

Les valeurs de Ut, de Umoy et de UmoyfUt sont reportées dans l'annexe 4. 

Comme pour la distance d'arrêt on recherche une loi adimensionnelle du type: 

Umoy 
--=G1(Re,St0 ) (1.31) 

Ut 

Umoy 
1.2.4.3.3. Influence du nombre de Reynolds sur le rapport --

Ut 

Parmi les simulations qui ont été faites quelques unes l'ont été avec des nombres de 

Stokes égaux ou voisins mais avec des nombres de Reynolds différents. Ces simulations 
u 

ont permis de tracer l'évolution de moy en fonction de Re à Sto constant. Les résultats 
Ut 

sont visualisés sur la figure 1.21. 

On en conclut que, comme pour la distance d'arrêt, pour Sto>80, la variable umoyfut ne 

dépend pratiquement pas du nombre de Reynolds. Les simulations pour lesquelles Sto est 

inférieur à 80 correspondent en général aux simulations relatives aux particules de 

diamètre inférieur à 30 !J.m. On retrouve ici le comportement singulier des particules de 

faible diamètre. 
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Figure 1.21. Variations de Umoylut en fonction du nombre de Reynolds pour différentes valeurs du 

nombre de Stokes. 

Il va s'agir à présent de corréler la distance d'arrêt des particules avec le seul nombre de 

Stokes. 
Umoy 

1.2.4.3.4. Influence du nombre de Stokes sur le rapport --
ut 

L'ensemble des simulations a été utilisé pour déterminer l'influence du nombre de Stokes 

sur la vitesse moyenne des particules. Le fait que le nombre de Reynolds varie n'est pas 

gênant, d'après les conclusions qui précèdent 

La figure 1.22 rassemble les résultats obtenus. 

Les corrélations 1 et 2 correspondent respectivement au lissage de tous les points et au 

lissage de tous les points sauf ceux relatifs aux particules de diamètre 20 j..lm . 

Les remarques que l'on peut faire à propos de la figure 1.22 sont les suivantes: 

(a) pour Sto >80 les points obtenus sont bien représentés par l'une ou l'autre des 

corrélations 

(b) les particules de diamètre inférieur à 30 j..lm (Sto <80) s'écartent légèrement des 

deux corrélations. Le comportement singulier de ces particules est moins prononcé 

que dans le cas des diamètres d'arrêt 

(c) les fines particules ont une vitesse moyenne de transit qui est en général dix fois 

supérieure à leur vitesse terminale de chute 
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Figure 1.22 Influence du nombre de Stokes sur la vitesse moyenne adimensionnelle des particules 

calculée par le modèle; corr.=corrélation. Pour la corrélation 1 tous les points ont été considérés, pour la 

corrélation 2 tous les points sauf ceux relatifs aux particules de 20 Jlm ont été pris en compte. 

(d) les particules de 60 ~-tm ont une vitesse moyenne de transit comparable à leur 

vitesse terminale de chute 

(e) la vitesse moyenne des particules de 80 ~-tm est au contraire plus faible que la 

vitesse terminale de chute. 

Ces remarques montrent que les fines particules sont considérablement accélérées par le 

jet gazeux et sensibles aux modifications hydrodynamiques du gaz (dispersion des points 

importante sur la figure 1.22) ce qui confirme la tendance traceur de gaz de ces particules. 

Elles ne sont toutefois pas rigoureusement traceur du gaz sinon elles ne s'arrêteraient pas 

sur la plaque. On peut supposer qu'à partir d'une certaine distance du point d'arrêt, du 

fait de la diminution progressive des vitesses gazeuses radiales les forces inertielles 

finissent par devenir prépondérantes même pour une fine particule 

Le seul nombre de Stokes ne suffit pas à caractériser leur mouvement. Il faudrait peut-être 

dans les corrélations prendre aussi en compte le nombre de Reynolds. 

La dispersion moindre des points pour les grosses particules prouve que ces dernières 

sont plus inertielles, dépendent moins de l'hydrodynamique du gaz. Celui-ci a 

vraisemblablement pour rôle d'une part de leur transmettre entre la sortie de buse et le 

premier impact la vitesse nécessaire à la poursuite de la trajectoire au-delà du premier 
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rebond, d'autre part, de leur redonner une composante de vitesse radiale lors de la 

réincorporation de celles-ci dans le jet pariétal après un rebond. Cette composante radiale 

est très importante car elle détermine l'angle d'impact de la particule sur la plaque (et par 

la même occasion l'angle de rebond). 

Cette étude de sensibilité a permis, outre la confirmation de la validité du modèle, de 

caractériser par deux lois adimensionnelles le transit des particules entre la buse et l'arrêt 

sur la plaque par le biais de la variable Umoylut et le résultat de la projection de particules 

dans le jet gazeux par l'intermédiaire de la variable 2Ra/D. 

Ces deux variables ne dépendent que du nombre de Stokes lorsque le diamètre des 

particules est supérieur à 30 Jlm. Les fines particules ont tendance à se comporter comme 

des traceurs du gaz et s'intègrent plus difficilement dans ces corrélations. 

L'un des objectifs du modèle était de pouvoir tracer la trajectoire d'une particule de 

diamètre donné depuis son départ de la buse jusqu'à son arrêt sur la plaque. C'est l'objet 

du paragraphe qui suit. 

1.2.4.4. Trajectoire des particules (M), (B) 

1.2.4.4.1. Visualisation (M) 

Toutes les trajectoires obtenues à partir du modèle sont planes. Les figures 1.23 à 1.26 

reproduisent, en guise d'exemple, les trajectoires de particules de diamètre 20, 40, 60 et 

80 Jlm respectivement. Elles ont été établies (Lédé et al.,l995b) pour des billes de verre 

(Pp=2510 kg!m3) et dans les conditions standard. Les limites de l'écoulement gazeux Uet 

incident, jet pariétal, couche limite 8, ... ) ont été indiquées en pointillés. 

Les conclusions de ces simulations sont les suivantes: 

• les trajectoires sont faites d'une succession de chocs et de rebonds d'autant plus 

importants et nombreux que les particules sont plus grosses 

• si 20:::;; dp (Jlm) :::;; 50 (figures 1.23 et 1.24) 

(a) les deux premiers chocs du grain s'effectuent à l'intérieur d'un disque fictif 

obtenu par intersection du cône de jet libre et de la plaque d'impact 

(b) le premier rebond entre ces deux chocs est toujours situé en zone d'arrêt et/ou de 

jet libre 

(c) le troisième choc a lieu dans la zone de jet pariétal et les particules sont entraînées 

au cours du deuxième rebond dans le jet pariétal et ce d'autant plus loin que la 

particule est plus fine 
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Figures 1.23 à 1.26. Simulation de trajectoires de quatre particules de diamètre 20, 40, 60 et 80 Jlm 

(traits pleins) dans un champ de gaz visualisé en trait interrompu. La couche limite est représentée en 

pointillés. Conditions standard. B=buse. Ra=distance d'arrêt (Lédé et al.,l995b). 
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• si 60 :::; dp (Jlm) (figures !.25 et !.26) 

(a) la hauteur du rebond est suffisamment grande pour permettre à la particule de 

sortir des limites du jet incident 

(b) les rebonds sont plus symétriques que pour les fines particules, les grosses 

particules étant vraisemblablement moins sensibles aux composantes radiales de 

vitesse du gaz. 

La maquette froide avait consisté jusqu'à présent à étudier, d'une part, le devenir d'une 

particule depuis la sortie de buse jusqu'à son arrêt sur la plaque et d'autre part la 

répartition des particules dans les couronnes de dépôt une fois la projection faite. Le 

système gaz-buse-jet gazeux peut en fait être considéré comme un système à une entrée et 

une sortie, l'entrée correspondant à la buse à travers laquelle une masse mo de poudre est 

projetée, la sortie correspondant à la plaque sur laquelle on récupère la poudre projetée. 

D'où l'idée d'effectuer un bilan de matière entre l"'entrée" et la "sortie" du système. 

1.3. PERTE DE MA TIERE DANS LE JET GAZEUX 

Une première série d'essais (Hanotel,1994) a montré que toute la poudre projetée ne se 

retrouvait pas dans la couronne de dépôt. Ces pertes sont vraisemblablement dues à 

l'hydrodynamique du jet (turbulence, recirculation ... ) et au fait que certaines particules, 

très fines (quelques Jlm), peuvent être entraînées au-delà de la limite externe de la 

couronne de dépôt. 

Un bilan de matière systématique dans des conditions opératoires variables a permis de 

mieux quantifier le problème. Cette étude a été initiée par Sven Unterberger, Diplomarbeit 

de l'université de Stuttgart (Allemagne) (1995) et exploitée dans le cadre de cette thèse. 

1.3.1.PRINCIPE DE LA METHODE 

Une quantité connue de particules de solide est projetée par un jet gazeux sur une plaque 

d'impact circulaire (froide) de diamètre dpl fixée par un plot au centre d'un support en 

métal. Autour de cette plaque d'impact on dispose une feuille d'aluminium de diamètre 

variable pour récupérer les particules qui ne se sont pas arrêtées sur la plaque. 

L'épaisseur de la plaque d'impact est supposée suffisante pour qu'une particule qui ne 

s'est pas arrêtée sur la plaque, une fois arrivée sur la feuille d'aluminium ne puisse pas 

être reprise par le gaz: les pertes dans le jet gazeux ne peuvent avoir lieu qu'entre 0 et 

dpl/2. (cf. figure !.27) Les particules une fois franchi le bord de la plaque d'impact 

subissent en quelque sorte une "trempe hydrodynamique". Ceci suppose que le bord de 

cette plaque ne perturbe pas l'hydrodynamique du jet gazeux. En général dpl est 
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suffisamment grand, ou autrement dit les vitesses gazeuses sont devenues suffisamment 

faibles, pour que l'effet de bord ne soit pas pris en considération. 

buse 

\ 

zone peu perturbée 
par le jet gazeux 

Figure 1.27 Influence de la plaque d'impact sur l'hydrodynamique du jet gazeux. 

Un bilan de matière va permettre d'avoir accès à la fraction de particules perdue du fait 

des zones de recirculation et de vortex au voisinage de la zone d'impact, de la turbulence 

du jet gazeux ... 

Le bilan de matière s'écrit comme suit: 

{ 

masse récupérée sur la feuille d'aluminium (rn) 

masse initialement projetée (mo) = + masse déposée sur la plaque (m' ) 

+ masse perdue (m'') 

(1.32) 

On définit les pertes P par: 

p = 100 (1-
masse récupérée sur la feuille d'aluminium + masse déposée sur la plaque) 

masse initalement projetée 
(1.33) 

soit encore: 

(1.34) 

Le dispositif expérimental est schématisé sur la figure 1.28. 
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Figure 1.28 :Montage expérimental en maquette froide utilisé pour mesurer les pertes de matière 
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La procédure employée pour une expérience est la suivante: 

1/ la plaque de diamètre donné sur laquelle on va effectuer la projection est placée 

sur le plot dans le bac de récupération 

2/ on effectue une projection de particules afin d'estimer les dimensions du dépôt 

3/ la plaque est retirée et on place sur le fond du bac de récupération une feuille 

d'aluminium de masse connue ayant approximativement les dimensions du dépôt. 

La plaque est replacée sur le plot et 

4/ on projette une masse connue de poudre. Afin d'obtenir une masse non 

négligeable sur la feuille d'aluminium, plusieurs projections de lQ-5 à 5 .lQ-5 kg de 

poudre chacune sont réalisées (cumul). On suppose que ces projections sont 

purement "additives" sans influence les unes sur les autres. Cette hypothèse sera 

justifiée plus loin (chapitre maquette tiède). 

51 la poudre récupérée sur la feuille d'aluminium est ensuite pesée. Les particules 

qui se seraient déposées sur la plaque d'impact sont récupérées à l'aide d'un papier 

collant de masse connue. 

6/ le bilan de matière (!.34) permet de calculer les pertes 

Toutes les masses entrant en jeu dans le bilan de matière sont déterminées avec une 

balance de précision Sartorius permettant des pesées à 0,001 g près. 

1.3.2. PARAMETRES OPERATOIRES 

Les facteurs pouvant a priori avoir une influence sur les pertes sont les suivants: 

- le diamètre dp des particules 

- la masse volumique PP des particules 

- la masse volumique pg du gaz 

- la vitesse V o du gaz à la sortie de la buse 

- le diamètre D de buse 

- le diamètre dpi de la plaque d'impact 

-la distance H entre la buse et la plaque d'impact 

Une étude paramétrique de chaque facteur aurait nécessité un grand nombre 

d'expériences. Afin de limiter de nombre d'essais un plan d'expériences a été mis en 

oeuvre. Le but est de détecter les facteurs influents et de voir qualitativement comment 

évoluent les pertes si on fait varier tel ou tel paramètre. Le plan d'expériences est 

couramment employé par certains auteurs (Fliss et al.,1995). 

La forme la plus usuelle des plans d'expériences est le plan factoriel à deux niveaux. On 

fixe seulement deux valeurs pour chaque facteur étudié. Ces valeurs fixées seront 
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dénommés niveaux .. Ensuite on définit pour chaque facteur Xi choisi une variable centrée 

réduite Xi de la façon suivante: 

Xi - Ximn + X.ru, 

Ximax - Xm.in 
2 

(!.35) 

Pour les valeurs extrêmes du facteur Xi (valeurs minimale et maximale du tableau I.5), la 

variable centrée réduite Xi prend la valeur -1 au niveau bas et la valeur + 1 au niveau haut. 

Cela permettra de traiter tous les facteurs de la même manière, indépendamment des 

différentes unités et de la nature du facteur. 

Un plan d'expériences consiste à effectuer des expériences aux points extrêmes du 

domaine expérimental d'une façon programmée. Un plan à n facteurs, à deux niveaux 

pour chaque facteur, nécessite théoriquement 2n expériences. Les résultats de ce plan 

s'expriment sous la forme d'un modèle mathématique multilinéaire: 

P = J.L + 'LEi · xi + 'L Eij · xi · xj + . . . + E1234567 · xl · x2 · x3 · x4 · Xs · x6 · x7 
ij, h•j 

(1.36) 

La moyenne J.l des réponses mesurées ainsi que les coefficients Ei, Eij, ... , appelés 

effets, peuvent être déterminés à l'aide des 2n expériences. Un effet caractérise 

l'influence d'un facteur sur la réponse. 

Une comparaison des effets relatifs à chaque facteur permettra de mettre en évidence les 

facteurs influents. 

Les limites du domaine d'exploration pour les différents facteurs sont reportées dans le 

tableau 1.5: 

masse 

D 

masse vo gaz pg 

vitesse 0 

200 kg/rn 
(silice) 

mm 

mm 

1,29 kg/rn 
(air) 

mm 

Tableau 1.5. Limites du domaine d'exploration des différents facteurs. 
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La mise en oeuvre de ce plan d'expérience est détaillé dans (Goupy,1988; 

Unterberger,1995) et résumée en annexe 5. 

Les intervalles de variation des facteurs dso, PP, D, Vo ont été choisis de façon à avoir 

une variation suffisante des facteurs tout en conservant des dimensions de dépôt 

raisonnables. On s'est servi pour cela de la corrélation reliant la distance d'arrêt Ra des 

particules au nombre de Stokes (cf. paragraphe 1.1.2.): 

(
10 ::; St0 = PP d~ V 0 

::; 700)) 
18 !lg D 

(1.37) 

Elle a permis d'estimer les dimensions du dépôt pour des valeurs des facteurs données et 

par là de restreindre l'intervalle de variations de ces valeurs si les dimensions du dépôt 

des particules s'avéraient trop grandes. 

L'intervalle de variation du facteur H (distance buse-plaque) a été imposé par la géométrie 

du système (déplacement limité du support en translation). 

On a utilisé un gaz ayant une masse volumique plus grande que l'air afin que 

l'incorporation du fluide environnant dans le jet soit la plus faible possible. Des relations 

permettant de calculer l'incorporation du fluide environnant dans un jet gazeux pour 

différents types de gaz peuvent être trouvées dans (Marcant,1991): 

Pour le "niveau haut" de la masse volumique des particules des billes de verre, de forme 

bien sphérique, de masse volumique égale à 2500 kgfm3 et une répartition 

granulométrique assez disperse ont été choisies. Pour le "niveau bas" on a utilisé des 

particules de silice de masse volumique égale à 200 kgfm3 et de forme assez bien 

sphérique. La faible masse volumique est due au fait que les particules sont constituées 

d'une agglomération de nano-particules, ce qui confère au grain une structure très 

poreuse. La répartition granulométrique des différents lots est obtenue par granulométrie 

laser MAL VERN. Les courbes correspondantes sont rassemblées en annexe 6. 

Les poudres sont caractérisées par leur diamètre moyen dso: cette grandeur peut s'avérer 

trompeuse car elle ne donne aucune information sur l'étalement de la courbe 

granulométrique. Ainsi, pour la silice, on peut remarquer que les courbes correspondant à 

des dso de 30 et de 70 11m se recoupent. Il faut donc être conscient du fait qu'un écart de 

40 11m sur le dso peut ne pas être très significatif. 
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1.3.3. RESULTATS 

Les valeurs des effets pour les facteurs considérés sont rassemblées dans le tableau 1.6: 

facteur dso PP D H Pg Vo dpi 

effet -1,69 -17,33 7,26 4,81 6,23 7,94 6,55 

Tableau 1.6. Valeurs des effets relatifs aux différents facteurs. 

L'incertitude sur ces coefficients est déterminée en effectuant une expérience au centre du 

domaine et en la répétant un certain nombre de fois (cf. annexe 5). Les mesures ont 

permis d'obtenir l'intervalle de confiance suivant: 

A A 

Ei - 2,16 < Ei < Ei + 2,16 (1.38) 

Ei désigne la valeur vraie de l'effet, Êi la valeur issue du tableau 1.6 

Si l'effet est bien plus grand que l'incertitude la conclusion est aisée, le facteur étudié est 

influent. Dans le cas ou l'effet est plus petit que l'incertitude expérimentale, la conclusion 

est que le facteur est sans influence. Si l'effet et l'incertitude sont du même ordre la 

conclusion n'est pas évidente. Le facteur peut être sans influence ou légèrement influent. 

De cette comparaison il résulte que : 

(a) le diamètre moyen des particules ne semble pas être un facteur significatif. 

Cela rejoint les remarques faites précédemment sur l'étalement des courbes 

granulométriques. 

(b) le facteur déterminant est la masse volumique des particules 

(c) les autres facteurs sont aussi, dans une importance moindre, significatifs. Les 

coefficients attachés à ces facteurs sont du même ordre de grandeur ce qui 

laisse supposer une influence comparable. 

(d) tous les coefficients sont positifs, sauf ceux relatifs à la masse volumique et au 

diamètre moyen des particules. 

Le tableau 1.7 résume l'influence de chacun des paramètres sur les pertes. 
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diminution 

augmentation 

Tableau 1.7. Influence des différents facteurs sur les pertes P. Les signes+ et -indiquent le sens de 
variation des pertes, le nombre de signes l'importance de l'influence du facteur considéré. 

1.3.3.1. Influence de la densité des particules sur les pertes 

La densité des particules semblant être le facteur prédominant quelques essais 

supplémentaires ont été réalisés. Il a fallu employer des solides de masse volumique 

intermédiaire entre celle de la silice (p=200 kg.m-3) et celle du verre (p=2500 kg.m-3): il 

s'agit du polystyrène sulfoné (p=900 kg.m-3) et d'une zéolithe (p=1200 kg.m-3). Toutes 

les particules se présentent sous forme plus ou moins sphérique et ont un diamètre d50 

voisin de 70 11m. Les pertes mesurées pour ces différentes particules sont visualisées sur 

les figures I.29 et I.30. 

Les expériences ont été faites avec de l'air comme gaz vecteur, une plaque d'impact de 

diamètre 0,12 rn, une hauteur buse-paroi de 3,75.10-2 rn et une buse de 3.10-3 rn de 

diamètre. La vitesse du gaz est égale à 40 m/s (figure I.29) ou 60 mis (figure 1.30). 

Ces figures mettent en évidence le fait que: 

(a) le modèle, même s'il donne bien les sens de variation des pertes en fonction de la 

densité, ne permet pas de prédire quantitativement les pertes quand la densité est 

différente de 200 kg/m3 ou de 2500 kg/m3. L'approximation variation linéaire n'est 

pas valable. ' 

(b)les pertes pour les particules ayant une densité supérieure à 1000 kgfm3 sont 

pratiquement constantes (environ 10 %) pour toutes les conditions expérimentales 

choisies. Pour celles dont la densité est inférieure à 1000 kg/m3, les pertes varient 

fortement en fonction de la densité. On peut remarquer une légère influence de la 

vitesse du gaz à la sortie de buse. 

(c) sous les conditions minimales (D= 3 mm, Vo= 40 m/s) l'accord entre le modèle 

et les expériences est satisfaisant avec les particules modèles du verre et de la silice. 
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Figure 1.29. Influence de la densité des particules sur les pertes en maquette froide. V o=40 mis 
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Figure 1.30. Influence de la densité des particules sur les pertes en maquette froide. V o=60 m/s 

Un paramètre n'a pas pu être pris en compte dans le plan d'expériences car il ne se traduit 

pas mathématiquement de façon simple: la forme des grains. 
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1.3.3.2.Influence de la forme des particules sur les pertes 

Des expériences pour étudier l'influence de la forme des particules sur les pertes ont été 

réalisées avec des particules suivantes (tableau 1.8): 

matière produit A tri-citrate bicarbonate de billes de verre produit C 
(cf.chap.III) de sodium sodium ( cf.chap.III) 

pP [kgfm3] 1580 1860 2160 2500 2770 

diamètre 28,6 45,7 tamisé, 44,8 36,6 
dso [!lm] 63-50 Jlm 
forme des particules cristaux, cristaux sphères bâtonnets 
particules ellipsoïdes cubique 

Tableau 1.8. Propriétés des particules utilisées. 

Toutes les expériences ont été effectuées dans les mêmes conditions expérimentales: 

-gaz: 

- diamètre de la buse: 

- vitesse du gaz: 

- distance buse/plaque: 

- diamètre de plaque: 

air 

D=4,5mm 

Vo=40m/s 

H = 37,5 mm 

dpi= 120 mm 

Les résultats obtenus sont visualisés sur la figure 1.31: 
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Figure 1.31. Influence de la forme des particules sur les pertes 

On constate que: 
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(a) les pertes mesurées pour les particules non-sphériques sont plus importantes 

que les pertes pour des particules sphériques. 

(b) pour le bicarbonate de sodium les pertes sont relativement bien estimées par le 

modèle linéaire. 

Cela suggère les réflexions suivantes: 

1) Les particules non sphériques ont certainement un comportement 

hydrodynamique différent de celui de particules sphériques. Ceci est d'autant plus 

net que la forme s'éloigne fortement de celle d'une sphère ( produit C -> 

bâtonnet, tri citrate de sodium -> cristaux broyés). Ces particules sont 

vraisemblablement plus sensibles à la turbulence et sont plus facilement entraînées 

hors du jet (orientation le long des lignes de courant?) 

2) La forme des particules a certainement une influence sur leurs rebonds sur la 

plaque d'impact: si un bâtonnet arrive à plat sur la plaque ou sur l'une de ses arêtes 

le rebond et la trajectoire qui s'en suit risquent d'être fortement modifiés. 

3) L'écart entre le taux de pertes pour le tricitrate de sodium et pour le bicarbonate 

de sodium peut s'expliquer par le fait que les particules de tricitrate sont broyées. 

Les arêtes des cristaux sont devenues après broyage plus vives: on est 

vraisemblablement plus proche du comportement hydrodynamique du produit 

C (bâtonnet) que du verre (sphère). 

En conclusion, les pertes semblent minimales pour des particules sphériques; Il aurait 

fallu corréler les pertes à la forme des particules. Mais la difficulté réside dans la 

définition d'un critère de forme adéquat (diamètre équivalant de sphère, en masse?, en 

volume?, ... ) 

!.3.3.3. Introduction de nombres adimensionnels 

Dans ce paragraphe on cherche à voir si les pertes ne pourraient pas être caractérisées par 

un ou plusieurs nombres adimensionnels. ce qui permettrait de regrouper certaines 

influences de facteurs entre elles. On dispose pour cela des 16 expériences relatives au 

plan d'expériences. Contrairement à ce qui est exposé au paragraphe 1.2.3.3. une analyse 

dimensionnelle n'a pas été entreprise: la viscosité du gaz ne faisant pas partie des facteurs 

étudiés on n'aurait pas pu introduire par ce biais les nombres de Reynolds et de Stokes. 

On a considéré les nombres adimensionnels "classiques" en mécanique des fluides tels 

que les nombres de Reynolds, de Froude, d'Archimède et Stokes. Les définitions de ces 

nombres et leur signification physique sont rappelées dans le tableau 1.9. 

Les valeurs des facteurs étudiés pour les 16 expériences ayant servi de base à cette étude 

sont indiquées dans le tableau 1.1 O. 
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A partir des valeurs des différents facteurs il a été possible de calculer pour chaque 

expérience les valeurs des 4 nombres adimensionnels considérés. Les résultats sont 

consignés dans le tableau 1.11 dans lequel on a aussi fait figurer les pertes mesurées pour 

chaque expérience. 

r vz _o 

gD 

force d' inertie 

force visqueuse 

dis tan ce d' arrêt théor. de particule 

grandeur caractéristique 

force d'inertie 

force de gravité 

force d' inertie. force de 

force de viscosité 

Tableau 1.9. Nombres adimensionnels utilisés et leur signification physique. 

Les facteurs H et dpl n'ont pas été pris en compte dans les quatre nombres 

adimensionnels considérés. Il aurait fallu, par exemple, introduire deux autres nombres 

H/D et dp1/D. D'après le tableau 1.10 H/D prend la même valeur pour les essais 9 à 12. 

Les pertes correspondantes varient de 0,2 à 50,9%: il est donc peu probable qu'un tel 

nombre puisse représenter ce phénomène. Il en est de même pour dp1/D. 

Tableau 1.10 Valeur des facteurs pour les expériences considérées. 

63 



Chapitre '1: muguette froide 

Les figures visualisant les variations des pertes Pen fonction du nombre de Reynolds Re, 

de Froude Fr, d'Archimède Ar sont reproduites en annexe 7. Ces nombres ne permettent 

pas seuls de corréler les pertes. Ce qui revient à dire que ces dernières ne peuvent pas être 

caractérisées par l'un de ces nombres. 

La figure 1.32 représente les variations des pertes en fonction du nombre de Stokes pour 

différents nombres de Reynolds. 
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Figure 1.32. Influence du nombre de Stokes sur les pertes pour différents nombres de Reynolds. 
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On constate que: 

(a) les pertes ont tendance à diminuer quand le nombre de Stokes augmente. 

(b) les pertes sont d'autant plus faibles que le nombre de Reynolds est plus faible. 

On peut donc en conclure que les pertes sont d'autant plus grandes que le nombre de 

Stokes de la particule est plus faible (diamètre faible et/ou masse volumique faible) et que 

le nombre de Reynolds en sortie de buse est plus grand (augmentation de la turbulence et 

des recirculations ?). A cela il faut ajouter l'influence de la forme des particules qui 

doivent être sphériques afin que les pertes soient minimales. 
1 

La relation: Pertes = 7 5. St0 
4 (1.39) permet de rendre compte de l'évolution des pertes 

en fonction du nombre de Stokes (cf. figure 1.33). 
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Figure 1.33. Corrélation entre les pertes et le nombre de Stokes. 

Cette corrélation n'a été établie que pour permettre de mieux visualiser les tendances: la 

dispersion des points autour de la courbe obtenue est telle que le côté prédictif d'une telle 

corrélation peut s'avérer hasardeux. Ceci pourrait être dû en partie au fait que le nombre 

de Stokes a toujours été calculé sur le dso de la poudre: cette grandeur n'est pas forcément 

caractéristique de la poudre. Elle ne prend pas en effet la répartition granulométrique de la 

poudre en compte. Ce problème sera abordé de façon plus approfondie dans le chapitre II 

relatif à la maquette tiède. 
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Cette étude permet aussi de fournir quelques éléments de réponse sur la localisation des 

pertes. Le plan d'expériences montre en effet que l'influence du diamètre de la plaque 

d'impact n'est pas un paramètre déterminant pour ces dernières. Des expériences réalisées 

par Hanotel (1994) confirment le fait que les pertes en maquette froide ne dépendent pas 

ou peu de l'abscisse à laquelle la mesure est effectuée. Ceci laisse supposer que les pertes 

en maquette froide ont lieu en majeure partie dans le jet d'impact ou au niveau de la 

jonction jet d'impact et jet pariétal. Ces pertes sont vraisemblablement dues à des 

perturbations hydrodynamiques induites par des recirculations au niveau de la jonction et 

peut-être aussi par la réincorporation progressive du milieu environnant dans le jet 

gazeux. 

1.4. CONCLUSIONS 

Ce chapitre sur l'étude en maquette froide a permis de faire un bilan sur les connaissances 

déjà acquises (Marcant,1991) sur les phénomènes hydrodynamiques intervenant dans le 

procédé de pyrolyse, en excluant tout transfert de chaleur et toute réaction chimique. 

Des essais de projection de billes de verre sur plaque ont montré que les particules 

subissaient une série de rebonds et s'arrêtaient dans une couronne centrée sur le point 

d'arrêt du jet. Pour les particules de diamètre supérieur à 30 J.lm, la distance d'arrêt 

augmente avec la taille de la particule. L'influence des différents paramètres opératoires a 

pu être traduite sous la forme d'une corrélation reliant la distance d'arrêt de la particule à 

p d2 v 
son nombre de Stokes défini par: Sto = P P 

0 
. Cette corrélation a été établie sur la 

l8J.!g GD 

base de plus de 200 mesures (Lédé et al.,1992). 

L'approche théorique a donné lieu (Marcant,1991) à l'élaboration d'un modèle 

mathématique résolvant point par point les équations de la trajectoire d'un grain supposé 

sphérique. Ce modèle contient un certain nombre d'hypothèses simplificatrices: 

turbulence négligée, découpage du jet en zones dans lesquelles les profils de vitesses sont 

connus, interactions particules-particules négligées ... Ces hypothèses permettent d'avoir 

rapidement accès à la trajectoire de la particule. Une comparaison avec l'expérience, 

fondée sur les distances d'arrêt des particules, couplée avec une optimisation de 

paramètres tels que le coefficient de restitution lors des chocs, ont montré que le modèle 

rendait compte de façon très satisfaisante des observations expérimentales (distances 

d'arrêt, répartition granulométrique des particules sur la plaque ... ). 

Une étude de sensibilité du modèle aux différents paramètres suivie d'une analyse 

dimensionnelle a mis en évidence le fait que les distances d'arrêt pouvaient être exprimées 

en fonction du seul nombre de Stokes, par la même corrélation que celle établie lors des 

expériences. Ceci confirme la validité du modèle. 
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De même, la vitesse moyenne de la particule rapportée à sa vitesse terminale de chute peut 

être exprimée en fonction du nombre de Stokes. Ces deux corrélations ont permis de 

distinguer le comportement un peu singulier des fines particules: celles-ci n'ont pas une 

inertie assez grande pour avoir un mouvement indépendant de l'écoulement gazeux et ont 

tendance à se comporter en traceurs du gaz. 

Un bilan de matière effectué sur le montage fixe (plaque et buse fixes) a mis en évidence 

le fait que toute la masse projetée ne se retrouvait pas entièrement dans le dépôt annulaire: 

une partie est perdue vraisemblablement au voisinage du jet d'impact ou de la jonction 

entre le jet d'impact et le jet pariétal à cause de la turbulence ou des recirculations dans le 

jet gazeux. Des expériences organisées sous forme d'un plan d'expériences ont montré 

que les pertes sont principalement conditionnées par la densité et la forme des particules. 

Les pertes minimales (10%) sont obtenues pour des particules sphériques de masse 

volumique supérieure à 1000 kg/m3. 

Un essai de corrélation avec des nombres adimensionnels a révélé une dépendance 

certaine des pertes avec le nombre de Stokes de la particule. Plus ce nombre est petit plus 

les pertes sont importantes. Ceci est d'autant plus marqué que le nombre de Reynolds est 

plus grand. 

On notera que la recherche systématique de corrélations mettant en jeu des nombres 

adimensionnels a mis en avant le rôle prédominant du nombre de Stokes. Qu'il s'agisse 

de la distance d'arrêt, de la vitesse moyenne de la particule ou des pertes, le nombre de 

Stokes est le nombre caractérisant le mieux les phénomènes. 

L'étape suivante va consister d'une part à prendre une température de plaque différente de 

celle du jet gazeux et une réaction chimique modèle afin d'étudier les conditions 

d'échauffement des particules et leur possibilité de conversion. Il s'agira d'autre part de 

déterminer comment sont modifiées les pertes en présence de la température de plaque. Le 

chauffage de plaque nécessitera l'introduction de nouveaux nombres adimensionnels, 

thermiques, afin de caractériser les phénomènes. 
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Nomenclature du chapitre 1 

A constante dans la relation (I.25) 

c 

exposants dans la relation (1.25) 

concentration fluctuante de pa11icules (kgfm3) 

Co coefficient de traînée 

D diamètre de buse (rn) 

D 

Dl 
D2,D3 

distance d'mTêt égale à D2 ou D 3 dans la relation (Ll) (rn) 

diamètre de la couronne ou dcentrale (rn) 

limites inférieure et supérieure de la couronne de dépôt (rn) 

diamètre de panicule (rn) dp,dpj 

Dt diamètre intérieur du tube de veiTe (rn) 

dx diamèu·e de parucule tel que x% de la masse des particule ait un diamèu·e 

inférieur à cette valeur (rn) 

dpi diamètre de la plaque d'impact(m) 

dso diamèu·e moyen de la poudre (rn) 

e coefficient de restitution 

en composante normale du coefficient de restitution 

et composante tangentielle du coefficient de restitution 

Eï valeur vraie de l'effet du paramètre Xi 

Ei valeur expérimentale de l'effet Ei 

f, fo coefficients de frottement dynamique et statique 

F force exercée par la paroi (N) 

Fr force exercée par un fluide (:t\T) 

g accélération de la pesanteur (m.s-2) 

G facteur de Cunningham-Millikan 

H hauteur buse-paroi (rn) 

h moment d'ine11ie 

k nombre de couronnes dans le découpage de la section de la buse 

M moment des actions hydrodynamiques au centre de la pm1icule (N.m) 

rn masse de pm1icules récupérées sur la feuille d'aluminium (kg) 

rn masse de particules déposée sur la plaque d'impact (kg) 

m" masse de pa11icules perdues par turbulence du jet (kg) 

mo masse initiale de poudre avant projection (kg) 

mp masse d'une particule (kg) 

N percussion (N) 

NP nombre de particules 
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p 

p 

P-J 

r 

l1 

I]nf, rsup 

r· J 

(re, Sc, tc) 

rnp 

ro 

q 

T 

v 
Vo 

Yp 

Yr 

Yt 

(x, y, z) 

x 

pertes(%) 

portance (N) 

Chapi-tre 'L: maquette froi.d:e 

probabilité de trouver une particule de diamètre dpj entre 0 et r 

rayon (repère) (rn) 

distance d'arTêt (rn) 

rayons définis sur la figure 1.9 

position initiale de la particule dans la buse (rn) 

limites de couronnes dans une section de buse (rn) 

rayon de la frontière extérieure de la zone de jet libre (rn) 

coordonnées relatives au repère lié à l'abscisse du choc 

rayon maximal du noyau potentiel (rn) 

rayon COITespondant à la fin de la couche limite en zone centrale 

rayon coiTespondant à la jonction du jet d'impact et du jet pariétal (rn) 

temps (s) 

traînée (N) 

durée de la trajectoire (s) 

vecteur vitesse de particule (m.s-1) 

vecteur vitesse de glissement de particule (m.s-1) 

vecteur vitesse de particule juste avant un choc (m.s-1) 

vecteur vitesse de particule juste après un choc (ms 1) 

vitesse moyenne d'une particule pendant sa trajectoire (m.s-1) 
vi tesse fluctuante de particule (m.s-1) 

vitesse terminale de chute (m.s-1) 

vecteur vitesse de gaz (m.s-1) 

vitesse du gaz en sortie de buse (m.s-1) 

volume d'une particule (m3) 

vi tesse radiale gazeuse ( m.s-1) 

volume total des phases solide et fluide (m3) 

coordonnées dans le repère fixe lié à la plaque 

valeur moyenne temporelle de la va.Iiable X 

variable réduite associée au paramètre Xi 

paramètre du plan d'expériences 

Xï,max, Xi,min valeur maximale et minimale du paramètre Xi 

Zc
1

, zc, cotes définissant le choc sur la paroi (rn) 

z· J 

ZQ, Z1, Z2 

Z3, Z4 

cote corTespondant à la limite extétieure du jet pariétal (rn) 

cotes délimitant les différentes zones du jet gazeux (rn) 
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symboles grecs 

a 

CXj, f3ï. Yi 

0 

oo 
6r 

y 

e 
Il 

Pp 

Pg 

angle (rad) 

exposants dans les groupements adimensionnels 

épaisseur de la couche limite turbulente (rn) 

épaisseur de la couche limite ten zone centrale (m) 

distance entre 2 chocs consécutifs (rn) 

angle (rad) 

angle d'impact (rad) 

moyenne des réponses dans le plan d'expériences 

moment d'ordre 1 de la fonction ~i (rn) 

viscosité dynamique du gaz (Pa.s) 

nombre adimensionnel 

masse volumique de pa11icule (kg.m<~) 

masse volumique de gaz (kg.m-3) 

variance de la fonction ~i (m2) 

durée dt: choc (s) 

c1itère de dilution d'après Elgobashi 

vecteur rotation de la par1icule (rad.s-1) 

vecteur rotation de la par1icule juste avant un choc (rad.s-1) 

vecteur rotation de la pa11icule juste après un choc (rad.s-1) 

nombres adimensionnels 

Archimède (Ar) 

Fraude (Fr) 

Reynolds (Re) 

Reynolds de translation (R~-) 

Reynolds tenninal de chute (ReJ 

Reynolds de rotation (Ren) 

PgiiV- Uli dr 

llo e 

Pgut dr 
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Stokes (Sto) 
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Chapitre '1 '1: maquette ti-ède 

INTRODUCTION 

La compréhension des phénomènes se déroulant à haute température nécessite la 

connaissance des transferts de chaleur et des phénomènes liés à la réaction chimique ayant 

lieu au sein du procédé. C'est l'objet de cette étude en maquette tiède. La démarche 

consiste à ajouter aux phénomènes hydrodynamiques étudiés dans le chapitre 1 ceux liés à 

la haute température de la plaque d'impact. Cela concerne a priori les transferts de chaleur 

entre le gaz et la plaque, entre le gaz et les particules et entre les particules et la paroi. Les 

échanges de chaleur entre le gaz et la plaque ont déjà été étudiés dans le travail de thèse de 

S. Marcant (1991) L'introduction d'une réaction chimique modèle, de paramètres 

cinétiques et thermodynamiques connus, a permis d'obtenir des informations sur 

l'échauffement des particules (Adam,1991). 

Dans ce chapitre il s'agira, d'une part, d'effectuer un bilan de chaleur sur la particule et de 

valider le modèle élaboré en maquette froide, d'autre part, d'étudier le comportement 

thermique des particules réactives en fonction des différents paramètres opératoires. Le 

but ultime de cette partie est de préparer, par adimensionnalisation, la dernière étape de 

cette étude concernant l'extrapolation à une réaction entraînant la formation de couches, 

de mécanisme et de cinétique inconnus. 

La première partie de ce chapitre sera consacrée à l'étude des pertes de matière lors d'une 

projection de poudres inertes sur la plaque. Cette partie fait suite à l'étude des pertes 

effectuée en maquette froide. Les mises en oeuvre expérimentale et théorique d'une 

réaction chimique modèle constitueront les parties deux et trois respectivement de ce 

chapitre. Dans la partie trois la confrontation théorie/expérience permettra de valider le 

modèle et d'obtenir des informations sur les conditions d'échauffement des particules. 

Dans la quatrième partie il s'agira d'adimensionnaliser les résultats obtenus afin de 

préparer l'étape suivante de l'étude et de pouvoir appliquer les résultats obtenus à d'autres 

réactions solide donne un autre solide. 
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11.1 PERTE DE MATIERE DANS LE .TET GAZEUX. 

En hydrodynamique pure (plaque froide) Landreth et Adrian (1990) ont mesuré, par 

vélocimétrie, le champ de vitesse d'un jet d'eau impactant sur une plaque plane, le 

système plaque-jet étant immergé. Le nombre de Reynolds du jet valait 2500. Ils ont mis 

en évidence des zones d'instabilités à la jonction entre le jet d'impact et le jet pariétal mais 

aussi dans l'écoulement pariétal lui-même, zones caractérisées par la présence de vortex. 

Dans le premier chapitre ces instabilités inhérentes à l'écoulement ont été supposées 

responsables de la perte d'une fraction des particules lors d'une projection de poudre sur 

la plaque. 

Il s'agit à présent de déterminer l'influence de la température de la plaque sur les pertes. 

On est en effet en présence d'un substrat chaud sur lequel s'écoule un gaz froid. Le 

transfert de chaleur qui en résulte provoque une différence de densité au sein du gaz, par 

suite une différence de pression et la mise en mouvement du fluide. C'est le phénomène 

de convection naturelle ainsi que le définit Rosner (1986). 

On va s'efforcer dans cette partie de préciser le rôle de la convection naturelle sur les 

pertes de matière dans le jet gazeux. Cette étude a été débutée par S. Unterberger (1995). 

Il.l.l.PRINCIPE DE LA METHODE 

Il est le même que celui explicité dans le chapitre 1 en maquette froide à ceci près que la 

projection se fait à présent sur une plaque préalablement chauffée à 773 K. 

Le chauffage de la plaque de verre est réalisé par un four à moufle. La plaque de verre est 

posée sur un réfractaire chaud permettant d'éviter que la plaque ne casse sous l'effet du 

gradient thermique interne. Cette méthode permet d'utiliser le montage existant et de 

garder la méthode expérimentale développée pour les manipulations en maquette froide. 

Il a fallu au préalable vérifier que la vitesse du refroidissement de la plaque dans l'air à 

température ambiante était assez faible pour réaliser des expériences et que la température 

de surface était approximativement homogène. Ceci fait l'objet de l'étude préliminaire qui 

suit. 

11.1.1.1. Etude préliminaire 

Une plaque de verre (150 x 150 x 4 mm), posée sur un réfractaire, a été chauffée à plus 

de 773 K dans un four à moufle. Après avoir retiré l'ensemble du four le refroidissement 

de la plaque de verre dans un milieu environnant à 298 K a été mesuré en différents 
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points. La température de la plaque est mesurée à l'aide d'un pyromètre optique lrcon 

(Modline 7000) et est enregistrée en fonction du temps. Ce pyromètre a été spécialement 

conçu pour les mesures de température de surface du verre. Cet appareil travaille en effet 

dans une bande de longueur d'onde très étroite et centrée sur la valeur de 5 )lm. Dans le 

domaine spectral ainsi défini le verre est complètement opaque, ce qui permet une mesure 

exacte de sa température de surface, et l'atmosphère n'absorbe aucune partie du 

rayonnement émis par l'objet vers le pyromètre et ne perturbe donc pas les mesures 

réalisées (Marcant, 1991). 

Dans une première série d'essais, neuf points de mesure ont été choisis sur la plaque et 

une température initiale (température de la plaque à la sortie du four) de 773 K pour 

étudier l'homogénéité de la température. La deuxième série d'essais a été effectuée pour 

cinq points et avec des températures initiales de 773 K et 873 K pour estimer l'influence 

de la température initiale. La répartition des points de mesure sur la plaque est visualisée 

sur la figure ILl. Le refroidissement de la plaque en fonction du temps pour une 

température initiale de 773 K et pour quelques uns des points de la figure ILl (étudiés 

successivement) est visualisé sur la figure IL2. 
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Figure 11.1 Répartition des points de mesure de température de surface de la plaque de verre. Les cotes 

sont en millimètres. 

On constate (figure II.2) que: 
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(a) la vitesse de refroidissement est globalement la même pour tous les points de la 

plaque 

(b) les points situés aux coins de la plaque se refroidissent plus vite que les points 

plus centraux 

(c) l'écart maximal de température de surface de la plaque est de 40°C environ. 

Au vu de ces résultats on admettra que la température de surface de la plaque est 

globalement homogène et que la vitesse de refroidissement est du même ordre de 

grandeur en tout point. 
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Figure 11.2 Etude du refroidissement d'une plaque de verre à l'air libre en chacun des points de la figure 

11.1 

La figure 11.3 visualise l'influence de la température initiale de la plaque de verre sur son 

refroidissement à l'air libre. 

On remarque que la vitesse de refroidissement à 873 K est comparable à celle à 773 K. 

Les conclusions sont identiques aux deux températures. 

Compte tenu des vitesses de refroidissement, en chauffant la plaque à 50 °C environ au 

dessus de la température requise, on disposera d'environ 30 s pour positionner le 

réfractaire avec la plaque sur le plot du bac de récupération et pour projeter les particules 

sur la plaque (faisabilité expérimentale). 
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Figure 11.3 Refroidissement d'une plaque de verre. Influence de la température initiale (773 K/873 K) 

II.l.l.2. Montage expérimental 

Il est schématisé sur les figures 11.4a et 4b. Les cotes sont identiques à celles de la figure 

1.28 (sauf pour le diamètre de la plaque d'impact: ce dernier sera précisé ultérieurement). 

La différence entre le dispositif expérimental en maquette froide et celui en maquette 

chaude réside aussi dans la forme de la plaque d'impact. Celle-ci est représentée sur la 

figure ILS. C'est pour des raisons de dimensions du four à moufle (0,19 rn de largeur) 

qu'il a fallu travailler avec des demi-plaques de verre afin d'avoir une variation des 

diamètres de plaque suffisante. Afin de ne pas perturber l'hydrodynamique du jet gazeux 

autour du point d'impact, la plaque de verre a été découpée avec un prolongement 

rectangulaire. 
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Figure 11.5. Forme de la plaque d'impact. 
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Figure 11.4a. Montage expérimental pour l'étude des pertes en maquette tiède. 
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détail du système de récupération: 

plot au centre du 
bac de récupération 

réfractaire 
plaque d'impact 

feuille d'aluminium 
de diamètre variable 

Figure 11.4b. Montage expérimental pour l'étude des pertes en maquette tiède (suite). 

11.1.1.3. Procédure expérimentale 

La procédure employée pour une expérience est la suivante: 

1/ on place sur le support en métal une demi-feuille d'aluminium de masse connue 

ayant approximativement les dimensions du dépôt. 

2/ on retire du four à moufle la plaque d'impact chaude avec le réfractaire et on les 

place sur le plot au centre du support en métal. 

3/ à l'instant où la température de surface de la plaque atteint 773 K (température 

contrôlée par le pyromètre optique) on projette une masse connue de poudre sur la 

plaque d'impact. 

4/ on chauffe de nouveau la plaque de verre (avec les particules déposées lors de la 

projection) 

51 après cinq projections on pèse la poudre récupérée sur la feuille d'aluminium. 

Dans le cas d'un dépôt sur la plaque on laisse la plaque refroidir et on récupère 

ensuite les particules à l'aide d'un papier collant de masse connue. 

6/ un bilan de matière analogue à celui détaillé en maquette froide permet de calculer 

le taux de pertes: 

{ 

masse récupérée sur la feuille d'aluminium (rn) 

masse initialement projetée (mo) = + masse déposée sur la plaque (m' ) 

+ masse perdue (m'') 

La masse m" représente les pertes dues à l'hydrodynamique (calculées en maquette 

froide) et celles dues à la convection naturelle. 

On rappelle que les pertes P sont définies par: 
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On a vérifié, au préalable, par bilan de matière interposé, qu'un cumul de projections ne 

modifie pas les résultats obtenus. 

11.1.2. RESULTATS 

11.1.2.1 Influence des paramètres opératoires 

L'étude des pertes en maquette tiède a été réalisée sur la base du même plan d'expériences 

que celui réalisé en maquette froide: les 16 expériences mettant en jeu les 7 facteurs 

considérés ont été réalisées avec la plaque de verre à 773 K. Les valeurs des facteurs pour 

les 16 essais considérés sont les mêmes que celles qui sont rassemblées dans le tableau 

LlO (chapitre 1, p. 63) Seule la valeur maximale du diamètre de plaque d'impact a été 

modifiée (valeur max. égale à 240 mm). 

Les valeurs de l'effet Ei relatif à chaque facteur réduit Xi (cf. définitions chapitre 1 p.56) 

est présentée dans le tableau 11.1. 

facteur dso Pp D H pg Vo dpi 
effet 0,48 -19,33 5,61 4,68 0,30 4,01 2,24 

Tableau 11.1. Valeurs des effets relatifs aux différents facteurs. 

D'après les résultats obtenus on constate que: 

(a) la moyenne des pertes est augmentée (de 28,3% en maquette froide à 57,1 %en 

maquette chaude). 

(b) comme pour la maquette froide, la densité des particules est le paramètre 

opératoire le plus influent 

(c) en revanche, l'influence des autres paramètres est plus faible qu'en maquette 

froide. 

La figure 11.6 compare les pertes obtenues à 298 K à celles obtenues à 773 K pour 

chacun des 16 essais réalisés dans le cadre du plan d'expériences. 
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Figure 11.6. Comparaison des pertes à 293 K et à 773K pour chacun des essais réalisés. Les essais sont 

ceux répertoriés dans le tableau LlO (chapitre 1, p.63). 

En comparant la valeur des pertes pour chaque essai en fonction de la température on 

constate que le fait de chauffer la plaque accentue de façon significative les pertes de 

matière. Cela concerne aussi bien les essais effectués avec des particules légères (silice) 

que ceux effectués avec des particules plus denses (verre). 

11.1.2.2. Introduction de nombres adimensionnels 

Comme pour l'étude en maquette froide on va chercher à corréler les pertes en fonction de 

nombres adimensionnels afin d'une part de diminuer le nombre de facteurs et d'autre part 

d'aboutir à une relation simple permettant de prévoir l'évolution des pertes. 

L'étude en maquette froide a montré que les nombres de Stokes et de Reynolds jouent un 

rôle important dans le phénomène de pertes; On va donc essayer d'établir une relation 

entre les pertes P et ces deux nombres auxquels on ajoute les nombres de Grashof, 

caractérisant la convection naturelle, et de Prandtl: 

(II.l) 

Le tableau 11.2 rappelle la définition de ces nombres et leur signification physique. 
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Prandtl Pr 
diffusivité thermique 

Grashof Gr P gA(T T )e R force ascensionnelle 
g 1-' P - g e.--------

j.l~ force visqueuse 

Tableau II.2. Définition et signification physique des nombres de Prandtl et de Grashof. 

*Toutes les grandeurs relatives au gaz sont calculées à la température de référence 298 K. 

*~est pris égal à 1/T g (loi des gaz parfaits). 

*L, grandeur caractéristique du substrat est assimilée à dpt, diamètre de la plaque 

d'impact 

*On considérera par la suite le produit des nombres de Grashof et de Prandtl, égal au 

nombre de Rayleigh Ra= Gr. Pr. 

On recherche une loi du type: 

(II.2) 

A partir des valeurs des différents facteurs (tableau LlO, chapitre I, p.63) il a été possible 

de calculer pour chacune des 16 expériences les valeurs des 3 nombres adimensionnels 

considérés (Re, Sto, Ra). Les résultats sont consignés dans le tableau II.3 dans lequel on 

a aussi fait figurer les pertes mesurées pour chaque expérience. 
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Tableau 11.3. Valeur des nombres adimensionnels pour les 16 expériences en maquette chaude. 

Ces seize expériences ne permettent malheureusement pas d'étudier la variation des pertes 

en fonction d'un seul nombre adimensionnel, les deux autres étant gardés constants. Si 

on trace les pertes Pen fonction du nombre de Stokes pour des nombres de Reynolds 

fixés (le nombre de Rayleigh n'est pas fixé) on obtient la figure II.7. 

On constate que les pertes diminuent lorsque le nombre de Stokes augmente et qu'elles 

varient avec le nombre de Reynolds suivant une loi mal définie. Le problème est que cette 

variation peut cacher l'influence due au nombre de Rayleigh. 

Par souci de simplification, l'influence du nombre de Reynolds n'étant pas bien définie 

(figure II.7), on recherche finalement une loi du type: 

(II.3) 

dans laquelle le nombre de Rayleigh prend en compte le phénomène de convection 

naturelle. 
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Figure 11.7. Pertes en fonction du nombre de Stokes pour différents nombres de Reynolds. Température 

de plaque =773 K. 

Une régression multilinéaire entre ln P, ln Sto et ln Ra permet d'aboutir à la relation: 

( ]

0.07 
p = 33 Ra 

Sto2 
(II.4) 

Cette relation traduit bien le fait que les pertes augmentent lorsque la température de 

plaque augmente (Ra augmente) et qu'elles diminuent lorsque le nombre de Stokes 

augmente. 

La figure II.8 visualise les pertes issues de la corrélation (II.4) et expérimentales en 

fonction du nombre adimensionnel Ra!Sto2. 

Cette corrélation représente assez bien les résultats expérimentaux et rassemble mieux les 

points que celle établie en maquette froide. 

Elle n'a toutefois été établie que pour traduire des tendances d'évolution. Du fait de la 

dispersion des points par rapport à la corrélation il faut être prudent quant à son côté 

prédictif. De plus, il aurait fallu évaluer les pertes à d'autres températures de plaque afin 

de justifier pleinement l'emploi du nombre de Rayleigh dans la corrélation. 

On constate que, en valeur absolue, l'exposant associé au nombre de Stokes est deux fois 

plus grand que l'exposant associé au nombre de Rayleigh. Wang et al. (1993), dans une 

étude relative au transfert de chaleur dans un jet gazeux impactant, ont introduit le nombre 
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G=GrJRe2 permettant d'estimer l'importance relative de la convection naturelle comparée 

à la convection forcée. Dans le cas présent le nombre caractéristique est Ra!Sto2. 

