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Résumé - Une méthode pulsée avec mesure en face arrierdileste pour estimer la conductivité
thermique phonigue de verre de silice fondu de AC@ED1500°C. L'échantillon liquide est placé dans
une cellule de mesure parallélépipédique. Le modilisé est numérique 3D et prend en compte le
transfert couplé conducto-radiatif. Il est impléngersous FlexPDE et couplé a Matlab pour
l'identification des propriétés thermiques du miatér Des mesures de validation ont tout d’abord été
effectuées sur I'eau a température ambiante, sui/@ssais a haute température sur du verre liquide

Nomenclature

a  Diffusivité thermiquenr s* Symboles grecs

Cp Chaleur massiqud kg K™ a  Coefficient de couplage radiatifi*
e Epaisseunn b Coefficient d’absorptionni*

k Conductivité thermiquay m'K™ € Emissivité

h  Coefficient d’échangeW n?K™ p  masse volumiquekg n®

L LuminanceW nfsr? o  Constante de Stefan-Boltzmawm?K*
n Indice de réfraction T Epaisseur optique

T TempératureK % Diameétre du founn

Indices et exposants Indices et exposants

ph  phonique o] Corps noir

r radiative app apparente

fav face avant far  face arriere

1. Mesure des propriétés thermiques d’un liquide a hate température

L’'objectif de cette étude est de réaliser la mesdee la conductivité thermique

« phonique » du verre a haute température, pluscpl&rement lorsque celui-ci est a I'état
liquide. Ces travaux doivent permettre a lindwestrierriere de disposer des propriétés
thermiques en vue d'optimiser les procédés de dation par [I'utilisation d’outils
numeériques. Cette étude se base sur de précédénides réalisées au LEMTA sur
I'estimation des propriétés thermophysiques daddhi[1]. La méthode de mesure est basée
sur une méthode pulsée (méthode Flash), une celbumenant le liquide est éclairée en face
avant. L'élévation de température générée par ettéation est ensuite mesurée en face
arriere. L'estimation des propriétés se fait, quarglle, par méthode inverse. La principale
difficulté de cette étude repose sur la modélisaties transferts thermiques au sein de
I’échantillon. En effet, une faible viscosité, uifle allongement de la cellule de mesure ou
un fort gradient de température peuvent rendreotevection naturelle non négligeable. De
plus, a haute température pour un matériau semsfieaent, les transferts de chaleur se font
par conduction et par rayonnement. C'est en pdigicle cas du verre liquide a haute
température. Aussi, sur ce théme, la littératuie faincipalement état d’études utilisant la



mesure de conductivité thermiqu apparente » [2,3]. Cette d&re n’est pas une grande
intrinséque a I'échantillon et dépend fortementaleonfiguration expérimentale (géoméi
de cellule notamment) et des propriétés optiquesmdteriau analysé. La conductiv
phonique est extraite de la valeL apparente »en utilisant I'approximation de Rossela
baséesur un caractere diffusif du transfert radi Cette derniere hypothese n’' cependant
valable que pour des milieux optiquement épt=p e >>1). Cetteétude présente ainsi u

méthode de mesure adapté la caractérisation thermique du verre liquide até

température de 1100°C a 1501 Dans un premier on réalise des estimations de cbinda

thermique apparente, puis on calcule la composphtmique en utilisant des solutic
asymptotiques adaptératortes et aux faibles épaisseurs optiques, Idifgétant de valide
le montage a haute température. Puis on metta eel perspective avec un mod
permettant de réaliser cette estimation quelquer.

2. Dispositif expérimenta

Une cellule de mesea creuse (voir figure 1) contenant I'échantillequide est place au
centre d’un four tubulaire Carbolite TZF18/600 pant/attindre une température de 180(
sous vide, sous gaz neutre ou air ambiUn laser CO2 de 130 W délivre une excital
créneau d’une durée variahd 0,1s a . Le profil du faisceau laser est gaussien et somr
est d’environ 2mmLa mesure se fait sur la face opposée a la fa@réela I'aide d'un
caméra infrarouge FLIR a capteur I large bande [1,5um-3,5unyoir figure 2). Cette
derniere est munie d’un filtn@monochromatiqueentré a 2,35 um pour les mesures au de

1000°C.
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Figure 1 :Cellule de mesure en Platine Rho Figure 2 :Représentation simplile du

(10%) pour les liquides a haute tempéra dispositif expérimental de mesure des liquid
haute températu

