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Introduction générale

Introduction générale

L’expérience montre que tout liquide isolant soumis a une tension croissante est traversé
par un courant qui croit fortement avec la tension jusqu’au claquage. En général, le claquage
se manifeste par I’établissement d’un arc entre deux conducteurs soumis a une différence de
potentiel. Pour un liquide isolant, le clagquage est un phénomeéne destructif qui dégrade de
facon irrémédiable sa tenue diélectrique, c’est-a-dire que celui-ci ne pourra plus supporter le
méme niveau de tension. Ce phénomene est la cause de la plupart des défaillances du matériel

électrique.

Nous ne nous intéresserons dans cette étude qu’au cas des liquides diélectriques, qui sont
principalement utilisés en électrotechniques ; leur rdle fondamental est de se substituer a I’air
afin d’éliminer les décharges partielles susceptibles de se produire.

Cependant, dans des liquides diéelectriques, le claquage est toujours précedé par des
événements dénommeés phénomeénes de préclaquage définis par: I’instabilité du courant,
I’émission de lumiére, I’émission d’ondes de choc et la formation d’une phase gazeuse (bulle)
a la pointe de I’électrode.

Les études des phénoménes de préclaquage dans les liquides ont mis en évidence
I’existence de processus physiques désignées par le terme « streamers », processus qui prend
naissance au voisinage d’une électrode puis se propage de la région de champ fort vers
I’électrode opposée, en se ramifiant plus ou moins. Les mécanismes de genération des
streamers lents (vitesse inférieure ou égale a la célérité du son dans le liquide) semblent liés a
la formation de bulles. Il est généralement admis que la plupart des streamers négatifs sont la
conséquence de la coalescence de plusieurs bulles dues a des décharges électriques

successives [Kat91].

Le but de cette étude est de proposer un modéle physique plausible pour expliquer la
formation d’une bulle suite a une micro-décharge électrique dans un vaste domaine de
pression (pression inférieure et largement supérieure a la pression critique du fluide). Le
dispositif expérimental utilisé nous a permis de faire varier deux paramétres importants pour
la compréhension des mécanismes physiques que nous avons étudié : ces parametres sont la
pression et la température appliquées sur le liquide ; ceux-ci influencent, entre autre, la durée

de vie des bulles.
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Afin de mieux comprendre les aspects physique et énergétique que nous proposons, le
premier chapitre consiste a faire un rappel des résultats essentiels concernant les mécanismes
de conduction et de préclaquage dans les diélectriques liquides trés purs, en présence d’un
champ électrique divergent, ainsi que I’influence de divers paramétres (tension appliquée,
polarité de la pointe, rayon de courbure de la pointe, pression hydrostatique) qui semblent

avoir une importance déterminante sur I’apparition et I’évolution des phénomenes observés.

L’objectif du second chapitre consiste a rappeler les principales propriétés relatives aux
ondes de pression (ondes acoustiques) et aux ondes de choc, propriétés nécessaires a la
compréhension de ces processus qui apparaissent dans le phénomene de micro-décharge

électrique.

Dans le troisieme chapitre, nous proposons une analyse des différents processus
thermodynamiques qui conduisent a la formation d’une bulle de vapeur et nous présentons
deux modéles théoriques qui permettent de calculer des grandeurs physiques telles que la
taille maximale de la bulle, la répartition de I’énergie initiale sous différentes formes
d’énergie, etc. Ensuite nous présentons les principaux modeles hydrodynamiques qui
décrivent la dynamique d’une bulle de gaz sphérique, plongée dans un liquide incompressible

de volume infini.

Le quatriéme chapitre est consacré a la présentation des différentes techniques

expérimentales utilisees au cours de cette étude.

L’objectif du chapitre cing est de présenter les différents résultats bruts obtenus suite a une
micro-décharge électrique localisée prés de la pointe (celle-ci étant identifiée par I’impulsion
de courant qu’elle produit) en fonction de différents parametres : pression hydrostatique,

température, viscosité du liquide, etc.

Dans le chapitre six, nous avons analysé les résultats expérimentaux présentés dans le
chapitre cing en vue d’établir le bilan d’énergie, quelle que soit la pression hydrostatique
appliquée (en particulier pour une pression supérieure a la pression critique du fluide), du
phénoméne de micro-décharge électrique. On s’intéressera surtout au probléme de la
prédiction de la taille maximale de la bulle a partir de la seule connaissance de I’énergie

injectée et des propriétés thermodynamiques du liquide.
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Aprés avoir évalué la répartition de I’énergie injectée initialement dans le liquide, nous
poursuivons notre analyse énergétique dans le chapitre sept, par I’examen des pertes d’énergie
plus ou moins importantes qui se produisent entre le premier et le second cycle expansion-
implosion de la bulle. La compréhension des mécanismes dissipatifs entre deux rebonds

successifs de la bulle reste encore, a ce jour, un probléme mal compris.
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Rappels sur la Conduction Electrique en Champ Intense dans les
Liquides Diélectrigues

I-1 Introduction

L’étude des propriétés électriques des liquides diélectriques, du comportement en champ
faible jusqu’au claquage, nécessite une approche pluridisciplinaire. En effet, les phénomeénes
mis en jeu touchent de nombreuses disciplines comme I’électrostatique, I’électrochimie (le
passage du courant électrique implique un échange de charges aux interfaces métal/liquide,
des charges peuvent disparaitre et/ou étre injectées), la chimie, la mécanique des fluides (un
liquide étant un milieu déformable, les forces électriques peuvent y créer des mouvements qui

vont fortement modifier le transport des charges électriques), la physique des décharges, etc..

Les liquides diélectriques habituellement utilisés dans les applications (détecteurs de
particules, isolation haute tension, etc.) sont des liquides non-polaires (permittivité relative
<5), non-autodissociés et ne comportant pas de porteurs de charge libres (électrons, trous). Ce
sont des isolants.

Les liquides isolants peuvent avoir des conductivités o en champ faible (qg. V/cm) tres
différentes ; cette conductivité définit le degré de pureté du liquide. Les purifications les plus
poussées des liquides conduisent & une valeur limite de o de I’ordre de 10%8-10™*° S/cm, elle
correspond en fait a une conductivité induite par le rayonnement cosmique et la radioactivité
naturelle. En conclusion, pour aborder avec efficacité I’étude des liquides isolants, il faudra

soigneusement purifier (pureté chimique et ionique) I’échantillon de liquide.

Si on considére le cas de liquides purifiés (sans ions provenant de la dissolution et de la
dissociation en volume d’impuretés), I’application d’un champ électrique entrainera le
passage d’un courant si des porteurs de charge sont créés dans le volume ou aux interfaces par

différents processus : émission ou ionisation de champ, ionisation par impact d’électrons, etc..

Cependant, ces différents processus impliquent des champs électriques tres élevés
(~MV/cm) qui vont le plus souvent produire une succession de phénomeénes (injection de
charges, formation de bulles de gaz, génération de streamers, etc.) pouvant conduire au

claquage d’une isolation liquide. Les phénoménes mis en jeu, en champ électrique élevé, sont
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donc d’une grande complexité et, de plus, souvent mal connus. Il est cependant constaté
depuis trés longtemps que la formation de cavités gazeuses dans un liquide soumis a un

champ électrique élevé peut grandement faciliter le claquage du liquide.

Lorsqu’on augmente suffisamment I’intensité du champ électrique entre des électrodes
immergées dans un liquide diélectrique, on atteint une valeur pour laquelle se produit le
claguage. L’étude du claquage électrique dans différents liquides diélectriques, surtout dans
les huiles de transformateurs, se poursuit depuis plusieurs dizaines d’années, car ce
phénomeéne présente une importance pratique considerable. De nombreux auteurs ont étudié
I’influence de la nature des électrodes, des impuretés et du liquide, de la durée de I’application

de la tension, de la température, de la pression, etc.

Cependant, avant d’atteindre le claquage proprement dit, il apparait des phénomenes
appelés prédisruptifs comme des impulsions de courant corrélées a des émissions de lumiére
et a la formation de cavités gazeuses, qui sont provoquées par des décharges localisées (ou
partielles). La fréquence de ces impulsions et leur intensité varient avec I’intensité du champ
électrique, la nature et le degré de pureté des liquides, la température. Krasucki a décelé
I’apparition de bulles de vapeur dans les huiles trés visqueuses soumises a des champs tres
élevés. Chadband et Wright ont mis en évidence, par une méthode optique, I’apparition sur la
cathode de microplasmas qui sont susceptible de se propager vers I’anode. Le champ
électrique, dans ces plasmas, est au moins 5 fois plus élevé que le champ moyen dans le
liquide.

L’objectif principal de ce travail est I’étude des phénoménes conduisant a la formation de
cavités (bulles de gaz ?) dans les liquides isolants soigneusement purifiés sous I’action d’un
champ électrique. Dans ces conditions, comme les mécanismes de création des charges
impliguent des champs électriques tres élevés, I’étude est effectuée en utilisant une géométrie
d’électrodes pointe-plan afin d’éviter le phénomene de claquage (le champ est trés intense sur
la pointe mais le champ moyen est trés inférieure au champ de claquage). D’autre part avec
cette géométrie on peut séparer facilement les phénomeénes de création des charges de ceux de

leur transport.

Dans ce chapitre, nous présentons les principaux résultats expérimentaux déja publiés sur
le sujet puis un rappel sur les bases théoriques indispensable a la compréhension des

phénomeénes observés.
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I-2 Caractéristique courant-tension

La conduction électrique d’un liquide peut étre simplement caractérisée par la mesure du
courant moyen Iy, en fonction de la tension appliquée V entre les électrodes. Dans le cas d’une
géométrie pointe-plan, la caractéristique courant moyen-tension peut-étre généralement
séparée en 2 domaines :

1. a faible tension, le courant est trés faible (~pA) et il présente une croissance tres
faible avec V. La valeur de I, dépend essentiellement de la conductivité o du
liquide ;

2. au-dela d’une certaine tension, le courant augmente trés rapidement avec la
tension, puis devient contrélé par la charge d’espace. Si le liquide est bien purifié,
le courant augmente de plusieurs ordres de grandeurs dans un intervalle de tension
tres faible, ce qui permet de définir une tension seuil Vs, avant la limitation par
charge d’espace.

Nous allons maintenant présenter les différents modéles et méthodes utilisés pour analyser

les phénomenes se produisant dans une géométrie pointe-plan.

I-3 Configuration pointe-plan

d'iqnisation

Zone de dérive

Figure I-1 : Configuration pointe-plan des électrodes.

On utilise cette géométrie pour pouvoir créer des champs électriques suffisamment
intenses et ainsi générer (en surface ou en volume) des charges électriques pres de la pointe,
ceci pour une tension appliquée entre les électrodes suffisamment faible afin d’éviter la

rupture diélectrique. La distance sur laquelle le champ électrique est supérieur a une certaine
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valeur critique est d’autant plus faible (et en conséquence la région de création des charges est
d’autant plus localisée) que le rayon de courbure de la pointe est plus petit.

Pour les calculs d’électrostatique (ex. distribution du champ électrique), on utilise les
coordonnées hyperboliques (fig. 1-1), I’électrode pointe étant assimilée a un hyperboloide de
révolution. En I’absence de charge d’espace, I’expression qui donne la valeur du champ
électriqgue harmonique sur I’axe du systeme pointe-plan dont I’origine x=0 se trouve a
I’extrémité de la pointe, est donnée par [Coe71] :

E(0) = N ()

[2dx —x* +dr, — xrp]lni
p

ou d est la distance inter-électrode, V la tension appliquée et r,, le rayon de courbure de la
pointe. Sur le sommet de la pointe & x=0, la valeur du champ Ep est égale a :
2V
E,=——+— -
r,In—
rp
. : E(x)
On remarque que pour rp<<d, ce qui sera le cas dans tous nos essais, le rapport = est
P

uniquement une fonction du rapport rl
p

I-4 Courant contr6lé ou limité par la charge d’espace

Il est bien établi, en géométrie divergente (pointe-plan, fil-cylindre, etc) et pour une
injection unipolaire de charge, que la variation du courant moyen I, en fonction de la tension
appliquée dépend de la vitesse des porteurs de charge, c’est a dire que le courant est contrélé
(le champ sur la pointe Ep est alors non nul) ou limité (dans ce cas Ep=0) par la charge
d’espace.

Dans le cas d’une géométrie pointe-plan, plusieurs modéles ont été proposés pour décrire
les caractéristiques courant-tension. La mobilité des porteurs de charge est ensuite déduite de
I’analyse de ces caractéristiques, c’est une méthode dite «indirecte» pour mesurer la mobilité

des porteurs de charge. Nous allons brievement décrire les deux modeles les plus utilisés.
1-4.1 Modeéle de Coelho et Debeau [Coe71]

Coelho et Debeau ont développé un modéle a partir d’une analyse mathématique de la
configuration pointe-plan. Le champ en tout point de I’espace s’écrit E = E, + E.; E, étant le
champ harmonique et E; le champ di a la charge d’espace. Ils ont ainsi établi une expression

donnant la variation du champ électrique sur I’axe pointe-plan prenant en compte la charge
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d’espace. En tout point d’abscisse x sur I’axe (origine sur la pointe) ils obtiennent, en posant

r .
v:% et p= %a (fig. 1-2)

290 N2pE2 . _ 2 1/2
E(V):[p (2-p)°E" —AH{r(2— p)+ (1 p)v—v"/3}] (1-3)
(V+p)(2-v-p)
E, est le champ sur la pointe et A est donné par la relation: A= 2 (1-4)
raeu

Avec p mobilité des porteurs de charge.
A est déterminé en considérant, d’une facon tres simpliste, une distribution uniforme de la
densité de courant J sur le plan dans un domaine de rayon a autour de I’axe pointe-plan, I

étant le courant total mesuré.

Figure 1-2 : Systeme pointe-plan : principaux parametres.

1-p V
D’autre part, on a : I E(v)dv= Y (1-5)

0
Compte tenu des relations (I-1 a 1-3), ils obtiennent une relation qui donne la variation du

courant limité par la charge d’espace (E sur la pointe est nul) en fonction de la tension V :

2

I :4,048,uv— (1-6)
a

Si le courant est contr6lé par la charge d’espace (donc E sur la pointe n’est pas nul), le

courant moyen suit alors la relation :
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JT:201%$N—MQ (I-7)

Il en résulte qu’a partir de la pente des courbes JI(V), on peut déterminer la mobilité des

porteurs de charge. On rappelle que dans nos conditions rp<<d et donc que a=d.
1-4.2 Modeéle de Sigmond [Sig86]

Pour résoudre le méme probléeme (injection unipolaire de charge en géométrie pointe-plan)
Sigmond a proposé une approche entierement différente fondée sur la formule de la densité de
charge unipolaire de dérive le long d’une ligne de champ [Wat70] :

SEIN S (1-8)
o) py &

Pour une densité ionique initiale p, suffisamment grande I’équation précédente devient :

p(t) ~ % (1-9)

et, sur I’électrode passive (le plan), la densité de charge est :

(1-10)

. fo
p IUT

ou T est le temps de transit de la charge d’espace sur une ligne de champ L reliant la pointe au
plan. L étant donné par L =d+/1+tan®@ ou @ représente I’angle que fait L par rapport a I’axe

pointe-plan, Sigmond obtient I’équation suivante exprimant la densité du courant limité par

charge d’espace :

2
e Vo L L
L LE uV

) (I-11)

2
i, (0) = KET, ~ e, VLS < “‘202’ (1+ tan® )"

En faisant I’intégration de j,(€) entre 6=0° et 60°, Sigmond obtient I’expression du

courant limité par charge d’espace qu’il nomme courant de saturation :

2
I = Zygov— (1-12)
d
Cette équation differe de I’équation (I-6) uniquement par la valeur de son coefficient (2 au

lieu de 4,04). Comme dans le cas précédent, on pourra déduire les valeurs des mobilités de

I’analyse des caractéristiques JI (V) dans la mesure ou ces caractéristiques sont des droites.
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Le courant de saturation nous donne la limite supérieure du courant unipolaire qui peut étre
obtenu pour une tension V déterminée. En d’autres mots, si on mesure, pour des porteurs de
charge ioniques, un courant supérieur a ls, on pourra considérer : soit qu’une partie des
porteurs sont des électrons, soit que le courant est bipolaire.

I-5 Mécanismes de création de charge

De nombreux chercheurs ont étudié la conduction électrique en champ intense dans des
liquides appartenant a la famille des hydrocarbures saturés [Dot78, Sch71, Den87&88]. Ils
ont montré notamment que les principaux processus de création de charge dans un liquide
«pur» sont : I’émission électronique a la cathode, I’ionisation de champ a I’anode, ou encore
I’ionisation par chocs au sein du liquide. Nous allons présenter chacun de ces processus

successivement.
I-5.1 Emission électronique a partir de la cathode

La figure I-3 présente schématiquement les niveaux énergétiques d’un électron qui se
trouve a I’interface métal-diélectrique, (a) en I’absence d’un champ électrique, et (b) en
présence d’un champ électrique.

L’électron a deux possibilités pour quitter le métal et pénétrer dans le liquide, en présence
d’un champ électrique. La premiere (voiel) est le saut au-dessus de la barriére de potentiel.
Celui-ci est facilité par I’abaissement de cette barriere sous I’effet du champ (effet Schottky) ;

la deuxiéme (voie2) est le passage de I’électron a travers la barriére, par effet tunnel.

Effet Schottky
L’électron, qui est extrait du métal et qui se trouve a une distance x de I’interface métal-
liquide, est soumis a la force F.

Cette force image s’écrit sous la forme :

e2

- 1-13
167zeX> (13)
Son éenergie potentielle dans le champ E est :
e’ 0°Q
f(x)=—Ex- I-14
) 167zex ou® (-14)

Comme on le voit sur la figure 1-3 (schéma b), I’effet de la force image se traduit par un
abaissement de A® , de la hauteur de la barriere. A® est la valeur minimale (en valeur
absolue) de f(x).

10
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(a)

Niveaux de conduction

Métal

(b)

A | _________ A
| Voiel AD
! N\, ~ Y

® |

]’ Voie 2
, >
I
| -E.x

|

V77727727777

Niveau de Fermi

Figure I-3 : Diagramme énergétique au contact métal-liquide (a) en I’absence de champ électrique, (b) en
présence de champ. @, est le travail d’extraction d’un électron du métal vers le vide. @ est le travail

d’extraction d’un électron du métal vers le liquide.V, est le niveau de la bande de conduction du liquide.

A® est obtenue en derivant I’expression de f(X) :
AD = (-5 (1-15)

Are

La densité de courant, autrement dit le nombre d’électrons d’énergie supérieur a f-Df par

unité de surface et de temps, s’écrit sous la forme :

11
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e(eE)"?

1-10
Oexpr s 7

(1-16)

2 —
4”mE§kT) exp(q)LT CD) . On trouve pour J(0) la loi de Richardson-Dushaman

sur I’émission thermoélectronique.

avec J(0) =

Effet tunnel

Le caractére ondulatoire de I’électron lui permet de traverser une barriere de potentiel
mince, méme si son énergie semble insuffisante du point de vue de la mécanique classique.
C’est ce qu’on appelle I’effet tunnel.

Plus le champ appliqué est élevé (de 1 a 100 MV/cm), plus la barriére de potentiel est
mince et donc plus les électrons peuvent la traverser facilement par effet tunnel. Il se produit
alors une émission de champ.

Fowler et Nordheim ont proposé une expression du courant électronique dans le vide qui
est fonction du seul champ électrique E [Van66]. Cette expression est valable pour des
champs élevés (de 1 a 100 MV/cm), a 300°K.

Elle s’écrit :

6,8.107 [@,]"* v(y)
Y,

®, est le travail d’extraction d’un électron du métal vers le vide, A un terme indépendant

|n(V'—2) =InA- (1-17)

du champ, S ( en cm™) le facteur reliant le champ sur la pointe a la tension appliquée

(Ep= B V) et v(y) un terme de correction tenant compte de la force image tel que :

e’E
Are

y=,4/(

) (1-18)

le graphe de In(1/V?) en fonction de V* est une courbe dont la pente en chaque point est

~6,8.10"®,*?s(y)
p g
s

(1-19)

avec s(y) = v(y)- deVT(z). Généralement s(y) est proche de I’unité,® et S sont indépendant

de V. La courbe In(vl—z) en fonction de V! est donc pratiquement une droite, de pente p. Dans

les liquides, cette loi est appliquée en remplacant @ par @, .

12
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1-5.2 lonisation par impact d’électrons

La création de charge par le processus de I’ionisation par chocs donne lieu & une avalanche
électronique au sein du liquide. La théorie de I’ionisation par chocs a été développée
initialement dans les gaz, puis appliquée aux liquides.

Cette théorie est fondée sur le principe suivant : grace au champ électrique, un électron
libre peut gagner assez d’energie pour ioniser le liquide. Soit « , le coefficient d’ionisation
primaire de Townsend qui représente le nombre d’électrons créés a partir d’un électron libre
par unité de longueur, « est défini par la relation :

dN, = N, adx (1-20)
ou Ny est le nombre d’électrons a la distance x de la cathode.

Par la suite, le nombre d’électrons Nq arrivant a I’anode distante de d de la cathode est :

N, =N, exp(ad) (1-21)
ou N est le nombre d’électrons émis a la cathode.
Et le courant est égal a :

I =1,exp(ad) (1-22)

Le coefficient « dépend de la densité du gaz et du champ électrique E. La densité du gaz
étant proportionnelle a la pression, on peut en deduire que « est fonction de E et de P.

La relation (1-22) a été vérifiee expérimentalement [\Von65] pour des faibles valeurs de E/P
et de d (Fig. 1-4). Pour des valeurs importantes de E/P et a partir d’une certaine valeur de d,
nous observons une augmentation rapide de la pente de la courbe Inl en fonction de d. cette
augmentation est due a des phénomenes d’ionisations secondaires qui se produisent a la
cathode, soit par bombardement de celle-ci par des ions positifs, soit par photoémission.

Supposons que Ny electrons a la distance x de la cathode produisent non seulement Nx « dx

électrons (ionisation primaire) mais également N, dx nouveaux électrons a la cathode

(ionisation secondaire). Le nombre total d’électrons émis a la cathode, N, est alors :

N’ = Ny + [ @N, dx (1-23)
0
Etant donné que :
N, =N, exp(ax) (1-24)
d
d’ou: N, =N, +JwNO' exp(ax)dx (1-25)
0

13
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A
Logl E/P=a

a>b

v

Figure 1-4 : Courbes In(l) en fonction de d, la distance inter-électrode.

Et donc
N, =N, +§NO' [exp(ad) —1] (1-26)

D’ou
No (1-27)

N, =
1- 2 (exp(ad) 1)
a

Par ailleurs, le nombre d’électrons arrivant a I’anode s’écrit :

N, =N, exp(ad) (1-28)
En remplacant, dans (1-28), No par son expression dans (1-27), on obtient :
N, exp(ad)

N, =
1-2 (exp(ad) -1)
a

(1-29)

Par definition, y = @ est le coefficient d’ionisation secondaire de Townsend. Comme « Al
(04

dépend de E et de P.
Finalement, le courant s’écrit :

B exp(ad)
®1—y(exp(ad) -1)
On voit que le courant I augmente plus vite que la loi exponentielle (il diverge), lorsque le

(1-30)

dénominateur tend vers 0, c’est-a-dire lorsque le terme y (exp(« d)-1) tend vers 1.

14
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I-6 Principaux travaux expérimentaux

La conduction électriqgue en champ intense a généralement été étudiée en géométrie
pointe/plan. L’intérét d’une telle géométrie est double premiérement, elle permet de générer
des champs électriques tres forts, pour des tensions modérées. Deuxiemement, étant donné
que la région de champ intense est localisée prés de la pointe, le lieu de génération des
porteurs de charge est limité au voisinage immédiat de la pointe et il est facile de séparer les
phénomeénes de création de charge de leur transport.

Dans les travaux expérimentaux que nous allons présenter, nous passerons d’abord en
revue les travaux portant sur I’émission et I’ionisation de champ dans les hydrocarbures. Puis
nous rappellerons brievement les principaux résultats obtenus au laboratoire dans le

cyclohexane pur.
I-6.1 Emission et ionisation de champ

Emission de champ

Halpern et Gomer [Hal69a,Hal69b] ont été les premiers a étudier I’émission et I’ionisation
de champ dans les liquides. Ces auteurs ont mis en évidence I’existence d’un courant
électronique dans I’hydrogéne liquide di a une émission de champ par la pointe. Ce courant
verifie I’expression (1-17). D’autres auteurs [Den87, Dot78, Den88] ont montré que
I’émission électronique peut se produit dans d’autres liquides, tels que le n-hexane, I’iso-
octane ou le cyclohexane. A titre d’exemple, la figure I-5 montre la caractéristique 1(V) tracée
dans le cyclohexane pur, avec une pointe de rayon de courbure d’environ 0,2um.

Si I’on trace In(1/V?) en fonction de V%, pour une tension compris entre 1,5 et 2,5 kV (Fig.
I-6) ; on obtient une droite de pente p (cf. expression 1-19). Nous pouvons en déduire que le
courant est controlé par I’émission d’électrons. A partir de I’équation de Fowler-Nordheim, le
rayon de courbure de la pointe étant de 0,2 um, on trouve comme attendu un champ sur la

pointe de 20MV/cm. Pour des tensions élevées, c'est-a-dire des tensions supérieures a 2,5 kV,
la caractéristique JI(V) est linéaire et le courant est alors contrdlé par la charge d’espace.
Halpern et Gomer [Hal69a] ont étudié ce phénomene dans le benzéne, sans parvenir a
mettre en évidence un courant d’émission électronique. Cependant, ils ont obtenu une
caractéristique J1 (V) linéaire montrant que le courant est contrélé par charge d’espace.

Schmidt et Schnabel [Sch71a, Sch71b] ont realiseé des travaux analogues a Halpern et Gomer,
dans le benzene (en géométrie lame-plan). Ils ont tracé la caractéristique 1(V) en fonction de

V1, pour une tension allant de 1,5 & 6,5 kV. Etant donné que cette derniére caractéristique

15
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était linéaire (de pente p=0,28.10" A/V bien inférieure & la valeur théorique, rappelons que
dans le cyclohexane, p=6,2.10* A/V), ils ont estimé qu’il y avait émission de champ. Ce
faisant, ils ont omis de prendre en compte le fait qu’aux tensions considérées, la
caractéristique \/T(V) est également linéaire et donc que le courant est limité par charge

d’espace. Leur interprétation des phénomenes est donc incorrecte.

— Y croissante
===\ décroissante |

e E

he
] i j
I S
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Figure I-5 : Caractéristiques courant-tension pour une pointe cathode en tungsténe de (a) r,=0,2um et (b)
rp=2um. Cyclohexane purifié, T,, =20°C et P,, =0,1MPa.

WA, x10°4 (v
4 5 6 7

:;"' N [ I =
>,

5-35~

;-40'-

- .

~=45

£

Figure 1-6 : Caractéristique In (1/V?) en fonction de V! dans le cyclohexane purifié (rp=0,2um), pour des
tensions comprises entre 1,5 et 2,5 kV.

lonisation de champ
Halpern et Gomer [Hal69a] ont également étudié I’ionisation de champ dans des gaz

liquéfiés tels que I’hydrogéne liquide et I’argon liquide. D’autres auteurs [Den87, Dot78] ont
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ensuite montré qu’il y a ionisation de champ dans des liquides aliphatiques tels que le n-
hexane ou le cyclohexane. L’ionisation de champ a également été mise en évidence dans des

liquides aromatiques tels que le styréne [Sch71a].

1-6.2 Les travaux dans le cyclohexane pur.

Des travaux effectués au laboratoire [Den87, Den88, Hai88, Kat90, Bon92] ont montré que
la conduction électrique en geométrie pointe-plan dans le cyclohexane purifié dépend
fortement du rayon de courbure r, de la pointe utilisée. Ainsi :

Pour r,<0,5 pum, il y a émission ou ionisation de champ suivant que la pointe est cathode ou

anode ;

10
107 F ® -

10°

Im(A)

10°

(@]
R L @) - _
10" £ o E

-11

10
3 4
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Figure 1-7 : Caractéristique I, (V) pour I’hexadécane (r=0,8um), P, = 1MPa.

Pour r,>0,5um, les résultats varient selon la polarite :

e Pointe négative. Dans les hydrocarbures saturés tels que : n-hexadécane, n-pentane ou
cyclohexane, les caractéristiques courant-tension présentent une transition brutale pour
une tension seuil donnée (Figures 1-5(b) et 1-7). V correspond a un champ seuil Es, par
exemple dans le cyclohexane pour rp=2um, on trouve Es=7MV/cm. Pour V>V;, le
courant est formé d'impulsions réguliéres. Ces impulsions présentent une grande
analogie avec les impulsions de type Trichel observées dans l'air, mais elles sont

produites par des avalanches électroniques en phase liquide [Hai91]. La fréquence des
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impulsions dépend de la tension appliquée et elle varie de quelques KHz a quelques
centaines de KHz. La tension d'apparition des impulsions de courant est égale a la
tension seuil Vs;

o Pointe positive. Les phénomenes observés sont trés différents de ceux obtenus en
polarité négative. Le courant augmente faiblement et régulierement avec la tension
sans apparition de transition brutale ni de limitation par la charge d'espace (Fig. 1-8).
Cependant aux tensions élevées correspondant a un champ sur la pointe E,>5MV/cm,

des impulsions de courant et de lumiére émise sont détectées de facon aléatoire.

-] Polarité négative
+ Polarite positive
T 1 T 1 T T T T 1 T T 1
10 °
. f“ +
<0 %
' + |
= | +
s |
=10 -10 i +
& + + 1
= +
o 1z + j
10 P
o=
T Li Ll L1l L1l Ll
0 2000 4000 s000 8000 10000

V{(volt)

Figure 1-8 : Caractéristiques Courant-tension, dans le cyclohexane liquide pour r,>0,5 um [Jom97].
1-6.3 Evolution des phénomeénes en fonction de divers parametres

e Pour des pointes de différents rayons de courbure, on note que, plus le rayon est
important, plus la tension seuil Vs est élevée (voir Fig. 1-9). Par contre, le champ de
génération Es=2Vs/rpIn(4d/ry) sur la pointe est pratiguement indépendant de r, sauf pour
les rayons les plus faibles (Fig. 1-10).

e Pour V>V, le courant est formé d'impulsions régulieres et la charge Q; par impulsion ne
dépend que de rp pour un liquide et une pression donnés. Quelque soit la valeur de la
charge Qi, une bulle est détectée suite a I'impulsion de courant. Ce résultat implique qu'il
n'existe pas de seuil de charge pour la formation de la bulle. D’autre part, la distance inter-

électrodes d n'a pratiquement aucune influence sur Vs, dans la limite des distances

concernées par nos expériences (0,5sd<5mm). Ceci signifie que le plan ne joue que le
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role d'un collecteur de charges, et n'intervient absolument pas dans le mécanisme de

génération des charges.
Vs 1kV)
0

!
0 > Tp(pm)

Figure 1-9 : La variation de la tension seuil V, en fonction du rayon de la pointe r,.

4
Figure 1-10 : La tension seuil V en fonction de Iy In—.
o
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1-6.4 Conséquences des impulsions de courant

Emission de lumiére

Dans tous les liquides étudiés, les impulsions de courant sont corrélées a des impulsions de
lumiere émise. 1l a été démontré que I'étendue de la zone lumineuse autour de la pointe
dépend fortement de la mobilité électronique du liquide étudié. A titre d'exemple, dans le
tétraméthylsilane ot la mobilité électronique & champ faible est trés élevée (ke=90 cm?/Vs,
électrons quasi-libres) la zone lumineuse autour de la pointe s'étend sur une distance de 300 a
400 pm [Bon92] alors que dans le cyclohexane (k.=0,3 cm?/Vs), elle est d’environ 10-20 pm.

Dans les hydrocarbures, I'analyse spectrale de la lumiere émise a révelé I'existence d'un
mécanisme de dissociation et de recombinaison des molécules du liquide. Ce mécanisme est

caractérisé par la présence d'un continuum dans le spectre [Bon91].

Transfert d’énergie : ondes de pression et bulle

Les impulsions de courant et de lumiere émises sont caractéristiques de la formation d’une
décharge électrique localisée ("plasma froid”) en phase liquide. Cette décharge correspond a
un dépot d’énergie rapide (~ns) et trés localisé (~um®) qui induit I’émission d’une onde de
choc puis la formation d’une bulle de gaz. Cette bulle montre une série de cycles
expansion/implosion avant de disparaitre. Aucun modéle théorique ne permet aujourd’hui de
décrire la dynamique de la bulle dans son ensemble. L'étude de la dynamique d’expansion de
la bulle est un probléme complexe du fait de la présence de I’onde de choc qui comprime et
met en mouvement le liquide derriere elle, ce qui induit une modification du champ de
pression a I’interface. En ce qui concerne la phase d’implosion qui lui fait suite, sa dynamique
dépend pour beaucoup des caractéristiques du liquide (viscosité, ...) et de I’énergie injectée.
De plus, la bulle perd une grande partie de son énergie sous la forme d'une émission d'une
onde de pression a la fin de chaque phase d'implosion, lorsque son volume est minimal. La
encore les mécanismes dissipatifs qui interviennent durant la phase d’implosion demeurent

incompris car aucun modeéle théorique ne permet de reproduire I’observation expérimentale.
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CHAPITRE I : Rappels sur la conduction électrique en champ intense dans les liquides
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L’étude de la succession des phénomeénes décrits ci-dessus représente I’objectif principal

de la these. Nous allons développer dans les chapitres suivants les outils théoriques

nécessaires a cette étude.
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Principaux rappels théorigues sur les propriétés des ondes de
ression

I1-1 Introduction

Les études antérieures [Den81-88] ont montré que l'avalanche électronique génére un
plasma froid (zone ionisée) hors équilibre, de volume 9y typiquement de I’ordre de grandeur
de rp3 , ou I, représente le rayon de courbure de la pointe (voir chapitre I). Dans le cas d’une
micro-décharge électrique, la durée de vie t; du plasma froid correspond a la durée de
I'impulsion de courant, c’est-a-dire de I'ordre de quelques nanosecondes (<5ns) ; cette durée
est identique a celle de I'impulsion de lumiere émise. L’impulsion de courant produit une forte
densité de puissance (de I'ordre de 10" W/m®) dans le volume 9, ce qui génére une forte
augmentation de la température. Mais pendant le temps 1, la masse volumique se conserve
dans le volume 3, par conséquent en s’appuyant sur I’équation d’état du gaz parfait P/p =T,
on en déduit que la pression dans le volume 3¢ augmente proportionnellement a la
température pendant la durée de vie du plasma.

L’avalanche électronique n’étant pas homogeéne dans le volume 3, il s’ensuit que la
distribution de température et par conséquent la distribution de pression ne sont pas non plus
homogenes dans le volume 9y. A I’instant t;, on peut deés lors supposer que la distribution de

pression dans le volume Sy a une évolution telle que celle représentée sur la Fig. I1-1.

AP =P-Pa
F 9 i f - :‘
APun

Plasma Liguide a P..

0

Figure 11-1 : distribution de la pression a I’'intérieur du volume 9y a I’instant t = 7;.
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Du fait de la non-homogénéité¢ de la distribution de pression, ceci a pour conséquence
directe une redistribution de la pression a ’intérieur du volume 9y (Fig. I1-2) caractérisée par
la formation d’une onde de choc. Ce processus dure un temps ta, ¢’est-a-dire le temps mis par
une petite perturbation de pression pour parcourir la distance re = oY pour le mécanisme de

micro-décharge électrique, le temps 1, est du méme ordre de grandeur que T;.

AP
*® ] =T, + T,=t= 21,

APy

i |g=— Frontdechoc

]

Figure 11-2 : redistribution de la pression a I’'intérieur du volume 8, conduisant a la formation de I’onde
de choc.

L’onde de choc ainsi formée se détache ensuite du volume chauffé et comprimé 9 a la
vitesse D par rapport au référentiel fixe du laboratoire. Du fait de la géométrie sphérique, cette
onde de compression est suivie par un faisceau de détente, qui a pour conséquence essentielle

de faire diminuer la pression dans le volume 3 (Fig. II-3).

AP

1 ! m

}

-

Ten rit)

Figurell-3 : Propagation de I’onde de choc.

! Pendant le temps t,, le volume 9, subit une 1égére dilatation volumique, mais compte tenu des temps mis en jeu
(1. = 1 ns), la différence reo — rp = 0,1 um, par conséquent cette dilatation volumique peut étre totalement
négligée.
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Le phénomeéne de micro-décharge ¢lectrique décrit précédemment est analogue aux
processus observés dans le cas des explosions sous-marines. Les phénoménes d’explosions
sous-marines ont été étudiés de maniére intensive, entre autres, par KIRKWOOD, BETHE et
BRINKLEY [Bri47] puis toutes ces analyses ont ét¢ formidablement bien synthétisées par
COLE [Col65]. La plupart des modeles développés pour I’analyse des explosions sous-
marines font appels simultanément aux propriétés des ondes acoustiques et des ondes de choc.
Du fait de I’analogie existante entre les explosions sous-marines et le phénomeéne de micro-
décharge électrique, nous allons largement nous appuyer sur les modeles développés pour
I’analyse des explosions sous-marines.

L’objectif de ce chapitre consiste des lors a rappeler les principales propriétés, relatives
aux ondes de pression (ondes acoustiques) et aux ondes de choc, nécessaires a la

compréhension du phénoméne de micro-décharge électrique.

11-2 Propriétes des ondes acoustiques (en géomeétrie sphérique)

Les ondes acoustiques correspondent au mouvement vibratoire de faible amplitude dans un
fluide compressible. Dans une onde acoustique, en tout point du fluide, il se produit
alternativement des compressions et des expansions. Les vitesses sont supposées faibles
(M?<<1, ou M représente le nombre de Mach) mais de fréquence élevée. Pour cette raison les
variations relatives de la masse volumique, de la pression dans le fluide sont également
petites.

Soit p., et P,, respectivement la masse volumique et la pression du fluide avant le passage
de l’onde. Aprés le passage de I’onde ces grandeurs thermodynamiques deviennent
respectivement p et P telles que: p = p,+p’ et P = P,+P’. Pour une onde acoustique, on
considére que p<<p., et P <<P... L’onde acoustique étant un processus adiabatique, on a en

premiére approximation la relation P’ =c2p’, ou C, représente la vitesse du son a P, et T.,.