L'introduction des particules s'est traduit par le remplacement du nombre de Reynolds 

par le nombre de Stokes. 
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Figure 11.8. Pertes expérimentales (ronds) et théoriques (courbe, relation II.4) en fonction de Ra/Sto2. 

Le coefficient de régression de la corrélation (II.4) est r=0,81. 

Le calcul du nombre de Stokes d'une particule fait intervenir le diamètre dp de celle-ci. 

Dans le cas du plan d'expériences les poudres employées ne sont pas monodisperses: 

elles possèdent en effet une répartition granulométrique propre (cf. annexe 1 chapitre 1). 

Le nombre de Stokes que l'on associe à chacune des poudres est alors calculé sur la base 

du diamètre moyen (dso) de cette dernière. Dans ce qui suit on va vérifier que la 

caractérisation des poudres par le dso pour le calcul du nombre de Stokes est licite. 

Lorsque l'on projette sur la plaque une masse mo d'une poudre de répartition 

granulométrique donnée on peut supposer que les pertes obtenues sont dues aux 

particules les plus fines ou autrement dit, correspondent à toutes les particules dont le 

diamètre est inférieur à un diamètre critique, noté dç. 

Pour chacun des essais du plan d'expériences, connaissant les pertes P déterminées 

expérimentalement, on peut déterminer à partir des courbes granulométriques obtenues 
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les diamètres critiques de correspondants ainsi que les nombres de Stokes associés. Les 

résultats sont consignés dans le tableau 11.4. 

55,1 63,7 100 

4 34 62 1423 

5 93 56 31 

6 62 8 71 8 17 

7 32,9 26,7 73 

8 56 3 78,2 209 

9 88 4 49 72 

10 76 88,5 77 

11 41,2 28,9 258 

12 32,5 60,3 374 

13 80 1 42 5 

14 70 6 81,1 54 

15 32 1 2 29 

16 72,2 91,1 1021 

Tableau 11.4. Diamètre critique de et nombre de Stokes correspondant pour chacun des essais du plan 

d'expériences. 

Le nombre de Stokes (Sto) de la corrélation (II.4) est défini par rapport au diamètre 

moyen de la poudre dso. le nombre de Stokes (Stoc) du tableau 11.4 est, lui, défini par 

rapport au diamètre critique de. 

Sur la figure 11.9 sont tracées les variations de Sto en fonction de Stoc. 
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Figure 11.9. Variations de Sto en fonction de Stoc· 

Cette figure montre que les deux nombres de Stokes sont liés et qu'en première 

approximation on a: Sto=Stoc soit encore dso=dc. 

Tout se passe comme si on avait une poudre monodisperse de particules de diamètre dso. 

Ceci est vraisemblablement dû au fait que les répartitions granulométriques des poudres 

utilisées sont assez resserrées. La caractérisation de la poudre par un nombre de Stokes 

basé sur le dso de cette poudre semble donc être une hypothèse raisonnable. 

D'après le tableau I.l, l'influence du diamètre de la plaque d'impact ne semble pas 

déterminante pour les pertes. Toutefois, F. Hanotel a montré (1994), dans une étude 

paramétrique, que les pertes en maquette tiède, pour une densité de poudre donnée et 

pour des conditions opératoires données, augmentent avec la distance r au point d'arrêt. Il 

est difficile en maquette tiède de distinguer la part des pertes dues à l'hydrodynamique du 

jet et celles dues seulement à la convection naturelle. Néanmoins, sachant que les pertes 

en maquette froide seraient plutôt localisées dans le jet d'impact, l'augmentation des 

pertes globales avec la distance au point d'arrêt serait due aux pertes par convection 

naturelle. Ces dernières auraient donc plutôt lieu dans le jet pariétal. 
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11.1.3.CONCLUSION 

Cette étude de pertes de matière en maquette tiède fait suite à l'étude en maquette froide. 

Le montage expérimental de la maquette froide a été adapté à la mesure des pertes par 

projection de poudre sur une plaque de verre préalablement chauffée à 773 K. 

On remarque que les pertes sont considérablement accentuées par la convection naturelle, 

les plus faibles mesurées sont de l'ordre de 30%. 

Une corrélation reliant les pertes Pau nombre adimensionnel Ra!Sto2 a été proposée afin 

de traduire le fait que les pertes augmentent avec une augmentation de température de 

plaque et qu'elles diminuent lorsque le nombre de Stokes augmente. 

Ce phénomène de pertes semble inhérent au procédé lui-même: plaque très chaude et jet 

froid en contact. On pourrait envisager de préchauffer le jet gazeux afin d'atténuer ce 

gradient de température entre le jet et la plaque. Il faudra toutefois veiller à ce que la 

température du jet gazeux ne soit pas supérieure à la température de décomposition des 

particules afin que la réaction ne se fasse pas dès la sortie de buse. 

Les pertes peuvent toutefois être minimisées en prenant des particules suffisamment 

denses et grosses et en travaillant à la température la plus basse possible. Il y a 

malheureusement compétition entre ce problème de convection et le problème de la 

température minimale nécessaire pour que la particule puisse se convertir. 

Alors que les pertes en maquette froide ne semblent affecter que le jet d'impact les pertes 

dues à la convection naturelle semblent avoir lieu plutôt dans le jet pariétal. 

Dans cette étude des pertes les particules mises en oeuvre ne réagissaient pas 

chimiquement. L'étape suivante consiste à étudier l'échauffement et la conversion de 

particules réactives impactant sur la surface chaude. 

11.2. INTRODUCTION D'UNE REACTION CHIMIQUE 
MODELE 

11.2.1.GENERALITES 

La logique de la démarche aurait voulu, afin que l'augmentation de la difficulté soit 

graduelle, que l'on étudie tout d'abord l'échauffement de particules non réactives dans le 

jet gazeux et ensuite la conversion de particules réactives impactant sur la plaque. 
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Afin de répondre au premier problème il faudrait pouvoir mesurer la température d'une 

particule de quelques J..tm de diamètre, animée d'une vitesse de l'ordre de quelques m/s 

dans le jet gazeux. 

La plupart des auteurs dans la littérature (Davies,1984) considèrent que les particules de 

diamètre inférieur à 20.10-6 rn entraînées dans un jet gazeux ont la même température que 

le gaz. Pour des particules plus grosses différentes méthodes sont utilisées. Les tableaux 

II.5a et b, réalisés à partir d'une étude bibliographique réalisée par P.Adam (191), 

regroupent quelques unes de ces méthodes (la liste est non exhaustive). Certaines sont 

fondées sur une mesure directe de température, les autres font appel à la mesure d'une 

propriété de la particule qui est fonction de la température atteinte par celle-ci. Les 

avantages et inconvénients des différentes méthodes y sont discutés. Ces méthodes ne 

semblent en fait pas adaptées dans le cas présent où les particules ont un faible diamètre, 

le système est de petite dimension et où le temps de trajectoire des particules est faible. 

Une autre possibilité, indirecte, est de mettre en oeuvre une réaction chimique modèle de 

paramètres cinétiques et thermodynamiques connus. 

[BALAGEAS et al.] 
[DEPERROIS] 
[GAUSSORGUES] 
[PAJANI] 
[PEACOCK] 
[HERVE] 

luorescence 

recte entre et temp 
particule (mesure par caméra rapide, ... ) 
- méthode utilisée à grande échelle sur les objets en 
mouvement 
-existence de cellules détectrices (ex.: séléniure de plomb) 
de constantes de de l'ordre de la dizaine de 

sur mescence certams 
revêtements de poudre luminescente soumis à un 

[FERDlNAND] rayonnement d'excitation 
[LEROUX] Ex.: terres rares soumises à un rayonnement ultra-violet 
[THUREAU] produisent une émission de fluorescence dont l'intensité 
[WICKERSHEIM et est une fonction linéaire de la température de la particule 
al., 1979,1988, 1990] 1--:------+-.,.,.,.--,.--....,----,..------.-....---:----------t 
[SZYMANSKY et Avantages 
WAGNER.] 

ue 

Tableau Il .Sa. Méthodes de mesure de la température de particules d'après Adam (1991) 
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Tableau 11.5b. Méthodes de mesure de la température de particules d'après Adam (1991) (suite). 

Un bilan de chaleur et de matière sur une particule, couplé aux équations de mouvement, 

va permettre, par le biais du modèle développé en maquette froide, d'avoir accès au taux 

de conversion et à la température de cette particule en tout point de la trajectoire. La 

comparaison théorie/expérience ne pourra se faire que sur la base des taux de conversion 

sous réserve de trouver une méthode pour les mesurer. 

11.2.2.RECHERCHE DE LA REACTION MODELE 

Cette réaction doit satisfaire aux critères suivants: 

(a) réaction type décomposition thermique: 

solide A---> solide B +gaz 

(b) facteur pré exponentiel ko et énergie d'activation Ea connus 

(c) temps caractéristique de réaction chimique (=1/kd, kd étant la constante de 

réaction) < 1 s 

(d) température de décomposition inférieure à 750 K 
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(e) séparation facile et analyse quantitative des solides A et B 

Il est en plus souhaitable que le gaz produit soit de moindre toxicité, que les solides ne 

fondent pas et que le solide A soit sous forme de poudre et de forme sphérique. 

La recherche d'une réaction remplissant ces critères a donné lieu à une revue 

bibliographique que l'on peut trouver en annexe 1. 

La réaction qui a finalement été retenue est la décomposition du bicarbonate de sodium en 

carbonate de sodium dont la mise en œuvre a déjà donné lieu à de nombreux travaux [Hu 

et al. (1986), Subramanian et al. (1972), Van Dooren et Muller (1983), Guarini et 

al.(l973), Lédé et al.(l992)]: 

et dont les valeurs cinétiques et thermodynamiques correspondantes sont connues avec 

une assez bonne précision. Les valeurs retenues sont celles de Hu et al. (1986): 

{

ko = 1,43.1011 s-1 

Ea = 102 kJ.mor1 

L'enthalpie de réaction a pour valeur: .!1H (298 K)=l,6.106 J.kg-1. 

(11.5) 

Cette réaction est du type: solide 1 ~ solide 2 + gaz et est d'ordre 1 par rapport à 

NaHC03. 

Le but des expériences du paragraphe suivant est de mesurer le taux de conversion de la 

réaction modèle en fonction de la distance rau point d'arrêt du jet. 

11.3 MESURE DU TAUX DE CONVERSION DE LA 
REACTION MODELE 

11.3.1. PRINCIPE DE LA METHODE 

Cette méthode a été développée par P.Adam (1991). 

Son principe en est le suivant: des particules de NaHC03 préalablement tamisées et de 

répartition granulométrique connue (effectuée par granulométrie laser dans de l'éthanol 

96% comme solvant) sont projetées par un jet d'air sur la plaque chaude. A une distancer 

variable du point d'arrêt du jet est disposé un bac rempli d'eau froide dans lequel les 
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particules tombent et subissent une trempe. Le bac comporte deux caches centrés sur le 

point d'arrêt virtuel du jet de telle manière que les particules piégées aient toutes franchi 

des distances r comparables. Le contenu du bac est alors analysé par titrimétrie à HCl 

permettant de calculer le taux de conversion Xexp· Afin d'obtenir la courbe Xexp en 

fonction de r, l'opération est répétée pour plusieurs distances buse-bord de plaque. La 

figure II. lü représente schématiquement le montage expérimental. 

=1rt 1 ........ \ - 1 
"' ...... 1{" , .... -:;......_\ particu e eau 

..... ...... 1 1 ..... ""' / , 
~ ~ // y z:/._/ ~ . pH 

-=-----=-- _:_ =- r ~ Î ....._ __ -7""------------"_.::.;.-----~ dosage 
8 3

1 

plaque chaude 
(673-873 K) 

lt----r -> HC03-1 C032- · f 
0 par HCl 4.3 

4--~--~-~-

TA 

buse 

--_[_;--- -
caches 
en verre 

Figure 11.10. Représentation schématique du montage expérimental. 
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11.3.2.MISE AU POINT DU MONTAGE EXPERIMENTAL 

Cette partie va être consacrée à la description plus détaillée des différents éléments du 

montage décrit sur la figure 11.10 à savoir la plaque chauffante régulée, le bac de 

récupération et le système automatique de dosage. 

11.3.2.1. Plaque chauffante 

La plaque chaude sur laquelle sont projetées les particules a été construite de façon à ce 

que: 

(a) la température soit homogène sur toute la surface 

(b) les effets de bord soient négligeables 

(c) la température atteinte soit suffisamment élevée pour assurer une bonne 

conversion des particules. 

Ces contraintes ont conduit à la construction d'une plaque en nickel rectangulaire de 280 

x 200 (mm) dans laquelle des éléments chauffants Thermocoax d'une puissance totale de 

plus de 6000 W ont été insérés. Le nickel a été choisi en raison de sa bonne conductivité 

thermique, de sa bonne tenue mécanique et de sa bonne résistance à la corrosion à haute 

température. Deux éléments chauffants de diamètre 2 mm ont été insérés dans des gorges 

creusées dans la partie supérieure de la plaque. Ils sont couplés à des régulateurs de 

température (Ero Electronic et Eurotherm) permettant de maintenir la plaque à une 

température de consigne. Cette température est mesurée par l'intermédiaire de 

thermocouples situés à un millimètre sous la surface de la plaque et disposés tout le long 

de la plaque. Un troisième élément chauffant inséré dans la partie inférieure de la plaque 

permet d'augmenter la puissance totale fournie lorsque l'on monte à de hautes 

températures (873 K et plus). Cette puissance est aussi réglée par un alternostat. 

Les schémas de la plaque et du système d'alimentation électrique sont reproduits en 

annexe 2. 

11.3.2.2. Bac de récupération 

Le bac de récupération en aluminium (150x150x5 mm), est rempli d'eau distillée: les 

particules en transit, qui ne se sont donc pas arrêtées entre 0 et r (distance au point 

d'arrêt) subissent une trempe. On considère que la réaction est alors stoppée. Le 

problème de ce montage réside dans la symétrie cylindrique imposée par la buse. La 

plaque étant rectangulaire on est obligé d'introduire un angle de récupération a, 
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d'assimiler la périphérie du secteur angulaire délimité par cet angle au bord de la plaque et 

d'introduire des caches en verre permettant de récupérer les particules qui auront franchi 

des distances r comparables. Pour chaque valeur de r l'angle a a une valeur bien 

déterminée. Ces valeurs sont regroupées en annexe 3. 

Le schéma de la plaque et du bac associé est reproduit sur la figure 11.11. 

plaque 
chauffante 
en nickel 

bac 

caches en 
verre 

Figure 11.11. Schéma du bac et de la plaque chauffante. Vue de dessus. 

11.3.2.3. Dosage 

Lorsque les particules converties ou non arrivent dans l'eau du bac, elles se dissolvent 

suivant: 

NaHC03~Na+ +HCO} 

Na2C03~2Na+ +CO~-
(11.6 et II. 7) 

Il est alors possible de doser quantitativement les deux ions par titrimétrie HCl: 

1ère équivalence: 

2ème équivalence: 

H+ +co;-~ Hco; 

Volume d'acide versé: TA 

H+ +HCO; ~C02 +H 20 

Volume d'acide versé: TAC 

(11.8) 

(11.9) 

On définit un taux de conversion local Xbac caractérisant le degré de conversion des 

particules dans le bac: 
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X =masse de NaHC03 convertie en Na2C03 présente dans le bac 
bac masse totale de NaHC03 arrivant dans le bac 

Le fait de doser en premier lieu les ions co;- a pour conséquence, d'après l'équation 

(11.8), d'introduire dans la solution des ions HCO~. Lors du dosage de HCO~ sont 

comptabilisés les HCO~ présents dans la solution provenant de la trempe des particules et 

ce!lx apparus lors du dosage. La concentration de HCO~ dans la solution n'est pas 

proportionnelle à TAC mais à TAC-2TA. La concentration de co;- dans la solution est, 

elle, proportionnelle à TA. 

La masse totale de NaHC03 arrivant dans le bac est égale à la somme de la masse de 
NaHC03 non converti (=[HCl].(TAC-2TA).MNaHCO) et de la masse de NaHC03 

3 

converti en Na2C03 (=2[HCl].TA. MNaHCO ). 
3 

On en déduit l'expression de Xbac en fonction de TA et de TAC: 

X _2TA 
bac- TAC (11.10) 

Xbac n'est pas le taux de conversion de la réaction. Il est en effet rapporté à la masse de 

poudre atteignant le bac de récupération et non pas à la masse de poudre initialement 

projetée dans le jet gazeux: ce n'est pas une grandeur évolutive de la réaction. Ce taux 

"local" va néanmoins permettre d'étalonner le dispositif de titration. 

Les dosages se font par un titrateur à microprocesseur Tacussel TT -Processeur 2 

connecté à une burette électronique EBX3. Cette burette est munie d'une seringue en 

verre de capacité 20 ml permettant de délivrer, par l'intermédiaire d'un moteur pas à pas 

commandé par le titrateur, les quantités d'acide nécessaires au dosage. Cet ensemble 

permet de résoudre des problèmes de dosage variés: titrages complexométriques ou 

redox, titrages acide-base en milieu aqueux ou en présence de solvants organiques 

fortement résistants, titrages avec électrodes sélectives, titrages selon la méthode de Karl 

Fischer, ... 

Le pH est contrôlé au moyen d'une électrode en verre combinée avec une électrode de 

référence Ag/ Ag CL Cette électrode fonctionne dans un domaine de pH variant de 2 à 12. 

L'étalonnage du pH est réalisé à l'aide de solutions tampon Schott-Gedite (pH=4; 7 et 10 

à 25°C) prêtes à l'emploi. 

L'addition du réactif (ici, HCl) peut se faire soit de façon continue soit de façon 

incrémentale. La méthode continue nécessite de choisir deux vitesses d'addition de réactif 
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(vitesse maxi et mini). Le titrateur asservit alors automatiquement la vitesse d'addition du 

réactif à la pente de la courbe de titrage entre les deux valeurs choisies par l'opérateur. Le 

mode d'addition incrémentale permet d'adapter la vitesse d'ajout du réactif titrant aux 

cinétiques de réactions très lentes ou aux réactions en milieu hétérogène par exemple. 

L'addition de l'incrément se fait après une temporisation minimum de deux secondes si la 

stabilité du système électrodes/solution satisfait à un critère (en rn V.min-1) choisi par 

l'opérateur. Une temporisation maximum permet de continuer le titrage même si au bout 

de ce temps le critère de stabilité n'est pas satisfait. 

Ces deux modes de titrage ont été comparés sur un exemple consigné en annexe 4. Le 

choix s'est finalement fixé sur le titrage continu avec une vitesse maximale de 6 (unité 

arbitraire), les résultats étant suffisamment précis et la titration rapide. 

L'étalonnage du titrateur a permis de tester la fiabilité de la méthode de dosage et fait 

l'objet de l'annexe 5. 

11.3.3. PROCEDURE EXPERIMENTALE 

La procédure employée est la suivante: 

1/les caches sont fixés sur le bac à l'aide de ruban adhésif 

2/ on remplit le bac d'eau distillée("'=' 50.10-6 m3). On vérifie au préalable que cette 

eau ne contient ni co;- ni HC03. 

3/ la buse est positionnée à une distance r du rebord de la plaque chauffante et 

enveloppée dans du papier d'aluminium pour limiter l'échauffement dû au 

rayonnement de la plaque. 

4/ la masse mo de poudre est déterminée au moyen d'une balance de précision 

Sartorius pouvant peser des masses au dixième de milligramme près. Les masses 

de poudre projetées sont de l'ordre de O,l.I0-3 kg. 

51 la température de la plaque est amenée à une température de consigne 

préalablement fixée, par le biais des résistances chauffantes. 

6/ Lorsque cette température de consigne est atteinte on établit le jet d'air, on 

positionne le bac de récupération contre la plaque chaude et simultanément on 

projette la poudre 

51 après la projection le bac est immédiatement éloigné de la plaque chauffante afin 

que l'eau ne s'échauffe pas et que la réaction de décomposition ne continue pas 

dans le bac 

6/ les caches sont enlevés avec précaution, la solution du bac est récupérée dans un 

bêcher et dosée (détermination de TA et TAC). 
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Si la masse de poudre récupérée dans le bac s'avère insuffisante il faut alors procéder à 

plusieurs projections de poudre. K. Künzig (1995) a vérifié que la masse initiale de 

poudre projetée ainsi que le nombre de projections faites n'a pas d'influence sur le taux 

de conversion. 

Il peut paraître curieux de mettre en œuvre cette réaction modèle sur un montage 

expérimental différent de celui utilisé pour la détermination des pertes (plaque chauffée 

dans le four à moufle). Le montage pour les pertes est en fait postérieur au montage 

plaque régulée et a été conçu dans le cadre de la mise en oeuvre d'un plan d'expériences 

ne mettant en jeu que les valeurs minimales et maximales du paramètre r. Il est important 

de vérifier que les résultats sont bien compatibles entre les deux montages. A cet effet, K. 

Künzig (1995) a modifié le montage "pertes" (figure II.4) en remplaçant les feuilles 

d'aluminium qui permettaient de récupérer les particules qui ne s'étaient pas arrêtées sur 

la plaque d'impact par un bac de récupération rempli d'eau faisant office de trempe pour 

les particules (figure II.12). 

réfractaire 

buse 

bac de 
récupération 

plaque de support 

Figure 11.12. Adaptation du montage servant à mesurer les pertes de matière à la mesure de taux de 

conversion (bac de récupération). 

Deux bacs de récupération en aluminium s'adaptant à deux réfractaires de rayon 3.10-2 et 

12.10-2 rn ont été construits afin de mesurer le taux de conversion de particules projetées 

sur la plaque chaude. 

Une mesure de Xbac a été réalisée sur chacun de deux montages dans les mêmes 

conditions opératoires: T p=873 K, Vo=20 m/s, D=3.10-3 rn, H=3.10-2 rn à des distances 

du point d'arrêt du jet identiques. 
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On a obtenu pour le montage avec plaque régulée un Xbac d'environ 0,15 et pour le 

montage avec four un taux de l'ordre de 0,10. 

La différence entre les deux résultats vient vraisemblablement de la différence dans la 

manière de chauffer la plaque. Dans le cas de la plaque régulée le chauffage lent de la 

plaque (environ 30 minutes pour passer de 293 à 873 K) a progressivement chauffé l'air 

environnant. Le jet gazeux est donc introduit sur une plaque chaude et dans un milieu 

environnant chauffé: il peut donc y avoir incorporation de gaz extérieur plus chaud dans 

le jet d'impact. Dans le cas de la plaque chauffée par le four, le jet gazeux est envoyé sur 

une plaque chaude et dans un milieu environnant à température ambiante. L'incorporation 

de l'air environnant n'a pas d'incidence sur le profil de température dans le gaz. La 

méthode de chauffage risque donc d'avoir une influence sur les profils thermiques dans le 

jet gazeux: les particules risquent donc de ne pas s'échauffer de la même façon dans les 

deux cas. 

La différence n'est toutefois pas flagrante entre les deux résultats et en première 

approximation on admettra que les deux montages donnent des résultats équivalents. 

On supposera de plus, même si cela n'a pas été vérifié expérimentalement, que les pertes 

sont du même ordre de grandeur pour les deux montages. 

II.3.4.TAUX DE CONVERSION DE LA REACTION 

Il s'agit de définir une grandeur traduisant l'évolution de la réaction en fonction de la 

distance par rapport au point d'arrêt. On introduit Xc défini par: 

X =masse NaHC03 ayant réagi entre 0 et r 
c masse NaHC03 initiale projetée 

(taux de conversion cumulé) 

D'après le paragraphe II.1 une partie de la masse initiale est perdue par convection et ne 

participe donc pas à la réaction de pyrolyse. Le modèle ne prenant pas en compte les 

pertes, le taux de conversion théorique qui sera calculé ultérieurement le sera par rapport à 

la masse de NaHC03 ayant participé à la réaction. Il faut donc, afin de pouvoir effectuer 

une comparaison, définir le taux de conversion de la réaction par: 

X _ masse NaHC03 ayant réagi entre 0 et r 
cum - masse N aHC03 ayant participé à la réaction 
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Il s'agit à présent, à l'aide du montage précédemment décrit, de mesurer Xcum· Cette 

valeur mesurée sera notée Xexp· Cette définition tient compte de la fraction de particules 

qui se sont arrêtées sur la plaque entre 0 et ret que l'on suppose totalement converties en 

Na2C03. Expérimentalement on n'a pas accès à cette fraction déposée sur la plaque. Un 

bilan de matière sur le bicarbonate de sodium s'impose (figure II.13). 

(j) masse initiale de NaHC03 
mo 

(2) fraction de mo ne participant 
pas à la réaction: pertes Pm0 /1 00 

0 fraction de mo participant à la 
réaction: (1-P/100) m0 

fraction arrêtée sur la plaque 
et convertie en Na2C03 

@ fraction récupérée dans le bac 

fraction non convertie 
(NaHC03) 

Figure 11.13. Devenir du bicarbonate de sodium lors d'une projection de poudre. 

fraction convertie en 
Na? co~ 

Le taux de conversion de la réaction, compte tenu de ce bilan, a pour expression: 

X _ fraction 4 + fraction 7 
exp - fraction 3 (Il. 11) 

Les numéros des fractions correspondent aux numéros indiqués sur la figure II.13 

- calcul de la fraction 7 

La masse de Na2C03 récupérée dans le bac est égale à (équation de dosage): 
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mNa co = [HCl]. TA.MNa co 
2 3 2 3 

(1!.12) 

D'après la stoéchiométrie de la réaction, la masse correspondante de NaHC03 ayant réagi 

(fraction 7) est égale à: 

mNaHC0
3 
converti, bac = 2 [HCl]. T A.MNaHC0

3 
(11.13) 

- calcul de la fraction 4 

La masse de NaHC03 récupérée dans le bac est égale à (équation de dosage): 

mNaHCo
3 

nonconverti,bac = [HCl].(TAC- 2TA).MNaHC0
3 

(II.14) 

La masse totale équivalente de NaHC03 récupérée dans le bac est donc: 

mNaHC03 ,bac = mNaHC03 non converti,bac + mNaHC03 converti, bac (II.15) 

(1!.16) 

La masse de NaHC03 déposée sur la plaque, compte tenu de la portion de couronne 

délimitée par l'angle a, s'exprime par: 

fraction 4 = (1-_i_) mo-
2

1t .[HCl]. TAC.MNaHCO (II.17) 
100 a 3 

On obtient: 

((1-_i_) mo-
2

1t [HCl].TAC.MNaHCO )+( 2
1t 2[HCl].TA.MNaHCO ) 

100 a 3 a ' 
Xexp = . ( P ) 

soit finalement: 

1-- mo 
100 

Xexp =1- ( p) [HCl].MNaHCO,-(TAC-2TA) 
a 1-- m0 100 

21t 
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Le taux de conversion, tel qu'il a été défini, doit théoriquement être indépendant des 

pertes puisqu'il est rapporté à la masse de NaHC03 participant effectivement à la 

réaction. P figure néanmoins dans l'expression de Xexp· Ceci implique que les volumes 

d'équivalence TAC et TA dépendent aussi des pertes P et de telle façon que le rapport 

(TAC-2TA)/(1-P/100)mo soit, lui, indépendant des pertes. Cette dépendance de TA et 

TAC avec P n'étant pas connue, la détermination du taux de conversion nécessite 

l'estimation de P. L'étude des pertes effectuée en début de chapitre mettait en oeuvre des 

particules inertes. n s'agit de vérifier à présent si le fait d'avoir des particules réactives est 

important. 

II.3.5 PERTES AVEC REACTION CHIMIQUE 

Les pertes peuvent être déterminées à partir du bilan de matière et de la relation (11.17). 

La fraction 4 représente la masse de NaHC03 déposée sur la plaque (mpi) et convertie en 

Na2C03. Après résolution de l'équation on aboutit à: 

{ 
27t ( MNaHC03 J} P = 100 1--- mpl 2 + [HCl] TAC MNaHCO 

arno MNa co 3 

2 3 

(II.20) 

Une série d'expériences a été réalisée (Künzig,l995) à partir du montage de la figure 

II.l2. Elle a consisté, pour différentes conditions opératoires, à déterminer la valeur du 

TAC et à peser la masse de poudre déposée sur la plaque (mpi). Ces expériences sont 

assez longues à réaliser: il faut en effet attendre que la plaque soit refroidie pour récupérer 

les particules déposées à l'aide d'un papier collant et les peser. 

Le problème est que l'on ne dispose en fait que de trois plaques de verre circulaires sur 

réfractaire. On a alors essayé d'effectuer à partir de ces trois plaques des mesures à des 

rayons r intermédiaires en décalant la buse le long de l'axe de symétrie de la plaque 

comme l'indique la figure 11.14. 
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eau 

t décalage 
de la buse 

!?Osition de la buse 
a r=120 mm du bord 
de la plaque 

cache en verre 
vertical 

plaque de verre 

Figure 11.14. Décalage de la buse et introduction d'un angle de récupération de façon à faire un essai à 

un rayon de 60 mm à partir de la plaque de rayon 120 mm. Les cotes sur la figure sont en millimètres. 

Afin que l'on puisse confondre le bord de la plaque d'impact et le cercle de rayon r la 

récupération des particules dans le bac doit alors se faire sous un angle a. 

La surface entre le bord du bac de récupération et l'arc de cercle de rayon r est alors 

négligeable par rapport à la surface de la plaque sur laquelle la poudre est projetée. Le 

calcul de cet écart de surface se trouve en annexe 6. 

Deux caches en verres verticaux ont été introduits dans le bac de récupération afin de ne 

récupérer les particules que sous l'angle a. Les pertes sont calculées par la relation 

(II.20). Les expériences effectuées avec les conditions opératoires correspondantes, la 

valeur des pertes et le nombre adimensionnel Ra!Sto2 associé sont rapportées dans le 

tableau 11.6. Ha été gardée égale à 3.10-2m, les particules de NaHC03 employées ont un 

diamètre moyen de 42.1Q-6m. La courbe granulométrique de cette poudre se trouve en 

annexe 7. La température de plaque est égale à 873 K, le gaz employé est l'air. 
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24,7 1,5 3 0,22 36 

24,7 1,5 4 0,25 86 

24,7 1,5 5 0,21 168 

24,7 1,5 7 0,28 461 

24,7 1,5 8 0,38 688 

20,1 3 4 0,27 519 

20,1 3 5 0,29 1014 

20,1 3 7 0,29 2783 

20,1 3 8 0,29 4154 

20,1 3 9 0,33 5914 

40 3 7 0,29 703 

40 3 8 0,30 1049 

40 3 9 0,30 1493 

20,3 4,5 5 0,25 2237 

20,3 4,5 7 0,24 6138 

20,3 4,5 8 0,24 9163 

20,3 4,5 9 0,24 13046 

20,3 4,5 10 0,24 17896 

Tableau 11.6 Pertes en présence de réaction chimique pour différentes conditions opératoires. Nombre 

Ra/Sto2 correspondants. 

La figure II.15 visualise les variations de P en fonction de Ra!Sto2 ainsi que les points 

expérimentaux obtenus lors de l'étude sans réaction chimique (pertes en maquette tiède, § 

11.1 ). 
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0 sans réaction 
100 D avec réaction .....,M"Mrnr-""TT"11"11"1'11'-.-rnm'ï"'''-rm"'' 

80 

....... 
~ 0 ._. 

60 c.. 
t/1 

~ 40 41 
c.. 

20 

0 
1 

Figure 11.15. Pertes en fonction de Ra/Sto2 avec et sans réaction chimique. 

On constate que les pertes avec réaction chimique sont à peu près constantes, de l'ordre 

de 25%. Les conditions expérimentales sont toutefois telles que le nombre Ra!Sto2 ne 

varie pas dans un domaine très large. Pour les valeurs de Ra!Sto2 inférieures à 1000 les 

pertes relatives aux expériences avec réaction chimique sont du même ordre de grandeur 

que les pertes associées aux expériences sans réaction ce qui incite à penser que la 

réaction chimique n'a guère d'influence sur les pertes. Ceci peut s'expliquer par le fait 

que la décomposition du bicarbonate de sodium se fait à diamètre constant: le nombre 

Ra!Sto2 n'est donc pas modifié par la réaction. En revanche pour des valeurs de Ra!Sto2 

supérieures à 1000 les pertes avec réaction chimique sont nettement inférieures à celles 

sans réaction chimique. Aucune explication pour ce phénomène n'a pour l'instant été 

trouvée. 

Dans le cas d'une réaction se faisant à volume de particule variable les pertes risquent 

d'être plus importantes. En effet du fait de leur diminution de volume certaines particules 

risquent de se retrouver dans la catégorie des fines particules participant aux pertes. 

Ces résultats confirment le fait qu'il est encore difficile de prédire quantitativement les 

pertes. Utiliser dans l'expression de Xexp des pertes P calculées à partir de la corrélation 

(II.4) pourrait conduire à de fortes incertitudes sur le bilan de matière relatif au 
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bicarbonate de sodium. C'est pourquoi on se contentera pour l'estimation des pertes des 

résultats expérimentaux dont on dispose. 

Les mesures réalisées avec NaHC03 ont montré qu'à 293 K les pertes étaient de l'ordre 

de 10% (Unterberger,1995), à 873 K de l'ordre de 25% (Künzig,1995) et qu'elles 

dépendaient peu du rayon r. On supposera, par interpolation linéaire, P égal à 20% à 673 

K, 22% à 773 K et 25% à 873 K. 

L'estimation des pertes Payant été faite pour différentes températures de plaque il s'agit 

maintenant de déterminer au moyen de campagnes d'expériences les taux de conversion 

expérimentaux Xexp à partir de la relation (ll.19). 

II.3.6 EXPERIENCES ET RESULTATS 

Des campagnes de mesures ont été effectuées pour avoir Xexp en fonction de la distance 

au point d'arrêt r pour trois températures de plaque différentes: 673, 773 et 873 K. 

Le gaz utilisé pour le jet est l'air. Les paramètres opératoires ont été pris égaux à leur 

valeur standard c'est-à-dire: Vo=20 mis D=3.1Q-3 rn et H=3.1Q-2 m. 

La répartition granulométrique des particules de NaHC03, déterminée par granulométrie 

laser, se trouve en annexe 7. 

D'après la relation (11.19) pour avoir accès à Xexp il suffit de connaître: 

- l'angle de récupération a 

-la masse de NaHC03 projetée mo 

- la concentration de HCl 

- les volumes à l'équivalence TA et TAC 

- les pertes P 

Le tableau 11.7 reproduit les résultats obtenus à 773 K. Les résultats relatifs aux 

températures de 673 et 873 K se trouvent en annexe 8. 

La figure II.16 représente les Xexp obtenus en fonction de la distance au point d'arrêt du 

jet r pour les trois températures de plaque étudiées: 673, 773 et 873K. 

On peut remarquer que: 

(a) le taux de conversion Xexp augmente lorsque r croît 

(b) il augmente aussi lorsque la température de plaque augmente 

(b) le taux maximal que l'on peut mesurer est de l'ordre de 70% 

(c) au rayon r=2.1Q-2 rn Xexp est négatif pour toutes les températures 
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3 1,21 

4 0,93 

5 1,00 

6 0,82 

7 0,55 

8 0,69 

9 0,61 

Tableau 11.7 Détermination du taux de conversion Xexp en fonction du rayon r à une température de 

plaque égale à 773K. 
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Figure 11.16. Xexp en fonction de r pour Tp=673, 773 et 873K. Chaque signe représente une 

expérience 

Ces variations de Xexp en fonction de r et de T p prouvent la faisabilité expérimentale de la 

méthode. Toutefois, pour des rayons r supérieurs à 8.10-2 rn la masse de poudre 

récupérée dans le bac devient faible, voire négligeable par rapport à la masse de poudre 

déposée sur la plaque et convertie (le rapport des deux masses peut dépasser 100). 

Des mesures de dimensions des couronnes de dépôt ont montré (Adam,l991) que dans 

les conditions opératoires standard, à r=2.1 o-2 rn, les particules ne sont pas encore 

arrêtées sur la plaque. Le bilan de matière se réduit alors dans ce cas aux pertes et aux 

particules qui subissent une trempe dans le bac. Si on suppose qu'à ce rayon les 

particules tombant dans le bac ne sont pas encore converties on devrait aboutir à Xexp=Ü. 

Ce n'est pas le cas puisqu'à ce rayon toutes les valeurs de Xexp sont négatives. L'écart 

pourrait être dû à l'estimation des pertes P. Aucune mesure de pertes n'a été faite à ce 

rayon et il est de plus tout à fait possible que les courants de convection naturelle soient 

fortement perturbés par le jet d'impact s'écoulant en sens contraire. Plus rest grand plus 

l'influence d'une mauvaise estimation des pertes est faible sur Xexp: la masse de poudre 

déposée sur la plaque et supposée totalement convertie est en effet de plus en plus grande 

et représente un poids de plus en plus grand dans l'expression de Xexp-
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Le calcul des incertitudes expérimentales ~Xexp est détaillé dans l'annexe 8. Y figurent 

aussi les tableaux donnant les valeurs de ~Xexp pour les expériences effectuées à 673, 

773 et 873 K. 

Les figures II.17, 1!.18 et 1!.19 représentent les Xexp moyens associés à chaque rayon r 

ainsi que les incertitudes ~Xexp pour les températures de 673, 773 et 873 K 

respectivement. Ces incertitudes sont visualisées sous forme de segments verticaux. Le 

haut de ces segments correspond à la valeur maximale de Xexp+~Xexp pour r donné, le 

bas correspond à la valeur minimale de Xexp-~exp· 

Ces figures confirment, par le biais des Xexp moyens, que le taux de conversion de la 

réaction augmente bien en fonction du rayon. Les incertitudes, relativement élevées, 

proviennent du fait que Xexp est déterminé à partir de la mesure de cinq paramètres 

expérimentaux ([HCl], a, mo, TA et TAC) et de l'estimation des pertes P et que 

l'incertitude ~Xexp a été définie comme la somme des incertitudes liées à ces paramètres 

expérimentaux (incertitude maximale). On constate de plus que la plus grande incertitude 

est celle relative au point r=2.10-2m ce qui confirme que les mesures s'avèrent difficiles. 

Xexp 
0.8 

0.6 

0.4 

0.2 l" .. 
0 

0.~2 O. 3 o. 4 O. 5 O.b6 0.08 

-0.2 
r (m) 

-0.4 

-0.6 

-0.8 

Figure 11.17. Xexp moyen (ronds), valeur maximale de Xexp+.0.Xexp (taquet supérieur) et valeur 

minimale de Xexp-.0-Xexp (taquet inférieur) à r donné. Tp=673K. 
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Figure 11.18. Xexp moyen (ronds), valeur maximale de Xexp+LlXexp (taquet supérieur) et valeur 

minimale de Xexp·LlXexp (taquet inférieur) à r donné. Tp=773K. 
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Figure 11.19. Xexp moyen (ronds), valeur maximale de Xexp+LlXexp (taquet supérieur) et valeur 

minimale de Xexp·LlXexp (taquet inférieur) à r donné. Tp=873K. 
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Ces campagnes d'expériences ont permis de mesurer le taux de conversion de la réaction 

modèle. Ce taux de conversion servira de base à la comparaison avec le modèle élaboré 

en maquette froide et que l'on complétera par des bilans de matière et de chaleur(§ II.4). 

Dans ces expériences seule l'influence de la température de la plaque a été considérée. On 

peut toutefois se demander si les conditions opératoires qui ont été choisies (Vo=20 m/s, 

D=3.1 o-3 rn, H/D=lû, ... ) sont les plus favorables pour la mesure des taux de 

conversion. K. Künzig (1995) a étudié l'influence d'autres paramètres que la température 

de plaque sur le taux de conversion. 

11.3.7. LIMITES DU DOMAINE EXPERIMENTAL POUR LA 

MESURE DE Xexp 

11.3.7.1 Démarche et résultats 

On a cherché à mesurer des taux de conversion Xexp dans une large gamme de conditions 

opératoires. Dans toutes les expériences le gaz est de l'air comprimé, les particules de 

NaHC03 sont issues du même lot granulométrique. Les paramètres que l'on peut faire 

varier sont alors les suivants: la vitesse en sortie de buse Vo, le diamètre D de la buse, la 

distance buse-plaque H, la température de plaque T pet la distance au point d'arrêt du jet 

r. 

Le domaine de variation des différents paramètres, a priori défini, est le suivant (tableau 

II.8): 

1 5 45 

1 8 60 

673 873 

3 12 

Tableau 11.8. Domaine expérimental pour la mesure de Xexp 

Ces conditions limites ont été imposées par les dimensions du montage, par la condition 

de jet turbulent en sortie de buse (Re voisin de 5000), par la cinétique de la réaction et par 

le fait que le verre se déforme à haute température (T p > 973 K). 

Les expériences ont été réalisées sur le montage du paragraphe II.3.5 (chauffage de la 

plaque de verre par le four à moufle, trempe des particules dans le bac de récupération). 
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La procédure expérimentale est identique à celle décrite au paragraphe ll.3.3. Les taux de 

conversion risquent donc d'être un peu plus faibles que ceux mesurés sur la plaque 

régulée, la méthode de chauffage étant différente, mais les tendances sont supposées être 

les mêmes. 

L'idée était de réaliser de nouveau un plan d'expériences pour déterminer l'influence 

relative des différents paramètres. La réalisation expérimentale de ce plan consistait à 

effectuer un nombre minimal d'expériences correspondant aux valeurs des paramètres 

situées aux extrémités du domaine. Avec deux niveaux par paramètre (valeurs minimale et 

maximale) et cinq paramètres cela nécessitait 25=32 expériences. 

Parmi ces 32 expériences seules quatre ont donné un taux de conversion Xbac non nul 

(mais néanmoins très faible). 

On en a conclu que le domaine expérimental était trop large et que la détermination de 

Xexp ne pouvait se faire que dans des conditions opératoires très spécifiques. Cela tient 

en partie aux dimensions du montage. Pour certaines combinaisons de paramètres (par 

exemple Vo=60 mis et D=4,5.10-3m) la limite inférieure du dépôt était plus grande que le 

diamètre de la plus grande plaque d'impact (r=12.10-2m) et certaines particules pouvaient 

être entraînées au-delà du bac de récupération. Le taux de conversion n'est en fait 

mesurable qu'à un rayon situé entre la limite inférieure (D2/2) et la limite supérieure 

(Dy2) de la couronne de dépôt des particules décrite dans le chapitre 1. 

Il a fallu alors déterminer les combinaisons de paramètres compatibles avec un dépôt de 

particules entre les diamètres minimal et maximal des plaques d'impact respectivement 

égaux à 3.10-2 et 12 10-2 m. Afin de limiter les possibilités la hauteur buse-plaque H est 

gardée égale à 3.10-2m et la température de plaque à 873K. 

Les paramètres que l'on cherche à faire varier sont donc la vitesse de gaz Vo, le diamètre 

de buse D et le rayon r. 

Pour chacune des combinaisons de paramètres on a calculé les limites de la couronne de 

dépôt à partir de la relation (1.1) établie au chapitre 1, donnant la distance d'arrêt de la 

particule en fonction de son nombre de Stokes. Le diamètre inférieur de la couronne D2 a 

été associé au ds de la poudre (égal à 15,6.10-6 rn) et le diamètre supérieur D3 au d95 

(égal à 75,8.10-6 rn). La courbe granulométrique de la poudre utilisée est reportée en 

annexe 7. Cette démarche n'a bien sûr qu'une valeur qualitative la relation (1.1) n'étant 

valable qu'en maquette froide. 

Le tableau 11.9 donne pour chacune des combinaisons de paramètres envisagées le D2/2 

et le D3/2 théoriques de la couronne de dépôt et les rayons auxquels on pourra a priori 

effectuer une mesure. Ces rayons r doivent à la fois vérifier: 

3.10-2 < r (rn)< 12.10-2 (contraintes dues au montage) et D2/2 < r (rn)< D3/2 
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3,1 

3,45 

3 3,55 
3,9 14,7 

3 28,5 

36,8 

16,3 4,15 

5,1 

5,9 22,2 

Tableau 11.9. Rayons r où l'on peut a priori effectuer une mesure de taux de conversion suivant les 

valeurs du diamètre de buse D et de la vitesse de gaz Vo 

Les rayons r du tableau II.9 constituent une condition nécessaire mais non suffisante pour 

l'obtention de taux de conversion mesurables. Il se peut en effet que parmi toutes ces 

possibilités seules quelques unes donnent un taux de conversion détectable. C'est 

pourquoi une étude préliminaire a été entreprise, basée sur la mesure de Xbac· Ce taux 

local est un moyen pratique de détecter l'influence d'un paramètre donné sans avoir à 

effectuer un bilan de matière complet sur le montage (sans avoir donc à déterminer à 

chaque fois Xexp) 

Cette étude a consisté à mesurer pour chacun des trois diamètres de buse ( 1,5; 3 et 

4,5.10-3 rn) Xbac en fonction de Vo à r fixé compris entre 3.10-2 et 12.10-2 m. Ce ra été 

pris égal à 5.10-2 rn pour la buse de 1,5.10-3 rn et à 8.10-2 rn pour les deux autres 

diamètres de buse. 

Les étalonnages du rotamètre Brooks R615B permettant d'avoir accès à Vo pour de l'air 

et pour chaque diamètre de buse se trouvent en annexe 9. 
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Les résultats expérimentaux obtenus sont regroupés dans le tableau II. lü. 

La figure 11.20 visualise l'évolution de Xbac en fonction de Vo pour les trois diamètres de 

buse et les r associés. 

D 

(xt03m) 

1,5 Vo (m/s) 16,2 20,1 24,0 28,6 32,5 36,4 41,9 48,1 

X bac 0,169 0,146 0,202 0,152 0,134 0,129 0,136 0,123 

3 V 0 (m/s) 15,9 20,1 24,3 28,5 32,7 36,8 45,2 

X bac 0,136 0,093 0,124 0,118 0,095 0,088 0,054 

4,5 V 0 (m/s) 16,3 20,3 26,4 32,9 37,0 

X bac 0,142 0,106 0,084 0,064 0,052 

Tableau 11.10. Xbac en fonction de Vo pour différentes valeurs du diamètre de buse D. Les mesures ont 

été faites à r=8.1Q-2 rn pour D=3.1Q-3 et 4,5.10-3 rn et à r=S.lQ-2 rn pour D=l,S.lQ-3 m. 
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Figure II.20. Evolution de Xbac en fonction de Vo pour différents diamètres de buse D (en rn) et à des 

rayons r fixés (en rn). 

Globalement Xbac diminue lorsque Vo et D augmentent. D'après les valeurs de Xbac 

obtenues on a tout intérêt à se placer à Vo le plus petit possible, en vérifiant que dans ces 

conditions le jet est toujours turbulent. Ces mesures de Xbac ont permis de déterminer les 

valeurs de D, Vo et r pour lesquelles Xexp pourra être mesuré: 
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1 0=1,5.10-3 rn Vo=24,7 m/s 3 ~ r (x102 rn)~ 8 

II 0=3 0 10-3 rn 
' 

Vo=20,1 m/s 4 ~ r (x102 rn)~ 9 

III 0=3,0.10-3 rn Vo=40,0 m/s 7~r(x102m)~10 

N 0=4,5.10-3 rn Vo=20,3 mis 5 ~ r (x102 rn)~ 10 

La variation du rayon r de mesure se fait par déplacement de la buse le long de l'axe de 

symétrie de la plaque d'impact comme cela a été décrit dans le paragraphe 11.5. 

Pour chaque expérience la masse de poudre déposée sur la plaque a été déterminée 

permettant d'avoir ainsi accès aux pertes P par le biais de la relation (11.20). 

Xexp est toujours calculé à partir de la relation (11.19). Les résultats bruts expérimentaux 

(TA, TAC, mo, mpr ... ) sont regroupés en annexe 10. Le tableau 11.11 donne les valeurs 

de Xexp et de ~exp en fonction de r et des conditions opératoires . .6-Xexp est calculé de la 

même façon que dans le paragraphe 11.3.6., le terme .6-P/(1-P) étant évalué à partir de la 

relation (11.20). 

La température de plaque est 873 K. 

Tableau 11.11. Valeurs de Xexp et de AXexp en fonction der pour différentes valeurs du couple (Vo,D) 
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La figure II.21 représente les variations de Xexp en fonction de r pour les valeurs de V o et 

de D des séries d'expériences I, ll, III et IV. 

Les figures représentant les rectangles d'incertitude relatifs aux valeurs de Xexp pour 

chacune de ces séries d'expériences se trouvent en annexe 8. 

En comparant les séries I, ll et IV, pour lesquelles la vitesse Vo est quasiment la même, 

on remarque que Xexp diminue quand D augmente. La diminution est plus nette quand D 

passe de 1,5.10-3 à 3.10-3 rn que lorsqu'il passe de 3.10-3 à 4,5.10-3 m. 

La comparaison des séries II et III, même diamètre de buse, permet de dire que Xexp 

diminue lorsque V o augmente. 

Il serait intéressant d'essayer de regrouper ces différents résultats en faisant de nouveau 

appel à des nombres adimensionnels. 
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Figure 11.21. Variations de Xexp en fonction du rayon r pour différentes valeurs du couple (V o,D), les 

valeurs de Vo sont exprimées en m/s, celles de D en mm. Chaque symbole représente un point 

expérimental. 
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11.3.7.2. Recherche de nombres adimensionnels 

Les seuls paramètres que l'on a fait varier ont été Vo, D et r. 

Les expériences ont montré que la vitesse de gaz et le diamètre de la buse ont tous deux 

pour effet de diminuer le taux de conversion d'où l'idée d'introduire le nombre de 

Reynolds. 

L'adimensionnalisation der peut être effectuée en divisant simplement cette variable par la 

hauteur buse-plaque H. Cette hauteur reste constante dans toutes les expériences. 

Outre les expériences du tableau II.ll on a cherché à tenir compte des expériences 

réalisées dans le paragraphe II.3.6 pour différentes températures de plaque. C'est 

pourquoi on a considéré le nombre adimensionnel K' (Lédé et al., 1993) défini comme le 

rapport de deux constantes de temps: tp constante de temps chimique calculée à T p 

(tp=l/k0 exp( __ E_)) et te constante de temps d'échange thermique des particules avec 
RgTp 

1 -
1
- , · ll PNaHC03 Cp,NaHC03 L e m11eu exteneur te e que te = ----=--....0....:...---"--

he 

Lest la grandeur caractéristique de la particule valant pour une sphère dp/6. 

Le coefficient de transfert de chaleur par convection he s'exprime en fonction du nombre 
Nu À 

de N usselt par la relation: he = g 
dp 

d'où l'expression de K': 

La corrélation a été recherchée sous la forme: 

Xexp = f(Re, K', ~) 
H 

(II.21) 

(II.22) 

Les valeurs de Xexp. Re, K' et r/H pour chacune des expériences prises en compte dans 

la corrélation sont rassemblées en annexe 10. 

Une régression multilinéaire entre ln Xexp. ln Re, ln r/H et ln K' permet d'aboutir à: 

X exp = 6, 06.106 
Re 1, 7 K' 0,22 

(II.23) 
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Le coefficient de régression r vaut 0,9. 

Cette relation traduit bien le fait que Xexp augmente quand le rayon r augmente, diminue 

lorsque le nombre de Reynolds augmente et augmente lorsque la température de plaque 

augmente. 

La figure II.22 représente Xexp mesuré en fonction de Xexp calculé à partir de la relation 

(11.23). Dans ce genre de représentation, plus les points sont rassemblés autour de la 

bissectrice meilleure est la corrélation. 

Cette étude montre que la modification de l'hydrodynamique du jet se répercute de façon 

sensible sur la conversion des particules. A une distancer donnée et à une température 

donnée une augmentation du nombre de Reynolds peut faire diminuer de façon 

importante le taux de conversion des particules. Si le nombre de Reynolds est multiplié 

par un facteur x il faut, d'après la relation (11.23), se placer à un rayon x213 fois plus 

grand environ pour retrouver le même taux de conversion. Il ne s'agit donc pas d'une 

simple translation des phénomènes: une modification de l'hydrodynamique doit entraîner 

une modification des zones dans lesquelles les particules passent. Cette étude montre que 

l'on a intérêt à travailler, pour un rayon r donné, à un nombre de Reynolds aussi petit que 

possible. 
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Figure 11.22. Variations de Xexp mesuré en fonction de Xexp issu de la corrélation (II.23). 
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Cette étude a permis de se rendre compte du fait que la mesure des taux de conversion 

n'est possible que dans un petit domaine de variation des paramètres opératoires autour 

de leur valeur standard. La corrélation établie n'est donc applicable que dans une faible 

gamme de variation de ces paramètres. Il faudrait alors repenser les dimensions du 

montage et refaire des campagnes systématiques d'expériences. Cette étude permet de 

justifier a posteriori les conditions standard choisies pour mener les campagnes 

expérimentales. 

La suite de ce chapitre va être consacrée à l'aspect théorique des phénomènes mis en jeu 

dans la maquette tiède: il va s'agir de retrouver, en complétant le modèle élaboré en 

maquette froide, les résultats expérimentaux qui ont fait l'objet de ce début de chapitre. 

II.4 ASPECT THEORIQUE: CALCUL DU TAUX DE 
CONVERSION DE LA REACTION MODELE 

Cette partie va consister dans un premier temps à établir un bilan de chaleur pour une 

particule de diamètre donné en supposant que le volume de cette particule reste constant 

au cours de la réaction et à calculer le taux de conversion du grain en chaque point de sa 

trajectoire. Dans un deuxième temps on supposera que le volume de la particule diminue 

au cours du temps et on étudiera l'influence de cette hypothèse sur la conversion. Afin de 

comparer la théorie à l'expérience il faudra ensuite extrapoler les résultats théoriques 

obtenus au niveau de la particule à une poudre dont la répartition granulométrique est 

connue. 