La cellule de mesure est un creuset parallélépijp@dde 40*40*6mm voir figure 1),
ouvert sur le dessus, péisseur des parois est de 1mm, ce qui laisse patcesnterne d
4mm d’épaisseur pour le liquide. Ces dimensions sbaisies, d’une part pour I'épaissee
afin d’avoir la meilleureestimation possible des propriétés therms etd’autre part pour I
longueurL qui est limitée par le diamétre du fou® 75mm). L’idéal étant d’avoir le rappc
L/e le plus important possible pour éviter les phénagséade convection naturelle (voir pai
3). La cellule doit étre stable chimiquement-a-vis du verre etle 'atmosphere et ne d«
pas se déformer a haute température, c’est pousdigoést constituée de plaques de Ple
Rhodié a 10%, assemblées par soudure afin d’assurer un bon contact thermi. A noter,
la présence sur le pourtour supérieur de la cetfluie fil de 1,5mm de diametre afin d’évit
le débordement du fluide par capillarité a hautapg&rature. Enfin, du fait de la faik
émissivité du Platine Rhodié a haute températuteefdpour maximiser I'absorption d



faisceau laser, cette cellule est recouverte damehe de Titane de 0,5 a 1 um d’épaisseur
qui passive en TiQlors de la mesure a haute température.

3. Modélisation des phénomeénes de transfert

Le choix de la géométrie de la cellule a été réaligpartir d'une précédente étude [1] sur
un fluide confiné entre deux parois. Une étude afesibilité basée sur un modéle purement
conductif unidimensionnel, montre que l'on peutimet de maniére décorrélée la
conductivité thermique, la diffusivité thermiqueslpertes et le flux surfacique recu en face
avant. Cette étude montre aussi que pour minirfaseairiance sur les parametres a identifier,
I'épaisseur optimale de paroi/fluide/paroi doiteéaux alentours de 1/4/1mm, quel que soit le
fluide ou le métal constituant le creuset.

Cependant, comme le montre la figure 3, la géométe la cellule entraine un court-
circuit thermique du fluide par les parois latésalBe plus, la cellule est ouverte sur le dessus,
on peut donc difficilement envisager une modélsatnalytique des transferts de chaleur par
conduction. C’est pourquoi ces transferts seranulés numériquement avec une géomeétrie
3D. Une précédente étude de sensibilité réalis@=dITA [5] sur un modéele numérique 3D
implémenté sous FlexPDE, montre cependant que deut identifier indépendamment la
conductivité thermique, la diffusivité thermiqueslpertes et le flux surfacique recu en face
avant. C’est ce modele numérique qui est utilis@acir simuler les transferts de chaleur par
conduction au sein de la cellule de mesure.
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Figure 3 Visualisation du court circuit thermique (vectewr flux de chaleur) au sein de la
cellule (40*40*6mm) de mesure sans parois latérélesm) et avec parois latérales -
Simulations sous FlexP3&vec une géométrie cartésienne 2D

Concernant la prise en compte de la convectionreligudans le modele, il convient de
noter que le rappott/e est d’environ 10. Cette valeur est suffisamnfaifitie pour ne pas
négliger la convection naturelle a priori. Ceperidas verres fondus dans la cellule (voir
tableau 1) sont visqueux et possedent des nombr&adeigh faibles (Ra<200) au cours de
I'expérience (on considere ici e=4mm/Af= 10°C). La convection naturelle peut donc étre
négligée pour le verre mais pas pour I'eau ou léhjé].

AT=10°C, e =4mm Ra Pr
Eau (25°C) 9000 7
Huile (Alcatel 100) (25°C) 1000 720
Verre fondu (1200-1600°C) 0,04-0,18 8000-2000

Tableau 1 Nombre de Prandtl et de Rayleigh pour différehiisiés types

Le verre est un matériau semi-transparent dansoehp et moyen infrarouge. A haute
température, le rayonnement thermique joue un pd&pondérant dans les transferts de
chaleur au sein de I'’échantillon liquide. Le pradi phénomeéene de couplage intervenant au
cours de I'expérience est donc le couplage coneuactiatif. On souhaite le prendre en



compte dans le modele utilisé pour I'inversion égotvant de maniere combinée I'équation
de la chaleur (eq. 1) en régime transitoire etuaopn du transfert radiatif (ETR) pour un

milieu gris émettant-absorbant. Le champ de tentpé@ est couplé & la luminande(s,2)
via la prise en terme source de la divergenceuwurtidiatif dans I'ETR (eq. 2).

