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Nomenclature

Symboles Latins

ṁ flux massique [kg.s−1]

A Surface [m2]

AM Aimantation macroscopique [A.m−1]

A21 Taux de désactivation de l’état 2 vers 1 [s−1]

B Champ magnétique [kg.s−2.A−1]

BM Nombre de Spalding massique [-]

BT Nombre de Spalding thermique [-]

b12 Taux de transition de l’état 1 vers 2 [s−1]

C Paramètre de distance [-]
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Cλ Facteur de conversion [S.I]

C p Capacité thermique [J.K−1]

D Diffusivité thermique [m2.s−1]

d Diamètre [m]

Dm Diamètre membrane [m]

DV M Diamètre Volumique Moyen [m]

e Effusivité thermique [J.K−1.m−2.s−0.5]

Ex Coefficient de dilatation thermique [K−1]

F Fréquence [Hz]

f focal [m]

h Hauteur [m]

Hr Humidité relative [%]

I Intensité signal [W]

I0 Intensité laser initiale [W]

I f Intensité de fluorescence [W]

Iλ Intensité à la longueur d’onde λ [W]
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NOMENCLATURE

I I RM Image IRM [-]

J Taux de nucléation surfacique [m−2.s−1]

k Conductivité thermique [W.m−1.K −1]

L Chaleur latente de solidification [J.Kg−1]

l Distance [m]

Lv Chaleur latente d’évaporation [J.Kg−1]

LW C Liquid Water Content [kg.m−3]

M Moment magnétique [N.m.T−1]

N Nombre d’élément [-]

Nu Nombre de Nusselt [-]

P Puissance [W]

Q Taux de désactivation collisionnelle [s−1]

Qv Débit volumique [m3.s−1]

R Rayon [m]

Ri j ,n Rapport de fluorescence des bandes spectrale i et j normalisée [-]

Ri j Rapport de fluorescence des bandes spectrale i et j [-]

Re Nombre de Reynolds [-]

S Facteur de forme [-]

s Sensibilité en température [%/°C]

S f Facteur de transformation [m−1]

Sh Nombre de Sherwood [-]

T Température [K]

t Temps [s]

V Volume [m3]

v Vitesse [m.s−1]

w Taux de nucléation [m−3]

X position interface liquide/glace [m]

Kopt constante de transmission des optiques de collection [-]

Symboles Grecs

α Angle [°]

χ Fraction de glace [%]

∆G Énergie libre de Gibbs [J]

ε Coefficient d’absorption molaire [L.mol−1.m−1]

η Viscosité cinématique [m2.s−1]
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η coefficient de réduction des nombres de Sherwood et Nusselt [-]

ηM coefficient de réduction du nombre de Sherwood [-]

ηT coefficient de réduction du nombre de Nusselt [-]

λ Longueur d’onde [m]

µ Viscosité dynamique [kg.m]

ν Rapport de diffusivité thermique [-]

ω Angle solide de collection [°]

Φ(λ) Rendement quantique de fluorescence [-]

Φc Flux convective [W]

ψ Rapport de densité [-]

ρ Masse volumique [kg.m−3]

σ Tension superficielle [N.m−1]

σs Écart-type [S.I]

θ Angle [°]

ζ Moment gyromagnétique [rad.s−1.T −1]

Indices

ai r Air

amb Ambiant

c Collection

f Fusion

g Goutte

h Huile

het Hétérogène

hom Homogène

i n j Injection

L Liquide

l am Lamelle

m Moyenne

n Normalisé

nucl Nucléation

S Solide/Glace

sat Saturé

sol Solidification

sur f Surface

tot Totale
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CHAPITRE 1. INTRODUCTION

1.1 Contexte

À l’heure actuelle, il est possible d’estimer qu’un avion décolle toutes les secondes
dans le monde alors qu’en 2020 le nombre de vols annuels devrait dépasser les 200 mil-
lions. Avec cette augmentation considérable du nombre de vols, la sécurité des personnes
et des biens est un élément-clé, même si l’avion reste cependant le moyen de transport
le plus sûr. En 2017, l’IATA (International Air Transport Association) a recensé un nombre
record de 4 milliards de voyageurs aériens. L’année 2019 apparaît comme la troisième
année la plus sûre pour l’aviation après la Seconde Guerre mondiale : 293 décès sont à
déplorer devant 559 pour l’année 2018. L’IATA note également que la sécurité aérienne
augmente puisque le nombre d’accidents, par million de vols effectuée passe de 1,35 en
2018 à 0,91 en 2019. Il est possible de classer les différentes causes d’accidents aériens
en fonction de leur importance. En premières positions, se trouvent les causes d’origine
humaine. Viennent ensuite les problèmes techniques liés aux appareils (maintenance,
défaillances techniques, erreurs de conception...) et enfin les causes d’origine météoro-
logique. On peut noter dans cette catégorie l’ accident de la compagnie Air Algérie (2014)
ou celui d’air France (2009). D’après les enquêtes et rapports effectués suite à ces acci-
dents, les conditions atmosphériques de vol de ces aéronefs et surtout le phénomène de
givrage sont mis en cause. Ainsi, dans la suite de ce travail, nous nous intéresserons plus
précisément aux conditions aéronautiques givrantes et à la réglementation mise en place.