11.4.1. BILAN DE CHALEUR SUR UNE PARTICULE 

Le bilan de chaleur effectué sur une particule doit comprendre a priori: 

- un terme de convection forcée traduisant le transfert de chaleur entre le gaz et la 

particule 

- un terme de conduction entre la plaque chaude et la particule lors des chocs 

- un terme de conduction lors de collisions particules/particules 

- un terme de rayonnement dû à la présence de la plaque chaude 

- un terme traduisant la réaction chimique de décomposition du bicarbonate de 

sodium (enthalpie de réaction). 
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11.4.1.1.Les différents modes de transfert de chaleur 

II.4.1.1.1. Conduction par collisions entre particules 

La suspension étant supposée diluée, les chocs entre les particules ne sont pas pris en 

compte et par conséquent la conduction particule/particule non plus. 

II.4.1.1.2. Convection forcée 

Le transfert de chaleur entre le gaz et une particule est souvent traité dans la littérature 

sous la forme de corrélations reliant le nombre de Nusselt Nu au nombre de Reynolds de 

translation Rer (défmi par la relation 1.5) et au nombre de Prandtl Pr. 
h d 

Le nombre de Nusselt est défini par: Nu=~. he désignant le coefficient de transfert 
Àg 

de chaleur par convection. 

Un certain nombre de corrélations pour calculer le coefficient de transfert de chaleur par 

convection dans le cas d'une sphère unique dans un gaz peuvent être trouvées dans la 

littérature. 

La relation couramment utilisée pour calculer ce coefficient de transfert de chaleur celle de 

Ranz-Marshall (Levenspiel et Kunii,1991): 

Nu= 2 + 0 6Re112 Pr113 
' r (II.24) 

Levenspiel (Levenspiel, 1984) propose pour un gaz passant autour d'une sphère: 

{

Nu= 2 + 0.6 Rer112 Pr113 

Nu= O. 4 Rer 0·6 Pr113 

pour Rer < 325 

pour 325 < Rer < 70000 
(II.25 et II.26) 

Le nombre de Reynolds étant dans le cas présent en général inférieur à 25, cette 

corrélation n'apporte pas de modification par rapport à celle de Ranz. 

On peut aussi citer la relation de McAdams (1954): 

Nu= 0.37 Rer0.6 pour 17 < Rer < 70000 (II.27) 
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Cette relation n'est valable que pour des Rer supérieurs à 17 ce qui fait qu'elle n'est en 

général pas applicable dans le cadre de cette étude. Kreith et Bohn (1986) ont complété 

cette relation pour des Rer compris entre 1 et 25 en proposant: 

C U ( 2. 2 0.48 ) 
he= p r Pg --+ 05 

8 Re Re · r r 
(11.28) 

Ghrist et Oliver (1990) préconisent pour une sphère solide: 

Nu= O. 624 (Rer Pr)113 pour Rer Pr >> 1 

Nu = _!_ + _!_ (1 + 2 Rer Pr )113 cas général 
2 2 

(II.28 et II.30) 

Les domaines d'application de ces relations ne sont pas toujours bien définis. La figure 

II.23 compare succinctement les différentes relations citées pour des nombres de 

Reynolds Rer compris entre 1 et 1000 et pour un nombre de Prandtl constant égal à 0,7. 
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Figure 11.23. Comparaison des différentes corrélations donnant le nombre de Nusselt d'une sphère seule 

dans un gaz. 
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Dans le domaine qui nous intéresse (1< Rer < 30) ces corrélations donnent des Nu du 

même ordre de grandeur. 

Ces relations s'appliquent normalement à une particule sphérique dans un gaz ne 

présentant ni gradient thermique ni gradient de vitesse. Dans le cas présent des calculs ont 

montré que dans la couche limite le gradient thermique dans le jet gazeux est tel que la 

partie supérieure de la particule pouvait ne pas être à la même température que la partie 

inférieure. 

Faute de mieux, on applique en général la relation de Ranz-Marshall (Benabdallah,1995), 

même si dans la couche limite les gradients de température sont importants. 

II.4.1.1.3. Conduction plaque-particule 

Le problème de la conduction particule/plaque lors d'un choc est tout autre. Depew et 

Kramer, cités dans Lédé et a1.(1992) considèrent que la contribution de ce mode de 

transfert est faible car ils supposent que l'aire de contact particule/plaque est très petite et 

que la durée de contact est très courte. 

Des relations pour le calcul des coefficients de transfert de chaleur d'une sphère en 

contact avec une plaque chaude montrent cependant que ceux-ci augmentent quand le 

temps de contact diminue et tendent vers une valeur limite pour des temps de contact très 

courts (<O,Ols) (Schlünder,1980). Un calcul pour estimer le flux de conduction est 

détaillé en annexe 11. Il en résulte que la quantité de chaleur échangée par conduction lors 

du choc est donc négligeable par rapport à la quantité de chaleur échangée par convection. 

Elle ne sera donc pas considérée dans le bilan de matière. 

II.4.1.2.Expression des différents flux de chaleur 

Le bilan de chaleur sur une particule va finalement comporter trois termes: convection 

forcée, rayonnement et chimie. P.Adam (1991) a montré que le gradient de température 

dans le grain est toujours très faible ce qui permet de supposer une température uniforme 

dans le grain à tout instant. Ceci équivaut à dire que le nombre de Biot de la particule 
h d 

défini par: Bi=~ est petit (Bi< 0,1): toute la résistance au transfert de chaleur est 
6 Àp 

située dans un film gazeux entourant la particule. 

Les différents flux de chaleur ont alors pour expression 

127 



Chapitre 'L 'L: maquette tiède 

(a) Flux de convection: 

(11.31) 

T est la température de la particule. Tg est la température du gaz au point de coordonnées 

correspondant au centre de la particule. 

(b) Flux de rayonnement: 

(II.32) 

cr étant la constante de Stefan-Boltzmann valant 5,67.10-8 W.m-2.K-4, Tp la température 

de plaque. Le facteur 1/2 est un facteur de forme traduisant le fait que l'énergie émise par 

la plaque n'est interceptée que par la moitié de la surface de la particule. E est l'émissivité 

de la plaque. 

(c) Flux d'énergie du à l'endothermicité de la réaction: 

<l> . = PNaHCO,,pur re d3 k (l-X) ~H 
chtm. 6 p d (Il.33) 

kct désigne la constante cinétique de la réaction de décomposition du bicarbonate de 

sodium à la température effective de la particule, ~H l'enthalpie de cette même réaction. 

La réaction se fait à volume de particule constant. Ceci a été vérifié expérimentalement par 

Li (1991) 

Le bilan de chaleur s'écrit donc: 

Pp CP red~ dT 

6 dt 
convection rayonnement (Il.34) 

échauffement de la particule 

- PNaHCO, rcd3 kct(1- X) ~H 
6 p 

réaction chimique 
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Pp et Cp désignent respectivement la masse volumique et capacité calorifique de la 

particule au taux de conversion X. Pp n'est pas égale à PNaHco,, la particule étant 

partiellement convertie en carbonate de sodium. 

Lédé et al. (1993) ont montré que: 

(IL 35) 

Ce bilan de chaleur est couplé à un bilan de matière sur la particule s'exprimant sous la 

forme: 

dX =k (1-X) 
dt d 

(11.36) 

et traduisant la consommation du bicarbonate de sodium par une cinétique du premier 

ordre par rapport au réactif. 

Le fait que la masse volumique de la particule dépende du taux de conversion de celle-ci a 

pour conséquence de coupler ces deux bilans avec les 9 équations du mouvement de la 

particule. On obtient finalement, avec ces dernières, un système de 11 équations à 11 

inconnues que l'on résout par le logiciel LSODA. 

L'intégration de ces équations nécessite la connaissance: 

-des profils de température dans le jet gazeux (c'est-à-dire la valeur de Tg en tout 

point du domaine) 

- du coefficient de restitution du bicarbonate de sodium lors des chocs sur la plaque 

Ces deux points vont faire l'objet des paragraphes 11.4.2 et 11.4.3 respectivement. 

Le bilan de chaleur seul n'est pas suffisant pour caractériser le système plaque-jet

particules lorsque le substrat est chauffé: il faut connaître les profils de température du gaz 

entre la buse et la plaque chaude. La méthode "classique" consisterait à résoudre le bilan 

énergétique que l'on associe aux équations de Navier-Stokes pour la phase gazeuse. On a 

en fait cherché à garder l'approche du chapitre I, à savoir: découpage du jet gazeux en 

zones et utilisation de relations empiriques pour les profils de vitesses. 

Les relations utilisées dans le chapitre I ont été établies pour des jets gazeux froids 

turbulents. Il n'y a a priori aucune raison pour qu'elles soient encore valables dans le cas 

d'une plaque chaude. Mais à défaut d'avoir trouvé des relations empiriques adaptées au 
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cas d'une plaque chaude on supposera que le système jet gazeux-plaque chaude peut être 

représenté par les équations empiriques de vitesse du chapitre I (donc relatives à un gaz 

soumis à aucun gradient thermique) auxquelles on superpose les profils de température 

que l'on va déterminer expérimentalement. Cette approche revient en fait à découpler 

l'hydrodynamique et la chaleur dans le jet gazeux. La présence de la plaque chaude se 

résumera donc, du point de vue du gaz, à un changement de sa température, sa vitesse en 

tout point restant la même qu'à froid. 

Il est clair que cette approche est fondée sur une approximation assez sévère et qu'elle a 

été adoptée faute de mieux. 

L'estimation du profil de température du gaz fait l'objet du paragraphe suivant. 

11.4.2. PROFILS DE TEMPERA TURE DANS LE JET GAZEUX 

Le principe de la méthode est le suivant: la température du gaz est mesurée à l'aide d'un 

thermocouple Ni-Cr de diamètre 0,2.10-3 rn à différentes distances par rapport au point 

d'impact ret à différentes hauteurs z par rapport à la plaque d'impact. 

Le principe est représenté schématiquement sur la figure II.24. 

Buse 

Jet irrpactant 

v 
\ Je~t J:ariétal Plaque chaude- ~h\erm=o~le 

\ -- ------
\ ----- ---\...--- z 

lrdication de 
la température 

r 

Figure 11.24. Schéma de principe de mesure des températures du gaz. 

Le diamètre du thermocouple a été choisi suffisamment petit afin de ne pas perturber 

l'hydrodynamique du gaz mais suffisamment gros pour que les vibrations de l'extrémité 

du thermocouple engendrées par le courant gazeux soient les plus faibles possibles. 

La position du thermocouple (r, z) est déterminée à± I0-3 m. 

Chaque expérience consiste à: 
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1/ chauffer la plaque à la température voulue 

2/ positionner le thermocouples à l'abscisse et à la cote voulues 

3/ introduire le jet gazeux 

4/ relever la température en régime établi sur un régulateur de température ERO

THERM jouant ici le rôle d'indicateur de température. 

Le régime est supposé établi lorsque la température ne varie plus au cours du temps. Ce 

régime est presque instantanément obtenu après introduction du jet d'air. 

Il a donc été possible par cette méthode de tracer des courbes T g=f(z) pour un rayon r 

donné et une température de plaque T p fixée. 

Un exemple de profil est représenté sur la figure II.25. Ce profil correspond à un rayon 

de 2.10-2 rn (zone de jet pariétal) et à une température de plaque de 773 K. L'ensemble 

des profils obtenus en faisant varier r entre 0 et 7.10-2 rn et T p entre 673 et 873 K sont 

reportés en annexe 12. La vitesse de gaz en sortie de buse est égale à 20 mis, le diamètre 

de la buse vaut 3.10-3m, le rapport H/D est égal à 10. 

Sur le graphe, pour chaque cotez figurent deux températures: il s'agit des températures 

minimales et maximales indiquées par le détecteur. Il n'est pas rare d'avoir des 

fluctuations de température de l'ordre de 50°C. Ceci est vraisemblablement une 

conséquence du faible diamètre du thermocouple qui le rend sensible aux fluctuations des 

vitesses de gaz. Un calcul, détaillé en annexe 12, a permis d'estimer la part du 

rayonnement à 10°C maximum ce qui compte tenu des fluctuations de la température 

enregistrées est négligeable. 
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Figure ll.25. Evolution de la température du gaz Tg en fonction de la cote z. Pour un z donné les deux 

symboles délimitent le domaine de fluctuations de la température. 

On constate que: 

(a) même à 7.10-2 rn au dessus de la plaque la température mesurée est 

supérieure à 320 K (de l'ordre de 373 K pour la plaque à 873 K) 

(b) pour z inférieur à 5.10-3 rn la température augmente assez brusquement 

pour tendre vers une valeur proche de la température de plaque. Cette valeur 

de 5.10-3 rn semble correspondre à peu près à la hauteur du jet pariétal (égale 

à 0,193r en maquette froide). 

L'ensemble des courbes obtenues montre clairement que la température hors et dans le jet 

gazeux n'est pas égale à 293K: ceci est peut-être dû à des effets de réincorporation d'air 

chauffé au préalable par la plaque dans le jet gazeux. 

Cette étude a permis de tracer la cartographie approximative des températures dans 

l'espace délimité par la plaque chauffante et la buse. Ces cartes thermiques sont 

reproduites en annexe 12. 

Le profil des températures de gaz que l'on introduit dans le modèle est schématisé sur la 

figure 11.26: la température en dehors du jet pariétal est constante et égale à 373K; elle 

augmente dans le jet pariétal selon une loi linéaire jusqu'à Tp à z=O. 
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Figure II.26. Profil des températures de gaz déduit des mesures et introduit dans le modèle. 

Ces mesures n'ont été effectuées que dans le but d'estimer les températures gazeuses et 

d'établir un profil de température utilisable dans le modèle. Si on avait voulu étudier de 

façon plus précise la thermique du gaz il aurait fallu envisager des systèmes de détection 

plus sophistiqués. 

Le dernier point à préciser avant de valider le modèle est le coefficient de restitution du 

bicarbonate de sodium sur la plaque. Ce coefficient avait fait l'objet d'une optimisation 

dans le cas de la maquette froide avec les billes de verre. L'estimation du coefficient e 

pour N aHC03 va être faite par le biais de mesures de dimensions de couronnes de dépôt. 

II.4.3. ESTIMATION DU COEFFICIENT DE RESTITUTION 

P.Adam (1991) a mesuré pour deux granulométries de bicarbonate de sodium les rayons 

intérieur et extérieur de la couronne de dépôt pour différentes températures de plaque. La 

méthode consiste à associer au rayon inférieur de la couronne le ds de la poudre 

considérée et au rayon supérieur de cette couronne le d95 de la même poudre, dx étant le 

diamètre moyen défini de telle sorte que x% de la masse totale des particules pour un lot 

donné a un diamètre inférieur ou égal à cette valeur. 

Le tableau II 162 donne le ds et le d95 des lots considérés, déterminés par granulométrie 

laser (Adam, 1991), les limites granulométriques (50-56 et 63-80) étant celles données par 

la tamiseuse électrique. 
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50-56 35 120 

63-80 57 180 

Tableau 11.12. Caractéristiques granulométriques des poudres de bicarbonate de sodium employées. 

Les rayons d'arrêt de particules de diamètres 35, 57, 120 et 180.10-6 rn ont été calculés 

par le modèle à différentes températures de plaque et pour différents coefficients de 

restitution e. Tous les autres paramètres opératoires sont pris égaux à leur valeur standard 

(cf.p38, chapitre I). Les résultats sont regroupés en annexe 13. Ils sont visualisés sur les 

figures I.27 (pour les particules de 35 et de 120.10-6 rn) et II.28 (particules de 57 et de 

120.10-6 rn) et comparés aux résultats expérimentaux. 

On remarque sur ces figures que: 

(a) pour les petits diamètres le coefficient de restitution a peu d'influence sur 

le rayon d'arrêt. Ceci vient peut-être du fait que le nombre de chocs pour une 

particule de faible diamètre est en général plus faible que pour une particule 

plus grosse. 

(b) au contraire le rayon d'arrêt diminue fortement lorsque le coefficient de 

restitution e diminue pour des grosses particules. 

(c) pour e=0,70 les rayons théoriques sont en très bon accord avec les 

rayons expérimentaux pour les diamètres 120 et 180 11m et en bon accord 

pour le diamètre de 57 !lm. 
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Figure 11.27. Comparaison des rayons d'arrêt expérimentaux et théoriques calculés à partir de 

coefficients de restitution e égaux à 0,7, 0,85 et 0,95. Diamètres de particules: 35 et 120.10-6 m. 
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Figure 11.28. Comparaison des rayons d'arrêt expérimentaux et théoriques calculés à partir de 

coefficients de restitution e égaux à 0,7, 0,85 et 0,95. Diamètres de particules: 57 et 180.10-6 m. 
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En conclusion, la comparaison rayons d'arrêt théoriques et expérimentaux ont conduit à 

prendre pour le bicarbonate de sodium: e = 0, 70 

11.4.4. TAUX DE CONVERSION THEORIQUE 

A ce stade le modèle permet de calculer en tout point de la trajectoire le taux de conversion 

d'une particule de diamètre donné. La difficulté du calcul de ces taux de conversion 

théoriques réside dans le fait que: 

(a) le modèle permet d'effectuer une simulation pour un diamètre donné de particule 

et ne tient pas compte a priori de la répartition granulométrique. Or le taux de 

conversion varie avec le diamètre de la particule 

(b) le modèle permet d'effectuer une simulation pour une position initiale de la 

particule dans la buse fixée or expérimentalement il est impossible d'isoler une 

particule et de faire en sorte que sa position initiale corresponde avec ri. L'étude en 

maquette froide a de plus montré que la position initiale de la particule avait une 

influence sur sa distance d'arrêt. 

11.4.4.1. Schémas de calcul 

Il va donc falloir faire, pour un diamètre de particule donné, une moyenne des résultats 

obtenus pour différents ri puis une pondération à l'aide des pourcentages massiques de 

chaque classe granulométrique donnés par le granulomètre laser pour tenir compte de la 

répartition granulométrique. Le but est d'arriver à une grandeur globale ne dépendant 

plus de l'individualité des particules. 

Le nombre et la valeur des diamètres des particules dp pour les simulations sont imposés 

par l'analyse granulométrique laser. Dans la gamme des diamètres 12-137.10-6 rn elle 

répartit les particules en treize classes granulométriques. Chaque classe granulométrique 

est caractérisée par un diamètre inférieur (dinf) et un diamètre supérieur (dsup). Pour 

dinf + dsup 
chaque classe on définit: dp = 

2 

En maquette froide, afin de tenir compte des possibilités qu'a la particule de partir à tel ou 

tel ri, la section de la buse avait été découpée en k couronnes jointives contenant chacune 

100/n% des particules (Marcant,l991) (cf. chapitre 1). Pour les simulations k avait été 

pris égal à 10. 
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Pour prendre en compte les ri on a procédé, dans ce paragraphe, à un autre découpage de 

la section de buse, et ce pour deux raisons. 

La première était de réduire le nombre de couronnes afin de diminuer le temps de calcul. 

La seconde vient du fait que la dernière couronne est délimitée, dans le cas d'une buse de 

3.10-3 rn de diamètre, par fïnF1,42.10-3 rn et rsup= 1.5.10-3 m. Sa largeur est donc égale 

à 80.10-6 rn et est donc inférieure au diamètre de la particule la plus grosse (137.10-6 rn). 

La section de la buse est découpée en sept couronnes. 

La figure II.29 schématise le découpage effectué. Seul le quart de la surface de la buse est 

représenté. 

diamètre 
buse 

0,2 0.4 0,6 0,8 1 ,0 1,2 1,4 

Figure 11.29. Découpage de la section de la buse en sept couronnes. 

r (mm) 

Chaque couronne représente un pourcentage de la masse totale des particules réparties sur 

la section. On suppose que dans chaque couronne la répartition granulométrique des 

particules est la même que celle du lot initial. La fraction massique de chaque couronne 

est donnée dans le tableau 11.13. 

1 2 3 4 5 6 7 total 

4,0 7,11 10,67 14,22 17,78 21,33 24,89 100 

Tableau 11.13. Répartition de la masse dans chaque couronne. 

À chaque couronne on associe un ri: 

couronne i --> ri=0,2 i.l0-3 rn 

137 



Chapitre '1 '1: maquette ti.è:de 

Ce découpage ne présente pas que des avantages: on remarque en effet que les deux 

dernières couronnes ont un poids important. 

Une simulation comprend trois étapes: 

Etape 1 

Tp fixée } 
ri fixé (7 valeurs possibles) =>xi = f(r,dp,ri) 

dp fixé (13 valeurs possibles) 

[91 courbes] 

Etape 2 

Moyenne pondérée sur dp: . 

I. xi ( dp, r, ri). %massique de la classe correspondant à dp 

xi (r,ri) = -"'cl'-"a""ss""'e,_s __ =--------------
I. %massique des différentes classes 

classes 

(11.37) 

Dans ce calcul il faut tenir compte du fait que toutes les classes de particules ne s'arrêtent 

pas au même r. Lorsqu'une classe s'arrête son taux de conversion est pris égal à 1 (les 

particules se convertissent totalement au contact de la plaque). Au fur et à mesure que les 

r deviennent grands le nombre de classes arrêtées dont le taux de conversion vaut 1 

augmente. On est ainsi en accord avec la définition prise pour le taux de conversion 

expérimental, dans lequel on suppose que les particules arrêtées sur la plaque entre 0 et r 

ont un taux de conversion égal à 1 

=>Xi= f(r,ri) [7 courbes] 

Etape 3 

Moyenne pondérée sur les ri: 

LXi (r, ri) %massique associé à la couronne i 
X = couronnes 

100 
(II.38) 

=>X= f(r) [1 courbe] 

Dans toute la suite X sera noté Xcalc 
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11.4.4.2. Résultats 

Des simulations ont été réalisées avec la répartition granulométrique de la poudre qui a été 

utilisée dans les campagnes d'expériences décrites au paragraphe 11.3.5. Les tableaux de 

l'annexe 14 regroupent d'une part les résultats des simulations donnant Xi (dp, ri, r) pour 
ri=1,0.10-3 rn et chaque dp ainsi que la moyenne sur la granulométrie Xi(ri,r) et la 

moyenne Xcalc(r) sur les ri . 

La figure II.30 représente à titre d'exemple le résultat des simulations pour Tp=873 K. 

Xcalc est représenté par la courbe continue sur laquelle figurent tous les points de calcul 

(Xcalc est déterminé tous les 2 mm). La limite supérieure de la zone en pointillés 
correspond à la valeur maximale de Xi (ri, r) pour chaque r, la limite inférieure à la valeur 

minimale de Xi (ri,r). Cette zone traduit en fait les fluctuations de Xi (ri, r) par rapport à 

la valeur moyenne Xcalc ou en d'autres termes l'influence de ri sur le taux de conversion 

de la réaction. 

Les courbes relatives aux températures de plaque 673 et 773 K sont reproduites en 

annexe 14. 

Une comparaison rapide avec la figure II.19 permet de constater que les fluctuations dues 

aux ri sont inférieures aux incertitudes expérimentales mais ne sont toutefois pas 

négligeables. 
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Figure 11.30. Xc ale en fonction de r pour T p=873 K (courbe continue avec points de calcul 
correspondants). La zone en pointillés correspond à la dispersion des X. (ri, r) autour de Xca!c 
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On peut se demander si d'une part le découpage de la buse et d'autre part le nombre de 

classes granulométriques prises en compte peuvent avoir une influence sur Xcalc· 

L'influence du découpage de la buse n'a pas été vérifié explicitement en comparant les 

taux de conversion obtenus. 

En ce qui concerne le nombre de classes granulométriques des simulations ont été faites 

en considérant 55 classes au lieu de 13. Les résultats se trouvent en annexe 15. On 

retiendra que les courbes obtenues dans les deux approches ne sont globalement pas 

différentes, les différences observées sont au plus du même ordre de grandeur que les 

fluctuations dues aux ri. Ces simulations à 55 classes requièrent un investissement en 

temps assez important pour un résultat qui n'est somme toute guère différent de celui 

obtenu avec 13 classes granulométriques. On gardera donc par la suite l'approche avec 

les 13 classes. 

Il reste à présent à vérifier le bien-fondé de ce modèle en comparant le taux de conversion 

théorique Xcalc et le taux de conversion expérimental Xexp· 

ILS. COMPARAISON THEORIE-EXPÉRIENCE 

Afin de pouvoir comparer les taux de conversion théorique et expérimental il faut 

s'assurer que les deux grandeurs sont bien définies de la même façon. Dans Xexp les 

pertes P sont prises en compte: on a en effet rapporté la masse de NaHC03 ayant réagi 

entre 0 et r à la masse de NaHC03 ayant participé à la réaction (soit (1-P)mo). Lorsque 

l'on calcule Xcalc il faut donc tenir compte du fait qu'une partie seulement de la poudre 

participe à la réaction. On va supposer, comme cela a déjà été fait pour les pertes en 

maquette tiède, que les pertes sont dues aux fines particules. Lors de la pondération sur 

les dp (étape 2 dans le schéma de calcul de Xcalc) on ne prendra en compte que les dp 

supérieurs à de, diamètre critique défini comme étant le diamètre de particule tel que P% 

de la masse des particules ait un diamètre inférieur à cette valeur. 

On rappelle qu'à 673 K les pertes ont été estimées à 20%, à 773 K à 22% et à 873 K à 

25%. Les diamètres critiques de de la poudre utilisée dans les expériences sont alors 

respectivement égaux à: 38,1; 39,4 et 41,3.10-6 m. 

Compte tenu des classes granulométriques on ne considérera dans la pondération sur dp, 

pour T p=673 K, que les particules de diamètre supérieur ou égal à celui de la classe 

42.10-6 m. 

Xi (r,ri) (étape 2 du schéma de calcul) aura alors pour expression: 
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LXi ( dp,r, ri) %massique de la classe correspondant à dp 

X ( 
.) _classes dP~ 42 Jlm 

i r,n - ~ 
L.,; %massique des différentes classes 

classes dP ~ 42 J.lm 

(II.39) 

Pour Tp=773K et 873 K on éliminera en plus la classe correspondant à dp=42.1Q-6 m. 

D'où: 

LXi ( dp,r, ri) %massique de la classe correspondant à dp 

X ( 
.) _ classes dP~ 51 J.lm 

i r,n - ~ 
L.,; %massique des différentes classes 

classes dP~ 51 J.lm 

(11.40) 

Les figures 11.31, II.32 et II.33 superposent les valeurs de Xexp des figures II.17, II.18 

et II.19 avec les rectangles d'incertitude et les valeurs de Xcalc obtenues pour des 

températures de plaque égales à 673, 773 et 873 K respectivement. 

Xcal c • X exp 

0.8 

0.6 

0.4 

0.2 

0 
O. 2 

-0.2 r (rn) 

-0.4 

Figure 11.31. Comparaison Xcalc (courbe continue) avec Xexp moyen (symboles) pour une 

température de plaque de 673 K. Les barres verticales correspondent aux incertitudes expérimentales. 
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Xcalc , X exp 
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Figure 11.32. Comparaison Xcalc (courbe continue) avec Xexp moyen (symboles) pour une 

température de plaque de 773 K. Les barres verticales correspondent aux incertitudes expérimentales. 
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Figure 11.33. Comparaison Xcalc (courbe continue) avec Xexp moyen (symboles) pour une 

température de plaque de 873 K. Les barres verticales correspondent aux incertitudes expérimentales. 

On constate qu'excepté le point à r=2.1Q-2 rn, pour lequel les incertitudes expérimentales 

sont extrêmement grandes, l'accord entre la théorie et l'expérience, pour les trois 

températures de plaque, est satisfaisant. Le modèle, moyennant des étapes de calcul qui 
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peuvent s'avérer longues et malgré toutes les hypothèses qui ont été faites, est tout à fait 

capable de rendre compte des observations expérimentales. 

Afin de pouvoir conclure de façon plus définitive sur la validité du modèle il aurait fallu 

aussi comparer Xcalc et Xexp dans les conditions expérimentales du paragraphe 11.3.7. 

correspondant à des vitesses V o et des diamètres de buse D différents. 

Cela aurait d'une part nécessité un nombre de simulations important (cf. schéma de 

calcul). Il aurait fallu d'autre part pour chaque condition expérimentale mesurer les profils 

de température du jet gazeux et les introduire dans le modèle. Le fait de modifier 

l'hydrodynamique du gaz (par le biais de Vo et de D) modifie en même temps les profils 

de température. 

Ce modèle va à présent pouvoir être utilisé à deux fins. 

1) Extrapolation des résultats 

Toutes les simulations et expériences effectuées jusqu'à présent sont relatives à la 

décomposition du bicarbonate de sodium. Le but du procédé est de mettre en oeuvre la 

pyrolyse d'un composé susceptible de former sur le substrat chaud une couche de faible 

épaisseur. Le mécanisme de formation, les paramètres cinétiques et thermodynamiques de 

la réaction ne sont pas connus. L'idée va être de généraliser les résultats obtenus pour la 

réaction modèle et de les appliquer à cette réaction inconnue. 

Cette extrapolation fait l'objet du paragraphe 11.7. L'application des résultats généralisés 

se fera dans le chapitre III relatif à la maquette chaude. 

2) Histoire thermique des particules 

L'introduction de la réaction chimique, au moyen de bilans de matière et de chaleur sur la 

particule, dans le modèle élaboré en maquette froide permet de calculer en tout point de la 

trajectoire la température et la conversion d'une particule de diamètre donné. Il est donc 

possible de déterminer l'histoire thermique des particules (évolution de la température du 

grain, possibilité d'échauffement...). 

Cette étude fait l'objet du paragraphe 11.6. 

11.6 HISTOIRE THERMIQUE DES PARTICULES 

Avant toute chose il est important de noter que le modèle a été validé sur la base d'une 

grandeur macroscopique, le taux de conversion de la réaction que l'on obtient après un 

schéma de calcul comportant deux moyennes. Même si cette grandeur reflète bien la 

réalité rien ne prouve que chacune des simulations ayant servi à la calculer représente, 
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elle, bien la réalité. Autrement dit, les conclusions sur le comportement individuel des 

particules devront être considérées avec la circonspection qui se doit. 

L'étude de l'évolution de la température et de la conversion d'une particule de diamètre dp 

donné en fonction de r nécessite de prendre en compte la position initiale de la particule 

dans la buse ri. La figure II.34 visualise l'évolution de la température d'une particule de 

60.10-6 rn en fonction de la distance r pour différentes valeurs de ri. 

T (K) 
600.000 

550.000 

500.000 

450.000 

400.000 

350.000 

300.000 

0.000 0.010 0.020 

----ri=0,2 mm 

~---ri=0,4 mm 

-----ri=0,8 mm 

-------- ri=1,0 mm 

0.030 0.040 0.050 0.060 0.070 
r (rn) 

Figure 11.34. Evolution de la température d'une particule de 60.10-6 rn en fonction der pour différentes 

valeurs de ri. 

On constate que: 

(a) les histoires thermiques présentent les mêmes phases (ces phases seront 

explicitées au§ 1!.6.1) 

(b) les courbes sont décalées spatialement: les différentes phases n'ont pas lieu au 

même endroit 

On retrouve ici indirectement l'influence de ri sur la trajectoire des particules: ces 

dernières ne passent pas dans les mêmes zones hydrodynamiques du jet et par là même ne 

sont pas soumises aux mêmes profils de température du gaz. 

144 



Chapitre 'L 'L: maquette ti.ècl:e 

11.6.1. EXEMPLE D'ECHAUFFEMENT DE PARTICULE 

L'exemple d'une particule de bicarbonate de sodium de 40.10-6 rn a été pris. Pour un ri 

égal à 1,0.10-3 rn la trajectoire (variable adimensionnelle zJH), le taux de conversion 

Xcalc et la température réduite (Tff p) ont été portés sur le même graphe (figure II.35). 

Les graphes correspondants à des ri de 0,2; 0,4; 0,6; 0,8; 1,2 et 1,4.10-3 rn sont 

reproduits en annexe 16 

Xcalc • z!H, T/Tp 

0.9 Sortie de buse Xcalc~~ 
0.8 

T/Tp 

J 0.7 

0.6 / 
/ 

"' 0.5 
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0.4 / 
/"" ,. 

0.3 ./ 
/. 

0.2 Lieu d'arrêt 
Limite du jet pariétal 

théorique 

0.1 J 
0 

0 0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 0.06 0.07 ( 0.08 
R m) 

Figure 11.35. Position (variable z/H), température (variable T/T p) et conversion (variable Xcalc) d'une 

particule de 40 J..Lm de diamètre en fonction de r. Les paramètres opératoires sont pris égaux à leur valeur 

standard. ri=l,O.I0-3 m. Tp=873 K. 

Ces figures montrent que même si la trajectoire dépend assez sensiblement de ri (hauteur 

des rebonds, longueur des rebonds, lieu des rebonds, rayon d'arrêt...différents) 

l'histoire thermique de la particule se déroule de la même façon dans tous les cas: 

(a) la particule commence à s'échauffer dans le jet d'impact 

(b) elle subit en général un rebond hors du jet pendant lequel sa température atteint 

la température du gaz extérieur (soit 373 K) 

(c) sa température augmente brusquement lorsqu'elle est réincorporée dans le jet 

pariétal et ce jusqu'à environ 540 K, température à partir de laquelle la 

décomposition commence 

(d) tant que la particule n'est pas entièrement convertie la température reste à peu 

près constante 
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(e) lorsque la particule est totalement convertie la température accuse un deuxième 

saut et tend vers une température proche de celle de la plaque: la particule est en effet 

voisine de la paroi et est donc soumise à une température de gaz proche de celle de 

la paroi (cf. profù de température de gaz adopté) 

Il se peut, suivant la valeur de ri que la particule n'effectue pas de rebond hors du jet. 

Dans ce cas le profil de température ne présentera pas de palier de température à 373 K 

dans les premiers centimètres. 

On notera que l'entrée de la particule dans le jet pariétal s'étale sur environ 1,5.10-2 rn 

dans toute la gamme des ri ce qui implique une connaissance du lieu de début de réaction 

au mieux à 1,5.10-2 rn près. 

Les simulations précédentes ont montré que lorsque la particule a atteint une température 

seuil, que l'on notera TR par la suite, la réaction débute et se poursuit à température 

pratiquement constante. Cette valeur de TR ne dépend que très peu de ri. 

11.6.2. TEMPERATURE DE REACTION 

On se place à ri=1,0.10-3 rn, dans les conditions opératoires standard et à une température 

de plaque de 873 K. 

A partir du profil de température d'une particule de diamètre donné il est possible de 

déterminer graphiquement la température seuil TR à partir de laquelle la particule 

commence à réagir. La figure 1!.36 visualise les profils de température de particules de 

diamètre 50, 70, 90 et 130.10-6 rn et explique schématiquement la méthode de 

détermination de TR pour la particule de 130.10-6 m. TR est en fait l'intersection des 

tangentes à la portion de courbe correspondant d'une part à la première phase de 

chauffage de la particule et à la portion de courbe représentant le palier de température. 

On obtient les résultats suivants (tableau 11.14): 

dp 
(x106m) 

50 60 70 80 90 120 130 

TR 535 535 535 525 515 500 505 
(K) 

Tableau 11.14. Température de début de décomposition de NaHC03 TR en fonction du diamètre de 

particule dp. Conditions opératoires standard, ri=l,O.I0-3m, Tp=873 K. 

Les profils de température relatifs aux particules de diamètre 60, 80 et 120.10-6 rn se 

trouvent en annexe 17. 
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Figure II. 36. Evolution de la température de particules de diamètres 50, 70, 90 et 130.10-6 rn en 

fonction der. Détermination de TR pour la particule de diamètre 130.10-6 m. 

Lédé et al. (1993) ont proposé une relation donnant TR en fonction de différents 

paramètres: 

(II.41) 

avec 

Le problème majeur pour l'application numérique de cette formule réside dans le choix de 

Nu et de Ag. Ce sont en effet des paramètres qui varient au cours de la trajectoire par 

température de gaz et vitesse relative gaz-particule interposées. 
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Le nombre de Nu est pris égal à 2,5. Cette hypothèse sera justifiée dans le paragraphe 

suivant. 

Àg est pris égal à Àg(T p) 

La figure II.37 compare les températures TR obtenues par le modèle (valeurs du tableau 

11.14) et celles issues de la relation (II.41) pour Àg (T=293 K) et Àg (T=Tp=873 K) en 

fonction du diamètre dp de la particule. 
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1-

500 

450 
0 
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Figure II.37. Température TR de début de décomposition de NaHC03 en fonction du diamètre de 

particule. Les symboles représentent les valeurs de TR issues des simulations (tableau 11.20), les deux 

courbes représentent les valeurs de TR issues de la relation (11.42) pour Aa pris à T=293K et à 
"' 

T=Tp=873K. 

Quelle que soit la température de référence pour lg, les températures TR obtenues par les 

simulations et par la relation (II.41) sont voisines. Elles diminuent quand le diamètre de la 

particule augmente. Cette température de réaction se situe entre 500 et 550K. 

La figure II.35 a mis en évidence plusieurs étapes dans l'histoire thermique de la 

particule. Le bilan de chaleur relatif à cette particule comporte trois termes: un terme de 

convection, un de rayonnement et un du à la réaction chimique. On peut se demander quel 

mode de transfert de chaleur est prépondérant dans chacune de ces étapes. 
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11.6.3. IMPORTANCE RELATIVE DES DIFFERENTS MODES DE 

TRANSFERT DE CHALEUR AU NIVEAU D'UNE PARTICULE 

11.6.3.1. Convection forcée 

La convection forcée a été estimée dans le bilan de chaleur sur la particule par la relation 

de Ranz-Marshall, prenant en compte le nombre de Reynolds Rer et le nombre de Prandtl 

Pr. Des simulations ont été réalisées, dans les conditions opératoires standard, à Tp=773 

K et pour différents diamètres de particules. Les nombres de Nusselt des particules ont 

donc pu être déterminés en tout point de la trajectoire. 

La figure II.38 représente le nombre de Nusselt issu de la relation de Ranz-Marshall en 

fonction de r et pour différents diamètres de particules. Le tableau de résultats relatifs à 

cette figure se trouve en annexe 18. 
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Figure 11.38. Nombres de Nusselt issus de la relation de Ranz-Marshall en fonction der pour différents 

diamètres de particules. 
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On constate que: 

(a) pour toutes les particules le nombre de Nusselt diminue lorsque la distance r 

augmente et pour r fixé il est d'autant plus grand que le diamètre de particule est 

grand 

(b) pour r ~ 0,04 rn il est toujours compris entre 2 et 3 

Le fait que le nombre de Nusselt soit toujours proche de 2 s'explique certainement par 

une faible vitesse relative gaz-particules. Comme on l'a montré dans le chapitre Iles fines 

particules sont assimilables à des traceurs du gaz: la vitesse relative gaz-particules est 

donc proche de zéro et le nombre de Nusselt est voisin de 2. Pour r ~ 0,04 rn la vitesse 

de gaz devient plus faible (jet pariétal), la vitesse relative diminue et le nombre de Nusselt 

tend vers 2. 

Cette figure justifie a posteriori que l'on ait pris le nombre de Nusselt égal à 2,5 pour 

estimer les températures TR dans la relation (II.41). 

De façon générale, pour des raisons simplificatrices, le nombre de Nusselt a été pris égal 

à 2,5 dans toutes les simulations servant de comparaison avec l'expérience et chaque fois 

qu'il intervient dans une expression adimensionnelle. 

11.6.3.2. Comparaison des différents modes de transferts de 

chaleur 

Lors de l'écriture du bilan de chaleur sur la particule trois modes de transferts de chaleur 

ont été pris en compte: la convection (transfert gaz-particule), le rayonnement (transfert 

plaque-particule) et la réaction chimique. Les flux de chaleur correspondant à chacun des 

trois modes cités ont été déterminés tout au long de la trajectoire de particules de 60 et 

80.10-6 m. La température de plaque vaut 873 K, les conditions opératoires sont les 

conditions standard. La position initiale de la particule dans la buse ri est égale à 1,0.10-3 

m. 

Afin de comparer l'importance relative des trois flux on a calculé le pourcentage 

représenté par chacun des flux de chaleur. Par exemple le flux relatif de convection forcée 

a pour expression: 

m fl . flux convection 
-;o ux convectiOn=-------------------

flux convection +flux rayonnement+ flux réaction 

La figure II.39 représente les pourcentages des flux de convection, de rayonnement et de 

réaction en fonction de r pour une particule de 60.10-6 m. Le profil adimensionnel de 
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température T/Tp a aussi été porté afin de repérer les différentes étapes de chauffage de la 

particule. 

Les résultats relatifs à la particule de 80.1 Q-6 rn figurent en annexe 19. 

Tff P% flux 
1 T/Tp 
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0.9 ,, flux de convection 
1 \ 

0.8 J \ --- - - flux de rayonnement 
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0.4 
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Figure 11.39. Importance relative des flux de chaleur par convection, par rayonnement et par réaction 

transférés à une particule de 60.I0-6m de diamètre en fonction de r. Conditions opératoires standard, 

T p=873 K et ri=l ,O.I0-3 m. Figure aussi la température adimensionnelle T/Tp. 

A partir de cette figure il est possible pour chaque étape dans le chauffage de la particule 

de déterminer quel mode de transfert de chaleur est responsable de l'élévation de 

température observée. L'inconvénient d'avoir exprimer les flux de chaleur en relatif est 

que l'on n'a pas la valeur exacte de ces flux: il se peut qu'en certaines régions le flux de 

chaleur total transféré à la particule soit très faible. 

Etape 1/ Les études de trajectoires du chapitre 1 montrent que lors des premiers rebonds la 

particule sort du jet et se retrouve dans le gaz extérieur. Le chauffage de la particule de 

293 à 373 K se fait par convection. Lorsque la température de la particule est proche de 

celle du gaz (373 K) le flux de convection devient quasiment nul et la légère augmentation 

de température observée provient d'un transfert par rayonnement. La température 

n'augmentant que très peu la quantité de chaleur mise en jeu doit être faible. 
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Etape 2/ Après les premiers rebonds hors du jet la particule est réincorporée dans le jet 

pariétal. Sa température augmente alors assez brutalement jusqu'à TR (température de 

réaction) par convection. 

Cette brusque montée en température de la particule prouve que cette dernière répond 

rapidement à une variation de température dans le gaz. 

Etape 3/ La conversion de la particule se traduit par une stabilisation de la température 

vraisemblablement due à l'endothermicité de la réaction. 

Etape 4/ L'arrêt hydrodynamique a lieu avant la fin de la réaction: la conversion de la 

particule n'est donc pas totale. Dans le cas d'une conversion totale avant son arrêt 

hydrodynamique la particule aurait subi une nouvelle phase de chauffage qui aurait amené 

sa température à une valeur voisine de celle de la plaque. 

Considérons de nouveau le nombre adimensionnel K' défini p.42, égal au rapport de 

deux constantes de temps: tp constante de temps chimique calculée à T p 

(tp=l/k 0 exp( _ ____§____)) et te constante de temps d'échange thermique des particules avec 
RgTp 

1 .1. , . 11 PNaHco3 cp.NaHco3 L 
e m1 1eu exteneur te e que te = -----"---'h---"--

K', pour une particule de NaHC03 de diamètre 60.10-6 rn, est de l'ordre de 10-3. 

(p=2159 kg.m-3; Nu=2,5; Cp=1043 J.kg-1.K-1; Tp=873 K; Àg (873K)=5,7.10-2 W.m-

1.K-1). 

Cela signifie que la constante de temps chimique est beaucoup plus petite que la constante 

de temps d'échange thermique de la particule avec l'extérieur: le transfert de chaleur est 

donc limité par le transfert externe. 

11.6.4. CONCLUSION 

L'introduction de la réaction chimique dans le modèle élaboré en maquette froide permet 

de calculer en tout point de la trajectoire la température et la conversion d'une particule de 

diamètre donné. A cause des pertes par convection seules les particules de diamètre 

supérieur à 40.10-6 rn ont été considérées. Des simulations ont montré que l'histoire 

thermique des particules présente des phases communes: la particule commence à 

s'échauffer dans le jet d'impact, elle subit en général un rebond hors du jet pendant lequel 

sa température atteint la température du gaz extérieur. Sa température augmente 

brusquement lorsqu'elle est réincorporée dans le jet pariétal et ce jusqu'à 500-550 K, 
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température à partir de laquelle la décomposition commence. Tant que la particule n'est 

pas entièrement convertie la température reste à peu près constante. On retiendra que 

l'échauffement de la particule a lieu principalement dans le jet pariétal par convection et 

que le transfert de chaleur externe est limitant. Pour les particules considérées (de 

diamètre supérieur à 40.10-6 rn) l'arrêt hydrodynamique a lieu alors même que la 

conversion n'est pas totale. 

Cette étude en maquette tiède et le modèle qui en résulte ont pour objectif premier 

d'apporter des éléments en vue de l'extrapolation à une réaction de décomposition d'un 

précurseur dont on ne connaît ni le mécanisme ni les constantes cinétiques et 

thermodynamiques. Le point de départ de la démarche adoptée est une étude de sensibilité 

du modèle aux paramètres cinétiques et thermodynamiques de la réaction sur la base du 

taux de conversion théorique Xcalc· Le rassemblement des résultats sous forme d'une loi 

adimensionnelle permettra de traiter le problème de la décomposition thermique d'un 

composé solide. 

11.7. EXTRAPOLATION DES RESULTATS 

La décomposition du bicarbonate de sodium se fait à volume de particule constant: le 

carbonate de sodium remplace progressivement le bicarbonate au cours de la réaction. La 

probabilité pour que la décomposition des précurseurs que l'on étudiera au chapitre III se 

fasse à volume de particule constant est faible. 

Dans le paragraphe qui suit il va s'agir de comparer les trajectoires et la conversion dans 

le cas d'une particule dont le volume reste constant et dans le cas d'une particule dont le 

volume varie au cours de la réaction. 

Cela revient à étudier dans le premier cas une réaction du type solidel ---> solide 2 et 

dans le deuxième cas une réaction du type solide 1 --->gaz. 

11.7.1. CAS DE PARTICULES A VOLUME VARIABLE 

La comparaison n'a d'intérêt que si le solide de départ est le même dans les deux cas. 11 

est clair que physiquement cette condition n'est pas réalisable. L'un des deux cas sera 

donc fictif. 

On suppose que le solide 1 est du bicarbonate de sodium: le cas volume variable sera 

donc fictif. On va donc étudier le cas d'une particule ayant les caractéristiques physico

chimiques du bicarbonate de sodium et se décomposant avec variation de volume. 
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11.7.1.1. Hypothèses et équations 

On admet dans cette approche les hypothèses simplificatrices suivantes (Villermaux et 

Antoine, 1986) 

(a) le solide est de composition homogène et uniforme, de masse volumique 

constante et indépendante de la température; 

(b) les échanges thermiques entre le solide et sa surface extérieure se font par 

conduction en phase solide (conductivité thermique 1, capacité calorifique massique 

supposée constante Cp); 

(c) le solide se volatilise thermiquement avec une vitesse R. Cette vitesse représente 

la masse du solide volatilisé par unité de temps et par unité de volume de solide 

initial. R croît en fonction de la température suivant une loi d'Arrhénius. 

(d) les produits gazeux de la réaction s'échappent librement vers la surface du 

solide sans freinage diffusionnel. 

(e) on suppose que le solide restant se rétracte de manière à conserver en tout point 

une densité constante. Il en résulte que, vus du centre du grain, tous les points du 

solide semblent se rapprocher et ce, d'autant plus vite qu'ils sont proches de la 

surface si la vitesse de la réaction croît du centre vers la surface. 

(f) on suppose que l'on est en régime chimique: la réaction a lieu dans tout le grain 

et la température est uniforme dans le grain. 

Les bilans de chaleur et de matière sur la particule, détaillés en annexe 20, ont pour 

expression: 

dX 
dt = kct (1- X) (II.42) 

dT _ 6 he (Tg - T) + 3 cr E (T p 4 
- T4

) ~H kct 

dt Pp CP dp Pp Cp dp Cp,NaHco3 

(II. 43) 

Ces équations différentielles ont été introduites dans le modèle afin de visualiser les 

trajectoires lorsque la particule diminue de volume au cours du transit. 

11.7.1.2.Influence sur les trajectoires 

Des calculs de trajectoires ont été faites pour des particules de diamètre compris entre 40 

et 70.10-6 m. Les particules de diamètres inférieurs ne sont pas considérées puisqu'elles 

sont supposées faire partie des pertes. 
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On constate de façon générale que la trajectoire par rapport à une particule de diamètre 

constant est très légèrement différente dans les tous derniers rebonds. Le rayon d'arrêt est 

inchangé. Un exemple de comparaison de trajectoires est donné par la figure II.40. Il 

s'agit du grossissement des tous derniers rebonds des trajectoires, partie où les 

trajectoires ne sont plus rigoureusement superposables. 

z (rn) 

0.0002 

0.0001 

0 

0.06 0.062 0.064 

Rayon (rn) 

Diamètre constant 

0.066 0.068 

Figure 11.40. Superposition des trajectoires de particules de NaHC03 de diamètre 51.10-6 rn dans le 

cas d'un diamètre variable (trait pointillé) et dans le cas d'un diamètre constant (trait plein). Conditions 

standard. Grossissement sur les derniers rebonds 

11.7.1.3.Influence sur le taux de conversion. 

Des simulations ont été réalisées (Hanotel,1994) afin de comparer le taux de conversion 

de la particule au moment où elle s'arrête sur la plaque dans le cas d'un diamètre constant 

et dans le cas d'un diamètre variable. La figure II.41 permet de visualiser les résultats 

obtenus. 
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Figure 11.41. Taux de conversion X à l'arrêt hydrodynamique des particules dans le cas d'un diamètre 

constant et dans le cas d'un diamètre variable. 

Les simulations montrent que : 

- la conversion d'une particule à diamètre variable est plus faible que celle d'une 

particule gardant un volume constant. 

- la différence entre les taux de conversion en fin de trajectoire reste toutefois faible 

On peut en conclure que la diminution de volume de la particule a très peu d'influence sur 

les rayons d'arrêt, sur la trajectoire et sur le taux de conversion. 

Ceci vient certainement en grande partie du fait que le taux de conversion X de la particule 

est relié à son diamètre par la relation: X = 1 - ( ~ J 
dpo étant le diamètre initial de la particule (avant réaction). 

Une particule de 50.10-6 rn convertie à 85% a encore un diamètre final de 27.10-6 m. 

La conversion ayant lieu en général pour les grosses particules dans les derniers rebonds 

cela explique que les trajectoires s'en trouvent peu modifiées. 

On en conclut que l'hypothèse volume de particule variable au cours de la réaction 

n'apporte pas de modifications essentielles sur les conclusions déjà obtenues dans le cas 
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volume de particule constant. Le modèle pourra donc être appliqué à une réaction du type 

solide ---> gaz à la condition que la cinétique de décomposition et les caractéristiques 

physico-chimiques du solide ne diffèrent pas trop de celles relatives au bicarbonate de 

sodium. Il se pourrait en effet qu'en prenant une réaction très rapide et/ou peu limitée par 

le transfert externe la conversion des particules se fasse avant les derniers rebonds: les 

conclusions en seraient certainement modifiées. 

Afin d'extrapoler les résultats obtenus pour le bicarbonate de sodium à d'autres réactions 

de décomposition une étude de sensibilité du modèle a été entreprise. 

11.7.2. ETUDE DE SENSIBILITE 

La température de plaque est un paramètre intéressant du modèle parce qu'il est possible 

de la mesurer et donc d'établir un lien entre l'expérience et la théorie (vérification). C'est 

pourquoi l'accent a été mis dessus dans la partie 11.5. 

Le modèle compte d'autres paramètres qu'il convient de faire varier afin de voir quelle est 

leur influence. Le problème est qu'à chaque fois que l'on change un paramètre il faut, 

pour calculer le Xcalc associé, reprendre les trois étapes du schéma de calcul. La mise en 

oeuvre de cette méthode est assez coûteuse en temps. 

C'est pourquoi seuls quelques paramètres ont été étudiés. 

Au niveau hydrodynamique, on a pris en compte le coefficient de restitution e, au niveau 

cinétique la constante de vitesse kct et au niveau thermodynamique l'enthalpie de réaction 

~H. 

Lorsque l'on fait varier un paramètre les autres sont pris égaux à leur valeur "standard". 

Pour e cette valeur est e=O, 7, 

pour ko: ko=1,43.1Q11 s-1, 

pour Ea: Ea=1,02.1Q5 kJ.mol-1, 

pour ~H: ~H=1,6.106 J.kg-1. Tous les autres paramètres (Vo, H, D ... ) sont pris égaux à 

leur valeur standard. 

(a) sensibilité sure 

On suppose que e est indépendant de la température de plaque. 

La figure 11.42 superpose 3 courbes Xcalc=f(r) calculées pour des valeurs de e égales à 

1,0; 0,85 et 0,7. 

Des valeurs de e plus faibles (inférieures à 0,5) auraient pu être prises. En fait, des dépôts 

sur plaque froide du précurseur (que l'on étudiera dans le chapitre Ill) ont montré que les 
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rayons d'arrêt de ce solide sont du même ordre de grandeur que ceux des particules 

inertes étudiées au chapitre 1: cela sous-entend que les coefficients de restitution doivent 

être comparables. 

xc ale 

e=0,7 

0.9 

0.8 

0.7 

0.6 

0.5 

0.4 

0.3 

0.2 

0.1 

0 

0 0.02 0.04 0.06 0.08 0.1 r (m)0.12 

Figure 11.42. Xcalc en fonction der pour e=0,7; 0,85 et e=l. Tp=773 K et P=O. Conditions standard. 

On remarque que pour r inférieur à 7.10-2 rn l'influence du coefficient de restitution est 

faible: les courbes sont à peu près superposables. En revanche au-delà de 7.10-2 rn l'écart 

entre les trois courbes augmente. Les figures 11.27 et 11.28 du paragraphe 11.4.3. peuvent 

fournir un élément d'explication: elles ont effectivement mis en évidence le fait que le 

coefficient de restitution est un paramètre sensible pour la distance d'arrêt des grosses 

particules. 