Les équations lin€aires de conservation de la masse et de la quantité de mouvement s’écrivent

alors :
ov. _ _ 1 gradPpP’
ot P (II-1)
1 oP . ~
= - divVv
c ? ot P o
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Dans le cas d'une onde sphérique, seule la vitesse radiale U, n'est pas nulle, par conséquent

le systéme d’équation (II-1) s'écrit, en coordonnées sphériques :

ou, 1 oP

ot p, or

1 oP 1 0,, (11-2)
——=—p, ——|ru

c,’ ot e ar( r)

En combinant ces deux équations (la deuxiéme équation étant préalablement dérivée par
rapport au temps t) on obtient une équation aux dérivées partielles hyperbolique concernant la
perturbation de pression P’, telle que :

1 o ,0P 1 0°P
r2or ' or | ¢’ ot (1)

: : ! 1 r . , :
On sait que toute fonction du type P =P—-P, =—f (t——j vérifie cette équation aux
r C

dérivées partielles. Ceci permet d’en déduire que la forme de 1'onde ne change pas mais son
amplitude P =P-P., varie proportionnellement a 1/r.
La résolution de la premiére équation de (II-2) conduit & une expression de la vitesse
radiale en fonction de la perturbation de pression P’, telle que :
, t
P +L Pdt' (11-4)
Pl Pl

ur(t) _ur(to) =

Le premier terme du membre de droite est identique a ce que 1’on obtiendrait si en était en
géométrie plane. On observe ainsi que la géométrie sphérique fait apparaitre un deuxiéme
terme dans le membre de droite de cette équation. Ce deuxiéme terme, dénommé « afterflow »
par Cole [Col65], introduit une distorsion du profil de vitesse mais ce terme s’atténue en 1/r2,
par conséquent a grande distance de la source il devient rapidement négligeable devant le
premier terme. Ce deuxiéme terme représente 1’écoulement induit par I’onde sphérique

divergente.
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11-3 Propagation non-linéaire des ondes : onde de choc

Toute onde acoustique est déformée pendant sa propagation par divers mécanismes tels
que I’absorption du fait de la viscosité et de la conductivité thermique ou bien lorsque
I’amplitude P’ n’est pas petite devant P.,, des effets non-linéaires apparaissent. Les principaux
effets non linéaires proviennent du fait que la vitesse de propagation de 1’onde

c(p)’ =(oP/ 6,0)5 ne peut plus étre considérée comme constante, contrairement a ce que 1’on

a supposé pour les ondes acoustiques. Les équations du mouvement en géométrie sphérique se

résolvent alors le long de lignes caractéristiques s, telles que :

Lelongde T : £=uic et duiLdp:TL%dt.
dt oC r

Ainsi la vitesse de déplacement de 1’onde n’est plus C, mais & = U + C sur la caractéristique
I';. La vitesse de propagation dépend maintenant de la masse volumique du fluide (puisque ¢
= ¢(p)). Or dans une onde acoustique la masse volumique est différente en différents points
du profil, par conséquent la forme du profil de ’onde varie au cours du temps. Pour s’en
convaincre, il suffit de regarder comment évolue la vitesse & lorsqu’on traverse 1’onde
progressive en suivant la caractéristique I'.: soit d& = d(u+c)=du+dc, or a suffisamment

grande distance de la source I’équation caractéristique sur I'. se résume a du=dp/pc d’ou

d& =dc+dp/pc ; compte tenu de la définition de la vitesse ¢, il est facile d’en déduire que

dc = (G—1)dp/pc, ou G:l(@j ; on en déduit finalement dé =Gdp/pc. La dérivée
cl dp ),

fondamentale G est positive ou nulle sauf au voisinage du point critique par conséquent en

admettant G > 0 et pc >0, on en déduit que les points de compression (dp > 0) dans I’onde

devancent les autres points et les points de détentes (dp < 0) retardent jusqu’a I’apparition de
discontinuités qui traduisent le fait que deux caractéristiques d’une méme famille se croisent.
La dépendance vis a vis de la masse volumique de la vitesse de I’onde peut entrainer
I’apparition spontanée d’une discontinuit¢ dans une onde acoustique bien qu’il n’existe
aucune singularité dans les conditions extérieures régissant le mouvement du fluide. Mais si
cette discontinuité peut se former spontanément a un instant discret, elle ne peut pas en

revanche disparaitre de fagon discréte.

26



CHAPITRE Il : Principaux rappels théorigues sur les propriétés des ondes de pression

Par définition, une discontinuité est une surface au travers de laquelle il existe des gradients
trés importants des diverses grandeurs : vitesse, pression, masse volumique, etc. On admet
alors qu’en traversant ces surfaces les diverses grandeurs varient par saut. Ainsi de part et
d’autre de ces surfaces de discontinuité, des conditions aux limites doivent étre satisfaites ; ce
sont les relations de HUGONIOT-RANKINE (ou équations de saut) qui relient les propriétés
du fluide en amont et en aval de la discontinuité. Ces relations s’écrivent de la maniére
suivante pour une discontinuité se propageant a la vitesse D par rapport au référentiel fixe du

laboratoire, soit [Land89] :

D=PU TP _\ v =y +vm
101 _poo

1 1
E(D_ul)z +h1 :E(D—uoo)2 +hoo

N

La quantit¢ m= £p(u-D) représente le flux de masse a travers la discontinuité,et les
quantités h et V respectivement 1’enthalpie et le volume spécifiques du fluide. Les indices « et
1 se rapportent respectivement aux conditions du fluide en aval et en amont de la

discontinuité sur la Figure I1-4.

discontinuité

X

Figure 11-4 : surface de discontinuité dans le référentiel fixe (Oxyz) du laboratoire.

Maintenant, si on admet que 1’état non perturbé du fluide (état «) est tel que U, = 0, alors
on peut en déduire, a I’aide des relations ci-dessus, 1’état final (état 1) qui résulte de la

traversée d’une onde de choc (Fig. 11-4) dans ce cas particulier, soit :
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(a) D=—F—y
pl_poo

(b) Pl - Poo = Pu Dul (H-6)

1 1
(c) h, +5(D—u1)2 :hw+5D2

Ce cas particulier représente bien la propagation d’une onde de choc dans le phénomene de
micro-décharge électrique.
Il existe deux solutions possibles comme surfaces de discontinuité :

» m =0: la surface de discontinuité n’est traversée par aucun flux de matiére, d’ou :

U]-UOOZO et P]'szo.

Cette surface de discontinuité porte le nom de discontinuité tangentielle.
» m=0 : cette surface de discontinuité porte le nom d’onde de choc. C’est ce type
de discontinuité qui nous intéresse pour décrire les ondes observées durant le

processus de micro-décharge électrique.

11-4 Propagation de I’onde de choc générée par micro-décharge électrique

Suivant le scénario invoqué dans I’introduction de ce chapitre, ’onde de choc initialement
formée se détache du volume 9y, puis se propage dans le liquide. Etant donné que cette onde
peut étre observée expérimentalement a différents instants de sa propagation, mais rarement
dans les tous premiers instants, il est intéressant de pouvoir décrire sa propagation, ceci dans
le but de pouvoir remonter a ses propriétés dans les tous premiers instants. Bien qu'il soit trés
difficile de décrire la propagation non-linéaire des ondes en géométrie sphérique et de calculer
le profil de pression de I’onde de choc a proximité de la zone d’émission, il est relativement
facile de formuler qualitativement la propagation d'un front de choc compte tenu des
propriétés énoncées dans les paragraphes précédents.

Du fait des temps relativement long (= ms) mis en jeux dans le cas du claquage laser,
Vogel et al. [Vog01] ont pu observer que 1I’onde de choc épouse initialement la géométrie du
plasma froid formé, géométrie qui est rarement sphérique dans ce type d’expérience, mais tres
rapidement la forme sphérique est atteinte. En considérant que la géométrie sphérique est
prédominante a tout instant, il est possible de déduire quelques conséquences théoriques sur

les propriétés de 1’onde au cours de sa propagation, ainsi :
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» Si la vitesse de ’onde D est constante, la combinaison de 1’équation (II-6b) avec la
relation (II-4) montre que I’amplitude P diminue initialement en 1/r* pour atteindre
finalement une décroissance en 1/r prévue pour les petites perturbations de pression a
grande distance de la source.

» 1’onde subit un brusque freinage qui raméne sa vitesse D a une valeur proche de la
vitesse du son C.. Deux raisons peuvent €tre invoquées pour cela : tout d’abord les
processus dissipatifs (viscosité et conductivité thermique) ou bien les effets non
linéaires déja mis en avant pour la formation spontanée d’une discontinuité dans une
onde acoustique [Lan89]. Durant ce processus, 1’onde subit également un
¢largissement de son profil. DuMond et al. [Du46] ainsi que Brinkley et al. [Bri47]
ont montré que les mécanismes dissipatifs (viscosité et conductivité thermique) ainsi
que I’augmentation du volume contenant 1’énergie entrainent un amortissement plus
rapide que 1/r de ’amplitude ainsi qu’une augmentation du temps caractéristique t

de I’onde de choc, tels que :

, 1
P(r)«c W et 7(r)oc/Ln(r).

Ces différentes caractéristiques sont trés difficiles a mettre en évidence dans le cas de la
micro-décharge ¢lectrique tandis que dans le cas du claquage laser, ces propriétés ont
effectivement été observées. Ainsi dans les expériences de claquage laser de quelques
millijoules, une décroissance en 1/r de I’amplitude est observée pour r > 200um tandis que
pour r <200 um, la décroissance est caractérisée par une diminution en 1/r’ [Noa98]. Dans le
cas d’une micro-décharge électrique, il trés difficile d’observer la phase initiale supersonique
de propagation, du fait de la technique expérimentale utilisée; en effet le diametre minimal de
la tache focale que 1’on peut obtenir est relativement important (= 25um). Toutefois cette
tendance a pu étre observée pour r<40um dans le cyclohexane et le n-pentane avec W; > 20

nd [Jom97]. (W; est I’énergie initiale déposée par le micro-décharge)

I1-5 Energie de I’onde de choc en géométrie sphérique

Lorsqu’on connait I’amplitude et la vitesse de ’onde on est 4 méme de pouvoir déterminer
I’énergie de I’onde a tout instant de sa propagation. Dans nos expériences de micro-décharges
¢lectrique nous n’avons malheureusement pas la possibilité d’enregistrer la valeur réelle de

I’amplitude de 1’onde. En effet, notre dispositif expérimental ne nous donne acce€s qu’a une
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valeur relative. En revanche nous avons la possibilit¢ de déduire 1’énergie initiale de I’onde
ainsi que sa vitesse, autrement dit il est d’un intérét fondamental de déterminer une relation
théorique permettant de relier ’amplitude de I’onde a son énergie.

Nous avons vu dans le paragraphe précédent que les ondes de choc générées par claquage
laser ou micro-décharge électrique ont un comportement trés proche des ondes acoustiques en
géométrie sphérique [Iss97]. Pour cette raison nous allons utiliser I’approche théorique
d’Arons et al. [Aro48] ; ils associent les équations de Hugoniot-Rankine (voir Equ. II-6), au

travail effectué par une onde acoustique divergente pour déplacer une surface sphérique de

t
rayon Iy, soit 4zr *|Pudt. Cette démarche conduit a I’expression suivante on utilisant
y m p
0

I’expression (II-4), dans laquelle C., est remplacée par 1’expression D - U, avec U, =P’ / p.D,

d’ou :

21t 2 t t
g, =2 | P g+l | [P' | P'dtjdt' (11-9)
pOO 0 D_ P rm 0 0
p..D

ou t représente le temps et I, représente la position de ’onde a t = 0. Le premier terme entre
crochets représente 1’énergie rayonnée acoustiquement de maniére irréversible tandis que le
second terme représente I’énergie stockée réversiblement derriere ’onde de choc mais ce
dernier terme devient rapidement négligeable devant le premier lorsque Iy devient grand par
conséquent on le négligera toujours dans la suite.

Dans le cas ou on considere une onde de choc faible (D = c, et Uy = 0), on obtient

finalement I’expression suivante :

2
E,, = % O Pdt (11-10)

Expérimentalement, Cole et al. [Col47] ont observé que la pression dans 1’onde décroit
presque exponentiellement en fonction du temps (Fig. II-5), de telle sorte que:
P =P_exp(-t/7), ou 7 correspond au temps caractéristique associé a I’onde. Dans le cas

d’une micro-décharge ¢lectrique, le temps 7 n’est pas mesurable mais on peut juste affirmer

qu’il est inférieur a 8 ns, durée qui représente le temps de transfert du dispositif expérimental.
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P Y \I | p temps
t:O t:T(rO) t:2z'(r0)

Figure 11-5 : Forme initiale de I’onde de pression a la position r = rg.

Compte tenu du profil d’onde représenté sur la Fig. II-5, on en déduit une expression

reliant 1’énergie de I’onde a son amplitude initiale de pression, soit :

B 27er2 Pnfz'(ro)
Sw Z

o0

E I-11),

ou Z = p,C,  représente I'impédance acoustique du fluide a P, et T... En considérant que le

e . 4r, . s
temps caractéristique a r = rq est tel que 7 = —2 [Ait98a], on en déduit alors que :
C

o0

2
=8t} sz
p.,C

00 T 00

E 11-12).

Sw

Cette expression permet de déduire I’évolution probable de I’énergie de 1’onde le long
d’une isotherme du fluide, pour une énergie injectée W; donnée. En effet, lors d’une micro-
décharge ¢lectrique dans les hydrocarbures, ro peut étre considéré comme constant pour une
méme ¢énergie injectée W; quels que soient P, et T, ; maintenant le long d’une isotherme, le
module d’élasticité p, c2 augmente lorsque la pression P,, augmente, mais dans la plage de
pression utilisée (0,1 a environ 10 MPa), on observe que cette augmentation n’excéde
pas 10% (voir annexe I). Autrement dit, si I’amplitude de ’onde n’évolue pratiquement pas
sur cette plage de pression, on pourra considérer que I’énergie de 1’onde E_, reste

pratiquement constante le long d’une isotherme ; il suffit alors d’étre capable de déterminer

I’énergie de 1’onde pour une pression donnée.
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11-6 Impact d’une onde de choc avec une interface

Durant le mécanisme de micro-décharge électrique, on observe en un point du liquide, des
ondes de pression dont I’origine est différente. Ainsi, la premiére onde que 1’on observe
correspond au scénario invoqué dans 1’introduction de chapitre tandis que les ondes suivantes
sont liées a la dynamique de la bulle et plus particuliérement a la phase d’implosion. Afin de
comprendre le mécanisme de génération de ces ondes, nous devons préalablement rappeler ce
qu’il advient d’une onde qui rencontre une interface et dans notre cas une interface
liquide/gaz.

Ainsi sur la figure I1-6 nous considérons une onde plane se propageant a incidence normale
d’un milieu (1) vers un milieu (2), tous les deux homogenes, isotropes et d’impédances
acoustique respectivement Z; et Z,. Lorsque ’onde arrive a I’interface de ces deux milieux,

une partie de I’onde est réfléchie et I’autre partie est transmise au milieu (2).

Onde de choc incidente Onde de choc transmise

pla Zl

' Onde de choc réfléchie

Figure 11- 6 : transmission et réflexion d’une onde de choc plane a I’interface de deux milieux.

L’amplitude P, de I’onde transmise est I’amplitude P~ de 1’onde réfléchie sont déterminées
telles que [Iss97] :

— 222
Z,+Z, Z,+2Z,

P, 1 (II-13),

Deux cas limites se présentent alors :
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» Z1>>7Z, (Z,]/Z, << 1):

le milieu (1) peut étre assimilé au liquide et le milieu (2) au gaz dans la bulle. Nous
considérons le cas d’une onde de compression impactant la bulle. Dans cette

configuration, 1’onde réfléchie est une onde de détente (P'~—P,) et ’amplitude de
I’onde transmise est pratiquement négligeable (P, = (2Z,/Z,)P,). La position du choc

2, Up) dans le milieu (2) résulte de I’intersection de la polaire de choc” de (2) avec la
P dans le milieu (2) résulte de 1’1 ion de la polaire de choc” de (2 1

polaire des détentes réfléchies 1. Sachant que 1 s’obtient en prenant la courbe

symétrique de 1 par rapport a la verticale par le point (P, u;) (voir Fig. 1I-7(a)).

> ZI>>71:

cette fois-ci, ¢’est le milieu (2) qui peut étre assimilé au liquide et le milieu (1) au gaz
dans la bulle, autrement dit on considére maintenant une onde de compression qui
vient impacter le liquide depuis la bulle. Dans cette configuration, I’onde réfléchie
dans la bulle est une onde de compression (P’ = P,) et ’amplitude de I’onde transmise
se trouve renforcée telle que P,= 2P;. Le point (P,, U,) est I’intersection de polaire de

choc de (2) avec la polaire de chocs réfléchies 1 . De la méme maniére que 1 on

obtient 1 comme le montre la figure II-7(b).

2
Py | 1 oA 1 2 1
PZ
R R
P, / \ / \
u u, u u, u u
(@) (b)

Figure 11-7 : Représentation graphique de la transmission d’une onde de choc (compression) a I’interface

de deux milieux.

? Polaire de choc est la courbe reliant pression est vitesse matiére induite derriére I’onde de choc. L’ impédance

de choc (ou acoustique) du milieu a pour expression Z=p,D.
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Ces quelques considérations peuvent permettre d’analyser la formation de I’onde de
pression émise entre deux rebonds successifs de la bulle, c’est-a-dire en passant de la phase
d’implosion a la phase d’expansion qui lui fait suite au cours de la dynamique de la bulle

(voir chapitre VII).

I1-7 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons résumé les principales propriétés des ondes de pression et des
ondes de choc qui vont nous étre utiles pour la suite de notre analyse : pour réaliser les bilans
énergétiques nous feront essentiellement appelle a la relation (II-12) qui s’applique bien au
cas des ondes acoustiques ou des ondes de chocs faibles observées dans le phénomeéne de
micro-décharge électrique. Puisque 1’autre aspect hydrodynamique du processus de micro-
décharge ¢€lectrique est I’apparition d’une bulle, nous allons examiner dans le chapitre suivant

les différentes notions qui concernent ce processus.
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Rappels théoriques sur les mécanismes de formation d’une bulle
et les modeles dynamiques associés

III-1 Changement de phase liquide/gaz

La vaporisation est un phénomeéne thermodynamique qui caractérise la transition de I’état
liquide a I’état gazeux d’un corps pur. Il existe une infinité de chemins thermodynamiques
réversibles qui permettent de passer d’un état initial liquide a un état de vapeur, mais parmi
ces innombrables chemins il en existe deux que I’on rencontre dans beaucoup de problémes
de changement d’état, qui sont appelés « ébullition » et « cavitation ». Ces deux chemins qui
meénent a un état d’équilibre ou deux phases coexistent se distinguent par les grandeurs
thermodynamiques considérées comme constantes : ainsi on entend par phénoméne
d’ébullition un processus ou la pression reste constante et par cavitation un phénomene local
pour lequel la tempeérature reste constante. Ces deux phénomeénes peuvent se représenter

facilement dans un diagramme (P, 7) (Fig. I11-1).

P A
(Pc,Tc)
Liquide
Solide | E
POO | — Ebullition
| gaz
C
F(T.,)
i Cavitation
i -
Tew  D(2) T

Figure I11-1 : Diagramme thermodynamique (P,T).

Le phénomene d’ébullition se rencontre dans de nombreuses applications industrielles
(centrales nucléaires) ou grand public (réfrigérateurs), lorsque les flux thermiques a évacuer

sont importants, car ce phénomeéne favorise les échanges de chaleur.
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La cavitation est un phénomeéne généralement & éviter ou a retarder du fait de ses
conséquences néfastes : érosion des parois, pertes de performances et bruit. Cependant pour
certaines applications médicales, comme les lithotripteurs, on recherche I’apparition du

phénomene de cavitation.

P A o
. | iPoint critique
o Courbe de saturation
L EL
10—
‘ i |
Liquide | |
c1f |
| |Liquide+gaz|
|| |
1 ] ] 1 -
Ver Vi Via Veo v=l/p

Figure I11-2 : Diagramme P-V.

Les phénomenes d’ébullition et de cavitation s’accompagnent de variations de masse
volumique du liquide dans le volume concerné par le changement d’état. Il est alors
intéressant d’observer I’évolution de la masse volumique dans un diagramme Pression-
Volume spécifique (voir Fig. 111-2) : pour des conditions initiales identiques (point 1), le
volume spécifique de la vapeur Vg, générée par ébullition est plus petit que le volume
spéecifique de la vapeur V¢, engendrée par cavitation, autrement dit la masse volumique de la
vapeur est plus élevée dans le phénomeéne d’ébullition que dans le phénomeéne de cavitation.

Ce qui distingue encore ces deux phénomeénes c’est I’énergie qu’il faut fournir a la masse
de fluide considéree, ainsi :

» Lorsqu’on realise le chemin IE,, la variation d’énergie interne U engendrée par I’apport

d’énergie extérieure au systéme s’écrit: AU, :ij(Pw)deT+Pw(VE1—Vw)+Lv(T,,), ol

T,
C, représente la capacité calorifique a pression constante et L, représente la chaleur

latente de vaporisation a la température 7, (P, ).

» Lorsqu’on réalise le chemin 1C,, on effectue une détente isotherme qui requiert d’effectuer

- i Py(T,) . . -
sur le liquide le travail : 5W:‘L, PdV, ou V représente le volume spécifique. La
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variation d’énergie interne U engendrée par I’apport d’énergie extérieure au systeme

sécrit alors: AU, =5W+TwI:V(Tw)(aP/6T)VdV+Lv (T.), ou L, représente la chaleur

latente de vaporisation a la température 7, (L, (T, )> L,(T})).

Pour évaluer ces grandeurs énergétiques, on constate qu’il faut connaitre, dans ces deux

exemples, I’évolution des coefficients thermodynamique Cp(T) et (6P/AT), ainsi qu’une

relation entre la pression P et le volume spécifique 7 le long d’une isotherme.

Pour un corps pur, les grandeurs thermodynamiques P, T et V' ne sont pas toutes
indépendantes, mais elles sont liées entre elles par une équation, généralement appelée
« équation d’état thermique » OU « équation caractéristique », du type : AP, V,T) = 0. Il en
résulte que AP, V,T) = 0 peut étre représentée dans I’espace (P,7, V) par une surface (Fig. Il1-
3), ou une courbe si I’on suit un chemin isotherme, ou isobare ou encore isochore. Les
digrammes P-V (Fig. 111.1) et P-T (Fig. 111.2) représentent donc des projections planes de la
figure 111-3. L évolution du coefficient Cp(T) est quand a lui déterminée par une deuxieme
équation d’état, appelée généralement « équation d’état de la chaleur », telle que : (U, V,T) =

0, ou U représente I’énergie interne du fluide.

Fy Fluide supererifigus

Bguide

gaz + fguide

Figure III-3 : Surface caractéristique d’un corps pur. Le ligne noir en trait fort sépare le domaine de
coexistence de deux phases tandis que les autres lignes parcourant toute la surface correspondent aux
isothermes.
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Le choix d’une équation d’état précise s’avere donc étre déterminant pour I’évaluation des
bilans énergétiques. Nous allons donc présenter ci-dessous les équations d’état thermiques les

plus représentatives pour les processus engendrés par une micro-décharge électrique.

I11-1.1 Equation d’état des gaz parfaits

Le gaz parfait est un modele thermodynamique décrivant le comportement de tous les gaz
réels a basse pression. Ce modele a été développé au XIX°® suite aux observations que tous les
gaz a basse pression suivent les lois de Boyle-Mariotte et de Gay-Lussac, quelle que soit la
nature chimique du gaz; la relation entre la pression et la température est, dans ces
conditions, indépendant de la nature du gaz.

L'équation d’état des gaz parfaits s’écrit :

P8 = NRT

ou:

e P représente la pression (en Pascal)

e 9 représente le volume occupé par le gaz (en m3)

e N représente le nombre de moles.

e R représente la constante universelle des gaz parfaits : R = 8,314 J.K™.mol™

e Treprésente la température absolue (en Kelvin).

On en déduit alors que T(aP/aT)V = P. Il est par ailleurs important de rappeler que pour

un gaz parfait I’énergie interne U est une fonction uniquement de la température, soit : /(U, T)
= 0. Il en decoule que la capacité calorifique C, est une constante ou une fonction de la

température uniquement.

I11-1.2 Equation d’état de Van der Waals

L’équation des gaz parfaits conduit a la conséquence absurde que lorsque la pression croit
indéfiniment, le volume d’une masse constante de gaz tend vers zéro. En réalité, si la pression
n’est plus trés faible, le volume propre des molécules du gaz ne peut plus étre négligé devant
le volume 9 qu’elles occupent. De plus, pour pouvoir se liquéfier, le gaz doit étre composé de
particules présentant des interactions attractives. A partir des ces remarques, Van der Waals

introduit deux corrections a la loi des gaz parfaits:
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1.

2.

Les molécules ont un volume non-nul et incompressible (volume exclu), par conséquent le
volume disponible dans un récipient de volume 9,cipien CONtenant N moles de gaz est
seulement :
19disp0nible = lgrécipient_Nbv
ou b représente le volume total d’une mole de particules composant le systeme. L'équation
d'état des gaz parfaits corrigée du volume occupé par les molécules, s'écrit alors :
P(Srecipient—N b) = NRT.

Il existe des forces d'attraction entre les molécules. Le terme de pression P qui intervient
dans I'équation d'état d'un gaz est, de facon rigoureuse, la pression qui confine les
molécules dans le récipient de volume 3. En l'absence d'interactions, cette pression est
identique a la pression appliquée a I'extérieur du récipient, soit P,,,. Les forces d'attraction
entre molécules sont équivalentes a une pression “intérieure™ P;,, qui réduit la pression
exercée par le gaz sur les parois du récipient. La pression que subit le gaz lui-méme est P
= P + P, Pour que le gaz se comporte comme un gaz parfait lorsque le volume tend
vers I’infini, le terme P;,, doit étre proportionnel & 1/ %. L'équation d'état de Van der Waals

s'obtient finalement en remplagant P par (Pey, + P;u) tel que Py, oc 1/, d’ou

92

{P+aN2j(,9—Nb):NERT

En admettant que I’isotherme critique (7 = T.) admet un point d’inflexion au point critique,

I’équation de Van der Waals se réduit a une équation sans dimension et sans coefficient

apparent ; c’est la loi des états correspondants. Ainsi, on obtient la relation suivante :

(13 + 17—32)(3? —~1)=8T,

o0 P=P/P.,, T=T/T. et ¥ =V/V,. On en déduit alors que (0P/oT ), =8/(37 -1). La

pression P étant une fonction linéaire de 7 a volume constant, il s’ensuit que C, est une

constante ou une fonction de la température uniqguement, comme dans le cas des gaz parfaits.

I11-1.3 Equation d’état de TAIT modifiée

C’est I’équation d’état la plus couramment utilisée pour décrire la loi de comportement

d’un liquide soumis a de fortes variations de pression. R.H.COLE [Col65] a préconisé
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d’utiliser I’équation de TAIT modifiée pour le traitement des problémes de détonation dans

I’eau. Celle-ci s’écrit sous la forme suivante :

P+5 :Lﬁj (111-1),
P +B \p,

ou n et B sont des constantes liées a la nature du liquide (par exemple n = 7,3 et B = 305 MPa
pour I’eau ordinaire) et, P, et p., se référent aux conditions normales.
En toute rigueur B n’est pas une constante, mais est une fonction de I'entropie. Cependant,
dans notre domaine d’étude, B est assimilé a une constante.

Puisque cette équation est une équation d’état compléte (P = P(V, S) avec B=B(S)) et
qu’elle représente le mieux un liquide soumis a de fortes variations de pression, on peut alors

aisément déduire de cette équation I’expression de la vitesse du son ¢, soit :

n-1 n-1
cz:dP| :n(PﬁB)(ﬁJ zcwz[£] (111-2),
dply "~ p. \p.

Pa
avec
P +B
c,’ =nu (111-3),
Pa

¢ étant la vitesse du son dans le liquide dans les conditions normales.

En considérant B comme une constante, il est intéressant de remarquer que (9P/T), =0.

Si on se réfere a la relation (2-17) donnée par Aitken[Ait98a] alors on obtient
C,=C, =Cste.

I1I- 2 Génération d’une bulle par micro-décharge électrique

Si on se reporte au scénario développé dans I’introduction du chapitre 2, on admet que la
naissance de la bulle apparait a I’instant ¢ = ¢, avec le rayon r ~ ry. Pendant le temps #, (~ qq
ns) aucun phénomeéne dissipatif (viscosité et conductivité thermique) n’a eu le temps
d’intervenir [Ait98a] de méme que la masse volumique du fluide dans le volume 9, est en
moyenne identique a celle du liquide environnant. L analyse de la lumiere émise montre que
I’avalanche electronique entraine une forte augmentation de la température, ce qui nous fait
dire immédiatement que le phénomene de micro-décharge électrique est trés éloigné du
phénomeéne de cavitation. Le phénomeéne d’ébullition semble donc plus approprié pour décrire
le phénomene de micro-décharge électrique. C’est a partir de cette constatation que le modéle
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de Kattan-Denat a été développé (voir §l11-3). Cependant ce modele néglige toute variation de
pression, or en s’appuyant sur le modele du gaz parfait, il apparait que I’élévation importante
de temperature produit une élévation de pression dans le volume 3y; c’est cette élévation de
pression qui va générer la premiére onde de choc émise dans le liquide. Afin de prendre en
compte, entre autre, cette variation de pression, un autre modéle a été développé (modele
d’Aitken, voir §l11-4). La Fig. 111-4 représente, pour les deux modeles énoncés ci-dessus, le

systéme que I’on va considérer.

Source
Volumique
— | d'énergie

Volume
considéré
at=0:
19o

Liquidea (P,,T,, p.)

Figure II1-4 : Représentation du systéme pour toute la suite de I’étude : le centre de gravité du volume 4,
sera considéré comme fixe dans le référentiel du laboratoire.

L’objectif principal des deux modeles énergétiques développés ci-dessous consiste a
pouvoir déterminer, a partir de la connaissance des conditions thermodynamiques initiales du
liquide et de I’énergie injectée W;, quel est le rayon maximum R,, de la bulle a I’instant ¢ =
t(R,,). Ces deux modeles s’appuient sur une hypothése commune que I’on justifiera dans
le 8111-5-4 : cette hypothése consiste a admettre qu’a I’instant # = #(R,,), la pression du fluide

dans la bulle au niveau de I’interface est égale a la pression initiale P...

ITI- 3 Mode¢le énergétique de Kattan-Denat

Dans ce modeéle, on considere que le liquide contenu dans le volume 9, est entierement
vaporisé, c’est-a-dire qu’il est porté a la température d’ébullition 7, correspondante a la
pression appliquée P. (Fig. 111-5). En admettant de plus que le fluide du volume 9, se
comporte comme un gaz parfait, on peut alors calculer le rayon maximum, appelé ici R, de la

bulle ainsi formée. Nous allons maintenant détailler les différentes étapes de la démonstration.
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(P, T, P
A

T

eb

P (P) beea

Figure III-5 : Représentation des grandeurs thermodynamiques (P, T, p) dans la bulle a I’instant t = t(Ry).

Nous avons vu dans le §l11-1 que la quantité d’énergie nécessaire pour vaporiser une mole

du liquide est donnée par I’expression suivante :

Tb
W, = jcp(r)dT+LV(Tb)+Pw(9LS—9w) (11-4)

Tw
dans laquelle C,(T) représente la capacité calorifique du liquide et L, sa chaleur latente de
vaporisation a T,(P.). Les différentes grandeurs thermodynamiques sont calculés a partir
d’expressions issues de I’ouvrage de Reid et al. [Rei87]. Pour la plage de pression et de

température que nous pouvons explorer avec ce modele, nous pouvons négliger totalement le

terme P, (3, —9,) devant ITTb C,(T)dT (voir tableau 111-1).

Py (MP To (K 3. -39
(MPa) (K) fT::O(gLS 9) %)
jCP(T)dT
T,
0,8 298 0,10
323 0,12
373 0,14
1,5 298 0,20
323 0,26
373 0,30

—_
Tableau III-1 : Quelques valeurs du rapport P (9, —9,)/ Irb C, (T )dT pour différentes valeurs de

pression et de température dans le n-pentane.
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L’énergie injectée étant égale a I7;, on en déduit par conséquent que le nombre de moles N
de vapeur genérées s’écrit tel que : N=W,/W,,. Afin de relier I’énergie injectée au rayon
maximum Ry, atteint par la bulle, le modéle suppose de plus que la pression de vapeur a
I’intérieur de la bulle pour R=R,, est égale a la pression P, extérieure appliquée sur le liquide

et que la vapeur se comporte comme un gaz parfait, d’ou :

N = ﬁ (111-5)
R T,
avec
4
9, = TRSW (111-6)

et R=8,314 J.K .mol™* (constante des gaz parfaits). Le rayon maximum de la bulle R,, en

fonction de I’énergie injectée ¥; est alors déterminé par I'expression suivante :

W 1/3
Rm=k( P; J =Ry (11-7)

dans laquelle & est un coefficient qui dépend des conditions initiales (P., T.,) ainsi que des

propriétés thermodynamiques du liquide selon I’expression :
1/3
k(P,.T,)=[(3/47)RT, (P,)/W, | (111-8)

La figure I111-6 montre I’évolution du coefficient k& en fonction de la pression pour une
température fixée a T, = 24°C dans le n-hexadécane. On observe alors que sur I’ensemble de
la plage de pression pour laquelle ce modeéle a un sens, le coefficient £ subit une variation
relative au maximum de 4% par conséquent pour une température fixée, on pourra considérer
k comme ayant une valeur fixe indépendante de la pression telle que ,,, = 0,169 dans le n-
hexadécane. La méme remarque vaut pour le n-pentane, mais le coefficient £ prend une autre
valeur moyenne telle que £, = 0,275.
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0,173
0,172—-
0,171—-
0,170—-
X 0,169—-
0,168—-
0,167—-

0,166 —

0,165 . ; . , . ; . ; .
0,0 0,2 0,4 06 08 1,0

Figure I11-6 : Variation du coefficient k en fonction de la pression réduite dans le n-hexadécane
(T= 24°C).

On peut également représenter I’évolution du coefficient & en fonction de la température du
liquide pour une pression fixée. Comme le montre la figure 111-7, I’amplitude de variation du
coefficient &, pour la plage de température considérée, est identique a celle de la Fig. 111-6, par
conséquent on pourra considérer £ comme constant dans le n-hexadécane pour la plage de

pression et de température considérees.

0,174

0,172

0,170

0,168

0,166

T T T T T T T T
0,40 0,42 0,44 0,46 0,48 0,50 0,52
TIT

o0 c

Figure I11-7 : Variation du coefficient k en fonction de la température réduite dans le n-hexadécane

(P=1 MPa).

En admettant le coefficient £ comme une constante, alors la relation (111-7) montre que le
rayon maximum R,, doit évoluer comme P..;””* pour une énergie donnée ; (Fig. 111-8). C’est

une loi de variation qui a été largement observée dans le cas du claquage laser [Buz71] et dans
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le cas des explosions sous-marines [Col65], mais le coefficient & dans ces expériences était
entierement déterminé de maniere empirique.

R, (Hm)

Figurelll-8 : Variation du rayon R,, en fonction de la pression réduite pour une température T,=24°C et
une énergie W; =1 nJ dans le n-pentane.

Ce modeéle énergétique de Kattan-Denat possede donc un profond intérét puisqu’il permet
de retrouver théoriguement une loi observée expérimentalement et il donne une expression
permettant de calculer le coefficient £ & partir de grandeurs thermodynamiques uniquement.
Cependant nous montrerons dans le chapitre VI que ce modéle ne permet pas d’expliquer
I’ensemble des observations expérimentales, en particulier au-dela de la pression critique du
fluide. Certaines limites de ce modele peuvent d’ores et déja étre pointées du doigt :

> L’homogénéité de la température et de la masse volumique dans la bulle ;

> Le coefficient k£ n’est plus defini au-dessus de la pression critique puisque I’intégrale

dans la relation (I11-1) n’est plus définie ;

> Ce modéle énergétique ne tient pas compte de I’énergie mécanique dépensée du fait de

la variation de pression engendrée dans le plasma.

I11-4 Modé¢le énergétique d’Aitken et al.

Le modéle de Kattan-Denat semble en assez bon accord avec les expériences pour des
conditions initiales de pression inférieures a P.. Le modéle d’Aitken a surtout été développé
pour prendre en compte ce qui se passe lorsque les conditions initiales sont supérieures a la

pression critique P.. Il permet d'évaluer plusieurs grandeurs thermodynamiques a différents
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instants ¢ ainsi que la répartition de I’énergie injectée suivant les différents modes d’énergie.
Comme ce modele nous servira pour I’interprétation de certains de nos résultats
expérimentaux, nous allons maintenant rappeler ci-dessous les principaux résultats de ce
modeéle.

Ce modeéle s’appuie d’une part sur une répartition non homogene (distribution gaussienne
tronquée d’écart type o) de la température et de la pression jusqu’a I’instant ¢ = ¢, dans le
volume 9, et d’autre part sur les équations d’état de Mie-Grineisen.

Le bilan d’énergie, sur le volume 9, obtenu a partir du premier principe de la

thermodynamique peut s’écrire de maniére simple sous la forme :
W:=Er +E, (1-9)

Dans cette relation, E,, représente I’énergie mécanique emmagasinée (travail des forces de
pression) et E7 I’énergie thermique (chaleur) apportée. Compte tenu de la chronologie des
événements entre I’instant ¢ = ¢, et I’instant ¢ = #(R,,), il est facile de comprendre que I’énergie
mécanique E,, va étre dépensée d’une part pour la propagation de I’onde de choc et d’autre
part pour I’expansion du volume 9, (ou r = ry) jusqu’a ¢ = 9, (ou r = R,,). Etant donné que
ces deux grandeurs énergétiques peuvent étre évaluées expérimentalement, il est alors
commode d’exprimer cette énergie mécanique £,, en fonction de I’énergie dissipée par I’onde

de choc E;,, et de I’énergie dépensée pour I’expansion de la bulle £, ainsi :
Em = Esw+Eb (I“'lO)

Maintenant en ce qui concerne I’énergie thermique, il apparait qu’une partie de I’énergie

%

thermique est absorbée par le liquide sous forme d'énergie interne E, = J'O <pCp>AT(r)d3

(ou <pCp> représente la valeur moyenne de I’évolution de la grandeur pC, pendant le temps

d’injection 7;), alors que le reste est emmagasinée sous forme de « chaleur latente de

vaporisation » E; :jj” D pTz—fdt}dB (ou S représente ici I’entropie). On a donc Er =

0

Ei+E;.

Finalement, le bilan d’énergie s’écrit de maniére détaillé :

I/Vi = Ein+Es+Esw+Eb (l | |-11)
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Cette répartition d’énergie est telle que I'énergie injectée W; est transformée d’une part en
énergie thermique qui éléve la température du liquide de 7., a une valeur 7,y > T..en r = 0 et
d’autre part en énergie mécanique qui éleve la pression de P, a P,,p > Poenr = 0.

En prenant en compte un certain nombre d’approximations, le terme E; peut étre approché

par la relation suivante :

1-7,
Yo

E =

s

W (11-12)

ou T,=T./T. et y représente le rapport des capacités calorifiques Cp/Cy. Il est important de
remarquer que, contrairement au terme classique de chaleur latente de vaporisation L,, le
terme E; est toujours présent quelle que soit la pression appliquée sur le liquide ; celui-ci
devient nul lorsque la température 7., est égale a la température critique 7.. Pour une
température donnée T, ce terme sera du méme ordre de grandeur pour une famille de
liquides : par exemple, en considérant 7., = 298 K, on trouve E,~30% de W; avec yo,=1,4.

Comme pour le modele de Kattan-Denat, ce modéle permet, a partir de la connaissance
des conditions thermodynamiques initiales du liquide et de I’énergie injectée W, de
déterminer les différents termes énergétiques ainsi que diverses grandeurs intervenants dans la
chronologie des événements tels que par exemple :

1) La pression P,, maximale de I’onde de choc ainsi que la température 7,,, maximale

atteinte lors de la formation du plasma.
2) La pression Py et la temperature T, a I’intérieur de la bulle au moment de sa

formation (Fig. 111-9).

T

3
3) Le rayon maximum R, atteint par la bulle tel que: R :%(ﬂjﬂ . Cette relation
s’appuie sur les hypotheses d’une part qu’a I’instant = ¢#(R,,), la pression dans la bulle
est égale a P, et d’autre part que les mécanismes dissipatifs (viscosité et conductivité
thermique) sont négligeables durant la phase d’expansion de la bulle (modéle de
Rayleigh, voir 8§111-5-1). Dans ces conditions, si I’énergie initiale de la bulle Ej, est
indépendante de la pression alors on retrouve I’évolution inscrite sur la Fig. 111-8. Le

modéle montre que E, dépend de maniére non linéaire du parametre élastique

W . : : .
) =Lr§, qui est un parametre adimensionnel évoluant peu (< 20%) dans la plage

pOOCOO

de pression considérée.
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(P, T)
A

Figurelll-9 : Représentation des grandeurs thermodynamiques (P, T) dans la bulle a Pinstant t = t,.

