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S
Pourquoi s'intéresser aux liquides silicatés ?

m Les liquides silicatés (silicates fondus) sont présents dans

» la nature (laves volcaniques ou magmas)
> les procédés industriels de fabrication de métal (scories fondues) et de verre
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» verres naturels : silice, magnésie, alumine et fer
» verres artificiels : silice, alcalins, alcalino-terreux, colorants (fer, chrome, etc.) et/ou bore

m L'étude des silicates fondus intéresse
> les géophysiciens,
> les metallurgistes et
> les verriers

m D’un point de vue industriel, I'étude des silicates fondus et de leurs propriétés permet de
concevoir des procédés innovants plus respectueux de |'environnement
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Introduction

Difficultés liées a la caractérisation de leurs propriétés thermiques

m Liquides silicatés = liquides semi-transparents dans
le proche infrarouge

m Couplage entre les différents modes de transferts
thermiques : conduction, convection et rayonnement

m Métrologie thermique compliquée a haute
température (T 2 1000 OC) 05 10 15 2.0 A[Z[A?n] 30 35 20

Exemple de spectre d’absorption d'un verre
silico-sodo-calcique a température ambiante

a5
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Etat de I'art antérieur

Méthodes en régime permanent — conductivité thermique
m Méthodes du gradient thermique linéaire/radial (Mccautey 1925 Blazek & Endrys 1983 Pilon et al. 2014, 2016]

m Mesure d'une grandeur apparente le plus souvent (transferts thermiques couplés)
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Méthodes en régime permanent — conductivité thermique
m Méthodes du gradient thermique linéaire/radial (Mccautey 1925 Blazek & Endrys 1983 Pilon et al. 2014, 2016]

m Mesure d'une grandeur apparente le plus souvent (transferts thermiques couplés)

Méthodes en régime transitoire — diffusivité thermique ou effusivité thermique
m Méthodes flash « face arriere » et « face avant »
m Ibaraki University, Tohoku University (JP) [ohta et at. 2001; Shibata et at. 2005]
» Pas (ou peu) d'éléments permettant d'apprécier la fiabilité des estimations
m LEMTA

> Verres solides (i.e., T < T, =~ 550°C) : théses de S. André (1992) et M. Lazard (2000)
» Verres liquides : post-doc de V. Schick (2011-2012) [schick et al. 2012, 2013]
e Estimation de la diffusivité thermique limitée a des cas asymptotiques : milieux optiquement
minces ou épais

W
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Objectif des travaux

m L'objectif principal de nos travaux est de caractériser les propriétés thermiques
intrinséques des liquides silicatés
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m La méthode retenue est une méthode pulsée de type flash :

» Méthode de mesure absolue
» Applicabilité de la méthode démontrée lors de travaux précédents (post-doc de V. Schick)

A\ Les propriétés radiatives (i.e., indice de réfraction et coefficient d'absorption) peuvent étre

mesurées par SpeCtrOphOtométrie IR a haute tem pératu I'€ [De Sousa Meneses et al. 2015 ; Prokhorenko et al. 2000 ;
Michel 2013]
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Introduction

Principe de la démarche mise en ceuvre

m Mise en place d'une méthode de caractérisation =
F conception optimale d’'expérience en s'appuyant sur un
Modélisation du probleme : dialogue étroit entre la théorie (les modeéles) et
l I'expérience [annot & Degiovanni, 2018]

m « Les problémes inverses en métrologie thermique
(ré)concilient les modéles et les mesures. » b. mailet

Simulation directe ‘

Identifiabilité des paramétres
(étude des sensibilités réduites)

Dimensionnement de |'expérience
(choix de I'intervalle de temps et/ou espace)

!

Réalisation de la mesure
¥
Estimation des parametres

par méthode inverse
(minimisation des écarts
modele/expérience, analyse des résidus)
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Dispositif expérimental

Méthode impulsionnelle de type flash

m La cellule de mesure est soumise a une excitation de type créneau délivrée par un laser

COg2 continu pendant quelques secondes sur la face avant

m L’'élévation de température est mesurée sur la face arriere a I'aide d’'une caméra infrarouge

m La diffusivité thermique du liquide est estimée par méthode inverse

laser COq

J. Meulemans (SGR Paris)
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Dispositif expérimental

Description du dispositif expérimental

@ Laser CO2 continu (P = 130W, A = 10,6 pm)
(2) Four tubulaire HT (Tyax = 1800°C)

Caméra infrarouge matricielle refroidie munie
d'un détecteur InSb (1,5 - 5,1 pm)

@ Systéme d’acquisition et de traitement

m Dispositif expérimental développé pour la caractérisation des propriétés thermiques de
matériaux solides anisotropes (theése de Y. Souhar, 2011)

m La caractérisation thermique des liquides silicatés nécessite un contenant (i.e., une cellule
de mesure)
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Cellule de mesure pour les liquides a haute température

m Matériau = alliage Pt/Rh 10%
» Bonne tenue thermo-mécanique a haute
température & inerte vis-a-vis des liquides silicatés
» Propriétés thermo-physiques bien documentées

Dimensions de la cellule : 40 x 40 x 6 mm?