Les résultats relatifs aux paramètres cinétiques et thermodynamiques vont être par la suite 

exploités de façon quantitative. On va donc par la suite tenir compte des pertes. La 

température de plaque standard étant égale à 773 K on prendra dans tous les cas, 

conformément au paragraphe 11.5., P=22% ce qui revient dans le schéma de calcul de 

Xcalc à ne prendre en compte que les particules de plus de 42.10-6 m. 

(b) sensibilité sur kd 

158 



Chapitre 'L 'L: maquette ti..èd.e 

Cette étude de sensibilité a été découplée en une étude de sensibilité sur le facteur 

préexponentiel ko et une autre sur l'énergie d'activation Ea. 

L'influence de ko a été testée dans un vaste domaine ne correspondant plus au domaine 

de valeurs de la littérature relatives à la réaction étudiée. Trois valeurs de ko ont été 

considérées: 1,0.109; 1,43.1011 et 1,0.1013 s-1 

La figure 11.43 superpose les trois courbes Xcaic=f(r) calculées. 

Xc ale 

1 

0.9 

0.8 

0.7 

0.6 

0.5 

0.4 

0.3 

0.2 

0.1 

0 

0.000 

k o (s- 1 ) 

----- 1,0 E9 

---- 1,43 E11 

----1,0 E13 

0.020 0.040 0.060 0.080 0.100 0.120 
r (rn) 

Figure 11.43. Influence de ko sur Xcalc· Pertes=22%. Valeurs standard pour les autres paramètres. 

Une augmentation de deux puissances de 10 (1011 ---> 1013) du facteur préexponentiel 

permet d'obtenir des taux de conversion environ deux fois plus élevés. En revanche la 

diminution de ko de deux puissances de 10 (1011 ---> 109) n'entraîne pas une diminution 

du taux de conversion aussi sensible. 

La figure II.44 superpose 5 courbes X=f(r) calculées pour des valeurs de Ea égales à 

0,7.105; 0,85.105; 1,0.105; 1,2.105 et 1,5.105 J.mol-1. 
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On constate sur cette figure que lorsque Ea augmente, tous les autres paramètres restant 

constants, le taux de conversion diminue. Les courbes sont assez fortement déformées 

(courbes en "escalier" lorsque Ea est élevée). 

x 
cale 

1 

0.9 

0.8 

0.7 

0.6 

O.S 

0.4 

0.3 

0.2 

0.1 

0 

0.000 0.020 

0,7 ES 
O,BS ES 
1,0 ES 
1,3 ES 
1,S ES 

0.040 0.060 0.080 0.100 0.120 
r (rn) Figure 

II.44. Influence de Ea sur Xcalc· P=22%. Valeurs standard pour les autres paramètres. 

Le passage de Ea=l,O.l05 à E=0,7.105 J.mol-1 permet d'augmenter le taux de 

conversion de façon notable. Cette opération revient à multiplier la constante cinétique par 

100. Comparée à ko l'augmentation relative à Ea est plus conséquente. On peut en déduire 

que le taux de conversion Xcalc est plus sensible à Ea qu'à ko. 

Les valeurs de ko et Ea considérées ci-dessus correspondent à la gamme de kd suivante 

(Tp=773 K): 

10,4 ~ kd (s-1) ~ 2,7.106 

La gamme de kct s'étale donc sur 5 puissances de 10. 

d) sensibilité sur ~H 
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On a traité le cas fictif où la réaction de décomposition du bicarbonate de sodium est 

adiabatique au lieu d'être endothermique ce qui équivaut à considérer le cas ~H=O. 

Le résultat est porté sur la figure 11.45. 

On note que l'augmentation du taux de conversion est beaucoup plus rapide si ~H=O. 

X cal c 

-1 
_ _.,.. 

0.9 ~H (J.kg ) ,..--/ 
/ 

0.8 0 / 

/ 
0.7 ----- 0,7 E6 / 

/ 
0.6 1,6 E6 / 

/ 

0.5 1 
0.4 

0.3 

0.2 

0.1 

0 

0.000 0.020 0.040 0.060 0.080 0.100 0.120 
r (rn) 

Figure II.45. Influence de l'enthalpie de réaction t.H sur l'allure de la courbe Xcalc=f(r). P=22%. 

Valeurs standard pour les autres paramètres. 

On remarque aussi sur cette figure que l'augmentation du taux de conversion est plus 

importante quand ~H passe de 0,7.106 à 0 J.mol-1 que lorsque ~H passe de 1,6.106 à 

0,7.106 J.moi-1. 

L'étude de sensibilité de quelques paramètres du modèle a montré que les taux de 

conversion théorique dépendraient assez peu du coefficient de restitution e (pour e ~ 

0,70). L'énergie d'activation Ea et dans une moindre mesure le facteur préexponentiel et 

l'enthalpie de réaction ~H sont des paramètres assez sensibles du modèle. 

Cette étude de sensibilité est toutefois incomplète. Elle demanderait à être étendue à 

d'autres paramètres du modèle (Nu, r, ... ). 

On va à présent s'efforcer de trouver une expression mathématique simple (lissage) des 

courbes Xcalc=f(r) que l'on vient d'obtenir pour les différentes valeurs des paramètres. 
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11.7.3. LISSAGE DES TAUX DE CONVERSION 

Ces courbes Xcalc =f(r) peuvent être lissées par une équation de Roslin-Rammler du 

type: 
r M 

X cale = 1 -exp[-(-) ] 
R 

où R et M sont deux paramètres à ajuster. 

(II.44) 

Un exemple de lissage est donné pour les valeurs standard des paramètres. Seule la 

température de plaque n'est pas à sa valeur standard: elle est prise égale à 673 K. Les 

pertes sont prises pour ce calcul égales à O. On obtient: 

{
R = 0,092 rn 

M =3,98 

La figure II.46 superpose le Xcalc de la figure 11.30 issu de la simulation et le Xcalc lissé 

par l'équation (11.44) en fonction der. 

1 

0.8 

(..) 0.6 -
ct! 

><(..) 

0.4 

0.2 

0 
0 0.02 0.04 0.06 0.08 0.1 0.12 0.14 

r (rn) 

Figure 11.46. Comparaison entre Xcalc issu des simulations et Xcalc après lissage par la relation 

(II.44 ). Conditions standard, T p=673K. Courbe lissée: M=3,98 et R=û,092 m. 
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L'équation (II.44) n'est peut-être pas la meilleure pour lisser les points obtenus par 

simulation mais elle permet néanmoins d'obtenir un lissage correct pour les trois 

températures de plaque. 

A partir de chaque courbe de taux de conversion de NaHC03 issue de l'étude de 

sensibilité il est possible, par lissage, de déterminer les valeurs des paramètres M et R. Le 

but du paragraphe suivant est d'établir une relation adimensionnelle entre ces paramètres 

et les paramètres cinétiques, thermodynamiques et physico-chimiques de la réaction et du 

solide mis en jeu. 

11.7.4. INTRODUCTION DE NOMBRES ADIMENSIONNELS 

Les résultats des lissages sont consignés dans le tableau 11.15. 

std désigne les conditions standard pour lesquelles le modèle a été validé c'est-à-dire 

773K pour Tp, 1,43.1011 s-1 pour ko, 1,02.105 J.moi-1 pour Ea et 1,6.106 J.kg-1 pour 

~H. 

Une simulation supplémentaire a consisté à faire varier les quatre paramètres Tp, ko, E et 

~H à la fois. 

1 673 std std std 0 0892 

2 std std std std 0809 

3 873 std std std 0,0718 

4 std 1 109 std std 

5 std 1 0.1013 std std 0 0705 

6 std std .105 std 0 0506 

7 std std 1,3.105 std 2,90 0,0816 

8 std std 1 .105 std 4 66 0 0961 

9 std std 0,85.105 std 2 44 0,0694 

10 std std std 0 3 76 0 0432 

11 std std std .106 2,88 0,0689 

12 703 15 1,0.1010 0,9.105 1,2.106 3,38 0 0839 

Tableau 11.195. Etude de sensibilité: valeurs de M et de R en fonction de certains paramètres. 

On introduit les deux nombres adimensionnels H' et K' définis par Lédé et Villermaux 

(1993): 
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~H 
H'=-----

Cp,NaHC03 · T p 

K' = he 
Ea 

L PNaHC03 Cp,NaHC03 ko exp( -RT) 
g p 

H' est un critère de thermicité calculé à T P· 

K' a déjà été défmi précédemment. 

Afm de caractériser la poudre considérée on prend L=ds(y'6 

(1!.45 et 11.46) 

On considère le nombre )l défini comme le rapport H'/K'. En exprimant le coefficient de 

transfert de chaleur he en fonction du nombre de Nu 

2 E 
6~H L PNaHC03ko exp(---) 

RgTp 
).1=-----------~~-

Nu Tp Àg 

Pour chacune des simulations du tableau 1!.15 on calcule )let ln )l. 

Les résultats sont rassemblés dans le tableau 1!.16. 

(11.47) 

Pour le calcul de L on a pris dso=55.10-6 m. La capacité calorifique massique de 

NaHC03 va~t 1042 J.kg-l.K-1. 

Nu est_pris égal à 2,5. 

1 2,28 0,066 34,59 3,54 3,98 0,092 

2 1 6,86.10-3 290,24 5,67 3 50 87 

3 1 1 21.10-3 1454 37 7 8 3,20 0,079 

4 1,99 0,98 2,03 0,092 

5 20296 0 077 

6 42147 0,057 

7 1,99 3,72 1,31 4 20 0 

8 1 9 11,99 0,166 -1,79 68 0,100 

9 1 99 4 87.10-4 4086 3 8,32 2 75 0,076 

10 0 0 4,43 0,045 

11 0,87 6,85.10-3 127,0 4,84 3 15 0 5 

12 1 64 0,058 28,35 3,34 3,58 0,090 

Tableau 11.16. Calcul de H, K, Jl et ln J..l. 

164 



Chapitre 'l 'l: maquette tikd.e 

Une régression multilinéaire entre ln 1-1, Met R permet d'obtenir la relation suivante: 

ln 1-1 = 19,06-5,17 M + 40,4 R (II.47) 

Le coefficient de régression de cette corrélation r2 vaut 0,83. 

La figure 11.48 visualise la relation (Il.47). Elle représente les valeurs de ln 1-1 du tableau 

II.20 en fonction de ln 1-1 issu de la relation (II.47). Plus les points sont rassemblés autour 

de la bissectrice meilleure est la corrélation. 

Dans chaque simulation du tableau II.16 un seul paramètre (Ea, ko, .L\H, Tp) a été modifié 

autour de sa valeur standard. Sur la figure 11.48 on a différencié les points relatifs à un 

seul paramètre. Par exemple les points relatifs à Tp sur la figure correspondent aux 

simulations 1, 2 et 3 du tableau II.16. 
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15 

Figure 11.48. Valeurs de ln J.l du tableau 11.20 en fonction de ln J.l issu de la relation (II.51). 

Différenciation des points suivant le paramètre qui leur est associé CE a, ko, .!lH ouT p). 

La relation (Il.47) permet de corréler de façon satisfaisante 1-1, Met R. 

1-1 étant un nombre adimensionnel tenant compte de la cinétique, de la thermodynamique 

de la réaction ainsi que des caractéristiques du produit utilisé (r, dp ... ) on suppose que les 

coefficients de la régression linéaire sont, eux, indépendants de la cinétique, de la 

thermodynamique ... Ils dépendent en revanche certainement des conditions opératoires 

dans lesquelles la réaction est menée (Vo, H, D ... ). 
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Dans ce cas la relation (II.47) pourra être appliquée à une autre réaction de décomposition 

thermique du type solide---> solide à condition que les valeurs des paramètres cinétiques 

et thermodynamiques de cette réaction soient dans la gamme des valeurs qui ont servi de 

base à l'établissement de la relation. Elle n'est applicable que pour Vo=20 m.s-1, 

H=3.10-2 rn et D=3.10-3 m. 

D'après l'étude menée avec des particules de diamètre variable cette relation pourra enfin 

être appliquée à une réaction du type solide---> gaz à condition que, comme dans le cas 

du bicarbonate de sodium, les particules ne soient pas entièrement converties lors de leur 

arrêt hydrodynamique. 

11.8 CONCLUSION 

L'objectif de ce chapitre était d'étudier les conséquences du chauffage du substrat sur 

l'échauffement et la conversion des particules dans le jet gazeux. 

La première partie de ce chapitre a consisté à étudier les pertes de matière avec une plaque 

d'impact à 773 K, moyennant quelques modifications du montage ayant servi dans 

l'étude en maquette froide. On remarque que les pertes sont considérablement accentuées 

par la convection naturelle, les plus faibles mesurées sont de l'ordre de 30%. 

Les expériences réalisées ont montré que les pertes augmentent avec une augmentation de 

température de plaque et diminuent lorsque le nombre de Stokes augmente. 

Ce phénomène de pertes semble inhérent au procédé lui-même: plaque très chaude et jet 

froid en contact et difficile à empêcher. Ce phénomène de pertes risque d'être accentué 

dans le cas d'une réaction de décomposition s'effectuant à volume de particule variable: 

le diamètre des particules diminuant au cours du temps, il se peut qu'elles atteignent, au 

cours de la réaction, une taille suffisamment petite pour faire partie des pertes .. Les pertes 

peuvent toutefois être minimisées en prenant des particules suffisamment denses et 

grosses et en travaillant à la température la plus basse possible. Une température trop 

basse risque toutefois de ralentir la cinétique de réaction. Il y aurait peut-être un optimum 

de température à trouver pour lequel la réaction se ferait suffisamment rapidement sans 

que les pertes soient trop importantes. 

On pourrait aussi envisager de préchauffer le jet gazeux dans la buse (à une température 

inférieure à la température de réaction). 

La partie suivante a consisté à étudier l'échauffement et la conversion de particules 

réactives impactant sur la surface chaude. Dans cette optique une réaction modèle a été 

mise en oeuvre. Le bicarbonate de sodium se décompose entre 500 et 550 K selon une 
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réaction du type solide donne solide + gaz, du premier ordre par rapport au réactif. La 

réaction se fait à volume de particule constant. 

L'élaboration d'un montage expérimental original consistant en une trempe et un dosage 

des particules a permis de mesurer le taux de conversion de la poudre projetée en fonction 

de la distance au point d'arrêt du jet. L'introduction dans le modèle d'un bilan de matière 

et de chaleur sur une particule a permis de calculer le taux de conversion théorique de la 

réaction et de le comparer à l'expérience. Ce calcul a nécessité la prise en compte de la 

granulométrie de la poudre et des conditions initiales des particules dans la buse. 

La comparaison s'est avérée satisfaisante pour trois campagnes d'expériences menées à 

trois températures de plaque différentes (673, 773 et 873 K) et dans des conditions 

opératoires standard (Vo=20 m/s, H/D=lO, D=3.10-3 rn). 

Des expériences effectuées dans d'autres conditions opératoires ont montré que la 

modification de l'hydrodynamique du jet se répercute de façon sensible sur la conversion 

des particules. A une distancer donnée une augmentation du nombre de Reynolds peut 

faire diminuer de façon importante le taux de conversion des particules. Une modification 

de l'hydrodynamique doit entraîner une modification des zones dans lesquelles les 

particules passent. Cette étude montre que l'on a intérêt à travailler, pour un rayon r 

donné, à un nombre de Reynolds aussi petit que possible. Une corrélation représentant 

Xexp en fonction de trois nombres adimensionnels Re, r/H et K' permet de bien rendre 

compte des résultats expérimentaux. Il semble difficile de généraliser cette corrélation car 

la mesure des taux de conversion s'avère délicate à mettre en oeuvre voire impossible 

pour certaines combinaisons des facteurs. Il faudrait alors repenser les dimensions du 

montage et refaire des campagnes systématiques d'expériences. 

Le modèle a été utilisé à deux fins. 

L'un des objectifs était de pouvoir étudier les comportements hydrodynamique et 

thermique des particules. L'introduction de la réaction chimique dans le modèle élaboré 

en maquette froide permet de calculer en tout point de la trajectoire la température et la 

conversion d'une particule de diamètre donné. Des simulations réalisées sur des 

particules de diamètre donné ont montré que l'histoire thermique des particules présente 

des phases communes: la particule commence à s'échauffer dans le jet d'impact, elle subit 

en général un rebond hors du jet pendant lequel sa température atteint la température du 

gaz extérieur. Sa température augmente brusquement lorsqu'elle est réincorporée dans le 

jet pariétal et ce jusqu'à 500-550 K, température à partir de laquelle la décomposition 

commence. Tant que la particule n'est pas entièrement convertie la température reste à peu 

près constante. On retiendra que l'échauffement de la particule a lieu principalement dans 

le jet pariétal par convection et que le transfert de chaleur externe est limitant. Pour les 
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particules considérées (de diamètre supérieur à 40.10-6 rn) l'arrêt hydrodynamique a lieu 

alors même que la conversion n'est pas totale. 

Toutes les simulations et expériences effectuées sont relatives à la décomposition du 

bicarbonate de sodium. Le but du procédé est de mettre en oeuvre la pyrolyse d'un 

composé A susceptible de former sur le substrat chaud une couche de faible épaisseur. Le 

mécanisme de formation, les paramètres cinétiques et thermodynamiques de la réaction ne 

sont pas connus. 

Le deuxième axe d'utilisation du modèle a été la généralisation des résultats obtenus pour 

la réaction modèle afin de les appliquer à cette réaction inconnue. Pour cela les courbes de 

taux de conversion ont été lissées par une équation de type Rosin-Rammler à deux 

paramètres M et R. Une étude de sensibilité du modèle aux différents paramètres du 

modèle a permis de relier ces deux paramètres de lissage aux paramètres cinétiques et 

thermodynamiques de la réaction par le biais d'une relation adimensionnelle faisant 

intervenir le nombre Jl. La mesure pour une autre réaction de décomposition du type 

solide---> solide du taux de conversion en fonction de la distancer au point d'arrêt du jet 

devrait donc permettre, après détermination des paramètres M et R, via la loi 

adimensionnelle, d'avoir accès aux caractéristiques cinétiques de la réaction. 

Le cas d'une réaction à diamètre de particule variable a été abordé. Le modèle semble 

pouvoir être appliqué à une réaction de décomposition solide ---> gaz dans le cas où la 

constante de vitesse est du même ordre de grandeur, à une température donnée, que celle 

relative à la décomposition du bicarbonate de sodium. 

L'intérêt de ce chapitre est double: il a tout d'abord permis d'accéder à l'histoire 

thermique des particules et à leur mode d'échauffement. La comparaison entre la théorie 

et l'expérience a été ensuite l'occasion, par le biais de moyennes, de passer d'un modèle 

lagrangien, dans lequel chaque particule est une entité individuelle, à un modèle plus 

global, relatif à une poudre donnée (lissage des courbes et introduction des paramètres M 

et R). Ii va maintenant s'agir d'appliquer ce modèle à une réaction mettant en jeu un 

précurseur organométallique susceptible de former une couche mince sur la plaque. C'est 

l'objet du chapitre III relatif à la maquette chaude. 
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coefficient de régression multilinéaire 

coefficient de régression multilinéaire 

coefficient de régression multilinéaire 

capacité calorifique massique (J.kg-1.K-1) 

diamètre de buse (rn) 

limites inférieure et supérieure de la couronne de dépôt (rn) 

diamètre critique de particule (rn) 

diamètres inférieur et supérieur d'une classe granulométrique issue du 
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diamètre de particule (rn) 

diamètre de la plaque d'impact (rn) 

diamètre de particule tel que x% de la masse des particules ait un diamètre 
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diamètre moyen de la poudre (rn) 

coefficient de restitution 

énergie d'activation de decomposition du bicarbonate de sodium (J.mol-1) 

facteur dans la relation (II.41) 

coefficient de transfert de chaleur par convection (W.m-2.K-1) 
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constante 

constante cinétique de décomposition du bicarbonate de sodium (s-1) 
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masse initiale de poudre avant projection (kg) 

masse de poudre déposée sur la plaque (kg) 
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INTRODUCTION 

La dernière étape de l'étude en impulsionnel met en jeu simultanément l'hydrodynamique 

des particules et du gaz, les transferts de chaleur entre la plaque, le gaz et les particules 

ainsi que des particules réactives pouvant former des couches minces sur la surface du 

substrat. Le mécanisme global de décomposition des précurseurs ainsi que les paramètres 

cinétiques et thermodynamiques ne sont pas connus. Il va s'agir dans cette partie 

d'appliquer les résultats du paragraphe 11.7 (extrapolation des résultats obtenus pour le 

bicarbonate de sodium) afin de pouvoir caractériser les dépôts et d'en déduire l'influence 

des conditions opératoires sur les dépôts obtenus. 

Les précurseurs que l'on cherche à décomposer sont des produits que l'on appellera A et 

B par la suite. 

Ce chapitre comprend trois parties. 

La première va consister à proposer un modèle global de décomposition pour les 

précurseurs étudiés. La deuxième partie sera consacrée à l'élaboration d'un modèle de 

dépôt. Les équations ainsi obtenues permettront dans une troisième partie de caractériser 

les dépôts réalisés à partir des deux précurseurs A et B et d'en déduire l'influence de 

certains paramètres opératoires. 

Il est important de voir que le but de cette partie n'est pas de déterminer de façon précise 

le mécanisme de décomposition du produit mais de voir comment on peut appliquer la 

méthodologie développée dans les chapitres précédents à une réaction "inconnue". 

179 



Chapitre 'L 1/L: maquette chaude 

111.1. GENERALITES 

La diversité des matériaux pouvant être déposés par des réactions en phase vapeur est 

relativement grande. Il peut s'agir par exemple (Wagendristel,1995) de: 

-métaux (Al, Ge, Si, C, Ti, Pb, Mo, Fe, Ni ... ) 

- polymères (méthacrylate de méthyle, styrène, butadiène, acroléine, résines 

époxy .. ) 

- oxydes (Al203, Ti02, Sn02 ... ) 

-composés à base d'azote (Si3N4, TiN, TaN ... ) 

Les composés considérés dans cette étude, composés que l'on appellera A, B et C par la 

suite, sont des organométalliques susceptibles de former sur le substrat, suivant la 

température de ce dernier, une couche d'oxyde de faible épaisseur (de l'ordre de quelques 

centaines de nm). 

Les dépôts ont pu être regroupés en deux grands types: ceux du type quasi-uniforme et 

ceux du type cellulaire (couche parsemée d'éléments formant des inclusions). 

Les produits de la même famille chimique que le produit A sont stables en phase vapeur 

ou possèdent un produit intermédiaire de décomposition stable en phase vapeur alors que 

les produits du type produit C ne le sont pas: il existerait une relation entre la stabilité 

d'un précurseur organométallique en phase vapeur et l'aspect de la couche d'oxyde qu'il 

engendre sur le verre. 

Ces différents types de dépôts laissent présager de l'existence de plusieurs mécanismes 

réactionnels dépendant du composé considéré. Dans ce qui suit il va s'agir de caractériser 

ces réactions de décomposition en essayant de dégager des mécanismes réactionnels 

globaux simples. 

Ill.2. REACTIONS DE DECOMPOSITION DE PRECUR
SEURS 

Des essais de décomposition des produits A etC ont été réalisés en 1991 au L.S.G.C. 

Le but de ce paragraphe est de voir si à partir des observations expérimentales il est 

possible de proposer un mécanisme global de décomposition valable pour les deux 

précurseurs étudiés. 

III.2.1. DECOMPOSITION DU PRODUIT A 

Les expériences réalisées ont mis en évidence l'existence de deux réactions différentes et 

compétitives: 
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La première (1:tA1) conduit à la formation de grains de couleur rouille ainsi qu'à un 

produit blanc dont la formation préférentielle semble favorisée aux hautes températures. 

Ces produits ne sont pas adhérents sur le verre et peuvent s'éliminer facilement. 

La seconde CRA2) observée pour une température de plaque de 690 à 790 K produit des 

couches d'oxyde métallique. 

En comparant les dépôts obtenus selon RAI à ceux obtenus pour des particules inertes on 

constate que les produits de la réaction sont entraînés à des distances supérieures à celles 

correspondant aux lieux d'arrêt hydrodynamiques des particules inertes. On peut alors 

émettre l'hypothèse que la réaction passe par un intermédiaire fluide. Cette hypothèse est 

plausible du fait que le produit A est sublimable. 

Les dimensions de la zone de couches sont en général inférieures à celles relatives à des 

particules inertes. Cette différence tend à prouver que les grains réagissent pendant leur 

transit. Les observations des dépôts au microscope permettent de penser que la réaction 

RA2 passe par un intermédiaire fluide (vapeur instable par exemple). 

On observe enfin dans la zone centrale un dépôt métallique dans le cas de particules de 

faible granulométrie et pour des températures de substrat élevées. Ce dépôt pourrait 

provenir de fines particules piégées par des forces de type Van der Waals lors de leur 

premier impact sur la surface du substrat. Chauffées brusquement dans une région pauvre 

en oxygène elles seraient alors amenées à former un dépôt métallique. 

Des expériences utilisant de l'azote au lieu d'air laissent supposer qu'en l'absence 

d'oxygène gazeux il n'est pas possible de former des couches par pyrolyse. 

A partir des observations qui précèdent on peut envisager le mécanisme global suivant: 

Passage à une phase fluide: 

Réaction suivant RAI: 

Réaction suivant RA2: 

A l'aplomb de la buse: 

A~FA 

FA + 02 ~ S Al (poudre rouille) + gaz 

SAI ~SA.r (poudre blanche) 

FA+ 02 ~sA2 (couche) + gaz 

A~métal 

Il faudrait analyser les produits obtenus afin de confirmer ou d'infirmer cette proposition 

de mécanisme. En effet, jusqu'à présent, rien ne permet d'affirmer que le produit blanc 

provient du produit rouille (variété allotropique?). 
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III.2.2. DECOMPOSITION DU PRODUIT C 

Comme pour le produit A des expériences ont mis en évidence l'existence de deux 

réactions chimiques de cinétiques différentes. 

La première, RCI, est observée pour une température de plaque comprise entre 590 et 

690 K. Elle se traduit par la transformation du produit C en grains jaunes non adhérents 

d'oxyde métallique. Cette réaction semble favorisée par l'emploi de particules de faible 

granulométrie (dp < 10.10-6 rn). 

La seconde, Re2, observée au-delà de 650K donne des couches d'oxyde métallique sur 

le substrat. Cette réaction semble prédominante pour des particules initialement plus 

grosses (dp ~ 15.10-6 rn). 

La présence dans certains cas de grains d'oxyde déposés sur les couches de pyrolyse 

laisse supposer que les deux réactions détectées ne sont pas consécutives et qu'elles 

mettent en jeu des processus différents de décomposition. Il n'est pas possible d'obtenir 

de couches pyrolysées à partir de ces grains par simple élévation de température. 

La similitude des diamètres d'arrêt des grains d'oxyde dans la réaction Re1 avec ceux de 

particules identiques mais inertes laisse supposer que RCI se fait sans passage par un 

fluide intermédiaire. Elle ne permet pas de conclure sur le lieu de formation de ces grains. 

Il est en effet possible que les grains n'aient réagi qu'une fois arrêtés. 

La réaction RCI ne nécessite qu'une température voisine de 590K. Elle peut donc se 

produire au cours du transit des particules dans le gaz. 

La réaction Re2 n'est quant à elle observée que lorsqu'il existe une certaine proximité 

entre la particule et le verre sinon la particule se transforme selon Re 1 et est 

définitivement perdue pour la création de couches minces. L'examen au microscope 

montre la présence de "celiules", rondes et à noyaux, parfois précédées de traînées. Ces 

observations laissent penser que la réaction Re2 passe par un intermédiaire fluide 

composé d'une vapeur instable. 

Comme pour le composé A l'oxygène semble nécessaire pour l'obtention de couche. 

Le mécanisme global que l'on peut proposer est le suivant: 

Réaction suivant RCI: 

Réaction suivant Re2: 

Aplomb de la buse: 

C + 02 ----7 SCl (poudre jaune) + gaz 

C----7 Fe (passage phase fluide) 

Fe + 02 ----7 Se2 (couche) + gaz 

C---7métal 
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III.2.3. CONCLUSION POUR LES PRECURSEURS ETUDIES 

Pour les deux précurseurs étudiés les mécanismes de formation des couches proposés, 

bien que différents, présentent des points communs. En effet dans tous les cas, il semble 

y avoir deux réactions compétitives, l'une produisant un solide non adhérent au substrat, 

l'autre produisant une couche mince. La formation de la couche nécessite la présence de 

l'oxygène et passe vraisemblablement, dans tous les cas, par un intermédiaire fluide. 

Il apparaît difficile d'aller plus loin dans la détermination des étapes du mécanisme de 

formation de couche: on se heurte en effet à des problèmes de prises d'échantillon et 

d'analyse des produits formés (instabilité, durée de vie courte ... ). 

Par souci de simplification on adoptera pour les précurseurs étudiés le mécanisme 

réactionnel suivant, prenant en compte les deux réactions citées plus haut, S 1 représentant 

soit A soit C: 

52 (grains non adhérants) +gaz 

Phase fluide 
02 _____ .__ 53 (couche)+ gaz 

(III.l) 

Ce schéma est bien sûr très simplificateur et global. Il ne prend pas en compte la 

formation d'éventuels composés intermédiaires ni une possible limitation des 

phénomènes par le transfert de matière. 

Le précurseur B n'a pas été étudié. Sa formule chimique étant très proche de celle de A on 

suppose que les mécanismes de décomposition sont similaires. 

Le précurseur Cne servira plus par la suite mais l'étude de sa décomposition a permis de 

montrer que même si les structures des dépôts de A etC sont différentes (quasi-continue 

ou cellulaire) il est toutefois possible de trouver des points communs dans leur 

mécanisme de décomposition. Le schéma (III.l) peut ainsi s'appliquer aux trois 

précurseurs A, B et C. 

Dans toute la suite on ne s'intéressera qu'à la réaction de formation de couche R2. Cette 

réaction est du type solide 1 (SI) --->fluide. En supposant la réaction du premier ordre 

par rapport à S1 les résultats établis au chapitre II (§11.7), d'abord dans le cas d'une 

réaction solide 1 --->solide 2 puis extrapolés au cas solide 1 ---> fluide, vont pouvoir 

être appliqués. Notamment la conversion de A ou Ben fonction de la distance au point 

d'arrêt va pouvoir s'exprimer par: 
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(III.2) 

avec M et R paramètres de lissage. La connaissance de M et deR permettra à partir de la 

loi adimensionnelle (II.47) d'estimer les paramètres cinétiques de la réaction. Le 

problème est la détermination du taux de conversion. Dans le cas du bicarbonate de 

sodium la mesure se fait de façon simple par titrimétrie HCl. Dans le cas présent la 

mesure d'un taux de conversion est une opération difficile qui nécessiterait le dosage du 

réactif A restant et du produit fluide formé. 

La particularité de cette réaction de décomposition est l'obtention sur la plaque de verre 

d'une couche d'oxyde métallique. D'où l'idée de chercher à caractériser la réaction par 

l'épaisseur de la couche obtenue. 

III.3. PROFILS D'EPAISSEUR THEORIQUES 

Dans ce qui suit S1 représente indifféremment le précurseur A ou B. 

III.3.1. MECANISME DE DEPÔT 

Le schéma de formation de la couche est d'après (III.l): 

sl -----7 Fluide Oz s3 (couche) + gaz 

Lorsque le réactif S1 a atteint la température de réaction il y a apparition du fluide F1. On 

va supposer que F1 réagit avec 02 pour former sur la plaque l'oxyde métallique S3 et que 

S3 se forme à l'aplomb de l'endroit où F1 a été formé. Cette hypothèse de dépôt à 

l'aplomb suppose que la phase fluide est suffisamment dense pour ne pas être entraînée, 

une fois formée, par le jet gazeux pariétal. 

Tout se passe comme si le réactif S1 se décomposait en formant le solide S3 selon la 

réaction: 

X est le coefficient stoéchiométrique associé au produit S3, le coefficient du réactif S1 

étant égal à 1. 
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111.3.2. EQUATION DE DEPOT 

Par définition, la masse ms1 de solide S1 ayant réagi entre 0 et ra pour expression: 

(III.3) 

mo est la masse initiale de réactif S1 projetée, Xcalc est le taux de conversion de la 

réaction, Re est un paramètre qui tient compte du fait qu'une partie de la masse initiale mo 

ne participe pas à la réaction de formation de couches minces. Cette fraction de masse ne 

participant pas à la réaction a pour origine, d'une part, les pertes hydrodynamiques et par 

convection naturelle, d'autre part, la réaction concurrente de formation de solide non 

adhérent sur la plaque (cf. schéma de décomposition liLl). La signification physique de 

Re sera explicitée un peu plus loin. 

Des équations (III.2) et (III.3) on déduit l'expression théorique de la masse de réactif Sr 

qui s'est décomposée entre 0 et r en fonction der: 

(III.4) 

Considérons sur la plaque une couronne élémentaire de largeur dr. 

La masse dms
1 

de solide S1 qui s'est décomposée "au-dessus" de l'élément de couronne 

de largeur dr vaut: 

M r M-1 r M 
dms

1 
= mo.Rc -.(-) .exp[-(-) ] dr 

R R R 
(III.5) 

La masse dms
3 

de solide S3 formé provenant de la décomposition de la masse dms
1 

de 

réactif sl a pour expression (bilan stoéchiométrique): 
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(III.6) 

Mx désigne la masse molaire de l'espèce x considérée. 

La couche étant supposée se former à l'aplomb de l'endroit où le réactif S1 s'est 
décomposé, la masse dms

3 
déposée dans la couronne de largeur dr s'exprime par: 

(III.7) 

On suppose que le solide S3 déposé forme une couche homogène, de densité p égale à la 

densité de S3 et d'épaisseur E. 

L'épaisseur E de la couche dans l'élément de couronne a pour expression: 

dms 
E=--3 

p dS 
(III. 8) 

avec dms
3 

donnée par (III.7) et dS=2nr dr. 

On obtient finalement: 

E _ R Msolide S3 .mo.M. M-2 [ ( r )M] 
-X c M r .exp--

2. Msolide S1 ·p. 1t. R R 
(III.9) 

L'expression (III.9) permet de calculer le rayon correspondant au maximum de 

l'épaisseur. 

dE = 0 conduit à 
dr 

1 
2-

rEmax =R(1--)M 
M 

(III.10) 

2 
, ,, . . _ MsolideS3·mo.M 2 1-M 2 

et a 1 epaisseur. Emax- X Re 2 .(1- -) .exp(- -1) 
2. Msolide s1 ·np. R M M 

(Ill. 11) 

Ce modèle part de l'hypothèse simple du dépôt à l'aplomb. Une autre approche aurait pu 

consister à supposer que la masse de produit S3 formée ne se dépose plus à l'aplomb 

mais qu'elle est entraînée par le jet pariétal. Il aurait alors fallu introduire une vitesse 

d'entraînement de la phase fluide fonction de la vitesse gazeuse locale. 
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L'expression (III.9) de l'épaisseur de la couche comporte un terme, Re, traduisant le fait 

qu'une partie de la masse de réactif projetée ne participe pas à la réaction. Re a en fait une 

signification physique bien précise. 

A partir du profil d'épaisseur il est possible de déterminer la masse d'oxyde S3 présent 

sur la plaque. 

Cette masse a pour expression: 

ms
3 

= J02nprE(r) dr (III.12) 

soit encore en supposant Re indépendant de r: 

Msolide S3 mo M foo M-l r M 
ms3 =Re X RM Or .exp[-(R) ].dr 

Msolide S1 

(III.13) 

L'intégration donne: 

(III.14) 

D'après l'équation stoechiométrique de formation de l'oxyde, la masse maximale d'oxyde 

que l'on peut former à partir de mo g de réactif sl s'exprime par: 

(III.15) 

Il A R masse d'oxyde formée 
apparmt que: e = --------=-------

masse d' oxyde max. ( eq. stoéch.) 
(III.16) 

Re est donc défini comme un rendement en couche. Ce paramètre est rapporté à la masse 

initiale de poudre mo. Il faudra vérifier dans toute la suite que Re::; 1. 

Ce rendement de couche n'est pas uniquement du à la présence de la réaction concurrente 

de formation de grains non adhérents. Il prend en effet en compte les pertes 

hydrodynamiques et celles dues à la convection naturelle. 

En résumé, la première étape du mécanisme de formation de couche proposé au 

paragraphe II.2 étant une réaction du type solide---> fluide on a supposé que le taux de 

conversion de la réaction pouvait s'exprimer, comme dans le cas de la réaction modèle, 
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en fonction de la distance au point d'arrêt du jet, par une loi type Rosin-Rammler à deux 

paramètres M et R. 

Dans le cas de ces réactions de décomposition le taux de conversion n'est pas une 

grandeur expérimentale facilement accessible. En revanche la "trace" de la réaction est le 

dépôt d'oxyde métallique qui en résulte. 

Un modèle simple de dépôt de l'oxyde métallique à l'aplomb de l'endroit où le réactif se 

décompose a permis de définir théoriquement un profil d'épaisseur de dépôt en fonction 

de la distance au point d'arrêt du jet. Ce profil dépend des paramètres Met R ainsi que 

d'un paramètre Re égal au rapport de la masse d'oxyde déposé sur la plaque sur la masse 

d'oxyde que l'on obtiendrait si la réaction était complète. Re est en fait le rendement en 

couche. 

Dans ce qui suit il va s'agir de vérifier que les dépôts réalisés en impulsionnel sur des 

plaques de verre ont bien la forme prévue par le modèle. On disposera alors d'un outil 

mathématique pour comparer les différents profils entre eux et en déduire l'influence des 

paramètres opératoires sur les dépôts. 

III.4 PROFILS D'EPAISSEUR EXPERIMENTAUX. 
COMPARAISON AVEC LA THEORIE 

Le montage expérimental est identique à celui des figures II.4a et b relatif à la 

détermination des pertes. La procédure expérimentale est la suivante: 

1/ la plaque de verre, ayant la forme schématisée sur la figure III.3, est placée 

sur le réfractaire et l'ensemble est chauffé dans le four à moufle. 

2/ l'ensemble plaque+réfractaire est ensuite placée sous la buse, la 

température de surface est contrôlée au centre de la plaque par pyrométrie 

3/ lorsque que la plaque est à la température souhaitée l'air et une masse 

définie de précurseur sont projetés simultanément. 

On observe sur la plaque de verre une demi-couronne colorée. On cherche alors à 

mesurer l'épaisseur de la couche obtenue tous les demi-centimètres le long de deux demi

diamètres, notés profil 1 et profil 2 sur la figure III.l 
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substrat 

dépôt 

Figure III.l. Aspect du dépôt de couches sur le substrat. 

Vitesse de gaz 

Hauteur buse-paroi 

Diamètre de buse 

Vo=27 mis 

H=3.I0-2 rn 

D=3.I0-3 rn 

La mesure des épaisseurs de l'ordre de quelques dizaines de nanomètres est une opération 

difficile nécessitant des moyens d'analyses adaptés et souvent onéreux. Les mesures 

n'ont pas été effectuées au laboratoire. C'est pourquoi la technique de mesure ne sera pas 

expliquée en détail. 

Les plaques ont été analysées par ellipsométrie. Il s'agit d'une technique optique 

d'analyse de surface fondée sur la mesure du changement de l'état de polarisation de la 

lumière après réflexion sur une surface plane. C'est une technique non destructive qui 

offre une large gamme de mesure (mesure d'épaisseur depuis une fraction de couche 

monoatomique jusqu'à quelques micromètres) et la possibilité de contrôle in situ (mesure 

d'épaisseur de couches pendant leur croissance en temps réel) (Bemoux et al) 

La couche est non seulement caractérisée par son épaisseur mais aussi par son indice de 

réfraction n. Ce dernier est une indication de la qualité de la couche. Un indice trop faible 

traduit le fait que la couche n'est pas homogène (impuretés, autres types d'oxydes, ... ). 

Les déterminations de l'épaisseur et de l'indice ne sont en fait pas dissociées. Une mesure 

par ellipsométrie donne accès à la paire épaisseur/indice. Si l'indice est faible l'épaisseur 

mesurée sera alors sujette à caution. C'est pourquoi il sera important par la suite de 

vérifier lors de la détermination des profils d'épaisseur que l'indice associé est acceptable. 

On aura alors la garantie d'une couche de bonne qualité et d'une mesure d'épaisseur 

fiable. Pour le produit A l'indice de réfraction doit être compris entre 1,8 et 2. 
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III.4.1. ESSAIS PRELIMINAIRES 

Les premières plaques réalisées ont eu pour but, d'une part, de voir si le profil 

d'épaisseur le long d'un demi-diamètre est bien identique sur toute la couronne, ou 

autrement dit de voir si le profil d'épaisseur dépend du demi-diamètre le long duquel la 

mesure est faite. Pour cela deux profils ont été réalisés (profil 1 et profil 2 de la figure 

III.3) pour chaque plaque et ont été comparés. 

Le but était de voir s'il est possible de caractériser un dépôt par un seul profil d'épaisseur. 

La détermination d'un profil d'épaisseur le long d'un demi-diamètre est en effet une 

opération assez coûteuse en temps. C'est pourquoi on a cherché à minimiser le nombre de 

mesures par plaque réalisée. 

Le deuxième but était de vérifier que le modèle de dépôt du §III.3 permettait bien de 

représenter les profils d'épaisseur expérimentaux. On a donc cherché à lisser les points 

expérimentaux par l'équation (III.9). 

La procédure est la suivante: 

1/ réalisation de la plaque (projection du précurseur, formation de la couche, ... ) 

2/ mesure du profil d'épaisseur par ellipsométrie 

3/ lissage des points expérimentaux par l'équation (III.9): obtention de la courbe 

E=f (r, M, R) 

4/ calcul de Emax par la relation (III. 11) 

51 représentation de Ead = _E_ en fonction de r. 
Emax 

Les épaisseurs mesurées par ellipsométrie ont aussi été divisées par Emax afin de les 

rendre sans dimension. Emax est toutefois une épaisseur maximale théorique (issue du 

lissage) pouvant être quelque peu différente de l'épaisseur maximale expérimentale. Cette 

dernière n'est malheureusement pas connue avec précision, les points de mesure étant 

pris tous les 5.10-3 rn; d'où le choix de Emax même pour la référence des points 

expérimentaux. Ceci explique le fait que Eact peut être légèrement supérieure à 1. 

Les trois plaques relatives aux essais préliminaires ont les caractéristiques suivantes 

(tableau liLl): 

Tableau 111.1. Caractéristiques des plaques ayant servi aux essais préliminaires. 
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Chaque plaque est repérée par le numéro de la série à laquelle elle appartient et par son 

propre numéro. Pour chaque plaque et chaque profil (1 et 2, cf. figure III.1) les 

paramètres M et R sont calculés par lissage (logiciel Kaléidagraph). Les résultats sont 

consignés dans le tableau III.2. 

Tableau 111.2. Calcul de M et R pour les plaques ayant servi aux essais préliminaires. 

La figure III.2 représentent les profils d'épaisseur (profil 1 et 2 respectivement) de la 

plaque 1 1 2 en notation adimensionnelle Ead· Les profils des plaques 1 1 3 et 1 1 4 sont 

regroupés en annexe 1. 

1.2 

1 

0.8 
1J 
a:s 

w 0.6 

0.4 

0.2 

0 
0 

o o profil 1 
o profil 2 

········-~---········-···---~----··········· 

0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 0.06 0.07 
r (rn) 

Figure 111.2. Dépôt réalisé sur la plaque 1 1 2 par projection du produit A. Superposition des profils 

d'épaisseur 1 et 2 (cf. figure III.l) 

On constate que: 

(a) les deux profils ne sont pas superposables, l'un étant plus étalé que l'autre. 
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(b) il est possible de lisser les points expérimentaux par l'équation (III.9) et de 

déterminer pour chaque profil les paramètres M et R. 

La non-reproductibilité des profils le long de la couronne provient vraisemblablement de 

simples perturbations du milieu environnant (courant d'air par exemple). Il suffit en 

général d'observer les dépôts à l'oeil nu pour se rendre compte que le dépôt n'est pas 

régulier (couronne déformée). Le fait de travailler à pression atmosphérique est ici un 

désavantage. Pour les essais suivants les ouvertures de la hotte de travail ont été 

soigneusement calfeutrées et on vérifiera qualitativement pour chaque plaque que le dépôt 

ne présente pas d'irrégularité (couronne non déformée). On se contentera alors de 

déterminer un seul profil d'épaisseur pour chaque plaque. 

Les paramètres opératoires que l'on peut faire varier sont relativement nombreux: il peut 

s'agir de paramètres géométriques (diamètre de buse D, hauteur buse/plaque H. .. ), de 

paramètres hydrodynamiques (vitesse de gaz Vo, nature du gaz ... ) de paramètres 

thermiques (température du substrat...) ou de paramètres cinétiques (nature du produit, 

cinétique de décomposition différente ... ). Une variation de chacun de ses paramètres 

aurait nécessité un nombre d'essais important et un temps d'analyse d'autant plus long. 

L'étude avec la réaction modèle a montré que les conditions opératoires (Vo, H, D .. ) dans 

lesquelles des mesures fiables de taux de conversion pouvaient être faites sont assez 

restreintes. Le fait d'augmenter Vo et/ou D ne produit qu'une dilatation spatiale des 

phénomènes. Pour toutes ces raisons on ne s'est en fait intéressé qu'à la température du 

substrat , à la nature du précurseur et à la masse de produit projetée, le gaz employé étant 

dans tous les cas l'air. 

111.4.2. PRECURSEUR A 

Une campagne de 16 plaques a été réalisée afin d'étudier: 

1/ l'influence de la masse de précurseur projetée mo 

2/ l'influence d'un additif dans la poudre initiale 

3/ l'influence de la température 

sur les dépôts obtenus. L'additif est en fait une silice de granulométrie très fine (voisine 

du j.lm) qui permet d'éliminer en grande partie les forces électrostatiques au sein de la 

poudre et de diminuer le nombre des agglomérats. 

Les expériences réalisées sont les suivantes (tableau III.3): 
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Tableau III.3. Récapitulatif des essais réalisés avec le précurseur A. 

Pour des raisons de confidentialité les valeurs brutes des mesures par ellipsométrie 

(épaisseurs et indices), à partir desquelles les paramètres M, Ret Re sont déterminés, ne 

figurent pas en annexe. 

Les résultats sont représentés en notation adimensionnelle sur les figures. On pourrait 

adopter la représentation EIEmax. en fonction de r/fEmax· Cette représentation implique que 

le maximum de chaque courbe se situe à la même abscisse et ne permet donc pas de 

mettre en évidence d'éventuels décalages des maximums de l'épaisseur vers les petits ou 

les grands rayons. Afin d'éviter ce coté réducteur de l'information on adimensionnalise 

les résultats par rapport à un essai de référence. 

La plaque servant de référence, choisie arbitrairement, est la plaque 3 1 10. 

Tous les profils d'épaisseur qui seront visualisés par la suite le seront sous la forme: 
E r 

épaisseur adimensionnelle ------ en fonction de ------
E 

maxplaque 3110 rE maxplaque 3110 

Par souci de simplification Emax 
plaque 3/10 sera noté Eref et rE max 

3110
: rref sur les 

plaque 

graphes. 

Pour chaque plaque on définit un indice de réfraction moyen égal à la moyenne 

arithmétique des indices de réfraction de chaque point du profil. On rappelle que la qualité 

de la couche est satisfaisante si son indice est compris entre 1,8 et 2. 
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111.4.2.1 Influence de la masse de poudre projetée mo 

On compare pour cela la plaque 2 1 5 pour laquelle mo=0,02 g aux plaques 2 1 6 et 2 1 7 

pour lesquelles mo=0,04 g. 

La température de la plaque est égale à 873 K, la poudre est projetée sans additif. 

Le lissage des points expérimentaux a permis d'obtenir les valeurs de Met de R suivantes 

(tableau Ill.4): 

Y figurent aussi les indices de réfraction moyens nmoy calculés pour chaque plaque. 

Tableau 111.4. Paramètres M et R pour la décomposition du précurseur A. Influence de la masse mo. 

La figure 111.3 représente l'épaisseur adimensionnelle ~ en fonction de _r_ pour les 
Eref r ref 

quatre plaques étudiées 2 1 5 (mo=0,02 g), 2 1 6 et 2 1 7 (mo=0,04 g). 

1 
0 0 plaque 2/5 

0.8 0 plaque 2/6 ······:···················· 

-~ -plaque 2/7 

-Q) 0.6 
w -w 

0.4 

0.2 

0 
0 0.5 1 1.5 2 2.5 

r 1 rref 

Figure 111.3. Influence de la masse de poudre projetée mo sur le profil d'épaisseur. EIEref est 

représentée en fonction de rlrref· La plaque 2/5 correspond à mo=0,02 g, les plaques 2/6 et 2/7 à mo=0,04 

g. 
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On constate qu'aux erreurs expérimentales près: 

- les profils pour une masse de 0,04 g sont assez bien reproductibles. 

- les maximums pour m0=0,04 et 0,02 g ont la même abscisse et leur valeur, 

rapportée à Bref sont à peu près dans un rapport 2. 

On notera de plus (tableau III.4) que les rendements en couche sont du même ordre de 

grandeur. Cela revient à dire que l'épaisseur dimensionnelle obtenue pour mo=0,04 g est 

équivalente à la superposition de deux épaisseurs obtenues avec mo=0,02 g. 

La masse de poudre projetée n'améliore pas le rendement. 

L'indice de réfraction moyen pour les plaques à 0,04 g semble un peu plus élevé. On 

aurait donc tendance à améliorer la qualité (ou l'homogénéité) de la couche en travaillant à 

masse de poudre plus élevée. Une masse trop importante (en général supérieure à 0,06 g) 

semble favoriser la formation de grains non adhérents. La masse de ces grains formés n'a 

malheureusement pas pu être déterminée de façon précise. 

Pour les essais suivants la masse de poudre projetée sera prise égale à 0,04 kg. 

III.4.2.2. Influence d'un additif 

Le risque dans une mesure de l'épaisseur et de l'indice de réfraction de la couche en un 

nombre limité de points est, au sens propre du terme, de passer à coté d'irrégularités 

locales au niveau de la couche ou au contraire d'effectuer la mesure juste sur une 

irrégularité. Lorsque l'on projette le précurseur sur la plaque chaude il n'est pas rare 

d'observer une couche colorée en forme d'étoile, comme si la poudre avait suivi des 

directions privilégiées, à partir du point d'impact, lors de la projection. Il suffit, lors de 

l'exploration de l'épaisseur, de croiser une de ces directions pour obtenir un profil 

difficile à lisser. C'est le cas de la plaque 1 1 3 dont le profil d'épaisseur est donné en 

annexe 1. Pour expliquer ce problème de non-homogénéité on a soupçonné la formation 

d'agglomérats dans la poudre que l'on projette. Le précurseur A est en effet un composé 

pulvérulent présentant une nette tendance à s'agglomérer et à se compacter. D'où l'idée 

d'ajouter une faible quantité (inférieure à 2% en volume) de silice de granulométrie 

voisine du jlm pour éliminer les forces électrostatiques entre les molécules. 

L'influence n'a été étudiée qu'à 873 K. A 823 K il existe bien une série de plaques sans 

additif (2/1, 2/2 et 2/3) et une avec additif (4/18, 4/19, 4/20) mais dans la première 

série la masse projetée est de 0,02 g alors que dans la deuxième cette masse est de 

0,04 g. Cela revient à faire varier deux paramètres en même temps (masse et additif) et on 

risque d'introduire une incertitude supplémentaire. 
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Les plaques que l'on considère sont les suivantes (Tp=873K, mo=0,04 g): 21 6 et 2 17 

pour celles sans additif et 3 1 10, 3 1 16, 41 21, 41 22 et 4123 pour celles avec additif. 

Le lissage des points expérimentaux a permis d'obtenir les valeurs deMet deR suivantes 

(tableau Ill.5): 

Y figurent aussi les indices de réfraction moyens nmoy calculés pour chaque plaque ainsi 

que le rendement en couche Re. 

Tableau 111.5. Résultats des lissages des profils d'épaisseurs: paramètres M, R, Re et nmoy· Tp=873K. 

Influence de l'additif (2 premières plaques: sans; 5 dernières: ajout de silice) 

Les profils relatifs à chacune des 7 plaques sont rassemblés en annexe 1. 

Sur la figure III.4 par souci de clarté les profils relatifs à chaque plaque n'ont pas été 

superposés. On a en fait représenté par le même symbole tous les points se rapportant aux 

plaques avec additif et on a cherché les paramètres M et R relatifs à ce groupe de points. 

La même procédure a été employée pour les points correspondant aux plaques sans 

additif. 
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1.2 

e sans additif 1 
El avec additif 

- 0.8 
Q) .... 

UJ - 0.6 
UJ 

0.4 

0.2 

0 
0 0.5 1 1.5 2 2.5 

r 1 r 
1 re 

Figure 111.4. Influence de l'ajout de silice sur le profil d'épaisseur du dépôt. 

A partir du lissage de chaque groupe de points (avec ou sans additif) on a accès aux 

paramètres M et R ainsi qu'à _r_ et à la variance cr de la courbe. 
rref 

Le calcul de _r_ et de cr à partir des moments d'ordre 1 et d'ordre 2 du profil 
rref 

d'épaisseur est détaillé en annexe 2. 

Les résultats sont les suivants (tableau II1.6): 

sans additif 3,18 0,0491 1,19 0,52 

avec additif 3,33 0,0397 0,98 0 1 

Tableau 111.6. Caractérisation des courbes de lissage des dépôts avec ou sans additif. 

D'après la figure 111.4 et le tableau ci-dessus l'addition de silice très fine semble avoir 

tendance à produire un dépôt décalé vers les petits rayons et moins disperse (cr plus petit). 

On peut supposer que les agrégats, s'ils sont suffisamment "soudés", se comportent 

comme des particules de gros diamètre, réagissant ou s'arrêtant à des rayons plus grands. 