La vérification expérimentale complete de la validité de ce modele nécessiterait la
détermination expérimentale de nombreuses grandeurs qui ne sont malheureusement pas
toutes accessibles a la mesure (par exemple P9, Two, Pyo). En conséquence, les résultats des
expériences concernant la dynamique des bulles (rayon maximum de la bulle R,..., R(?), etc.)
et I'émission des ondes de choc/pression seront systématiquement confrontés aux prédictions

de ce modele.

III-5 Rappels des principaux modeles de dynamique d’une bulle

Aprés avoir considéré la formation des bulles, nous allons étudier maintenant la dynamique
de ces bulles. Cette phase dynamique correspond a la meilleure réponse que peut fournir le
systéme pour revenir le plus rapidement possible vers I’équilibre initial.

La plupart des modeles théoriques décrivent le comportement d’une bulle unique plongée
dans le volume infini d’un liquide au repos tel que la température et la pression soient
uniformes loin de la bulle (c’est-a-dire pour » —). De plus, on considérera que la bulle
conserve toujours une géometrie sphérique.

Compte tenu du fait que dans nos expériences, on observe toujours une vitesse d’interface
R faible devant la vitesse du son du liquide (Ma<<1, voir Tableau I11-2), on laissera de coté
les modéles qui considérent la compressibilité du liquide. Pour cette raison, nous allons
considérer dans la suite de ce chapitre, uniquement les modeles ou le liquide est admis comme

incompressible.
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T(K) P, (MPa) R max (m/s) Ca (M/S) Ma = R max/ Coo
298 1,0 129,3 1410,2 0,091

3,2 64,2 1420 0,045

4,4 57,2 1426,3 0,040
353 1,2 183,3 1145,3 0,160

3.1 86 1157,9 0,074

4,6 77,8 1166,8 0,066

Tableau II1-2 : Quelques valeurs de vitesses maximales de I’interface observées pendant la phase
d’implosion dans différentes conditions de pression et de température.

Les principaux modeles qui nous intéressent sont répertoriés dans le tableau I11-3.

Précisons que cette liste est non exhaustive car de nombreuses variantes de ces modéles

existent.
Hypotheéses Rayleigh | Beeching | Poritsky | Rayleigh- | Shima & |Nigmatulin
[Rayl7] |[Beed42] |[Por52] |Plesset Tomita |et al.

[Ple48] [Shi75] [Nig81]

Présence de gaz M %} M %}

Présence de vapeur M %} %} M %}

PU(Tx)

Transfert de chaleur M

Vaporisation et %}

condensation

Influence de la %} %} %}

viscosité du liquide

Influence de la ™M A %} 4] 4]

tension interfaciale

Tableau III-3 : Propriétés prises en compte par les différents modéles considérés dans cette étude.

[11-5.1 Modéle de Rayleigh

Dés le début du vingtieme siecle, John William Strutt, anobli sous le nom de Lord
Rayleigh, a développé un modele analytique de I’implosion d’une cavité sphérique vide dans
un liquide. Bien que ce modeéle possede un certain nombres d’imperfections, il contient

cependant I’essentiel de la dynamique. C’est un modéle « fondateur » pour tous les autres
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modeles auxquels nous allons faire référence. C’est pour cette raison qu’il est important de
détailler les différentes étapes et les résultats de ce modeéle.

En géométrie sphérique, la conservation de la masse (équation de continuité) pour un
liquide incompressible impose que la divergence de la vitesse soit nulle, ce qui conduit a la

relation suivante :

u R?
ou R représente le rayon de la bulle, U(R) la vitesse du liquide & I’interface et u la vitesse

radiale du liquide a la distance » >R (voir Fig. 111-10).

P,.p.,.T,

o

Cc

Figure III-10 : Bulle sphérique de rayon R.

L’eéquation de conservation de la quantité de mouvement radiale s’écrit pour un liquide

newtonien incompressible (équation de Navier-Stokes en géométrie sphérique) :

ou  Ou OP,
ZiuZ | =2 1-14
P w( ot 8rj or (I11-14)
En utilisant la relation (111-13) afin d’éliminer « dans la relation (111-14), on obtient alors :
RLkvsru)-2rvr=— L% (111-15)
r r p, Or

ol R=dR/dt et U=dU/dt. Lorsque I’on considére une bulle vide, la conservation de la
masse & travers I’interface impose que U(R)= R. En intégrant maintenant la relation (I11-15)

entre » = R (oU P = Pyp;) et r — oo (0U P = P,), on obtient :

Ri+ S = fu=f (I11-16)
2 P

Dans cette équation, P;; représente la pression du liquide au niveau de I’interface. Or pour
une bulle, la conservation de la quantité de mouvement normale a I’interface impose que P; =

0. Il en découle finalement que I’égquation du mouvement de I’interface s’écrit simplement :
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Ty (111- 17)
2 P

Cette équation est communément appelée « équation ou modele de Rayleigh ». En

remarquant que RR $ 3 =%1(R3R2) 14 2 (R°R?), il est possible d’obtenir une
2 2R°R dt 2R’ dR
intégrale premiere du mouvement, a partir de la relation (111-16) et en admettant que pour R =
R,onaU=R=0, telle que :
3
p2 = 2k Hﬁ) _1} (11 18)
3o, |LR

Pour VRe€]0, R,], la relation (I11-17) donne la vitesse de I’interface U. On observe
immédiatement que si R — 0, la vitesse de I’interface U tend vers I’infini. Cette impossibilité
physique va conduire Lord Rayleigh a admettre qu’il faut considérer I’existence d’une
pression interne dans la bulle qui ne soit ni nulle ni constante. Mais auparavant, il s’avere
gu’en exprimant la vitesse U en terme du rayon R (c’est-a-dire U = dR/dt), la relation (111-18)
peut s’intégrer (+ = 0 pour R = R,,) de telle sorte que I’on obtient I’équation compléte du

mouvement, ainsi :

3,000 % RY4R B 3,0wj- x*2dx
(RmS R )1/2 (l X )1/2
) 5 1 X2
ou x = R/R,. En posant maintenant z = x’, I’intégrale I de se transforme en
"L-x

- 7 - 1 — - e - e -, N -
I’intégrale suivante : %J' x Ve (1—x) Y2 dx ; cette intégrale s’exprime, par définition, a partir de

la fonction béta incompléte Iz(g,%). L’équation complete du mouvement pour Re€]0, R,]

s’écrit finalement :

ﬁrfj
t=R &—6{1—1(§%ﬂ avec z=x’ (11-19)

T

Dans cette relation, I'(x) représente la fonction gamma, soit T'(x) = I:zxfle*fdt. La Fig. Il1-

11 montre I’évolution du rayon calculé a partir de la relation (111-19).
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1,0

§\\\\\\\

0,8
0,6 \
0,4

\

0,0

/

Xx=R/R

0,0 0,2 0,4 06 08 1,0
r=t/ t

0,91468
Figure ITI-11 : Représentation de la relation (I1I-19) en variables adimensionnelles (¢, =R ./ p, /P, ).
. . 51 ] : "
Il est intéressant de remarquer que la fonction 7. (E’E) ne présente pas de singularité pour

z =0 (soit x = 0). On peut alors déduire de la relation (111-19) la durée totale d’implosion de la
bulle, soit en posant z = 0 dans la relation (111-19), on obtient :

Jz r(g)
t, =R, /%—4:0,91468&” /% (111-20)
= 6| g
Vo (3)

Ce temps est habituellement appelé « temps de Rayleigh ». La relation (I111-20) montre que
si on connait la pression et la masse volumique du liquide, on peut déterminer analytiqguement
le temps total d’implosion d’une bulle connaissant son rayon maximum et inversement si on
connait le temps total d’implosion, on peut déterminer son rayon maximum R,,.

Expérimentalement, on détermine le temps d’implosion de la bulle mais on ne posséde pas
en général de mesure spatiale du rayon par consequent la relation de Rayleigh (111-20) fournit
une méthode pour en déduire le rayon de la bulle a condition que les mécanismes qui
contrlent la dynamique de cette bulle expérimentale correspondent aux hypothéses du
modele de Rayleigh. Il est important ici de synthétiser les hypotheses qui conduisent donc a la
relation (111-20) :

» Conservation de la masse :
®  Pour le liquide : fluide parfait et incompressible.

® Pour I’interface : pas de masse ni de viscosité interfaciale.
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® pour la bulle : vide.

» Conservation de la quantité de mouvement :
®  Pour le liquide : fluide newtonien et effet de la gravité négligeable.

®  Pour I’interface : pas de viscosité et pas de tension interfaciale.

L’ensemble de ces hypothéeses peuvent sembler assez loin de la réalité expérimentale. 1l en
est pour preuve que ce modeéle ne peut pas expliquer I’apparition des rebonds successifs suite
a la premiere implosion observée expéerimentalement dans de nombreux cas. Il convient donc
d’analyser les effets que peuvent produire I’introduction de nouvelles hypotheses sur la
relation (111-20).

Ainsi que nous I’avons déja mentionné, Rayleigh va introduire dans son modéle une
pression de gaz incondensable P, dans la cavité afin de palier I’inconvénient d’une vitesse
d’interface infinie lorsque R — 0. Cette hypothése a pour effet de modifier uniquement
I’équation de conservation de la quantité de mouvement normale a I’interface, ainsi P.;(R) =
P4(R). Rayleigh admet de plus que le gaz se comporte comme un gaz parfait isotherme par
conséquent I”’expression pour P,(R) devient :

R Y ]
P(R)=P, [ﬂ (1n1-21),

ou Py, represente la pression du gaz lorsque R = R,,. En introduisant cette expression dans la

relation (I111-16), I’intégrale premiere du mouvement s’écrit maintenant :

g2 =2k {(R—mj —1}3%” [R—mj |n(R—mj} (111-22)
3p, ||\R P. R R

Contrairement a I’expression (I11-18), cette expression ne peut pas s’intégrer aisément sous

forme analytique. Il convient alors de remarquer que la vitesse s’annule a chaque fois que I’on
passe par le rayon maximum ou par le rayon minimum. Etant donné que I’on ne considere

aucun phénomeéne dissipatif, il existe une seule valeur de rayon maximum représentée par R,,.
On obtient alors le rayon minimum en cherchant R # R,, et R = 0 tel que U = R =0 dans (l11-

22), c’est-a-dire qu’il faut résoudre I’équation :
1-z+min(z)=0 avec z=x’etm= Py /Pu (111-23).
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Pour une valeur de m donnée, cette équation se résout aisément numériquement, ainsi on
peut déterminer la valeur du rayon minimum R, (voir Fig 111-12, pour que la bulle puisse

imploser, il est nécessaire que m < 1).

1,0

0,8

I_ o4
3 /
>< -4
0,2

0,0

Q.0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

modéle de Rayleigh
Figure III-12 : Evolution du rayon minimum en fonction du parameétre m.

Mais ce qui nous intéresse c’est de savoir comment I’introduction du paramétre m modifie
le temps total d’implosion, c’est-a-dire le temps pour passer du rayon R,, au rayon R,,,;, # 0 ?

Une solution simple pour se rendre compte de I’effet de m c’est de rechercher a quel
temps d’implosion le rayon R,;, correspond-il dans la relation (I111-19). On peut alors en
déduire un écart entre ce temps #(R,.;») et le temps total d’implosion donné par la relation (I11-
20). Cet écart est tracé sur la Fig I11-13 pour différentes valeur de m : on observe que pour m

> 0,5, on obtient un écart qui devient a priori non negligeable (>10 %).

100

/

/

60

40

Iz(R,.)- TRayI/TRay (%)

20

0 : -/ : . .
0,0 0.2 0.4 0.6 0.8 1,0

m

Figure III-13 : Evolution (en valeur absolue) de I’écart au temps de Rayleigh pour différentes valeurs de
m.
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Il est alors facile de recommencer cette demarche en considérant non plus une évolution
isotherme du gaz parfait mais une évolution adiabatique. Il s’ensuit que la pression de gaz
s’écrit maintenant :

Rm 370 )
P(R)=P, (?j (111-24),

ou y représente I’exposant adiabatique. L’expression (I11-22) devient :

O = ol G I S T

Dans le cas particulier ou y, =4/3, D.R. Childs [Chi73] a obtenu une expression

analytique de la période d’oscillation de la bulle sous la forme d’intégrales elliptiques de
deuxieme espéce. Mais pour le cas général, nous allons procéder comme dans le cas
isotherme, c’est-a-dire on commence par rechercher la valeur du rayon minimum. Le rayon
minimum s’obtient en recherchant R = R,, et R = 0 tel que U = R =0 dans (111-25) ; pour cela

il faut résoudre I’équation suivante :

1-z——" [ -1]=0 avec z=x’et i =Py /P (111-26).

701

Les Fig. I11-14(a) et (b) montrent la différence obtenue entre une évolution isotherme et
adiabatique du gaz incondensable.

55



CHAPITRE IlI: Rappels théoriques sur les mécanismes de formation d ‘une bulle et les modéles
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0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
m
(b)
100
,
80 //
X
V> 60
& . )
£ adiabatique
> s
& ‘ L
e 40 L . isotherme
rﬂc e
£ i |
[ad /'/
20
0 ; ; . . . T : T :
(1,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
Rayleigh

Figure III-14 : (a) rayon minimum en fonction du paramétre m. (b) écart en valeur absolue au temps de
Rayleigh pour différentes valeurs de m. (isotherme et adiabatique). (T(Rpin)<Tray)

A la lumiere des écarts obtenus par rapport au temps de Rayleigh, on déduit que déterminer
le rayon maximum a partir de la relation (I111-20) en prenant le temps d’implosion défini par le
rayon minimum va conduire a sous-estimer le rayon maximum. Mais, il convient d’observer
que dans les relations (111-22) et (111-25), la présence de gaz incondensable conduit a
I’apparition d’un terme qui a pour effet de diminuer la vitesse par rapport a la relation (111-18)
et par consequent on s’attend a ce que la bulle mette plus de temps pour atteindre le rayon
minimum. Ceci a donc pour effet de compenser I’erreur commise précédemment et on
s’apercgoit que déterminer le rayon maximum a partir de la relation (I111-20) en prenant le
temps d’implosion défini par le rayon minimum constitue finalement un bon compromis (voir
Fig. 111-15).
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R4 Dynamique de Rayleigh

-
7 Dynamique avec un gaz
incondensable

min

T >
054 t
t(Rmin ) - tRay

Figure III-15 : Schéma superposant la dynamique de Rayleigh et de la dynamique en présence d’un gaz
incondensable.

Le modele de Rayleigh fournit encore deux resultats importants, ce sont la définition d’une

longueur caractéristique Rgq €t d’un temps caracteristique zz4 tels que :

Rpw =R, €ty = Repy [2= (111-27)

111-5.2 Modéle de Beeching

Un autre mécanisme physique qui peut intervenir sur le temps d’implosion est I’effet de la
tension interfaciale. Bien que la notion classique de tension interfaciale ne soit plus définie au
dela de la pression critique, on sait que c’est un effet qui est d’autant plus important que la
taille de la bulle est petite. On ne peut donc pas a priori le négliger.

Cet effet de tension interfaciale a été introduit par Beeching, pour I’étude du probléme
d’érosion de cavitation, étude dans laquelle il se trouve contraint dans une discussion avec
Mr. Bottomley de développer sa modélisation de la dynamique d’une bulle de vapeur ; il
introduit pour cela le terme de tension interfaciale a partir de I’équation de conservation de
I’énergie, mais par souci de continuité dans notre démarche nous allons nous raccrocher au
modeéle précédent. En admettant que la masse volumique de la vapeur est négligeable devant
celle du liquide et que la vitesse de la vapeur a I’interface est elle aussi négligeable devant la
vitesse méme de I’interface, la seule modification apportée par rapport au modele précédent

concerne I’équation de conservation de la quantité de mouvement normale a I’interface, soit

P, :PV(TQC)—TG ou o represente le coefficient de tension interfaciale. La pression de
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vapeur étant une constante, on peut alors en déduire, comme dans le modele précédent, une

intégrale premiere du mouvement, telle que :

: é%m”(%) ‘1}*3&1 o )](R?J[(R?J 1}} (129

On observe tout d’abord que le terme P, se trouve diminué de la pression de vapeur P,(7)

et d’autre part que I’effet de la tension interfaciale va dans le sens d’une augmentation de la
vitesse d’interface par rapport a I’équation (I11-18), autrement dit on s’attend a ce que le
temps total d’implosion soit inférieur au temps décrit par la relation (111-20) pour un méme
rayon maximum R,. Dans nos expériences de micro-décharge électrique d’une part la
pression de vapeur P,(T.,) est toujours trés petite devant la pression hydrostatique appliquée
P, et d’autre part le milieu a I’intérieur de la bulle n’est pas représenté par un état de vapeur a
la pression P,(T.,), par conséquent on omettra systématiquement ce terme dans la suite.
Comme pour les relations (111-22) et (111-25), il apparait dans la relation (111-28) un

. : . e 2
parameétre adimensionnel que I’on appelle « nombre de Weber » défini tel que : We = <7

R P

m= ©

Compte tenu de ce que nous venons de dire la relation (111-28) s’écrit plus simplement :

3 2
. P R R R
228 (B ) g S B | [ Ru) 4 (111-29)
3p, |[UR 2 R R
Cette équation ne peut malheureusement pas s’intégrer facilement de maniére a obtenir une
solution analytique du mouvement de I’interface comme c’est le cas avec la relation (I11-18).
Afin de simplifier I’écriture et I’analyse, il est plus commode de réécrire I’équation

précedente entierement sous forme adimensionnelle. Pour cela, on utilise les grandeurs

caractéristiques (111-27). Ainsi on pose :

R t t
X = et 7= =
RRayl tRayl RRayl P / P S
d’ou U*:;i—x:U &.On obtient alors :
T o0
3 2
3 pwogi3wel X o1 3we XL (111-30)
21—x 2 1-x 2 X +x+1

Solution de Rayleigh
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Afin de simplifier encore I’écriture, on pose : S = §We. Pour x€[0,1], on peut remplacer

x2+x+1

la fraction _x*l par I’approximation suivante : 1—%x3 (voir Fig. 111-16). Ceci permet
de réduire I’équation (111-30) a une forme intégrable, sans trop dénaturer I’effet de la tension

interfaciale, ainsi on se propose de résoudre I’équation :

3
X

1-x°

3 U 21485-2 57 (111-31)
2 2

06—

Terme de tension interfaciale

0,5 oo

0.4 T T T T T T T T T
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
X

Figure I1I-16 : Comparaison du terme représentant la tension interfaciale avec son approximation.

En exprimant la vitesse U*, la relation (111-30) devient :

32
dr:\/g(lxs)]/2 1S 1/zdx.
#(1+S—2x3j

Solutionde Rayleigh

En posant z = x’, I’intégration de cette équation entre z = 1 et z = 0 conduit & la solution

suivante :
\/67Z'F E ZF‘l §11lﬂlc
T, = 6 623 avec c:li (1-32)
imp 51—*(4J /1+S 21+ S
3

ou le symbole , F; représente la fonction hypergéométrique
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2F1(avbvcvz)=%Etb_l(l—t)cbl(l—tz)adl‘. Pour § = 0 (¢ = 0,
Jér r(l;j
,F,(5/6,1/2,4/3,0)=1 et on trouve r,,, = =0,91468, c’est-a-dire exactement le

5r(4j

3

temps adimensionnel total d’implosion donné par la relation (111-20). La Fig I11-17 illustre
I’évolution du temps d’implosion donné par la relation (I111-32) par rapport au temps total
d’implosion de Rayleigh en fonction du nombre de Weber : on observe bien que I’écart
augmente lorsque le nombre de Weber augmente mais on note également que I’effet de la

tension interfaciale est un effet modéré puisqu’au plus cela représente un écart inférieur a
30%.

30

- prrmnenmnennensead e
PJ ) booonenceenn S
15 f-rmmmmemmoneenaes e el e

T J PRI Ao neensd e

- 0
l Timp 1.Ray|/TRay ( /0)

0 : ,
ofo 0.2

0,4 0,6
Nombre de Weber, We
temps de Rayleigh

Figure III-17 : Evolution (en valeur absolue) de I’écart au temps de Rayleigh en fonction du nombre de
Weber We.

111-5.3 Modéle de Poritsky

Parmi les deux liquides étudiés, il s’avere que le n-hexadécane possede une viscosité treize
fois plus grande que celle du n-pentane, autrement dit il convient d’étudier les répercussions
d’un tel parametre sur le temps d’implosion de la bulle. L’influence de la viscosité du liquide
sur la dynamique de la bulle a été étudié pour la premiére fois par Poritsky en 1952.

Poritsky comme Beeching considére une bulle remplie de vapeur a la pression P,(T.) et il
admet que la masse volumique de la vapeur est négligeable devant celle du liquide, de méme
que la vitesse de la vapeur a I’interface est elle aussi négligeable devant la vitesse méme de

I’interface, par conséquent la seule modification apportée par rapport au modele de Rayleigh
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concerne I’équation de conservation de la quantité de mouvement normale a I’interface, soit
en négligeant P,(T),ona: P, = —4;1% ou u représente la viscosité dynamique du liquide.

En prenant en compte cette expression, la relation (111-16) s’écrit :

3

RR+ER2 JIR__E

o R Z (1-33)

Cette équation ne conduit malheureusement pas a une solution analytique. Mais en suivant
la démarche réalisée pour les modeles précédents et en I’associant a celle de Levkovskii &
II’In [Lev68], on peut obtenir une relation approchée montrant I’effet de la viscosité. A partir

de la relation (111-33), on peut déduire I’équation suivante :

C;LR(R3R2):—2£R2 —8VRR (111-34)

P

Equation de Rayleigh

ou v=u/p, représente la viscosité cinématique du liquide. Cette équation n’est pas

intégrable analytiquement mais comme I’influence de la viscosité est d’autant plus importante
que le rayon est petit, Levkowskii & II’In admettent que I’on peut approcher le terme en

utilisant la vitesse donnée par la relation (111-18) de telle sorte que :

8RR ~ —8\/21/ Lp [Bu
3 \p, R

Le signe négatif dans le membre de droite provient du fait que I’on s’intéresse a la phase

d’implosion de la bulle par conséquent la vitesse d’interface R =U est négative. Faire cette
approximation revient a exagérer I’effet de la contrainte visqueuse puisque I’on s’attend a ce
que I’effet de la viscosite réduise la vitesse d’interface par rapport a la relation (111-18). En
utilisant maintenant I’approximation ci-dessus, I’intégration de la relation (111-34) entre R,, et

R conduit & une expression approchée de la vitesse d’interface R , telle que :
3 3
R? :Ei (R_m] -1 _ﬂ(R_mj 1— R (111-35)
3p, |[UR Re | R R,
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ou Re est un nombre adimensionnel dénommé «nombre de Reynolds» tel que:

Re_ Rm VPoo/poo _ Rm pooPoo
4 U

la viscosité contribue a diminuer la vitesse de I’interface. La relation (I11-35) peut encore

. A travers I’expression (111-35), on observe bien que I’effet de

s’écrire sous la forme adimensionnelle suivante :

3 x°

w2 _q 86 1— x¥?
FUT =1-—r 3
21-x Re 1-x

(11-36)

Cette équation ne conduit pas a une solution analytique, sauf dans le cas ou on admet que

la viscosité intervient essentiellement lorsque x << 1 par conséquent on simplifie le rapport

2 . X , . L . e s .
% en le posant égal a 1 ; c’est une grossiére approximation mais dans ce cas I’intégration
—X

de la relation (111-36) entre x = 0 et x = 1 peut se faire et elle conduit a I’expression du temps

total d’implosion, tel que :

1 6

T. =
"oJ1-C W[“)
3
%/_/

Temps d'implosion
de Rayleigh (111-20)

e

(IN-37)

ou C= 8x/€/Re. Il est bon de noter que cette expression n’a théoriquement de sens que pour

C < 1, autrement dit tant que Re > 86 ~19,6. La Fig. 111-18 montre I’évolution du temps
total d’implosion par rapport au temps total d’implosion de Rayleigh en fonction du nombre
de Reynolds selon la relation (111-37) : on observe bien que le temps d’implosion se met a

augmenter rapidement lorsque le nombre de Reynolds devient inférieur a 50.
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Figure III-18 : Evolution de I’écart au temps de Rayleigh en fonction du nombre de Reynolds Re (Re — oo
correspond au modéle de Rayleigh).

Lorsque le paramétre adimensionnel C devient supérieur ou égal a 1, la relation (111-37) n’a
plus de sens. Les études numériques de Poritsky et de Zababakhin [Zab60] ainsi que I’analyse
théorique de Shu [Shu52] ont effectivement montré qu'il existe une valeur du parametre C ou
du nombre de Reynolds pour laquelle on obtient une séparation entre un domaine ou le temps
d'implosion est fini et un domaine ou le temps d’implosion est infini. La valeur du nombre de
Reynolds critique obtenue par Poritsky est Re. = 8,7 (C = 2,25) tandis que celle obtenue par
Zababakhin est Re. = 8,4 (C = 2,33). Au dela de cette valeur critique, les effets inertiels sont
dominants tandis qu’en deca ce sont les effets visqueux qui contrélent I’implosion de la bulle.

Ce nombre de Reynolds critique peut encore se traduire en terme de rayon critique R. de la

R =8,4ulp, /% (111-38)

Il est encore important de noter que Poritsky a montré que les effets de la viscosité se font

bulle tel que :

essentiellement sentir pendant la phase d’implosion de la bulle, en revanche ceux-ci

interviennent peu pendant la phase d’expansion qui reste dominée par I’inertie du liquide.
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T(K) P. (MPa) Re
n-pentane | n-hexadécane
0,8 198,25 21,70
298 4,0 220,67 23,02
6,5 228,34 26,36
0,8 285,74 25,13
330 4,0 350,08 33,71
6,5 365,31 38,61

Tableau III-4 : valeurs du nombre de Reynolds pour différentes conditions rencontrées
expérimentalement dans le n-pentane et le n-hexadécane.

I11-5.4 Modéle de Rayleigh-Plesset

Ayant étudie dans les paragraphes précédents différents mécanismes physiques qui peuvent
altérer la dynamique de la bulle par rapport au modele de Rayleigh, on peut dés lors regrouper
tous ces effets dans un modele plus complet habituellement appelé « modele de Rayleigh-
Plesset ». Tous les phénomenes physiques pris en compte par rapport au modele de Rayleigh
interviennent uniquement sur I’équation de conservation de la quantité de mouvement
normale & I’interface. En omettant la pression de vapeur P,(T.), cette équation de

conservation de la quantité de mouvement normale a I’interface s’écrit :

3y
R 20 U
P.=P | 2| ———-4u— 111-39
Li gm(Rj R IUR ( )

En développant cette expression dans la relation (I11-33), on obtient I’équation dite de

Rayleigh-Plesset, soit :

. 3y
RR'+§R2+41/§=L{P (R—] —2—“—&} (111-40)

L’équation de Rayleigh-Plesset permet de décrire qualitativement la dynamique des bulles
observées expérimentalement mais se trouve étre incapable de la décrire quantitativement
(voir Fig. 111-19).
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Figure I11-19 : Comparaison du modéle de Rayleigh-Plesset (m = 0,33) avec la dynamique expérimentale
d’une bulle pour laquelle on a les paramétres suivants : We = 0,017 et Re = 181.

L’équation (I11-40) montre que pour R = R, la pression de gaz a I’interface de la bulle

vérifie la relation suivante :

(I1-41)

gm

P(R,)=P, =P, +p,R,a, +;—‘7

m

ou a,, représente I’accélération de I’interface. Si la vitesse de I’interface est nulle lorsque R =
R, Il n’en est pas de méme pour son accélération qui est négative, ce qui contribue a rendre la
pression de gaz dans la bulle légerement inférieure a la valeur qu’elle devrait avoir si on avait
atteint I’équilibre. Le tableau I11-4 montre que le terme p. R, a, est toujours non nul mais

négligeable devant P, pour différentes valeurs de pression et de température.

T (K) P (MPa) PR am (MPa) m=P,, P,
298 0,5 -3.107 0,30
1,0 -0,72.10°® 0,33
2,0 -0,2.10° 0,39
353 0,8 -5.10° 0,50
1,6 -1.10° 0,54
2,0 -0,4.10° 0,56

Tableau I11-4 : Quelques valeurs de p., R, a, pour différentes valeurs de pression et de température.
m Calculé expérimentalement en comparant le modéle avec I’expérience.

Ce modele servant de référence pour I’analyse des observations expérimentales, il est

important de résumer ici les hypotheses qui sont associées a I’équation (111-40) :
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» Conservation de la masse :
®  Pour le liquide : fluide incompressible.
®  Pour I'interface : pas de masse ni de viscosité interfaciale.

® Pour la bulle: gaz incondensable non visqueux, masse volumique du gaz
négligeable devant celle du liquide. Vitesse du gaz négligeable devant celle de
I’interface.
» Conservation de la quantité de mouvement :

®  Pour le liquide : fluide newtonien et effet de la gravité négligeable.

®  Pour I’interface : gaz incondensable, viscosité du liquide et tension interfaciale.

I11-5.5 Modéle de Shima-Tomita

Compte tenu des pressions hydrostatiques relativement grandes que I’on peut générées
dans nos expériences de micro-décharge électrique, il est possible d’imaginer que la masse
volumique du milieu fluide a I’intérieur de la bulle ne soit plus totalement négligeable devant
la masse volumique du liquide environnant. Le modele de Shima-Tomita [Shi75] est un
modele qui tient compte du rapport de masse volumique évoqué précédemment. Cette
hypothese a pour effet de modifier toutes les équations de conservation par rapport aux
modeles décrits précédemment.

Commencons par I’équation de continuité a I’interface de la bulle ; on doit alors Vérifier :

p.(U-R)=p, [V, -R) (111-42)

ol R= C;—R représente la vitesse de I’interface, U représente la vitesse du liquide a I’interface,
t

Vg la vitesse du gaz a I’interface et py la masse volumique du gaz a I’intérieur de la bulle. On
admet maintenant que la vitesse du gaz a I’interface ¥, est négligeable devant la vitesse
méme de Iinterface R (V, << R), alors dans ces conditions la vitesse U du liquide a
I’interface peut s’exprimer en fonction de la vitesse de I’interface R, telle que :

U:( —&]deé (111-43)
p.
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avec ¢ =1- Pe et £ sera toujours considéré comme un paramétre constant dans la suite de la
P

démonstration. Etant donné que I’on considere toujours le liquide comme incompressible, la
conservation de la masse au sein du liquide fournit toujours une relation entre la vitesse a une

distance radiale » dans le liquide et la vitesse du liquide a I’interface de telle sorte que :

2

quRf—z (111-44)

On observe que la relation (111-44) se raméne a I’équation (111-13) lorsque ¢ = 1.
L’equation de conservation de la quantité de mouvement pour le liquide reste identique a la
relation (111-14), ainsi en éliminant la vitesse u dans cette expression a I’aide de la relation
(111-44), on obtient :

_ ER‘*RZ - _i@i

e Ri+ 202 ]2 .

(111-45)

En intégrant la relation (111-45) entre » = R et r — oo, on obtient la nouvelle équation

régissant la dynamique de I’interface, soit :

{R}h(z—fjkz}ﬁ (111-46)
2 P

On observe bien qu’en prenant ¢ = 1, la relation (I111-46) se rameéne a I’équation (111-16). Il
ne nous reste plus qu’a considérer maintenant I’équation de conservation de la quantité de
mouvement normale a I’interface. Celle-ci a été décrite par Hsieh [Hsi65] de telle sorte que,

en omettant la pression de vapeur P,(7.), on doit écrire :

20 . 4du(ou wu
P.+—=P +p Ru)_,+—| ——— 11-47

Li R g pg ( )r—R 3 (81” rer ( )
En combinant cette relation avec la relation (111-44), on obtient finalement :

3 .
R 7+8 R? —4gu— "= (111-48)
Li = " gm R pg /uR

En substituant maintenant la relation ci-dessus dans I’équation (111-46), on obtient

I’équation complete décrivant la dynamique de la bulle, soit :

. 3y
RR‘+(1+§]R2+4V§ZL|:Pgm[RRTmJ _Z_G_Pw:| (III_49)
gpw
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On observe bien qu’en prenant ¢ = 1 alors la relation (111-49) se raméne a I’équation de

Rayleigh-Plesset (111-40). Il est intéressant de remarquer que I’équation (I111-49) modifie

m-—m

o . 2 . :
légerement la relation (111-41) de telle sorte que : P, (Rm):Pw +&0,R a +R_0’ mais ceci ne

m

modifie pas la conclusion précedente.

Etant donné que le parametre ¢ intervient dans les termes dynamiques, on s’attend donc a
ce qu’il ait une influence sur le temps d’implosion. Pour s’en convaincre nous allons négliger
tous les effets étudiées précédemment (tension interfaciale, viscosité, gaz incondensable),
pour ne conserver que I’influence du parametre & En remarquant que
Rl}ER%(RZ“‘Rz)z R}” ;iR(RZ*"RZ)z 2RR+(2+¢&)R?, on en déduit que la vitesse

d’interface s’exprime telle que :

R? :Lﬁ{[‘?—m} —1} (111-50)
e2+¢e)p, LR

On observe que lorsque ¢ — 0, la vitesse d’interface se trouve accrue (U — oo quel que soit

R) par rapport au modéle de Rayleigh par conséquent on s’attend a ce que le temps total
d’implosion soit plus faible que celui déduit de la relation (I11-20). La relation (111-50) peut
s’intégrer et Shima & Tomita ont montré que le temps total d’implosion (sous forme

adimensionnelle) a pour expression :

d+¢
B & \/;F[4+23j
T = / (111-51)
imp 2(2+5) F(3+5)
2+¢

Sur la figure 111-20 nous avons tracé I’évolution du temps total d’implosion par rapport au
temps total d’implosion de Rayleigh en fonction du parametre de densité &: on observe bien
que I’écart au temps de Rayleigh va en augmentant lorsque ¢ — 0 (¢ = 1 correspond au temps

de Rayleigh).
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Figure II1-20 : Evolution (en valeur absolue) de I’écart au temps de Rayleigh en fonction du paramétre &.

Une étude numérique de I’équation (I11-49) a été menée par Shima [Shi75] sur quatre

liquides de propriéteés thermodynamiques différentes (eau, huile de turbine, mercure et fréon

114). Dans le cas ou I’effet de la viscosité représente le seul mécanisme dissipatif, les résultats

numériques montrent que I’amortissement de la bulle au cours des rebonds successifs est

d’autant plus important que la viscosité du liquide est élevée et que le rayon maximum est

faible. Dans cette étude, deux rayons maximums ont été imposés, a savoir R, =1 mmetR,, =

0,01 mm. Pour R,, =1 mm, et toute chose égale par ailleurs, il en déduit que I’amortissement

est beaucoup plus important pour le liquide le plus visqueux (huile de turbine, x = 0,093 PI a

20°C, p., = 874 kg/m3) avec un temps d’implosion fini. En revanche, dans I’huile de turbine

et pour R,, = 0,01 mm, le temps d’implosion de la bulle tend vers I’infini (sans oscillation)

(Fig. 111-21).
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Figure I11-21 : Evolution du rayon adimensionnel R/R, de la bulle en fonction du temps dans I’huile de
turbine (R, = 0,01 mm; P,= 0,1 MPa; y=1,4; m = Py,/P.).

111-5.6 Modéle de Nigmatulin et al.

Nous avons vu au début de ce chapitre que les bulles générées par micro-décharge
électrique sont le fruit d’une augmentation locale de température dans le volume 9,. Le
gradient de température ainsi généré doit diffuser vers le liquide. De nombreuses études (par
exemples Plesset & Zwick [Ple52], Plesset & Hsieh [Ple60], Hsieh [Hei65]) ont montré que le
transfert de chaleur a I’interface pouvait, dans certaines conditions, influencer la dynamique
de la bulle.

Pour une bulle dont le centre de gravité est fixe, le transfert thermique a I’interface se fait
essentiellement par conduction. Mais pour que le transfert thermique a travers I’interface soit
significatif, il faut que le temps propre a cet échange de chaleur soit nettement inférieur au

temps d’implosion de la bulle. Ce temps caractéristique s’obtient en considérant que le flux de

chaleur & I’interface @ =4, gradZ’ produit une variation d’énergie interne du gaz a I’intérieur
de la bulle, telle que: AU=M,C, AT = (gﬂ'Rspg}CVgAT. On obtient alors le temps

caractéristique suivant (voir Franc et al. [Fra95]) :

_ ('DgCVng )

= 11-52
conduction lL poo CPL ( )

t
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ou A, représente la conductivité thermique du liquide. Le tableau I11-5 montre ce que donne la
relation (111-52) par comparaison aux temps d’implosions obtenus expérimentalement pour
différentes valeurs de pression et de température : on observe qu’a basse pression ces deux
temps sont comparables mais dés que la pression augmente un peu on constate que les temps
d’implosions sont toujours trés petits devant le temps caractéristique de conduction, par
conséquent on pourra négliger dans la suite toute influence d’un échange de chaleur par
conduction durant la dynamique de la bulle.

T (K) Po (MPa) teonduction (1S) 1:imp (ns)
0,8 34 30
298 15 54 17
4,0 230 10
6,0 150 6,5
0,8 46,8 36
330 15 96 23
4,0 401 12
6,0 299 10

Tableau I1I-5 : Comparaison du temps caractéristique de conduction avec les temps d’implosions
expérimentaux pour différentes valeurs de pression et de température dans le n-pentane. Au-dela de la
pression critique la masse volumique p; a été assimilée a la masse volumique critique p. ; ceci conduit a

une surestimation du temps caractéristique de conduction t.,nquction-

D’autres mécanismes tels que le « quenching » et I’augmentation de la surface d’échange
de la bulle par développement d’instabilités ont été envisagés afin d’augmenter I’efficacité de
I’échange thermique [Bei81]. Ces deux phénomenes s’appuient sur le développement
d’instabilités de Rayleigh-Taylor [Tay50] qui apparaissent a I’interface de deux fluides
lorsque le fluide « léger » (ici la bulle) accélere le fluide « lourd » (ici le liquide), autrement
dit le mécanisme de développement de ces instabilités intervient pendant la phase d’expansion
et non pendant la phase d’implosion. La longueur d’onde critiqgue A. des instabilités est
fonction de I’accéleration de I’interface a, des masses volumiques p, et p.. des deux fluides et

de la tension interfaciale o, de telle sorte que :

A _|__o (111-53)

2 a(pw—pg)

Le tableau I11-6 montre que A est toujours supérieur au rayon maximum de la bulle obtenu
dans nos expériences. On en conclu que les mécanismes d’instabilités de Rayleigh-Taylor
n’ont pas le temps de se développer dans notre probléme.
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Liquides P. (MPa) Ac (um) Rm (nm)
n-pentane 1,1 3,0 1,50

1,7 4,0 1,30

3,0 9,0 1,10
n-hexadécane 0,5 5,6 2,00

1,0 6,0 1,60

14 7,24 1,49

Tableau II1-6 : Comparaison de la longueur d’onde critique des instabilités de Rayleigh-Taylor avec le
rayon maximum de la bulle observé expérimentalement.