Optimisation de |'épaisseur des parois (e = 1 mm) 1ot =
= = huile/cuivre

pour minimiser |'incertitude relative liée a 10° — - verre foncun |
I'estimation des prop. thermiques [rémy & Degiovanni 2005]

Variance

m Dépot d'un revétement de titane pour améliorer le
rapport signal sur bruit

Cellule de mesure validée sur un fluide référence

(eau gélifiée) a température ambiante [schick et al. 2012] roL, . ] i
10~ 10~ 10~ 107
Epaisseur des parois [m]
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Hypothéses et simplifications

m Propriétés des matériaux
» Matériaux homogeénes et isotropes
» Liquide = milieu participant (i.e.,
émettant-absorbant et non diffusant) considéré
comme gris [André 1992]
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Modélisation du probléme direct

Hypothéses et simplifications

m Propriétés des matériaux
» Matériaux homogeénes et isotropes
» Liquide = milieu participant (i.e.,
émettant-absorbant et non diffusant) considéré
comme gris [André 1992]

m Convection naturelle
» Négligeable pour la configuration et les liquides
étudiés ici car les nombres de Rayleigh sont
sufisamment faibles (Ra < 10?)

m Conduction
» Probleme 3D compte tenu de I'asymétrie due a la
surface libre et de la différence de diffusivité

thermique entre le liquide et les parois

J. Meulemans (SGR Paris) Journées Verre 2022 — 23/09/2022
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Couplage conducto-radiatif

m Milieu participant émettant-absorbant et non diffusant d'épaisseur optique variable et
parois internes réfléchissantes — le couplage conducto-radiatif est traité en résolvant
I'équation de transfert radiatif (ETR)
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Couplage conducto-radiatif

m Milieu participant émettant-absorbant et non diffusant d'épaisseur optique variable et
parois internes réfléchissantes — le couplage conducto-radiatif est traité en résolvant
I'équation de transfert radiatif (ETR)

m On peut ensuite évaluer le champ de sources radiatives dans |'équation de conservation de
['énergie avec la relation suivante :

Ss=-V-q, =k (G — 47TLO(T)> avec G(x)= [ L(x, s)dQ (1)
4
m Méthode numérique choisie = méthode des harmoniques sphériques (approximation P;)
» Trés bon compromis précision / « coiit » de calcul vs. autres méthodes (DOM/FVM ou MC
par exemple) sur une large gamme d’épaisseurs optiques [N'Guyen 2009; Meulemans 2009]

m Adéquation entre la précision de |'approximation P; et I'objectif de nos travaux
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Implémentation du modele thermique

m Modele direct implémenté dans le code
commercial ANSYS Fluent v14.5 (UDFs) cellule Pt/Rh 10%

m Domaine de calcul : plan de symétrie car
tache laser centrée

échantillon liquide
m Maillage ~ 307k hexaédres réguliers
m Pas de temps fixe inférieur a 50 ms

m Schémas numériques du 2" ordre en o

a= 0.5mm?s7}, h= 200 W.m 2K, 1p= 1.0, Nyy= 0.25,e= 0.1

espace et en temps o

m Vérification de I'indépendance des os

solutions vis-a-vis des_discrétisations
(vérification des solutions) [Roache 2009]

© 0.6
0.4

0.2

—— DOM
-——- P

U.Go
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Résultats expérimentaux

Présentation des échantillons

m AS : verre alumino-silicaté a trés forte teneur en fer total (environ 5,4 %m)

m SC1 : verre silico-sodo-calcique a teneur en fer modérée (environ 0,6 %m)

103
— AS
== SCl
102 — sc2|
= 10t \,\_/j
E | | £
ERU Y ====s=d
4 - )
7 e _
101 /
Vue des échantillons AS et SC1 (2 25mm) v
-2
10 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0 4
A lum]
Spectres d’absorption a température ambiante
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Méthodologie

m Caractérisations entre 1000 et 1400 °C sous
atmosphére ambiante
» Durée de I'excitation : ty = 6,8s
» 3 a5 thermogrammes/ T
m Estimation des paramétres inconnus du probleme
avec le modeéle direct conducto-radiatif couplé a un
algorithme de Levenberg-Marquardt
» Estimations des parametres inconnus a partir des
o T
thermogrammes réduits : 8 = [a h 7y K]
» Valeurs initiales des paramétres :

2 -1
ainit = 0,5 mm~s

® hjnie = 200Wm2K™?
e 79 inie = 0,8 (SC1) ou 8 (AS)
o Kiir =1
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Résultats expérimentaux

Méthodologie

m Caractérisations entre 1000 et 1400 °C sous

atmosphére ambiante
» Durée de I'excitati

on

Dty = 6,8s

» 3 a5 thermogrammes/ T

m Estimation des paramétres inconnus du probleme
avec le modeéle direct conducto-radiatif couplé a un
algorithme de Levenberg-Marquardt