En diminuant les agrégats tout se passe comme si on resserrait la granulométrie de la 

poudre et par là même la dispersion des lieux d'arrêt. 
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Il faut toutefois noter que la dispersion des points expérimentaux autour des courbes 

lissées est relativement grande. ll est donc possible que les incertitudes expérimentales 

puissent mettre en doute le côté significatif d'une telle tendance. 

L'observation des plaques à l'oeil nu montre toutefois que l'on ne retrouve plus la 

structure étoilée des plaques sans additif. 

L'indice de réfraction et le rendement en couche ne sont pas modifiés de façon 

significative. 

En conclusion, l'addition de silice a permis d'éliminer les structures non homogènes des 

couches (directions privilégiées de la poudre lors de la projection sur la plaque: formation 

de dépôts étoilés) tout en conservant le rendement de couche, l'indice de réfraction et 

globalement la forme du dépôt. 

L'influence de la température de plaque sur les profils d'épaisseur sera testée à partir de 

projections de précurseur A de mo=0,04 g avec silice. 

II1.4.2.3. Influence de la température de plaque 

Les plaques considérées sont les suivantes: 

- Tp=823 K: 41 18, 41 19 et 4120 

- T p=873 K: 3 1 10, 3 1 16, 4 1 21, 4 1 22 et 4 1 23 

- T p=913 K: 3 1 17 et 4 1 24 

Pour toutes ces plaques le produit utilisé est A, à mo=0,04 g et avec addition de silice. 

Le lissage des points expérimentaux a permis d'obenir les valeurs deMet deR suivantes 

(tableau III.7): 

Y figurent aussi les indices de réfraction moyens nmoy calculés pour chaque plaque ainsi 

que le rendement en couche Re. 

Tableau 111.7. Résultats des lissages des profils: paramètres M, R, Re et Timo y· Influence de T p 
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Les profils d'épaisseur relatifs à chacune des plaques du tableau 111.7. sont rassemblés en 

annexe 1. 

La figure 111.5 superpose, sans les différencier, les profils d'épaisseur (rapportés à Eref) 

mesurés pour les plaques 41 18, 41 19 et 41 20. Ces trois plaques ont été réalisées dans 

les mêmes conditions expérimentales à une température de plaque de 823 K. Un lissage 

sur l'ensemble des points a été effectué afin de déterminer, comme dans le § 111.4.2.2., 

les paramètres M, r, _r_ et cr. Ceux-ci sont rassemblés dans le tableau 111.8. 

1.4 

1.2 

1 
-<1> ... 0.8 w -w 0.6 

0.4 

0.2 

0 
0 

rref 

·····························t·····························Üt······Ü·······o···········-r····························· 

: a: : 
······························:···················ë)"""""""""""i ........... ··················:······························· 

: : 0 : 
······························!·················· - ·······or·····-o-···············- o.l·····················-······--

·····························-r······-~ ······u-··········f····························§···· . .o. .................... . 
~ ~ ~ 

························---~ ------0-·-···················>····························--···<······························ 

··················· ·········:·································-~·-··························-····r··- -------------·········· 

0.5 1 
r 1 r 

1 re 

1.5 2 

Figure III.S. Lissage des épaisseurs adimensionnelles EfEref issues des plaques 4 1 18, 4 1 19 et 4 1 20 

réalisées à une température de plaque de 823 K. 

Le coefficient de régression du lissage est égal à 0,91. Il traduit le fait que les profils ne 

sont pas superposables: le maximum d'épaisseur est à peu près situé à la même abscisse 

pour les trois plaques, en revanche sa valeur varie d'une plaque à l'autre. 

Par contre, les indices de réfraction et les rendements en couche sont identiques pour les 

trois plaques (tableau 111.7). 

De façon analogue à la figure 111.5, les figures 111.6 et 111.7 représentent les résultats 

obtenus à partir des plaques 31 10, 3 1 16, 41 21, 41 22 et 4123 à 873 K, 31 17 et 4124 

à 913 K respectivement. 
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Figure 111.6. Lissage des épaisseurs adimensionnelles EIEref issues des plaques 3 1 10, 3 1 16, 4 1 21, 

4 1 22 et 4 1 23 réalisées à une température de plaque de 873 K 
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Figure 111.7. Lissage des épaisseurs adimensionnelles EIEref issues des plaques 3 1 17 et 4 1 24 

réalisées à une température de plaque de 913 K 
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Les coefficients de régression pour les lissages à 873 K et 913 K valent respectivement 

0,96 et 0,94. Ils traduisent le fait qu'à ces températures les dépôts sont plus 

reproductibles qu'à 823 K. 

La comparaison des profils d'épaisseur obtenus à ces trois températures peut être 

effectuée sur la base des trois courbes lissées issues des figures III.5 (T p=823 K), III.6 

(T p=873 K) et III. 7 (T p=913 K) et superposées sur la figure III. 8. 

Les paramètres caractéristiques de ces courbes, M, r, _r_ et cr sont rassemblés dans le 
rref 

tableau III.8. 

- - - - - Tp=823 K 
1.2 ,....---,--,--.-,--.,--,----.---.---,--.-.--r-rl -- T p=8 73 K 

--Tp=913 K 

1 

0.8 ·····························-~--- 1 Q) ... 
w - 0.6 
w 

~ 
~ 1 

--···r·-,---------------------------

: ' : ·, 
0.4 \ 

0.2 

0 
0 0.5 1 1.5 2 

Figure 111.8. Profils d'épaisseur adimensionnelle EIEref lissés à partir des points expérimentaux. 

Variation en fonction de la température de plaque. 

823 3,80 0,042 1,10 0,38 

873 3 33 0,040 0 98 0 41 

913 3 20 0 037 0 91 0,39 

Tableau 111.8. Caractérisation des courbes de lissage des dépôts en fonction de la température de plaque 

Tp. 
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D'après la figure III.8 l'augmentation de la température de la plaque entraîne une 

translation du dépôt vers les petits rayons. L'étalement de la courbe, donné par cr, est le 

même pour les trois températures. L'augmentation de température semble donc avoir 

affecté le lieu du dépôt mais pas sa formation même. 

La translation du lieu du dépôt peut s'expliquer par le fait que les particules se sont 

chauffées plus rapidement et que la réaction a donc débuté plus "tôt" spatialement. En 

revanche on aurait pu s'attendre à une dispersion plus faible: la température du gaz étant 

plus élevée, le transfert de chaleur par convection s'en trouve amélioré, les particules sont 

en majorité converties sur une distance plus faible de transit. Deux explications ont été 

envisagées: 

1/ les dépôts ne sont pas toujours très reproductibles pour une température donnée 

ce qui fait que la dispersion de la courbe lissée, donnée par cr, tient compte des 

incertitudes expérimentales. A l'étalement du dépôt dû au transfert de chaleur et à la 

chimie s'ajoute donc un étalement dû aux incertitudes expérimentales . 

2/ si la tendance est bien réelle et non occasionnée par le manque de reproductibilité 

des profils d'épaisseur, le fait que le dépôt ait toujours la même forme indique que 

l'étape limitante dans sa formation n'est pas le transfert de chaleur par convection. 

Il pourrait s'agir d'une limitation par transfert de matière liée par exemple au besoin 

en oxygène de la réaction. Aucune confirmation ne peut malheureusement être 

apportée, cet aspect du problème n'ayant pas été pris en compte. 

L'augmentation de température n'a pas d'influence sur le rendement en couche comme le 

montre la figure III.9. 

0.2 ! 1 

0.15 
§ \ 8 \ 0 

r----------------- --------------------··j·------------------ü·-------------------··j··-----------------------------------------

: 0 \ 0 
j i 

u 
a: 0.1 

~ r : -
0.05 - l T -

0 i i 

800 850 900 950 
T p (K) 

Figure 111.9. Influence de la température de plaque Tp sur le rendement en couche Re-
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Ces valeurs des paramètres M et R pour les trois températures de plaque vont permettre 

d'estimer les paramètres cinétiques de la réaction de décomposition du produit A. 

111.4.2.4. Paramètres cinétiques et thermodynamiques 

Dans la partie III.2 un mécanisme réactionnel très simple a été suggéré dans lequel la 

première étape de la formation de la couche apparaît comme une étape du type solide---> 

fluide. On suppose de plus une cinétique d'ordre 1 par rapport au réactif A afin de 

pouvoir appliquer, au cas présent, la loi établie au chapitre II (II.47) reliant M et Rau 

nombre adimensionnel J..L . 

On rappelle que J..L a pour expression: 

6 H 2 Ea 
~ L Psolide B ko exp(---) 

J..L = RgTp 
Nu Tp Àg 

(III.16) 

et que J..L est relié à Met R par: ln J..L=l9,06- 5,17 M + 40,4 R 

On prend Psolide A=1580 kg.m-3, L=dso/6=7.10-6 rn et Nu=2,5. 

On aboutit à la relation: 

(III.17) 

(III.18) 

Cette relation doit être vérifiée pour les trois températures de mesure (823, 873 et 913K). 
La figure III. lü visualise U(TP) = 34,56- 5,17M + 40,4R + ln(T À ) en fonction de p g 

1/Tp pour chacune des plaques du tableau III.7. Une régression linéaire a été effectuée 

sur l'ensemble de ces points. 

La droite de régression a pour pente: Ea et pour ordonnée à l'origine ln(ko~H) ce qui 
Rg 

conduit à: 

Ea = 2,8.105 J.mol-l 

k0~H = 6, 7.1026 J.kg-1.s-1 

La régression linéaire donne un écart-type de 15790 pour la pente et de 18,5 sur 

l'ordonnée à l'origine ce qui conduit à des intervalles de valeurs: 
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1,5.105 ~ Ea (J.mor1) ~ 4,1.105 

6.1018 ~ k 0.!\H (J.kg-1.s-1) ~ 7.1034 

! ordonnée à 1'9rigine= 61,78 

J pente =-34213 

························-0-)--·······························+································l······························ 
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Figure 111.10. U(T p) en fonction de 1/Tp. Régression linéaire à partir des données relatives aux 

plaques à 823, 873 et 913K (symboles ronds). Les symboles carrés représentent pour chaque température 

la valeur de U calculée à partir des valeurs de M et de R issues du tableau III.8. 

Les incertitudes sur Ea et sur ko.!\H sont grandes du fait des incertitudes sur M et R, 

particulièrement importantes à 823 K (reproductibilité des résultats). Si on traduit ces 

incertitudes en terme de domaine de variation de kct.!\H on obtient des limites telles que la 

réaction pourrait aussi bien être considérée comme très lente ou comme instantanée. 

On voit bien ici l'intérêt de ne pas se contenter d'une seule plaque par température afin 

d'éviter le risque d'avoir des résultats peu significatifs. La droite de régression est en 

effet proche des points correspondant aux M et R de lissage déterminés à partir de tous 

les profils d'épaisseur pour une température de plaque donnée (tableau III.8). 

En prenant arbitrairement L\H égal à 106 J.kg-1 (comme dans le cas de la décomposition 

du bicarbonate de sodium) on obtient comme expression de la constante cinétique de 

décomposition du précurseur A: kd = 6,7.1020 exp(-
2

,
8
·
105 J· 

8,314 Tp 
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A T p= 773 K kct vaut 80 s-1. Cette valeur se situe bien dans le domaine de variation de kct 

dans lequel la relation adimensionnelle (III.18) a été déterminée à savoir(§ II.7.2.(b)): 

10,4::::;; kct (s-1)::::;; 2,7.106 

On définit la constante de temps de réaction tR à T p comme l'inverse de kct calculée à T p· 

Pour Tp=823 K tR est de l'ordre de la milliseconde: cette valeur est nettement inférieure 

au temps total de trajectoire de la particule (une demi-seconde environ). Les valeurs 

cinétiques trouvées ne sont donc pas incompatibles avec le temps de transit de la particule: 

la forte valeur de Ea est en partie compensée par ko. 

Il ne faudrait pas conclure de ces calculs que la réaction de décomposition est quasi

instantanée. En effet, la constante de temps est dans la réalité plus grande que tR du fait 

que la température de la particule est, pendant le transit, inférieure à T p (la réaction se fait 

à TR < Tp). 

Les mesures de profils d'épaisseur de dépôt obtenus par décomposition du réactif A ont 

permis d'une part de vérifier que l'équation théorique du profil issue du modèle de dépôt 

à l'aplomb du § III.3. représente bien les profils expérimentaux. Elles ont montré, d'autre 

part, que la température de la plaque n'est pas un paramètre critique, le rendement en 

couche ne dépendant pas de ce paramètre. Enfin, à partir de l'extrapolation des résultats 

de la maquette tiède (chapitre Il) il a été possible d'estimer les paramètres cinétiques et 

thermodynamiques moyennant les hypothèses d'une réaction solide ---> fluide et d'un 

dépôt à l'aplomb. 

Le paragraphe suivant s'attache à la décomposition du produit B. 

111.4.3. PRECURSEUR B 

Les plaques réalisées à partir de ce produit sont au nombre de 5. Leurs caractéristiques 

sont rassemblées dans le tableau III.9. 

Tableau 111.9. Récapitulatif des essais réalisés avec le précurseur B. 
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Pour toutes les plaques la masse de poudre projetée est de 0,03 g avec additif: ces plaques 

n'ont comme objectif que de déterminer l'influence de la température de plaque sur le 

profil d'épaisseur du dépôt. 

III.4.3.1. Influence de la température de plaque 

Le lissage des points expérimentaux a permis d'obtenir les valeurs deMet deR pour 

chaque plaque (tableau III. lü). 

Dans ce tableau figurent aussi les indices de réfraction moyens nmoy calculés pour chaque 

plaque ainsi que le rendement en couche Re. 

Tableau 111.10. Résultats des lissages des profils d'épaisseurs: paramètres M, R, Re et nmoy· 

Influence de la température de plaque (2 premières plaques: 823K, 3 dernières: 873 K). Produit B. 

Les profils relatifs à chacune des 5 plaques sont rassemblés en annexe 1. 

La plaque de référence pour le produit B est la plaque 4/27. 

La figure III.ll superpose, sans les différencier, les profils d'épaisseur (rapportés à Eref) 

mesurés pour les plaques 4/ 25 et 4/ 26 en fonction de r/rref· Ces deux plaques ont été 

réalisées dans les mêmes conditions expérimentales à une température de plaque de 823 

K. Un lissage sur l'ensemble des points a été effectué afin de déterminer, comme dans le 

§ III.4.2.2., les paramètres M, r, _r_ et cr. Ceux-ci sont rassemblés dans le tableau 
rref 

III.ll. 

823 2 83 0,042 0 64 0 32 

873 2 60 0,046 0 67 0,37 

Tableau 111.11. Caractérisation des courbes de lissage des dépôts en fonction de la température de 

plaque. Produit B 
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Les coefficients de régression pour les lissages à Tp=823 et 873 K sont respectivement 

égaux à 0,94 et 0,95. Ils traduisent une assez faible dispersion des points expérimentaux 

autour des courbes de lissage, soit en d'autres termes, une assez bonne reproductibilité 

des dépôts. 

1.2 

1 

0.8 
-"' -LU 0.6 -LU 

0.4 

0.2 

0 
0 0.2 0.4 0.6 0.8 
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o Tp=873 K 

··········-··}··················+··············· . . 

i i 

1 

r 1 r 
ref 

1.2 1.4 

Figure 111.11. Influence de la température de plaque sur le profil d'épaisseur du dépôt avec lissage des 

points expérimentaux en vue de la détermination des paramètres Met R. Produit B. 

Contrairement au produit A le maximum de l'épaisseur se situe à la même abscisse: le 

dépôt ne se décale pas vers les petits rayons lorsque la température du substrat augmente. 

Ceci signifie peut-être que le décalage observé pour le produit A est du aux erreurs 

expérimentales ou à la non-reproductibilité de certains dépôts. 

L'abscisse du maximum est plus petite que dans le cas du produit A (cf. profils en annexe 

1 pour lesquels l'abscisse a été gardée dimensionnelle): la cinétique de réaction est 

vraisemblablement plus rapide. 

_r_ diffère sensiblement du lieu du maximum: les profils relatifs au réactif B sont moins 
rref 

symétriques que ceux relatifs au réactif A. Ils ont tendance à présenter une traînée à droite 

du maximum. Celle-ci est peut-être due à la conversion plus tardive des grosses 

particules, les fines se convertissant très rapidement. 
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Les profils à 823 et 873 K sont à peu près homothétiques: la dispersion cr est à peu près 

la même dans les deux cas, en revanche l'épaisseur du dépôt est plus grande à 873 K. 

Cela signifie que le rendement en couche est plus élevé à 873 K: 23% contre 14% à 823 

K. Il est difficile à partir de ces résultats de conclure de façon définitive sur l'influence de 

la température de plaque sur le rendement en couche: il aurait fallu le confirmer en 

réalisant des dépôts à des températures plus élevées. 

111.4.3.2. Paramètres cinétiques et thermodynamiques 

Comme pour le produit A il est possible d'estimer l'énergie d'activation Ea et le produit 

koL\H de la réaction de décomposition du produit B en supposant un mécanisme 

réactionnel très simple dans lequel la décomposition et la formation de la couche apparaît 

comme une étape du type solide---> fluide et du premier ordre par rapport au précurseur. 

En supposant PB=PA et le même d5o pour les deux poudres !J., M et R doivent vérifier: 

E 
34,56- 5,17M + 40,4R + ln(T pÀg) = ln(koL\H) __ a_ 

RgTp 
(III.l9) 

Cette relation doit être vérifiée pour les deux températures de mesure (823 et 873K). Une 

régression linéaire a été effectuée sur les valeurs de U(Tp) relatives aux cinq plaques dont 

on dispose. 

La pente et l'ordonnée à l'origine de la droite de régression conduisent à: 

Ea = 4,1.105 J.mol-1 

k0L\H = 2,8.1036 J.kg-1.s-1 

La régression linéaire donne un écart-type de 10640 pour la pente et de 12,5 sur 

l'ordonnée à l'origine ce qui conduit aux intervalles de valeurs: 

3,2.105 ~ Ea (J.mor1) ~ 5.105 

1.1031 ~ k 0L\H (J.kg-1.s-1) ~ 7,6.1041 

Comme pour le produit A les incertitudes sur les paramètres cinétiques et 

thermodynamiques sont très grandes. 

Les valeurs élevées de Ea et koL\H ne sont pas forcément aberrantes, la valeur pertinente 

pour la cinétique étant kct et non Ea et ko séparés. En prenant arbitrairement L\H égal à 106 
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J.kg-1 (comme dans le cas de la décomposition du bicarbonate de sodium) on obtient 

comme expression de la constante cinétique de décomposition du précurseur B: 

k = 2 8.10
30 

ex (-
4

'1.
105 J· ct ' p 8,314 Tp 

A T p= 773 K kct vaut 550 s-1. Cette valeur se situe bien dans le domaine de variation de kct 
dans lequel la relation adimensionnelle (III.18) a été déterminée, à savoir(§ II.7.2.(b)): 

10,4 ~ kct (s-1) ~ 2,7.106 

Le rapport des constantes de temps de réactions pour le précurseur A et le précurseur B, à 

une température de plaque T p, a pour expression: 

Pour T p=823 K ce rapport vaut 0,043. En d'autres termes la constante de temps de 

réaction tR à 823 K du produit B est environ 20 fois plus petite que celle du produit A. 

Cela confirme le fait que la cinétique de réaction du produit B est plus rapide que celle du 

produit A. 

Dans le mécanisme de décomposition des produits A et B la réaction de formation de 

couche entre en compétition avec une réaction produisant un oxyde non adhérent au 

substrat. Lors des expériences effectuées la présence de voile n'a été décelée que lorsque 

la masse projetée était de 0,04g et la quantité apparue ne semblait pas à elle seule pouvoir 

expliquer les 75% manquants. 

Si on se réfère aux conclusions du chapitre II sur les pertes de matière, ces dernières sont 

importantes à 773 et 873K du fait de la convection naturelle et de l'hydrodynamique du 

jet. Le nombre de Stokes pour le produit B utilisé est de l'ordre de 40 ce qui entraîne des 

pertes pouvant aller jusqu'à 50%. Il se peut de plus que la réaction de décomposition se 

fasse à volume de particule variable: si le diamètre de particule diminue, le nombre de 

Stokes diminue par la même occasion et les pertes augmentent. Expérimentalement, lors 

d'une projection, on observe le dégagement d'une fumée légèrement colorée. La 

récupération de cette dernière sur une lamelle porte-objet et son observation au 

microscope montrent qu'il s'agit de particules dont la taille n'excède pas 5.10-6 m. Ces 

particules n'ont pas été analysées mais on peut supposer qu'il s'agit soit de produit B 

ayant commencé à réagir et emporté par convection du fait d'une diminution de volume 

soit de fines particules d'oxyde. 
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Ce phénomène de convection naturelle pourrait bien être le facteur limitant du procédé, les 

pertes étant telles que le rendement ne pourrait pas dépasser une certaine valeur. Dans le 

cas du produit A une température de plaque plus élevée ne permet pas d'augmenter le 

rendement de façon notable: l'accélération de la cinétique est certainement compensée par 

l'accentuation de la convection naturelle. Dans le cas du produit B, du fait de la cinétique 

rapide de la réaction, une augmentation de la température du substrat se traduit par une 

forte accélération de la cinétique qui pourrait primer sur l'augmentation de la convection 

d'où une légère augmentation du rendement. 

Une étude plus systématique de l'influence des autres paramètres serait toutefois à faire 

(vitesse de gaz, diamètre de buse ... ). 

111.5. CONCLUSION 

La première partie de ce chapitre à été consacrée à l'étude succincte du mécanisme de 

décomposition de quelques précurseurs. Faute de moyens d'analyse pointus et du fait de 

la rapidité des phénomènes mis en jeu seules des observations visuelles ont été réalisées. 

Elles ont mis en évidence dans tous les cas la présence de deux réactions compétitives, 

l'une produisant un solide non adhérent au substrat l'autre produisant une couche mince 

d'oxyde. La première étape de la décomposition du précurseur a été assimilée à une 

réaction solide---> fluide. L'étape suivante mène à la formation de l'oxyde métallique sur 

la plaque. 

A partir de ce mécanisme un modèle simple de dépôt de l'oxyde métallique à l'aplomb de 

l'endroit où le réactif se décompose a permis de définir théoriquement un profil 

d'épaisseur de dépôt en fonction de la distance au point d'arrêt du jet. Ce profil dépend 

des paramètres M et R ainsi que d'un paramètre Re égal au rapport de la masse d'oxyde 

déposé sur la plaque sur la masse d'oxyde que l'on obtiendrait si la réaction était 

complète. Re est en fait le rendement en couche. 

A partir du montage ayant servi à mesurer les pertes avec plaque chaude quelques séries 

de plaques sur lesquelles on a projeté un précurseur ont été réalisées dans le but de 

vérifier la reproductibilité des dépôts, de tester la qualité des couches et de déterminer 

l'influence de la température de surface du substrat et de la nature du produit projeté. Les 

profils d'épaisseur des différentes plaques ont été mesurés par ellipsométrie. Le modèle 

de dépôt a été appliqué à deux précurseurs A et B. Les paramètres M et R ont permis de 

comparer les courbes entre elles et de discuter de l'influence des paramètres. 

Ce modèle permet de rendre compte de façon très satisfaisante du profil d'épaisseur de la 

couche obtenu expérimentalement. 

Il en est sorti les constatations suivantes: 
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- l'ajout de silice dans la poudre avant projection a permis d'améliorer 

l'homogénéité des dépôts en diminuant le nombre des agrégats au sein de la 

poudre. 

- pour le produit A, l'augmentation de la température de surface ne modifie pas la 

forme du dépôt, même celui-ci semble se translater vers les petits rayons. Le 

rendement de couche stagne à 15% et ne semble pas influencé par cette 

augmentation de température de plaque 

- pour le produit B, le rendement semble augmenter quand la température de plaque 

augmente. Il faudrait confirmer cette tendance en effectuant des expériences à une 

température de plaque plus élevée .. 

Il ne s'agit en fait que de tendances: la reproductibilité n'est pas toujours très satisfaisante 

et tempère les conclusions que l'on peut tirer quant à l'influence du paramètre température 

de plaque. Celui-ci ne semble cependant pas être un paramètre crucial pour l'amélioration 

du rendement en couche. 

Toujours dans l'hypothèse d'une réaction solide---> fluide du premier ordre, l'application 

de la loi adimensionnelle, élaborée au chapitre II, reliant les paramètres M et R au nombre 

J..l (nombre prenant en compte les paramètres cinétiques et thermodynamiques de la 

réaction considérée) a permis d'estimer l'énergie d'activation Ea ainsi que le produit 

ko~H de la réaction de formation de couche pour chacun des précurseurs A et B. La 

réaction de décomposition du produit B est plus rapide que celle du produit A. 

Les incertitudes sur lès valeurs cinétiques et thermodynamiques obtenues sont 

malheureusement grandes à cause de la reproductibilité des dépôts qui n'est pas toujours 

satisfaisante. 

On constate enfin que globalement les rendements obtenus pour les plaques analysées ne 

dépassent guère 25%. L'augmentation de la température de surface du substrat ne semble 

pas avoir une influence notable sur le rendement. Lors des expériences effectuées la 

présence de voile n'a été décelée que lorsque la masse projetée était de 0,04g et la quantité 

apparue ne semblait pas à elle seule pouvoir expliquer les 75% manquants. D'après les 

conclusions du chapitre II la convection naturelle provoque des pertes de matière 

importantes. Le nombre de Stokes pour les précurseurs est de l'ordre de 40 ce qui 

entraîne des pertes pouvant aller jusqu'à 50%. Il se peut de plus que la réaction de 

décomposition se fasse à volume de particule variable: si le diamètre de particule diminue, 

le nombre de Stokes diminue par la même occasion et les pertes augmentent. 

Ce phénomène de convection naturelle pourrait bien être le facteur limitant du procédé, les 

pertes étant telles que le rendement ne pourrait pas dépasser une certaine valeur. Dans le 

cas du produit B une température de plaque plus élevée ne permet pas d'augmenter le 

rendement de façon notable: l'accélération de la cinétique est certainement compensée par 

l'accentuation de la convection naturelle. Dans le cas du produit D, du fait de la cinétique 
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rapide de la réaction, une augmentation de la température du substrat se traduit par une 

forte accélération de la cinétique qui pourrait primer sur l'augmentation de la convection 

d'où une légère augmentation du rendement. Une étude plus systématique de l'influence 

des autres paramètres serait à faire (vitesse de gaz, diamètre de buse ... ). 

L'amélioration du rendement semble donc être liée à la possibilité de limiter la convection 

naturelle. Le problème n'est pas simple car cette convection est inhérente au procédé: il 

faudrait pouvoir limiter le gradient thermique entre le gaz et le substrat...D'où l'idée 

préchauffer le gaz dans la buse (à une température inférieure à la température de réaction 

du précurseur) ou de confiner le jet gazeux afin de limiter l'incorporation de l'air 

provenant du milieu extérieur. La première solution n'est pas simple à mettre en oeuvre: 

la température du gaz doit être homogène dans une section quelconque de la buse d'où 

des problèmes d'efficacité de chauffage. Le milieu confiné risque quant à lui de perturber 

considérablement l'hydrodynamique du jet gazeux (recirculations, .. ). 
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Nomenclature du chapitre 3 

dp diamètre de particule 

D diamètre de buse (rn) 

dso diamètre moyen de la poudre (rn) 

E épaisseur de dépôt (rn) 

Ea énergie d'activation (J.mol-1) 

Eoo épaisseur adimensionnelle 

Emax épaisseur maximale de dépôt (rn) 

Eref épaisseur de référence (plaque 3110) (rn) 

F phase fluide 

h coefficient de transfert de chaleur entre gaz et particules (W.m2.K-1) 

H distance buse-plaque (rn) 

k1, k2 constantes cinétiques de la réaction de décomposition des organométalliques 

kct 
ko 

L 

constante cinétique (s-1) 

facteur préexponentiel (s-1) 

dimension caractéristique (rn) 

M paramètre du modèle d'épaisseur 

mo masse initiale de poudre avant projection (kg) 

m0xyde masse d'oxyde déposée sur le substrat (kg) 

mx masse de produit X (kg) 

mx,maxmasse maximale de produit X que l'on peut obtenir à partir de la 

stoéchiométrie (kg) 

Mx masse molaire du produit X (kg.mol-1) 

n indice de réfraction de couche 

P pertes(%) 

r distance à l'axe de symétrie du jet (rn) 

fEmax position de l'épaisseur maximale du dépôt 

R paramètre du modèle d'épaisseur (rn) 

S,S' 

réaction de formation de solide non adhérant à partir du précurseur X 

réaction de formation de couche à partir du précurseur X 

rendement en couche 

constante des gaz parfaits 

abscisse de référence (plaque 3110) (rn) 

moment d'ordre 1 du profil d'épaisseur 

phases solides 
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Tp température de plaque (K) 

tR constante de temps chimique calculée à Tp (s) 

U fonction faisant intervenir M et R 

Vo vitesse du gaz en sortie de buse (m/s) 

Xca1c taux de conversion de la réaction 

symboles grecs 

~H enthalpie de réaction (J.kg-1) 
Àg conductivité thermique du gaz(W.m-l.K-1) 

p masse volumique (kg.m-3) 

cr écart-type des profils d'épaisseur 

x coefficient stoéchiométrique dans les réactions de décomposition 

nombres adimensionnels 

2 E 
6~H L PNaHCO ko exp(---) 

3 RgTp 

Nu (Nusselt) 
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CHAPITRE IV 
Extrapolation au régime continu 
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Chapitre 'LV: extrapo[a.tion au réqime continu 

INTRODUCTION 

Les chapitres précédents ont été consacrés à l'étude du procédé en impulsionnel c'est-à

dire avec plaque fixe, buse fixe et projection impulsionnelle de poudre. L'étape ultime de 

cette étude va être d'introduire deux modes opératoires plus proches de la réalité 

industrielle: défilement de la plaque, animée d'un mouvement de translation uniforme, et 

alimentation continue en poudre. Ces deux paramètres vont introduire des problèmes 

aussi bien du point de vue expérimental que du point de vue théorique. 

La première partie de ce chapitre va s'attacher au recensement de ces problèmes. La 

deuxième va consister en l'extrapolation des résultats théoriques obtenus en impulsionnel 

et en particulier du modèle d'épaisseur de couche moyennant certaines hypothèses 

simplificatrices. La mise au point d'un dispositif expérimental permettant la validation de 

ce modèle fera l'objet de la troisième partie. 
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IV.l. PROBLEMES LIES A L'EXTRAPOLATION EN 
CONTINU 

On entend tout d'abord par passage au continu l'introduction des deux nouvelles notions: 

.. CONTINU .. 

défilement de plaque alimentation conti nue 
en poudre 

Le terme "continu" a en fait été choisi par opposition à "impulsionnel" et ne doit pas être 

confondu avec "régime permanent". Ces notions seront reprécisées ultérieurement. 

Dans cette partie il va s'agir de reconsidérer brièvement les différentes maquettes, de voir 

quels sont les problèmes que le passage au continu apporte aussi bien du point de vue 

expérimental que théorique et d'essayer de définir des orientations. 

IV.l.l. CONSIDERATIONS EN MAQUETTE FROIDE 

lL Le défilement de la plaque risque de modifier l'hydrodynamique du jet gazeux dans la 

couche limite: du fait du principe d'adhérence, le gaz à la surface du substrat aura la 

même vitesse que ce dernier. Il va en résulter des distorsions dans les profils de vitesse 

dans cette zone, distorsions qui ne seront pas symétriques par rapport à l'axe du jet selon 

que le vecteur vitesse du gaz aura ou non le même sens que le vecteur défilement de la 

plaque. 

Un exemple de distorsion des profils de vitesse du gaz est donné par la figure IV .1 

extraite de Zumbrunnen (1993). 

Afin de quantifier l'influence du déplacement du substrat sur les profils de vitesse dans la 

couche limite Polat et al. (1991) ont défini le critère Mvs défini par: 

M - Pg,pY 
vs-

Pg,O Vo 
(IV.1) 
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où Pg,p est la masse volumique de l'air à la température de la plaque, Pg,O la masse 

volumique de l'air en sortie de buse, V la vitesse de défilement de la plaque et Vo la 

vitesse du gaz en sortie de buse. 

Pour Mvs < 0,05 on peut considérer que l'influence du mouvement de la plaque est 

négligeable. Pour être dans ces conditions, si la vitesse de gaz en sortie de buse est de 20 

mis la vitesse de défilement maximale de la plaque devra, à 773K, être inférieure à 0,1 

mis. 

Les vitesses de déplacement qui seront mises en oeuvre dans la partie expérimentale 

seront de l'ordre du centimètre par seconde: les déformations du profil de vitesses dans la 

couche limite pourront être négligées. 
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Figure IV.l. Distorsion des profils de vitesses dans la couche limite due au défilement de la 

plaque.(Zumbrunnen, 1993) 

2L._Plaçons-nous dans le cas d'un défilement de la plaque mais d'une alimentation 

impulsionnelle de poudre. Si l'on admet que les chocs des particules sur la plaque sont 

ponctuels et que les profils de vitesses de gaz ne sont pas modifiés par le défilement de la 

plaque les trajectoires des particules ne seront pas non plus modifiées. C'est-à-dire que 

dans un repère fixe lié à la buse les trajectoires des particules seront identiques. 
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La durée de la trajectoire n'est pas la même pour toutes les particules. Les premières 

particules à s'arrêter (trajectoire la plus courte) se déposent sur la plaque et se déplacent à 

la même vitesse que cette dernière: contrairement à l'impulsionnelles particules arrêtées 

sur la plaque ne sont pas immobiles dans un repère lié à la buse. La vitesse relative entre 

les particules arrêtées sur la plaque et les particules encore en transit n'est plus la même. 

On risque donc, dans le cas d'une vitesse de déplacement importante, d'avoir une 

déformation du dépôt, un étirement du dépôt dans le sens du défilement. 

lL.._Une alimentation continue en particules inertes va provoquer la formation de 

multicouches: il se forme alors un dépôt en épaisseur. Aucune méthode expérimentale n'a 

été trouvée pour l'instant pour avoir la répartition granulométrique du dépôt sur la surface 

de la plaque (coordonnée x ou r) et dans l'épaisseur de la couche (coordonnée z). 

L'analyse d'image risque en effet d'être inadaptée à cause de la superposition des 

particules. 

4/ La forme de la buse est aussi un facteur important: la déformation et la superposition 

des dépôts serait plus facile à étudier avec une buse linéaire (plan de symétrie 

perpendiculaire au plan de la plaque) dans la mesure où tous les plans de trajectoire sont 

parallèles au plan de translation ce qui n'est pas le cas pour une buse cylindrique 

(existence d'un angle entre le plan de la trajectoire et le plan contenant le vecteur vitesse 

de translation de la plaque). Au niveau théorique, le modèle n'est pas adapté à l'étude des 

dépôts réalisés à partir d'une buse linéaire: les équations hydrodynamiques sont celles 

d'un jet cylindrique axisymétrique. Il faudrait donc modifier toutes les équations . 

.5L_L'approche lagrangienne du modèle est un gros handicap à l'introduction de 

l'alimentation continue. Il va falloir considérer le facteur temps ce qui reviendra, en 

suivant l'évolution du système pas à pas (tous les dt), à suivre à chaque instant le devenir 

d'une masse dm de poudre, projetée de la buse à l'instant to, en tenant compte de la 

position initiale des particules dans la buse tout en suivant le devenir d'une masse dm' de 

poudre, projetée, elle, de la buse à l'instant to-dt ... et ainsi de suite. On comprendra que 

la mise en oeuvre de ce modèle va s'avérer très lourde. 

On en conclut que l'étude du continu en maquette froide n'offre pas grand intérêt: 

l'extrapolation des résultats théoriques de l'impulsionnel s'avère difficile, les grandeurs 

expérimentales pertinentes à mesurer difficiles à trouver. 
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IV.1.2. CONSIDERATIONS EN MAQUETTES TIEDE ET CHAUDE 

On introduit là une difficulté supplémentaire liée aux transferts de chaleur. 

Huang et al. (1984) ont modélisé le transfert de chaleur relatif à un jet turbulent issu 

d'une buse linéaire impactant une surface chaude mobile. Les résultats numériques ont 

montré que le lieu du maximum du nombre de Nusselt n'était pas modifié, qu'il se situait 

à l'aplomb de la buse, mais que la valeur de Nu avait tendance à diminuer aux grandes 

valeurs de la vitesse de déplacement de la plaque. 

Jusqu'à présent (en impulsionnel) on a considéré que la plaque était isotherme et que la 

projection de la poudre se faisait en même temps que l'introduction du jet gazeux: la 

portion de la plaque placée sous le jet n'avait pas le temps de se refroidir (d'où une 

température de surface constante) 

La plaque se déplace à présent à une certaine vitesse et est soumise pendant un intervalle 

de temps ~Tau jet gazeux. L'hypothèse de la surface de plaque isotherme n'est plus 

valable. En effet, le fait que la plaque soit soumise d'abord au jet pariétal et ensuite à 

l'aplomb du jet entraîne la formation d'un gradient de température à la surface du verre. 

Une fois l'influence du jet gazeux issu de la buse devenue négligeable la plaque se 

réchauffe par conduction par le biais de la plaque chauffante sur laquelle elle est posée. 

Cette phase de réchauffage est en général plus lente que le refroidissement par le jet 

gazeux. Il va donc y avoir apparition d'un gradient thermique dissymétrique par rapport 

à l'axe de la buse à la surface de la plaque. 

Afin d'apporter quelques éléments de réponse sur l'influence de ce gradient thermique 

une série d'expériences a été menée. Elles ont consisté dans un premier temps à mesurer 

le gradient de température à la surface de la plaque fixe (le profil doit dans ce cas être 

symétrique) et dans un deuxième temps à étudier l'influence de ce gradient sur le taux de 

conversion de la réaction modèle du chapitre II (décomposition du bicarbonate de 

sodium). 

IV.1.2.1. Mesure du gradient de température à la surface d'une 

plaque fixe 

IV.1.2.1.1. Montage expérimental 

On place sur la plaque régulée en nickel une plaque de verre de dimensions 150x150x4 

mm. 
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Sur cette plaque a été tracé un repère gradué permettant de repérer la distance au point 

d'arrêt du jet (repéré par l'abscisse 0). La graduation de la plaque de verre est représentée 

sur la figure IV.2. 

Figure IV.2. Graduation de la plaque de verre vue de dessus. L'aplomb de la buse se situe en O. Les 

cotes sont exprimées en centimètres. ort est l'abréviation de orthogonal servant à différencier les deux 

axes. 

La plaque régulée est ensuite montée en température jusqu'à la température de consigne 

T p (égale à la température de la plaque chauffante) prise égale, dans toutes les 

expériences, à 773K. 

Pour mesurer la température de surface du verre, notée Tv, on utilise le pyromètre optique 

IRCON Modline 7000 décrit au chapitre II. Avec la lentille employée (type T2) et en 

plaçant le pyromètre à une distance effective de 0,40 rn de la plaque on obtient un 

diamètre de visée de 4.10-3 m. L'émissivité du verre est prise égale à 0,96. L'angle entre 

l'axe du pyromètre et la perpendiculaire à la plaque doit être inférieur à 40° sinon 

l'émissivité doit être corrigée. 

IV.1.2.1.2. Procédure expérimentale 

On se place à une distance r de l'aplomb du jet sur l'axe gradué. 

On vise le point où l'on veut connaître la température. On vise en fait un disque de 

diamètre 4.10-3 rn dont le centre correspond au point où l'on veut connaître la 

température. 
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La température est enregistrée à l'aide d'un enregistreur 1 voie type Sefram dont le temps 

de réponse est estimé à la seconde. 

A t=Ü le jet gazeux est introduit (à l'aplomb du point d'abscisse 0; Vo=20 m/s; hauteur 

buse-paroi=3.10-2 rn) et on enregistre l'évolution de la température (c'est-à-dire le 

refroidissement) en fonction du temps t, la régulation étant maintenue à Tp=773 K. 

Au bout d'un certain intervalle de temps la température de surface de la plaque de verre 

devient constante: il y a équilibre à la surface de la plaque entre le flux de convection du 

au jet et le flux de conduction du à la plaque régulée. 

IV.1.2.1.3. Résultats 

Les premières expériences ont servi à vérifier la symétrie des profils de température Tv· 

La figure IV.3 représente la température du verre adimensionnelle Tv/Tp en fonction du 

temps pour des points situés sur le cercle de centre 0 et de rayon 1.10-2 rn, repérés par 

les positions -1, + 1 et -1 ort sur la figure IV .2 et pour des points situés sur le cercle de 

rayon 3.10-2 rn, repérés par les positions -3, +3 et +3 ort sur la figure IV.2. 

1 x r=-1 
o r=+1 
o r=-1 ort 
o r=-3 
+ r=3 

+--~···· ·········-r···················· ··T························ t:. r=+3 ort ·· 

0 -+: ~ ~ 
x RCL6' : , , 

-~---········--f..~~-~~--& .. ~!:..0 ... ±6···:·····+·· ........ L .................. . 
0 D : : 0 : 0 

o>4:::J! ! ! ! 
o x;o 0 i i i 

0 ,x x 0 : : 

o!; ~xrx: J: r 

0.95 

Q. 

1-- 0.9 
> 

1-

0.85 

0.8 
0 20 40 60 80 100 

t (s) 

Figure IV .3. Températures de surface du verre adimensionnelles T viT P en fonction du temps pour des 

points situés sur le cercle de centre 0 et de rayon 1.10-2 rn (r=-1, r=+ 1 et r=-1 ort) et pour des points 

situés sur le cercle de centre 0 et de rayon 3.10-2 rn (r=-3, r=+3 et r=+3 ort). Tp=773 K. 
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On remarque que: 

(a) les profils de température en fonction du temps pour les points du cercle de 

rayon 3.10-2 rn sont semblables 

(b) les points du cercle de rayon 1.10-2 rn offrent des profils de même allure mais 

non superposés. 

(c) la température initiale (à t=Ü) n'est pas identique pour tous les points 

La symétrie des profils de température est donc vérifiée pour des points situés à 3.10-2 rn 

de l'axe. En revanche dans le cas des points situés à 1.10-2 m. des écarts de 30° peuvent 

être relevés. Aucune explication satisfaisante n'a été trouvée. Cette dissymétrie à 1.10-2 rn 

est peut être due à un problème de contact entre la plaque régulée et la plaque de verre. Il 

suffit que l'une ou l'autre ne soit pas rigoureusement plane pour que les transferts de 

chaleur s'en trouvent modifiés (air entre les deux plaques). Ceci pourrait aussi expliquer 

le fait qu'à t=O les températures des différents points ne sont pas égales 

La figure IV.4 représente la température de surface du verre Tv rapportée à la température 

de la plaque régulée Tp en fonction du temps pour différentes distances du point d'arrêt 

du jet sur l'axe gradué. 

a. 
1--> 
1-

1 
1 1 1 

x r=O 
o r=+1 
<> r=+2 
o r=+3 

0. 9 5 ~~------------ -----------f ---------- ------------·-t·-------------------------j---------- + r=+4 

l~~ f f f D. r=+5 
-b:+A + D. : : 

<> ~ o o+ ~ + ~ ~ 0. 9 '-------- ---------0 -r·------------------O---t·----···o····-···-+ · ---------+------------r+--------------------.0 0 
x 0 ! <> <> <> : 

of 0 
0.85 ---~ ................. f.-~ ... 0 ..... -o .... t---···ô ............. d ......................... -r ....................... -

\ ! : 1 
x . ! . l o .8 r-.................. >< .. 1~---------------------·r ........................ r ......................... l ....................... _ 

i x x i x xi i 
0.75 

0 20 40 60 80 100 
t (s) 

Figure IV.4. Température de surface du verre adimensionnelle Tv/Tp en fonction du temps pour 

différentes distances du point d'arrêt du jet: r=O; + 1; +2; +3; +4 et +5 pour des points situés à 0, 1, 2, 3, 

4 et 5.10-2 rn du point d'arrêt O. Tp=773 K. 
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On constate sur cette figure que: 

(a) le gradient de température de surface est important à l'aplomb du jet: la 

température baisse en effet de 150° en 20 s. Cette diminution est moins sensible 

lorsque l'on s'éloigne ne serait-ce que d'un centimètre du point d'arrêt du jet. 

(b) à r=3.10-2 rn le jet gazeux n'a pratiquement plus aucune influence sur la 

température de surface. 

(c) la température de surface atteint une valeur limite correspondant à un équilibre 

entre le refroidissement par le jet et le réchauffement par la plaque en nickel toujours 

régulée. 

Comme sur la figure IV.3, à t=O, la température de surface n'est pas la même en tous les 

points: la régulation de la plaque en nickel n'est peut être pas optimale ou le contact entre 

les deux plaques n'est peut-être pas parfait (l'une des plaques n'est peut-être pas 

rigoureusement plane). 

Une autre façon de représenter les mesures effectuées est celle de la figure IV.5 

visualisant la variation de la température de surface du verre adimensionnelle T viT p le 

long de l'axe gradué en fonction de la distance rau point d'arrêt à différents instants t. 

1 

* 0.95 

c. 0.9 
1--> 
1- 0.85 

0.8 

0.75 

·······································-~---················è···················@···················-~·[·················· 

0 . ~ 
~ ~ ~ . . 

·················(ç················:···················j···················,···················:················· 
: : : : 

·················:··································································--········ ~ 

1 r r 1'-....,.~--...ollll! .. 
0 0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 0.06 
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Figure IV.S. Cartographie des températures de surface du verre: variations de Tv!Tp en fonction de la 

distancer au point d'arrêt du jet avec évolution au cours du temps. 
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Cette figure montre clairement que le profil de température est très creusé localement, 

sous la buse, mais qu'au-delà de 3.10-2 rn du point d'arrêt le jet gazeux n'a plus guère 

d'influence sur ce profil. 

Le gradient de température apparaît très rapidement. Au bout de 50 s on peut considérer 

que le régime transitoire est terminé et que l'équilibre des températures est atteint. 

Même si le creux thermique de la figure IV.5 ne correspond pas forcément au creux 

occasionné par le déplacement de la plaque on va, dans la suite, chercher à savoir s'il 

peut une importance au niveau de la conversion du bicarbonate de sodium. On a en effet 

montré que les particules s'échauffaient mais ne réagissaient pas dans les premiers 

centimètres: pour une particule de taille moyenne (50.10-6 rn) la température de début de 

réaction n'est atteinte qu'au bout de 0,03 ou 0,04 m. 

IV.1.2.2. Mesures de taux de conversion 

IV.1.2.2.1. Montage et méthode 

Le montage est le même que celui utilisé dans le chapitre II lors des campagnes de mesure 

du taux de conversion en fonction de la température de plaque (§ II.3.5.). Le principe est 

le même, basé sur la trempe et le dosage des particules. On rappelle que Xbac désigne le 

taux de conversion dans le bac c'est-à-dire le rapport 2TA/TAC. Il ne s'agit pas du taux 

de conversion cumulé Xexp de la réaction mais du taux de conversion local (dans le bac) 

au rayon r. Ce taux local est un moyen pratique de détecter l'influence d'un paramètre 

donné sans avoir à effectuer un bilan de matière complet sur le montage (sans avoir donc 

à déterminer à chaque fois Xexp) 

Les expériences se déroulent de la façon suivante: 

On projette la poudre sur une plaque de verre posée sur la plaque en nickel régulée 

Pour chaque projection on considère deux cas: 

-dans le premier la poudre et le jet gazeux sont introduits simultanément (de façon à 

considérer la plaque comme isotherme) 

- dans le deuxième la poudre est projetée 60 s après l'introduction du jet. 

Dans tous les cas les taux de conversion sont mesurés à des distances de 5.10-2 et 6.10-2 

rn du point d'arrêt du jet. 
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IV.1.2.2.2. Résultats 

Les expériences sur plaque de verre sont assez difficiles à mettre en oeuvre car les 

plaques supportent assez malles montées et les descentes successives en température 

ainsi que la présence du bac de récupération rempli d'eau froide (courants de convection). 

Le temps d'exposition de 60 s est, d'après ce qui précède, suffisant pour engendrer un 

profil de température de surface établi sous la buse. 

Le tableau IV.l reproduit les valeurs du taux de conversion obtenues suivant les deux 

temps d'exposition au jet (t=Os et t=60s) et suivant la distance au point d'arrêt pour une 

plaque de verre de 2.10-3 rn d'épaisseur. La plaque de verre est initialement à 743 K, la 

température de régulation étant égale à 773 K. 

Tableau IV.l. Taux de conversion Xbac en fonction der et du temps d'exposition. Plaque de verre de 

2.10-3 rn d'épaisseur 

On note que la reproductibilité de Xtac est satisfaisante. Aux incertitudes expérimentales 

près, le tableau IV.l montre que dans nos conditions expérimentales (vitesse de gaz en 

sortie de buse de 20 mis; hauteur buse-paroi=3.I0-2 rn) le gradient de température de 

surface n'a pas d'influence sur la taux de conversion. 

La diversité des valeurs de TA et de TAC provient du fait que la masse de poudre projetée 

dans chaque expérience n'est pas exactement la même. 

Cela confirme les suppositions faites plus haut comme quoi le creux thermique à la 

surface de la plaque est important aux petits rayons, pour lesquels la conversion est quasi 

nulle et qu'il devient négligeable aux grands rayons, là où la réaction a lieu. 

IV.l.3. CONCLUSION-DISCUSSION 

Ces quelques mesures de gradient thermique de surface de substrat et de taux de 

conversion sur une plaque fixe refroidie localement par le jet gazeux ont permis de 

montrer que le creux thermique occasionné par le jet gazeux ne semble pas avmr 
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d'influence notable sur la décomposition du bicarbonate de sodium. Cela vient 

vraisemblablement du fait que le creux thermique touche une région (disque étroit de 

rayon 3.10-2 rn autour du point d'arrêt du jet) où la réaction n'a pas encore lieu . 

Il faudrait voir si la conclusion reste valable dans le cas de la décomposition des 

précurseurs. L'interaction du produit responsable de la couche avec la surface n'est en 

effet pas prise en compte dans la réaction de décomposition du bicarbonate de sodium. De 

plus, d'après le chapitre ill, la réaction de décomposition des précurseurs et la formation 

de la couche d'oxyde ont lieu en général plus "tôt" spatialement que pour le bicarbonate 

de sodium: le maximum d'épaisseur du dépôt se situe, en effet, en moyenne vers 

3-3,5.10-2 m. L'influence du jet gazeux risque de ne plus être négligeable. La baisse de la 

température de surface se répercute sur les profils de températures gazeuses dans le jet 

pariétal et donc sur l'échauffement de la particule par convection. Il aurait fallu réaliser 

des dépôts avec dans un cas projection et introduction du jet simultanées et dans un autre 

cas projection 60 s après introduction du jet gazeux et comparer les profils. 

Le cas d'une plaque mobile n'est pas simple à évaluer. 

L'influence du jet n'est effective que sur un disque de rayon 0,03 rn environ (figure 

IV .S.). En supposant une vitesse de déplacement de la plaque de 0,01 mis un point fixe 

de la plaque ne sera soumis au jet (jet pariétal et aplomb) que pendant 6 s environ. La 

chute de température en ce point sera la somme des contributions de chaque zone du jet 

(jet pariétal, aplomb du jet puis de nouveau jet pariétal) pendant des intervalles de temps 

élémentaires, la somme de ces intervalles étant égale à 6 s. D'après la figure IV.5 le 

refroidissement occasionné par le jet pariétal (r 2:: 1.10-2 rn) étant plus faible en fonction 

du temps que celui du à l'aplomb de la buse (r=O) la diminution de température au point 

considéré après la traversée complète du jet sera donc inférieure à celle qui aurait été 

occasionnée par 6 s passées sous l'aplomb de la buse. Au bout de 6 s la température à 

l'aplomb du jet a diminué d'environ 75° (cf. figure IV.5). Du fait du déplacement de la 

plaque la chute de température du au jet sera inférieure à cette valeur (50-60° ?). Une fois 

le jet passé la plaque se réchauffe par conduction du fait de la présence de la plaque 

régulée. 

Dans le chapitre III les mesures de profils d'épaisseur de dépôts obtenus à partir des 

précurseurs A et B ont montré qu'une augmentation (ou une diminution) de la 

température de plaque de 50° ne modifiait pas de façon sensible la forme et le rendement 

du dépôt. On peut donc raisonnablement supposer que le refroidissement de la plaque du 

au jet gazeux dans le cas d'une plaque mobile ne sera pas un paramètre crucial dans la 

formation du dépôt. 

Dans cette optique l'idée pour extrapoler les résultats en impulsionnel au régime continu 

est d'assimiler une projection en continu à une superposition de projections 
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impulsionnelles successives, en supposant que la projection de l'instant t+.6.t est 

indépendante de celle effectuée à l'instant t. Cela revient à intégrer sur le temps l'équation 

de dépôt obtenue en impulsionnel. 

IV.2. EPAISSEUR DE COUCHE THEORIQUE 

Dans tout ce qui suit on suppose la buse animée d'un mouvement de translation de vitesse 

V par rapport à la plaque qui, elle, reste fixe. 

Le premier problème à résoudre est celui lié à la forme de la buse. Celle utilisée n'est pas 

linéaire: les dépôts ont la forme d'une couronne. Afin de pouvoir superposer les 

épaisseurs et se rapprocher du cas d'une buse linéaire il faut se placer dans le plan 

perpendiculaire à la plaque et contenant le vecteur vitesse déplacement de la buse. Cela 

revient à définir une "bande" de largeur dl le long de l'axe de symétrie des dépôts dans 

laquelle les épaisseurs pourront être additionnées (cf figure IV.6.). 

plaque dépôts successifs sens de déplacement 
de la buse 

r-~~------------------~~~------------~ 

dl 

axe de symétrie 
(lieu des points d'arrêt) 

intervalle d'étude 

Figure IV.6. Domaine de calcul de l'épaisseur en continu. 