Du fait du gradient de tempeérature a I’interface et parce que la bulle n’est pas constituée
d’une phase en équilibre avec le liquide, on doit également considérer les changements de
phase a I’interface. Les temps caractéristiques associés aux changements de phase sont
généralement beaucoup plus petits que les temps propres aux échanges de chaleur. Pour

évaluer un temps caractéristique lié au changement de phase, on peut considérer que la

quantite de vapeur Am, ~ 477R2ARpg qui condense produit une augmentation de la
temperature de la masse de liquide Am, contenue dans la couche limite thermique d’épaisseur
5 =./D,t, ol D, représente la diffusivité thermique du liquide, telle que Am, ~47R°5p,. La

quantité d’énergie produite par condensation, c’est-a-dire Am, L, est compensée par une

v

augmentation d’énergie interne AU =Am,C, AT d’ou on en déduit le temps caractéristique

suivant :

2

L(T, C

t, =| ar e (5) | P:C (111-54)
poo CpooAT Z’L

Mais pour calculer ce temps caractéristique nous avons besoin de connaitre AR et AT, qui
sont deux quantités inconnues. En ce qui concerne I’augmentation de température, elle doit
étre similaire a ce que I’on pourrait avoir si au lieu de condenser on vaporise, c’est-a-dire

AT =T, -T,. Puisque I’on cherche a comparer le temps # aux temps d’implosions
expérimentaux, nous allons utiliser la valeur du temps d’implosion expérimentale t,.(,f;;p) pour

calculer, a partir de la relation (l11-54), la grandeur AR et comparer celle-ci au rayon
maximum de la bulle. Le tableau 111-7 montre que le rapport AR/ R, va en diminuant lorsque
la pression et la température augmentent, ce qui implique que le mécanisme de changement de
phase devient de moins en moins significatif. Mais on note, tout de méme, qu’a basse pression
et basse température, le changement de phase affecte 40% de la bulle, autrement dit dans ces

conditions, I’effet du changement de phase ne peut pas étre ignoré sur la dynamique de la
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bulle. En revanche lorsque la température et la pression augmentent, on s’oriente vers un
processus adiabatique. Il est encore important de remarquer que la relation (111-54) conduit a
un temps caractéristique ¢, =0 lorsque P, > P, puisque dans ces conditions L, = 0, autrement
dit la relation (111-54) est totalement conforme au diagramme thermodynamique a I’équilibre,
mais cette relation ne représente évidemment pas ce que I’on observe au-dela de la pression
critique puisqu’il existe nécessairement un temps non nul pour que la chaleur se transmette,

méme pour P,, > P..

Te (K) Ps (MPa) AR/ Ry, (%)
298 0,8 40
2,0 28
330 0,8 26
2,0 23

Tableau III-7 : rapport AR/ R, obtenus pour différentes valeurs de pression et de température.

Le modéle de Nigmatulin et al. [Nig81] est un exemple simple mais complet par rapport
aux hypotheses envisagées dans le tableau I11-3, qui prend en compte ces phénomeénes de
changement de phase. Les changements de phase envisagés par Nigmatulin et al. se font
nécessairement entre le liquide et sa vapeur ; par continuité avec les modeles précédent nous
continuerons a parler de gaz bien que dans ce modéle on ne considere que de la vapeur.

Comme pour le modéle de Shima & Tomita (voir §ll1-5.5), on considére d’abord
I’équation de continuité a travers I’interface ; celle-ci est constituée par la relation (111-42).

Les hypothéses admises par Nigmatulin et al. supposent maintenant que & ~ 1 (comme
dans le modele de Rayleigh-Plesset) mais que I’on ne peut plus négliger totalement la vitesse
normale du gaz a I’interface. Il s’en suit que la vitesse normale U du liquide a I’interface

nest plus identique & R mais celle-ci s’exprime en fonction du flux de masse

m=p,(R-U)=p,(R-V,) atravers I'interface, telle que :

U=R-"=cR+(1-¢)V, (111-55)
p.

A la différence du modele de Shima & Tomita, le paramétre & ne peut plus étre ici

considéré comme constant. En effet, compte tenu de I’hypothese de changement de phase, p,

est censé varier de maniere non négligeable contrairement a p, que I’on peut considérer

comme constant.
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Etant donné que I’on considére toujours le liquide comme incompressible, I’équation de
conservation de la quantité de mouvement pour le liquide (I11-15) reste inchangée d’ou

I’intégration de celle-ci entre » = R et » — oo conduit a I’expression suivante :

2 —
RU+2RU—U—=M.
2 P

En combinant cette équation avec la relation (111-55), on obtient alors :
3 / I)Li - Poo

RU+2U? 420 =
2 P P

(111-56)

Si on admet que =0 (U = R), alors la relation (111-56) se réduit bien & I’équation (I11-
16). On doit maintenant considérer I’équation de conservation de la quantité de mouvement
normale a I’interface. Compte tenu des hypotheses faites, I’équation de conservation de
quantité de mouvement normale a I’interface s’apparente a la relation (I111-47) sans gaz

incondensable, telle que :
20 U
P +—=m(U-V, )-4u— 1-57
= (U =V, )=4u (111-57)

En combinant maintenant cette relation avec I’équation (I11-56), on obtient I’équation
suivante :

RU+%U2+4v%+pﬂ;(U+Vg):—%[%+l} (111-58)

Cette equation fait apparaitre les vitesses du liquide et du gaz a I’interface. Pour s’identifier

avec les modeles décrits dans les paragraphes précédents, il serait plus judicieux de faire

apparaitre la vitesse de I’interface R. D’aprés I’équation (I111-55), on en déduit:

| o d
U=(-el, +eb+é(k-1,) ou &=-1 s

” et U2=e’R*+(1-¢) ng +2€(1—8)RVg.
poc

Puisque I’on admet que ¢ ~ 1, I’équation (111-58) se réduit, en ne conservant que les termes

significatifs, a I’équation suivante :

P RR+(1+£)R2 vaev R ar(R v ):—5[%“} (111-59)
2 R ¢ .l R

On observe qu’en imposant & = Cste, la relation (111-59) conduit a I’équation de Shima &

Tomita (l11-49) sans gaz incondensable. Comme nous I’avons fait pour les modéles

précédents, on peut essayer d’analyser ce que va induire le changement de phase sur la vitesse
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de I’interface R. Pour ne prendre en compte que I’effet du changement de phase, on va
négliger dans la relation (I11-59), la viscosité du liquide ainsi que I’effet de tension

interfaciale, autrement dit I’équation que I’on va analyser se réduit a la forme suivante :

En admettant de maniére grossiére que & & et m sont des constantes, on peut intégrer

cette équation comme nous I’avons fait pour le modele de Shima & Tomita, ainsi on obtient :

pro_ 2 i{(&jm_1}%2+5[£MR»1)3”_1}} (111-60)
e(2+¢) p, R (1-¢)P, 3+¢\ R, R

On observe que le premier terme entre crochets dans les parenthéses représente la solution

(111-50) obtenue pour I’équation de Shima & Tomita. Le deuxieme terme dans les parenthéses
représente une correction au modele de Tomita & Shima dont le signe est entiérement
déterminé par le produit & m :

» Si on a un flux sortant de matiére (condensation) alors m <0 et dpg/dt<0 d’ou

& >0 et par conséquent ¢ rm <0.
> Si on a maintenant un flux de matiére entrant (vaporisation) alors m >0 et

a’pg/dt>0 d’ou £ <0 et par conséquent & m<0.

On observe, dans tous les cas, que le produit ¢ iz est négatif par conséquent la vitesse
d’interface se trouve diminuée par rapport a celle obtenue avec le modele de Shima &
Tomita : c’est un résultat bien observé par Florschuetz et al. [FlI065]. Le terme & m joue un
role similaire & une pression de gaz incondensable. On s’attend donc & ce que les changements
de phase augmentent la durée totale d’implosion par rapport au modele de Shima & Tomita
mais pour quantifier cela on doit encore intégrer I’équation (111-60). Comme nous I’avons fait
pour les modeles précédents, on commence par réécrire I’équation (111-60) sous forme

adimensionnelle, soit :

e(2+¢) x° 2 1-x%*
2+¢& U* =1_CD 2+¢&
2 1-—x 1-x

Solution de Shima & Tomita

(11-61)
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EmMR, 2+¢

ot op=———"
(1-¢)P, 3+¢

; le parameétre adimensionnel @ est ainsi toujours positif ou nul. En

3+e

admettant, pour simplifier I’analyse, que I’on peut approcher le rapport % par la valeur
- X

1, on en déduit alors une expression approchée du temps total d’implosion, telle que :

\/—1_, 44+28

z, i 5 (111-62)
? «/1 ) 2+8 3+g
2+g

Temps d'implosion de Shima & Tomita

En admettant que £ =0, c’est-a-dire ® = 0, la relation (I11-62) se réduit bien au temps
d’implosion obtenu dans le modéle de Shima & Tomita. L’approximation (111-62) n’a de sens
que pour ®<[0,1], autrement dit lorsque les effets dus aux changements de phase deviennent
de plus en plus important, c’est-a-dire lorsque ® — 1, on observe bien que le temps total
d’implosion va en augmentant. Cet effet d0 aux changements de phase est donc contraire a
I’effet de densité par rapport au temps de Rayleigh. Il s’avére ainsi que I’expression (I11-20)
est certainement le meilleur compromis pour relier le temps réel d’implosion de la bulle a son
rayon maximum. Affirmer cela revient a étre capable de quantifier correctement le parametre
adimensionnel ®, autrement dit on doit encore étre capable d’exprimer une relation
concernant I’évolution de 7, et de ¢ .

Tout d’abord en ce qui concerne la vitesse du gaz a I’interface, on peut en obtenir un ordre
de grandeur en déterminant la vitesse moyenne d’agitation moléculaire pour un gaz parfait,

Soit :
(11-63)

ou M représente la masse molaire du gaz et ‘R la constante des gaz parfaits. Le tableau 111-8
montre que cette vitesse est toujours plus grande que la vitesse maximale d’implosion, on
s’attend donc a ce qu’il se produise un processus de condensation non négligeable pendant la
phase d’implosion.

P, (MPa) Te (K) v (m/s) R (m/s)
1,0 393 339,6 129,31
3,2 467,9 369,8 64,25
4.4 489,9 378,5 57,25

Tableau I1I-8 : Comparaison de la vitesse d’agitation moléculaire avec la vitesse maximale d’implosion
pour différentes températures d’ébullitions (ou pressions).
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Pour ce qui concerne I’expression théorique de cette vitesse du gaz a I’interface V5, nous
allons reprendre I’approche de Prosperetti et al. [88] qui expriment I’équation de la chaleur

pour le gaz en considérant celui-ci comme parfait avec C,, = Cste. En négligeant I’influence

de la viscosité, I’équation obtenue pour la vitesse radiale du gaz est :

1
= -1)4
vr }/OPg |:(70 ) g

oT .
£ —% Pg} (111-64)

or
ou y, représente le rapport des capacites calorifiques et 4, la conductivité thermique du gaz

(elle est supposée constante). Si on se positionne sur I’interface coté gaz, c’est-a-dire pour » =
R, la relation (111-64) devient :

g

1 A _
me{(yo—l)ﬂg; -3 RP, (R)} (111-65)

On observe que I’expression (111-65) fait intervenir le gradient de température du gaz a

R

I’interface, or ce gradient de température coté gaz se trouve relié au gradient de température
coté liquide par I’équation de conservation de I’énergie a travers I’interface de telle sorte que
en négligeant les effets visqueux, on a :

o,
or

:n'{LV +1m—jg(2—_i)} (111-66)
R 2p, (1-¢)

ou A, représente la conductivité thermique du liquide et L, la chaleur latente de vaporisation

2%

A
¢ < Cor

ou de condensation a la température 7,. On admet en général que le deuxiéme terme entre
crochets dans I’expression (111-66) est négligeable devant I’enthalpie de changement d’état,
ainsi :

or,

oT
_q =
L oor

4
R or

~ il (11-67)

v

R

En ce qui concerne les unités standards relatives a la relation (111-67), mz s’exprime en
kgm?2.s™, L, en Jkg et A en W.m™.K™. Le flux de masse 7 peut encore s’exprimer en

fonction de la masse volumique du gaz p,, tel que :

d. d )
Jj=4rR’m = C’Zz’ :%(pg%ﬂst:%ﬂ{RS%‘i‘spngR} (111-68),

d’ou en introduisant le parameétre & ona:

N :
=2 P, [R-3(1-¢)R] (111-69)
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Lorsque ¢ est voisin de la valeur 1 et £ =0 alors m ~ —%prg‘. Le paramétre @ s’écrit

1245 &° ., p.

. L. R .
dans ce cas, en premiére approximation: ® ~ ——————~< R == x——, autrement dit le
33+s(l-¢) " P, R

o0 m

parametre @ ne doit pas étre considéré comme une constante mais en admettant que & peut
quant a lui étre toujours considéré comme constant, il vient que @ est, en premiere
approximation, proportionnel a x. Une forme d’équation plus précise que I’équation (111-61)

est alors :

2+e - _3te
8(2+8) ic 2+e U*2 :1_®xl_x2+g
2 1-x 1-x

Solution de Shima & Tomita

(I-70)

L~ 12+e &2, p, . = . "
ou d== R’ —=. On observe bien que le parametre ® est toujours positif ou nul
33+s(l-¢) " P

o0

quel que soit le signe de &. Malheureusement cette nouvelle équation ne conduit pas a une

solution analytique du temps d’implosion en dehors de I’approximation qui consiste a

3+e

1- . R .
remplacer x par la valeur 1; dans ce cas, on obtient la méme solution que (111-62),

2+e

dans laquelle on remplace ® par @ .
Il nous reste maintenant a exprimer la loi d’évolution du paramétre & . Compte tenu de la
définition de ce parameétre, celui-ci se trouve déterminé par I’égquation de continuité dans le

gaz qui s’écrit :

dp L
dtg + pgdlv(v) =0,
soit en géométrie sphérique
) ov, v,
g:(l—g){—’+2—’} (111-72)
or r

ou v, représente la vitesse radiale du gaz, dont on a obtenu une expression au travers de la
relation (111-65) ; autrement dit si on insére I’expression (111-65) dans la relation (I11-71), on

obtient pour » =R :

é 1 : o°T, 20T
£ ~P, +(y, -1)A e 11-72
1-¢ y,P [ 2+ -1) g[ or* r or ]J ( )

g
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Le terme entre parenthéses représente le Laplacien de la température en coordonnées

o°T oT oT
sphériques, soit: V°T, (r)= . £ +Ea_g=i2§( 27"g
/A r v r A

3 J Compte tenu de I’équation de
r

conservation de la chaleur utilisée pour déterminer 7, on ne peut pas considérer

VzTg (r)=0, mais une premiére « bonne » raison pour négliger ce terme provient de ce

que  est trés voisin de la valeur 1 et une deuxiéme bonne raison vient du fait que nous avons
montré au début de ce paragraphe que les mécanismes de conduction n’avaient pas le temps

de se développer. Ainsi on admettra, en premiére approximation, que :

: P
O i 3 (111-73)
1-¢ Vo P

g

Cela revient encore a supposer que la température est pratiquement uniforme dans la bulle.

Il s’ensuit que lorsque la pression diminue (Pg <0), la relation (111-73) entraine que & >0
c’est-a-dire dp, /dt <0, autrement dit la masse volumique du gaz diminue (on a

condensation) ; la variation simultanée de P, et p, est conforme a ce que I’on déduirait de
I’équation du gaz parfait en régime isotherme ! La relation (I11-73) entraine alors que le flux

de masse peut étre approché par I’expression suivante :

1- P .
)V R=£+3y,R (111-74)
37, Pg

La condensation (72 <0) se produit pendant la phase d’implosion ol R <0 : dp, /dt <0
(¢>0)dou Pg /Pg < 0 par conséquent on en déduit que les deux termes entre crochets dans

la relation (111-74) sont toujours de méme signe, c’est-a-dire du signe de 7.

Les relations (111-64) a (111-74) ont été obtenues en négligeant I’influence de la viscosité.
En admettant alors que la vapeur se comporte comme un gaz, I’équation (111-59) peut s’écrire
finalement :

. . 2
g{RR'+(l+£]R2} :5{i— We —1} 1_25 370RR£+(£J R (11-75)
2 P, | P R 37, P, | P,

o0

Modéle de Shima & Tomita sans viscosité
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La resolution de cette équation se trouve maintenant entiérement astreinte a 1’équation

d’évolution de la pression du gaz dans la bulle P, (R) Il est toujours intéressant de remarquer

que si on considere pour P, la loi d’évolution adiabatique PgR”0 =Cste, il vient

P, 3y, . . . s e .
Fg = —%R d’ot m=0 et V, =R ; I’équation (I11-75) se réduit a I’équation de Rayleigh-

4

Plesset (111-40) sans terme de viscosité ! On retrouve encore I’équation de Rayleigh-Plesset si

on assimile P, a la pression de vapeur P, (Tw ) En admettant par exemple que le flux de masse

est constant tel que n=a =Cste, on en déduit I’expression suivante pour la variation de
pression, soit :
P, R K
£ = 3y = 11-76
P Yo R R ( )

4

%,—J
Evolution adiabatique
du gaz parfait

3y,a

W. Le signe de K (ou de «) est donné par le signe de la vitesse R : signe(K) =
—€)p.

ou K =

signe(R ). Si on porte cette expression dans la relation (111-74), on obtient alors I’équation

suivante :

2
£ Rié+(1+fj1é2 _ B We %" 1 Y seak] ety
2 R Q-&)p. P | p.= ¢

ou I’expression de P, est donnée par I’intégration de I’équation (l11-76), c’est-a-dire

tdt’

P (R)=I’g”"i“b(R)eK "%, avec P/“’(R) donné par I’expression (I11-24) et le temps ¢'=0

4
correspond & R = R,. L’intégrale F(R —_J' 2B est toujours positive (expansion

comme implosion, voir Tableau I11-9), par conségquent pendant la phase d’implosion (K < 0)
la pression de gaz a I’interface est plus faible que celle engendrée par I’évolution adiabatique

d’un gaz parfait mais en contrepartie il apparait pendant la phase dynamique (R =0) un

terme toujours positif qui s’ajoute a la pression du gaz.
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P. (MPa) 14 4 6,5
7 (Ry5) dr 1,38 1,65 1,87
FRy) ¥
t*(RmZ)
Tableau II1-9 : Quelques valeurs expérimentales de —— pour différentes pressions dans le n-
X

f*(le)
pentane a T, = 24°C.

Il est possible d’obtenir une loi approchée de I’intégrale F(R)= :Lj % en utilisant

I’expression de la vitesse de Rayleigh (111-18), soit sous forme adimensionnelle on a :

En posant z = x’, on obtient I’expression finalement suivante :

F’ —~_Arcsin(vz 11-78
==l oot o
L’intégraIeF(R)zj';dt :IR R svaluge en utilisant I’équation (111-78) donne la valeur

suivante pour la phase d’implosion:

1 *
. rdt
F, = I7:1,282

0
Et, pour la phase d’expansion du deuxiéme cycle jusqu’a son maximum sachant que les
expériences conduisent a une valeur de 0=R,,»/R,,; ~ 0,8, on trouve :

*
F *zodL—oslz

ex|
P X

L’ordre de grandeur des résultats expérimentaux (voir tableau I11-9) est en bon accord avec
les valeurs théoriques.
On en déduit alors I’expression de la pression de gaz a I’interface, qui s’écrit sous forme

adimensionnelle :

P, *(z)=mz el mesinls) qyec  pr—p /p (111-79)

g
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ou AV*=(R—Vg) % < 0. La Fig. 111-22 montre la différence que I’on peut obtenir entre le

modele adiabatique et la relation (111-79) : on observe alors une tres nette différence entre les

deux modeles.

50

40 o

304 adiabatique (AV =0)

10 4

0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 08 0,9 1
x=R/R
m

Figure II1-22 : comparaison de la pression de gaz a I’interface donnée par le modéele adiabatique et par la
relation (II1-79) pour % =1,4, m =0,33 et Xpmi, = 0,3.

III-6 Principaux nombres adimensionnels influant sur la dynamique d’une
bulle de gaz

Nous avons vu dans les paragraphes précédents que I’analyse des temps d’implosion fait
apparaitre des nombres adimensionnels. La formulation de ces nombres adimensionnels
découle de la longueur caractéristique et du temps caractéristique issus du modele de Rayleigh
(voir relations (111-27)). Comme ces nombres adimensionnels représentent I’importance des
différents phénoménes physiques les uns par rapport aux autres, il est important de résumer
les différents nombres adimensionnels ainsi que les différents paramétres adimensionnels qui
vont nous servir pour la suite de I’analyse.

Les variables adimensionnelles qui résultent du modele de Rayleigh sont définies comme

suit :

Il découle de ce choix que la vitesse et I’accélération de I’interface s’écrivent

respectivement sous forme adimensionnelle :

U =U % (U = dRIdi) a*:ame% (a = dUId).

o0 o0
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L’équation de la dynamique de la bulle issue du modele de Shima & Tomita s’écrit sous
forme adimensionnelle :

xx+(1+fjx2 +4Re1£:£{ﬂ—M—l} (111-80)
2 X &

Cette expression fait apparaitre les nombres adimensionnels définis dans les paragraphes

précedents, a savoir :

» Le paramétre gzl—& qui représente la densité relative entre le milieu fluide a

0

I’intérieur de la bulle et le liquide environnant.

gm

> Le paramétre m = qui représente la pression de gaz incondensable lorsque la bulle

0

est a son rayon maximum.

2 : . L :
> Le nombre de Weber We=—-2— qui représente I’effet de la tension interfaciale par

m= oo

rapport aux effets inertiels.

R /P R P . .
» Le nombre de Reynolds (Rez /P = NP w} qui représente I’effet de la
v U

viscosité du liquide par rapport aux effets inertiels.

Il est encore intéressant de rappeler que I’équation de Shima & Tomita conduit a un rayon
d’equilibre R, non nul tel que :

x[x, +We]-mx, =0 avec x,=R,/R, (In-81)

II1-7 Conclusion

Un des grands enjeux de tous les modeles présentés dans ce chapitre est d’étre capable, a
partir uniquement de la connaissance de I’énergie injectée et des propriétés
thermodynamiques du liquide, de prédire d’une part qu’elle va étre la taille maximale de la
bulle produite par micro-décharge électrique et d’autre part qu’elle va étre sa dynamique une
fois ce rayon maximum atteint.

En ce qui concerne la prédiction de la taille maximale de la bulle, nous avons présenté
deux modeéles purement thermodynamiques qui ont des domaines d’applications
complémentaires en fonction de la pression hydrostatique appliquée sur le liquide.
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En ce qui concerne maintenant la dynamique de la bulle, nous avons présentés différents
modeles, du plus simple au plus compliqué, qui admettent la sphéricité de la bulle et le liquide
comme incompressible. Dans le cadre de ces hypotheses, difféerents phénoménes physiques
peuvent jouer un réle plus ou moins prépondérant sur la dynamique de la bulle et en
particulier sur le temps d’implosion. Nous avons alors montré, par rapport au modele de
Rayleigh qui considére tout d’abord une bulle vide, que :

» La présence de gaz incondensable dans la bulle a pour effet d’augmenter le temps total

d’implosion.

» L’effet de la tension interfaciale a pour effet de diminuer le temps total d’implosion.

» L’effet de la viscosité du liquide conduit a une augmentation du temps d’implosion.

» La présence d’un changement de phase a I’interface augmente le temps total de

I’implosion.

Finalement, I’analyse de ces principaux modeles développés pour un liquide
incompressible, montre que le modele de Rayleigh est le modéle le plus adapté pour relier
rayon maximum de la bulle et temps total d’implosion. Ceci justifie I’emploi du modele de

Rayleigh pour traiter les données expérimentales.
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Techniques Expérimentales

IVV-1 Introduction

Ce chapitre est consacré a la présentation des techniques expérimentales utilisées au cours
de cette étude. Il sera d’abord question de la préparation des pointes puis de la purification des
hydrocarbures utilisés. Nous détaillerons ensuite les dispositifs de détection des phénomenes
hydrodynamiques engendrés par une micro-décharge électrique, et plus particulierement un
dispositif qui a été spécialement mis au point pendant ce travail. Rappelons que deux sortes de
mesures ont été effectuées au cours de cette présente étude : des mesures électriques et des
mesures optiques. L’ensemble du dispositif expérimental est composé d’une cellule d’essais,
d’une source haute tension, de systemes optiques de détection des ondes de pression (montage
strioscopique) et des bulles (visualisation par ombroscopie ou par diffusion de lumiére) et

d’un systéme de mesures électriques.

V-2 Méthodes et dispositifs expérimentaux

L’objectif du dispositif expérimental est de fournir des résultats aussi bien quantitatifs que
qualitatifs. Qualitativement, ce dispositif doit permettre d’identifier le ou les mécanismes
initiateurs du changement de phase par la formation d’un front abrupt séparant une phase
liquide d’une phase gazeuse. D’autre part, les mesures doivent nous fournir des résultats
quantitatifs sur la dynamique des ondes de pression et des bulles tels que la variation du rayon

de la bulle en fonction du temps, I’évolution spatio-temporelle des ondes de pression.

IV-2.1 Préparation des pointes

La technique utilisée pour préparer les pointes émissives est un « affinage par dissolution
électrolytique ». Ces pointes sont en tungsténe, un métal a point de fusion élevé, dont
I’affinage électrolytique est particuliérement aisé.

L’affinage se déroule de la fagon suivante (Fig. IV.1) : les électrodes sont constituées d’une
part d’un fil de tungstene de 0,8 mm ou 1 mm de diameétre et d’autre part d’un cylindre en
acier inoxydable. Le fil de tungstene est suspendu a un support en acier. Son extrémité
inférieure est fixée a une base, en acier également. Les deux électrodes sont plongées dans un

bain de tetrachlorure de carbone (CCl,), sur lequel flotte une couche de potasse (KOH). La
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base en acier se trouve a quelques millimétres du bain, alors que le support reste a I’extérieur
du bain.

Une tension continue de I’ordre de 6V est appliquée entre les électrodes. Le passage du
courant dans la couche de potasse provoque I’érosion du fil de tungstene, qui finit par se
rompre en deux parties. L une reste suspendue au support en acier; elle ne nous sera d’aucune
utilité. L’autre tombe au fond du bain ; elle subit un nouvel affinage, lors d’un deuxiéme
passage de courant. Nous obtenons alors une pointe, dont I’extrémité est proche d’une forme
hyperboloidale.

Les pointes sont ensuite lavées a I’eau distillée et a I’acétone puis séchées. Leur rayon de
courbure, mesuré a I’aide d’un microscope optique, varie entre 0,6 et 5 um, selon la duréee
d’application de la tension lors du deuxiéme affinage. Plus cette durée est grande et plus le

rayon de courbure de la pointe est grand.

Support en acier

Fil en tungstene

A

Electrode cylindrique

Couche de potasse

CCl4

Base en acier

”// 111

/////////////////////////////

Figure IV-1 : Dispositif de préparation des pointes.

IVV-2.2 Choix des liquides et méthode de purification

Les parameétres intervenant dans le choix du liquide sont :
> ses propriétés physiques et thermodynamiques (courbe de pression de vapeur

saturante, pression et température critiques, viscosite, etc.) ;

86



CHAPITRE IV : Technigques expérimentales

> ses propriétés optiques, le liquide doit étre optiquement transparent dans le
domaine 250-900nm pour permettre les différentes mesures de visualisation ;
> la facilité de les purifier électriquement et chimiquement.

Le premier critere pris en compte lors du choix du liquide est la courbe de pression de
vapeur saturante. En effet, les propriétés thermodynamiques du fluide conditionnent
directement le choix des autres composants du dispositif.

Aprés I’examen de différents liquides, le choix s’est porté sur deux hydrocarbures, le n-
pentane (CsHi,) et le n-hexadécane (CigHss). Leurs propriétés les plus importantes dans le
cadre de cette étude sont rassemblées dans le tableau IV-1. Rappelons qu’elles évoluent

simplement en fonction du nombre d’atomes de carbone dans la molécule.

Ten (K) [ Te (K) Pc (MPa) [ Cp(I/mol.K) | p (kg/m®) | 10°(PI)

n-pentane 309 469,7 3,37 172,6 620 0,24

n-hexadécane 560 722 1,41 501,6 775 3,34

Tableau 1V-1 : Quelques propriétés thermodynamiques des liquides utilisés (voir annexe I).

Avant utilisation des liquides, il faut les purifier pour éliminer les impuretés ionisables et
les impuretés susceptibles d’attacher les électrons (eau, oxygéne dissous, molécules polaires).

Les liquides choisis sont relativement facile a purifier, si le produit de départ est lui-méme
de grande pureté. On utilise un liquide de départ de qualité "pour spectroscopie” (pureté
>99%), que I’on purifie par passage sur des colonnes de tamis moléculaire et de gel de silice
suivi d’un dégazage sous vide. Dans cette étape, on élimine toutes traces d’eau, d’oxygene et
de gaz dissous. Les colonnes de tamis moléculaire et de gel de silice sont préalablement
activées pendant plusieurs jours a 350°C sous vide. Le liquide est ensuite filtré sur des filtres
en téflon (diametre moyen des pores 0,2 um), pour éliminer les éventuelles particules en

suspension, et introduit sous vide dans la cellule de mesure [Den88].

1VV-2.3 La cellule

Comme I’étude envisagée nécessite de travailler dans le plus grand domaine possible de
pression et de température, nous avons congu et fait réaliser une cellule de mesure pouvant

supporter une pression hydrostatique de 25 MPa et une température de 220°C.
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La cellule d’essai est une cellule congue pour une géométrie pointe/plan des électrodes.
Elle est du type coaxiale d'impedance 5002 (afin d'éviter les réflexions des signaux électriques
a haute fréquence produits par le décharge électrique localisée). La cellule est constituée d'un
corps en acier inoxydable, de traversées isolantes en macor et de deux hublots en quartz pour
permettre les mesures optiques (Fig. 1V-2). Elle est placée sur un banc optique qui permet le
déplacement trés fin (de 0,5 & 1 um par graduation) suivant trois directions perpendiculaires
par rapport a la position de la pointe. L électrode plane est en cuivre et la pointe, préparée
comme décrit en 1V-2.1, est en tungsténe. Les pointes ont un rayon de courbure initial
compris entre 0,5 et 1 um et la distance interélectrodes est comprise entre 0,5 et 3 mm. Une
surpression hydrostatique pouvant atteindre 25 MPa peut étre appliquée par I’intermédiaire
d’un soufflet métallique sur le liquide.

: Connecteur H.T

: Pointe en tungsténe

: Electrode plane en cuivre/acier
: entrée du liquide.

1 : Corps en acier inoxydable

2 : Support

3 : Mise sous pression

4 : Flasques en acier inoxydable

0 N O O

Figure IV-2 : Schéma de la cellule d’essai.

La tension continue est fournie par une alimentation stabilisée +20kV Spellman. Les
mesures électriques comprennent la mesure du courant moyen I, la mesure du courant
instantané I(t) et la mesure du courant intégré (= a la charge Q; de I’impulsion). La mesure de
Qi est réalisée grace a un systeme intégrateur (connecté en série avec la cellule de mesure). Le
courant moyen |y, est mesuré a l'aide d'un électrometre (Keithley modele 610C) et le courant
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instantané (i.e. les variations I(t)) grace & un ensemble préamplificateur et oscilloscope
numérique a mémoire.

En vue d’obtenir la meilleure répétitivité possible des résultats, il est indispensable
d’établir un protocole trés précis des étapes de préparation et de remplissage de la cellule. La
cellule est tout d’abord remplie plusieurs fois par le liquide a étudier et I’ensemble est chauffé
a environ 80 °C. Apres chaque remplissage, la cellule est vidée puis séchée par circulation
d’azote. Cette opération est répétée 3 fois. La cellule est ensuite connectée a un ensemble de
pompage (pompes primaire et turbomoléculaire) pour y établir un vide d’environ 10 mbar.
Lorsque le vide est établi, le liquide a étudier, préalablement purifié, dégazé et filtré, est
transféré dans la cellule en jouant sur la différence de pression entre le récipient de stockage
et la cellule. Cette différence de pression est obtenue en chauffant le liquide dans le récipient
de stockage en vue d’augmenter sa pression de vapeur. Le liquide purifié n’est ainsi jamais en
contact avec I’air ambiant. Aprés remplissage de la cellule, les vannes sont fermées et la
pression hydrostatique appliquée sur le liquide pourra varier soit en faisant varier sa
température soit par I’intermédiaire d’un soufflet métallique relié a un multiplicateur de

pression.

IVV-2.4 Montage optique de visualisation

L’étude simultanée de la dynamique des bulles et des ondes de pression a été faite a I’aide
d’un montage optique enregistrant simultanément les variations de I’intensité lumineuse I_ de
la lumiére transmise par deux faisceaux laser (He-Ne, 15 mW et Ar, 40 mW), focalisés pres
de la pointe. La dynamique de la bulle est déduite de la variation Al_ de I’intensité lumineuse
du faisceau laser Ar mesurée par une photodiode rapide (montage ombroscopique). Al est
proportionnelle a la surface de la bulle [Kat89] [Jom97]. La dynamique des ondes de pression
est, elle, déterminée par I’analyse de la variation d’intensité du faisceau laser He-Ne produite
par la modification de I’indice de réfraction du milieu suite au passage de I’onde dans la tache
de focalisation (montage strioscopique). La détection de ces variations, compte tenu des
petites dimensions des bulles (~ pum) et de la résolution spatio-temporelle nécessaire (~ ns)
pour I’analyse des ondes, exige des diametres des taches de focalisation les plus faibles
possibles, i.e. proche de celui de la bulle. Pour ce faire, a la sortie de chaque faisceau laser
(He-Ne et Ar), on place un filtre spatial® qui sert de source ponctuelle S (afin d'éliminer les

aberrations de la lumiére et d'obtenir une image de bonne qualité), issu de S chaque faisceau

! Le filtre spatial est composé d’un objectif de microscope et d’un trou de 30pm de diamétre. Le trou est placé a
la distance focale objet de I’objectif du microscope.
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est élargi et collimaté par une lentille convergente L; de focale f;=150mm. Une deuxiéme
lentille L, (f,=135 mm) focalise les faisceaux dans le plan de la pointe en une tache d'environ
25 um de diametre (le diametre théorique est de 15 um). Ceci correspond a une résolution
temporelle de I'ordre de 20 ns qui est le temps nécessaire pour le passage de I'onde acoustique
a travers la tache de focalisation. Les faisceaux lumineux sortant de la cellule sont recueillis
par une lentille de reprise Lz (f3=105mm) munie d'un diaphragme D, de méme diametre
d'ouverture que le diametre du faisceau ; le faisceau He-Ne traverse un trou de 200um de
diameétre placé au plan de I’image de Lz avant d'atteindre la photodiode rapide (temps de
réponse <1 ns, surface =1 mm?), le faisceau Ar est focalisé sur une deuxiéme photodiode
rapide a travers un trou de 1 mm de diametre. Les variations d’intensités lumineuses sont
ensuite enregistrées a I’aide d’un oscilloscope numérique 4 voies (Fig. 1V-3). L’intérét de ce
montage réside dans le fait que les signaux de courant (ou de charge) et des deux photodiodes
(i.e. les dynamiques de la bulle et des ondes de pression) sont enregistrés simultanément (Fig.
V-4, (a) et (b)).

Alimentation
HT

Cellule

f=105mm f=135mm Filtre dichroique
Photodiode  Filtre dichroique 0 Pointe N f=150mm Laser
i 7 T
' s — ) ] S —
J 1 mm ! L S
Plan \V/ LT N Filtre spatial——
Trou L2
200pm el E-Ne
Laser
IEEE |
connexiorm |IEEE
Signal de courant hterface

Oscilloscop

Signal de photodiode ’ ‘
Y
Signal de photodiode
Tektronix
—_—

Figure 1V-3 : Schéma du dispositif de détection des bulles et des ondes de pression.

Un schéma plus détaillé du montage optique strioscopique est montré sur la figure IV-5.
L’emission des ondes de pression provoque une modification transitoire de l'indice de
réfraction du milieu, ce qui se traduit par une déflexion (ou déviation) angulaire g des rayons
lumineux. Cette déflexion introduit une modulation de l'intensité de la lumiére arrivant sur la
photodiode par l'action du diaphragme situé sur la lentille Ls. Dans le cas d'une tache

lumineuse uniformément éclairée, la tension de sortie de la photodiode est en premiere
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approximation proportionnelle au module de la dérivée en fonction du temps de I'impulsion

de pression traversant la tache de focalisation [Sul84].

(a) (b)

] e
] B @ 4 H K L3 pTH b | 4 L m = = =

Tempsiu.al

Figure 1V-4: Dynamique (a) des ondes de pression (b) et d’une bulle. T,=24 C, P,=15 bars.

Alimentation
HT
Cellule
f=105mm f=135mm  Filtre dichroique Ar
Photodiode H f=150mm Laser
200um v v LL Filtre spatial
Trou L3 L2

IEEE
connexiol |IEEE
Signal de courant | Fencace
Signal de photodiode 4‘:
Tektronix
Oscilloscop
P

Figure 1V-5 : Montage optique strioscopique.

V-3 Mesures expérimentales

Le systeme d'acquisition comporte une interface et une liaison IEEE entre I'oscilloscope
numérique et le micro-ordinateur, il est capable de saisir et de traiter plusieurs séries (de 30
acquisitions chacune et un pas de temps de 1 ns) de signaux, visualisés sur I'écran de
I'oscilloscope (Fig. 1V-3). Les signaux enregistrés correspondent a I’acquisition simultanée de

I(t) (ou Q;) et a la variation d’intensité détectée par les deux photodiodes (I’une reliée au
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signal de la bulle et I’autre a celui des ondes de pression). Plusieurs programmes que nous
avons développés sur le serveur du laboratoire, ont été utilisés pour l'acquisition et le
traitement de ces informations. Ils permettent :

e de filtrer les signaux avec le choix de plusieurs types de filtre, dans le but de ne pas
déformer les acquisitions brutes ;

e de détecter tous les maxima et minima des signaux correspondant a la dynamique des
bulles et des ondes ;

e de déterminer les variations du rayon de la bulle en fonction du temps R(t), puis d’en
déduire la vitesse d’interface de la bulle, etc. ceci pour chaque impulsion de courant de
charge Qi;

o de calculer les valeurs de Qi, Wi, Rw, Rray, €tc.

On a ainsi acces, pour chaque événement, aux valeurs de Q; et Vs et donc a I'énergie

électrique déposée dans le liquide (Wi=Q;Vs). L'enregistrement simultané des trois signaux
électriques et lumineux sur l'oscilloscope nous permet, de plus, de mettre en évidence la

chronologie des événements suite a une impulsion de courant.

IVV-3.1 Signaux enregistrés sur I’oscilloscope

Les figures suivantes illustrent les trois types de signaux observés simultanément sur
I’écran de I’oscilloscope. Pour une série donnée, I’acquisition des 3 signaux est répétée 30
fois avant son traitement. La figure 1V-6 montre une série de 30 signaux d’impulsions de
courant intégrées sur une dispositif intégrateur. La figure 1V-7 montre les signaux de la
photodiode associés a la formation des bulles et la figure 1V-8 ceux produits par I’émission
des ondes de choc/pression.
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FigurelV- 6 : Série de 30 impulsions de courant intégrées.
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Figure IV-7 : Les 30 signaux de la photodiode correspondants a la dynamique de la bulle.
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3.2 Exploitation des mesures précé

v

IV-6, 7 et 8), nous pouvons déterminer les

A partir des mesures précédentes (Fig.

grandeurs suivantes :

L’impulsion de courant, produite par I’avalanche électronique, peut étre intégrée (Fig.