» Estimations des parametres inconnus a partir des
JE T
thermogrammes réduits : 8 = [a h 7y K]
» Valeurs initiales des paramétres :

® 3 = 0,5mm

25—1

® hjnie = 200Wm2K™?
e 79 inie = 0,8 (SC1) ou 8 (AS)

® Kinig=1

J. Meulemans (SGR Paris)
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Résultats expérimentaux

Echantillon AS

a=0.526 mm?.s7, h=251.5 W.m~2.K~}, 1o =8.016, K=0.991

1.2

Lo} © &P
S EEE

0.8f — res

0.6

~0.2 A e Pesrmnsee

080 25 50 75 100 125 150 175 200
tls]

Exemple d’estimation a 1100 °C
m Résidus plats (i.e., non-signés) et de
valeurs quasi nulles
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Résultats expérimentaux

Echantillon AS

-
=3
=]

-

o

a=0.526 mm?2.s7}, h=251.5 W.m~2.K~}, 1o =8.016, K=0.991 _
1.2 ‘;
exp ~
Lor __. et €0.75 129
S g
0.81 — res - _e--"" =
0.6 2 S =277 ::-E---- g
: £0.50 g —iﬁ"’ B 8 5
© 0.4 @ == &
< )
0.2 5 ]
$0.25 4 W
0.0 z
2
-0.2 A st Poermngmee. E
-0 0050 1100 1150 1200 1250 1300 1350 1400 1430
40 25 50 75 100 125 150 175 200 ; E
ts] Température [°C]
Exemple d’estimation a 1100 °C Diffusivité thermique et épaisseur optique estimées

m Résidus plats (i.e., non-signés) et de

_ ma=054+002mm%s!
valeurs quasi nulles

m k=201+006Wm1lK!
mk(T)=-27,6+32,6x103T
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Résultats expérimentaux

Echantillon SC1

a=0.602 mm?.s7, h=212.8 W.m~2.K™}, 19=0.720, K= 0.992

080 25 50 75 100 125 150 175 200
tls]

Exemple d’estimation a 1100 °C
m Résidus plats (i.e., non-signés) et de

valeurs quasi nulles
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Résultats expérimentaux

Echantillon SC1

a=0.602mm2.s71, h=212.8 W.m 2.K™}, 1 =0.720, K= 0.992 _ 100 1.25
“h
To7s | 1.00
& __B--"Td El
o - =1
: 57 g
£0.50 i E—— o —— o_____ 0755
2 ] a
P 3
S 0.25 0.50W
z
2
a
0.0 25
04— 95 160 5 150 175 o0 950 003050 1100 1150 1200 1250
tls] empérature [°C]
Exemple d’estimation a 1100 °C Diffusivité thermique et épaisseur optique estimées

m Résidus plats (i.e., non-signés) et de

_ ma(T)=-1,31+1,40x10"3T
valeurs quasi nulles

mk(T)=-3,13+3,80x 1073 T
mx=179 40,80 cm !
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Résultats expérimentaux

Influence de la composition sur la conductivité thermique estimée

w
o
S

@l As
d sci1

N
%
=}

s
252

N
o
S

¢

1.50

Conductivité thermique [W. m~t. K~1]

1'0850 1000 1050 1100 1150 1200 1250 1300 1350 1400 1450
Température [°C]

m Influence de la composition du verre sur I'évolution en fonction de la température (lien
avec le rapport NBO/T ?) [Hasegawa et al. 2012]
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Conclusions et perspectives

Conclusions

m La méthode de caractérisation développée et mise en ceuvre dans nos travaux permet
d’estimer la diffusivité thermique phonique des liquides silicatés a haute température en
s'affranchissant de la connaissance de leurs propriétés radiatives.
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Conclusions

m La méthode de caractérisation développée et mise en ceuvre dans nos travaux permet
d’estimer la diffusivité thermique phonique des liquides silicatés a haute température en
s'affranchissant de la connaissance de leurs propriétés radiatives.

m Les travaux réalisés ont permis de :
» étendre/compléter la panoplie de méthodes de caractérisation de matériaux
semi-transparents a haute température au LEMTA : solides — liquides
> obtenir des données d’entrées fiables pour la modélisation de procédés verriers
» amorcer |'étude du lien entre la structure des liquides silicatés et leurs propriétés thermiques
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2. Exploitation de la méthode
a. Investiguer le lien entre la structure des silicates fondus et leurs propriétés thermiques
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Q&A

Merci pour votre attention !

J. Meulemans. Caractérisation des propriétés thermiques de liquides semi-transparents a haute température.
Application aux liquides silicatés. These de doctorat, Université de Lorraine, 2018.
https://tel.archives-ouvertes.fr/tel-01913316
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Influence de la composition sur le coefficient d’absorption estimé

Coeff. d'absorption moyen de Rosseland & Planck - T=1373 K
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Annexes

Influence de la composition sur le coefficient d’absorption estimé

Coeff. d'absorption moyen de Rosseland & Planck - T=1373 K
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