IV.2.1. EXPRESSION GENERALE 

Le modèle simple, élaboré au chapitre III, de dépôt de l'oxyde métallique à l'aplomb de 

l'endroit où le réactif se décompose a permis de définir théoriquement un profil 

d'épaisseur de dépôt en fonction de la distance r au point d'arrêt du jet. Ce profil, vérifié 

expérimentalement au chapitre III pour les deux précurseurs A et B, a pour expression, 

en impulsionnel: 

M M ~ r M E = a - r -- exp[-(-) ] 
RM R 

(IV.2) 
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a étant une constante dépendant de la poudre utilisée, de la masse projetée, du rendement 

en couche, des masses molaires du réactif et de l'oxyde formé. 

Dans ce qui suit on cherche à déterminer l'évolution de l'épaisseur du dépôt en tout point 

de la plaque en fonction du temps. 

Une projection impulsionnelle de poudre permet d'obtenir un dépôt symétrique par 

rapport à l'axe de la buse, comme le schématise la figure IV.7. 
J... J... 

Soit (0, i, j) un repère lié à la plaque. On suppose que la buse est animée d'un 

mouvement de translation de vitesse V constante dans le sens des abscisses positives. 

L'aplomb de la buse coïncide avec 0 à t=O. 

On se place en rf, point fixe de la plaque tel que rf > 0 et on cherche à calculer à un instant 

t l'épaisseur de la couche E(rf,t) résultant d'une projection de masse mo. 

E 

buse 

/couche 

r 

Figure IV.7 Allure du dépôt après une projection impulsionnelle à t=O. 

On se place à présent à l'instant t. Dans l'intervalle de temps compris entre 0 et t la buse 

s'est déplacée d'une distance égale à Vt. L'épaisseur en rf E(rf,t) résultant d'une 

projection impulsionnelle de poudre effectuée à cet instant t est obtenue en introduisant 

une fonction retard dans l'équation IV.2. : 

Le terme (re - Vt)M- 2 doit être défini ce qui implique: t:::;; ~. v 
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En fait, entre t=O et t=rf/V, le point rf est soumis à la première "bosse" de la courbe. Pour 

t >rf/V il est soumis à la deuxième comme le montre la figure IV. S. 

Suivant la valeur de t l'épaisseur en rf E (rf,t) a donc 2 expressions: 

M M-2 rf- Vt M 
E(rf,t)=aRM(rf-Vt) exp[-( R ) ] (IV.4) 

M M-2 Vt-rf M 
E(rf,t)=aRM(Vt-rf) exp[-( R)] (IV.5) 

E 

t=O buse UA-buse 

couche 
E( rf,Oynstantanée 

E 

u.........-buse 

couche 

Figure IV.8. Symétrie du dépôt. Conséquence pour le dépôt en rr 

Conformément à l'hypothèse énoncée en introduction on assimile une projection en 

continu à une superposition de projections impulsionnelles successives élémentaires de 

durée dt. La masse projetée lors de chaque projection élémentaire est égale à dmo=Qdt où 

Q est le débit de solide. 

L'épaisseur totale en rf et à l'instant t, Et(f[,t), est la somme des épaisseurs instantanées 

E(rf,t) dues à chaque projection élémentaire soit: 
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Mproduit M ft( )M-2 [ (rf- Vu)M]Q EJrf,t)=XRc MJo rf-Vu exp- du 
M réactif · 27tp produit R R 

(IV.6) 

Le débit Q étant supposé constant au cours du temps il peut être sorti de l'intégrale. Dans 

. Mproduit Q 
la smte on note ac =X Re --~----

Mréactif 27tPproduit 

L'intégration doit être décomposée en deux suivant la valeur de t: 

r 
1er cas: t ~ _L 

v 

On effectue le changement de variable: u'=rf-Vu 

Et (rf,t) devient alors: 

E ( ) M lr' rM-2 [ cu' )M] d 1 t rf,t =ac-M- u exp-- u 
R' V o R 

M lVt-r, ~ u' 
+a.-M- u·M--exp[-(-)M] du' 

"R V 0 R 

2éme cas: t :::; EL 
v 

L'épaisseur totale au temps t a alors pour expression: 

Le changement de variable u'=rf-Vu conduit à: 

M Jr,-Vt rM-2 u' M 1 

Et(rpt)=-ac-M- u exp[-(-) ]du 
R V r, R 

du'=-V du 

(IV.7) 

(IV.8) 

(IV.9) 

(IV.lO) 

Finalement l'expression de l'épaisseur du dépôt en rf et à l'instant test la suivante: 
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(IV. 11) 

(IV.12) 

Une étude de Et (q,t) s'impose afin de déterminer son comportement lorsque t devient 

infiniment grand. 

IV.2.2. CONDITION D'EPAISSEUR MAXIMALE 

La fonction g définie par: g(u') = u·M-2 exp[-(~ )M] tend vers zéro quand u' tend vers 
R 

l'infini. L'allure de cette fonction a été représentée sur la figure IV.9 en prenant, à titre 

d'exemple, le cas: M=3,35 et R=0,04 rn: 

0.007 

0.006 

0.005 

0.004 

0.003 

0.002 

0.001 

g 

0 ~----~----~-----+~~~----~ 
0 0.02 0.04 0.06 0.08u·0.1 

Figure IV.9. Allure de la fonction g dans le cas M=3,35 et R=0,04 m. 

Au-delà de r=RL la fonction g peut être considérée comme nulle. 

0 ' . foo fRL 
n peut ecnre: Jo g( u' )du'= Jo g( u' )du' (IV.13) 

L'épaisseur maximale, pour rf fixé, Emax(rf) est obtenue en faisant tendre t vers l'infini 

c'est-à-dire: 
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Emax (rr) = lim Et (rr, t) 
t~oo 

soit: 

Emax (rr) = ~ ~ {Jt/ g(u' )du'+ Jo g(u' )du'} 

soit encore, d'après (IV.l5): 

Emax.Crr) = ~ ~ {J~f g(u' )du'+ J~L g(u' )du'} 

On distingue alors deux cas suivant la valeur de rf: 

1er cas: rf~ RL 

On a alors l'approximation: 

(IV.l4) 

(IV.15) 

(IV.16) 

Emax(rr <: RL) '= ~ ~ {2j~L g(u')du' + Jf'L g~:· )du'} (IV.17) 

Emax (rf~ RL) = 2 ac~ lRL g(u' )du' 
VRM~ 

ete 

(IV.18) 

L'épaisseur maximale est inversement proportionnelle à la vitesse de déplacement. Cette 

épaisseur est atteinte en rf pour Vt-rf ~ RL soit: 

> _r_,__f _+_R~L= t_ 
v 

2ème cas: rf~ RL 

L'épaisseur maximale peut être approximée par: 

(IV.l9) 

(IV.20) 

On remarque que: EmaxCrr ~ RL) < EmaxCrr ~ RL) (IV.21) 

C 1 . , . . RL + rr omme pour e premier cas, cette eparsseur est attemte pour t ~ ___..,,____.:.... v 

Ces expressions ont été établies pour rf> O. Si rf est négatif deux cas se présentent. 

Si, en valeur absolue, rf> RL dans ce cas l'épaisseur en ce point sera toujours nulle, la 

buse s'éloignant dans la direction opposée. Si, en valeur absolue, rf< RL l'épaisseur 
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s'exprime aussi sous forme d'une intégrale. En raisonnant comme dans le cas rf >0 on 

aboutit, en faisant attention aux bornes d'intégration, à l'expression de l'épaisseur 

maximale: 

E ( R < < 0)- <Xc M rRL ( 1 )d 1 max - L - rf - = -~ Jij 1 g u u V R rr 
(IV.22) 

On peut alors introduire une épaisseur maximale adimensionnelle définie comme le 

rapport de Emax(rf < RL) sur Emax(rf > RL) et notée Emax,ad· 

Elle a pour expression: 

~~R~ g(u') du' 
E - rfi 

max,ad- -2-'--;J~,_,.L_g_(_u_' )_d_u_' (IV.23) 

2fè/ g(u') du'+ J~L g(u') du' 
E - f 

max,ad - 2J~L g(u') du' 
si 0::;; rf :S:: RL (IV.24) 

Emax,ad = 1 (IV. 25) 

Afin de rendre plus visuelles ces notions un exemple a été pris: la figure IV.lO représente 

Emax,ad en fonction de rf dans le cas du dépôt du produit B à une température de substrat 

égale à 873K. M vaut 3,35 et R=0,04 m. Le tracé de la fonction g montre que RL est 

voisin de 0,07 rn (figure IV.9). Les intégrales intervenant dans l'expression de Emax,ad 

ont été calculées numériquement. 

On suppose toujours que l'aplomb de la buse coïncide avec l'origine 0 du repère à t=O. 

La buse est animée d'un mouvement de translation uniforme dans le sens des abscisses 

positives. 
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E 
max, ad 

1.000 

0.800 

0.600 

-0.100 -0.050 0.000 0.050 

R 
L 

0.100 

r 1 (m) 

0.150 0.200 

Figure IV.lO. Variation de Emax,ad en fonction du point de référence rf. Exemple dans lequel M=3,35 

et R=0,04 m. 

Cette courbe est obtenue pour t ~ RL +Ir f 1. Au-delà de ce temps la couche, ayant atteint 
v 

son maximum d'épaisseur, ne croîtra plus. 

RL correspond en fait physiquement à la limite supérieure de la couronne de dépôt en 

impulsionnel. Cette limite correspond en fait au D3/2 du chapitre I. C'est pourquoi RL 

sera noté R3 par la suite 

IV.2.3. CONCLUSION 

La superposition de dépôts successifs a permis l'extrapolation des équations d'épaisseur 

déterminées en régime impulsionnel: on assimile le régime à une superposition de dépôts 

successifs, sans interactions entre eux, séparés par un intervalle de temps dt et 

correspondant à une masse de poudre projetée égale à Qdt, Q désignant le débit de solide. 

On aboutit alors à une expression intégrale de l'épaisseur dépendant du point de la plaque 

considéré et de l'instant considéré. 

L'étude de cette fonction a montré qu'au bout d'un temps fini l'épaisseur devient 

constante et que la valeur maximale de l'épaisseur est obtenue lorsque la double condition 

{

rr ~ R3 

R + r est réalisée, R3 représentant la limite supérieure du dépôt en impulsionnel, 
t ~ 3 f 

v 
rf le point de la plaque où l'épaisseur est calculée, V la vitesse de translation de la buse. 
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L'épaisseur maximale a, dans ce cas, pour expression: 

M R ' 
E _ 2 Œc r 3 , M-2 [ ( U )M] d , 

max= V RM Jo u exp- R u (IV.26) 

On comprend à présent la distinction entre "continu" et "régime permanent". Ce dernier 

correspond en fait à la réalisation de la double condition spatiale et temporelle citée plus 

haut alors que "continu" est relatif au fait que l'on n'est plus en impulsionnel, la buse se 

déplace et l'alimentation du solide est continue. 

IV.2.4. CONSIDERATIONS EXPERIMENTALES 

La plaque chauffante en nickel dont on dispose a une longueur de 0,28 rn et une largeur 

de 0,20 m. La question est de savoir si le long de ces 0,28 rn il est possible d'atteindre le 

régime permanent c'est-à-dire d'atteindre la valeur maximale de l'épaisseur. 

Prenons le cas d'un dépôt à partir du produit A (plaque 3 1 10, chapitre III) sur plaque de 

verre à 873K. Pour cette plaque M=3,35, R=0,04 rn et R3=0,0? rn 

Pour atteindre la valeur maximale de l'épaisseur il faut que la double condition: 

{

rf :2: R3 

R, + rf soit réalisée. 
t ;::: ---"-' --'-

v 
On se place pour cela en rn =R3=0,07 m. A t=O l'aplomb de la buse est supposé 

coïncider avec le bord de la plaque comme l'indique la figure IV.ll. 

buse 
à t=Os 

1 
1 

70 

280 

Figure IV.ll. Plaque à t=O s. Les cotes sont exprimées en millimètres. 
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Chapitre 'LV : extra.po(atLon au régime continu 

Le temps nécessaire pour atteindre le régime permanent en rn =0,07 rn est, pour une 

. 0 0 mf d 0,07 +0,07 14 vitesse V= , 1 s, e s. 
0,01 

A raison d'un déplacement de buse de 0,01 m/s, lorsque la buse aura parcouru 0,14 rn 
l'épaisseur sera théoriquement maximale en rn. On va à présent calculer sur quelle 

distance on peut avoir cette épaisseur maximale. 

La plaque ayant une longueur de 0,28 rn, la buse arrivera au bord de la plaque à t=28 s. 

A t=28 s l'épaisseur deviendra maximale au point d'abscisse rf2 telle que rf2=Vt-R3. Soit 

rf2=0,21 m. 

En conclusion on devrait théoriquement obtenir en supposant un déplacement de la buse 

de 0,01 mis une couche homogène entre les abscisses 0,07 et 0,21 rn le long de l'axe de 

symétrie, comme le montre la figure IV.12. 

plaque couche épaisseur 
mx. 

70 210 

~ 

buse 
àt=28s 

Figure IV.12. Plaque à t=28 s. Vitesse de déplacement V=O,Ol rn/s. Les cotes sont exprimées en 

millimètres. 

Entre les 2 abscisses rfl et rf2 l'épaisseur a pour expression: 

M R ' 
E _ 2 Œc f 3 , M-2 [ ( U )M] d , 

max = V R M Jo u exp - R u (IV.27) 

- Q soit encore: Emax - K Re -v (IV.28) 

K étant une constante dépendant des conditions opératoires et de la nature du produit. 

Emax est donc proportionnelle au débit de solide et inversement proportionnelle à la 

vitesse de déplacement. C'est cette relation que l'on va chercher à vérifier en mesurant 

l'épaisseur de couches réalisées en continu. 
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IV.3 VERIFICATION EXPERIMENTALE 

Le fait que ce soit la buse qui se déplace dans la partie théorique et non la plaque n'est pas 

arbitraire. On a en effet cherché à adapter le montage avec plaque régulée utilisé pour 

l'étude en impulsionnel. Seulement, la plaque chauffante étant lourde (nickel) et étant 

reliée aux alternostats par le biais des résistances chauffantes, il a été jugé plus simple de 

déplacer la buse. 

La mise en oeuvre expérimentale du procédé en continu posent les problèmes du 

déplacement de la plaque à une vitesse uniforme et contrôlée et de l'alimentation de 

solide. 

IV.3.1. DEPLACEMENT DE LA BUSE 

Afin d'avoir une vitesse de déplacement reproductible un entraînement mécanique de la 

buse a été envisagé. 

La réalisation de ce dispositif a nécessité la modification du montage en impulsionnel: 

1/ remplacement du support fixe de la buse par une table déplaçante linéaire munie 

d'une vis sans fin de pas 3 mm . Ses caractéristiques figurent en annexe 1. 

2/ ajout d'un moteur 8000 tr/min relié au pas de vis par l'intermédiaire d'un 

réducteur au 1120e (relativement au nombre de tours). Un interrupteur permet de 

changer le sens du courant et par là le sens de déplacement de la buse. 

3/ fixation de la buse et du système d'alimentation sur la table linéaire par 

l'intermédiaire d'une potence en inox. Cela assure la stabilité du système et évite les 

problèmes de porte-à-faux. La perpendicularité de l'axe de la buse est réglée par un 

système de vis sur la potence. 

4/ des briques réfractaires protègent la table linéaire de la plaque chauffante 

Le dispositif est schématisé sur les figures IV.13 (vue de dessus) et IV.14 (vue de coté). 

240 



0 
co 
C\J 

... 
:l
aJO 
-o oo 
Eco 

Q) 
(J) 

::l 
.0 
Q) 
"0 
t:::: 
0 
0.. 
0.. 
::l 
(J) 

... 
::l 
0 
o..Q) 
Q) (J) 

ü ::l 
~ .0 
·;;::: (lj 
0-

-c: 
(lj -'5 
(lj 
.c 
ü 
Q) 
::l 
cr 
ro 
0.. 

... 

Chapitre 'LV: extrapo[ation au régime continu 
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Figure IV.13 Vue de dessus du montage en continu. Système de déplacement mécanique. Le système 

d'introduction de solide n'est pas représenté sur cette figure. 
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moteur ------+--
d'agitation 

agitateur 

seringue réserv 
de solide 

rotamètre 
à bille 

air( réseau) 

~/ 
vanne 

buse 

alimentation ------r---------, 
électrique 

plaque 
chauffante 

briques réfractaires 

Figure IV.14 Vue de coté du montage en continu .. 

,__-- vibreur 

potence 

table linéaire 

Le moteur n'étant pas couplé à un variateur de vitesse la vitesse de déplacement est 

imposée par la vitesse de rotation de l'axe du moteur et par le réducteur. 

Les courbes d'étalonnage de la vitesse de déplacement sont présentées en annexe 2. Elles 

montrent que, lors du déplacement, la vitesse est constante et que le régime permanent est 

atteint pratiquement instantanément et cela même si la buse n'est pas démarrée à 

l'extrémité de la table. 
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On constate que la vitesse n'est pas la même suivant le sens de déplacement. Ceci permet 

même sans variateur de vitesse d'avoir deux vitesses de déplacement: 0,6.10-2 et 1,1.10-2 

rn.s-1. 

IV.3.2. ALIMENTATION CONTINUE EN SOLIDE 

L'alimentation continue en solide est un problème délicat à résoudre: il faut en effet tenir à 

la fois compte du débit à traiter, de la géométrie du système servant à alimenter et du type 

de poudre utilisée. 

Le tableau IV.3 expose brièvement les systèmes d'alimentation les plus couramment 

utilisés suivant le type d'écoulement (Iinoya et a1.,1991; Fayed et al.,l984): 

écoulement mécanique forcé 

écoulement 

écoulement fluidisé 

vis sans fin, bandes transporteuses, 

alimenteurs rotatifs, ... 

, ... 

Tableau IV.3 Systèmes d'alimentation suivant le type d'écoulement 

Beaucoup de ces techniques sont inadaptées à la réalisation d'un montage à l'échelle du 

laboratoire, ceci notamment pour des raisons de débit (les débits mis en jeu dans cette 

étude sont faibles, de l'ordre de 10-2 g.s-1) et pour des raisons de fluidité de poudre (pour 

une poudre donnée tous les systèmes ne conviennent pas forcément). 

Pour des raisons de facilité de mise en oeuvre la technique utilisée ici est l'alimentation 

par trémie. Vu les faibles débits nécessaires le choix s'est porté sur une seringue 

pharmaceutique de capacité 50 ml. 

La fluidité de la poudre est un facteur déterminant pour l'écoulement et pour la stabilité du 

débit. Geldart ( 1973), a classé les poudres en quatre catégories suivant leur aptitude à être 

fluidisées. Le produit A utilisé dans le chapitre III, de diamètre moyen de l'ordre de 

40.10-6 rn et de masse volumique voisine de 1700 kg.m-3, se situe à la limite de la 

catégorie 3. Les particules du groupe 3 sont cohésives et difficiles à fluidiser: les forces 

interparticulaires sont plus grandes que les forces que peut exercer le fluide sur ces 

particules. 

L'écoulement de ce produit par simple gravité s'est avéré délicat: il pouvait en effet 

brusquement s'arrêter, vraisemblablement par formation de voûtes ou par effet 
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électrostatique, la seringue étant en matière plastique. Les solutions couramment 

proposées dans la littérature sont les suivantes (Iionoya et al.,1991; Geldart,1973): 

-modifier les propriétés physiques de la poudre, comme son humidité, la forme et la 

taille des grains, par séchage ou tamisage 

- diminuer le contact dynamique entre les particules par agitation mécanique, par 

utilisation d'air pulsé ou par vibration 

-utiliser un additif, en quantité restreinte (0,1 à 2% en volume), du type silice sub

micronique. Même si le mécanisme d'interaction entre l'additif et les particules n'est 

pas toujours connu l'effet principal de cet additif est de diminuer le contact entre les 

particules et les forces electrostatiques. 

La mise en place d'un vibreur- type pompe d'aquarium- le long de la paroi de la seringue 

n'a pas empêché un écoulement intermittent mais a permis de diminuer la fréquence de 

l'arrêt de l'écoulement. Les vibrations peuvent avoir un effet néfaste sur la poudre 

entraînant sa compaction, surtout si elle est constituée de très fines particules. Les fines 

ont été en grande partie éliminées par passage de la poudre dans un tamis de 32.1 o-6 m. 

Les premiers essais de dépôt en continu ont mis en évidence la présence de grosses 

particules conduisant à la formation de "taches" sur la plaque. Ces particules dont le 

diamètre dépassait 200.10-6 rn ont été éliminées par tamisage. 

La fluidité de la poudre a été augmentée en ajoutant une petite quantité de silice. Cette 

modification s'est toutefois avérée insuffisante pour assurer un débit reproductible et 

continu. 

Une agitation mécanique a finalement été mise en oeuvre pour éliminer les phénomènes 

de voûtes et de compaction. Un schéma plus détaillé du système d'alimentation en poudre 

que celui de la figure IV.14 est représenté sur la figure IV.15. L'agitation est réalisée au 

moyen d'un moteur Bioblock Digital 2000 couplé à un mobile d'agitation en fil de fer 

dont la forme aléatoire et dissymétrique permet de brasser tout le volume de la seringue. 

Cela permet d'éviter les zones mortes dans le réservoir dans lesquelles la poudre pourrait 

s'accumuler et se compacter. 

Ce système peut assurer un débit stable pendant plusieurs minutes. La durée d'une 

expérience étant de l'ordre de 30 secondes le débit sera supposé constant, en moyenne, 

au cours du temps. Avant chaque expérience il convient toutefois de vérifier le débit de 

solide: la poudre lorsqu'elle n'est pas agitée a tendance à compacter. 

La stabilité des débits de solide en fonction du temps est présentée en annexe 3. 
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tuyau 
souple ----~ 
interne 

tuyau ------
souple 
externe 

Figure IV.15. Système d'alimentation de poudre 

seringue 

air 

• buse 

Les débits de gaz et de solide sont mesurés indépendamment l'un de l'autre. Le débit de 

solide est mesuré par empotage, le débit de gaz par l'intermédiaire d'un compteur à gaz. 

Ce compteur à gaz est relié à la sortie de buse et permet de mesurer le débit d'air en sortie 

de buse, le solide ne s'écoulant pas. On part de l'hypothèse que la présence de gaz ne 

modifie pas le débit du solide et vice-versa. 

Des essais de mesure du débit de solide en présence de gaz se sont révélés infructueux: 

l'idée avait été de placer en sortie de buse un filtre en coton de façon à intercepter les 

particules tout en laissant passer le gaz. Le coton se trouve malheureusement très 
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rapidement saturé en particules et celles-ci se trouvent entraînées par le jet gazeux hors du 

filtre. 

La vitesse de rotation de l'agitateur permet de faire varier de façon sensible le débit de 

solide. Aucun étalonnage afm de déterminer une éventuelle relation entre débit de solide et 

vitesse de rotation du moteur n'a été recherchée. Ceci à cause du fait que pour une même 

vitesse de rotation le débit peut se modifier d'une expérience à l'autre par la compaction 

de la poudre. 

IV.3.3. CONDUITE D'UNE EXPERIENCE 

La procédure expérimentale comprend les étapes suivantes: 

1/ on mesure les débits de solide et de gaz séparément (cf. page précédente) 

2/ la potence est amenée en butée contre le coté gauche de la table linéaire. Le 

déplacement de la buse se fera pendant l'expérience de la gauche vers la droite 

(la droite correspondant au coté où se trouve le moteur, figure IV.13) 

3/ la buse, la potence et le système d'alimentation en poudre sont protégés du 

rayonnement de la plaque, pendant la montée en température de cette dernière, 

par une feuille d'aluminium 

4/ la plaque de verre est placée sur la plaque de nickel. La régulation en 

température est mise en marche 

51 une fois que la température de la plaque de verre a atteint la valeur souhaitée 

(823 ou 823 K), valeur contrôlée par le pyromètre optique IRCON des 

chapitres précédents, le gaz et le solide sont introduits simultanément dans la 

buse, le moteur permettant le déplacement de la buse est mis en marche. 

La distance entre l'extrémité de la table linéaire, endroit où se trouve la buse lorsque le 

moteur est mis en marche, et le bord de la plaque de verre est supposée suffisante pour 

que les débits de gaz et de solide ainsi que la vitesse de translation de la plaque soient 

établis. 

6/ une fois que la buse est passée au-dessus de la plaque de verre, le moteur et 

les alimentations en solide et en gaz sont coupés, la plaque se refroidit à l'air 

libre. 

IV.3.4 RESULTATS 

Trois plaques ont été réalisées avec le produit A afin, notamment, de vérifier la relation 

(IV.26): 

Les conditions opératoires sont les suivantes: 

-vitesse de gaz en sortie de buse: 20 m.s-1 
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- hauteur buse-plaque: 

- diamètre de buse: 

Chapi-tre 'LV: extrapol:ati.on au réqirne continu 

3.10-2 rn 

3.10-3 rn 

- vitesse de déplacement de la buse: 0,011 m.s-1 

- produit: A de dso égal à 40 !lm 

Les conditions spécifiques à chaque plaque sont (tableau IV.4): 

Tableau IV.4. Plaques réalisées pour l'extrapolation en continu. 

Les plaques obtenues se présentent sous forme d'une juxtaposition d'un nombre plus ou 

moins grand de couronnes colorées. A titre d'exemple, la plaque 3 est représentée 

schématiquement sur la figure IV.16. 

210 

90 
80 

Figure IV.16 Dépôt en continu, buse cylindrique, plaque 3. 

Le fait d'obtenir des couches colorées permet de vérifier, après expérience, sur chaque 

plaque, si: 

(a) les dépôts sont bien identiques de part et d'autre de l'axe de symétrie de la plaque 

(cela signifie dans ce cas que l'axe de la buse est bien perpendiculaire à la plaque) 

(b) le débit reste constant pendant l'expérience. Une variation du débit (interruption 

ou brusque augmentation) se traduit par un changement de la couleur des 

couronnes. 

Chaque couleur observée correspond à une épaisseur de couche d'oxyde donnée. 
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Il existe des tableaux d'étalonnage dans lesquels on trouve la correspondance entre une 

couleur étalon et l'épaisseur de couche associée. Un exemple de tableau est donné en 

annexe 4. Il suffit ensuite pour chaque couleur d'un dépôt de déterminer la couleur étalon 

la plus proche pour en estimer l'épaisseur. Il s'agit d'une méthode visuelle qui demande à 

l'utilisateur une certaine aptitude dans le discernement des couleurs. Les mesures 

d'épaisseurs par cette méthode n'ont pas été effectuées au laboratoire. 

Pour les plaques réalisées, la couleur centrale correspond à la plus grande épaisseur, la 

couleur périphérique à la plus faible. 

1/ Epaisseur maximale 

La valeur théorique de l'épaisseur maximale du dépôt n'est valable, par hypothèse, que 

dans une bande de largeur dl le long de l'axe de symétrie, ceci du fait que la buse est 

cylindrique (cf. introduction du§ IV.2). 

Sur les plaques réalisées, dans une bande de largeur dl le long de l'axe de symétrie, 

l'épaisseur est bien constante et correspond à un maximum. 

On va donc pouvoir comparer l'épaisseur prédite par la relation (IV.26) et celle que l'on 

mesure le long de l'axe de symétrie. 

Les expériences effectuées en impulsionnel ont permis de déterminer les valeurs de M, R 

et Re: 
M=3,9 R=0,042 rn et Rc=0,15 (à Tp=823 K) 

M=3,35 R=0,040 rn et Rc=0,15 (à Tp=873 K) 

La relation (IV.29) devient dans ces conditions: 

Tp =823K Emax =1,1.10-2 Q 

T p = 873K Emax = 1,2.10-2 Q 

Si Q est exprimé en kg.s-1, Emax est en m. 

(IV.29) 

(IV.30) 

Le tableau IV.5 compare les épaisseurs relevées le long de l'axe de symétrie par la 

méthode des couleurs d'interférences et celles prédites par les relations (IV.29) et 

(IV.30). 
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1 823 31,2 345 325 

2 873 7 5 90 110 

3 873 15 0 180 215 

Tableau IV.S Comparaison des épaisseurs mesurées avec celles prédites par la théorie. 

L'accord entre théorie et expérience est satisfaisant: les épaisseurs mesurées sont voisines 

de celles prédites par la théorie. 

De ces expériences il est malheureusement difficile de conclure quant à l'influence de la 

température de plaque sur le maximum d'épaisseur. En effet les débits de solide à 823 et à 

873 K ne sont pas les mêmes. 

2/ Distance sur laquelle l'épaisseur est maximale le long de l'axe 

Dans le § IV.2.4. un calcul simple a permis de calculer sur quelle distance, le long de 

l'axe de symétrie de la plaque, il était possible d'obtenir ce maximum d'épaisseur. 

Cette distance est égale à rf1-rf2 où rf2=Vt-R3 et rn =R3 (cf. § IV.2.4. pour les notations 

ainsi que la figure IV .16). Soit encore: 

rfl-rf2= Vt-2R3 

La quantité Vt représente en fait la longueur de la plaque de verre soit pour les plaques 2 

et 3 Vt=0,21 m. 

Pour ces deux plaques les dépôts en impulsionnel donnent R3=0,07 rn (cf. § IV.2.4.). 

On en déduit: rf1-rf2=0,07 m. 

La comparaison avec les valeurs mesurées est faite dans le tableau IV.6. 

Tableau IV.6. Comparaison entre rf2-rf1 mesuré et rf2-rfl théorique 

On constate que les ordres de grandeurs entre la théorie et l'expérience sont bons même si 

la valeur mesurée est dans les deux cas supérieure à la valeur prédite. 

La valeur théorique a été calculée dans l'hypothèse où R3 vaut 0,07 m. Or si on se réfère 

à la figure IV.16 la largeur du dépôt est égale à 0,08 rn ce qui conduit à R3=0,04 m. 
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Cette faible valeur de R3 dans le cas des plaques en continu vient peut-être du fait que la 

largeur de la plaque de verre est faible (0,09 rn) (cf. figure IV.16). Il est alors fort 

probable que les effets de bord ne soient pas négligeables et aient tendance à perturber la 

limite externe R3 de la couronne de dépôt. 

De plus la valeur de R3 est difficile à déterminer avec exactitude: lorsque que l'épaisseur 

de la couche devient trop faible elle n'est plus détectable par la méthode des couleurs 

d'interférence. Cette incertitude sur R3 peut être de l'ordre du centimètre. 

Il se peut aussi que l'hypothèse R3 en continu égal à R3 en impulsionnel ne soit pas 

rigoureusement exacte, soit en d'autres termes, que l'assimilation du continu à une 

superposition d'impulsions ne constitue qu'une première approximation. 

3/ Profil de l'épaisseur le long de l'axe de symétrie 

Dans le § IV.2.2. on a montré que, quel que soit le point rr que l'on considère le long de 

l'axe de symétrie, l'épaisseur en ce point atteint une valeur limite, notée Emax, pour 

t ~ R3 +rf mais que cette valeur est différente selon que rf$ R3 ou que rf~ R3. On a en 
v 

effet: 

Emax (rf~ R3) est indépendante de rf alors que Emax (rf$ R3) est une fonction de rf. 

Emax (rf)/ Emax (rf~ R3) en fonction de rf a été tracé sur la figure IV.lO. C'est ce profil 

que l'on va chercher à retrouver sur les plaques réalisées en continu. La plaque 3 est prise 

à titre d'exemple. 

On se place toujours dans une bande de largeur dl le long de l'axe de symétrie de la 

plaque. L'épaisseur entre rn et rf2 (figure IV .16) correspond à Emax (rf~ R3). Les 

différentes épaisseurs que l'on observe entre le bord de la plaque et rn doivent 

correspondre à la partie Emax (rf$ R3). Chaque couleur (donc chaque épaisseur associée) 

n'est pas ponctuelle, elle s"'étend" sur une certaine distance. En d'autres termes, elle est 

délimitée par une abscisse minimale et une abscisse maximale le long de l'axe. Pour tracer 

le profil on attribue à chaque couleur (chaque épaisseur) l'abscisse correspond à la 

moyenne arithmétique entre l'abscisse minimale et l'abscisse maximale délimitant le 

segment relatif à cette couleur. 

Les épaisseurs relevées sur cette plaque 3 sont alors rapportées à Emax (rf~ R3)= 

215.10-6 rn afin de rendre le profil adimensionnel et de pouvoir le comparer avec celui de 

la figure IV.10. 
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La figure IV.l7 superpose les profils théoriques et expérimentaux. Ces 2 profils 

correspondent bien aux mêmes conditions opératoires (produit A, T p=873 K) 

1.1 

1 

0.9 

0.8 
"0 .. 
>< 0.7 .. 
E 

w 
0.6 

······················l·························r··················::· i ------:-·····---{r----

1 ;_:-:r r 
: : p :r-----~·------~~--~ 

························~········ ................ ; ... : ....................... ! ·-··€>··-- exp. (plaque 3) 
: ~ : 

........................ ! ....... :·'::.:.f................l- théorie 

0.5 

0.4 

................... ; .... ,~.: .................. : ........................... : ........................... ; ...................... . 

:/:f'. l 1 L 
0.3 

0 0.02 0.04 0.06 0.08 0.1 
r
1 

{rn) 

Figure IV.17. Superposition des profils de Emax,ad=EmaxCrr-;R3)/Emax Crr-;R3) théoriques et 

expérimentaux (plaque 3) en fonction de rf, point de référence fixe par rapport à la plaque. 

On constate que, aux erreurs expérimentales près et compte tenu de la détermination peu 

précise de l'abscisse relative à chaque couleur, les profils d'épaisseurs le long de l'axe de 

symétrie sont compatibles. 

Les comparaisons entre théorie et expérience résultant des points 11 2/ et 3/ montrent que 

globalement l'accord est satisfaisant: on trouve une épaisseur maximale de couche voisine 

de celle prédite par la théorie. Cette épaisseur est obtenue sur une distance, le long de 

l'axe de symétrie, qui est du même ordre de grandeur que celle prévue par la théorie. 

Enfin, la distinction épaisseur maximale pour rf:::;;R3 et rf~ R 3 observée 

expérimentalement est assez bien prédite par la théorie. 

Il aurait fallu, malgré tout, un nombre d'expériences plus important afin de pouvoir 

trancher définitivement sur la validité du modèle. 

IV.4 CONCLUSION 

Le recensement des problèmes liés au passage au continu (déplacement de buse et 

alimentation continue en solide) a montré qu'il n'était pas intéressant de reprendre l'étude 
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maquette par maquette comme pour l'impulsionnel. La première simplification envisagée 

a été d'assimiler le régime continu à une superposition de dépôts successifs, sans 

interactions entre eux, séparés par un intervalle de temps dt et correspondant à une masse 

de poudre projetée égale à Qdt, Q désignant le débit de solide. 

Dans cette approximation se posait le problème du gradient de température en surface du 

substrat, facteur négligé en impulsionnel. Des expériences ont montré qu'un creux 

thermique même prononcé sous la buse n'avait pas d'influence notable sur le taux de 

conversion dans la décomposition du bicarbonate de sodium. Des considérations simples 

dans le cas d'une buse mobile a permis de supposer que le refroidissement de la plaque 

du au jet gazeux dans le cas d'une plaque mobile ne devrait pas être un paramètre crucial 

dans la formation du dépôt.. 

Au niveau théorique une expression analytique du dépôt en continu (avec alimentation en 

solide, débit Q, et déplacement de la buse, vitesse de translation V) a été établie à partir 

des équations de dépôt en impulsionnel du chapitre III. 

L'épaisseur est à la fois fonction du point de la plaque considéré et de l'instant t considéré 

et s'exprime sous forme d'une intégrale. 

L'étude de la fonction obtenue a permis de montrer qu'au bout d'un temps fini l'épaisseur 

devient constante, et que la valeur de cette constante dépend du point de la plaque 

considéré. La valeur maximale de l'épaisseur est obtenue lorsque la double condition: 

{

rr ~ R3 

t ~ R 3; r r est réalisée, R3 représentant la limite supérieure du dépôt en impulsionnel, 

rf le point de la plaque où l'épaisseur est calculée. Il s'agit en fait de l'établissement du 

régime permanent. 

Afin de vérifier le bien-fondé de ces équations le montage expérimental en impulsionnel a 

été adapté: un montage permettant une alimentation continue en poudre et un déplacement 

motorisé de la buse a été mis au point. L'accord entre les profils d'épaisseur théoriques et 

expérimentaux est satisfaisant. Ceci prouve que l'approximation du régime continu par la 

superposition de dépôts impulsionnels et le fait de ne pas prendre en compte le gradient 

thermique induit localement par la présence de la buse ne constituent pas des hypothèses 

aberrantes. 

On dispose ici d'un outil intéressant pour prédire dans des conditions données l'épaisseur 

maximale que peut atteindre la couche formée suivant le débit de solide et la vitesse de 

déplacement. Il suffit d'effectuer une projection préliminaire en impulsionnel dans les 

conditions voulues (Vo, H, D, produit, Tp, ... ) et de déterminer le profil d'épaisseur (par 

ellipsométrie). Le lissage de ce profil permet d'accéder aux paramètres M, Ret Re. 
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On considère alors le procédé comme une "boîte noire" dans laquelle la plaque entre à une 

vitesse V et le solide est introduit à un débit Q. La relation (IV.29) permet de déterminer 

l'épaisseur maximale en régime permanent en sortie de "réacteur". 

Osolide 

v ... 
substrat vierge 
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Nomenclature du chapitre IV 

a constante dans le modèle d'épaisseur (rn) 

d 1 d'l d'' . R Mproduit Q ac constante ans e mo e e epaisseur =X c 

dso diamètre moyen de la poudre (rn) 

D diamètre de buse (rn) 

E(rf,t) épaisseur de dépôt (rn) 

Ercrf,t) épaisseur intégrale de dépôt (rn) 

Emax épaisseur maximale de dépôt (rn) 

Mréactif 27tp 

Emax,ad épaisseur maximale adimensionnelle de dépôt (rn) 

H distance buse-plaque (rn) 

M paramètre du modèle d'épaisseur 

mo masse initiale de poudre avant projection (kg) 

Mx masse molaire du produit X (kg.mol-1) 

Q débit de solide (kg.s-1) 

r distance à l'axe de symétrie du jet (rn) 

R paramètre du modèle d'épaisseur (rn) 

RL, R3 limite supérieure de la couronne de dépôt (rn) 

Re rendement en couche 

rr abscisse d'un point lié à la plaque (rn) 

rn abscisse de début d'épaisseur maximale (rn) 

rf2 abscisse de fin d'épaisseur maximale (rn) 

t temps (s) 

TA volume d'équivalence dans le dosage des ions carbonate (ml) 

TAC volume d'équivalence dans le dosage des ions hydrogénocarbonate (ml) 

Tp température de plaque (K) 

Tv température de surface du verre (K) 

u,u' variables muettes d'intégration 

V vitesse de déplacement de la buse (m.s-1) 

Vo vitesse du gaz en sortie de buse (m/s) 

Xbac taux de conversion dans le bac de récupération 

Xexp taux de conversion de la réaction modèle 

symboles grecs 

K constante dans l'expression de l'épaisseur maximale (m2 .kg-1) 

Pg,O masse volumique du gaz en sortie de buse (kg.m-3) 
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Pg,p masse volumique du gaz à Tp (kg.m-3) 

x coefficient stoéchiométrique dans les réactions de décomposition 

nombres adimensionnels 

Nu (Nusselt) 

Mvs 
Pg,p V 

Pg,O Vo 
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Conclusion généraLe et perspectives 

Le but de ce travail était d'étudier un procédé de dépôt de couches minces d'oxyde 

métallique sur un substrat chaud. La méthode envisagée consiste à pulvériser directement 

le réactif, sous forme de poudre, par l'intermédiaire d'un gaz vecteur sur le substrat 

chaud. La décomposition thermique du précurseur se fait alors à pression atmosphérique. 

Le substrat peut être animé d'un mouvement de translation. 

Beaucoup de phénomènes entrent en jeu lors de la mise en oeuvre de ce procédé: hydro

dynamique du jet gazeux et des particules, transferts de chaleur particules-gaz-plaque, 

transferts de matière, réaction de décomposition des particules ... Ils ne sont pas 

indépendants ce qui rend l'étude globale du procédé difficile. Le problème a été envisagé 

sous l'aspect génie des procédés par l'approche dite de la "Voie Royale": il s'agit de 

considérer les différents phénomènes de façon successive et indépendante afin de 

déterminer leur importance relative et d'identifier les étapes déterminantes dans la mise en 

oeuvre du procédé. 

L'étude a donc été menée en trois étapes appelées respectivement maquettes froide, tiède 

et chaude. Pour chacune de ces maquettes la plaque est fixe par rapport à la buse et la 

poudre est projetée sur le substrat sous forme d'impulsions. 

La maquette froide correspond à une phase de travail utilisant des particules inertes (billes 

de verre, polystyrène, ... ) dans le jet gazeux et une plaque froide afin de caractériser 

l'hydrodynamique du gaz et les trajectoires théoriques des particules. 

Des essais de projection de billes de verre sur plaque ont montré que les particules 

subissaient une série de rebonds et s'arrêtaient dans une couronne centrée sur le point 

d'arrêt du jet. L'influence des différents paramètres opératoires a pu être traduite sous la 

forme d'une corrélation (Lédé et al.,1992) reliant la distance d'arrêt de la particule à son 

nombre de Stokes. 

L'approche théorique a donné lieu à l'élaboration d'un modèle mathématique résolvant 

point par point les équations de la trajectoire d'un grain supposé sphérique. Ce modèle 

contient un certain nombre d'hypothèses simplificatrices: turbulence négligée, découpage 

du jet en zones dans lesquelles les profils de vitesses sont connus, interactions particules

particules négligées ... Ces hypothèses permettent d'avoir rapidement accès à la trajectoire 

de la particule. Une comparaison avec l'expérience, fondée sur les distances d'arrêt des 

particules, couplée avec une optimisation de paramètres tels que le coefficient de 

restitution lors des chocs, ont montré que le modèle rendait compte de façon très 

satisfaisante des observations expérimentales (distances d'arrêt, répartition 

granulométrique des particules sur la plaque ... ). 

Une étude de sensibilité du modèle aux différents paramètres suivie d'une analyse 

dimensionnelle a mis en évidence le fait que les distances d'arrêt pouvaient être exprimées 
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en fonction du seul nombre de Stokes, par la même corrélation que celle établie lors des 

expériences. Ceci confirme la validité du modèle. 

Un bilan de matière effectué sur le montage fixe (plaque et buse fixes) a mis en évidence 

le fait que toute la masse projetée ne se retrouvait pas entièrement dans le dépôt annulaire: 

une partie est perdue vraisemblablement à cause de la turbulence ou des recirculations 

dans le jet gazeux. Certaines particules jouent aussi certainement le rôle de traceur du gaz. 

Des expériences organisées sous forme d'un plan d'expériences ont montré que les pertes 

sont principalement conditionnées par la densité et la forme des particules. Les pertes 

minimales (10%) sont obtenues pour des particules sphériques de masse volumique 

supérieure à 1000 kgfm3. 

La recherche systématique de corrélations adimensionnelles a mis en avant le rôle 

prédominant du nombre de Stokes. Il semble être le nombre caractérisant le mieux les 

pertes et la distance d'arrêt des particules. 

Les pertes de matière ont été étudiées avec une plaque d'impact à 773 K, moyennant 

quelques modifications du montage ayant servi dans l'étude en maquette froide. On 

remarque que les pertes sont considérablement accentuées par la convection naturelle, les 

plus faibles mesurées sont de l'ordre de 30%. Elles augmentent avec une augmentation de 

température de plaque et diminuent lorsque le nombre de Stokes augmente. Elles peuvent 

toutefois être minimisées en prenant des particules suffisamment denses et grosses . 

L'étude en maquette tiède a consisté à introduire une réaction chimique modèle 

(décarbonatation du bicarbonate de sodium) de paramètres cinétiques et 

thermodynamiques connus afin d'aboutir à une meilleure connaissance, par le biais des 

coefficients de transferts de chaleur, des conditions d'échauffement des particules. 

La réaction mise en jeu est la décomposition du bicarbonate de sodium, réaction du type 

solide donne solide, du premier ordre par rapport au réactif. La réaction se fait à volume 

de particule constant. L'élaboration d'un montage expérimental original consistant en une 

trempe et un dosage des particules a permis de mesurer le taux de conversion de la poudre 

projetée en fonction de la distance au point d'arrêt du jet. L'introduction dans le modèle 

d'un bilan de matière et de chaleur sur une particule a permis de calculer le taux de 

conversion théorique de la réaction et de le comparer à l'expérience. Ce calcul a nécessité 

la prise en compte de la granulométrie de la poudre et des conditions initiales des 

particules dans la buse. 

La comparaison s'est avérée satisfaisante pour trois campagnes d'expériences menées à 

trois températures de plaque différentes (673, 773 et 873 K) et dans des conditions 

opératoires standard (Vo=20 m/s, H/D=lû, D=3.I0-3 rn). Des expériences effectuées 

dans d'autres conditions opératoires ont montré que la modification de l'hydrodynamique 

du jet se répercute de façon sensible sur la conversion des particules. 
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Le modèle a été utilisé à deux fins. 

L'un des objectifs était de pouvoir étudier les comportements hydrodynamique et 

thermique des particules. L'introduction de la réaction chimique dans le modèle élaboré 

en maquette froide permet de calculer en tout point de la trajectoire la température et la 

conversion d'une particule de diamètre donné. Des simulations réalisées sur des 

particules de diamètre donné ont montré que l'histoire thermique des particules présente 

des phases communes: la particule commence à s'échauffer dans le jet d'impact, elle subit 

en général un rebond hors du jet pendant lequel sa température atteint la température du 

gaz extérieur. Sa température augmente brusquement lorsqu'elle est réincorporée dans le 

jet pariétal et ce jusqu'à 500-550 K, température à partir de laquelle la décomposition 

commence. Tant que la particule n'est pas entièrement convertie la température reste à peu 

près constante. On retiendra que l'échauffement de la particule a lieu principalement dans 

le jet pariétal par convection et que le transfert de chaleur externe est limitant. 

Le deuxième axe d'utilisation du modèle a été la généralisation des résultats obtenus pour 

la réaction modèle afin de les appliquer à une autre réaction du type solide---> solide. 

Pour cela les courbes de taux de conversion ont été lissées par une équation de type 

Rosin-Rammler à deux paramètres M et R. Une étude de sensibilité du modèle aux 

différents paramètres du modèle a permis de relier ces deux paramètres de lissage aux 

paramètres cinétiques et thermodynamiques de la réaction par le biais d'une relation 

adimensionnelle faisant intervenir le nombre ~- La mesure pour une autre réaction de 

décomposition du type solide---> solide du taux de conversion en fonction de la distance 

rau point d'arrêt du jet devrait donc permettre, après détermination des paramètres Met 

R, via la loi adimensionnelle, d'avoir accès aux caractéristiques cinétiques de la réaction. 

Le cas d'une réaction à diamètre de particule variable a été abordé. Le modèle semble 

pouvoir être appliqué à une réaction de décomposition solide---> gaz dans le cas où la 

constante de vitesse est du même ordre de grandeur, à une température donnée, que celle 

relative à la décomposition du bicarbonate de sodium. 

La maquette chaude correspond à la transposition des résultats obtenus pour cette réaction 

modèle à la réaction de décomposition des précurseurs, responsable de la formation de 

couches minces, pour laquelle la chimie est encore inconnue. 

Une étude succincte du mécanisme de décomposition de quelques précurseurs a mis en 

évidence dans tous les cas la présence de deux réactions compétitives, l'une produisant 

un solide non adhérent au substrat l'autre produisant une couche mince d'oxyde. La 

première étape de la décomposition du précurseur a été assimilée à une réaction solide 

donne fluide. L'étape suivante mène à la formation de l'oxyde métallique sur la plaque. 
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A partir de ce mécanisme un modèle simple de dépôt de l'oxyde métallique à l'aplomb de 

l'endroit où le réactif se décompose a permis de définir théoriquement un profil 

d'épaisseur de dépôt en fonction de la distance au point d'arrêt du jet. Ce profil dépend 

des paramètres M et R ainsi que d'un paramètre Re égal au rapport de la masse d'oxyde 

déposé sur la plaque sur la masse d'oxyde que l'on obtiendrait si la réaction était 

complète. Re est en fait le rendement en couche. 

Des séries de plaques sur lesquelles on a projeté un précurseur ont été réalisées dans le 

but de vérifier la reproductibilité des dépôts, de tester la qualité des couches et de 

déterminer l'influence de la température de surface du verre et de la nature du produit 

projeté. Le modèle de dépôt a été appliqué à deux précurseurs A et B. Il rend compte de 

façon très satisfaisante du profil d'épaisseur de la couche obtenu expérimentalement. Les 

paramètres M et R ont permis de comparer les courbes entre elles et de discuter de 

l'influence des paramètres. 

Pour le produit A, l'augmentation de la température de surface ne modifie pas la forme du 

dépôt, même si celui-ci semble se translater vers les petits rayons. Le rendement de 

couche stagne à 15% et ne semble pas influencé par cette augmentation de température de 

plaque 

Pour le produit B, le rendement semble augmenter quand la température de plaque 

augmente. Il faudrait confirmer cette tendance en effectuant des expériences à une 

température de plaque plus élevée .. 

La reproductibilité n'est malheureusement pas toujours très satisfaisante et tempère les 

conclusions que l'on peut tirer quant à l'influence du paramètre température de plaque. 

Celui-ci ne semble cependant pas être un paramètre crucial pour l'amélioration du 

rendement en couche. 

Dans l'hypothèse d'une réaction solide---> fluide du premier ordre, l'application de la loi 

adimensionnelle, élaborée au chapitre II, reliant les paramètres M et R au nombre 1..1 

(nombre prenant en compte les paramètres cinétiques et thermodynamiques de la réaction 

considérée) a permis d'estimer l'énergie d'activation Ea ainsi que le produit ko~H de la 

réaction de formation de couche pour chacun des précurseurs A et B. La réaction de 

décomposition du produit B est plus rapide que celle du produit A. 

On constate enfin que globalement les rendements obtenus pour les plaques analysées ne 

dépassent guère 25%. L'augmentation de la température de surface du verre ne semble 

pas avoir une influence notable sur le rendement. 

Une étude plus systématique de l'influence des autres paramètres serait à faire (vitesse de 

gaz, diamètre de buse ... ). 

La dernière étape de ce travail a consisté en l'extrapolation des résultats obtenus pour les 

différentes maquettes au cas d'un procédé "continu" c'est-à-dire avec une buse animé 
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d'un mouvement de translation uniforme par rapport à la plaque et une alimentation de 

solide en continu. 

L'hypothèse pour cette extrapolation a été d'assimiler le régime continu à une 

superposition de dépôts successifs, sans interactions entre eux, séparés par un intervalle 

de temps dt et correspondant à une masse de poudre projetée égale à Qdt, Q désignant le 

débit de solide. 

Dans cette approximation se posait le problème du gradient de température en surface de 

la plaque, facteur négligé en impulsionnel. Des expériences ont montré qu'un creux 

thermique même prononcé sous la buse n'avait pas d'influence notable sur le taux de 

conversion dans la décomposition du bicarbonate de sodium. Des considérations simples 

dans le cas d'une buse mobile ont permis de supposer que le refroidissement de la plaque 

du au jet gazeux dans le cas d'une plaque mobile ne devrait pas être un paramètre crucial 

dans la formation du dépôt.. 

Au niveau théorique une expression analytique du dépôt en continu (avec alimentation en 

solide, débit Q, et déplacement de la buse, vitesse de translation V) a été établie à partir 

des équations de dépôt en impulsionnel de la maquette froide. L'épaisseur est à la fois 

fonction du point de la plaque considéré et de l'instant t considéré et s'exprime sous 

forme d'une intégrale. 

L'étude de la fonction obtenue a permis de montrer qu'au bout d'un temps fini l'épaisseur 

devient constante, et que la valeur de cette constante dépend du point de la plaque 

considéré. Afin de vérifier le bien-fondé de ces équations le montage expérimental en 

impulsionnel a été adapté: un montage permettant une alimentation continue en poudre et 

un déplacement motorisé de la buse a été mis au point. L'accord entre les profils 

d'épaisseur théoriques et expérimentaux est satisfaisant. Ceci prouve que l'approximation 

du régime continu par la superposition de dépôts impulsionnels et le fait de ne pas 

prendre en compte le gradient thermique induit localement par la présence de la buse ne 

constituent pas des hypothèses aberrantes. 

Ce procédé offre un grand nombre d'avantages par rapport à des procédés de dépôt 

comme la CVD: le dépôt a lieu en l'absence de solvant, la poudre n'ayant pas réagi peut 

être récupérée et recyclée, le montage est simple, la méthode est moins onéreuse. Les 

rendements, cependant, ne sont pas très élevés. Cette étude n'a pas permis de les 

améliorer mais elle a montré que la température de plaque n'est pas un paramètre critique. 

Les deux paramètres limitants pour le rendement semblent être d'une part les transferts de 

chaleur par convection entre la particule et la gaz et d'autre part les pertes de matières 

occasionnées par l'hydrodynamique du jet et la convection naturelle. 

L'amélioration du rendement semble donc être liée à la possibilité de limiter la convection 

naturelle. Le problème n'est pas simple car cette convection est inhérente au procédé: il 
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faudrait pouvoir limiter le gradient thermique entre le gaz et le substrat...D'où l'idée 

depréchauffer le gaz dans la buse (à une température inférieure à la température de 

réaction du précurseur) ou de confiner le jet gazeux afin de limiter l'incorporation de l'air 

provenant du milieu extérieur. La première solution n'est pas simple à mettre en oeuvre: 

la température du gaz doit être homogène dans une section quelconque de la buse d'où 

des problèmes d'efficacité de chauffage. Le milieu confiné risque quant à lui de perturber 

considérablement l'hydrodynamique du jet gazeux. 