IV-9) si son amplitude est suffisante pour pouvoir utiliser notre dispositif intégrateur

(Qi>0,2 pC). Ceci nous permet alors de déterminer la charge Q; et donc I’énergie

injectée W; par chaque impulsion, sachant que la valeur de la chute de tension dans la

QiVs. Si I’'amplitude de

~

zone de décharge est toujours de l'ordre de Vs, d’ou W;

tivement a partir

ée approxima

7

la charge est évalu

I’impulsion de courant est trop faible

impulsion.

de la surface de cette
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Figure 1V-9 : Signal d’une impulsion de courant intégrée. La charge de I'impulsion est telle que : Q=CAV

ou C est la capacité d’intégration.
L analyse du signal de la dynamique de la bulle enregistré par la photodiode (Fig. IV-
10&11) dépend de la viscosité du liquide. Dans le cas des liquides faiblement
visqueux, c’est-a-dire lorsque la viscosité n’intervient pas sur la dynamique de la bulle
(n-pentane), nous pouvons mesurer la durée de vie (At;) de chaque cycle expansion-
implosion (mesure temporelle), et ainsi remonter aux mesures spatiales en calculant le
rayon Ry de la bulle a partir de I’expression théorique issue du modéle de Rayleigh
(fig. 1V-10). Pour les liquides visqueux (n-hexadécane), la durée de vie d’un cycle
expansion-implosion de la bulle est modifiée par I’effet dissipatif de la viscosité.
Comme cet effet intervient essentiellement sur I’étape d’implosion, les temps
d’expansion et d’implosion ne sont pas identiques contrairement au cas précédent
(voir fig. IV-10&11 et chapitre I11). Le rayon de la bulle Rray est alors déterminé a

partir de la seule mesure de son temps d’expansion.

3,0

2,54

2,04

1,5

1,0

tension (u.a)

0,5

0,0

54— ¥F+7+—
0 50 100 150 200 250 300 350 400

temps (ns)

Figure 1V-10 : Signal correspondant a la dynamique d’une bulle dans le n-pentane.
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Figure IV-11 : Signal correspondant a la dynamique d’une bulle dans le n-hexadécane
(P=1MPa, T,=24°C).

L analyse du signal correspondant a I’émission des ondes de choc/pression permet de
déterminer I’amplitude relative des ondes successives et le temps At qui s’écoule entre
ces ondes successives (fig. 1V-12). Les enregistrements peuvent étre effectués a des
distances variables de la pointe, ce qui permet de mesurer le temps de retard a
I’apparition de la premiére onde et de tracer I’amplitude relative des ondes en fonction
de la distance a la pointe. Il est ainsi possible de déterminer leur vitesse de propagation

ainsi que leur amortissement en fonction de la distance au centre émetteur.
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Figure 1V-12 : Signal produit par le passage des ondes de choc/pression.
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1VV-3.3 Méthodes de traitement des signaux

Les différents signaux obtenus dans notre domaine d’étude (pression et température
élevées) sont en général tres bruités et donc difficilement exploitables directement. Pour
pouvoir en déduire les valeurs des différentes grandeurs liées a la bulle et aux ondes, il s’est
avéré indispensable de traiter des séries de 30 acquisitions pour chaque condition de pression
et de températures imposée. Le développement d’un traitement automatique de ces données
s’impose.

tension {u.a.¥

Tenps (Dt = 0,000006002000 s}

Figure 1V-13 : Recherche des maxima et minima sur un signal brut correspondant a une bulle.

tension (u.a.)

Tenps (Dt = 0,000000001000 <)

Figure 1V-14 : Recherche des maxima et minima sur un signal brut d’ondes de choc/pression.

Tout d’abord, pour extraire rapidement les informations utiles sur la série d’acquisitions de
sighaux, on utilise une méthode automatique de recherche des maxima et minima sur chaque
signal enregistré. Cette méthode consiste a trouver tout d’abord la "partie utile” du signal
(matérialisée par les carrés sur les Fig. I1V-13 et 1V-14) puis dans ce signal utile nous
recherchons les points de changement de pente, ces points ainsi déterminés doivent permettre
le calcul des grandeurs comme le rayon maximum de la bulle, la variation du rayon en

fonction du temps, I’amplitude des ondes, etc.. Cependant, bien que le signal brut des Figures
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IV-13 et IV-14 ne soient pas excessivement bruités, on constate que la méthode de recherche
des maxima et minima n’est pas satisfaisante. A partir de ce résultat, il n’est pas possible de
calculer directement les grandeurs recherchées.

D’une maniére générale, il est donc indispensable d’effectuer un filtrage préliminaire des
signaux bruts avant d’entreprendre la recherche automatique des maxima et minima. Pour
éviter que le filtrage n’introduise une déformation sensible du signal initial (i.e. un
changement de la position des minima et maxima), nous avons la possibilité d’utiliser
différents filtres adaptés a différents types de signaux. La figure 1V-15 montre le résultat du
traitement de recherche des maxima et minima sur le signal filtré de la figure 1VV-13. Comme
le montre cette figure, la technique de recherche des maxima et minima s’avére cette fois-ci
efficace (on utilise ici le signal dérivé), ce qui va nous permettre de calculer automatiquement
les grandeurs utiles de la dynamique de la bulle (par exemple, la durée de vie de chaque cycle

expansion-implosion de la bulle).
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Figure 1V-15 : Recherche des maxima et minima sur le signal filtré de la figure 1VV-13. Dans ce cas, le filtre
utilisé est passe-bas de fenétre rectangulaire.
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Figure 1V-16 : Recherche des maxima et minima sur le signal filtré de la figure 1V-14. Dans ce cas, le filtre
utilisé est un passe-bas numérique avec une fenétre rectangulaire.
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En utilisant la méme procédure pour le signal des ondes de choc/pression, on voit que la
recherche des maxima et minima sur le signal filtré est également trés satisfaisante (Fig. 1V-
16). Ceci rend possible le calcul automatique des différentes grandeurs associées a I’émission

des ondes de choc/pression.
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Figure 1V-17 : Signaux brut et aprés traitement de la dynamique de la bulle.
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Figure 1V-18 : Signal de la dynamique de la bulle sans ligne de base stable.

Une difficulté supplémentaire dans le traitement des signaux est apparue du fait que
certains signaux, surtout ceux correspondant a la dynamique de la bulle, présentent une ligne
de base non constante ; soit le signal ne revient pas a sa valeur initiale a la fin du phénoméne
observé (voir fig. IV-11) soit la ligne de base fluctue en fonction du temps (voir fig. 1V-18).
Nous n’avons pas clairement identifié la source de ces phénomenes. Pour effectuer une

analyse correcte des signaux, il faut introduire un traitement supplémentaire consistant a
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filtrer le signal pour éliminer ces fréquences. Les grandeurs caractéristiques de la bulle sont
alors correctement estimé apres ce traitement, c’est le cas illustré Fig. IV-17. Il existe
cependant des signaux pour lesquels le traitement automatique conduit a des résultats peu
fiables. Un exemple de ce type est montré sur la figure 1\VV-18. Pour de tels signaux, seul un
traitement manuel donne des résultats exploitables.

En géneral le signal de la bulle est « pollué » initialement par le signal de I’onde, la figure
IV-19 montre un signal de ce type. Par conséguent, nous avons des problemes pour identifier

précisément les caractéristique de la phase initiale de la dynamique de la bulle.
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Figure 1V-19 : Signal de la dynamique de la bulle « pollué » par le signal de I’onde.

IVV-4 Conclusion

Un dispositif expérimental original a été réalisé pour visualiser simultanément la
dynamique de la bulle et I’émission des ondes de choc/pression dans le liquide. La cellule est
placée sur une table a trois axes (x,y,z), a déplacement de précision, pour permettre un réglage
précis de la position des taches de focalisation des faisceaux lasers par rapport a la position du
centre émetteur des phénomeénes, qui est lui-méme situé tres prés de la pointe. Un protocole
expérimental strict a été établi de maniére a assurer la meilleure reproductibilité possible des
résultats.

Chague ligne de détection des phénomeénes (ondes et bulle) utilise un ensemble photodiode
rapide+amplificateur relié a un oscilloscope numérique, lui méme connecté a un ordinateur
pour I’acquisition des signaux bruts (des séries de 30). Le traitement automatique de ces
sighaux est ensuite effectué pour extraire les données utiles de chaque signal (AV, At;, At,,
Ampl, Amp2, etc.).
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Présentation des résultats expérimentaux obtenus dans le

n-pentane et le n-hexadécane

V-1 Introduction

L’objectif de ce chapitre est de présenter les phénomeénes physiques induits par une micro-
décharge électrique localisée pres de la pointe, celle-ci étant identifiée par I’impulsion de
courant qu’elle produit. L’étude menée au laboratoire par R. Kattan [Kat90], dans un domaine
de pression hydrostatique inférieure a la pression critique P du fluide, a permis de montrer
qu’il y a formation systématique d’une bulle de gaz aprés chaque impulsion de courant. Il a
également montré que la formation de la bulle peut s’expliquer par un mécanisme d’ébullition
locale et non par un mécanisme de cavitation ou de nucléation. Des résultats comparables ont
été trouvés par F. Jomni [Jom 97] lors d’une étude effectuée dans de nombreux liquides
(hydrocarbures et gaz liquéfiés) et dans un domaine de pression s’étendant jusqu’a des

pressions supérieures a la pression critique P, du fluide.

Cependant, ces différents résultats restent partiels et en partie non expliqués : par exemple,
comment expliquer la formation d’une interface liquide/gaz lorsque la pression appliquée est
supérieure a P.. Nous avons donc entrepris une étude plus fine des différents phénomeénes
produits par une micro-décharge électrique en faisant varier deux parametres cruciaux que
sont la température du liquide (<120 °C) et la pression hydrostatique appliquée (<10 MPa).

Les coordonnées (lieu et instant) de la formation de la bulle sont connus, nous pouvons
donc utiliser un procédé permettant de faire une analyse spatio-temporelle systématique et
détaillée de I’évolution d’une bulle unique, en fonction de divers parametres (énergie injectée,
pression et température appliquées). Les grandeurs électriques (Qi, Vs), la dynamique de la
bulle (R(t)) et des ondes de choc/pression sont mesurées simultanément a partir du moment du
dépdt d’énergie (i.e. le déclenchement de I’impulsion de courant). La distance entre électrodes
est suffisamment importante, devant la zone de formation et d’évolution des phénomeénes,
pour considérer le milieu liquide comme infini. D’autre part, du fait qu’il y a relativement peu
d’études sur les phénomeénes de formation de bulles a des pressions et températures élevées
par des méthodes électriques, nous avons été amenés a faire une analyse comparative de nos

résultats avec ceux obtenus par claquage laser.

100



CHAPITRE V : Présentation des résultats expérimentaux : n-pentane et n-hexadécane

L'énergie déposée par la micro-décharge électrique W; (=Q;V;) est proportionnel a la charge
injectée par I’impulsion de courant Q;. Lorsque la pression hydrostatique est suffisamment
élevée (>1MPa), Q; correspond effectivement a I’intégration d’une seule impulsion de courant
formée par la micro-décharge en phase liquide. Pour des pressions plus faibles, un phénomene
parasite secondaire intervient qui est I’apparition de décharges électriques secondaires dans la
bulle formée par la décharge initiale. La formation et la dynamique de la bulle sont alors
modifiées par ces décharges électriques secondaires. De plus, la charge Q; est surévaluée car
I’intégration du courant se fait sur la décharge initiale et sur les décharges secondaires ; le
nombre et I’amplitude des décharges secondaires étant fonction du liquide et de la pression
appliquée. Ainsi, la mesure de la variation de la charge Q; avec la pression hydrostatique
appliquée montre une légere diminution avec I’augmentation de la pression avant d’atteindre
une valeur pratiquement constante pour des pressions élevees (voir Fig V-1). Ce phénomene

sera a prendre en compte lors de I’analyse des résultats.
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Figure V-1 : Variation de la charge injectée Q; en fonction de la pression hydrostatique appliquée dans le
n-pentane.

Il a été démontré que chaque impulsion de courant est le résultat d’une avalanche
électronique se produisant en phase liquide [Den88, Den87, Hai91]. Une quantité de charge
de I’ordre de pico Coulombs [Kat89, Kat90] ne dépendant que du liquide et du rayon de
courbure de la pointe ry, est injectée par I’avalanche en un temps extrémement bref (~ ns)
dans un volume tres petit (~ rp3) situé devant la pointe. La densité d’énergie déposée (~1
kJ/cm?® dans le n-pentane) est telle que le liquide est porté dans un état hors équilibre (liquide
surchauffé), ce qui induit a I’émission systématique d’une onde de choc [Jom97]. Cette onde
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de choc est suivie par la formation d’une bulle qui génere I’émission d’une onde de pression
lors de son implosion. On observe ensuite plusieurs ondes de pression de moins en moins

détectables, corrélées aux implosions successives de la bulle.

Tous les phénoménes physiques ainsi observés s’apparentent aux phénomeénes décrits lors
d’un claquage laser [Pat89]. Dans ces deux expériences, les phénomenes (ondes de
choc/pression, bulle) apparaissent au-dela d’une valeur critiqgue d’un parameétre : pour une
micro-décharge électrique il s’agit de la tension appliquée V>V (pour un liquide donne, Vs ne
dépend que du rayon de courbure de la pointe), et pour un claguage optique il s’agit de
I’intensité du rayonnement électromagnétique du laser, celle-ci dépendant essentiellement de
I’optique de focalisation utilisée. Cependant, ces deux expériences se distinguent par une trés
grande différence entre les énergies injectées : les énergies mises en jeu dans le cas du
claquage laser sont de I’ordre du mJ tandis que dans notre cas elles sont de I’ordre du nJ, ce
qui a des conséquences sur les grandeurs caractéristiques des phénomenes induits (rayon et

durée de vie des bulles, amplitude des ondes de choc, etc.).

V-2 Formation et dynamique de la bulle

1,8

1,6 -
1,4
1,24

1,0

i 0,8 1
o ]
0,6 -
0,4 -
0,2 - i !
0,0 4 Atl i At2 i
0 1c|)o 2(|)0
t=0 temps (ns)

Figure V-2 : Dynamique d’une bulle produite dans le n-pentane (T,=24°C, P,=1,5MPa).

La figure V-2 montre une variation typique du rayon de la bulle en fonction du temps R(t)
(On prend la racine carré du signal redressé de la photodiode pour obtenir le rayon de la bulle
R). A la suite de I’'impulsion de courant (t=0), la bulle grossit rapidement, du fait que sa
pression interne est bien supérieure a celle appliquée sur le liquide, puis elle atteint son rayon
maximum Ry, et ensuite son rayon diminue du fait d’une pression interne devenue inférieure a
celle appliquée sur le liquide. La dynamique de la bulle est donc caractérisée par une phase

d’expansion suivie d’une phase d’implosion a I’issue de laquelle la bulle atteint son rayon
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minimum. A la fin de la phase d’implosion, le milieu contenu a I’intérieur de la bulle est
fortement comprimé, ceci va induire un nouveau cycle expansion/implosion de la bulle, ce
phénomene se reproduit plusieurs fois avant la disparition complete de la bulle. Par
visualisation directe de la bulle, on observe que la géométrie du mouvement conserve une
évolution a symétrie sensiblement sphérique, et que I’amortissement des rebonds successifs
de la bulle est trés rapide. Au cours des differents cycles, la bulle dissipe une partie de son

énergie sous la forme d’ondes de pression, jusqu’a disparaitre complétement dans le liquide.

V-2.1 Durée de vie du 1°" cycle expansion-implosion de la bulle

F. Jomni [Jom97] a mis en évidence I’existence systématique de la bulle aprés chaque
impulsion de courant et cela bien au-dela de la pression critique du liquide. Résultat inattendu,
puisqu’on observe toujours et de maniere continue les méme mécanismes, que I’on applique
sur le liquide une pression inférieure ou supérieure a sa pression critique; dans ce dernier cas
la thermodynamique ne permet pas de prévoir I’existence d’une interface liquide-gaz a
I'équilibre au-dela des conditions critiques du fluide. Nous avons confirmé ce précédent
résultat et étendu I’étude & un domaine de pression et de température encore plus important.
Nous avons trace sur la figure V-3 la durée de vie At; du premier cycle expansion/implosion
de la bulle dans le n-pentane et le n-hexadécane, en fonction de la pression hydrostatique pour
différentes températures du liquide. Rappelons que pour le n-hexadécane (figure V-3 (b)),
Nous avons pris At;=2*Atex,, comme expliqué dans le chapitre 1V, pour éliminer I’influence de
la viscosité sur la durée de la phase d’implosion. Quelle que soit la température, les courbes
Aty (P.,) suivent la méme loi de variation, que P, soit inférieure ou supérieure a la pression

critique du fluide.

n-pentane n-hexadécane
Pw (MPa) Atexp(NS) Atimp(NS) Atexp(nS) Atimp(nS)
1,5 27,88 26,65 31,5 45
2,5 19,81 19,42 21 30
4,0 12,23 12 16,15 19
5,0 9,90 9,52 12 15,4

Tableau V-1 : Quelques valeurs de Aty et Atiy, dans le n-pentane et le n-hexadécane a T,=24°C.
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Sur le tableau V-1, nous présentons quelques valeurs typiques de la durée de vie des phases

d’expansion et d’implosion de la bulle dans les deux liquides étudiées. L’influence de la

viscosité du liquide sur la phase d’implosion de la bulle dans le n-hexadécane est bien mise en

évidence alors que dans le n-pentane on a toujours Atexp=Atimp.
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Figure V-3 : Durée de vie du premier cycle de la bulle en fonction de la pression réduite, pour différentes
valeurs de T,, (a) n-pentane et (b) n-hexadécane.

V-2.2 Durée de vie du 2°™ cycle expansion-implosion de la bulle

Nous avons également déterminé la durée de vie du deuxieme cycle expansion/implosion

de la bulle dans les deux liquides étudiés. Nous présentons sur la figure V-4 I’évolution de At,
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(durée de vie du 2°™ cycle de la bulle) en fonction de la pression pour différentes

températures du liquide.
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Figure V-4 : Durée de vie du deuxieme cycle de la bulle en fonction de la pression réduite pour différentes
valeurs de T, : (a) n-pentane et (b) n-hexadécane.

Remarque : Pour ne pas encombrer les graphes, nous avons choisi de présenter les résultats
correspondants a la température ambiante et a la température la plus élevée que nous avons
réussi a exploiter pour chacun des liquides étudiés.

V-3 Etude des ondes de choc/pression
V-3.1 Etude de I’onde de choc émise lors d’une micro-décharge électrique

Nous présentons dans ce paragraphe les résultats concernant I’étude de I’onde de choc

(onde initiale) ayant comme origine la relaxation de I’énergie du plasma. Nous allons
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présenter les résultats en grandeurs relatives soit a la pression critique ou la température
critique, car il n'a pas été possible de calibrer le signal de la photodiode a I’aide d’une sonde
de pression (I’amplitude des ondes émises étant trop faible et leur amortissement trop rapide

devant les performances d’une sonde).

V-3.1.1 Influence de la pression et de la température
A partir des résultats montrés sur la figure V-5, on constate que I’amplitude relative de
I’onde initiale Ampl est indépendante de la pression hydrostatique appliquée sur le liquide.
Ceci confirme les résultats obtenus par F. Jomni [Jom97] dans d’autres liquides. Nous avons
de plus montré que I’amplitude de I’onde de choc est pratiquement constante quelle que soit la

température du liquide (Fig. V-5).

(a)
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Figure V-5 : Amplitude relative Ampl de I’onde initiale en fonction de la pression réduite pour différentes
températures T,. (a) n-pentane et (b) n-hexadécane.
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V-3.1.2 Amortissement des ondes en fonction de la distance de propagation
Afin de réaliser la mesure de I’amortissement des ondes avec la distance parcourue, nous
avons mis en ceuvre une méthode consistant a mesurer les amplitudes Ampl et Amp2 en
fonction de la distance d a I’électrode pointe (ce qui correspond approximativement au centre
émetteur des ondes) et ceci pour différentes pressions et températures. Les variations de Ampl
avec la position d sont tracées sur la figure V-6. L’expérience est réalisée pour une énergie
injectée constante W; = 1 nJ. Comme le montre la figure V-6, I’amortissement de I’amplitude

relative de I’onde de choc initiale suit une loi du type (1/d)" avec f = 1,2.
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Figure V-6 : Variation de I’amplitude de I’onde initiale en fonction de la distance a la pointe dans le n-
hexadécane (W;=1nJ, P,=1MPa).

V-3.2 Etude de I’onde de pression émise lors de la premiére implosion de la bulle

L’amplitude relative Amp2 de I’onde de pression émise a la fin de la phase d’implosion du
premier cycle de la bulle est, contrairement au cas de I’onde initiale, fonction de la pression
hydrostatique P., (figure V-7). Nous constatons que Amp2 varie suivant une loi du type (P.,)™.
Le coefficient o est de I’ordre de 0,24 pour le n-pentane et de 0,37 pour le n-hexadécane.
Cette différence pourrait étre due a la différence de viscosité entre ces deux liquides. En effet,
la viscosité du n-hexadécane est treize fois plus grande que celle du n-pentane par conséquent
la vitesse de I’interface a I’implosion se trouve diminuée par I’effet de la viscosité dans le n-
hexadécane d’ou il résulte une amplitude plus faible de I’onde de pression émise

comparativement a un régime purement inertiel de I’implosion.
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Il apparait donc une différence de comportement trés nette, en fonction de la pression
hydrostatique appliquée, entre I'onde de choc initiale et I'onde de pression émise lors de la
premiére implosion de la bulle.

En revanche, I’amortissement de I’amplitude de I’onde de pression Amp2 avec la position d

suit une loi identique (Amp2ocd™®) & celle observée dans le cas de I’onde de choc initiale.
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Figure V-7(a): Amplitude relative Amp2 de I’onde de pression émise par la bulle en fonction de la pression
réduite pour différentes températures T,, dans le n-pentane.
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Figure V-7(b): Amplitude relative Amp2 de I’onde de pression émise par la bulle en fonction de la pression
réduite pour différentes températures T, dans le n-hexadécane.
V-3.3 Propagation des ondes de choc/pression

A partir des mesures strioscopiques, nous avons mesuré le temps de propagation t des
ondes a différentes distances d a partir de la pointe (i.e. la tache focale du laser est déplacée

par rapport a la pointe). L’évolution de ce temps en fonction de la position d doit nous
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renseigner sur la vitesse de propagation des ondes en fonction de différents paramétres
(distance au centre émetteur, pression, température, etc.). La figure V-8 montre des variations
typiques d(t) de I’onde initiale dans le n-pentane et le n-hexadécane. On observe, comme il a
été précédemment observé [Jom97], que d est proportionnel a t ; ceci indique que la vitesse de
propagation est constante. La vitesse ainsi mesurée est trouvée égale a la vitesse de
propagation du son dans les liquides considerés. Dans ces essais, nous n’avons pas cherché a
mesurer la propagation des ondes a des distances suffisamment faible du centre émetteur

(<30um) ou une propagation supersonique de I’onde de choc est attendue [Jom97].
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Figure V-8 : Déplacement de I’onde initiale en fonction du temps dans le n-pentane et le n-hexadécane.
Dans ce graphe la position d=0 est arbitraire, elle ne correspond pas a la position de la pointe.

A I’aide de cette méthode, nous avons ainsi le moyen de déterminer la vitesse du son .
dans les liquides en fonction de la température T., et de la pression hydrostatique appliquée
P... Rappelons que des mesures c.(P.) a température ambiante dans le n-pentane ont déja été
publiés [Jom97]. Pour une température donnée, les variations de c., en fonction de P,, nous
permettent de calculer les valeurs des parametres n et B de I’équation d’état du liquide
(équation de Tait modifiée, voir chapitre I11) en analysant la courbe pwcwz(Pw). La figure V-9

illustre cette variation pour le n-hexadécane, dans cet exemple n = 14.9 et B = 60.6 MPa.
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Figure V-9 : Variation du carré de la vitesse du son en fonction de la pression dans le n-hexadécane
T,=24°C.

V-4 Comparaison des résultats obtenus par claquage laser et par micro-
décharge électrique

La comparaison des résultats produits par ces deux types d’expériences nous permet
d’affirmer que les phénomenes physiques mis en jeu et leur chronologie sont identiques.
D’autre part, les grandeurs caractéristiques des phénomenes (rayon et durée de vie de la bulle,
amplitude des ondes de choc, etc.) qui différent d’une expérience a I’autre, s’averent
parfaitement comparables si on les normalise par rapport a I’énergie injectée.

La figure V-10 montre I’évolution typique de la taille de la bulle au cours du temps. Chaque
photo est prise apres un retard variable par rapport a I’impulsion de courant. Notre systeme de
visualisation n’étant pas assez rapide pour prendre une succession de photos du méme
événement (i.e. pour une impulsion de courant donnée), chaque photo correspond a I’état de la
bulle a un temps de retard donné aprés une impulsion de courant différente a chaque fois. Ceci
montre la grande reproductibilité des décharges successives et donc des événements qu’elles

engendrent.
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- O o

Figure V-10 : Photographies successives de la bulle formée suite a un
micro-décharge électrique dans I’eau, Wi~ 20 nJ. Temps entre deux images est 200 ns. (P, = 0,1 MPa, T,
= 24°C)

La forme de la bulle, formée par un micro-décharge électrique, peut étre considérée
comme pratiqguement sphérique durant la majeure partie de son évolution : afin de pouvoir
réaliser des photographies de la bulle, il est nécessaire d’injecter beaucoup d’énergie de
maniere a ce que son rayon et sa durée de vie soient suffisamment importants, ainsi la Fig. V-
8 montre une bulle de grand diamétre qui de ce fait peut étre influencée par des instabilités et
par conséquent dévier de la sphéricité. Mais d’une maniere générale, les bulles formées par
micro-décharge électrique ne sont que peu affectées par la présence d’autres contraintes
comme la présence de la pointe metallique. D’autre part, la bulle suit bien les cycles
expansion/implosion comme cela a été mis en évidence par la méthode optique par
ombroscopie.

Dans le cas d’une bulle formée suite a un claquage laser, les photographies de I’évolution
de la taille de la bulle en fonction du temps (fig. V-11) montrent un comportement trés

similaire au cas précédent (fig. V-10).
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Figure V-11 : Photographies successives de la bulle formée suite a un claquage laser dans I’eau,
W;=0,26 pJ. Temps entre deux images est 200 ns. (P, = 0,1 MPa, T, = 24°C)

Dans le cas d’un claquage laser dans I’eau, la figure VV-12 montre la variation du rayon de
la bulle en fonction du temps ; cette variation est déterminée a partie de I’analyse des
photographies de la bulle, ceci pour différentes énergies deposées. On observe bien
I’augmentation de la taille maximale de la bulle ainsi que sa durée de vie lorsqu’on augmente

I’énergie injectée.
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Figure V-12 : Rayon de la bulle en fonction du temps pour différentes énergies injectées par un claquage
laser dans I’eau. (P, = 0,1 MPa, T,, = 24°C)

Le plasma formé par le claquage laser absorbe le rayonnement incident. Si la durée de
I’impulsion laser est importante devant le temps de formation du plasma, le plasma va se
développer préférentiellement le long du faisceau incident pour produire une déformation de
sa forme initiale sensiblement sphérique en une forme plus ou moins allongée (conique !) au
tout debut de son développement (voir la premiere photographie de la fig. V-9). Ce qui
entraine également une déformation de la forme de la bulle (Fig. VV-10).

Pour minimiser ce probleme, il faut se placer juste a la limite du seuil de claquage du

liquide et utiliser une durée d’impulsion laser la plus courte possible.
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Remarque : Les figures V-10, V-11 et V-12 ont été obtenues lors de mon stage de 6 mois dans

le laboratoire du Prof. Lauterborn a I’Institut de Physique de Géttingen (Allemagne).

V-5 Conclusion

Les phénomeénes que nous avons observés dans le n-pentane et le n-hexadécane, suite a une
micro-décharge électrique, sont en bon accord avec ceux précédemment décrits [Kat90]
[Jom97]. Nous avons confirmé I’existence de la bulle au-dela de la pression critique du
liquide ; la pression critique du liquide n’est donc pas un facteur déterminant pour I’apparition
d’une bulle.

Nous avons observé une différence de comportement trés nette entre I’onde de choc liée a
la relaxation du plasma, qui reste pratiqguement indépendante de la pression hydrostatique P.,
pour tous les liquides étudiés, et I’onde de pression due a I’implosion de la bulle qui elle
dépend de la pression suivant une loi en (1/P.,)*.

Nous avons aussi observé les mémes évolutions des parametres liées a la bulle et aux
ondes dans les deux types d’expériences par claquage optique et par micro-décharge
électrique.

Les essais effectués pour différentes températures du liquide (dans le domaine 20-120°C)
ne montrent aucun effet particulier sur la dynamique de la bulle ou celle des ondes de
choc/pression. Seule une analyse quantitative détailléee des résultats précedents permettra de
préciser I’effet de la température du liquide sur ces phénomenes. Cette analyse des résultats
nécessite de développer un modéle énergétique de la formation d’une bulle de gaz dans un
liguide dans les conditions d’une micro-décharge électrique et pour une pression
hydrostatique inférieure ou supérieure a sa pression critique. Ceci va nous conduire a proposer

et discuter plusieurs hypotheéses possibles pour un tel changement de phase.
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Bilan énergétique et transition de phase associées au phénomeéne
de micro-décharge électrique

VI-1 Introduction

Les résultats précédents démontrent que le milieu fluide dans la bulle a une masse
volumique certainement comparable a celle de la vapeur du liquide lorsque celle-ci atteint son
rayon maximum. Cette bulle est toujours la conséquence d’une impulsion de courant c’est-a-
dire d’un dépot d’énergie en volume. De plus, la dynamique de la bulle indique qu’elle ne
contient pas de gaz permanent puisque celle-ci disparait entierement apres quelques rebonds.
La figure VI- 1 montre la dynamique d’une bulle dans 1’espace des phases : on observe qu’il
n’existe ni cycle limite (ce qui traduit la présence d’effets dissipatifs) ni rayon d’équilibre sur
I’échelle de temps correspondante a la durée de vie de la bulle; on peut définir
éventuellement un rayon d’équilibre temporaire comme 1’ont imaginé Lauterborn et al.

[Lau85].
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Figure VI-1 : Espace de phase (y, X). La grandeur y = 3x°x% représente la quantité de mouvement de
Pinterface dans le pentane.

Pour une pression fixée, la taille du rayon maximum de la bulle est associée a la quantité
d’énergie déposée. Les études antérieures ont montré que chaque impulsion de courant, dans
un liquide donné, ne dépend que du rayon de courbure de la pointe. D’autre part, la charge
injectée Q; par impulsion de courant est indépendante de la tension appliquée V pour V>V et,
¢galement, indépendante de la pression P.. L’énergie déposée W; par chaque impulsion de

courant peut donc étre estimée par le produit Q;Vs.
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Consécutivement a I’injection d’énergie, on observe 1’émission d’une onde de choc suivie
de la formation d’une bulle unique. Tout au long de la dynamique de la bulle, chaque phase
d’implosion de la bulle est associée a I’émission d’une onde de pression dans le liquide.

Nous allons analyser dans ce chapitre les résultats expérimentaux présentés dans le
chapitre V en vue d’établir le bilan d’énergie, quelle que soit la pression hydrostatique
appliquée (en particulier pour P,>P.), du phénoméne de micro-décharge électrique. On
s’intéressera surtout au probléme de prédiction de la taille maximale de la bulle connaissant

I’énergie injectée et les propriétés thermodynamiques du liquide (voir tableau VI-1).

n-pentane n-hexadécane cyclohexane n-décane
T. (K) 469,6 722 554 617,7
P. (MPa) 3,33 1,41 4,04 2,12
e (kg/m’) 231,993 219 273,25 228,02
C, (J/mol.K) 172,6 501 185,2 398,2
T, (K) 143,47 291,30 279,47 2435
Tep (K) 309 560 353 4473
L,(kJ/mol) 25,749 81,380 30,096 39,250
p (kg/m’) 620 775 780 649
1(107 P) 0,24 3,34 1,02 0,4
o (mN/m) 16 27,5 25,5 23,7

Tableau VI-1 : Propriétés thermodynamiques, a T,=293,15 K et P,=0,1 MPa, de quelques liquides utilisés
dans cette étude et dans les études antérieures.

Dans cette étude, nous avons déterminé le rayon maximum de la bulle en utilisant les deux
approches, déja largement utilisées et validées expérimentalement dans les études antérieures,
soit :

1. Ry : déduit de la durée de vie Az d'un cycle expansion/implosion de la bulle a partir de

la relation de Rayleigh (III- 20) car nous avons montré dans le chapitre III que cette
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relation constituait le meilleur compromis pour relier le temps d’implosion au rayon
maximum de la bulle.

2. R, : calculé en utilisant le modele énergétique de Kattan-Denat décrit dans le chapitre
III. Ce modele uniquement statique nécessite la connaissance de 1'énergie électrique W;

déposée ainsi que le coefficient thermodynamique & (voir Tableau VI-2).

n-pentane n-hexadécane cyclohexane n-décane

k 0,27 0,17 0,25 0,205

Tableau VI-2 : valeurs de k pour P, =1MPa et T,,=24°C.

Les deux paragraphes qui suivent sont destinés a rappeler comment on détermine, a partir des
enregistrements expérimentaux, le rayon maximum de la bulle en utilisant chacune des
méthodes citées ci-dessus. Ces deux méthodes conduisent & une valeur du rayon maximum
différente. Nous allons par conséquent, dans les paragraphes suivants, analyser puis essayer

de comprendre la raison de cette différence.

VI-2 Dynamique de la bulle et rayon maximum R,

La premiere méthode envisagée pour déterminer le rayon maximum de la bulle s’appuie
sur les modeles de dynamique de bulle décrits dans le chapitre III. La raison en est que le
dispositif expérimental ne nous donne accés qu’a une information temporelle (signal de la
photodiode, voir chapitre 4). Nous devons alors déduire de cette information temporelle,
I’information spatiale que 1’on recherche.

On admet alors tout simplement que le rayon maximum R, de la bulle (correspondant au
premier cycle expansion-implosion) peut étre assimilé au rayon maximum Ry calculé a

partir de 1’équation de Rayleigh (III- 20), connaissant la durée Az du cycle, de telle sorte que :

_ Pu
At = 2(0,91513@ P—j (VI-1)

o0

Sur la figure VI-1 nous avons reporté une variation expérimentale typique de x(?) = R(¢)/R,,
dans le n-pentane; cette figure est le résultat obtenue a partir de la moyenne de 30
acquisitions successives. La variation théorique x(¢) calculée a partir du modele de Rayleigh

(ITI- 20) est également tracée sur la figure VI-2: on observe, pour le premier cycle
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expansion/implosion de la bulle, un accord satisfaisant entre les variations expérimentale et
théorique. Le modéle de Rayleigh permet donc de décrire de manicre satisfaisante la

dynamique du premier cycle de la bulle (voir chapitre III).

X = RSRn

Tenps (ns)

Figure VI-2 : comparaison de la dynamique expérimentale de 'interface avec le modéle de Rayleigh pour
le premier cycle expansion/compression dans Ire n-pentane (T,=24°C, P,=1 MPa).

On peut rappeler que dans la plupart des liquides étudiés, ou il n’y a pas une influence trop
grande de la viscosité, nous avons établi que le rayon maximum de la bulle déterminé a I'aide
du modele de Rayleigh est en accord avec celui mesuré expérimentalement a partir d’une
photographie calibrée de la bulle a sa taille maximale (voir chapitre V). En conséquence, la
valeur du rayon maximum R,, de la bulle pourra toujours étre pris égal au rayon R,,, calculé
connaissant la durée de vie de la bulle et la pression hydrostatique appliquée.

Cependant, il est important d’insister sur le fait que ce résultat R,,=Rn n’est valable que
lorsque I'effet de la viscosité du liquide sur la dynamique de la bulle est négligeable (Fig VI-
3) [Jom97]. La viscosité du n-hexadécane (1=3,34x10" Pl a 24°C) est telle que dans nos
conditions expérimentales, I’effet de la viscosité doit intervenir sur la phase d’implosion de la
bulle. Ceci a bien été observé expérimentalement (voir chapitre V). En revanche dans le cas
du n-pentane (4=0,24x10 P1 & 24°C), aucun effet de la viscosité sur la phase d’implosion de

la bulle n’est a prévoir, ni n’a été observé.
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Figure VI-3 : Evolution de la phase d’implosion d’une bulle, 8 P.=0,1MPa, en fonction du temps (en

coordonnées réduites) dans quatre liquides de viscosités différentes [Jom97], cette figure représente le
résultat d’un calcul issu du modéle de Rayleigh-Plesset. (voir chapitre III)

Compte tenu de la dissymétrie entre le temps d’expansion (Ateyp) et le temps d’implosion
(Atimp) de la bulle dans les liquides visqueux, nous avons mesuré séparément chacun de ces
temps ainsi que la durée totale du cycle (Ator). Notons toutefois que la phase d'expansion de la
bulle est assez proche de celle observée dans les liquides de faible viscosité, elle est donc peu
sensible a I’effet de la viscosité. Les calculs théoriques (fig. VI-2) et les résultats
expérimentaux montrent que la différence entre le temps d'expansion et le temps d'implosion
est d'autant plus importante que la viscosité du liquide est ¢levée.

En conclusion, pour les liquides visqueux nous avons calculé le rayon de Rayleigh R,y a
partir de la mesure de la durée de la phase d’expansion, tandis que pour les liquides
faiblement visqueux le rayon de Rayleigh est déterminé a partir de la durée de la phase
d’expansion puis d’implosion. Afin de comparer les temps obtenus dans tous les liquides en

se référant a ’approche de Rayleigh, on posera artificiellement pour les liquides visqueux

(Attot)Rayleigh = 2Atexp-

VI-3 Rayon maximum de la bulle en fonction de I’énergie injectée

La deuxiéme méthode envisagée pour déterminer le rayon maximum de la bulle s’appuie
sur le modele thermodynamique de Kattan-Denat décrits dans le chapitre III. Ce modele

s’appuie sur le fait que le processus de micro-décharge électrique s’apparente par divers
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aspects a un processus d’ébullition. Aucun phénoméne dynamique n’est ici considéré, il n’y a
donc pas de référence temporelle. L’avantage de ce modéle est qu’il permet de déduire

directement une information spatiale en considérant que toute 1’énergie électrique W; (Wi~1nJ

dans notre cas) de la décharge sert a vaporiser un volume de liquide 4, = ;;ﬂfv. Ce modele

conduit a la relation suivante :

1/3
R, =k [W—j (VI-3)

ou k un coefficient thermodynamique dont I’expression est assujettie a 1’hypotheése que 1’état
thermodynamique de la bulle a son rayon maximum est un état d’équilibre thermodynamique,
c’est-a-dire que la pression, la température et la masse volumique dans la bulle sont
déterminées par 1’état sur la courbe de pression de vapeur saturante correspondant a la
pression P..

Le calcul de k fait intervenir le terme W, qui correspond a 1’énergie molaire minimale
nécessaire pour vaporiser le volume 4, de liquide (équations I1I-4 a III-8). Il est encore une
fois important de remarquer que dans ce calcul de &, les termes 7,(P.) et Ly(Ty) ne sont
définies que pour P,<P. (changement de phase a I’équilibre).

La combinaison des relations (VI-1) et (VI-3) nous montre que, pour un liquide et une

énergie W; donnés et en admettant que R..,=R,, la durée de vie Ar du premier cycle
expansion/implosion dépend de la pression hydrostatique selon la loi AtaP,”°. Cette

derniere relation est vérifiée dans notre étude, quelles que soit la pression et la température
(Fig. VI-4), ce qui signifie que les relations (VI-1) et (VI-3) sont cohérentes ensembles avec

les résultats expérimentaux.
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Figure VI-4 : Evolution de la durée de vie du 1" cycle expansion/implosion en fonction de la pression
réduite pour différentes températures : (a) n-pentane, (b) n-héxadecane (Wi=1nJ).

Notons que beaucoup de mesures ont été réalisées entre 24°C et 114°C mais que seules
quelques températures sont présentées afin de ne pas surcharger les graphiques.