"Equation de la chaleur":

, dT%(s)

0tfkoT)-0da, (9] = pc avec :0.q,(s) = 4713{ —L(s)} (1)

"Equation du transfert radiatif " (E.T.R) dans amlieu semi transparent gris absorbant
émettant:

LD _psorafie] o 3TV psoali]l @

ds i=1 ox;

B est lecoefficient d’absorptioret LD[T(S)] est la luminance du milieu a la température lochle
milieu, (donnée par la loi de Planck: (s)=n’cT*/m.) et L représente les cosinus directeurs

{Il,lz,lg}={C099,sin6008ﬁ,sin03in¢} dans les 3 directiong, x; et x;. Le terme de gauche de

'ETR représente le gradient de l'intensité danglitection 2. Les deux termes de droite décrivent
respectivement les variations d’intensité dues ph&nomenes d’absorption et d’émission. Pour
résoudre 'ETR, on souhaite utiliser la méthode[PINOn réalise I'approximation suivante : utilisgan
on utilise des harmoniques sphériques pour délesr@ariations spatiales et angulaires de 'inténsi
radiative. En tronquant au premier ordre, l'intédhglirectionnelle radiative peut s’écrire comme la
somme de ses différents moments :

L (s,8,¢) = (L(O) +3L% cosf + 3L sindcosp + 3L° sm@sm¢) 3)

Les variations angulaires sont données par desnfwuigs de Legendre et les inconnues du
probléme L@, L®, L® and L® qui représentent respectivement la luminance mmuggmoment

d’ordre zéro de lintensité) et les composantelatives du flux en x, x et X3 (moments du

premier ordre) dépendent seulement des coordompées
Y4 ) ar

LO = j L(s,Q)dQ et LV = j 1L (s5,Q)dQ (4)
Q=0 Q=0

Les inconnues primaires correspondant®a[7] peuvent étre obtenues indépendamment
des moments du premier ordté”, L® et L® en résolvant I'équation différentielle du
deuxieme ordre en régime permanant et en 3D s@vant

1(a2L@ 920 a|_
— +
3 0x22 Ox,”

] ~{ama () - 19) 6

Si besoin, les inconnues secondait® L®, et L® (composantes du flux radiatif) peuvent
étre obtenue & partir d€, en utilisant les équations du premier ordre suist



L) = —i aL(O)
38 ox

Les conditions radiatives pures sont données ptariee de Marshak aux conditions limites [8].
(voir références [5,6] pour comparaison de diffesemnodéeles de prise en compte de ces couplages
dans le cas de la méthode Flash). Ce modéle estrmapté sous FlexPDE et doit permettre de
réaliser I'identification de la conductivité theamie pour des verres quelle que soit I'épaisseuqupt

r =pe

Ce modele est cependant lourd et peut poser dbpres de convergence numérique. Aussi dans
certaines conditions, pour des milieux de faiblede forte épaisseur optique, on peut utiliser des
modéles encore plus simplifiés.

(i=120u3) (6)

Concernant les milieux & fortes épaisseurs optiqoespeut utiliser une approximation de
Rosseland modifiée dans laquelle on assimilerdastets radiatifs a un phénomene de diffusion.pure
La conductivité thermique « apparentk,p, est identifieée via un modele purement conductifsgiDs
FlexPDE. Cette grandeur est la somme de la conatgcthermique phoniquig,, et de la conductivité
radiativek,, pour extraire cette derniere du terme identifiéutilise I'approximation de Rosseland-
Deissler [9]:

angT, e
kT = 1 1 t 3 kapp:kr +kph (7
—+ -1+ fe
g & 4

Ce modele nécessite cependant de bien connaitres§®&ité ¢ des parois et ne prend pas en
compte le saut de température aux parois. Maisrénalga, il permet de calculkr, car I'épaisseur de
fluide est suffisante.

Concernant les milieux de faibles épaisseurs opsige<<l). On peut considérer gqu’ils sont
suffisamment peu absorbants pour découpler lefedrmonductif du transfert radiatif, ce dernier se
faisant sur des échelles de temps beaucoup plusec@n peut utiliser un modele avec échange direct
du flux radiatif entre la face avant et la facaeae en paralléle du flux conductif [10] (voir figu4).

Ce modele n'est cependant que valable pour de faibte épaisseur optique, et pour certaine
géométrie, notamment celle-ci, avec face avardast arriere réfléchissante.

Rayonnement
T Fonction de T
- fav transfert . far
ace avant Conduction ace arriere

T= (1w )Tfar+a.TfaV

Figure 4 : Schématisation du modele de couplagéwcto-radiatif pour des milieux optiquement
minces avea le coefficient de couplage conducto-radiatif.