Il serait intéressant de réaliser des dépôts en modifiant les paramètres géométriques du 

système (Vo, H, D, ... ). Cette étude n'a, en effet, pas été entreprise. 

Cette étude a montré aussi que le modèle lagrangien de trajectoire de particule n'était peut

être pas exactement adapté à cet étude: de nombreux problèmes relatifs à la répartition 

granulométrique des poudres utilisés sont apparus (moyennes, ... ). Une approche 

eulérienne du problème aurait peut-être été plus adaptée. Ce modèle a toutefois permis de 

dégager des lois simples (taux de conversion, profils d'épaisseur, extrapolation au 

continu, .. ) permettant de rendre compte de façon satisfaisante de l'ensemble des résultats 

expérimentaux. On dispose d'un outil intéressant pour prédire dans des conditions 

données l'épaisseur maximale que peut atteindre la couche formée suivant le débit de 

solide et la vitesse de déplacement. Il suffit d'effectuer une projection préliminaire en 

impulsionnel dans les conditions voulues (Vo, H, D, produit, Tp, ... ) et de déterminer le 

profil d'épaisseur (par ellipsométrie). Le lissage de ce profil permet d'accéder aux 

paramètres M, R et Re. 

On considère alors le procédé comme une "boîte noire" dans laquelle la plaque entre à une 

vitesse V et le solide est introduit à un débit Q. Une relation simple entre Q, V et Re 

permet de déterminer l'épaisseur maximale en régime permanent en sortie de "réacteur". 

Ce procédé met en jeu un certain nombre de phénomènes physiques et chimiques : 

hydrodynamique, transfert de chaleur, décomposition de précurseur, ... Tous ces 

phénomènes n'ont pas pu tous être étudiés de façon détaillée au cours de ce travail. Cela 

laisse quelques perspectives pour une poursuite éventuelle de cette étude: 

(a) l'influence de tous les paramètres n'a pas été étudiée: le montage en continu 

permettrait d'effectuer de nouvelles campagnes d'expériences 

(b) une étude à part entière de la convection s'imposerait avec recherche de 

dispositifs pour la réduire et améliorer les rendements 

(c) le mécanisme global de décomposition des précurseurs est une première 

approche simplificatrice. Une étude plus approfondie du mécanisme réel de la 

réaction pourrait apporter des éléments de réponse supplémentaire sur la formation 

des couches 
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(d) le transfert de matière n'a été considéré et pourrait donc faire l'objet d'une étude 

future. Il semble pourtant que l'apport d'oxygène dans la réaction de formation de 

couche est crucial. 
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:Ânnex.es du chapitre '1 

ANNEXEl 
Equations du mouvement et du choc d'une )!articule 

11 Equations du mouvement d'une particule 

On se place dans le repère orthonormé fixe (0, Ox, Oy, Oz) lié à la plaque (figure I.7a). 

La projection des équations (1.8) et (1.9) sur les 3 axes de coordonnées conduit aux 

équations suivantes: 

dUx 3pg{[ r(avx avz)J [ r(avy avx)] cD Il } -=- n -- --- (Uz-Vz)- nz-- --- (U -V )+-IIV-U(Vx-Ux) 
dt 4pp y 2 az ax 2 ax ay y y dp 

dUy 3pg {[ r (avy av )] [ 1 (av avy)] cD } -=- Dz -- ___ x (Ux -Vx)- Dx -- _z -- (Uz -Vz)+-llv-ulkv -U ) 
dt 4pp 2 ax ay 2 ay az dp y y 

dDx = _ 60Jlg [nx _ 2.(av z _ avy)] 
dt p d2 2 ay az 

p p 

d.Qy =- 60Jlg [ny _2.(avx- avz)J 
dt p d2 2 az ax 

p p 

dDz = _ 60Jlg [nz _.!_(avy _av x)] 
dt p d2 2 ax ay 

p p 

Relations auxquelles il faut ajouter: 

dx =U 
dt x 

dy =U 
dt y 

dz =U 
dt z 
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Le module de la vitesse relative utilisé dans ces équations est défini par: 

li V- VIl = [(V x - u x )
2 + (V y - u y )

2 + (V z - u z )
2] 

2/ Equations du choc de la particule 

On se place dans le repère orthonormé (M, r c' Sc, tc) lié à la particule au moment du 

choc (figure 1.7b). Les grandeurs affectées de l'indice 1 correspondent à l'instant 

précédant le choc. Celles affectées de l'indice 2 à l'instant consécutif au choc. 

- 1er cas: choc sans glissement 

Les relations (1.11), (1.12), (1.13) et (1.15) permettent de calculer les trois composantes 

de la vitesse de translation et les trois composantes de la vitesse de rotation de la 

particule: 

d u - p .Q 
2sc -7 1re 

U2t = -eult 
c c 

2 
.Q2r = -.Qlr 

c 7 c 

2 10 
.Q2s = -.Qls - --Ulr 

c 7 c 7d c p 

2ème cas: choc avec glissement 

Les relations (1.11), (1.12), (1.13) et (1.18) permettent de calculer les trois composantes 

de la vitesse de translation et les trois composantes de la vitesse de rotation de la 

particule: 

Ulr 
f(1 + e)Ult (.Qls + 2--c) 

c c d 
U2r = Ulr - --------~P-

c c w 

f(1+e).Qlr ult 
U2s = c c 

c w 
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5f(l+e)Ult (Qls +2--c) 

c c d 
Q2s = Qls - ------------"-p-

c c dpw 
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ANNEXE2 
Profils de vitesses de gaz 

Cette annexe contient l'ensemble des équations utilisées pour décrire l'écoulement d'un 

jet gazeux monophasique, issu d'une buse cylindrique et en impact sur une surface 

plane. Les références pour ces équations ainsi qu'une description plus détaillée se 

trouvent dans (Marcant,l991). 

Tout point M de l'espace compris entre le lieu d'introduction de la poudre et la plaque 

est représenté par ses coordonnées (x, y, z) dans le repère (0, Ox, Oy, Oz). On notera r 

la distance à l'axe de symétrie du jet, r = ~ x2 + y2 
. 

Cette annexe rassemble donc, pour chaque zone définissant le jet gazeux (figure !.9), 

les expressions des composantes (V x. V y, V z) du vecteur vitesse du gaz associée au 

point M ainsi que leurs dérivées partielles croisées intervenant dans la modélisation. 

Les différentes notations employées sont indiquées sur la figure ci-dessous. 

I)r ---------·------------------------------ zo 
zl 

H jet libre 

0 

z 

0 
r 

Représentation simplifiée du jet gazeux en impact. 
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1/ Description de l'écoulement gazeux 

L'arrivée du jet gazeux est réalisée au moyen d'un tube en verre, de diamètre intérieur 

Dt. Le raccord de ce dernier à la buse cylindrique est un tronc de cône compris entre les 

abscisses zo et Zl et de diamètre interne: 

(D -Dt) z +Dt z1 - D z0 Dr=~--~~--~~----~ 

zl -zo 

En aval de la buse, le jet turbulent en impact sur une plaque plane se décompose en 

trois parties principales: 

(a) une zone de jet libre, de limites axiales: 

et: 

L'angle du jet vaut: 

Z2=-H 

Z4=-1.2 D 

a=20° 

Le rayon de la frontière extérieure de cette première région du jet est alors: 
rj = (H + E + z) tg( a 1 2) 

D 
avec: E = -------

2tg(a 1 2) 

Le noyau potentiel est inclus dans cette zone. En une abscisse z donnée, ce cône a pour 

rayon maximal: 

Sa longueur est: 

r _ D(z3- z) 
np - 2(z3- Z2) 

Z3-Z2=4D 

(b) une zone d'arrêt, correspondant au domaine: Z4 ~ z ~ 0 et 0 ~ r ~ q, avec: 
(H + E) tg( a 1 2) r - --'-----'---=------

1-1+0.193 tg(a/2) 

(c) une région d'écoulement pariétal. En une abscisse r donnée, la limite du jet, définie 

comme le lieu où la vitesse gazeuse est égale à 1% de sa valeur maximale, est donnée 

par: 

Zj=-0.193 r 

Au voisinage du point d'arrêt du jet, l'épaisseur de la couche limite hydrodynamique (en 

régime laminaire) est définie comme étant le lieu où la composante radiale de la vitesse 

gazeuse est égale à 99% de sa valeur en zone d'arrêt (hors couche limite). Elle est 

constante et égale à 
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[ ]

0.5 

D llg 
80 =-1.95 H 

Pg V0 (1.04-0.034D) 

Au-delà de ro, défini par: r0 =-~,elle devient turbulente. Son épaisseur o est alors 
0.02 

le lieu des maxima des vitesses radiales dans le jet pariétal; elle est proportionnelle à r, 

selon la relation: o=-0.02 r. 

2/ Expressions des vitesses gazeuses et de leurs dérivées partielles croisées 

Cette partie consiste à passer en revue les différentes zones de l'espace et à exposer les 

équations de vitesses retenues pour la modélisation (Marcant,1991). 

Dans la conduite cylindrique (z ::::; zo), les composantes de la vitesse gazeuse dans un 

plan horizontal sont nulles, ainsi que leurs dérivées: V x= Vy=O. 

Les vitesses verticales sont représentées par les équations de la répartition universelle 

des fluides newtoniens circulant en régime turbulent dans des conduites cylindriques; 

Ces profils sont linéaires en sous-couches laminaires et logarithmiques en zone de 

transition et de noyau turbulent. 
D 30 Il D 5 Il 

On pose: ra = _t - g et rb = _t - g 
2 Pg vt .JfT2 2 Pg vt .JfT2 

Dans ces relations, Vt est la vitesse moyenne dans le tube d'entrée, soit: 

Le coefficient de frottement f/2 peut être déduit des équations de Drew ou de Blasius. 

lzoNEAg 

et (avzJ _ -2.5Vt.Jfj2 y 
dy X,Z {~t -r) 
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lzoNEBg 

et (avzJ = -svt.Jf/2 y 
()y X,Z r(~t -r) 

lzoNE Cg 

( a~zJ = -V?Cf/2)Pg y 
y x,z llgr 

lzoNEDg 

V z et ses dérivées partielles sont nulles: Vz=Ü 

1 ZONES Eg, F g, Gg et Hg 

Les profils de vitesses gazeuses utilisés dans le raccord entre le tube de verre et la buse 

traduisent une continuité des profils de vitesses entre ces 2 éléments. 

On pose: 
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Les équations sont les mêmes que celles des zones A, B, C et D en remplaçant ra par re, 

lb par rct, Dt par Dr et Vt par Vr. 

1 ZONES lg, Jg, Kg et Lg 

Les relations mises en jeu sont également analogues à celles des zones A, B, C et D en 

remplaçant ra par re, lb par rf, Dt par D et Vt par V o. 

lzoNEMg 

Dans cette zone de noyau potentiel le vecteur vitesse n'a qu'une composante verticale 

constante. Les dérivées partielles y sont donc toutes nulles. 

lzoNENg 

Vx=Vy=O 

Vz=Vo 

Dans cette zone, faute d'équations disponibles dans la littérature, le profil de vitesse a 

été choisi de telle façon à assurer la continuité des vitesses et des dérivées en r=rnp ainsi 

que l'annulation de V z à la frontière externe du jet. 

Vx=Vy=Ü 

Les dérivées de V x et V y sont nulles. 

(avz) 
dX y,z 

et ( d~zJ 
y x z , 

lzoNE Og 

Vx=Vy=Vz=Ü 
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lzoNEPg 

Cette zone est la zone de jet libre. 

V x= V y=Ü et dérivées de V x et de V y nulles. 

et 

lzoNE Qg 

V x=Vy=V z=Û et dérivées partielles nulles. 

lzoNE Rg 

La conservation de la masse dans cette zone (divV=O) impose aux composantes de V la 

forme suivante, dans laquelle k est une fonction de la variable z r2. 

Vx =kx 

V y =ky 

Vz = -2kz 

L'expression de k est obtenue en écrivant la continuité de V z en z=Z4. 

et 
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et ("~y J 
x, y 

(
()Vz) -2VzXZ -- = 2 2 
àx y,z z4C (H+z4) 

et (
àVzJ _ -2Vzyz 
-- - 2 2 
ày x z Z4 C (H + Z4) , 

lzoNESg 

Dans la couche limite, les vitesses et leurs dérivées sont continues en z=oo ou z=o. En 

outre le gaz a une vitesse nulle à la paroi. 

V Y = ioz exp( 1- o: J 
Vz = -2kz 

et 

et 

et (
av x) _ -2v z y z 

- 2 2 
àz x, y z4 C (H + Z4) 

lzoNE Tg 

Vz =-2kz 
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lzoNE Ug 

V x= V y= V z=Ü et dérivées partielles nulles. 

lzoNE Vg 

L'écoulement pariétal peut être modélisé par les équations suivantes, dans lesquelles F 

et K sont des constantes respectivement égales à 154,5 et 1,6. La conservation du débit 

gazeux entre l'entrée et la sortie de la zone d'arrêt est assurée. 

V x= KD V0 exp[ -F(~+0.02)l~ 

V y= KD Vo exp[ -F(~+0.02 n~ 
Vz =0 

12 



( avx) = -2FVx (~+O.o2) 
az x,y r r 

(
avy) _ 2Vy x[ Fz(z )] -- - -1+- -+0.02 
ax r2 r r y,z 

(
avy) -2FVy (z ) - = -+0.02 
az r r x,y 

!zoNE Wg 

V x= -KODO~r~ x z exp[ -F(~+0.02 r}xp(l+ 0 ~2J 

V y= -KODO~r~y z exp[ -F(~+0.02)}xp(l+ 0~2J 
Vz =0 

( av x) = -v2 y[3 - 2 F z(~+O.o2)+-z-] 
ay x z r r r 0.02r , 

( avx) [2F(z ) 1 1] -- =Vx --- -+0.02 +--+-
az x,y r r 0.02r z 

(
avy) _ -Vyx[ 2Fz(z ) z J -- - 3--- -+0.02 +--
ax r2 r r 0.02r y,z 

(
avy) [2F(z ) 1 1] -- =V -- -+0.02 +--+-
az y r r 0.02r z x,y 
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ANNEXE3 
Résultats de l'étude de sensibilité du modèle 

11 Influence des propriétés du gaz 

0.05 dp: 
+·: 20!lm 

·-0·· : 40 Jliil 
··G-·· : 60 Jliil 
-x-_:SOJ.!.ITI_ 

0.00 -t.-----,,------,-------.----,,----=~===.. 
5 10 15 20 25 30 35 

Il g x 106 (Pa.s) 

Influence de la viscosité du gaz sur le rayon d'arrêt des particules. (Marcam,1991) 

0.16 

0.14 

0.12 

~ 

5 0.10 
(2 
.... 
~ 0.08 

3 
>. 

:!2. 0.06 

0.04 

, , 
, , 

4 ~: 

0.02 ··0- : 40 Jliil j 1

- +- : 20 !lm 

--a--· : 60 Jliil 
. -x-: 80 11m 

0.00 l.,-----,----,-----,------,---r---.---"""T 1 1 1 1 1 1 1 1 
0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 1.6 1.8 2.0 

Pg (kg.m-3) 

Influence de la densité du gaz sur le rayon d'arrët des particules. (Marcant, 1991) 
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2/ Influence des caractéristiques de la particule 

~ 

'~ .... 
_-:-:. 
-::l 
c:: 
0 
>. 
"' c::: 

0.20 

0.15 

0.10 

0.05 

------J:]-t"" __ ~-------------------c------------------------a--······-------------f:t·'" _______ .. -c 

________ ,/ 

--- ·_,{/// 
/.--··"'.........._. .-· .a·· .-· 

__ ()_.-

---- -&· -·---· -·- ·-- -o _ ..... 

.,.,~··... .... ... ,.,·' 

cr:"---·-·-·- ·--e·-----·-···=·==-···:·------ +------- +------- +------- + 

dp: 
. +- :20 Jlffi 
··o-·: 40 Jlffi 
... p ... : 60 Jlm 
-x-: 80 Jlm 

0.00 ~----r---.----..------r---__::;=====:: 
1000 2000 3000 5000 6000 7000 

Influence de la densité des particules sur le rayon d'arrêt de ces dernières. (Marcant, 1991) 
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3/ Influence des paramètres caractérisant le contact particule/paroi 

0.16 -1 __________________ ____.,1----i( 

0.14-

0.12-
~ 

-::- 0.10-
(~ ... 
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4/ Influence des conditions expérimentales 
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ANNEXE4 
Résultats des simulations en ma_guette froide 

Cette annexe regroupe les résultats bruts des simulations effectuées en maquette froide 

et ayant pour but de tester la sensibilité du modèle. Les paramètres que l'on a fait varier 

sont: la viscosité du gaz !J.g, la densité du gaz pg, la vitesse du gaz en sortie de buse Vo, 

le diamètre de la buse D et la densité des particules Pp· Les simulations ont été faites 

pour des diamètres de particules de 20, 40, 60 et 80 !J.m. Tous les paramètres, sauf celui 

que l'on fait varier, sont pris égaux à leur valeur standard. 

Les simulations permettent de déterminer la distance d'arrêt Ra et le temps de trajectoire 

ttr· Umoy désigne le rapport Ralttr· Ret désigne le reynolds terminal de chute de la 

particule, Ut sa vitesse terminale de chute, Ar son nombre d'Archimède. 
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11 Influence de la viscosité ~du gaz. 

40 14400 

60 0,18 14400 667 253,8 

80 0,19 14400 1185 601,6 

10.10-6 20 0,32 7200 37 2,35 

40 7200 148 

60 7200 333 

80 7200 592 
15.10-6 20 4800 25 

40 4800 99 

60 4800 222 

80 4800 395 
20.10-6 20 3600 18,5 

40 3600 74 

60 3600 167 

80 3600 296 
25.10-6 20 2880 15 

40 2880 59 3 

60 2880 133 10,1 

80 2880 237 
30.10-6 20 2400 12 

40 2400 49 

60 2400 111 

80 2400 198 16,7 
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21 Influence de la masse volumique Pg du gaz. 

40 333 82 

60 333 185 

80 333 329 

0,5 20 1667 21 

40 1667 82 

60 1667 185 

80 1667 329 

1 20 3333 21 

40 3333 82 

60 3333 185 

80 3333 329 

1,2 20 4000 21 15 

40 4000 82 
60 4000 185 
80 4000 329 

1,5 20 5000 21 

40 5000 82 

60 5000 185 

80 5000 329 
2 20 6667 21 

40 6667 82 
60 6667 185 

80 6667 329 
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3/ Influence de la vitesse du gaz en sortie de buse V O· 

60 6000 278 

80 6000 494 

40 20 8000 41 

40 8000 165 

60 8000 371 

80 8000 658 
50 20 10000 51 

40 10000 206 

60 10000 463 

80 10000 823 

60 20 12000 62 
40 12000 247 

60 12000 556 

80 12000 988 46,5 2,37 0,44 0,73 
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4/ Influence du diamètre de buse D 

40 2000 165 

60 2000 370 

80 2000 658 

4,5 20 6000 14 

40 6000 55 

60 6000 123 19,6 

80 6000 219 46 5 

6 20 8000 10 0,73 

40 8000 41 

60 8000 92 

80 23,15 0,401 0,58 8000 165 46,5 2,37 0,44 1,3 
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5/ Influence de la masse volumique Pp des particules. 

32 

4000 74 

80 4000 132 18,6 1,03 0,19 1,4 

1500 20 4000 12 0,43 0,024 0,018 36,7 

40 4000 48 

60 4000 111 

80 4000 198 

2000 20 4000 16 

40 4000 64 

60 4000 148 15,7 0,87 

80 4000 264 37,2 

3000 20 4000 24 87 

40 4000 96 6,97 

60 4000 222 23 5 

80 4000 396 55,8 0,51 0,35 

4000 20 4000 32 11,6 0,048 6,7 

40 4000 128 9,3 0,52 0,2 1,2 

60 15,47 0,712 0,22 4000 296 31 

80 17 1,019 0,17 4000 528 74,4 3,32 0,62 0,27 
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ANNEXES 
Mise en oeuvre du plan d'expérience relatif aux pertes de matière 

Généralités 

Cette annexe consiste à présenter la méthodologie des plans d'expériences: 

-différences entre la méthode classique d'étude des paramètres et la méthode des 

plans d'expériences 

- avantages de cette deuxième méthode 

- mise en oeuvre d'un plan d'expérience 

- application: étude des pertes 

- validité et limites du plan 

Problème posé: on cherche à étudier l'influence des 7 paramètres suivants sur les pertes 

de matière dans le jet diphasique: 

- le diamètre dp des particules 

- la masse volumique PP des particules 

-la masse volumique pg du gaz 

- la vitesse Vo du gaz à la sortie de la buse 

- le diamètre D de buse 

- le diamètre dpi de la plaque d'impact 

- la distance H entre la buse et la plaque d'impact 

Mathématiquement on peut écrire que le taux de pertes est une fonction de ces variables 

du procédé: 

P = f (dp, pp, pg, VQ, D, dpi, H) (A5.1) 

Avant d'étudier cette fonction il faut choisir une stratégie de recherche appropriée. Un 

critère décisif est le nombre d'essais expérimentaux pour arriver à la solution voulue. 

Dans le cas de la méthode classique il faut fixer toutes les variables sauf une et mesurer 

la réponse (taux de pertes P) en fonction de plusieurs valeurs de la variable non fixée. 

Si on décide de prendre seulement quatre points expérimentaux par paramètre étudié, il 

faudra réaliser 47 = 16 384 manipulations. Ce chiffre représente un travail gigantesque. 
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Il faut donc réduire le nombre d'essais et pour cela il n'y a que deux possibilités: 

diminuer soit le nombre des paramètres opératoires soit le nombre de points 

expérimentaux. Si on supprime certains paramètres et si on réalise seulement deux ou 

trois points de mesure par paramètre il restera toujours quelques doutes au niveau de la 

précision et de la validité des résultats obtenus. 

C'est pourquoi l'approche plan d'expériences pour étudier l'influence des paramètres 

opératoires sur les pertes s'est avérée intéressante. La construction, le calcul et la 

réalisation du plan d'expériences sont tirés de la référence (Goupy,1988). 

La méthode des plans d'expériences permet l'étude de nombreux paramètres opératoires 

avec un nombre d'essais minimal. La différence capitale avec la méthode classique tient 

au fait que l'on fait varier tous les facteurs à la fois à chaque expérience d'une façon 

programmée et raisonnée. On emploie le terme facteur au lieu de paramètre opératoire 

et variable. L'appellation facteur couvre aussi bien des variables continues (par 

exemple: VQ, H) que les variables discrètes (par exemple: dpi, pg, ... ). 

La manière de faire varier tous les facteurs en même temps offre des nombreux 

avantages: une diminution forte du nombre d'essais permet d'étudier un plus grand 

nombre de facteurs, même ceux, qui semblent, à priori, ne jouer qu'un faible rôle. Cette 

recherche des facteurs influents est couplée avec la possibilité de détecter des 

interactions entre les facteurs étudiés. En fonction des résultats obtenus, présentés par 

un modèle multilinéaire, il sera alors facile de choisir de nouveaux points 

expérimentaux pour préciser tel ou tel aspect de l'étude. 

Construction du plan d'expériences 

La forme la plus usuelle des plans d'expériences est un plan factoriel à deux niveaux. 

On fixe seulement deux valeurs pour chaque facteur étudié. Ces valeurs fixées seront 

dénommés niveaux .. On définit pour chaque facteur Xi choisi une variable centrée 

réduite Xi de la façon suivante: 

Xi 
Xi - Ximax + Ximin 

2 
Xima,- Xlm;n 

2 

(A5.2) 

Pour les valeurs extrêmes du facteur Xi, la variable centrée réduite Xi prend la valeur -1 

au niveau bas et la valeur + 1 au niveau haut. Cela nous permettra de traiter tous les 

facteurs de la même manière, indépendemment des différentes unités et de la nature du 

facteur. L'ensemble des niveaux des différents facteurs couvre le domaine expérimental. 
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Un plan d'expériences consiste à effectuer des manipulations aux points extrêmes du 

domaine expérimental d'une façon programmée. Pour sept facteurs, les points 

expérimentaux seront aux 27 = 128 sommets d'un hypercube d'un espace à sept 

dimensions. Un tel plan, à deux niveaux pour chaque facteur, nécessite théoriquement 

27 = 128 expériences. Les résultats de ce plan s'expriment sous la forme d'un modèle 

mathématique rn ultilinéaire: 

P = Il + I.Ei ·xi + I.Eij ·xi· xi + ... + E1234567 ·xl· x2 · x3 · x4 · Xs · x6 · x7 
ij,i>'j 

(A5.3) 

La moyenne 1-l des réponses mesurées ainsi que les effets Ei, Eij, ... (=128 coefficients), 

peuvent être déterminés à l'aide de 128 expériences. Un effet caractérise l'influence 

d'un facteur sur la réponse. Par définition, la variation de la réponse (pertes P) due au 

changement d'un facteur Xi du niveau bas au niveau haut, est deux fois la valeur de 

l'effet Ei du modèle multilinéaire. Le calcul d'un effet sera explicité par la suite sur un 

exemple. Les effets sont représentés grâce à la notation de Box par des chiffres en gras 

(par exemple l'effet El est représenté par 1). 

Afin de réduire encore le nombre d'essais, restant important, on a utilisé un plan 

fractionnaire 27-3. Dans ce cas on construit le plan 27 à partir d'un plan 24 (à 4 

facteurs). Il n'y aura que 16 expériences à réaliser. La matrice des expériences d'un plan 

complet 24 rassemblant tous les essais nécessaires est reproduite dans le tableau (A5.1). 

"13" dans le tableau signifie interaction entre les facteurs 1 et 3. 

facteur Xi Il 1 2 3 4 12 13 14 23 24 34 123 124 134 234 1234 
essai n° 

1 +1 -1 -1 -1 -1 +1 +1 +1 +1 +1 +1 -1 -1 -1 -1 
2 +1 +1 -1 -1 -1 -1 -1 -1 +1 +1 +1 +1 +1 +1 -1 
3 +1 -1 +1 -1 -1 -1 +1 +1 -1 -1 +1 +1 +1 -1 +1 
4 +1 +1 +1 -1 -1 +1 -1 -1 -1 -1 +1 -1 -1 +1 +1 
5 +1 -1 -1 +1 -1 +1 -1 +1 -1 +1 -1 +1 -1 +1 +1 
6 +1 +1 -1 +1 -1 -1 +1 -1 -1 +1 -1 -1 +1 -1 +1 
7 +1 -1 +1 +1 -1 -1 -1 +1 +1 -1 -1 -1 +1 +1 -1 
8 +1 +1 +1 +1 -1 +1 +1 -1 +1 -1 -1 +1 -1 -1 -1 
9 +1 -1 -1 -1 +1 +1 +1 -1 +1 -1 -1 -1 +1 +1 +1 
10 +1 +1 -1 -1 +1 -1 -1 +1 +1 -1 -1 +1 -1 -1 +1 
11 +1 -1 +1 -1 +1 -1 +1 -1 -1 +1 -1 +1 -1 +1 -1 
12 +1 +1 +1 -1 +1 +1 -1 +1 -1 +1 -1 -1 +1 -1 -1 
13 +1 -1 -1 +1 +1 +1 -1 -1 -1 -1 +1 +1 +1 -1 -1 
14 +1 +1 -1 +1 +1 -1 +1 +1 -1 -1 +1 -1 -1 +1 -1 
15 +1 -1 +1 +1 +1 -1 -1 -1 +1 +1 +1 -1 -1 -1 +1 
16 +1 +1 +1 +1 +1 +1 +1 +1 +1 +1 +1 +1 +1 +1 +1 

Tableau AS.l. Matrice des expériences pour un plan factoriel 24. Les signes+ correspondent au niveau 
haut du facteur considéré, le signe - au niveau bas. 
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Le plan complet 24 permet d'étudier quatre facteurs sur les colonnes 1, 2, 3 et 4. Si nous 

voulons étudier sept facteurs, nous conserverons les quatre premières colonnes de la 

matrice aux quatre premiers facteurs et nous choisirons une colonne d'une interaction, 

supposée négligeable, pour chaque facteur restant. Par définition, les interactions du 

troisième ordre (par exemple: 123, 134, ... ) ou l'ordre plus élevé sont considérées 

comme négligeables. De cette façon nous avons fractionné la matrice du plan 27 en huit 

plans 27-3 (plans de base 24). La matrice du plan 24 décrit le huitième de la matrice du 

plan 27 défini par les équations suivantes (en notation de Box): 

facteur étudié 

5 
6 
7 

= 
= 

interaction associée 

234 
134 
123 

(A5.4) 
(A5.5) 
(A5.6) 

Le modèle obtenu avec cette méthode est composé seulement de 16 coefficients qui 

sont en fait la somme de coefficients du plan 27. On dit que les effets sont aliasés et on 

les appelle contraste li. C'est-à-dire l'obtention d'un nombre d'essais minimal a entraîné 

une perte d'information et une interprétation plus complexe. 

Afin d'expliquer le calcul des contrastes obtenu par le plan 24, il faut introduire la 

notion du générateur d'aliases: Nous avons choisi un plan 27-3. De façon générale un 

tel plan fractionnaire à deux niveaux est noté 2k-p. k correspond au nombre des facteurs 

étudiés, p au nombre de facteurs remplaçant une interaction. Lorsque l'on a un plan 

fractionnaire 2k-p il y a 2P - 1 générateurs d'aliases: p indépendants et 2P -p-1 

dépendants; Si l'on tient compte de la moyenne 1 (théorie des matrices, 1 = matrice 

unité), un plan fractionnaire 2k-p est défini par 2P termes: la moyenne elle-même et les 

2P -1 générateurs d'aliases. 

Afin de calculer ces générateurs d'aliases, il faut employer quelques conventions du 

calcul. Le calcul des générateurs d'aliases se fait à partir d'une algèbre de colonnes de 

signes qui vient de la théorie matricielle des plans d'expériences et permet de calculer 

les contrastes rapidement. En notation de Box, les conventions suivantes sont valables: 

- une colonne de signes multipliée par elle-même donne une colonne de signes +: 

1 = 12 = 22 = ... (A5.7) 
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- une colonne de signes multipliée par la colonne de signes + ne change pas les signes 

de la colonne: 

5xl=5 (A5.8) 

- une colonne de signes multipliée par une autre colonne de signes donne la colonne de 

leurs interactions: 

1 x 3 = 13 (A5.9) 

On obtient les générateurs d'aliases indépendants par multiplication du deuxième 

membre des relations (A5.4), (A5.5) et (A5.6) par les facteurs supplémentaires: 

générateur d' aliases du facteur 5: 

Les deux autres sont: 
(15) 

5 = 234 1 x 5 

5 x 5 = 234 x 5 

1 = 2345 

1 = 1346 

1 = 1237 

(A5.10) 

(A5.11) 

Les générateurs dépendants se calculent à partir des générateurs indépendants en les 

multipliant 2 à 2 et 3 à 3: 

-multiplication 2 à 2: 
2345 x 1346 = 12324256 

= 1256 x 12 

= 1256 

2345 x 1237 = 1457 

1346 x 1237 = 2467 

- multiplication 3 à 3: 

2345 x 1346 x 1237 = 3567 

(A5.12) 

(A5.13) 

(A5.14) 

(A5.15) 

Pour le plan 27-3 nous avons donc un ensemble de générateurs d'aliases comportant les 

huit termes suivants: 
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1 = 1237 = 1256 = 1346 = 1457 = 2345 = 2467 = 3567 (A5.16) 

On appelle cet ensemble de générateurs d'aliases Groupe des Générateurs d'Aliases 

(GGA). Le plan 27 contient 128 effets et interactions (coefficients du modèle (A5.3) ), 

le plan 27-3 = 24 ne permettra de calculer que seize contrastes. Il y a donc huit termes 

dans chaque contraste, termes que nous allons retrouver grâce au GGA qui comprend 

lui-même huit termes avec la moyenne. 

Le calcul des contrastes s'effectue par la règle suivante: on multiplie tous les termes du 

GGA par un effet (ou interaction) et l'on additionne les 2P termes pour obtenir le 

contraste. 

Le calcul complet est représenté ici pour le contraste 11: 

Ix1 = 1237x1 = 1256x1 = 1346x1 = 1457x1 = 2345x1 = 2467x1 = 3567x1 

1 = 237 = 256 = 346 = 457 = 12345 = 12467 = 13567 

d'où le contraste 11: 

11 = 1 + 237 + 256 + 346 + 457 + 12345 + 12467 + 13567 (A5.17) 

et si l'on néglige les interactions d'ordre supérieur à deux: 

11 = 1 +( ... ) 

Le calcul est le même pour les autres contrastes: 

12 = 2 +( ... ) 

13 = 3 +( ... ) 

14 = 4 +( ... ) 

15 = 5 +( ... ) 

16 = 6 +( ... ) 

17 = 7 +( ... ) 

112 = 12 + 37 +56 +( ... ) 

113 = 13 + 27 + 46 +( ... ) 

114 = 14 + 36 +57 +( ... ) 

115 (=11234) = 15 + 26 + 47 +( ... ) 

116 (= 134) = 16 + 25 + 34 +( ... ) 

117 (= 123) = 17 + 23 + 45 +( ... ) 

124 =24 + 35 + 45 +( ... ) 
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On peut remarquer que tous les effets principaux (1, 2, ... , 7) ne sont aliasés qu'aux 

interactions d'ordre trois ou plus élevées qui sont par définition négligeables. C'est-à

dire qu'on obtient les effets principaux purs. Par contre, les interactions d'ordre deux 

étant aliasées entre elles, si l'un des contrastes correspondant est fort, on ne saura pas 

quelle est l'interaction responsable de cette forte valeur. Il faut alors faire un plan 

complémentaire pour "découpler" ces interactions. 

Un tel plan est dit de résolution IV. La résolution d'un plan est égale au nombre de 

composantes du plus court générateur d'aliases du GGA. On rappelle que dans notre cas 

le GGA est: 

1 = 1237 = 1256 = 1346 = 1457 = 2345 = 2467 = 3567 

Si nous avions choisi les générateurs d'aliases indépendants d'une autre manière, par 

exemple 1 = 12345 = 1236 = 1247, nous aurions obtenu le groupe des générateurs 

d'aliases suivant: 

1 = 12345 = 1236 = 1247 = 456 = 357 = 3467 = 12567 (A5.32) 

par exemple, pour le contraste l4: 

4 = 1235 = 12346 = 127 = 56 = 3457 = 367 = 124567 

14 = 4 + 56 +( ... ) 

(A5.33) 

(A5.34) 

La résolution du plan, défini par ce GGA, est III. Les effets principaux sont aliasés à 

des interactions d'ordre deux non négligeables. L'interprétation est plus complexe et 

imprécise. 

Après avoir calculé les contrastes, il faut établir le plan d'expériences, réaliser des essais 

et rassembler l'ensemble des résultats dans une matrice des effets. 

Réalisation du plan d'expériences 

Dans un premier temps il faut fixer les niveaux pour chaque facteur choisi. Pour notre 

recherche les facteurs et leurs niveaux sont rapportés dans le tableau A5.2: 
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1 facteur xi niveau bas niveau haut 

1 granulométrie des particules d50 30j..lm 70j..lm 

2 masse volumique des particules PP 200 kgfm3 2500 kgfm3 
(silice) (verre) 

3 diamètre de la buse D 1,5mm 4,5mm 

4 distance buse - plaque H 7,5mm 67,5 mm 

5 masse volumique du gaz pg 1,29 kgfm3 6,04 kgfm3 
(air) (SF6) 

6 vitesse du gaz Vo 20 mis 60m/s 

7 diamètre de la plaque d'impact dpl 60mm 180mm 

tableau A5.2: niveaux de facteur étudiés 

Les intervalles de variation des différents facteur ont été justifiés dans le chapitre I. 

Les expériences ont été effectuées avec la méthode expérimentale décrite dans le 

paragraphe !.3.1. Les résultats, aussi bien les pertes mesurées que les contrastes, sont 

représentés par le tableau A5.3 
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Les contrastes sont obtenus par la relation: 

1 16 

1. = - ""X. ·P. 
1 16 ~ 'i J 

J = 1 

(A5.35) 

Par exemple le contraste 12 s'obtient par la formule: 

1 
-(-19, 7-33,6 + 0,0-8,5-88,0-26,3 + 11,4 + 0,3 
16 

-45,2-50,9 + 10,1 + 0,2-52,0-49,2 + 13,4 + 43,8) 

12 = -17,33 

Afin de déterminer les contrastes significatifs il s'est avéré nécessaire d'effectuer 

quelques essais supplémentaires pour avoir une estimation de l'incertitude 

expérimentale supposée constante sur tout le domaine expérimental. Cette incertitude 

est en général déterminée au centre du domaine (variables réduites égales à 0) pour des 

raisons d'équilibre du plan d'expériences. Des mesures au centre du domaine sont 

difficiles à réaliser expérimentalement. C'est pourquoi le point expérimental a été choisi 

aussi près du centre du domaine que possible. Les mesures sont effectuées avec les 

conditions suivantes: 

gaz: 

diamètre de la buse: 

vitesse du gaz: 

C02 

D= 3.10-3 rn 

Vo = 40 m/s 

H = 37,5.10-3 rn distance buse/plaque: 
particules: tri citrate de sodium, pP = 1860 kgtm3 

granulométrie: 

diamètre de plaque: 

d50 = 50.106 rn 

dpi= 120.10-3 rn 

Les résultats sont consignés dans le tableau A5.4: 

essai 1 2 3 4 

pertes Pi[%] 7,6 8,9 7,6 8,1 

tableau A5.4: étude de la reproductibilité 

5 

6,4 

A partir de ces résultats on calcule l'écart-type cr défini par: 

33 

6 
-y= 

7,2 

_!_ ±pi 
6 i-1 

7,63 
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(A5.36) 

cr = 0,841 

On suppose que la répartition correspond à celle d'une courbe de Student, c'est-à-dire 

une répartition ressemblant à celle de Gauss mais plus aplatie et qui traduit le fait qu'il y 

a peu de mesures pour estimer l'écart-type. L'intervalle de confiance est défini comme 

suit: 

(A5.37) 

La quantité N de mesures est égale à 6 et a = 0,05, N = 6 on trouve dans les tables 
appropriées la valeur t0 ,025 , 5 égale à 2,57. L'intervalle de confiance à 95 % est donc 

déterminé comme: 

~ ~ 

li - 2,16 < li < li + 2,16 

Si le contraste est bien plus grand que l'incertitude la conclusion est aisée, le facteur 

étudié est influent. Dans le cas ou le contraste est plus petit que l'incertitude 

expérimentale, la conclusion sera que le facteur est sans influence. Si le contraste et 

l'incertitude sont du même ordre la conclusion n'est pas évidente. Le facteur peut être 

sans influence ou légèrement influent. 

tableau A5.5: résultats du plan d'expériences, "pertes en maquette chaude" 

On peut donc modéliser les pertes par le modèle suivant: 

P = 28,3- 17,33·X2 + 7,26·X3 + 4,8l·X4 + 6,23·X5 + 7,94·X6 + 6,55·X7 

+ 3,93(X1 ·X2 + X 3 ·X7 + X5 ·X6)- 3,96(X1 ·X3 + X2 ·X7 + X4 ·X6 ) 

+ 4,61(X1 ·X4 + X3 ·X6 + X5 ·X7 ) 

(A5.38) 
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V ali dation du modèle 

Théoriquement, si le modèle est valide, il est possible d'estimer les pertes en n'importe 

quel point du domaine expérimental. On a donc pris, au hasard, des points situés dans le 

domaine expérimental et on a comparé les valeurs des pertes mesurées aux points 

choisis à celle des pertes calculées par le modèle (A5.38). Les résultats obtenus sont 

rassemblés dans le tableau A5.6: 

poudre dso pp D H pg vo dpi Pexp. 
utilisée [x106 [kgfm3] [x103 [xl03 [kgfm3] [m/s] [x103 [%] 

rn] rn] rn] rn] 
PSS 70 900 4,5 10 1,29 40 80 16,6 

PSS 70 900 3,0 37,5 1,29 20 60 4,4 

PSS 70 900 3,0 37,5 1,29 40 100 10,7 

tri-citrate 50 1850 3,0 37,5 1,98 40 120 7,6 
de sodium (C02) 

verre 70 2500 3,0 37,5 1,29 60 120 13,3 

verre 70 2500 3,0 37,5 1,29 20 60 4,0 

verre 70 2500 3,0 37,5 1,29 40 120 6,7 

tableau A5.6: expériences en quelques points du domaine, validation du modèle 

On remarque que: 

- dans le cas des billes de verre l'accord entre modèle et expérience est 

satisfaisant; 

Pc ale. 
[%] 

17,0 

19,8 

26,1 

16,2 

12,7 

6,7 

8,7 

-pour le polystyrène sulfoné (PSS) et le tri-citrate de sodium le modèle prévoit 

des valeurs plus grandes que celles mesurées 

Plusieurs explications peuvent être évoquées: 

1) La masse volumique des particules semble être le facteur prépondérant pour les 

pertes et le modèle suppose une variation linéaire des pertes en fonction de ce 

facteur. Si l'évolution n'est pas linéaire, l'erreur introduite par la linéarisation 

risque de ne pas être négligeable. 

2) La forme des particules est un facteur qui n'a pas été étudié. Il s'avère en effet 

difficile de relier la forme à un critère mathématique simple. Si le PSS et le verre 

sont sous forme de sphères , le tri-citrate de sodium (cristaux cubiques) se 

présente sous forme non sphérique 
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L'étude paramétrique de la densité et de la forme des particules a été traitée à part 

entière dans le chapitre I. 

La conclusion que l'on pourrait apporter à la suite de cette étude est la suivante: le plan 

d'expériences est un outil intéressant à mettre en oeuvre quand l'étude paramétrique 

s'avère être irréalisable (nombre de facteurs trop important...). Il permet 

qualitativement de dire quels sont les paramètres influents pour le phénomène observé. 

Les informations quantitatives qu'il peut donner (modèle ... ) sont souvent à prendre avec 

circonspection, l'hypothèse modèle multilinéaire n'étant pas toujours le reflet de la 

réalité (cf. densité des particules). Il faudrait alors introduire des modèles plus 

complexes. Le plan d'expériences a permis dans le cas présent de préparer une étude 

paramétrique plus ciblée. 
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ANNEXE6 
Courbes granulométriques des poudres utilisées pour le plan 

d'expériences 
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*silice de dso=70.1Q-6 rn 
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*billes de verre de dso=30.10-6 rn 
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* billes de verre de dso=70.10-6 rn 
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ANNEXE7 
Influence de nombres adimensionnels sur les pertes en maquette froide 

1/ Influence du nombre de Reynolds sur les pertes 
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3/ Influence du nombre d'Archimède sur les pertes 
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Nomenclature des annexes du chapitre 1 

C constante 

Co coefficient de traînée 

D diamètre de buse (rn) 

dp diamètre de particule (rn) 

dpl diamètre de la plaque d'impact (rn) 

Dr diamètre du raccord entre la buse et le tube en verre (rn) 

Dt diamètre intérieur du tube de verre (rn) 

e coefficient de restitution 

Ei valeur vraie de l'effet du paramètre Xi 

f, fo coefficients de frottement dynamique et statique 

f/2 coefficient de frottement du gaz dans la buse 

F constante 

g accélération de la pesanteur (m.s-2) 

H hauteur buse-paroi (rn) 

k fonction de la variable z r2 

K constante 

li contraste associé au facteur Xi 

P pertes(%) 

r rayon (repère) (rn) 

n 

rj 

rnp 

ro 

q 

t 

Umoy 

rayons définis sur la figure 1.9 

distance d'arrêt (rn) 

position initiale de la particule dans la buse (rn) 

coordonnées relatives au repère lié à l'abscisse du choc 

rayon de la frontière extérieure de la zone de jet libre (rn) 

rayon maximal du noyau potentiel (rn) 

rayon correspondant à la fin de la couche limite en zone centrale 

rayon correspondant à la jonction du jet d'impact et du jet pariétal (rn) 

temps (s) 

durée de la trajectoire (s) 

vecteur vitesse de particule (m.s-1) 

vecteur vitesse de glissement de particule (m.s-1) 

vecteur vitesse de particule juste avant un choc (m.s-1) 

vecteur vitesse de particule juste après un choc (m.s-1) 

vitesse moyenne d'une particule pendant sa trajectoire (m.s-1) 
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Ut vitesse terminale de chute (m.s-1) 

V vecteur vitesse de gaz (m.s-1) 

Vo vitesse du gaz en sortie de buse (m.s-1) 

Vr vitesse radiale gazeuse (m. s-1) 

Vt vitesse moyenne dans le tube d'entrée (m.s-1) 

w nombre fonction des vitesses linéaires et de rotation de particule avant 

choc sur la paroi 

(x, y, z) coordonnées dans le repère fixe lié à la plaque 

Xi variable réduite associée au paramètre Xi 

Xi paramètre du plan d'expériences 

Xi,max, Xi,min valeurs maximale et minimale du paramètre Xi 

ZQ, Z1, Z2 

cotes délimitant les différentes zones du jet gazeux (rn) 

cote correspondant à la limite extérieure du jet pariétal (rn) 

symboles grecs 

angle du jet(rad) 

épaisseur de la couche limite turbulente (rn) 

épaisseur de la couche limite en zone centrale (rn) 

moyenne des réponses dans le plan d'expériences 

viscosité dynamique du gaz (Pa.s) 

masse volumique de gaz (kg.m-3) 

masse volumique de particule (kg.m-3) 

vecteur rotation de la particule (rad.s-1) 

vecteur rotation de la particule juste avant un choc (rad.s-1) 

vecteur rotation de la particule juste après un choc (rad.s-1) 

nombres adimensionnels 

Archimède (Ar) 

Fraude (Fr) 

Reynolds (Re) 

y2 
_o 

gD 
PgVo D 

!lg 
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Reynolds terminal de chute (Ret) 

Stokes (Sto) 

Pgut dp 

llg 

pPd~V0 
18~-tgD 
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ANNEXE 1 
Recherche de la réaction modèle 

Cette annexe dresse une liste non exhaustive de réactions de décomposit~ons thermiques 

de solides issue d'une recherche bibliographique. Les références bibliographiques 

relatives à cette annexe sont regroupées dans la bibliographie à la fin du chapitre il. 

Quelques exemples de décomposition thermique peuvent êrre cités: 

- pyrolyse de déchets urbains 

-pyrolyse de polyesters, polyéthers et de polyurées 

- décomposition thermique du perchlorate d'arrunonium 

- pyrolyse de différents types de biomasse et charbon ..... 

Les cycles thermochimiques sont des cycles qui ont pour but de dissocier, par un procédé 

solaire à haute température, de façon indirecte l'eau. Certaines étapes intermédiaires 

consistent en la décomposition thermique de sels (Lédé et Villermaux,1983). Par 

exemple: 

2FeCI3 
58 0K 

llOOK 

(étape du cycle AGNES) 

1 
MgO + S02 + -02 (étape d'un cycle dérivé du cycle \VESTINGHOUSE) 

2 

Kuhn et al. (1995) font état de la décomposition de l'oxyde de fer en poudre Fe304 

2100K 3 1-4y 
--Fe1_y0 + 0 2 1-y 2(1-y) 

Cette décomposition nécessite une température de réaction de l'ordre de 2100 K afin 

d'obtenir un taux de conversion de 50% pour un temps de réaction de 10 s dans un four 

au graphite. Les températures de décomposition mises en jeu dans ces cycles dépassent 

largement la gamme de températures que l'on s'est fixée. 

Le bois contient différents composés (cellulose, lignine, ... ) mais sa pyrolyse est souvent 

représentée par celle de la cellulose. D'après Bradbury et al. (1979): 

47 



Â.nne.xes du chapi-tre. 'L 'L 

cellulose 
{ 

k 3 >condensables+ gaz 
k

1 >cellulose· ----"~ 
k, charbon+ gaz 

cellulose·représente la cellulose activée, composé instable, dont on ne connaît pas les 

propriétés. On suppose que la cellulose passe par un état instable liquide ou plastique 

avant de se transformer en condensables ou en charbon et gaz. La littérature propose les 

constantes cinétiques suivantes : 

ko1 = 2,8 1Q19 s- 1 

E 1 = 242,4 k:J/mol 

kQ2 = 1,3 1Q10 s-1 

E2 = 150,5 k:J/mol 

k03 = 3,28 1Q14 s-1 

E3 = 196,5 k:J/mol 

La réaction de formation de la cellulose activée s'effectue, d'après Lédé et al. (1987) à 

des températures proches de 739 K (modèle de fusion de la cellulose). Elle est du premier 

ordre par rapport à la cellulose. D'autre part, cette réaction appartient aux cinétiques 

rapides. Le problème réside dans la détermination de la fraction de cellulose ayant réagi et 

dans le fait que la cellulose se présente sous forme de bâtonnets. Des essais de projection 

de cellulose sur la plaque chaude n'ont pas permis de mettre en évidence la décomposition 

de la poudre (Hanotel,1994). 

Les réactions de décomposition qui ont fait l'objet d'études plus approfondies sont les 

décompositions des carbonates des métaux alcalino-terreux, les décompositions des 

formiates des métaux alcalins et alcalino-terreux et la décomposition des oxalates. 

En ce qui concerne la décomposition des carbonates des métaux alcalino-terreux en milieu 

atmosphérique, seules les valeurs cinétiques de la réaction de décomposition du carbonate 

de calcium ont été trouvées (Li,l991): 

CaC03(s) 1120 K 
CaO(s) + C02 (g) 

L'énergie d'activation se chiffre à 205,7 k:J.mol-1 et le facteur préexponentiel à 8,41·106 

s-1 (Dollimore et al.,1992). La température de réaction reste toutefois trop élevée pour la 

mettre en œuvre dans le cas présent 

La décomposition des formiates est, elle aussi, du type requis: endothermique, produits 

solides et gazeux. Le problème est que la décomposition des métaux alcalins, par exemple 

celle de sodium 

4 NaHC02 
573-720 K 
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est accompagnée d'une fusion du formiate (Gmelin, 1961; Bamford et Tipper,1980). On 

obtient, de plus, un mélange de produits compliquant la détermination d'un taux de 

conversion. Ceci est aussi valable pour les formiates des métaux de transition où, dans la 

plupart des cas, on ne sait même pas exactement quels produits se forment. La 

décomposition des métaux alcaline-terreux est plus conforme au type de réaction cherché. 

Le formiate de calcium se décompose de la façon suivante (Gmelin,1961): 

630-823 K 

La décomposition du formiate de magnésium à 610-720 K (Bamford et Tipper,1980) 

donne l'oxyde correspondant. On n'a malheureusement pas trouvé de constantes 

cinétiques. 

Les oxalates se décomposent endotherrniquement de l'une des façons suivantes: 

MC03 +CO 1 

MO+CO+C02 

M+2C02 

II 

III 

(Bamford et Tipper,1980) 

Le cas 1 est valable pour les métaux alcalins et quelques métaux alcaline-terreux. La 

littérature donne les informations suivantes (tableau Al.1): 

sodium 

737-814 

tassium 754-798 

calcium 698-919 [2] 

314±8 [1] 

strontium 697-774 [2] 

643-743 

baryum 741-760 

663-743 

Tableau Al.l. Données relatives à la décomposition des oxalates (réaction de type I). Les références 

sont les suivantes: [l]=(Bamford et Tipper.1980), [2]=(Dollimorc ct Griffiths.1970), [3]=(Gmclin,l961). 
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Le cas II s'applique aux autres métaux alcalino-terreux, au thorium et au cérium et à 

certains métaux de transition (tableau A1.2). Le fer se décompose aussi en métal 

(mélange de produits ). 

magnésium 

thorium 

cérium 

chrome cm) 

zinc 

700-778 

677-745 

592-663 

645-663 

595-622 

623-648 

616-669 

588-637 

615-656 

620-646 

695-726 

297 

03·1016 

[2] 

[2] 

[2] 

[1] 

Tableau Al.2. Données relatives à la décomposition des oxalates (réaction type II). Référence 
[4]=(Dollimore et al., 1992). Les autres références sont les mêmes que celles employées dans le tableau 
II.4. Les données de la source [2] se réfèrent au milieu d'azote. 

Le cobalt se décompose aussi suivant la réaction de type III . La température de sa 

décomposition est 628-644 K (Dollimore et Griffiths,1970). ll existent d'autres oxalates, 

par exemple ceux d'aluminium, de nickel et de cadmium, mais on ne connaît pas les 

produits de leur décomposition. 

L'oxalate de zinc est la seule substance pour laquelle on dispose de toutes les valeurs 

cinétiques: 

ZnC204 ----7 ZnO +CO+ C02 

L'inconvénient majeur est que cette substance n'est pas disponible dans le commerce, il 

faudrait donc la produire. 