On observe sur la figure VI-4 une évolution continue des variations de Az en fonction de la
pression réduite P./P. quelle que soit la pression appliquée sur le liquide, c’est-a-dire pour
une pression inférieure ou supérieure a la pression critique du fluide. Rappelons que dans ce

dernier cas, le coefficient & n’est plus défini par les équations I11-4 a III-8.
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Figure VI-5 : Rayon énergétique, R,, en fonction du rayon de Rayleigh, R,,, dans le n-pentane pour
différentes valeurs de P, ; (a) T,=24°C et (b) T,=40°C.

Pour P.<P., une autre manicre simple d’examiner la cohérence du modele de Rayleigh
avec le modeéle énergétique consiste a tracer les courbes Ry=f(Rry). L’évolution de R,
calculée a partir de la relation (VI-3), en fonction de R, dans le n-pentane et dans le n-
hexadécane, sont montrées dans la figure VI-5. Comme précédemment observé dans les
¢tudes antérieures, le rayon maximum R,, issu du modele énergétique est trouvé
systématiquement plus élevé que le rayon maximum R,y issu du modele de Rayleigh. Le
rapport Ry/Rry a une valeur de ’ordre de 1,15 indépendante de la pression hydrostatique Pe.
Cette valeur du rapport est une conséquence directe de I’hypothése admise dans le modele

énergétique que toute 1’énergie injectée ne sert qu’a vaporiser le liquide.
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Maintenant pour P>P., le tracé des courbes Ry (R..y) nécessite de pouvoir calculer R, et
donc le coefficient k. Au-dela de la pression critique, par définition L,=0, et, en premicre
approximation, nous pouvons calculer k£ en ne considérant que le terme d’enthalpie [ CodT
entre la température appliquée 7., et une température trés proche de la température critique du
liquide soit (7¢-¢) car la valeur de C, diverge pour 7>T, (Fig. VI-6). En utilisant cette nouvelle
procédure pour P, >P,, on observe sur la figure VI-5 que, pour les pressions les plus élevées
et donc les rayons les plus faibles (R diminue lorsque P., augmente, voir fig. VI-7), le rapport
Rw/R:y n’est plus constant, il dépend de la pression appliquée P.. Une des raisons de cette
anomalie provient certainement de la fagon trés simplifiée de calculer le coefficient & dans le
domaine de pression P, >P..

On remarque également sur la figure VI-7 qu'il n'y a aucune discontinuité ou anomalie
lorsque la pression appliquée devient trés supérieure a la pression critique du liquide

considéré.
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Figure VI-6 : Variation du C, dans le n-pentane liquide en fonction de la température réduite T/T. [NIST].
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Figure VI-7 : Rayon maximum de la bulle R,,, dans le n-pentane en fonction de la pression réduite
(W=1nJ, T=24°C).

On peut résumer ainsi les principaux résultats de cette premicre analyse :

e d'une maniere générale, les résultats obtenus dans les liquides étudiés montrent que la
dynamique de la bulle est gouvernée essentiellement par les phénomenes inertiels. Ces
résultats présentent une bonne cohérence avec les travaux antérieurs [Kat89, Jom97].

e Le rayon R,y (0u Reyp) est toujours trouvé de ’ordre de 10 a 20% inférieur au rayon
Ry, calculé a partir du modele énergétique. Ceci provient du fait que 1’énergie déposée
ne sert pas uniquement a vaporiser le liquide. La chronologie des événements montre
qu’une partie de I'énergie est utilisée a produire ’onde de choc initiale, a fournir le
travail contre la force de pression, etc.

e Le calcul proposé du coefficient £ pour P, >P. ne semble pas conduire a une
estimation correcte du rayon maximum Ry, de la bulle.

o La durée de vie Ar du premier cycle varie comme (P,)”? dans tous les liquides étudiés

et dans tout le domaine de température et de pression utilisé.

Dans ce qui suit nous allons effectuer un bilan énergétique le plus complet possible des
phénoménes induits par le dépdt initial d’énergie afin d’obtenir une bonne évaluation du
rayon maximum Ry, de la bulle dans toutes les conditions de pression et de température.
Ensuite nous proposerons différentes approches en vue de calculer correctement le coefficient

k quelles que soit les conditions de pression et de température.
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VI-4 Analyse de la répartition de I’énergie injectée \W; (bilan d’énergie)

Dans ce paragraphe nous allons analyser en détail les différents processus qui interviennent
suite au dépot initial d’énergie W.

Rappelons tout d’abord, que dans le cas des expériences de claquage laser, plusieurs
auteurs [Tes77, Vog88] ont montré que typiquement 80% de 1’énergie injectée est
transformée en énergie thermique et le reste en énergie mécanique, sous la forme d’une
émission d’une onde de choc (~20% de W;) et la formation d’une bulle de vapeur (moins de
5% de ).

L’¢énergie localement injectée dans le liquide peut donc se décomposer suivant la somme
de deux termes, une énergie thermique E7, qui englobe 1’énergie nécessaire a la vaporisation,
et une énergie mécanique Ep. Le terme mécanique Ep peut lui-méme se séparer en deux
termes : Ep =E, + Esyou Egy, représente 1’énergie de 1’onde de choc et Ej, 1’énergie de la bulle
[Tes77]. Pour établir le bilan énergétique, il est donc nécessaire de quantifier les différents
termes Egy, Eb, etc. L’évaluation de chaque terme est réalisée théoriquement dans le modéle
d’Aitken (voir chapitre III) par conséquent ce modéle va nous servir de guide pour la suite de

I’analyse.

V1-4.1 Energie Es,, de I’onde de choc initiale

Suite a I’injection d’énergie, le premier phénoméne qui va soustraire de I’énergie au
volume % est I’émission de I’onde de choc (voir chapitre II).

La figure VI-8 montre les ondes acoustiques transitoires enregistrées par la photodiode. La
premicre impulsion d’amplitude Ampl représente 1’onde de choc émise par la relaxation du
plasma [JomO0O]. Les impulsions suivantes correspondent aux ondes de pression émises par les
rebonds successifs de la bulle.

L’énergie emportée par 1’onde acoustique peut étre déterminée par 1’expression (II- 10)
[Col65] (voir chapitre IT). Cette expression €tablit une relation entre 1’amplitude de 1’onde et
son énergie. Cette relation, valable pour des ondes acoustiques et des ondes de choc de faible
amplitude, a été largement utilisée pour ’analyse des résultats expérimentaux dans le cas du
claquage laser. Malheureusement, comme nous ne pouvons pas calibrer le signal de la
photodiode, nous n’avons pas accés a des mesures quantitatives de I’amplitude des ondes P(¢)

et donc de E,.
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On peut cependant analyser 1’amplitude relative AmpI en fonction de la pression P et de
la température 7., (Fig. V-5). Dans tous les liquides étudiés, Ampl ne montre aucune variation
significative avec la pression pour une température donnée.

Dans I’expression (II- 10) de Ey (voir chapitre II), le terme (Pmo-P«) qui est proportionnel a
Ampl est donc indépendant de P.. D’autre part, le module d’¢élasticité en volume du liquide
PuCo. peut étre considéré comme pratiquement constant car sa variation ne dépasse pas 10%
dans la plage de pression utilisée. On peut d’ailleurs remarquer que cette variation peut étre
masquée dans les barres d’erreurs importantes des courbes Ampl(P.) (fig. V-5). Comme r
est également peu sensible a la pression (r) dépend essentiellement du rayon 7, de la pointe),
on démontre ainsi que 1’énergie de I’onde de choc, dans la plage de pression étudiée, est
indépendante de la pression hydrostatique P.. L’énergic FE,, ainsi déterminée
expérimentalement, permet de déduire 1’ordre de grandeur de (Pno-P») a travers la relation
(II- 12). Le tableau VI-3 montre que (Pmo-P») est inférieure a p.c. pour différentes

températures, et par conséquent le terme « d’onde de choc » est ici un peu usurpé.

T(K) 298 330 358
(Pmo-P- ) (MPa) 66 58 49
Dol (MPa) 1590 1480 1370

Tableau VI-3 : valeurs de P-P, déduites de Ey, pour différentes températures dans le n-hexadécane.

L’¢énergie de I’onde de choc Eg, étant une constante pour un liquide et une température
donnés, cette énergie peut étre alors soustraite a W; dans le modéle énergétique de Kattan-
Denat. L’estimation de ’énergie dissipée Esy, pour une onde de choc de faible amplitude,

conduit a une valeur de I’ordre de 10% a 20% de 1’énergie totale déposée [Ait96a] [JomO00].

Figure VI-8 : Ondes de choc/pression dans le n-pentane, P,~1,5 MPa et T,~24°C.
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V1-4.2 Energie potentielle Ep, de la bulle

Dans nos conditions expérimentales ou la pression hydrostatique P appliquée est €levée,

I’énergie potentielle de la bulle lorsqu’elle atteint son rayon maximum est simplement donnée

par la relation suivante, si on néglige la contribution E, = J. P,d9 apportée par le gaz

incondensable (voir [Hsi65]) :

4
Eb = ?ﬂ-Rmax3P (VI-6)

0

Expérimentalement, 1’énergie Ey; (correspondant au premier cycle de la bulle) est
approximativement constante, mais sa valeur moyenne dépend du liquide utilisé comme le
montre la figure VI-9: cette énergie représente 2 a 6% de 1’énergie injectée W;. Dans
I’approximation dynamique du modele de Rayleigh, Ey; correspond également a 1’énergie
cinétique initiale de I’interface de la bulle. Ces valeurs sont en bon accord avec les prédictions

théoriques [Ait96a] et avec les valeurs obtenues lors du claquage laser.
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Figure VI-9 : Energie potentielle de la bulle en fonction de la pression réduite pour T.,=24°C.

A T’aide de ces résultats, nous pouvons a présent évaluer 1’énergie Et requise pour la
vaporisation du liquide qui s’écrit: Er = Wi-Eq-E;, conformément a la relation (III- 11).
Comme E, et E}, sont pratiquement indépendant de P, pour une énergie déposée donnée, cela
revient a corriger d’une valeur constante 1’énergie W; et donc le rayon R, calculé

précédemment avec le modéele de Kattan-Denat. Nous obtenons ainsi une valeur de R,,™ (=

rayon calculé avec Et dans 1’équation VI-3) sensiblement égal a Ry tant que P,<P.. En
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revanche, pour des pressions plus élevées que P, il faut encore résoudre le probléme du
calcul de &k pour pouvoir obtenir un Ry, cohérent avec ce que donne le mod¢ele de Rayleigh.
Dans tout le domaine de pression et de température étudi¢, nous pouvons déterminer un
coefficient « expérimental » ke, obtenu a partir de la relation (VI-3) en admettant que
Rw=R:y et en remplagant W; par Et. Ce coefficient ke, est ensuite comparé au coefficient
théorique kw,=k calculé a I’aide des relations (I11-4) et (III-8) ; sauf pour P, > P, ou on utilise
seulement le calcul de IdeT entre T, et (7Tc-¢). Sur la figure VI-10, nous avons tracé le
rapport kexy/kn en fonction de la pression réduite P./P. pour différentes températures. Comme
attendu d’apres les précédentes analyses, le rapport kexy/kin est indépendant de la pression et de
la température pour P,<1. De plus ce rapport est bien égal a 1. On observe cependant que le
domaine de pression pour lequel ce rapport est constant et égal a 1 diminue lorsque la
température du liquide augmente et celui-ci dépend également du liquide étudié (fig. VI-10).
Pour les pressions élevées, le rapport keyy/kn devient inférieur a 1 et la valeur de pression
réduite P, pour laquelle apparait cette transition, est d’autant plus faible que la température est
plus ¢levée. Ce résultat montre bien les limites de validité du modéle énergétique utilisé (voir
chapitre III). L’évaluation de k, dans tout le domaine de pression et de température étudié,
nécessite en particulier d’examiner d’autres chemins thermodynamiques possibles pour

obtenir une bulle de gaz suite a une micro-décharge électrique.
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Figure VI-10 : Variation du rapport k./ky, avec la pression réduite P./P. pour différentes températures
dans (a) n-pentane (b) n-hexadécane.

VI-5 Détermination du coefficient thermodynamique k valable dans tout le

domaine de pression

Dans le paragraphe précédent nous avons montré que le prolongement du modele

énergétique de Kattan-Denat, méme corrigé de 1’énergie mécanique, ne permet pas de prédire

le rayon maximum de la bulle pour P, >1. Ceci montre que I’hypothése W, = J‘TT% C,dr,
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c’est-a-dire admettre que la température du gaz est limitée a 7,-¢ lorsque R = R,, quelle que
soit P, >P,., n’est pas valable a elle seule. Etant donné que la Figure VI-10 montre que k., <
ks cela nous indique que la quantité d’énergie prise en compte dans W,, n’est pas suffisante.
Ainsi, I’objectif de ce paragraphe est de rechercher les termes d’énergie qui doivent étre

inclus dans W,p.

VI1-5.1 Prolongement du chemin thermodynamique

Puisque au-dela de la pression critique, il n’existe plus d’équilibre thermodynamique entre
le liquide et sa vapeur, ainsi la premiére correction que I’on peut envisager est que le chemin
thermodynamique ne s’arréte plus a la température critique 7, mais la température dans la
bulle lorsque R = R,, se trouve a une température 7,, > T, (Fig. VI-11). Ceci signifie que pour
former une bulle dans le liquide, il faut chauffer le milieu plus que ce qui est prévu par le
modele énergétique de Kattan-Denat, corrigé de [’énergiec mécanique et limité a la
température critique du liquide 7. Il s’ensuit que la quantité d’énergie W,, nécessaire pour

vaporiser une mole du liquide devient plus élevée.

P A |
¢ > V)
(PooﬁTao)
(P,T.)
Courbe de
pression de |
vapeur |
saturante
|
|
|
|
(Ptr’]—;r)‘ | -
. T, T

Figure VI-11 : Illustration de la position possible de T, dans le diagramme (P,T).

Pour déterminer la température 7,, nous avons remplacé dans la relation (III-8)
I’expression de k par ke et T. par T,,, d’ou I’expression de k., qui devient, pour P, >P,

(sachant que L,=0) :
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§
3 _ RT, (VI-7)

CXp 4 T;, _c Tm O
37{ ij C,.(T)dT + jrc c’ (T)dT}

ou Cy(7) et Cg (T ) représentent respectivement les capacités calorifiques du liquide et du

gaz. La variation de capacité calorifique montre cependant toujours une discontinuité a 7.,

discontinuité représentative d’une transition d’ordre 1 au sens d’Ehrenfest.

C, A

C,’(T.)

T T T

Figure VI-12 : Dessin représentant la variation de capacité calorifique en fonction de la température
pour une valeur de P, fixée telle .que P,<P..

Pour déterminer 7, il nous faut connaitre la variation Cg (T ). Si on prend comme

référence la variation donnée par Reid et al. [Rei87], Cg (T ) s’écrit comme un polynome de

C,(7)
R

degré 4 tel que =a,+a,T+a,T* +a,T° +a,T* mais compte tenu des valeurs des

coefficients ay, a;, az, as et a4, on peut considérer, en premicre approximation, pour la plage

de température attendue que C, (T)~ (o (T,) (voir tableau VI-4). L’expression de T,, se

déduit alors de la relation (VI-7) telle que :

AH, —C°T _
T, ~ 2l L avee AH, =[C,(T)T et CL=CUT) (VI®)
3 ~0 *©
-2, C
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n-pentane n-hexadécane cyclohexane n-décane

C? (T )/SR 20,83 89,60 25,18 49,85

V4 c

Tableau VI-4 : valeurs de Cg (TC ) / R pour les liquides présentés dans le tableau VI-1.

La figure VI-13 montre les résultats de 1’évaluation de 73, par I’expression (VI-8) en
fonction de la pression réduite (P>1) et, pour différentes températures 7., du liquide dans le
cas du n-pentane. Des résultats similaires sont obtenus dans le n-hexadécane.

Les valeurs calculées de T7,, ainsi que les variations 7,(P,) montrent que le chemin
thermodynamique ainsi considéré ne traduit pas la réalité physique de la bulle. En effet, les
valeurs de 7, obtenues (~2000K) sont beaucoup plus élevées que les températures estimées
dans la bulle (~500-800K) a partir d’une analyse spectrale de la lumiere émise [Nur97].
D’autre part, les variations 7,,(P,) dépendent fortement de la température 7., du liquide, ce qui
est difficilement compréhensible car le comportement du fluide ne montre aucune cohérence
alors que les grandeurs expérimentales montrent un comportement parfaitement reproductible

et continu.
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Figure VI-13 : Evolution de la température T,, avec la pression réduite dans le
n-pentane pour différentes valeurs de la température T,.du liquide.
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V1-5.2 Recherche d’un équilibre thermodynamique local

Il apparait que I’hypothese utilisée pour calculer &, au-dessus de la pression critique du
fluide n’est pas réaliste pour pouvoir décrire correctement le processus physique incriminé.
Pour une pression P., < P, le modé¢le de Kattan-Denat corrigé de I’énergie mécanique semble
bien s’accorder avec I’hypothése que la bulle atteint 1’équilibre thermodynamique pour R =
R, c’est-a-dire que les grandeurs thermodynamiques dans la bulle se trouvent définies par
I’état sur la courbe de pression de vapeur saturante correspondant a P, Du fait de la
continuité de toutes les grandeurs expérimentales observées, il doit donc exister également
pour P, > P, une courbe traduisant I’équilibre local que la bulle va essayer d’atteindre a
I’instant ¢ = #(R,). La courbe de pression de vapeur saturante représente une transition de
phase d’ordre 1 au sens d’Ehrenfest, c’est-a-dire qu’en traversant cette courbe a pression
constante, on observe une discontinuité de la capacité calorifique C,(7), autrement dit I’étude
de la variation de C,(7) est un bon indicateur pour rechercher une éventuelle transition de
phase définissant ainsi un équilibre local. Dans le paragraphe précédent nous avions imposé
cette transition a la valeur 7.. L’analyse de 1’évolution de la capacité calorifique des liquides
C,(T) pour différentes pressions P, > P. (Fig. VI-14, [NIST]) montre que la courbe de C,(7)
ne diverge pas a 7T = T, mais que cette courbe passe par un maximum a une température qui

augmente avec I’augmentation de pression.
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Figure VI-14 : Evolution de la capacité calorifique Cp en fonction de la température pour différentes
pressions dans le n-pentane et le n-hexadécane.

Si on trace les coordonnées (P, 7) du maximum de C,(7) pour P, >P., on obtient des
points qui prolongent rigoureusement la courbe de pression de vapeur saturante dans le
domaine supercritique (figure VI-15). L’évolution C,(7) ainsi observée n’est expliquée par
aucun modele théorique ni par aucune simulation numérique mais on peut cependant affirmer
que le maximum du C, représente une transition liée a un changement de densité du milieu
dans la région supercritique, transition qui peut étre assimilée a celle que représente la courbe
de pression de vapeur saturante 7,(P.) dans le domaine P.<P.. En effet, le fait que C, passe
par un maximum traduit le fait que le systéme libere, au voisinage du maximum, un certain
nombre de degrés de libertés, c’est en quelques sortes I’idée initiale utilisée pour reproduire

I’évolution C,(7) : la représentation analytique de cette évolution fait appelle a la distribution

L 1 0 h
de Planck-Einstein P(u)= — avec u = ?e et 6, = % , ou @ représente la fréquence de
€ - B
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I’oscillateur harmonique (la méme dans tous les modes) et kp la constante de Boltzmann, de
telle sorte que la capacité calorifique est représentée par le développement en série suivant les
fréquences wg, soit :

2”/{
_ue

12

Typiquement, il faut considérer une trentaine de termes pour reconstituer correctement la

C, =X flof) ou flof)

variation expérimentale C,(7). On peut donc s’interroger sur la pertinence physique au bout

du compte de ce développement.
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Figure VI-15 : La courbe de pression de vapeur saturante et les points correspondants au maximum de C,
dans la région surcritique dans le n-pentane (a) et le n-hexadécane (b).

Compte tenu de ce que nous venons de dire, il apparait naturel maintenant d’admettre que

la courbe de pression de vapeur saturante et son prolongement en utilisant le maximum du C,

135



CHAPITRE VI : Bilan énergétique et transitions de phase associées aux phénomenes

dans le domaine supercritique constitue 1’équilibre local que la bulle va essayer d’atteindre
lorsque R = R,,. Ceci signifie encore que 1’état des grandeurs thermodynamiques dans la bulle
pour R = R,, se trouve enticrement définies par 1’état correspondant a P, sur cette courbe de
« pression de vapeur saturante ». A partir de ces hypotheses, on en déduit que le calcul de
[ C,dT peut étre effectué dans tout le domaine de pression et de température en utilisant la
courbe de pression de vapeur saturante étendue a la région supercritique, comme le montre la
figure VI-15. T, représente la « température d’ébullition» équivalente dans la région
supercritique. La variation d’enthalpie AH; du liquide est alors calculée de T, & T}, , pour une

ression donnée P, par 1’expression :
b

AH, = j;jcp (T)dT (VI-9)

Si on pose W.,=AH; dans la relation (III-8), on peut alors calculer k; pour P, >P..
Malheureusement, cette méthode de calcul de &, ne conduit pas a une correction suffisante

des variations du rapport kexy/kin en fonction de la pression réduite observées pour P, >1 dans

la figure VI-10 (figure VI-16).
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Figure VI-16 : Variation du rapport k. /ke, avec la pression réduite P./P. pour différentes
températures dans le n-pentane.

L’expression de AH; donnée par la relation (VI-9) posséde maintenant une évolution
continue en fonction de la pression (P., inférieur ou supérieur a la pression critique P.) pour

une température 7, imposée : AH; augmente lorsque P augmente (figure VI-17).
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Figure VI-17 : Variation de AH_ en fonction de la pression réduite.
AH; est calculé a partir de la relation (VI-9).

Pour une pression P, < P, I’expression de W, contient le terme de chaleur latente L. (7})
mais celui ici devient inexistant lorsque P, > P et il n’a plus aucune signification au-dela
lorsqu’on considére un systéme a 1’équilibre. Cette absence de L, au-dela de la pression
critique dans le terme W,, va produire une diminution brutale de ce terme. Cette diminution
est a ’origine de 1’écart observé entre k., et ky. Ceci signifie que le bilan d’énergie semble
vouloir conserver un terme d’énergie analogue a la chaleur latente de vaporisation mais
comme la thermodynamique a 1’équilibre ne nous permet pas de décrire un tel terme, nous

allons modifié le terme Wy, en I’écrivant sous la forme générale suivante :
W,=4H, + E; (VI-10)

ou Eg est un terme d’énergie qui est égal a L,(7T;) si P»<P, mais qui reste a définir pour
P.>P..

L’énergie W, est maintenant déduite de la relation (VI-3) en posant k=k..,. L’énergie Ej
est ensuite calculée, connaissant AH (équation VI-9), par la relation (VI-10), ceci pour toutes
les valeurs de P, et T., employées.

Les résultats montrent, comme attendu, que pour P,.<P., E=L,. Au-dessus de P, le terme
E; peut étre considéré comme un équivalent a la « chaleur latente de vaporisation » qui
exprime 1’énergie a fournir pour faire passer une mole de fluide de la masse volumique p. a

une masse volumique p, <p, a T=T; b*(POO). Tout semble donc s’accorder, mais il ne faut pas
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oublier que I’ensemble de ces résultats a été¢ obtenu avec I’hypothése que le milieu fluide dans
la bulle se comporte comme un gaz parfait. Or nous avons vu que pendant la phase d’injection
d’énergie, le milieu inclus dans & est a la densité¢ du liquide, autrement dit on s’attend a ce
que ce milieu soit plutdt régi par une équation d’état adapté a la description de 1’état liquide
comme par exemple 1’équation de Tait modifiée (voir chapitre III). Ensuite, la dynamique de
la phase d’expansion depuis R = ry jusqu’a R = R,, semble entiérement gouvernée par
I’inertie du liquide et complétement indépendante de 1’état du fluide dans la bulle sauf par la
présence d’un coefficient de tension interfaciale, qui reste malgré tout a définir lorsque P.>P..
Il apparait, dans ces conditions, difficile d’admettre un comportement global de gaz parfait.
Nous devons alors maintenant porter notre attention sur les conséquences d’une telle

hypothese.

VI1-5.3 L’équation d’état thermique du milieu fluide dans la bulle

Un fluide est défini thermodynamiquement si 1’on connait son équation d’état thermique et
son équation d’état de la chaleur, c'est-a-dire d’une part une relation entre les grandeurs P, V'
et T et d’autre part une relation entre les grandeurs U, V, T (voir chapitre III). L’équation
[(U,V,T)=0 doit reproduire la variation du C, mais nous avons vu dans le chapitre III
qu’aucun modele présenté ne permet de considérer une dépendance du C, avec le volume
spécifique ou encore avec la pression. Etant donné que nous avons pris en compte 1’évolution
expérimentale du C, dans notre modele énergétique, nous nous intéresserons essentiellement
dans ce paragraphe a I’équation d’état thermique qui intervient également dans le modele
énergétique.

La grande difficult¢ de 1’é¢tude de 1’état liquide provient de 1I’'impossibilité de définir une
équation d’état idéale comme celle du gaz parfait. Beaucoup d’équations d’état du liquide ont
été proposées mais aucune d’elles n’est entierement satisfaisante. L’équation d’état est liée
implicitement aux forces d’interactions entre les molécules, ces interactions ne sont pas
décrites par des théories qui permettent la description adéquate des résultats expérimentaux
dans une grande plage de température et de pression. Dans ces conditions, 1’utilisation
d’équations d’état empiriques reste la solution la plus souvent utilisée.

Nous allons montrer que le traitement de nos résultats expérimentaux par le modele
énergétique développé précédemment est trés sensible a la forme d’équation d’état thermique
choisie. Il est donc nécessaire d’affiner 1’analyse en vue de sélectionner les critéres les plus
satisfaisants pour la description des processus de formation d’une bulle par micro-décharge

¢lectrique.
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Figure VI-18 : PV/PyV, en fonction de P/P, dans le n-pentane a différentes températures
(diagramme d’Amagat).

En tracant les isothermes dans le diagramme d’Amagat PV=f(P) (Fig. VI-18), en fonction
de la plage de pression correspondante a nos conditions expérimentales, on trouve que les

isothermes du liquide sont bien représentés par une équation d’état de la forme :

P(9-8,)= NRT (VI-11)

ou 9, représente un volume caractéristique de référence. Si on se réfere a la premiére
modification conduisant a 1’équation de Van der Waals (voir chapitre III), 5 s’identifie alors
au covolume b. La loi des états correspondants montre que b=39,/3, ot 3, représente le

volume molaire critique. Le tableau VI-5 montre que la masse volumique correspondante

p, =3p, est toujours faible devant la masse volumique au point triple p, , sauf dans le
cyclohexane, autrement dit il existera tout un domaine du diagramme thermodynamique
(P,V,T) du liquide ou V' -V, <0, ce qui n’est pas possible. La logique voudrait que $=9, a
T'=0KetP=1bar; dans ce cas, il n’existe plus le probleme tel que V' -V, <0, puisque
p(O K1 bar) = p, est toujours grand devant p, (voir tableau VI-5). Mais puisque 1’équation

(VI-11) est censée représenter les isothermes du liquide, le volume 4 dans le diagramme
d’ Amagat apparait comme la pente des isothermes : si on observe attentivement la fig. VI-18,

on s’apercoit que les isothermes ne sont pas tout a fait parallele entre elles, ce qui signifie que
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9, change avec la température, mais dans la plage de températures considérée, la variation de

la pente est inférieure a 10% ; la valeur moyenne de la pente conduit & une masse volumique

MOYENNEe P, e = 955,55 kg/m’, autrement dit on trouve encore une masse volumique plus

pentane

faible que p, .

n-pentane n-décane cyclohexane n-hexadécane
p, (kg/m’) 762,14 769,23 791,49 809,67
p, (kg/m’) 695,97 684,06 819,75 657
p, (kg/m’) 914 950 1033,50 1017

Tableau VI-5 : Différentes masses volumiques caractéristiques des liquides présentés dans le tableau VI-1.

En identifiant V}, avec p, ou p,, on peut parcourir tout le diagramme thermodynamique

du liquide mais alors on ne représente qu’imparfaitement les isothermes. Afin de pouvoir

choisir entre p, ou p,, il est tout d’abord intéressant de tracer le facteur de compressibilité Z,

PV -V,
défini a partir de la relation (VI-11) en considérant V}, égal & 1/p,. , soit Z,,, .., = —( 7 )
-

avec r=R/M . La Fig. VI-19(b) représente alors 1’évolution, pour le n-pentane, de ce

coefficient en fonction de la température le long d’isobares. On peut des lors faire les

remarques suivantes :

» Toutes les courbes se trouvent & présent contenues dans un plan tel que 2., € [0,1],

contrairement a ce que 1’on peut observer sur la Fig. VI-19(a), si on trace le facteur de

e i s . . : . . PV
compressibilité¢ défini a partir de 1’équation des gaz parfaits, soit Z, =
parfait r

De

plus, on observe que la variation Z,, .., (T) est une variation toujours « monotone »

croissante contrairement a la variation Z,, (T), autrement dit la fonction Z Amagat (T )
Parfait

semble plus a méme de mieux représenter la physique sous-jacente.

» Toutes les courbes Z Amagm(T ) semblent converger vers I’état du point triple,

contrairement a la variation Z (7).
Parfait

140



CHAPITRE VI : Bilan énergétique et transitions de phase associées aux phénomenes

4 I TR SR TR N SRR SN TN S T TR SN SN TN [ TN SR ST SN [ TN SHN ST T N SR SO S SR 1
] . (a) e 600 bars C
3.5 - = 400 bars -
E °. a 200 bars -
] - a 40 bars [
3—_ ®e . 30 bars -
i It °. x 10 bars L
— 1 o LI + 1 bar -
] . [
r 2.5 - °... C
S ] DE'D .'o. B
o 1 o Ce, B
2 - Bg Cee -
1 i =] X L
— ] DEIEID ®Ccceed)
b ] DEIE'DDD :
N 1.5~ DDDE'DEID -
T LAA DDDDDDE‘DDDDDDDD:
1 ] A4 ;LL';A++++++++++TT‘F???;;;;;;;;;;;X-
] AAL/;;/;Lxg%ZZELAAAﬁ%5.§§§ZZZ:
0.5 oot o® -
] éeAAAAAAAAA AA L
: ®®0eesessos0088000000000000602° [
><><><><><><><><><><><><><><><><><><><><><><><><
0 y WA ——— ———r— 77—
03 0.45 0.6 0.75 0.9 1.05 1.2
TIT
T‘= 143,46 K
-=— 600 bars —— 60 bars —=— Jbar
—— 400 bars —— 40 bars —+— 10 bars
—— 200 bars —+— 30 bars
1 S RS T R S R RS ST | _
- N =
- (b) L
0.8 -
< 0.6 -
(@]
g i L
€ ] L
<
E b L
N 0.4 -

T = 143,46 K TIT,

Figure VI-19 : (a) Variation de Z(T) en fonction de température pour différentes pression (b) Variation
de Z s magat €n fonction de température pour différentes pression (résultats Volino).

Maintenant si, au lieu de considérerV, =1/p,. , on avait pris ¥, =1/ p, , alors on obtiendrait
une figure Z, ,(T ) toujours comprise dans ’intervalle [0,1], mais au lieu que les isobares

convergent vers 7y, elles ne convergent plus vers une valeur unique de température.
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De plus, F. Volino a montré dans I’argon liquide [communication privée], que pour avoir

une convergence parfaite des isobares vers le point triple dans un diagramme Z Amagm(T ), il

fallait non pas prendre p, mais la densité du liquide sur la courbe de saturation pour la
solidification. Tant que I’on ne considere pas des isobares a pression ¢élevée, cette correction
ne joue pas un role majeur mais ceci permet de trancher entre p, ou p, dans la relation (VI-
11). En effet, si on examine attentivement, la Fig. 19(b), on observe que la convergence des
isobares n’est pas rigoureusement parfaite, mais si on introduit la correction de F. Volino
alors on obtient une parfaite convergence. Or introduire cette méme correction dans la relation
(VI-11), st on consideére p, au lieu de p, , n’a plus aucun sens physique, par conséquent la
masse volumique a prendre en considération est p, ou, encore mieux, serait de considérer la
masse volumique du liquide a saturation sur la courbe de solidification. Mais compte tenu de
la plage de pression utilisée, nous pouvons nous contenter de p, . Dans ce cas, on en déduit

que la relation (VI-11) se ramene a Z ,, ., (T ) =1, ce qui correspond a la limite asymptotique

de toutes les isobares dans la Fig. (VI-19), autrement dit 1’équation (VI-11) ne constitue
qu’une approximation qui sera d’autant meilleure que la température considérée est élevée.

Pour prendre en compte I’effet de la température, on peut corriger simplement la relation (VI-
7’;}" A b b4 . 9 R
11) en admettant que Z,, .., (T )=1—7. L’équation d’état thermique que 1’on va utiliser

prend donc la forme suivante :
T, .
P(9-9,)=NRT|1- | = NRTZ (1) (VI-12)

Wep €tant I'énergie molaire, le calcul de I’énergie total Er =NW,, demande la détermination du
nombre de mole N dans la bulle de volume 3,, = (4/3)7tRmy3 at=1t{Ry). Ce nombre de moles
N est relié a la pression et a la température (P,, 7) du milieu fluide dans la bulle par une
équation d’état. Rappelons que la relation (III-5) a été établie en considérant le gaz dans la
bulle comme un gaz parfait, avec les conditions suivantes: Py=P., et To=14(P.) pour R =
R,,. Puisque 1’équation (VI-12) représente d’une maniére plus satisfaisante les conditions
rencontrées dans nos expériences, nous 1’avons utilisée pour calculer N. Connaissant N, on
peut maintenant en déduire les variations de la masse volumique pq(R,) en fonction de la

pression : on observe alors sur la Fig. VI-20 qu’a basse pression (ou de maniére équivalente
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pour 7, /T, <0,9), la masse volumique dans la bulle a ¢ = #(R,,) correspond, comme attendu,

a la masse volumique de la vapeur sur la courbe de saturation; en revanche lorsque la
pression augmente, on observe que la masse volumique du gaz s’éloigne fortement de la
courbe de saturation pour la vaporisation ; de plus, la valeur obtenue devient beaucoup plus
dépendante de I’équation d’état thermique qui relie N aux conditions de pression et de
température dans la bulle. On en déduit que la courbe définie par les carrés sur la Fig. VI-20
représente la « courbe équivalente a la courbe de saturation » pour la vaporisation lorsque 1’on
a I’équilibre thermodynamique. Si il semble que I’on puisse définir une « courbe de saturation
équivalente pour la vaporisation », on peut se demander en revanche si il existe également une
courbe de saturation pour la condensation du liquide et si oui, comment cette courbe s’arrange
t’elle avec la courbe de saturation du liquide a I’équilibre thermodynamique ? Il parait bien
difficile de pouvoir répondre a cette question car aucune information expérimentale ne peut

étre directement déduite a ce sujet.

pg(Rm) calculé avec P(V-V )=rT

pg(Rm) calculé avec PV=rT

pg(Rm) correspondant au maximum du C
pg(Rm) calculé avec P(V-V )=rTZ Amagat(T)

o m b *
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Figure VI-20 : Masse volumique du gaz lorsque la bulle 4 son rayon maximum dans le n-pentane.

A partir des relations (VI-10) et (VI-12), une nouvelle expression théorique pour k=k, est

obtenue :

ERZAmagat (T;) )T;)* (Poo) + PooMI/tr
(4/3)7W,,

k,, = (VI-13)
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A partir de I’expression (VI-13), nous pouvons extraire le terme Es en considérant ky, =

ke, €t ainsi suivre sa variation avec la température, pour ensuite le comparer avec I’énergie de

vaporisation L, soit :

E — 9{]—}7 ZAmagat(T}y)—l_PooMI/tr —AH
* k3exp (4/3)7[ L

(VI-14)

L’énergie E, calculée en utilisant kio=kexp, €st tracée sur la figure VI-21 en fonction de la
température d’ébullition réduite 7 b*/ T, (sachant que pour P.<P., T b*ZT b). Pour 7,/7T.<0,85, ce
qui correspond a des pressions inférieures a la pression critique, nous retrouvons
approximativement le résultat E=L,. Ceci signifie que la bulle a un comportement trés proche

d’une bulle classique de vapeur, c’est-a-dire avec une interface liquide-vapeur.
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Figure VI-21 : E, en fonction de la température d’ébullition réduite T, /T, dans (a) le n-pentane et (b) le n-

T T,

hexadécane.
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Pour des pressions plus élevées, correspondant a 75/7:>0,85, la bulle de vapeur ne semble
plus pouvoir étre décrite avec une interface a I’équilibre thermodynamique. La différence de
densité entre le liquide (milieu environnant) et le fluide a I’intérieur de la cavité devient de
plus en plus faible. En effet, I’augmentation de pression entraine une augmentation de la
densité dans la bulle (voir Fig VI-20) et la transition de phase exigera plus d’énergie pour
s’accomplir. En effet, les courbes de la Fig. VI-21 montre, qu’en moyenne, 1’énergie E; se
trouve constituée par la somme d’une composante d’énergie constante quelles que soient la
pression et la température du liquide, et dont la valeur s’accorde bien avec la chaleur latente
de vaporisation a température nulle L,(0), et d'une composante énergétique supplémentaire
au-dela de la pression critique. Il est intéressant de remarquer que la chaleur latente de
vaporisation a température nulle représente 1’énergie maximale de cohésion des molécules. F.
Volino a montré [communication privée] que c’est une propriété intrinséque au liquide, qui

peut s’exprimer de la maniére suivante :

2
LV(O): 127 ER_TC
n, 9

c

(VI-15)

ou n, représente le nombre de molécules dans la maille du cristal et 3, représente le volume

molaire critique, par conséquent I’énergie L,(0) s’exprime ici en J/m* (voir tableau VI-6).

n-pentane n-décane Cyclohexane n-hexadécane
L,(0) (J/m?) 3,72.10° 2,43.10° 4,42.10° 3,44.10°
nb=4 n[,:4 n[,:4 nb=2
Ly (T,)(J/m’) 3,55.10° 2,85.10° 3,13.10° 2,67.10°

Tableau VI-6 : Valeurs de L,(0) déduites de la relation (VI-15) pour les différents liquides présentés dans
le tableau VI-1.

On peut également interpréter la présence dans notre probléme de ce terme constant
d’énergie en considérant I’analyse du changement de phase du point de vue cinétique
(microscopique) : la théorie cinétique indique que 1’énergie de vaporisation correspond a

I’énergie nécessaire pour vaincre le travail de la force d’attraction f,, ..., soit

o0
— . 2 r . . .
W oiraction = Lfam,amon (r)dr ; pour qu'une molécule du liquide puisse entrer dans la phase

a
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- . . SR 1 s 1
gazeuse, il faut donc qu’elle possede une énergie cinétique suffisante £, = Emv2 , ¢’est-a-dire

supérieure au travail W

attraction

qu’elle doit fournir dans sa sortie contre la force d’attraction
.. Tou ccu éme Vi i u 2lev Srature,
maciion - LOUtES les molécules n’ont pas la méme vitesse mais lorsqu’on éléve la température

on augmente 1’énergie cinétique de toutes les molécules, ainsi il existe un plus grand nombre
de molécules qui possédent une énergie supérieure au travail de la force d’attraction, et par
conséquent le nombre de molécules qui peuvent sortir de la phase liquide augmente, ce qui se
traduit par une énergie de vaporisation L,(7) qui décroit pour atteindre la valeur nulle & 7 =
T.. Dans le phénomeéne de micro-décharge électrique, 1’avalanche électronique dépend
essentiellement du champ électrique local et pratiquement pas des conditions de pression et de
température appliquées sur le liquide (i.e. 1I’électron ne voit aucun changement). Il s’ensuit
que I’énergie fournie au systéme est toujours la méme quelles que soient la pression et la
température du liquide, autrement dit on fournit toujours le méme accroissement d’énergie

cinétique aux molécules. La force d’attraction ne dépend pas de la vitesse des molécules et
elle diminue rapidement lorsque la distance diminue entre les molécules (terme a/ V2 de Van
der Waals), mais dans la plage de pression considérée on peut raisonnablement admettre que

celle-ci est approximativement constante (o, (Pw)z Cste, voir Fig. VI-20), autrement dit

w

attraction

est une quantité quasiment constante. Il en résulte que I’écart d’énergie apportée est

toujours dans un rapport constant avec W

aeiion 4 00 12 composante constante d’énergie.