4. Résultat

Afin de valider le modéle conduc3D et la géométrie de la cellule de mesure, dess
sont réalisés a température ambiante sur un fldeleéférence et sur un banc de me
simplifié. Le projecteuhalogene couvrant toute la surface de la facerée de la cellule en
Pt/Rh10 et quda caméra InSb est sensible a la plage spectr&-5,5um. Le fluide d«
référence est I'eau gélifiée (ajout de 0,15%Carbopol®en masse), car ce fluide prése
une forte viscosité (fort Radut en conservant les propriétés thermiques @ lfrire Enfin,
I'eau étant opaquau rayonnement infrarou, le transfert radiatif au sein de I'échantillon
négligeable durant la mesure. La cellule de messtepeinte en noir pour maximiser
rapport signal sur bruit. L'excitation est un cranale 0,€. Deux parameétres sont estir : la
conductivité thermiquéyn et les perteh. Quatre essais sont réalisés (voir figure 5 deat
3). La valeur dep.C, est ici fixée pour améliorer la précision de I'estimal. On note une
élévation moyenne de tempérie de 0,5°C en face arriére, les propriétés theresigpeuven
donc étre considérées constantes au cours de laren@our réaliser I'inversion, le modk
implémenté sous FlexPDEst couplé avec un algorithme de Leven-Marquard sous
Matlab. Les résulta ainsi obtenus sont conformes a ceux donnésaplittérature [1]. La
mesure donne 0,615 W/m/K cont1,607 W/m/K a 25°C, soit un écart de 1,.

Residu

o
b

1 kph (W.m™.K™) h (W.m?K™)
B 0.629 9.862

é = Optimisation | 0613 12642

g 0 —Mesure n°1 0.623 8.215

S 0ar 0.596 8.541

£

1 Moyenne & écart-type)
ol — ] 0.615 (+0,015) [ 9.815(+2,01¢

A L L L L L L
D"D 10 20 30 50 60 70 80

40
Temps (s}

Figure 5: Identification de |, etde h pour 'eau  Tableau 2 Estimation de ,, et de h pour I'eau
gélifiée —Thermogramme expérimen gélifiéed température ambiante (4 ess

Des essais sont par la suite menés a haute tenm@efde 1300°C a 1500°C) avec
dispositif présenté en partie 2 et une excitatistdneau de 6,8s. Pour d¢ milieux
optiguement épaist¥5), en appliquant un modele numérique 3D purendkffitisif, on
pawvient a un résultat (voir figure 6) en identifiekapp €t h. Le kruit de mesure ici est lié ¢
refroidissement du capteur de la caméra par le un@érling Mais pour des impératifs (
confidentialité ces résultats ne peuvent étre ptésedci
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Figure 6: Identification d ks, €t de h pour un miliea forte épaisseur optiq a 1300°C

A partir de la conductivité thermique apparententdige, du modele de I[issler, et en
connaissantle coefficient d’absorption du verre et son indide réfracion ainsi que
I’émissivité duplatine, on peut donner une estimation de la camndtécthermiqu: phonique
de ce type de verre fondDes estimations de conductivité thermique phonismiet auss
réalisées sur des milie@ptiguement mines ¢<<1) a partir du modél@résenté en figure
et implémenté sous FlexPir figure 7)

12

— Expérience

Optimisation
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thermogramme reduit
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Figure 7: Identification dekap, de h et dec pour un miliela forte épaisseur optig a 1300°C

On identifie 3 parametr : la conductivité thermique phoniqugy, les pertesh et le
coefficient de pondération du couplage cond-radiatif a. Une précédente étuavait estimé
pour ce méme verre ungiffusivité de 4,91x10° m’.s* & 600°C (phase solic [12], la
méthode présentéei fournit une diffusivité de 4,x10” m?.s* & 600°C La différence entre
expérience et optimisation pour les deux cas prése-dessus montre que choix des
modéles pour des verradorte effaible épaisseur optique est cohérent.



5. Conclusion

Ces travaux ont permis de mettre au point un dispexpérimental de mesure de la
conductivité thermique phonique du verre liquiddaute température, notamment via la
conception d’'une cellule de mesure adaptée a bi¢gmratique. Des modeles simples adaptés
a des cas assez particuliers fournissent des aéspkrmettant de valider la méthode a haute
température sur des liquides semi-transparents.

Cependant, pour que l'étude soit complete, il fentore réaliser I'implémentation
numeériqgue d'un modele réalisant le couplage comduediatif en P1 afin de pouvoir
identifier la conductivité thermique phonique d’'varre d’épaisseur optique de l'ordre de
=1. L'objectif final de ce travail est de parvenirua modele numérique pour estimer la
conductivité thermique phonique quelles que sd&npropriétés optiques de I'échantillon.
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