En ce qui concerne la décomposition des oxalates des métaux alcalins, par exemple celle 

du sodium: 
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Faute d'avoir trouvé les facteurs préexponentiels, on ne connaît pas les temps 

caractéristiques de ces réactions. La détermination du taux de conversion pourrait être 

effectuée par dosage des ions C2042- par KMn04 en milieu sulfurique et par titration 

acide-base des ions C032-. Contrairement à l'oxalate de zinc, les oxalates des métaux 

alcalins sont facilement disponibles dans le commerce. 
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ANNEXE2 
Schéma de la plaque chauffante et de son système 

d'alimentation électrique 

220 v 

280 

élément chauffant 
Thermocoax 
partie inférieure 

220V 

Il 

altemostat régulateur 

élément chauffant 
compensant les 
effets de bord 

plaque 
chauffante 

1: Thermocoax de bord 2: Thermocoax principal partie supérieure 
3: Thermocoax supplémentaire partie inférieure 
Les deux régulateurs sont commandés par le même thermocouple 
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ANNEXE 3 
Angle de récupération a 

Calcul de a. et de .L1a. en fonction de r 

bu 

caches en verre 

La distance x est donnée par l'écartement entre les caches de verre. On connaît r, on 

calcule a. et dd. Pour placer la buse on mesure la distance dd à partir du bord de la plaque: 

c'est sur cette valeur de dd que va porter l'incertitude sur a.. 

a. = 2Arc co{ d:) 

Supposons une erreur de lecture de 10-3 rn sur dd, la distance x restant la même. 

dd' 
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2 

~ = r2 -dd2 = r©-dd© 
4 

d ©ù: r'2 = r2 + ( dd '2 -dd 2 
) 

dd'= dd ±0,1 (dd et r en cm) 

dd'2 = dd2 + 0,01 ± 0,2dd 

~ r'2 = r2 + 0,01 ± 0,2dd 

(
dd') Sachant que: a'= 2Arccos 7 

On obtient: a'= 2Arccos( d~2 + 
0

•
01 

± 0,
2

dd J 
r +0,01±0,2dd 

On définit: L1a = max(a' dd=-0,1-a; a' dd=O,I -a) 

Les résultats sont consignés dans le tableau ci-dessous: 

r(m) dd (xi02 rn) a (rad) a' (dd=-0,1) 

(rad) 

0,02 1,67 1,17 1,22 

0,03 2,47 1,21 1,25 

0,04 3,57 0,93 0,96 

0,05 4,39 1,00 1,02 

0,06 5,50 0,82 0,84 

0,07 6,74 0,55 0,56 

0,08 7,53 0,69 0,70 

0,09 8,58 0,61 0,62 
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a' (dd=0,1) L1a (rad) 

(rad) 

1,11 0,06 

1,18 0,04 

0,91 0,025 

0,98 0,02 

0,81 0,014 

0,54 0,01 

0,68 0,009 

0,61 0,008 
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ANNEXE 4 
Comparaison des modes de titrage 

On cherche à comparer les deux modes de titrages proposés par le titrateur Tacussel TI

Processeur-2: addition continue des réactifs ou addition incrémentielle. 

La solution-étalon est constituée de: 

0,2213 g de NaHC03 et 

0,0298 g de Na2C03 

Les valeurs théoriques des volumes d'équivalences et du taux de conversion sont 

déterminées par les relations: 

TA = mNa2C03 1 ( [ HCl ] MNa2C03 ) 

TAC= [ HCl ]-1 ( mNaHC03 1 MNaHC03 + 2 mNa2C03 1 MNa2C03 ) 

Xbac,calc = 2T A 1 TAC 

= 1 1 ( mNaHC03 MNa2C03 1 2 mNa2C03 MNaHC03 + 1 ) 

= 0,176. 

Le mode continu avec une vitesse maximale de 6 ( repère de 0 à 9 ) donne un taux de 

conversion de 

Xbac,mes = 0,186 

et le mode incrémentai avec un volume maximal de 0,25 ml par incrément un taux de 

Xbac,mes = 0,189. 

Les valeurs du pH initial, de TA et de TAC sont presque identiques. Une vitesse 

maximale du titrage continu supérieure à 6 donne des X plus grands. 
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ANNEXE 5 
Etalonnage du titrateur 

L'étalonnage consiste à titrer des solutions-étalon contenant une masse déterminée de 

NaHC03 et/où de Na2C03 et à comparer les volumes d'équivalence obtenus avec ceux 

obtenus par calcul. Les valeurs théoriques de TA et de TAC (TACcalc et TAcalc 

respectivement) sont données dans le tableau A5.1. 

solution de NaHC03 mNaHC0
3 

TACcalc = 
[HCI] M NaHCO 

3 

TAcaJc=O 

solution de Na2C03 TACcaJc=Ü 

mNa
2
co

3 
TAcalc = 

[HCI] MNa CO 
2 3 

mélange NaHC03fNa2C03 
1 ( mN.HC03 mN,2C03 J 

TACcalc = -- + 2 
[HCI] MNaHCO MNa CO 

3 2 3 

mNa
2
co

3 
TAcalc = 

[HCI] MNa CO 
2 3 

Tableau A5.1. Valeur théorique des volumes d'équivalence TAC et TA. 

ll est à noter que les TA et TAC déterminés pour ces solutions étalon sont du même ordre 

de grandeur que les volumes d'équivalence qui seront obtenus ultérieurement dans les 

campagnes de mesures du taux de conversion. 

Tous les volumes dans cette annexe seront exprimés en ml. 
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11 Solutions de NaHC03 seul 

rn NaHC03 (g) TAC mes (ml [H Cl] TAC cale (ml Ll TAC/TACcalc 
(molli) 

0.0243 11.41 0.0267 10.83 0.053 
0.0118 5.69 0.0267 5.26 0.081 
0.0134 6.47 0.0267 5.97 0.083 
0.0081 3.90 0.0267 3.61 0.080 
0.0045 2.19 0.0267 2.01 0.091 
0.0144 6.82 0.0263 6.52 0.047 
0.0296 13.70 0.0263 13.40 0.023 
0.0031 1.06 0.0258 1 .43 0.26 
0.0055 2.49 0.0258 2.54 0.019 
0.0141 6.59 0.0258 6.50 0.013 
0.026 11 .82 0.0258 11.98 0.014 
0.0362 16.74 0.0258 16.68 0.004 
0.0077 3.04 0.0258 3.49 0.127 

Dans ce tableau: TACmes= TAC mesuré et TACcaJc=TAC théorique obtenu à partir des 

relations du tableau II.8. Visualisation des erreurs (figure A5.2) 

0.2 

0 0.15 -ca 
0 

() 

< 
l-
ü 0.1 
< 
1-
<l 

0.05 

0 

0 

········~-~----·--·r·---r·· ··-···-
......... o ................ r ................................ T ................................ 1 ............................ .. 

o ~oo ~ ~ 
~ ~ ~ 

.?. ........................ t .......... o ................... l ...... o ...................... t ............................ .. 
~ ~ ~ 

0 l o l o oj 
5 10 15 20 

TACmes {ml) 

Figure A5.2. 6 T AC{T AC cale en fonction de TAC mes pour une solution de NaHC03. 
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On constate que: 

jTACcalc -TAC j 
- pour TAC < 5 ml l'erreur défmie par: mes est de l'ordre de 10% 

TACcalc 

-pour des TAC compris entre 5 et 10 ml cette erreur est inférieure à 5% 

On a observé que la courbe titrimétrique pouvait présenter dans certaines conditions 

(grande masse de NaHC03) une inflexion qui serait normalement attribuable au Na2C03, 

et ceci même quand il n'y pas de carbonate (taux de conversion fictif). Ce taux mesuré 

est selon toute vraisemblance dû à un artefact de l'appareil et non pas à la présence de 

carbonate dans la solution dosée. 

On aura donc intérêt à travailler avec solutions pour lesquelles leT AC est supérieur à 5 

ml. 

2/ Solutions de Na2C03 seul 

rn Na2C03 (g) TA mes (ml) [H Cl] TA cale (ml) ilTA/TAcalc 
(molli) 

0.003 0.96 0.0267 1.06 0.094 
0.0023 0.80 0.0267 0.81 0.022 
0.0059 1.94 0.0267 2.08 0.069 
0.0041 1 .41 0.0267 1 .45 0.027 
0.004 1.34 0.0263 1.43 0.065 
0.008 2.72 0.0263 2.87 0.054 
0.0132 4.35 0.0263 4.73 0.081 
0.001 0.34 0.0267 0.35 0.038 
0.0014 0.42 0.0267 0.49 0.151 
0.0011 0.29 0.0267 0.39 0.254 
0.0085 3.70 0.0264 3.03 0.221 
0.0067 2.42 0.0264 2.39 0.013 
0.0048 1. 71 0.0264 1. 71 0 
0.0032 1 . 11 0.0264 1.14 0.026 
0.0019 0.64 0.0264 0.68 0.059 
0.0009 0.39 . 0.0264 0.32 0.218 
0.0008 0.24 0.0267 0.28 0.151 

Dans ce tableau: T Ames= TA mesuré et T Aca1c=T A théorique obtenu à partir des relations 

du tableau IL8. Visualisation des erreurs (figure A5.3) 
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Figure A5.3. ~TA!I"Acalc en fonction de TArnes pour une solution de Na2C03. 

Dans le cas d'une solution de Na2C03: · 

5 

- pour TA < 0,4 ml l'erreur définie par: IT Acalc - T Ames 1 est supérieure à 20% 
TAcalc 

-pour des TA compris entre 0,4 et 3 ml cette erreur est de l'ordre de 5% 

On aura intérêt à travailler avec une masse de Na2C03 correspondant à un TA supérieur à 

0,5 ml, valeur semblant correspondre à la limite de détection de l'appareil. 
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3/ Solutions contenant NaHC03 et Na2C03 

rn rn TAC mes TA mes [H Cl] TAC cale TA cale X bac 
NaHC03 Na2C03 {rn 1) (rn 1) (rn o 1/1 (rn 1) (rn 1) cale 

( g ) { g ) 
0.0112 0.0051 8.75 1.63 0.0267 8.60 2.27 0.53 
0.0223 0.0019 12.14 0.75 0.0267 11 .29 0.85 0.15 
0.0113 0.0045 8.67 1.53 0.0267 8.22 2.01 0.49 
0.0102 0.0042 7.85 1.38 0.0267 7.52 1.87 0.50 
0.0093 0.0033 6.68 1.01 0.0263 6.58 1.49 0.45 
0.0691 0.0025 34.68 1.06 0.0267 32.58 1.11 0.07 
0.0535 0.0019 26.62 0.70 0.0267 25.20 0.85 0.06 
0.0688 0.0021 34.37 0.93 0.0267 32.16 0.94 0.06 
0.0234 0.0051 14.76 1.88 0.0263 14.25 2.31 0.32 
0.030 0.0050 17.76 1.89 0.0261 17.24 1. 81 0.21 
0.025 0.005 15.62 1.81 0.0261 14.98 1.80 0.24 
0.025 0.003 13.96 1.09 0.0261 13.55 1.08 0.16 
0.020 0.005 13.25 1.83 0.0261 12.72 1.81 0.28 
0.020 0.0034 11 .92 1.13 0.0261 11 .56 1.23 0.21 
0.015 0.005 11.09 1.88 0.0261 10.44 1 .81 0.35 
0.015 0.003 9.18 1.08 0.0261 9.0 1.08 0.24 
0.015 0.001 7.92 0.40 0.0261 7.19 0.36 0.1 
0.010 0.005 8.68 1.89 0.0261 8.16 1 .81 0.44 
0.010 0.001 5.50 0.35 0.0261 5.27 0.36 0.14 
0.005 0.005 6.21 1.73 0.0261 5.89 1.81 0.61 
0.005 0.001 3.12 0.25 0.0261 3.0 0.36 0.24 
0.0248 0.0041 15.01 1.69 0.0263 14.17 1.86 0.26 

Dans ce tableau: TACmes= TAC mesuré et TACca1c=TAC théorique obtenu à partir des 

relations du tableau A5.1. Visualisation des erreurs (figure A5.4) 

T Ames= TA mesuré et T Aca1c= TA théorique obtenu à partir des relations du tableau ll.l. 

Visualisation des erreurs (figure A5.5) 

60 

X bac 
mes 

0.37 
0.12 
0.35 
0.35 
0.30 
0.06 
0.05 
0.05 
0.25 
0.21 
0.23 
0.16 
0.28 
0.19 
0.34 
0.25 
0.10 
0.44 
0.13 
0.56 
0.16 
0.22 



0.2 

0 0.15 
C'tl 
0 

() 

ct 
t: 
() 

ct 
1-
<l 

0.1 

0.05 

0 
0 

Â.nne:.x.es d.u chapitre 'L 'L 

·r·· ··r·········r········r·- r·· ·r·r·· ··· 
···········r·············r···~·····T·············r·············r·············r···········T··········· 

1 1 1 1 ; ; d. 
1 1 0 1 10 1 d ............ ~ ......... e·+ .............. + .............. + ................ ; ................ ~ ............... f .......... .. 
1 0 1 0 1 ; ; ; 
: : : : : : : 
1 o o1 1 ~ ~ ~ ~ 
: : : : : : : 

5 10 15 20 25 30 35 40 

TACmes (ml) 

Figure A5.4. !!. TAC{[ ACcalc en fonction de TACmes pour une solution de Na2Cû3/NaHC03 

0.4 

0.35 

0.3 
0 

C'tl 0.25 0 
ct 
1-..._ 0.2 ct 
1-
<l 

0.15 

0.1 

0.05 

0 
0 

. . . 
ouooooouoooooooouooooooooooÊoououooooooooooouo•o•n•••••••ruuuon•••••••••••••n•u•uu•r•••no•ou•o•••uouuoo•u•• 

l p 1 
ouoooooooooooooououoooo .... :ouoooooooouoooooooooouoooooooo("ooooooooouooo .. uooooooooooouoo:O••ooooooooooooooooooooooooooo 

1 1 0 1 ° .............................. ~ ................................. r ................................ o ......................... . 
~ ~ ~ ............................. l ........... ~ .................. r ................................ r ........................... . 

······· .. ·····················r············ .................... r·································r····························· 

1 0 1 1 .............................. ~ ................................. Î ................................. t .......... 0 ............. .. 

~ Ë Ë 
.............................. j ................................. ~.o ............................ ~ ............................ . 

~ ~ ~ 

0.5 1 
TArnes (ml) 

1.5 2 

Figure A S.S. li. T A!T Ac ale en fonction de T Ames pour une solution de N:QC03/NaHC03 

61 



Dans le cas du mélange des deux ions on utilise comme critère de comparaison le taux de 

conversion "local" Xbac égal à 2TA!fAC. Sur la figure A5.6 Xbac,mes a été représenté en 

fonction de Xbac,calc· 

0.7 

0.6 
If) 
Cl) 

E 0.5 
()-

ct) 

.J:J 0.4 x 

··············l················1··················r···············1··················r················ .............. . 

~-·=:r:.:==r.:··· :· ... ;::::::.r .:=~~ . :=····· 
0.3 

! : : a : : 

ooouoooouooo~oouoooooo .. oouoo~uooooooooooooooo 
0 

uuuuoooo .. oo~o•O•o••O••Ooooo~ooooouoooouooooo~oooooououoooo 
• • • • 0 • 

~ i io i i i 
0.2 

0.1 

: . : : : : ··············r................ . . ............. 1 ................. 1 .................. r ................. r ............. . 
............. .. .............. r ................. r ................. 1 .................. r .................. r .............. . 

0 
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 

xbac, cale 

Figure A5.6. Tracé de Xbac,mes en fonction de Xbac,mes 

On en conclut que pour des Xbac inférieurs à 0,3 la méthode de dosage est tout à fait 

fiable. Pour des conversions plus grandes des écarts apparaissent. Ceux-ci peuvent être 

dus à des TAC plus faibles impliquant une augmentation de l'erreur relative au TAC. 

Dans toutes les expériences qui vont suivre Xbac restera inférieur à 25%. 
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ANNEXE 6 
Calcul des écarts de surface 

annexe relative au § 11.3.5 

surface de la portion de cercle Aa.: 

surface du triangle Ali; 

A/1 = 1/2 a b sin "{ soit encore An= 1/2 rpl ( rpl- r) sin~ 

relations trigonométriques 

sin"{ _ sin( 1t -a 1 2) 

( r pl - r) - r pl 
et "{= a/2- ~ 

On obtient: 

~ = a/2- sin-1 { ( 1 - r/rpl) sin ( 1t- a/2) } 

d'où la valeur de A: 

A = 2 A~ - Aa- rpl ( rpl - r ) sin ~ 

A = rp12 ~ - r2a/2 - rpl ( rp1 - r) sin ~ 

L'' d urf d'fi . ecart es ace est e m1 par: N(A A) + a. 
r rpl a(rad) ~ (rad) A ( cmL) A/(A+Aa) 

(xi0-2 rn) (xi0-2 rn) 
4 5 p/3 0,423 0,154 0,018 
7 12 _l) 14 0,233 0,419 0,021 
8 12 p/4 0,265 0,435 0,017 
9 12 _p_/3 0,398 0,978 0,023 
10 12 p/3 0,440 0,798 0,015 
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ANNEXE 7 
Granulométrie des _poudres utilisées 

Il Granulométrie du bicarbonate de sodium utilisé dans la détermination 

du taux de conversion X~ (§II.3.6)- mesure par Mastersizer Malvern 

9,5-14,1 12 1,0 
14,1-17,1 15,5 0,5 
17,1-20,9 19 0,7 
20,9-25,5 23 1,2 
25,5-31,0 28 2,3 
31,0-37,8 34,5 5,7 
37,8-46,0 42 12,8 
46,0-56,1 51 21 ,8 
56,1-68,3 62 21,7 
68,3-83,3 76 14,9 
83,3-101 92 8,0 
101-124 112 3,9 
124-151 137 1, 7 

Une expression mathématique de cette granulométrie est obtenue au moyen d'une 

équation de type Rosin-Rammler: %massique = 100 (1- exp[-( _i_ )rn]) 
do 

100 
0 l 

80 

Q) 
::::1 60 .2" 
rn 
rn 
ca 
E 40 
cf. 

20 

-· ·r-· · r · --~-· r· ·r· -r -
ooooooooooooo••:.••oooooooooooooooo•:••••••• .... ooouoo ,••ooooooooooooooo•:•••ooooo•oooooo .. o-?••••••••••••uoooo~ooooooooooooooo 

-...... L-... 1 ... __ t.l_.4ql,MJ~ 
~ ~ ~ ~ d 0 ~61,7 11rh 

········+-······ i--·--·j .. ···-i-······1-·· -+-· .. 
0 

0 20 40 60 80 100 120 140 
. 6 

dtamètre (x10 rn) 
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2/ Granulométrie du bicarbonate de sodium utilisé dans J'étude des pertes 

en présence de réaction chimigue (§II.3.5) et dans J'extension des 

conditions opératoires (§11.3.8) 

Upper ln Lower Ur.der Upper 1n Lower Unéer!Upper 1n Lower Under Span 
1.17 

121! 0.9 lÜl 98.9 11.&- 0.7 Y.4S 5.7 
101 2. 5 83.3 %.4 9.48 0.5 7.78 5.2 D(~, 3J 
83.3 6.2 63.3 90.2 7.78 0.4 &. 3'3 ~.8 43: 03}11 
68. Y=12.~:-ôb.I 78.1 b. 3'3 (l, 4 5.24 4.4 

bOO 0.0 4S2 I((l :.s.-1 :-1 a.<~·.~ c~ o 59.81 5.2~ 0.3 4.3{1 4. 1 D(~,2J 
4'32 0.0 404 100 ~:~{.i§~~-t:g 't{l, 8 4. :;o 0.2 3.53 .• il 

J:j, 78].!! j,' 

404 0.0 13:2 100 25.!> 3.53 0.2 2.90 3.7 
3.32 0.0 272 JO(! 3j,Q 9.2 25.5 lb.-1 2.90 0.2 2.38 ~ : J}[v.0.9) ~·J 

272 0.0 22'1 100 25.5 5. (l 2~1., 1:. ~ --::..33 0:-Tl. 95_ . j~~ sa: Olll• 
2"24 0.0 1&3 lllU ;:o.~ 2.& l'!. ! ~-~ 1. ~5 o. 1 -1. bll 3.3 
183 0.0 151 1(;0 ! 17.1 1.5 't.:. .. 7.~ 1. bO :. l. 5 1.32 . 1. 9 DCv, O.ll ~.,. ~ 

151 0.2 124 ':9.711~.1 ·-·1. 0 1!.S l-.4 J.32 1. 9 ·o.~.(! 0.0 19.13JU 

Source = :Sa1ple BeaJ l enotr. = 2.4 JJ llo del Jndp 
!:esJdual' = l. 957 ;: Dtv,ü.SJ 

Focal lenotll = 300 JI ùos.curat1on = 0.1040 volu1e Conc. = 0.02~5:: 41.bïp• 
~'resentatïon = S~nd Yolun é i st:-i Du~ 1 on S?.S.A 0.2518 J.?fgJ. 

i~ · · :r- iB 
1 lh / 1 
1 fïll 1 1 
1 Il il 1 1 
l .J 1 1 il/ 1 
1 IIIIIV l 
1 1 i Il ii 1 
1 i l 1 i lii l 
t ~~i:!h i 
1 li; i :1 Il ! 
1 Ill 1 V! Il 1 
t 1 i 1 1!1 Il i 
1 1 1 ! i:~ : 1 1 1 

5
-1 n Il Ill Il 1 -

Ï. Oi llliJiiih D 
1 1 i 11,'111111 l 
1 Ill ri 11111 1 
T ri 1 U 111111 1 
1 Ill !111111 h 1 
l llll!lllllll 1 
1 r{ 1 1'11111111 L.... 1 
1 IliA li llllllll 1 
~ n!YIIlllllllll ! 
1 IIYlllllllllllL 1 
l fl(l 1 li 1 Ill Ill Ill 1 

}_r{h ~"it41111 lllllllllll h_ 1 
;.., IJ..H--7------__ ,_. ... rl-rillllllllllllllllllllll h..... 1 ~ 
~-~' ~-~•u•6~-~~==~~~j'~l~'l~l~'!~'!'u'~'~"~'~'I~'W"~'i~•·w•~!·.~·~~-'~!'+I~'!'+I~?'W•~----+--+~-+!~!~FH!H!~!----~·~ 

..tQ '· ~- -400 
.l.O .1.00 

Pa. .. ,tis1e size (~);. 
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ANNEXE 8 
Résultats des mesures de taux de conversion. Incertitudes 

11 Résultats bruts des mesures de la campagne d'expériences du § 11.3.6. 

3 1,21 

4 0,93 

5 1,00 

6 0,82 

7 0,55 

8 0,69 

Taux de conversion Xexp en fonction du rayon r à une température de plaque égale à 673K. 
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3 1,21 

4 0,93 

5 1,00 

6 0,82 

7 0,55 

8 0,69 

Taux de conversion Xexp en fonction du rayon r à une température de plaque égale à 873K. 

2/ Incertitudes sur Xexp 

L'expression de Xexp contient cinq grandeurs déterminées directement par mesures: a, 

mo, [HCl], TAC et TA et une déterminée à partir des grandeurs mesurées: pertes P. 

La différentiation de Xexp conduit à: 

~exp = .0..a +&no+ .0..P + .0..[HC1] + .0..TAC + 2 .0..TA 
1-Xexp a mo 1-P [HCl] TAC-2TA TAC-2TA 

Estimation des différents termes: 

- .0..a varie avec r. Ses variations sont explicitées en annexe 3. La valeur moyenne de .0..a 

est de l'ordre de 0,02 rad. 

- .0..mo est imposé par la balance de précision: .0..mo= O,OOlg. Dans la cas d'une 

expérience avec cumul de projections: .0..mo=i.O,OOlg, i étant le nombre de projections. 
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- la plus grande incertitude expérimentale est celle liée aux pertes P. K.Künzig (1995) 

a estimé à partir de la relation (II.20) le rapport .tlP/(1-P) et a montré que dans les 

conditions opératoires standard ce terme valait en moyenne 0,16. 

- .tl[HCI] est pris égal à 0,05 mol/1. La concentration de HCl étant globalement la 

même dans toutes les expériences on prend .tl[HCI]/(HCI] égal à 2.10-2. 

- les étalonnages de TAC et de TA (cf. annexe 5) et la gamme des volumes obtenus 

lors de ces expériences suggèrent de prendre .tl T AC=0,05 TAC et .tl TA=O, 10 TA 

Les tableaux A8.1, A8.2 et A8.3 donnent les incertitudes AXexp pour les expériences 

effectuées à 673, 773 et 873 K respectivement. 

3 -0,052 

4 -0,102 

5 0,046 

6 0,084 

7 0,145 

8 0,375 

Tableau A8.1. Incertitudes pour T p=673 K 
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4 -0,021 

5 0,100 

6 0,105 

7 0,348 

8 0,431 

9 0,747 

Tableau A8.2. Calcul des incertitudes sur Xexp à Tp=773 K. 
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4 -0,038 

5 0,257 

6 0,365 

7 0,359 

8 0,703 

Tableau A8.3 Incertitudes pour T p=873 K 
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ANNEXE 9 
Etalonnage du rotamètre 

Air, 0=1,5.10-3 m, bille en saphir (repère au milieu de la bille) 
0,1 ~--------------------------------------------~~~ 

5 

0,1 
Cil 0 ...... -
s:::: 
&> ... 
.0 
-cl 
"'C 

0,0 
5 

0,04-~~--~--~--~--~--~----~--~--~--~--~--~ 

0 0 20 40 60 80 100 120 

gradua ti on rota mètre 
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Air, 0=3.10-3 rn, bille de tantale (repère au milieu de la bille) 
0,5~------------------------------------------~~--~ 

0,4 

§ 0,3 

0,2 

4 5 6 7 8 

graduation ro tamèt re 

Air, 0=4,5.1 o-3 rn, bille de tantale (repère au milieu de la bille) 

1,0.-----------------------------------------------~-. 

0,8 

(/) 

:::::: 0,6 

.. 
:ë 
~ 0,4 

0,2 

2 4 6 8 10 12 14 

gradua tian r otamè tre 
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ANNEXE 11 
Importance de la conduction particules/plaque 

Influence du rayonnement sur la température indiquée par un 
thermocouple 

11 Importance de la conduction particules/plaque 

Pour des temps de contact très courts le coefficient de transfert de chaleur limite hlim 

traduit le transfert de chaleur par conduction entre la particule et le petit volume de gaz 

supposé à la même température que la paroi situé entre la particule et la paroi et a pour 

expression (Schlünder, 1980): 

4Àa 20 d 2 'Ô 
hlim = _o [(-+ 1)ln(-E.+ 1) -1] avec 0 = 2A---

dp dp 20 'Ô 

0 désigne l'épaisseur du film de gaz résiduel entre la paroi et la sphère, 8 est appelé 

coefficient d'accommodation. Il est fonction de la masse molaire du gaz et de sa 

température; pour l'air, à 500°C, il vaut 0,624. 

Àg est la conductivité thermique du gaz à la température de la paroi. Pour de l'air à 500°C 

Àg=5,7.1Q-2 W.m-1.K-l. 

A est le libre parcours moyen d'une molécule de gaz et vaut à 500°C 2,16.10-7 m. 

On a alors 0=9,54.10-7 rn et 

hlim~ 19200 W.m-2.K-1 pour une particule de 20 J.lm 

hlim= 7000 W.m-2.K-1 pour une particule de 100 J..tm. 

Le temps de contact entre la particule et la plaque peut être estimé par la théorie de 

l'impact élastique de Hertz, citée dans Schlünder (1980). La durée de l'impact a pour 

expression: 
2 

t0 =2.943~ RpV 

a0 désignant le rayon maximal de l'aire de contact entre la particule et la plaque et 

s'exprimant sous la forme: 
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rn est la masse de la particule, V la vitesse d'impact, Rp le rayon de la particule, Ey le 
module d'Young équivalent: Ey=[(l-ni2)/Ey}+(l-n22)/Ey2]-1 Eyi et Vi étant 

' 
respectivement les modules d'Young et les coefficients de Poisson de la plaque (i=l) et 

de la particule (i=2). 

Dans le cas d'une plaque et d'une particule en verre: Ey1 =Ey2=6,9.1010 N.m-2 

V1=V2=0,l1 

Pour une particule en verre de 20.10-6 rn, Rp=IO.I0-6 rn et m=1,05.10-11 kg. 

Pour une vitesse d'impact de 15 m/s on obtient: ' 

a0 = 1 ,44.10-6 rn et to= 4,1.10-8 s 

Pour une particule en verre de 100.10-6 rn, Rp=50.10-6 rn et m=1,3I.10-9 kg. 

Pour la même vitesse d'impact on obtient: 

ao= 4,2.10-6 rn et to= 6,9.10-8 s 

Il faut comparer la quantité de chaleur échangée par conduction lors d'un choc et celle 

échangée par convection lors d'un rebond. Le tableau A 11.1 donne une estimation des 

coefficients de transfert de chaleur par conduction et convection, de la durée d'un choc et 

de la durée moyenne des derniers rebonds pour un diamètre de particule de 20 et de 

100.10-6 m. Les coefficients de transfert de chaleur par convection ont été déterminés à 

partir de la relation de Ranz-Marshall pour un gaz à 773 K et en prenant Nu=2. 

20 19200 4,1.10-8 5700 10-3 

100 7000 6,9.10-8 2900 3.10-3 

Tableau All.l. Estimation des coefficients de transfert de chaleur, des durée de choc et de rebond pour 

des particules de verre de 20 et de 100.10-6 m. 

2/ Importance du rayonnement sur la température indiquée par le 

thermocouple 

Les températures mesurées par le thermocouple T'g ne sont pas exactement égales aux 

températures gazeuses Tg à cause du rayonnement entre la plaque et le thermocouple. 

L'écriture du bilan thermique au niveau du thermocouple, en régime établi, conduit à: 
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où 

Â.nnexe.s d.u chapitre 'L 'L 

T = T' + crt: (T' 4 - T 4 ) g g 2h g pl 
c 

cr est la constante de Stefan-Boltzmann (=5,67.108 W.m-2.K-4) 

E est l'émissivité de la gaine du thermocouple 

he est le coefficient de transfert thermique par convection entre le gaz et le 

thermocouple 

T pl est la température de la plaque 

La température mesurée par le thermocouple T'g est donc toujours comprise entre celle 

réelle du gaz et celle de la plaque. Cette équation ne permet pas d'expliquer 

quantitativement les grands écarts observés expérimentalement entre les valeurs mesurées 

par le thermocouple en des zones éloignées de la plaque et celle du milieu ambiant 

(293K). Le bilan thermique ne donne en effet que des écarts entre Tg et T'g de l'ordre de 

20°C. 
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ANNEXE 12 
Cartes thermiques du jet gazeux. 

Températures du gaz exprimées en K 
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Températures du gaz exprimées en K 
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Températures du gaz exprimées en K 
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Annexes liu cha. pitre 1., 1., 

ANNEXE 13 
Estimation du coefficient de restitution pour le bicarbonate de 

sodium 

Le tableau ci-dessous rassemble les simulations effectuées avec différents coefficients de 

restitution et est relatif aux graphes ll.27 et ll.28 

5,5 7 
57 6,5 7,57 8,74 9,49 
120 13 12,61 16,77 17,66 
180 15 12,77 17,65 

573,15 35 4 7 6,75 6,76 
57 5,5 7,34 8,41 9,13 
120 13 12,42 16,44 17,19 
180 13 12,63 17,29 22,71 

673,15 35 3,5 6,94 6,66 6,66 
57 5,5 7,13 8,11 8,79 
120 12 12,26 16,13 16,28 
180 13 12,48 16,99 22,19 

773,15 35 3,5 6,9 6,59 6,58 
57 5,5 6,94 7,86 8,50 
120 13 12,38 15,86 16,51 
180 13 12,35 16,71 21,76 

873,15 35 3,5 6,88 6,56 6,53 
57 4,5 6,78 7,63 8,26 
120 13 12,27 15,64 16,16 
180 12 12,23 16,49 21,43 

973,15 35 3,5 6,53 6,50 
57 4,5 7,45 8,05 
120 11 15,44 15,88 
180 13 16,29 21,15 

Comparaison des rayons d'arrêt expérimentaux et des rayons d'arrêt théoriques calculés pour différentes 
valeurs du coefficient de restitution. 
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Annexes d.u chapitre:. 'L 'L 

ANNEXE 14 
Simulations 

Cette annexe contient: 

- trois tableaux donnant pour ri= 1 ,0.1 o-3 rn et pour chacune des trois températures 

de plaque (673, 773 et 873 K) le taux de conversion d'une particule pour chacune 

des classes de la granulométrie. Ces taux de conversion sont notés Xi dans le 

tableau et correspondent à la notation Xï(dp, ri, r) dans le chapitre IL La dernière 

colonne de ces tableaux (Xm+pertes) correspond à la moyenne du taux de 
conversion sur la granulométrie c'est-à-dire à Xi (ri,r) d'après les notations du 

chapitre n. 
- trois tableaux donnant, pour chaque température de plaque (673, 773 et 873 K) le 

taux de conversion de la poudre (Xm+pertes) pour chacun des ri (7 valeurs). La 

dernière colonne représente la moyenne du taux de conversion effectuée sur les 

couronnes. Cette valeur correspond à Xcaic. 

- les courbes XcaJc=f(r) pour les températures de plaque de 673 et 773K. Les zones 
en pointillés correspondent à la dispersion des Xi (ri,r) autour de Xcaic 
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Xcalc en fonction de r 
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ANNEXE 15 
Influence du nombre de classes granulométriques 

A partir des 13 classes données par le Malvern il est possible par extrapolation 

mathématique de détenniner la relation entre le pourcentage massique cumulé et le 

diamètre de particule. Cette relation est du type Rosin-Rammler: 

d 
%massique cumulé = 100 (1- exp[ -(-P )rn]) 

do 

dp désignant le diamètre de la particule. 
On peut alors redécouper la granulométrie en n classes [dP ;dP ], le pourcentage 

j j+l 

correspondant à cette classe étant égal à: %mass.(dP.;.,)-%mass.(dp)· Il suffit alors 

d'associer cette valeur au diamètre moyen correspondant c'est-à-dire à: 
d +d 

Pi Pi•' 

2 

Des simulations ont été effectuées à 773 K pour des diamètres moyens variant de 2 en 2 

J.lm ce qui équivaut à un découpage en 55 classes de 10 à 120 J.lm. 

La figure ci-dessous compare une simulation réalisée dans les conditions stantard de Vo, 

D, H ... , à ri=l,O.I0-3 m. 

La courbe relative aux 55 classes est plus "régulière". Elle ne présente pas de "saut" vers 

10.10-2 m. 

Ces courbes ne sont globalement pas différentes. Il faut noter qu'elles ont été obtenues 

pour une valeur donnée de ri: il faudrait en fait comparer les courbes après avoir effectué 

une moyenne sur ces ri. Les écarts risquent de s'en trouver réduits. 

Ces simulations à 55 classes requièrent un investissement en temps assez important pour 

un résultat qui n'est somme toute guère différent de celui obtenu avec 13 classes. C'est 

pourquoi les simulations seront effectuées avec un découpage en 13 classes 

granulométriques. 
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ANNEXE 16 
Histoire thermique des particules 

11 Evolution de la température d'une particule de 60.10-6 rn en fonction de 

r pour différents ri. 
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2/ Courbes visualisant la trajectoire (variable z/H), le taux de conversion 

et la température réduite (variable T/T p) d'une particule de NaHC03 de 

diamètre 40.10-6 rn. 
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ANNEXE 17 
Evolution de la température d'une particule en fonction de r 

La figure ci-dessous représente l'évolution de la température de particules de bicarbonate 

de sodium de différents diamètres en fonction de la distancer au point d'arrêt du jet. La 

température de la plaque est égale à 873 K. 
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ANNEXE 19 
Echauffement des particules 

, % flux 

----T/Tp 

----convection 

-----rayonnement 

---- réaction 

0.02 0.04 0.06 0.08 0.1 
r (rn) 

Importance relative des flux de chaleur par convection, par rayonnement et par réaction transférés à une 

particule de 80 Jlm de diamètre en fonction der. Conditions opératoires standard, T p=873 K et ri=l,O.I0-3 

m. 
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ANNEXE 20 
Bilans pour des _particules de volume variable 

Hypothèses 

(a) Le solide est initialement à une température uniforme To où la réaction est négligeable. 

Il est brusquement plongé dans un gaz très chaud de température TG. Le transfert de 

chaleur entre le gaz et la particule se fait par conduction. 

(b) Les échanges entre le gaz chaud immobile et la particule se font par conduction, le 

coefficient de transfert thermique, hç, est calculé d'après la relation suivante: 

La particule étant immobile Nu = 2 

(c) Les échanges thermiques entre le solide et sa surface externe se font par conduction 

dans le solide. 

(d) Le nombre de Biot thermique étant faible, de l'ordre de 0,03 pour une particule de 

100 J...Lm, (Bi<< 1), la température est uniforme dans le grain à tout instant. 

(e) Le solide est de composition homogène et uniforme, de masse volumique constante et 

indépendante de la conversion. 

(f) Le solide se volatilise thermiquement avec une vitesse Kct = fNaHC03 * kct, où Ki 
représente la masse de solide volatilisée par unité de temps et par unité de volume de 

solide initial. Kct croît en fonction de la température suivant une loi d'Arrhénius. 

(g) Le solide se rétracte de manière à conserver en tout point une densité constante. Il en 

résulte que, vus du centre du grain, tous les points du solide semblent se rapprocher et ce 

d'autant plus vite qu'ils sont proches de la surface si la vitesse de réaction croît du centre 

vers la surface. On désigne paru la vitesse de rétrécissement linéaire. 
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(h) Le grain est assimilé à une sphère de rayon initial Ro. On attache un repère à la 

particule, le centre étant le centre de la particule et l'axe (0, r) étant dirigé du centre vers la 

surface. 

bilans de matière et de chaleur 

Le bilan de matière pour un grain sphérique a pour expression: 

1 êl(r
2 

• PNaHco, • u) 
-· - +K =0 
r 2 ar d 

K, = PN.Hco, . k, . exp[ R~E T) 

Les conditions initiales et aux limites sont : 

(a) t = 0 

(b) r = 0 

(c) r = Rp 

Rp =Ro, T=TO 

u=O 

u = dRpldt < 0 

Rp désigne le rayon de la particule à un instant t 

rest l'abscisse sur l'axe (0, r). 

Par intégration, on obtient: 

2 r3 
r . PNaHCO • u = - Kd • -

3 3 

Pour r = Rp l'expression devient : 

dRP _ Rp 
-----·kct 

dt 3 

Si on définit le taux de conversion, X, comme étant le rapport de la masse de bicarbonate 

ayant réagi sur la masse de bicarbonate initiale, il s'exprime de la manière suivante: 
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Le bilan de matière peut donc aussi s'écrire : 

dX 
-=k ·(1-X) 
dt d 

Le bilan de chaleur se décompose en trois termes : 

- un premier terme relatif à l'échauffement de la panicule : 

p ·C ·1t·d3 dT 
il\ - p p p 
'i' échauffement - 6 · dt 
-un second traduisant l'apport de chaleur à la panicule par conduction : 

2 
~conduction =he ·7t · dp ·(Tg- T) 

- enfm un terme correspondant à la réaction chimique : 

p ·7t·d3 
<)>réaction = 

6 
. ~ p • kd · .6.H 

NaHC0 3 

Le bilan s'écrit alors : 

<Péchauffement = ~conduction -~réaction 

P · C ·n · d3 dT p ·1t · d3 
P P P = h ·n · d2 · (T - T)- P P · kd ·Lili 

6 dt c p g 6 · M NaHCO 

d'où le système d'équations différentielles à résoudre: 

dR R 
-=-kd·-
dt 3 

dT 6 · he · (Ta - T) 
-= 0 

dt Pp. cP. dP 

llO 
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ANNEXE 1 
Profils d'épaisseur des dépôts mesurés par ellipsométrie 
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Série 1/plaque 2 
produit A /0,01 g/823K/profil 2 
M=4,8/R=0,035/Rc=0, 14 

. . . .. ..................... T ....................... T ........ ·······r·············· ..... T .................... . 
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Série 1/plaque 3 
produit A /0,02g/823K/profil 2 
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Série 1/plaque 4 
produit A /0,02g/873K/profil 1 
M:2, 7/R:0,051/Rc=0,35 
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M =4, 0/R =0, 043/Rc :0,2 2 
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Série 2/plaque 5 
produit A /0,02g/873K 
M=3,8/R:0,044/Rc=O ,20 
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Série 2/plaque 6 
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Série 2/plaque 7 
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M:2,9/R:0,052/Rc=0 ,22 
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Série 3/plaque 14 
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Série 3/plaque 17 
produit A +.Sdice.. ./0,04g/913K 
M:3,4/R:0,037/Rc=0, 13 

··········-··r·······--······r········· 

0 0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 0.06 
r (rn) 

Série 4/plaque 18 
produit A +"S-:..1.~.·~'-. ./0,04g/823K 
M=3,8/R=0,040/Rc=0, 15 

. . f 
·····:·:: ... :.:::···"!: ... : ····::: .:r:::···:::: ::::::·; ...... ::::····:·::.1::::··:: :::: 

···················t···················· r····················t························,····· ··········· 
: : : : 

·······················~··········· ·············w··························~··························1······················· 

! 1 1 ! 
····················· ··························r·························1··························r······················ 

0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 
r (rn) 
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Série 4/plaque 19 
produit A + .S:.lù.:e. /0,04g/823K 
M=3,5/R:0,043/Rc=O, 15 

............. ·T·········-······l······-- ...... , .. . 
·······················r····· .. ··················!······ ................ ! ......................... ! ................. .. 
...................... l ...................... l ......................... r ........................ 1 ..................... .. 

::····:::::: ·:r.-:::::: .. : :·····r:·::::::::::::::::::::.r····::: ::: .. ::1::::·::: ::::. 

0.01 0.02 0.03 0.04 

0.01 

r (m) 

Série 4/plaque 20 
produit A +Stl.Le. /0,04g/823K 
M=4,4/R=0,040/Rc=0, 16 

0.02 0.03 0.04 
r (m) 
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Série 4/plaque 21 
produit A + sd.:œ. /0,04g/873K 
M=3,4/R:0,038/Rc=O, 13 

········-·····r···-··········r-········· 

0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 0.06 
r (rn) 
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Série 4/plaque 22 
produit A +· S:~c..e.. . ./0,04g/873 K 
M=3, 1/R:0,04/Rc=0, 17 

... ············-r··········- ·······!······ ... . ··-· ......... T ............ . 

....................... [ .................... "]"'"""""""""'""!""'""""''"""" ...................... . 

....................... : ................... 1' ......................... , ......................... 1' ..................... . 

:: .. :::::: .... : .... r:::·:···: ... ···: .... ::r:::::·····: ... :.::.r:::::···::.: ... :: .. :.r:: .... : ... :·:: ... : 

0.01 0.02 0.03 0.04 
r (rn) 

Série 4/plaque 23 
produit A + Sd.ù . .2. /0,04g/873K 
M=3,4/R=0,040/Rc=0, 16 

0.05 

·········· .. ······r·················r··· ....... . . ......... 1 ........ . 
...................... 1 .......................... ., ....................... !' ............................................... . 

: - : ~ 

::: .. ::::::::r .. ::::::::::: .. I .... :::::::::: .. J.:: ... ::::::: .. I.: .. ::::.: .. :: 
: ~ ~ ~ 

. ! ! ! 
............. """l""""'""""""'""l""'"''"""'"""""l'""""'""""""''"l"""""""""'"" 

0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 
r (m) 
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Série 4/plaque 24 
produit A +~S~L.tL /0,04g/903K 
M=2,9/R=0,038/Rc=0, 16 

······················l··························=······· 

···················r- ·············r············· ·r······· ····r····-·········· 

.................... =-··························~···················--·····!··························:··· ................ . 
<i> : : : 
: ~ ~ ~ . .. . . 
Ë ~ ~ ~ 

·········· ····r··· -· ····r ··············· r············· r·········· ·· 
· ····················r························r·························r·························r····················· 

0.01 

0.01 

0.02 0.03 0.04 
r (rn) 

Série 4/plaque 25 
produit ·-s +S~t.e.... ./0,03g/823K 
M=3,2/R:0,0374/Rc=0, 14 

0.05 

0.02 0.03 0.04 0.05 0.06 
r (rn) 
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Série 4/plaque 26 
produit 8 +.5.:\AO- J0,03g/823K 
M=3, 1/R:0,039/Rc=O, 14 

0.01 0.02 0.03 0.04 
r (m) 

Série 4/plaque 27 
produit i3 + $d~ ./0,03g/873K 
M=2,4/R=0,047/Rc=0,24 

0.05 

.................. = ......... e ....... -o....... · ...................... ;,_, ...................... r,,·················· 

........ ·+···· ...... ;......... ... t .. ···········6 ........ ""·t··············· 

: ~ ~ ~ ~ ............... l ..................... 1 ..................... r ................... l .................. : ................ .. 
·· ........ ,. ··········r············r···············r·············r ···· ····· 

..... ~ ......... 1" .................... r .................... r .................... r ..................... r ................ .. 
0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 0.06 

r (rn) 
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Série 4/plaque 28 
produit B +Sd;.\:e. :t0,03g/873K 
M=2, 7/R:0,045/Rc:0,23 

.. .. ········-··r·······-············ . ············-·._.............. ... ... r················· 

.................... 1 .......................... , ......................... 1........... .. ...... t ..................... .. 

...... ····-r .. -····r········ -······r···· .... ·······r············ . 

··············r················r···················r················r··········· 
...................... l ......................... r ........................ 1 .......................... r ................... .. 

0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 
r (m) 
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ANNEXE 2 
Calcul des moments d'ordre 1 et 2 des profils d'épaisseur 

L'épaisseur de la couche a pour expression en fonction de la distance r au point d'arrêt du 

jet: 

E( ) R 
Msolide S3 .mo.M. M-2 [ ( r )M] 

r =X c M r .exp--
2. Msolide s1 · P· 1t. R R 

On définit _r_ par le rapport: J.ll où J.ll et J.lO désignent respectivement les moments 
r ref J.lo 

d'ordre 1 et 0 de la courbe E(r) 

_ _ 50 rM-l exp[-(_E_)M]dr 
r . r 1 R 

- a pour expresswn: - =- M 
rref rref rref 5oo M-2 [ ( r) ]d 

0 r exp - R r 

L'écart-type cr est défini par: cr2 = J.l2 -( J.ll )
2 

J.lo J.lo 

fQrM exp[Hr]dr 
J.12 est le moment d'ordre 2 de la courbe tel que: J.l2 = [ M] 

J.lo 500 M-2 ( r ) d 
0 r exp - - r 

R 
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Annexes d.u. chapitre 1V 

ANNEXE 1 
Caractéristiques de la table linéaire 

Table linéaire économique 

ROCLTEC 
Rouk:n<!:us- Tr-r.;;:::;ssi.:-n- E:Jnch.:iré- CJourchouc 

.3-CSO CH..~::'\IPIG:'\ECLLES 
TéL 3.33!..:...~ .. 15- F:J.x 33 ..31.:23.35 

.34350 :'>1 0:'\T -SAI:'\T -;\I.ARTI:'\ 
T.:L 8:2 .. 2.! .. !.3..2$- F:J..'I: 32.25.43.00 

572ï0 RICHE::'\IO:"'T 
T.:I.. 87.71...!2 .. 12- FJ:oç 37.71.!!..77 

57.340 PETITE ROSSELLE 
T.:L 37.~.16.67- h"t 37.85.80.:!0 
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Table linéaire 
Série LTE ... 
avec entraînement 
par vis trapézoïdale 

Désignation Masse en kg 
(L en mm) 

Dimensicr.s en mm 
Vis A H H, 

:Annexes du chapitre 'IV 

A 

j· . i l 

R 

E, 

Ve~sicn B Ve~sicn A 

H:J Hs6J 6, 

~{0arbre) trap- ::0,015 = 0.015 = 0,015 

:::LTE,j6-:Tr:,2o3;:.:~·t·~o.004 +,~l;-7s.:i12x3 ,-:; '.100 ~ ·18 ~J:i~~38 -~~·36 ~~2o~..;.;0::16 :~~~'=28,'5:2J2?:?5:!t:.-'s -~ ·33 ~::. ~18 .i 24 -:~:~<· 
LTE 20-Tr 1604--. l · 0,006 + 3.4 16x4 130 23 48 46 25 21 37 18 8 931 50;7 20 29 

iL TE 2s~Tr:1sD4--::':tL"'(0,009 .:+:~s;8.:;; :16x4 -.,.:;~16J ~ 28-~..:Z"!::;=ss üsô-~?30 ';;::?.i f26 ,;~:34,5 ;:18 -;:~7--:,.;::;;~·g-'1.}52;7 -~ ·25 -: 33 :::~:::=>.' 
LTE30-Tr2004-.~. l·0,013+ 8 20x4 180 32 67 64 35 29 36.5 18 9 10 60ç7 25 38 

~LTE'40~Tr~24os;.:?rL,~~D.024·-f:14·.s ·E·24x5 ~ ·z:a::r~40 ·20$f;'s4:'iiao !t44 ·;.::r~ '36~'46_E:23 E9 ~~ ~:16 ffi .66;·~-=.: 30 ~ 39 :'':'-..:.::.; 
LTE 50-Tr 3206-... L · 0.035 + 24 32x6 2SO 48 _ 100 96 52 44 · 46 23 9 16 72;; 30 · 42 

L =longueur à la demande (maxi 1CGO mm pour LJ;:: 1ô-Tr 1203) 

'' Charge de base lorsque la charge se ré;:::arjt urE=ément sur les 4 douilles à billes. 

:) Uniquement valable avec soufflets de protectiors. 

:JJ Traces de filets possibles. 

•1 Larnage K3f .•• DIN 7 4 
31 Larnage pour vis suivant OIN 912 pour tailles 25; :30: 50 

DIN 6912 pour tailles 1ê: 20: 40 

SJ La tolérance pour H5 n'est respectée. qu'entre les 2 2rbres (cimens:cn R) 
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----------------------- -- --·-···-

=1 
T ! 

1 
0 E. 

A 

l 

Version A Longueur L 2 12 ceman, 

c:-.ë.'Çë éë !zi 

El E. s•) SI S S) 
2 M F. a b s~ L2l X2l ..,., dyn. Stë.l 

:0.2 :0.2 c co 
prof kN kN 

;::7~1~taa ;~a2 :;,:;~5.3 ~~;M :6 ::.:~9 E=-i~M :a >::·:.54 ;~ ~44-.::-3 ;22 ~~ M5~12 :~:t~-;:1 ;5o+162 --~ :.cruse·-o.2so+ ·34 ·.: :.:. 2.0 --~::"2: 

115 108 6,4 M 8 11 M 10 72 62 - 30 M6-15 Course ·1,33+ 199 CoorsG-0.167 + 104 4.4 4.~ 

:;:;9:_,~:140 };,132 :~lS:8.4 i"i- M10 .. ~'.13,5 :~:M12 ~'f :: ê8 ;::'::._.64 ~-::::l';38 ;;_;~ M6-15 -:~ :Cccisê;J ;34+239 :i~Ccüsè '0.172~ 123.5 .:'.;7,9 ,:-:-~ 8.~ 

158 150 10,5 M12 13.5 M12 S-5 68 44 M6-15 Coorse-1,27+264 Ca:rse-0,135+138,5 10,1 11,• 
:s~:202-F190:~~:13 :_;fj;M16 ;;:.17.5 .:;i~M16 .::} 1Z2 ~,-l:68 ~! :Sô -~S-i M8-18 ·,:~-.cruse-~1.28+321 BiCœrsè:0,142-f.165 -; -16.9 ;.:17,t 

250 240 13 M16 17,5 M16 i5.2 62 62 M8-18 C.."t!rSe-1,24+374 Cruse-0,120+193 24,0 25.~ 

r.éférence de commance 

' ' 
Exemple 

Të.ble linéaire série LTE avec arbres 0 20, avec vis trapézoïdale diam. 16 
p.as 4, support A. sans soufflets. longueur des arbrès 579, course 400. 
LTE 20-TR-1604-A--0-579-400 
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ANNEXE 2 
Etalonnage de la vitesse de déplacement de la table 

La vitesse de déplaclement a été déterminée dans les deux sens de déplacement G ---> D 

et D ---> G. 

Pour chaque sens de déplacement on gradue l'axe et on repère l'abscisse Lo à partir de 

laquelle le support de buse démarre (cf. figure ci-dessous; les cotes sont en millimètres). 

vue de dessus 

[}zzzzzzzzzzzzzzzzzzzzz~~------~~zzzzz{] 
r-

'--

vue de face 

G 

0 

600 
100 
500 

lo (G --> D) 

200 
400 

300 
300 

Lo (D --> G) 

400 
200 

500 
100 

r-

D 
'--

600 
0 

G --> D 
D --> G 

A partir de Lo (t=Üs) le temps est relevé à chaque fois que le support de buse a parcouru 

0,1 m. On obtient donc pour Lo donné la courbe L=f(t). La pente fournit la vitesse de 

déplacement V. L'ordonnée à l'origine de chaque fournit la valeur de Lo à partir de 

laquelle la mesure est effectuée. 

Les mesures sont reportées sur les deux graphes ci-après correspondant aux sens de 

déplacement G ---> D et D ---> G respectivement. 

Pour le sens G ---> D V=O,Oll m/s 

Pour le sens D ---> G V=0,006 mis 

On constate que 

133 



Â..nnexes du chapitre 'LV 

(a) les mesures sont reproductibles pour un Lo donné 

(b) la vitesse en régime permanent est atteinte quasiment immédiatement quelque 

soit la valeur de Lo 

50 

_40 
E 
0 -
..J 30 

20 

10 

0 

Sens G ---> D 

1 0 20 30 40 
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0~~--~-----r----~-----r-----r-----r-----.----~----~----~ 

0 20 40 60 80 100 
t (s) 

Sens D ---> G 
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ANNEXE 3 
Stabilité du débit de solide 

Les mesures de débit de solide ont été effectuées par empotage: la poudre est récupérée 

dans un cristallisoir et pesée sur une balance de précision. 

La procédure est la suivante: 

- à t=Os on démarre l'alimentation 

- à t=30s on arrête l'alimentation et le chronomètre, on pèse le cristallisoir 

- on redémarre l'alimentation et le chronomètre puis à t=60s on arrête de nouveau 

alimentation et chronomètre pour peser le cristallisoir et ainsi de suite ... 

Des exemples de mesures de débits suivant cette méthode sont représentés sur la figure 

ci-dessous. 

10 

-Cl -
<D 
Ill 
Ill 
ca 
E 

5 

0 100 200 300 400 
t (s) 

Cette figure montre que 

(a) le débit est stable au cours du temps même si l'alimentation est coupée le temps 

de peser le cristallisoir 

(b) il faut avant chaque expérience mesurer le débit, celui-ci pouvant varier d'une 

expérience à l'autre (formation de voûtes, compaction ... ) 
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