Les courbes de la figure VI-21 montrent un comportement monotone croissant de 1’énergie
Es; ceci ressemble a un comportement que 1’on peut qualifier de « physiquement correct ».
Mais avant d’aller plus loin dans I’interprétation de E;, nous devons analyser maintenant
I’influence de la forme de I’équation d’état thermique sur le comportement de E;. Ainsi, sur la
figure VI-22 nous avons tracé ’énergie Es en utilisant les formes d’équations d’état les plus
usuelles (voir chapitre I11) :

1. L’¢énergie Ey(1) est calculée en utilisant 1’équation d’¢état des gaz parfait PF=NIT.
On remarque une variation brutale de Ey(7) a 7=T. (discontinuité sur la tangente).
En effet lorsque 7—7., E~=L,—0 pour ensuite augmenter trés rapidement avec 7.
Etant donné que les états d’équilibre thermodynamique local supposés se trouve

étre répartis le long d’une courbe parfaitement continue, cette variation brutale ne

parait pas physique mais seulement due au mauvais choix de I’équation d’état.
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2. Lorsque I’on corrige 1’équation du gaz parfait par le volume &, c’est-a-dire en

utilisant 1’équation (VI-12), on observe dans ce cas une variation proche de celle de
Ey(1) mais E4(2) ne présente plus de variation rapide au voisinage de la température
critique. Cette variation monotone semble plus conforme aux observations
expérimentales.

L’¢énergie Ey(3) est calculée a partir de I’équation d’état(P+B)(8— 19”): NRT .
C’est une forme d’équation générale, proposée pour la premiere fois par Hirn en
1867, et dans laquelle on peut retrouver a la fois I’équation de Van der Waals et de
Tait modifiée si on admet que B est une fonction de V" ou de 7. Cette équation
conduit a des valeurs négatives de I’énergie E; pour une valeur de B =1 bar, ce qui
est physiquement irréaliste (le coefficient a/V* de 1’équation de Van der Waals est

de I’ordre de 722 bars pour V' = 1 / p,, dans le n-pentane).

Cette analyse illustre la grande sensibilit¢ du terme E; vis-a-vis de 1’équation d’état

thermique utilisée. On peut juste ici en conclure de manicre siire et certaine qu’une forme

d’équation d’état du type de celle proposée par Hirn n’est pas physiquement permise. En

terme d’interprétation statistique cela revient a dire que les forces d’attraction ne jouent aucun

role durant le processus d’expansion de la bulle.
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Figure VI-22 : Calcul de I’énergie E; en fonction du rapport T",/T, dans le n-pentane pour différentes
équations d’état. T,=24°C.

En admettant que la forme monotone croissante du terme E; est la forme la plus réaliste,
nous pouvons des lors analyser ce terme d’énergie qui représente un équivalent a la « chaleur
latente de vaporisation » pour P,>P.. En enlevant la composante continue L,(0) a E, il nous
reste alors & comprendre 1’évolution de la quantité E; = E, — L,(0) qui apparait au-dela de la
pression critique. Nous avons tracé, sur la figure VI-23, le rapport E, /AH; en fonction de la
température du liquide et de la pression hydrostatique P.. Il se trouve que les points

expérimentaux sont bien reproduits par I’expression semi-empirique suivante :

G R S (VI-16)
AH, 1 —1+T, L,
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dans laquelle le premier terme entre parenthéses correspond exactement a 1’expression (III-
12) du modele d’Aitken, réécrite en J/mol. L’expression (VI-16) montre que on doit
corriger I’expression (III- 12) par un facteur qui devient nul lorsque P, = P.. (sachant que E',

représente 1’énergie liée a la dilatation thermique)
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Figure VI-23 : Evolution de E;*/AH|, en fonction de la température réduite dans le n-pentane pour des
pressions P>P..

VI-6 Conclusion

Finalement, on en conclut que la bulle atteint, pour R = R,, un ¢&quilibre
thermodynamique local défini par la courbe de pression de vapeur saturante pour P., < P, et
par son prolongement déduit du maximum du C, pour P, > P.. En admettant cette hypothése,

on en déduit que la répartition d’énergie thermique Er = N W, s’écrit de telle sorte que :

W, = j: C,,(T)ar +L,(0)+E; (VI-17)
=Eg

b9,

SJ%T;)*(I)oo )ZAmagat (Th )+ POOMI/tr .

avec N =

En résumé, les principaux résultats de ce chapitre sont les suivants :
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» Pour P, >P,, une bulle est toujours générée et sa taille maximale peut étre calculée

a ’aide de I’évaluation d’une « chaleur latente équivalente » et de 1’équation d’état

d’ Amagat modifiée.

» Le modele thermodynamique ainsi corrigé, fournit un bon outil pour évaluer

correctement la taille de la bulle et la distribution de 1’énergie initiale injectée dans

toute la plage de pression et de température étudice.

» Nous avons aussi tenté de comprendre la signification de I’énergie Es pour P >P,

et de D’exprimer en fonction de quantités thermodynamiques classiques. Le

développement d’une approche fondée sur [D’analyse fine des

expérimentaux a conduit a des résultats proches de ceux proposés suite a une

analyse théorique de ces phénoménes [Ait98b].

Apres avoir évalué la répartition de I’énergie initialement injectée dans le liquide, nous

allons poursuivre notre analyse énergétique au cas des rebonds successifs de la bulle ou des

pertes d’énergie importantes se produisent entre le premier et le second cycle de la bulle. La

compréhension des mécanismes dissipatifs entre deux rebonds de la bulle reste, a ce jour, un

probléme non résolu.
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Analyse des mécanismes dissipatifs entre les deux premiers cycles
expansion/implosion de la bulle

VI1I-1 Introduction

Dans ce chapitre nous présentons les résultats d’une étude sur la dynamique des bulles en
fonction de différents parametres : pression hydrostatique P, température T. et nature du
liquide (i.e. de propriétes physiques différentes, viscosite, etc.). Chaque bulle est générée dans
une région connue du liquide et a un instant déterminé, ce qui nous permet d’effectuer une
analyse systématique des phénomenes mis en jeu.

Les résultats montrent clairement une influence trés importante des différents paramétres
cités ci-dessus sur la dynamique de la bulle et des ondes de pression associées a I’implosion.
Des études antérieures ont déja montré :

e que des processus dissipatifs autres que la viscosité doivent intervenir pendant la
durée de vie de la bulle ;
e qu’entre le 1* cycle expansion/implosion et le 2™ cycle, la bulle perdait de moins
en moins d’énergie sous la forme d’une émission d’onde acoustique lorsqu’on
augmentait la pression et la température (influence de la compressibilité du milieu

fluide a I’intérieur de la bulle ?).

Afin de comprendre I’origine de I’amortissement trés rapide des oscillations des bulles
observées expérimentalement, nous allons présenter les résultats d’une analyse détaillée du
bilan d’énergie entre les deux premiers cycles de la bulle dans le n-pentane et le n-

hexadécane.

V1I-2 Etude de la dynamique des deux premiers cycles expansion/implosion
de la bulle

Cette étude de la dynamique des bulles a été effectuée a partir des signaux de la photodiode
(voir chapitre 1V). On rappelle qu’apres chaque impulsion de courant, une bulle se dilate avec
une pression interne bien supérieure a celle appliquée sur le liquide. Au cours de cette phase
d’expansion, le volume de la bulle augmente jusqu'a atteindre son rayon maximum Ry, ; a cet

instant précis sa pression interne devient inférieure a la pression appliquée sur le liquide et
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surtout inférieure a la pression correspondant a I’équilibre (voir chapitre 111), par conséquent
cet instant marque le point de départ de la phase d’implosion a I’issue de laquelle la bulle
atteint son rayon minimum Ryn. A la fin de la phase d’implosion, le milieu fluide a I’intérieur
de la bulle, qui est comprimé, se détend & nouveau et donne naissance a plusieurs rebonds

(cycles expansion-implosion).

V11-2.1 Influence de la pression hydrostatique et de la température sur la durée de vie
du 1* et du 2°™ cycle expansion/implosion de la bulle.

Afin d’illustrer I’influence directe de la température sur le comportement de la bulle, nous
avons tracé sur la figure VI1I-1 I’évolution du rayon de la bulle en fonction de la température
pour une pression donnée dans le n-pentane. Cette figure montre clairement I’augmentation de
la durée de vie de la bulle avec I’augmentation de la température, ce qui est une conséquence

de I’augmentation de sa taille maximale (voir modéle de Rayleigh, chapitre 111).

R (um)

t (ns)

Figure VII-1 : Dynamique de la bulle dans le n-pentane (W;=1nJ, P,=1,5 MPa).

Pour bien suivre la dynamique de la bulle, nous avons décidé d’analyser séparément le 1%
et le 2°™ cycle de la bulle, en fonction des deux principaux paramétres: la pression
hydrostatique et la température du liquide. Nous avons tracé sur la figure VII-2, I’évolution de
la durée de vie du 1% et du 2°™ cycle de la bulle en fonction de la pression et de la
température pour les deux liquides étudiés. Notons que des mesures ont été réalisées jusqu’a
114 °C, mais seules quelques mesures sont présentées.

Comme nous I’avions constaté pour le premier cycle, la durée de vie du 2°™ cycle de la

bulle augmente en fonction de la température ; en revanche, la loi At « P.;%® n’est plus
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vérifiée a partir d’une certaine pression P, (voir chapitre V). Ces résultats semblent indiquer
qu’entre le 1% et le 2°™ cycle, la bulle dissipe moins d’énergie lorsqu’on augmente la pression
et la température puisque les durées At; et At, tendent & devenir égales. D’autre part, une
différence remarquable de comportement entre I’écart des durées de vie des 1* et 2°™ cycle
est observée entre les deux liquides étudiés . Une premiere approche pour analyser ce
phénomene consiste a tracer le rapport entre les deux rayons maximums successifs. Ce

rapport nous donne une idée sur le taux d’amortissement de la bulle d’une oscillation a

I’autre.
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Figure VI1-2 : Evolution de la durée de vie du 1°" et du 2°™ cycle de la bulle, (W;=1 nJ).
(a) n-pentane, (b) n-hexadécane.

On définit le facteur d’amortissement par le rapport entre les deux rayons maximums

successifs de la bulle, soit 6= Ry2/Rm1. Une étude comparative entre le n-pentane et le n-
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hexadécane, montre, que pour la méme température, I’amortissement de la bulle est plus
important dans le n-hexadécane que dans le n-pentane (Fig. V11-3). De plus, le rapport Aty/At;
(durée de vie du premier cycle/durée de vie du deuxiéme cycle de la bulle), pour la méme
énergie injectée, la méme pression et la méme température, est plus élevé dans le n-pentane
que dans le n-hexadécane : par exemple, pour P,,= 1 MPa et T..= 24°C : Ato/At;=0,6 dans le n-

pentane et, At,/At;=0,4 dans le n-hexadécane.

I RN -
N
i sl %/%N
o FEE T L
Oj(b)

Figure V11-3 : Evolution du rapport den fonction de la pression pour différentes températures dans (a) le
n-pentane et, (b) le n-hexadécane (Wi=1nJ).

Compte tenu de toutes ces observations, nous pouvons dire que les mécanismes dissipatifs
qui interviennent entre le premier et le deuxieme cycle ne sont pas de méme ampleur dans ces
deux liquides : ils sont plus importants dans le n-hexadécane que dans le n-pentane (N.B : la
viscosité du n-hexadécane est au moins treize fois plus grande que celle du n-pentane a
24°C).
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Les constatations ci-dessus s’appliquent également au cas de la formation des bulles dans
I’eau par claquage laser (expériences effectuées a I’Université de Gottingen). Rappelons que
les bulles formées par claquage laser sont la conséquence de dépdts d’énergies largement
supérieurs a ceux possibles par micro-décharge (au moins trois ordres de grandeur) et ont
donc des rayons plus élevés et des rebonds observables plus nombreux (voir chapitre V). De
plus, on peut remarquer que I'amplitude relative des rebonds dépend fortement de I’énergie du
laser (voir fig. V-10). Les mécanismes qui contrdlent la dynamique de la bulle dépendent
donc de I’énergie injectée. Le modéle d’Aitken [Ait98a] montre que ce n’est pas I’énergie
injectée qui importe mais le parameétre élastique X (voir chapitre I11). Comme dans cette étude
des phénomeénes de micro-décharges électriques nous n’avons pas fait varier I’énergie
injectée, nous allons seulement examiner, dans la suite de ce chapitre, I’influence de la

pression, de la température et de la viscosité du liquide sur la dynamique de la bulle.

V11-2.2 Evolution de I’énergie potentielle entre deux rebonds successifs de la bulle

Une autre maniere de regarder I’amortissement entre les deux premiers rebonds consiste a
observer I’évolution de I’énergie potentielle de la bulle a différents instants. L’énergie
potentielle de la bulle lorsqu’elle atteint son rayon maximum est relativement bien décrite par
la relation (V1-6). Soit Ep; et Ep, I’énergie de la bulle lorsqu’elle atteint son rayon maximum
successivement lors du 1% puis du 2°™ cycle. La figure VII-4 montre la variation du rapport
8% = Ey/Ep; en fonction de la pression pour différentes températures. On observe que, suivant
les liquides et les conditions de pression et de température, ce rapport peut varier entre 5% et
90% ; il augmente avec I’augmentation de la pression P., et, pour une pression donnée, il
augmente avec la température. On peut également constater que, dans des conditions
identiques, le rapport Ep,/Ep; est beaucoup plus faible dans le n-hexadécane que dans le n-
pentane ; ceci indique que la dissipation d’énergie entre les deux rayons maximums successifs

est plus élevée dans le n-hexadécane que dans le n-pentane.
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Figure VI11-4 : Variation du rapport Ey,/Ey,; en fonction de la pression P, dans le n-pentane et le n-
hexadécane pour différentes températures.

V11-2.3 Onde de pression émise entre les deux premiers rebonds

Lorsqu’une bulle implose, I’amplitude de I’onde de pression émise (appelée Amp2) a la fin
de cette phase est fortement dépendante de la pression hydrostatique P.. comme on peut le
constater sur la figure VII-5 (voir aussi chapitre V). Cette forte dépendance vis-a-vis de la
pression hydrostatique est caractéristique d’un événement corrélé a la dynamique de la bulle.
En effet, nous avons déja vu dans le chapitre V que la premiere onde émise (appelée Ampl)
est quand a elle peu sensible a la pression : la Fig. VII-6 montre sous un éclairage différent
cette différence de comportement. La Fig. VI1-6 montre encore que I’amplitude de I’onde peut
étre corrélée au rapport Rn/Rmin : en effet, les deux dynamiques de bulles semblent montrer

approximativement la méme valeur du rayon minimum tandis qu’elles ont des rayons
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maximums tres différents. Le modele de Rayleigh-Plesset comme le modéle de Shima &

Tomita montrent effectivement que le maximum de pression dans le liquide a I’interface est

obtenu lorsque R = Ruin (00 R=0) : en effet, la relation (111-39) comme la relation (111-48)

e . . . m We . _.
s’ecrivent alors sous forme adimensionnelle PLi(Xmin):g,_;,__ ou P, =P;/P, et
Xmig Xmin

Xenin = Rmin /Ry » autrement dit plus Xmin €st petit (ou Rm/Rmin grand) et plus I’amplitude de

I’onde de pression émise est grande.
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Figure VI1-5 : Evolution de I’amplitude de I’onde de pression (onde 2) en fonction de la pression réduite
P./P.a T, =24°C.
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Lorsqu’une bulle de gaz implose, une partie de son énergie est transformée en énergie

acoustique, I’autre partie reste dans la bulle et elle est utilisée pour le développement du cycle

suivant. Par conséquent, plus I’énergie dissipée par I’onde est élevée, plus I’amortissement

entre deux cycles est grand (6—0). Le phénomene est mis en évidence sur les graphes de la

figure VII-7 : étant donné que I’évolution du carré de I’amplitude de I’onde représente bien

I’évolution de son énergie, on observe que la durée At,—>At; (Rm2—>Rm1) en méme temps

que le rapport d’amplitude Amp2/Ampl—1, ce qui accrédite I’hypothése que I’amortissement

entre deux rebonds est essentiellement d0 a I’énergie perdue par radiation acoustique. Nous

savons bien que le principal effet de la compressibilité du liquide est de dissiper une grande

partie de I’énergie de la bulle sous la forme d’ondes de pression [Gil52, VVok86].
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Du point de vue théorique, I’équation (11-10) nous donne une relation entre I’amplitude de
I’onde et son énergie (voir chapitre I1). Malheureusement, faute de la possibilité de calibrer
notre mesure, nous ne pouvons pas calculer directement I’énergie des ondes. Nous devrons
utiliser une méthode indirecte fondée sur I’évaluation d’autres termes intervenants dans le

bilan d’énergie afin de pouvoir remonter & une estimation de I’énergie des ondes.

V11-3 Bilan d’énergie entre les deux premiers cycles expansion-implosion

L’ attéenuation des oscillations successives de la bulle est due a I’intervention de divers
processus dissipatifs : émission d’une onde acoustique, viscosité du liquide, etc.. Cependant,
tous les modeles dynamiques développés pour décrire les rebonds successifs de la bulle ne
permettent pas d’expliquer de maniére satisfaisante I’amortissement expérimentalement
observé (voir chapitre 111).

Dans cette partie, nous allons analyser nos résultats expérimentaux en passant en revue
tous les facteurs susceptibles d’intervenir sur I’amortissement des rebonds de la bulle en vue
de comprendre leur importance relative a la lueur du modéle de Rayleigh-Plesset.

Pour un systeme fermé, la conservation de I’énergie cinétique pour un fluide

incompressible peut se déduire par intégration de I’équation de conservation de la quantité de
mouvement (111-16), de telle sorte qu’entre les deux premiers cycles de la bulle (R =0 pour R
=RmetR=Ry)ona:

j‘g"”(RF‘é +§R2jd3 =j‘9””—P“ P 49
m1 2 Im1 pao

soit encore

27p, ijzi(Rf*RZ )R = 47zj:”2 (P, —P, )R%R

Rm dR

Comme R =0 pour R = Ry et R = Ry, I’intégrale du membre de gauche de cette équation
est nulle et on en déduit que :

E,, ~E, = 4;zj: P_R%dR = 4;zj: P.R%dR (VI1-1)

Maintenant pour le modéle de Rayleigh-Plesset, la conservation de la quantité de
mouvement normale a I’interface est donnée par la relation (111-39), par conséquent la relation
(VII-1) devient :

159



CHAPITRE VII : Mécanismes dissipatifs entre les deux premiers cycles de la bulle

E, —E,, =4z jRR P.R%R = 4z jRR P,(R)R%dR 870 j: RdR — 1674 jRR RRAR (VII1-2)

ou Py(R) represente la pression du gaz a I’intérieur de la bulle, o repréesente le coefficient de
tension interfaciale et x la viscosité dynamique du liquide. On observe que seul le terme

représentant la tension interfaciale peut s’intégrer aisément dans la relation (V11-2), d’ou :

le t(Rmz)
E,—E,=4r | Pg (r)ridr — 470 R,°(1-6%) + 16z | R(t)U(t)*dt (VII-3)
RmZ E t(le)
EPg(RP) ’ E/,

Cette relation s’écrit encore sous forme abrégée : Ey-Epp = AEpy = Epg™") -Eqt E,,
équation dans laquelle :

> le terme Epg(RP) représente le travail des forces de pression du gaz incondensable a
I’intérieur de la bulle. Il n’est pas inutile de rappeler ici que c’est la présence d’un gaz
dit « incondensable » qui modifie considérablement la pression a I’interface et qui, par
conséquent, conduit a I’émission d’une onde de pression a chaque implosion de la
bulle. Cette pression de gaz nous étant totalement inconnue, on peut faire simplement
I’hypothese que le travail qu’elle réalise sur I’interface se retrouve dans I’énergie
emportée par I’onde de pression au sein du liquide.

> le terme E, représente le travail requis par la force de tension interfaciale.

> le terme E,, représente I’énergie dissipée par les forces visqueuses dans le liquide.

Nous allons a présent évaluer ces deux derniers termes (E, et E,) a partir de I’analyse des
résultats expérimentaux puis nous en déduirons a I’aide de I’équation bilan (V1I-3) I’énergie
EPQ(RP)'

VI11-3.1 Evaluation du terme d’énergie de surface E,

La relation (V11-3) montre que I’énergie E, peut étre évaluée si on connait les valeurs de
Rm1, 0 =Rm2/Rm1 et o dans nos différentes expériences. Comme le montre la figure VII-8, la

. E L . .
variation de EG*=E—”=gWe(1—52) décroit avec I’augmentation de la pression P., et E;
bl
s’avere pratiqguement négligeable quelles que soient les conditions de pression, de température

et la nature du liquide. Nous pourrons négliger ce terme dans tous les calculs suivants.
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Figure VI11-8 : Variation de I’énergie de surface E,* en fonction de la pression réduite pour différentes
températures, (a) n-pentane (b) n-hexadécane.

VI11-3.2 Energie E, liee a la dissipation visqueuse du liquide

L’effet de la viscosité peut étre relativement facilement évalué si on connait I’ensemble de
la dynamique R(t) entre les deux maximums. Nous avons vu dans le chapitre 111 que I’effet de

la viscosité du liquide ne devient prépondérant que lorsque le nombre de Reynolds

R / P,
Re = _Vm _,0 (v = ul p) devient suffisamment petit, c’est-a-dire inférieur a Re; = 8,4

[Zab 60]. L’évolution du nombre de Reynolds en fonction de la pression est tracée sur la
figure VI1I-9, pour le n-pentane et le n-hexadécane, a la température ambiante : si I’évolution

du nombre de Reynolds est faible dans les deux liquides, en revanche il existe un facteur 10
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entre les valeurs des nombres de Reynolds dans les deux liquides, autrement dit I’influence de
la viscosité dans le n-hexadécane n’est certainement pas tout a fait négligeable bien que I’on

soit encore loin de la valeur critique du nombre de Reynolds.
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Figure VI11-9 : (a) Nombre de Reynolds en fonction de la pression réduite pour le n-pentane et le n-
hexadécane pour T, = 24°c, (W; =1 nJ), (b) Nombre de Reynolds en fonction du parametre d’élasticité T
dans le n-pentane pour différentes températures.

Examinons plus en détail I’effet de la viscosité du liquide. La puissance perdue par
dissipation visqueuse, s’écrit sous la forme suivante [Por52]:

. dE,
g5 = 16zuR(OU (1) “= TS (VI1-4)

ou R(t) est la position de I’interface a I’instant t et U(t)=dR/dt représente la vitesse de cette
interface dans le cadre du modele de Rayleigh-Plesset. L’équation (\V11-4) peut encore s’écrire

sous la forme adimensionnelle suivante :
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— 167 xU ™2 (VI15)
> R e

3
ougy =—P, X:Ri etU*=U /’;—“’
Rrilpoo = m "

0

L’intégration de I’équation (VI1-5) entre deux rayons maximums successifs de la bulle

conduit a I’énergie dissipée par la viscosité, soit sous forme adimensionnelle :

., E 12% .
E "= —4 - ZZ | xU "%dt .
© ~E,. " Re tl[ (V11-6)

Si on connait I’ensemble de la dynamique de la bulle x(t*) entre t;*=t*(Rm1) et ta*=t*(Rm2),

on peut alors aisément obtenir une valeur de I’intégrale F,

exp/ imp

_ I:fxu *2 dt* La Fig. VII-10

montre un signal «peu bruité » de la vitesse de I’interface deduit de la dynamique

expérimentale x(t).

U
-4 T I T T T T T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300
temps (ns)
Figure VI11-10 : Evolution de la vitesse de I’interface dans le n-pentane (P~ 1,13 MPa, T~ 24°C,
W; = 1nJ).

Il est par ailleurs possible d’obtenir une borne supérieure de la valeur de cette intégrale en

utilisant pour la vitesse I’expression (I111-18) issue du modele de Rayleigh, d’ou :

t(0) 0 2 (1y1-x°
L*(R )xU*Zdt*:leU*dx:\/;J'o T dx.

ml
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En utilisant le changement de variable z = x°, on obtient pour la phase d’expansion :

/ | (YJ
Fop = j‘*° XU * dt* = j 755 = zdz = |22 8/ _1 48724 (VII-7).

(R ) 3 F(SJ

3

En ce qui concerne la phase d’implosion comprise au maximum entre t*(0) et t*(Ry,), on a:

imp

—5.7"0s)
=I(m2 XU *? dt* = ij*dX— \/— ( {%%) (VI1-8).

T

ol 1,(a,b) représente la fonction béta incompléte. Pour 6= 1, on retrouve bien Fimp = Fey, €t

par exemple, pour 6 = 0,5 on trouve Finp, = 1,39858. Le tableau VII-1 montre I’ordre de
grandeur de quelques valeurs expérimentales obtenues: on observe que les valeurs
experimentales sont relativement petites par rapport a la valeur maximale theorique possible.
A cela, on peut invoquer deux raisons : tout d’abord la vitesse de I’interface dans la réalité ne
tend pas vers I’infini et ensuite la dynamique de la bulle n’est pas entierement déterminée
expérimentalement lorsque le rayon de la bulle est au voisinage de son rayon minimum,
autrement dit les valeurs expérimentales de Feyimp SONt sous-estimées mais on peut

raisonnablement admettre qu’elles fournissent un bon ordre de grandeur (Tab. VII-1).

P » (MPa) 2,8 3,5 4

t*(RmZ) 2
—— XU dt>

dans le n-pentane

0,63 0,50 0,40

t(Royz )

dans le n-hexadécane

t*(Rm2)
explimp — L*(le) xU *2 dt* pour

différentes pressions dans le n-pentane et le n-hexadecane pour T, =24°C.

Tableau VII-1 : Quelques valeurs expérimentales de I'intégrale F

Sur la figure VI1I-11 nous avons tracé la variation adimensionnelle de I’énergie dissipée
E,* par la viscosité du liquide en fonction de la pression pour différentes températures, dans

le n-pentane et le n-hexadécane.
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—©6— 24°C ( n-hexadécane) —© — 24°C (n-pentane)

-E— 57°C (n-hexadécane) - -X--57°C (n-pentane)
L s B S S
| } | - =T E
70 C : 3 \"w. T -
[ } s % ]
60 - \ ‘ ]
50 F | =
s ‘ ]
~ 40 - | .
=3 r [ ]
w L : 25
30 ! —
20 [ ‘ =
10 F ] .
Lo e | oF S Emm ]
o Lo P RPN OT G G Sl e Aol ]

0 0.5 1 15 2 25 3 35

Figure VII-11 : Energie dissipée par viscosité en fonction de la pression P, pour différentes températures
T Wi=1nJd.

Lorsque la pression et la température augmentent, on peut constater que I’effet de la
viscosité du liquide devient de plus en plus faible quel que soit le liquide. Compte tenu de ces
résultats, nous pouvons dire que le mécanisme dissipatif lié a la viscosité est totalement
négligeable dans le n-pentane, ce qui implique que la dynamique de la bulle dans ce liquide
est gouvernee entierement par les forces d’inerties.

En revanche, dans le cas du n-hexadécane, I’énergie dissipée par la viscosité est
négligeable uniquement pour des pressions relatives grandes (supérieures a 1,5 MPa). Dans ce
domaine, le terme de viscosité ne permet donc pas cependant d’expliquer la diminution

d’énergie potentielle de la bulle.

V11-3.3 Evaluation de I’énergie potentielle Epq due a la pression du gaz

Si on utilise les déterminations expérimentales des termes AEp», E. et E,, une évaluation
de I"énergie potentielle E,,®” du gaz contenu dans la bulle peut étre effectuée, soit : Epy®" =
AEp12 + E - E,. Un exemple, pour le n-pentane, de la variation du rapport Epg(RP)/Ebl en
fonction de la pression relative est montré sur la figure V11-12. Ce terme E,®™=/P,d 9 dans le
cas du modéle de Rayleigh-Plesset, contient en grande partie I’énergie Es, dissipée par I’onde
de pression a la fin de la phase d’implosion, ce qui peut s’écrire : Epg(RP) = Esw + Eres, OU Ees
est I’énergie potentielle résiduelle non utilisée par I’onde de pression. Dans I’impossibilité

d’évaluer expérimentalement I’énergie Esy, nous allons évaluer théoriqguement I’intégrale
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[Pyd 9 et la comparer & la valeur expérimentale E,,®". L’évaluation de cette intégrale repose

sur la connaissance de I’équation d’état décrivant le fluide a I’intérieur de la bulle.

100 [
90 | ]
g 80 - -~ ! J
E b ™% d
w" T i gé é
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X
60 -
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0 0.5 1 15 2 25

Figure VI11-12 : Variation du rapport Epg(RP)/Ebl en fonction de la pression réduite dans le n-pentane a
T.=24°C.
Mais avant de calculer cette intégrale a I’aide d’un modéle théorique, nous allons tout
d’abord introduire une premiére correction de la valeur de Eyg en utilisant le modéle de Shima
& Tomita au lieu du modéle Rayleigh-Plesset (voir chapitre I11). En effet, le modele de Shima

& Tomita prend en compte I’effet de la masse volumique du gaz contenu dans la bulle a

travers le parameétre ¢ :1—& car nous avons vu dans le chapitre VI que le rapport p, / O,
P

n’est pas toujours tres petit devant 1. De la méme maniere que pour le modéle de Rayleigh-
Plesset, I’équation de conservation de la quantité de mouvement (111-46) peut s’intégrer de

telle sorte :

RmZ t(Rmz)
[ 47(P," -P, JR°dR +£pw8(1—8) | RPRedt=0
Ry 2 t(Run)

ot P.i®™ désigne la pression du liquide & I’interface correspondante au modéle de Rayleigh-

Plesset, soit encore :

le t(RmZ)
E,-E,= j 47P,"PR%dR +%pw£(l—£) j R’R%dt
Rz t(Rg)

Rayleigh—Plesset

En exprimant P_{®") & I"aide de la relation (111-39), on obtient finalement le bilan énergétique

suivant :
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t(Ry2)
gt (V1)

t(Rma)

Rm t(
E,—E,=4r| Py (1)rdr 470 R,*(1-6%)+ 1673

m2

Rma2) 1
| RMU (t)zdt+58(1—5)pm
ml)

t(R

Rayleigh—Plesset E,

On observe que la relation (V1I-9) fait intervenir un nouveau terme E, par rapport au
modéle de Rayleigh-Plesset qui prend en compte I’effet de la masse volumique du gaz. La
relation (V11-9) s’écrit encore sous forme abrégée : Ey-Epp = AEp1s = Epg®” -E, + E,, + E,,
autrement dit Epg™" = Epe®” + E,.

La figure VII-13 montre les variations de Epy""/Ey; comparées & celles de Epy®"/Ey; en
fonction de la pression. On constate que le parametre de densité & augmente de fagon sensible
la valeur de I’énergie potentielle Epg(ST’ du gaz dans la bulle. Il est important de noter que la
valeur prise pour ¢ correspond a p; = p¢(Rm) (voir chapitre VI), or cette valeur de masse
volumique correspond a la plus petite valeur que I’on va rencontrer dans la bulle lors de la
phase d’implosion et d’expansion qui fait suite, par conséquent on sous-estime dans notre

calcul la valeur moyenne du parameétre ¢ et donc I’importance du terme E,,.

100

90 :— ! Pg bl E

40 Lo ‘i
0 0.5 1 15 2 25
P /P

o0 4

Figure VI11-13 : Variations de E,,""/Ey; et E,,®"/Ey, en fonction de la pression réduite dans le n-pentane
pour T, = 24°C.

A présent, nous allons déterminer de maniére théorique le terme Epq =[Pyd 4 et nous allons
comparer celui-ci au terme expérimental obtenu aprées correction de I’effet de densité soit
Epg(ST). Ainsi que nous I’avons préalablement rappelé, ceci implique maintenant de connaitre
I’équation d’état du fluide a I’intérieur de la bulle. Pour cela, nous allons considérer les

équations d’état les plus couramment admises.
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1. Evolution adiabatique d’un gaz parfait dans la bulle

Pour évaluer théoriquement I’intégrale Epy = [P4d 9, nous allons considérer que le gaz
contenu dans la bulle est décrit par I’équation du gaz parfait (voir chapitre I11) et qu’il subit
une évolution adiabatique lors de la phase d’implosion puis d’expansion.

Dans cette hypothése I’expression de Py(R) s’écrit :

R,
P,(R)=P, (?mlj (VI1-10)
Alors I’énergie potentielle du gaz s’écrit :
le
E," =47 | P,(R)R?R =3E, [ 5 —1]
Rmz

soit encore sous forme adimensionnelle avec y=1,4:
ad

Eg
Ebl

=3(6*-1) (V11-11)

Nous avons tracé sur la figure VI11-14 les variations de Ep®, Ep®” et Exg®", normalisée
par Eps, en fonction de la pression réduite P, = P./P. : on observe que le travail des forces de
pression du gaz parfait incondensable Epgad, exprimé par une évolution adiabatique, est bien
supérieur & Epy ™ ou Ep®". L’hypothése d’un comportement adiabatique d’un gaz parfait est

donc tres loin de décrire les expériences, méme si on considére une autre valeur du paramétre
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Figure V11-14 : Evolution de Epy™, Epy™, En®™ et E,i©" en fonction de la pression réduite pour le n-
pentane a T,= 24°C .
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2. Evolution isotherme d’un gaz parfait dans la bulle
Considérons a présent que le gaz parfait subit une évolution isotherme lors de la phase
d’implosion puis d’expansion de la bulle. La pression du gaz est alors donnée par I’équation

suivante :

R 3
P,(R)=P, (?mlj (VII-12)

On en déduit que I’énergie potentielle du gaz s’écrit :

R
iso i 1
E,,* =4z | P, (R)R"dR = 3E; In—

Rmz
soit encore sous forme adimensionnelle :

iso
EL = 3In1 (V1I-13)
b1 5
Sur la figure VI1I-14, nous avons tracé la rapport Epgis"/Ebl en fonction de la pression
réduite pour le cas du n-pentane. On constate que, bien que la courbe correspondant a une
évolution isotherme du gaz se rapproche de la courbe expérimentale Epg(ST), nous surestimons
encore I’énergie potentielle du gaz par rapport aux mesures expérimentales surtout aux faibles

valeurs de pression P,<0,5.

3. Utilisation de I’équation de Tait modifiée
Si la densité du gaz contenu dans la bulle est supposée suffisamment élevée, surtout au
moment de la phase finale d’implosion, nous pouvons exprimer la pression Py en utilisant

I’équation de Tait modifiée (voir chapitre I11), soit :

(P, +B)V"=cte (V11-14)
D’ou,
cte
P, =n - B (V11-15)

Si on utilise les valeurs de n et B de I’équation de Tait modifiée (voir tableau VII-2),
I’énergie potentielle que I’on calcule est beaucoup plus grande que I’énergie potentielle Epgad
par conséquent cette description de I’état fluide dans la bulle ne convient pas. Nous avons
constaté qu’il en était de méme pour toute forme d’équation d’état s’écrivant
(P+B)V -V, )=rT (équation de Hirn, voir chapitre 6).
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Liquides n B (MPa)
n-pentane (293K) 11,3 58,3

n-décane (293K) 10 115

Cyclohexane (293K) 10,7 121,8
n-hexadécane (295K) 13,62 105 ,5

Tableau VI11-2 : valeurs de n et B pour les différents liquides présentés dans le tableau VI-1 [Jom97].

Afin de comprendre pourquoi I’équation de Tait modifiée, qui décrit relativement bien
I’état liquide (c’est-a-dire un fluide dense), ne fournit aucun résultat satisfaisant, nous avons
considéré B comme une variable. Rappelons que ce parameétre peut s’interpréter du point de
vu microscopique comme les forces intermoléculaires mises en jeu dans la bulle. Pour
pouvoir égaliser les énergies (i.e. réaliser EpgTa = Epg(ST)) dans le cas du n-pentane, il faut
considérer une valeur de B négative de I’ordre de -2,3 MPa, avec la valeur de n indiquée dans
le tableau VII-2. Indépendamment du signe négatif, si on regarde la valeur obtenue en valeur

absolue, on observe que, cette valeur d’une part beaucoup plus petite que le terme
a/V(j ~ 72,2 MPa de Van der Waals et d’autre part plus petite que la valeur de B donnée

dans le tableau V1I-2 ci-dessus, autrement dit la valeur obtenue ne semble pas physiquement
impossible. Seul le signe négatif traduit le fait que B n’apparait plus comme une pression mais
comme une traction !

Dans le cadre du modele de Shima & Tomita, il est apparu que la seule forme d’équation
d’état permettant de concilier expérience et théorie était d’écrire la pression du gaz comme la
somme de deux composantes, telle que :

Pg= et Py (VI11-16)
ou o est une contrainte de traction (o, < 0) due a I’élasticité du fluide et Pt la pression

thermique due & I’agitation thermique des molécules, c’est-a-dire P, o« T/V .

Puisque aucune forme classique d’équation d’état ne satisfait le modele de Shima &
Tomita, on peut en conclure soit que le modéle théorique de Shima & Tomita n’est pas
représentatif de la réalité physique, soit qu’il faut considérer une équation d’état faisant
appelle a un terme de traction. Toutefois, le sens des variations données par le modéle de
Shima & Tomita indique que trés probablement la variation de la masse volumique dans la
bulle est un processus important qui mériterait d’étre pris en compte de maniere plus
approfondie. C’est ce que fait, entre autre, le modele de Nigmatulin et al. (voir chapitre I11),

ou I’on montre que la pression du gaz a I’interface se trouve profondément réduite par rapport
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a I’évolution adiabatique du gaz parfait; ceci entraine par conséquent une tres nette
diminution de I’énergie potentielle calculée E,q par rapport a la solution adiabatique.

V11-3.4 Evaluation des parametres de I’onde de pression émise lors de I’implosion de
la bulle.

Dans le paragraphe précédent, nous n’avons pas pu obtenir une valeur théorique de
I’énergie Epq proche de la valeur expérimentale (dans le cadre du modéle de Shima &
Tomita). Cependant nous pouvons évaluer indirectement I’énergie Eg, de I’onde de pression
émise a la fin de la phase d’implosion de la bulle. En effet, I’énergie Eg, est reliée a
I’amplitude de I’onde par I’équation (1I- 12) dans laquelle les parametres ro et APn=Pn-P.
sont inconnus (voir chapitre I1).

Comme nous avons mesuré le rapport Amp2/Ampl et que nous avons estimé la valeur de
Amp1l dans le chapitre VI (rappelons que Ampl est indépendant de la pression), nous pouvons
également estimer Amp2 et donc I’amplitude de I’onde de pression APy, correspondant a
I’implosion de la bulle. Nous obtenons une valeur maximale de APy, d’environ 90 MPa dans
le n-pentane et de 129 MPa dans le n-hexadécane. Les variation de AP, en fonction de la
pression reduite sont tracées sur la Fig. VI1-15. Cette Fig. VI1-15 représente encore I’analogue

de la Fig. VI1I-6, mais dans des unités qui ne sont plus arbitraires.
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Figure VI11-15 : Amplitude des I’ondes en fonction de la pression relative dans le n-pentane et le n-
hexadécane, T.,= 24°C.
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Connaissant AP, nous pouvons évaluer, a partir de I’équation (I1- 12), le paramétre ry de
I’onde de pression en admettant que toute I’énergie potentielle du gaz se retrouve dans I’onde,
soit ESW:Epg(ST> (c’est une hypothése forte mais qui donne un bon ordre de grandeur). Dans le
cas du n-pentane, nous en avons deduit des valeurs comprises entre 0,45 pum et 0,75 pm,
sachant que le rayon de courbure de la pointe est de I’ordre de 0,8 um (Fig. VI1I-16). Ces
valeurs sont cohérentes avec les valeurs des rayons minimums des bulles mesurés

expérimentalement au moment de leur implosion.
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Figure VI11-16 : Position initiale ry de I’onde de pression en fonction de la pression relative dans le n-
pentane a T, =24°C.

Ces petites valeurs de ro semblent indiquer que I’onde de pression que I’on observe dans
notre mesure est une onde qui est émise a I’intérieur de la bulle et qui est ensuite transmise a
I’interface gaz/liquide (voir chapitre 11). En effet, I’onde qui arrive a I’interface liquide/gaz,
est en partie réfléchie (P;), et en partie transmise (P;). Le signal enregistré par la photodiode
est donc associé a la partie transmise de I’onde. L’amplitude de I’onde transmise dans le
liquide se trouve renforcée par rapport a I’onde émise d’un facteur de I’ordre de deux.

Il est encore important de noter que I’évolution de ro sur la Fig. VI1-16 est arbitraire du fait
que I’on considére que toute I’énergie potentielle du gaz est transmise a I’onde. Or si on peut
admettre qu’a basse pression cela est majoritairement « vrai », il est fort probable que ce soit
de moins en moins le cas lorsque 1’on augmente la pression. Ici seul I’ordre de grandeur est a

considérer.

V11-4 Evolution de la température a I’interface coté liquide

Nous avons conclu dans le paragraphe VII-3-3 que I’étude des variations de masse

volumique du gaz dans la bulle devaient étre approfondies. Les variations de masse
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volumique a I’interface sont principalement influencées par les changements de phase qui
peuvent se produire a I’interface, autrement dit nous allons nous placer maintenant dans le
cadre du modele de Nigmatulin et al. (voir chapitre I11) pour évaluer tout d’abord les échanges
de chaleur qui se produisent a I’interface entre les deux premiers cycles expansion/implosion.

Les échanges de chaleur a I’interface sont régis, dans le modéle de Nigmatulin et al., par la
relation (111-67) qui fait intervenir la chaleur latente de vaporisation. Dans le chapitre VI, nous
avons démontré que la chaleur latente qui devait étre considérée était le terme constant L,(0)
(le terme Es* ne représente pas, a proprement parler, un changement de phase a température
constante).

Le tableau VI1-3 montre par rapport au tableau 111-4 d’une part que le rapport AR/ Rz va
en toujours diminuant lorsque la pression et la température augmentent et d’autre part en
considérant L,(0) au lieu de L,(T,) dans la relation (I11-54), on trouve que I’effet du

changement de phase devient moins significatif.

Ta (K) P. (MPa) AR/ Riny (%)
298 08 20,80
2,0 10 31
45 7,94
330 08 13,53
2,0 8,49
45 5,10

Tableau VII- 3 : rapport AR/ R;,, obtenus pour différentes valeurs de pression et de température en
considérant L,(0) dans la relation (111-54).

Etant donné que dans la relation (111-67), ni le gradient thermique dans la bulle, ni celui

dans le liquide n’est connu nous allons commencer par examiner le membre de droite de cette

dQ

équation, c’est-a-dire la quantité de chaleur il jL,(0) ou j est donné par la relation (111-

68). En exprimant la variation temporelle dpg/dt par la relation (I11-73), on en déduit
I’expression de la quantité chaleur induite par changement de phase entre les deux rayons

maximums successifs Ry et Ry, Soit :

t2 t2 >
. P

Q =4p,L, (0) jRZRdt+3in3—9dt (V11-17)
t1 0t1 g
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La deuxiéme intégrale dans le membre de droite fait intervenir la pression du gaz a
I’interface. Or nous avons montré dans le paragraphe VI11-3.3 qu’aucune relation théorique
Py(R) ne permettait de rendre compte de I’expérience. Pour pouvoir calculer cette intégrale
nous devons donc relier la variation de Py a la dynamique de la bulle.

Nous avons montré dans le paragraphe VI1-3.1 que I’effet de la tension superficielle était
négligeable. De plus, dans le cadre du modéle de Nigmatulin et al. nous avons négligé la

viscosité du liquide, ainsi en premiére approximation (¢ ~ 1) la conservation de la quantité de
mouvement normale  I"interface peut s’écrire simplement : Py ~ Py; ainsi P, /P, ~ P, /P,

autrement dit on doit relier maintenant P, ; a la dynamique de la bulle. Pour cela, on dispose de
I’équation de Shima & Tomita (I111-49) sans viscosité et sans tension superficielle, soit

Pu 4% | paef142 |R? (VII-18)
P P 2

0 0

En admettant ¢ = Cste, on en déduit alors que :

%:%[(mgmm R

o0 0

En négligeant la dérivée d’ordre 3, on obtient finalement I’approximation suivante :

P, &(B+&)p, RR

L VII-19
I:)Li Poo PLi/Poo ( )
En insérant la relation (V11-19) dans I’équation (V1I-17), on obtient :
Q~4zp, L, (0) rszRdt+g(3+g)p°" [’ R'RR 4 (VI11-20)
P 3P, % Py /P,

Toutes les grandeurs qui apparaissent maintenant dans la deuxiéme integrale du membre de
droite dans la relation (V11-20) peuvent étre toutes déterminées a partir de la dynamique de la
bulle (PLi/P., est déterminé a partir de la relation (V11-18)). On peut encore réécrire I’équation

(V11-20) sous forme adimensionnelle, soit :
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. 3o L)% .. Tuaxe .
Q o 3nL0O [ xurat LEB+e) fUax (VI1-21)
Ebl ®© t*l ]/() t*l i

o0

ou a  est I’accélération sous forme adimensionnelle de I’interface de la bulle (a=R), qui
présente un maximum pendant la phase finale d’implosion et la phase initiale d’expansion de
la bulle. Une variation expérimentale « peu bruitée » de a'(t), déduite de la dynamique

expérimentale x(t), est montrée sur la figure VI1I-17.

10

0,54
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Figure VI1-17 : Accélération de I’interface pendant toute la durée de vie de la bulle dans le n-pentane
(P»=1,13 MPa, T,=24°C).

Nous avons obtenu expérimentalement, que la deuxiéme intégrale de I’équation (VI1-21)
est toujours négligeable devant la premiére intégrale (voir Tab. VII-4). Il est de plus
intéressant de remarquer que la premiere intégrale est toujours négative, ce qui signifie que
c’est le mécanisme de condensation qui est dominant pendant la dynamique de la bulle entre
Rm1 et Rmz, autrement dit la bulle perd de la matiére entre t(Rn1) et t(Rm2). Ce déséquilibre en

faveur de la condensation provient du fait que Ry, < Rm (6 < 1). En effet, I’intégrale

t(RmZ) 2 14 H .
L(R ) R“Rdt peut encore s’écrire :

tRo2) o (R o2 Lps (o3 -
fio RERdt=[ " RZAR = R}, (6° -1) <0 (V11-22)

Le tableau V1I-4 montre qu’a basse pression, la valeur de I’intégrale déterminée par (VI11-22)
est en bon accord avec la valeur déterminée en utilisant la dynamique expérimentale x(t) et
U*(t). Ceci montre qu’a basse pression, la dynamique expérimentale de la bulle contient une

résolution suffisante. Il est encore intéressant de remarquer que la relation (V11-22) conduit a
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t,
une valeur maximale en valeur absolue de I’intégrale I x?U"dt” de telle sorte que pour 5= 0,

t

ona [ x?U*dt*=-1/3,

H*

P (MPa) 1,1 2,5 4
t -0,175 -0,14 -0,0018
IxZU dt”
t
1(53 _1) -0,19 -0,11 -0,04
t U'a' e . 0,005 0,0007 0,0003
j dt
t i
P,

Tableau VII- 4 : Comparaison entre les deux intégrales de I’équation de (V11-21).

Nous avons trace sur la figure VI1-18, la quantité de chaleur Q* en fonction de la pression
réduite P, en utilisant py correspondant au rayon maximum de la bulle (chapitre VI) . On
constate que cette quantité est toujours tres faible (< 2%) et qu’elle est pratiquement constante
(environ 0,15%) pour P,>0,8 quelle que soit la température T., du liquide. Pour P,<0,8, cette
guantité augmente légérement surtout lorsqu’on augmente T... Cela montre que la dynamique
de la bulle tend vers un régime adiabatique lorsque la pression augmente quelle que soit la
température. L expression de la pression de gaz (I11-79) issue du modele de Nigmatulin et al.

va dans le méme sens que celui indiqué par I’expérience.
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Figure V11-18 : Variation de Q" en fonction de la pression réduite dans le n-pentane pour différentes
températures et en considerant p;=py(Rr) déduit de la fig.V1-20.

Connaissant la quantité de chaleur Q libérée par condensation dans le liquide, nous
pouvons essayer de déterminer I’ordre de grandeur de la température du liquide au niveau de
I’interface, a partir de I’équation bilan (I111-67). Nigmatulin et al. ont montré que la
température dans la bulle est assez uniforme, ainsi on va négliger dans I’équation bilan (I11-

67) le flux de chaleur du gaz a I’interface, de telle sorte que I’on admet que :

oT . dQ
A L1 4R~ jL,(0)=—,
L( ar jR J V( ) dt

soit en intégrant entre t;=t(Rm1) et t;=t(Rm2), ona:

Q=4n, | t [%j R2dt (V11-23)
R

Le gradient de température a I’interface se déduit de I’equation de la chaleur dans le liquide,

soit en négligeant la viscosité du liquide [Hsi65] :

Ty p,ver,
ot or
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ou D, = /1L/PprL représente la diffusivité thermique du liquide. Etant donné que le liquide

peut étre considéré comme incompressible, la vitesse u est reliée a la vitesse du liquide a

I’interface par la relation (I11-13), d’ou :

oT, UR? aT,
+
ot r¢ or

=D, V°T,

. . . . . T, -T t
En considérant les variables adimensionnelles suivantes T, *=-—‘——=, 7=

Tb _TOO le\lpoo/Poo ’

X=— et r*=——, on peut encore réécrire I’équation ci-dessus sous forme

ml ml

adimensionnelle, soit :

* 2 *
" =X . T _ pover, * (V11-24)
or r*° or*
X D . .
ou U*=U '1;—“ et FO:R—L 'I;—” représente le nombre de Fourier. Le tableau VII-5
o ml o

montre d’une part que le nombre de Fourier Fo est plus petit que 1 et que ce nombre diminue
lorsque la pression augmente, autrement dit le membre de gauche de (V1I-24) n’est jamais

totalement négligeable dans la plage de pression utilisée.

P., (MPa) 0.8 2.0 45
0,60 0,52 0,34
le Poc

Tableau VII- 5 : nombre de Fourier F, pour différentes valeurs de pression a T,, = 24°C.

Une solution approchée de I’équation (V11-24) a été obtenue par Plesset et al. [Ple52] : celle-

ci s’exprime en fonction du gradient de température a I’interface (0T, /or),, par conséquent

cette solution ne nous avance pas beaucoup !

Dans le chapitre 111, nous avons montré que la conduction est négligeable dans le liquide par
conséquent on peut admettre que le profil de température dans le liquide n’a pas le temps de
se modifier beaucoup pendant la phase d’implosion puis d’expansion, autrement dit on
considere qu’il existe en moyenne entre t(Rm1) et t(Rmz2) un profil stationnaire de température
dans le liquide et on cherche donc a résoudre I’équation simplifiée suivante :
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U* X2 0T % op w
Fo r*® or* -

soit encore :

=0 (VI1-25)

02T, * [u=*x2 2 ]oT*
+

or *2 For** r*

En imposant les conditions aux limites suivantes T, *(r* —ow)=0 (T, (r >»)=T,) et
T, *(r*=x)=T,* (T_(r=R)=T,), cette équation s’intégre aisément et elle conduit a la
solution suivante :

= (VI1-26)

*

ou Pe=U représente le nombre de Peclet. La Fig. VII- 19 montre I’évolution de ce

nombre durant toute la dynamique d’une bulle dans le n-pentane : on observe alors que ce
nombre est compris, en valeur absolue, entre 0 et 1, par conséquent pour obtenir simplement
un ordre de grandeur de la température a I’interface on peut se contenter d’un développement
limité de la solution (V11-26), tel que :

T *(r*) =T, *= (VI1-27).

r*

: . s R
ou encore sous forme dimensionnelle cela revient a écrire: T, (r)=—AT, +T, avec
r

AT, =T, —T,. Cette solution revient a résoudre simplement I’équation V>T *=0 !

10 1,0

o8] @ O [ Pe=08

|
0,8+

0,6 —— solution approchée

04

0,2

0,0+

Pe

0,2

04

1 0,2
0,64

-0,8 -

1 0,0 +— " " " " " " " "
-1,0 T T T T T T T T T 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
0 1 2 3 4 5

r*/x

Figure VII- 19 : (a) Variation de nombre de Peclet Pe =U *x/Fo durant toute la dynamique de la bulle

dans le n-pentane pour P,=2 MPa et T,= 24°C, (b) Courbes montrent la justification du passage de
I’équation (VI11-26) a (V11-27).

Compte tenu de la relation (V11-27), la relation (V11-23) s’écrit maintenant :
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Q=477 | t AT, Rdt (VI11-28)
soit sous forme adimensionnelle :
. =3A\p, & .
Q=g [ AT, xdt (V11-29)
) ml

Etant donné que I’on cherche une valeur moyenne de la température entre t(Rm1) et t(Rmo),

on consideére AT.; comme une constante dans la relation (V11-29) et ainsi on en déduit que :

*
AT, = PeRm [P Q% (VI1-30)

3.\ pa, j tf xdt *
t

La figure VII-20 illustre I’évolution du rapport AT i/(T,-Tw), avec T, la temperature
d’ébullition a la pression P, de I’essai, en fonction de la pression relative pour différentes
températures T., du liquide. Cette figure montre bien la décroissance de la différence de
température entre I’interface de la bulle et le liquide environnant avec I’augmentation de la
pression relative c'est-a-dire lorsque le rayon de la bulle devient de plus en plus petit.

En augmentant la pression appliquée sur le liquide, la masse volumique du gaz a I’intérieur
de la bulle se rapproche de la masse volumique du liquide, ce qui conduit a un milieu de plus
en plus homogene et donc a une différence de température AT,; de plus en plus faible (fig.
VI11-20). Par contre a basse pression, I’augmentation de température du liquide entraine une
diminution de la masse volumique du gaz a I’intérieur de la bulle, et donc un écart plus

important entre la température de I’interface et le liquide environnant.
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0.08 —

007 [ | .

- b

Figure VI11-20: Evolution du rapport AT, i/(T,-T,) en fonction de la pression relative pour différentes
températures dans le n-pentane.

oT
Afin d’essayer de comprendre si le flux de chaleur dans le gaz 4, (a—rgj était bien
R

négligeable ou au contraire ne I’était pas, nous allons maintenant calculer la variation de la
température en considérant que pour un fluide incompressible (o, = cste ou V., =cste), la

différentielle de I’équation d’état thermique P(V,T) =0 s’écrit :

dp=(@j dT +(@j dv
T ), N ) S

avec (8—Pj :ﬁ, K; = ! > +ﬂ2VT°° , 0U S représente le coefficient de la dilatation
aT \% KT poocoo CP

thermique du liquide et Kt le coefficient de compressibilité isotherme.
On en déduit alors que la variation de pression dans le liquide a I’interface produit une

variation de température du liquide telle que :

AP = (@j AT (V11-31)
aT ),
soit encore
= % (VI1-32)
(oP/loT), /P,

Le tableau V1I-6 montre quelques valeurs de i(@j :
P, \aT ),

['e]

181



CHAPITRE VII : Mécanismes dissipatifs entre les deux premiers cycles de la bulle

P (MPa) 15 2,5 4
1 /(0P ) 0,53 0,32 0,20
P—[—j KY)

© 6T V

1(0oP
Tableau VI1-6 : Quelques valeurs de P—(—j pour différentes pression dans le n-pentane a T,,=24°C .
\

00

et le tableau VI1I-7 montre quelques valeurs expérimentales de AP/P.., sachant que ces valeurs

sont deduites a partir de I’équation de Rayleigh-Plesset (voir chapitre I11).

P, (MPa) 15 35 4

AP/P 1,35 1,50 1,68

Tableau VII-7 : Valeurs expérimentales de AP/P,, pour différentes pression dans le n-pentane a T, =24°C.

La figure VI1-21 montre une variation identique ainsi que le méme ordre de grandeur de la

quantité AT, /(T, =T, ) avec la figure V11-20. On serait donc tenter d’en conclure que le flux

oT
de chaleur A1, —2 | est bien négligeable quelle que soient la pression et la température du
Lor )

liquide. A partir de ces résultats, nous pouvons malgré tout en conclure que la variation
moyenne de température du liquide a I’interface reste pratiquement négligeable entre t(Ryz) et
t(Rm2). C’est par ailleurs un résultat obtenu théoriquement par Fujikawa & Akamatsu [Fuj80]

avec un modele tres complet de la dynamique d’une bulle.

0.05 [
[ ! o n-pentane 1
0.04 - % ! B n-hexadécane i
0.03 |- 1 ]
2 | |
Ee)
e
=002 | ]
5 0 *
001 ; 1
I g ]
o
0,7 m w g
0 | | Ly 1 1 . |
0 05 1 15 2 25 3 35
PP

Figure VI11-21 : Variation de la température du liquide produite par la variation de pression a T = 24°C.
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VI11-5 Conclusion

Nous avons analysé I’énergie potentielle de la bulle au cours de ces deux premiéres
oscillations en fonction de la pression hydrostatique P.. et de la température T.., ainsi que
I’onde de pression émise a la fin de la premiére implosion.

Les paramétres P, et ro de I’onde de pression ont été estimés. 1ls démontrent que I’onde de
pression est émise dans le gaz et qu’elle est ensuite transmise dans le liquide avec un
renforcement lié aux impédances acoustiques respectives du gaz et du liquide.

La perte d’energie potentielle est déduite des mesures du rayon de la bulle en fonction du
temps apres correction des effets de tension superficielle, de viscosité et de densité du gaz.
Les calculs théoriques de cette énergie Epg=IPgd9, quelle que soit I’hypothese choisie pour le
comportement du gaz a I’intérieur de la bulle et son équation d’état, ne permettent pas de
décrire de fagon satisfaisante les valeurs expérimentales.

Le phénomeéne le plus probable qui devrait étre pris en compte dans le calcul correct de
I"énergie Epg=/Pyd 9, est le flux de matiére échangée a I’interface qui conduit & une perte de
masse et donc a une variation de densité en fonction du temps entre les deux milieux.

Toutes les analyses envisagées convergent en effet vers ce résultat, il faut prendre en
compte la variation de densité ¢ au cours de la dynamique de la bulle.

Nous avons montré que les échanges de chaleur a I’interface gaz/liquide sont faibles entre
deux rebonds, ce qui signifie que la chaleur initialement fournie a la bulle, c’est-a-dire le
terme Er, va se dissiper dans le liquide apres la fin observable des rebonds de la bulle,
autrement dit un point chaud doit se propager ensuite de I’electrode pointe vers le plan : ce
type de phénomene a été effectivement observé dans I’argon liquide [Vaz98]. On en conclut
que les variations de pression, de température et de masse volumique dans la bulle entre deux
rebonds sont principalement le résultat de I’émission d’une onde de pression dans le liquide.
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Conclusion générale

Les phénoménes que nous avons observés dans le n-pentane et le n-hexadécane, suite a une
micro-décharge électrique, sont en bon accord avec ceux précédemment décrits [Kat90]
[Jom97]. Nous avons confirmé I’existence de la bulle au-dela de la pression critique du
fluide ; la pression critique du fluide n’est donc pas un facteur déterminant pour I’apparition
d’une bulle dans le liquide.

Nous avons observé une différence de comportement tres nette entre I’onde de choc liée a
la relaxation du plasma, qui reste pratiguement indépendante de la pression hydrostatique P.,
pour tous les liquides étudiés quelle que soit la température, et I’onde de pression due a
I’implosion de la bulle qui elle dépend de la pression suivant une loi de la forme (1/P.,)°.

Nous avons également observé les mémes évolutions des paramétres liés a la bulle et aux
ondes dans les deux types d’expériences, c’est-a-dire que ce soit par claquage optique ou par
micro-décharge électrique.

Les essais effectués pour différentes températures du liquide (dans le domaine 20-120°C)
ne montrent aucune discontinuités des grandeurs liées a la dynamique de la bulle ou aux
ondes de choc/pression. Seule une analyse quantitative détaillée des résultats permet de
préciser I’effet de la température du liquide sur ces phénomenes. Cette analyse des résultats
nécessite de développer un modeéle théorique de la formation d’une bulle de gaz dans un
liquide dans les conditions d’une micro-décharge électrique et pour une pression
hydrostatique inférieure ou supérieure a sa pression critique. Ceci va nous conduire a proposer
et discuter plusieurs hypothéses possibles pour un tel changement de phase.

Cette étude permet de conclure que la bulle atteint, pour R = Ry, un équilibre
thermodynamique local défini par la courbe de pression de vapeur saturante pour P., <P et
par son prolongement déduit du maximum du C, pour P, > P.. Les principaux résultats de
cette analyse sont les suivants :

s Pour P, >Pc, une bulle est toujours génerée et sa taille maximale peut étre calculée
a I’aide de I’évaluation d’une "chaleur latente équivalente” et d’une équation d’état
de la forme de celle de Amagat.

% Le modele thermodynamique ainsi corrigé, fournit un bon outil pour évaluer

correctement la taille maximale de la bulle ainsi que la répartition de I’énergie

184



Conclusion générale

injectée en différentes formes d’énergie, dans toute la plage de pression et de
température étudiée.

¢+ Nous avons aussi tenté de comprendre la signification de I’énergie Es équivalente a
la chaleur latente pour P, > P., de maniére a exprimer celle-ci en fonction de
quantités thermodynamiques classiques. Le développement d’une approche fondée
sur I’analyse fine des résultats expérimentaux a conduit a des résultats proches de
ceux proposés suite a une analyse théorique de ces phénomenes [Ait98b].

Nous avons ensuite analysé I’énergie potentielle de la bulle au cours de ces deux premiers
cycles expansion/implosion en fonction de la pression hydrostatique P, et de la température
T., ainsi que I’onde de pression émise a la fin de la premiere phase d’implosion.

Les paramétres P, et ro de I’onde de pression ont été estimés. 1ls démontrent que I’onde de
pression est émise dans le gaz et qu’elle est ensuite transmise dans le liquide avec un
renforcement lié aux impédances acoustiques respectives du gaz et du liquide.

La perte d’énergie potentielle du gaz dans la bulle entre deux rebonds successifs est
déduite des mesures du rayon de la bulle en fonction du temps, aprés correction des effets de
tension superficielle, de viscosité et de densité du gaz. Les calculs théoriques de cette énergie
potentielle Eg:IPng, quelle que soit I’hypothése choisie pour le comportement du gaz a
I’intérieur de la bulle et de son équation d’état, ne permettent pas de décrire de fagon
satisfaisante les valeurs expérimentales. Les échanges de chaleur par conduction a I’interface
gaz/liquide sont négligeables dans nos conditions et ne peuvent donc pas expliquer le
comportement observeé.

Le phénomeéne le plus probable qui devrait étre pris en compte dans le calcul correct de
I’énergie Eq=]P,d 4, est le flux de matiére échangée a I’interface qui devrait conduire & une
perte de masse et donc a une variation de la masse volumique du milieu fluide a I’intérieur de
la bulle en fonction du temps.

Le principal obstacle de cette étude, consiste a évaluer I’énergie des ondes émises lors de la

dynamique de la bulle, principalement au moment de I’implosion.
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Propriétés thermodynamiques des liquides utilisés

Les propriétés thermodynamiques que nous allons présenter, sont des propriétés tirées du
site web du NIST : http://webbook.nist.gov/chemistry/fluid/

I. Masse volumique

La masse volumique du liquide est un parametre qui dépend essentiellement de la
température. La figures Al-1 montre la variation de la masse volumique en fonction de la

température pour le n-pentane et le n-hexadécane.
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Figure Al-1 : Variation de la masse volumique en fonction de la température dans le n-pentane et le n-
hexadécane (P,= 1 MPa).

Sur la figure Al-2, nous avons également tracé I’évolution de la masse volumique en

fonction de la pression pour I’isotherme T., = 24°C.
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Figure Al-2 : Variation de la masse volumique en fonction de la pression dans le n-pentane et le n-
hexadécane (T,=24°C).

I1. La vitesse du son

La vitesse du son varie suivant le milieu dans lequel il se propage. Le principal facteur est
la densité de ce milieu, la figure Al-3 montre I’évolution de la vitesse du son en fonction de la

pression dans le n-pentane et le n-hexadécane.
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Figure Al-3 : Vitesse du son en fonction de la pression réduite dans le n-pentane et le n-hexadécane
(T,=24°C).

Sur la figure Al-4 nous avons aussi évalué le paramétre p..C..> pour différentes pressions

dans les deux liquides étudies.
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I11. La chaleur latente de vaporisation

La chaleur latente est la quantité de chaleur nécessaire a I’unité de masse d’un corps pour
qu’il change d’état a température et pression constantes. La figure Al-5 montre la variation de
la chaleur latente de vaporisation en fonction de la température dans le n-pentane et le n-

hexadécane.
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Figure Al-5 :Chaleur latente de vaporisation en fonction de la température dans le n-pentane et le n-
hexadécane (P,= 1MPa).

IV La chaleur spécifique du liquide
Nous présentons sur la figure Al-6 I’évolution de la capacité calorifique pour la plage de

température située au-dessous de la température critique du fluide. On observe la divergence

de la capacité calorifique a la température critique du fluide.
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Figure Al-6 : Chaleur spécifique dans le n-pentane et le n-hexadécane.

V. Le coefficient de tension superficielle

La tension superficielle ou I’énergie de surface est la tension qui existe a la surface de
séparation de deux milieux. Cette tension est due au fait que les molécules, a la limite ne sont
pas soumises aux mémes forces de Van der Waals de la part de toutes leurs voisines.

Nous avons tracer sur la figure Al-7 la variation de la tension superficielle dans les deux

liquides étudiés en fonction de la température.
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Figure Al-7 : Tension superficielle en fonction de la température réduite dans le n-pentane et le n-
hexadécane (P,= 1 MPa).

V1. Courbe de pression de vapeur saturante

La figure Al-8 montre la courbe de vapeur saturante pour le n-pentane et le n-hexadécane,
a partir de ce courbe on peut extraire la température d’ébullition Ty, correspond la pression

hydrostatique P., jusqu’au le point critique du liquide.
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Figure Al-8 : Courbe de pression de vapeur saturante.

VII. Viscosité dynamique du liquide

La figure Al-9 montre une diminution de la viscosité lorsqu’on augmente la température

dans le n-pentane et le n-hexadécane.
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Figure Al-9 : Variation de la viscosité en fonction de la température dans le n-pentane et le n-hexadécane
(Po=1MPa).

VI1I1I. Conductivité thermique

La figure Al-10 montre la variation de la conductivité thermique en fonction de la

température dans le n-pentane et le n-hexadécane.
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Figure Al-10 : Variation de la conductivité thermique en fonction de la température dans le n-pentane et
le n-hexadécane (P,=1MPa).

X. Coefficient de dilatation thermique

La figure Al-11 montre la variation du coefficient de dilatation thermique en fonction de la

température pour un isobare P, =1 MPa .
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Création de bulles

|. Introduction

L'étude de la formation de la bulle revét une importance cruciale dans la compréhension et
I'identification des mécanismes d'endommagement qui en résultent. Les chercheurs ont donc
essayé de reproduire en laboratoire les conditions d'apparition de la cavitation.

Ainsi, nous présentons les différents dispositifs expérimentaux de création et d'étude de bulles

isolées.

I1. Différentes techniques expérimentales de création et d’étude de bulles
isolée

Au cours du XXe siécle, les expérimentateurs ont rivalisé d'ingéniosité pour développer
des techniques permettant de créer et d'étudier la dynamique de bulles de cavitation isolées.
La premiere tache consiste a mettre au point les dispositifs expérimentaux permettant de
générer des bulles isolées de facon reproductible. La seconde consiste a developper les
moyens d'observation seuls capables de valider les modéles théoriques. On s'est alors tres vite
rendu compte que la dynamique des bulles de cavitation était caractérisée par des phénomenes
ayant des durées trés bréves : entre 100 ps et 1 ms selon la taille des bulles. La description de
leur phénoménologie nécessite donc des dispositifs incluant des appareils photographiques a
déclenchement rapide possédant une vitesse d'obturation tres €levée. Cette technologie n'est
apparue qu'au cours des années 1940 avec l'inconvénient majeure d'étre excessivement

coQteuse. Aujourd'hui encore, elle demeure un investissement financier conséquent.

1.1 Génération de bulles

On peut diviser Les dispositifs expérimentaux de création de bulles isolées en deux
catégories:
Les techniques reposant sur le claquage diélectrique du liquide par I’application local et
intense d’un champ électrique et celles induisant a des tensions mécaniques excessives dans

le liquide que Blake et Gibson [Bla87] qualifient de techniques d'impulsion cinétique
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> la technique utilisée par Ellis en 1956 [EII56] qui consiste a créer une bulle par
ébullition sous pression réduite de 10.2 MPa. L'implosion est ensuite provoquée en
augmentant la pression ambiante dans le liquide par admission d'air, a pression
atmosphérique, a la surface libre. L'intérét de travailler sous pression réduite est de
pouvoir créer des bulles dont le rayon peut atteindre 10 mm et la durée d'implosion
environ 10 ms. On imagine alors que les forces de flottabilité doivent jouer un réle
important qui vient parasiter I'étude de I'implosion. Les bulles ainsi créées doivent

alors étre générées dans une cuve montée sur un dispositif de chute libre.

» la technique utilisée par Benjamin et Ellis [Ben66] qui fut ensuite reprise par Gibson
et Blake [Gib80]. Une cuve fermée remplie d'eau est souspressurisée a 4.10° MPa
grace a une pompe a vide. Ensuite, on dégaze I'eau contenue dans la cuve pour qu'elle
puisse soutenir de petites tensions sans caviter. Cela est réalisé en aspirant avec la
pompe pendant que la cuve est soumise a des vibrations verticales dont I'amplitude est
suffisante pour produire de la cavitation. Au bout d'une heure d'un tel traitement, I'eau
contenue dans la cuve a acquis une certaine résistance a la tension mécanique. Une
microbulle d'hydrogene de rayon approximatif 0,1 mm (qu'on appellerait aujourd'hui
germe de cavitation) est générée par électrolyse sur une électrode en platine fixée au
fond de la cuve et s'éléve par gravité. Lorsque le germe a atteint le centre de la cuve,
celle-ci est brusquement mise en chute libre au moyen d'un dispositif de contre poids.
Le germe est alors soumis a une forte accélération verticale, bien plus grande que celle
de la pesanteur g, qui engendre une forte dépression dans le liquide : le germe devient
alors une bulle qui grossit. Une chute libre de quelques centimétres suffit pour

observer I'implosion qui s'en suit. La durée de la phase d'expansion est de I'ordre de

celle de la phase d'effondrement : ~0,005 s. Le dispositif de chute libre permet d'une

part de créer la bulle et d'autre part de s'affranchir de la pesanteur (le rayon maximum

a été mesuré a 2,4 cm).
Bien que plus proches du mécanisme réel d'apparition de la cavitation, dans lequel le
liquide est momentanément mis en tension, les techniques d'impulsion cinétique souffrent de
I'incertitude sur la position de la bulle avant I'application de I'impulsion et de la lourdeur du

dispositif de chute libre.
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En revanche l'utilisation du claquage diélectrique du liquide permet, de contrbler

précisément l'instant initial et la position de la bulle. En plus il présente I'avantage de créer de

petites bulles (le rayon maximum ne dépasse par 1,5 mm). Les deux principales techniques

sont :

> La cavitation par étincelle consiste a immerger deux électrodes et, en appliquant une

haute tension (décharge de condensateurs), a provoquer le claquage diélectrique du
volume de liquide situé entre les extrémités des électrodes (Fig. All-1).

On contrble ainsi parfaitement la position et I'instant de création de la bulle. Cette
technique a notamment été utilisée pour reproduire la formation de cavités par
explosions sous marine au cours de la seconde guerre mondiale. Elle possede en outre
l'avantage d'étre tres reproductible puisque la taille de la bulle ainsi produite est
directement liée (loi empirique) a I'énergie électrique déposée dans le liquide par la
décharge. on parle de technique intrusive.

C'est cette technique intrusive et tres reproductible permettant un contréle précis de

I'instant et de la position d'apparition de la bulle que nous avons utilisé dans notre étude.

Figure All-1 : séquence de photos de I'expansion et de I'implosion d'une bulle créée par étincelle. Le

rayon maximum vaut 19 mm et la distance initiale bulle/paroi 18 mm. D'aprés [BLAS87].

> Au début des années 1970, la cavitation induite par laser ou cavitation optique a été

introduite par Lauterborn [Lau71]. Le claquage diélectrique est provoqué par la
focalisation d'un rayonnement laser de courte durée dans le liquide. Elle présente tous
les avantages de la cavitation par étincelle (contrble précis de la position et de l'instant
d'apparition de la bulle, grande reproductibilité). Et a grace aux progres réalisés dans
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le domaine des lasers impulsionnels , cette technique s'est bien développée et s'est
imposée comme la technique permettant la plus grande reproductibilité pour I'étude de
la dynamique d'une bulle de cavitation isolée et des mécanismes résultant de son

interaction avec une paroi solide voisine.

[I.2 Développement de la visualisation directe et ultra rapide de bulles

La premiere étude publiée utilisant un appareil de cinématographie ultra-rapide date de 1948
[Kna48]. Knapp et Hollender photographiérent (a 20000 images/seconde) des bulles oscillant
dans I'écoulement d'eau autour d'un nez d'ogive, dans un tunnel hydrodynamique. Puis, en
1954, Guth [Gut54] innove en construisant un appareil a miroirs rotatifs capable d'enregistrer
des séquences d'implosion de bulles a 65000 images/seconde. En combinant l'utilisation de
son appareil avec un dispositif de strioscopie’; il fut le premier & observer les ondes de choc
émises en fin d'implosion. En effet, le passage du front d'onde induit un gradient d'indice
optique du milieu parfaitement identifiable sur une telle photo. Un pas important fut franchi
par Ellis [EII56] qui construisit un appareil a miroirs rotatifs capable de cadences allant
jusqu'a 1 million d'images/seconde grace a l'utilisation d'un obturateur optoélectronique de
Kerr. C'est au milieu des année 1960 qu'apparurent dans la littérature les plus belles photos du
micro- jet prises(Fig. All-2). Et a partir des années 1970, la cavitation optique s'impose
progressivement comme le dispositif expérimental de création de bulles isolées gréace
notamment aux travaux de Lauterborn et de son éequipe a l'université de Gottingen. Les
premiéres photos furent prises au moyen d'un dispositif utilisant un appareil a miroirs rotatifs
(Fig. All-3).

Aujourd'hui, les cadences de prises de vue dépassent les 20 millions d'images/seconde. On

peut ainsi prendre plusieurs photos d'un méme phénomene séparées par un intervalle de 50 ns.
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Figure All-2 : Photos de I'implosion sphérique (A et B) et du rebond (C et D) d'une bulle de cavitation en
milieu infini. Le micro-jet, visible sur les photos C et D, est induit par I'accélération verticale produite par
le dispositif de chute libre utilisé. Intervalle entre chaque photo : 2 ms. D'aprés [Ben66].
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Figure All-3 : Séquences de photos de I'expansion et de I'implosion d'une bulle de cavitation optique au
voisinage d'une paroi. La distance initiale bulle/paroi vaut 5,3 mm et le rayon maximum 1,9 mm. D'apres
[Lau8s5].
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Vitesse de I’interface pendant I’implosion

La figure ci-dessous montre la variation du terme (3/2)U™? en fonction de x dans différents
modeles utilisés, afin de bien montrer I’effet de chaque phénomene considéré dans les

différents modeles du chapitre I1I.
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RESUME :

L’expérience montre que tout liquide isolant soumis a une tension croissante est traversé par
un courant qui croit fortement avec la tension jusqu’au claquage. Pour un liquide isolant, le
claquage est un phénomeéne destructif qui dégrade de facon irrémédiable sa tenue diélectrique,
c’est-a-dire que celui-ci ne pourra plus tenir le méme niveau de tension. Ce phénomene est la
cause de la plupart des défaillances du matériel électrique.

Le but de cette étude est de comprendre la formation d’une bulle suite & une micro-décharge
électrique dans un vaste domaine de pression (pression inférieure et largement supérieure a la
pression critique du fluide) et pour différentes températures (T..<T¢).

Cette étude permet de conclure que la bulle atteint, pour R=Ry un équilibre
thermodynamique local défini par la courbe de pression de vapeur saturante lorsque P.<P. et
par son prolongement déduit du maximum du Cp pour P.>P.. Cette analyse conduit & proposer
un modele thermodynamique semi-empirique permettant de calculer le rayon maximum de la
bulle quelle que soit la pression P, appliquée sur le liquide, a partir de la connaissance
uniquement de I’énergie injectée et des propriétés thermodynamique du liquide.

L’ analyse de I’énergie potentielle de la bulle au cours ses deux premiers cycles montre que,
le phénomene le plus probable qui devrait étre pris en compte dans le calcul correct de I’énergie
perdue entre les deux premieres cycles de la bulle, est le flux de matiere échangée a I’interface
qui devrait conduire a une perte de masse et donc a une variation de la masse volumique du
milieu fluide a I’intérieur de la bulle en fonction du temps.

ABSTRACT :

The experiment shows that any insulating liquid subjected to an increasing tension is crossed
by a current which strongly grows with the tension until breakdown. For a insulating liquid,
breakdown is a destructive phenomenon which degrades in an irremediable way its dielectric
behavior, i.e. this one will not be able to hold the same level of tension any more. This
phenomenon is the cause of the majority of the failures of the electric material.

The aim of this study is to propose a plausible physical model to explain the formation of a
bubble following an electric micro-discharge in a large field of pressure (pressure lower and
largely higher than the critical pressure of the fluid) and for various temperatures.

This study makes it possible to conclude that the bubble reached, for R=R, a local
thermodynamic balance defined by the curve of vapor pressure saturating for P..<P. and by its
prolongation deduced from the maximum of Cp for P,.>P.. This analysis results in proposing an
semi-empirical thermodynamic model making it possible to calculate the maximum radius of
the bubble whatever the pressure P, applied to the liquid, from the knowledge only of energy

injected and the properties thermodynamics of the liquid.

The analysis of the potential energy of the bubble between the first two cycles shows that,
the most probable phenomenon which should be taken into account in the correct calculation of
the energy lost between the first two cycles of the bubble, is the matter flow exchanged with
the interface which should lead to a loss of mass and thus to a variation of the density of the
fluid environment inside the bubble as function of time.

MOTS-CLES:
Décharges dans les liquides Liquides diélectriques
Transition de phase Préclaquage

Onde de choc Claquage laser
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