1.1.1 Conditions aéronautiques givrante dans le secteur aérien

Le niveau de vol des avions commerciaux se situe entre 10-12 km, ce qui signifie qu’ils
évoluent dans la troposphère (altitude comprise entre 8−15 km). La température de l’air
dans cette couche basse de l’atmosphère peut atteindre −60 °C. La présence de zones
nuageuses dans la troposphère, composées d’eau sous formes liquides, solides ou mixtes
(mélange liquide/solide), a été constatée. La traversée de certaines couches nuageuses
par les avions ne représente aucun danger tandis que pour certaines autres, des risques
majeurs de givrage existe. Dans ce cas, on peut observer une accrétion de glace sur les pa-
rois de l’aéronef résultant de la solidification de gouttes d’eau surfondues après impact.
L’état de surfusion correspond à des gouttes à l’état liquide pour des températures infé-
rieures à leur température de solidification (Tsol = 0 °C pour l’eau). Le danger d’un nuage
lié au risque de givrage est classé selon deux paramètres : la teneur en eau liquide (LW C
pour Liquid Water Content) et la teneur en glace (IW C pour Ice Water Content). Il est
possible de distinguer trois types de conditions givrantes :

— Lorsque la teneur en eau liquide est proche de 1 g .m−3, cela signifie que la majorité
des gouttes d’eau sont sous forme liquide. Les gouttes restent sous forme liquide
tant qu’aucun élément glaçogène n’induit leur solidification. Le passage d’un avion
dans ce nuage peut perturber l’état métastable des gouttes et ainsi induire leurs so-
lidifications. Dans le cas de petites gouttes d’eau (diamètre dg inférieur à 50 µm),
l’impact va induire une solidification instantanée des gouttes sur les bords d’at-
taque des ailes d’avion. Cette accrétion modifie le profil aérodynamique des ailes
(Figure 1.1 image gauche) [1]. Les conséquences sont une diminution de la portance
et une augmentation de la traînée, cette dernière pouvant atteindre 20%. Lorsque le
diamètre des gouttes devient supérieur à 50 µm, on parle alors de SLD (Supercoo-
led Large Droplets). Pour ces gouttes, la chaleur latente de solidification induit une
augmentation de la température du liquide proche de 0 °C ce qui limite la solidifi-
cation de l’eau. Une partie du liquide initial peut donc ruisseler le long de l’aile et
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se solidifier à l’aval (Figure 1.1 image de droite).

FIGURE 1.1 – Gauche : accrétion de glace sur le bord d’attaque d’une aile (dg < 50 µm), à droite :
accrétion de glace sur l’extrados d’une aile (SLD) (Sources : NASA et UCAR)

— Lorsque la majorité des gouttes est sous forme solide et que l’IW C dépasse la va-
leur de 1.5g .m−3, on parle alors de conditions givrantes dangereuses. Les cristaux
de glace ont des tailles généralement compris entre 50 µm et 500 µm. Cette condi-
tion givrante peut être critique pour les moteurs d’avion. Ainsi, les entrées d’air des
moteurs peuvent être obstruées par la glace ce qui peut conduire à une baisse de
rendement du moteur (Figure 1.2).

FIGURE 1.2 – Accrétion de glace sur la partie centrale du réacteur et les pales d’entrée d’air
(Sources : NASA)

— Enfin, la dernière condition givrante se caractérise par la présence simultanée de
gouttes d’eau liquides, surfondues et solides. Cette condition givrante est appelée
"phase mixte".

De nombreux systèmes de protection contre le givrage existent. Il existe deux modes
d’action de lutte contre le givrage : les systèmes de prévention empêchant le givre de se
former et ceux permettant de supprimer le givre déjà formé.

Dans la première catégorie, on peut citer les systèmes basés sur l’injection de fluides
dégivrants, principalement à base de glycol, sur les surfaces sensibles des avions. La Fi-
gure 1.3 présente un système d’injection de fluide dégivrant. Le fluide est réparti sur l’en-
semble de l’aile et permet de limiter l’accrétion de givre sur l’appareil. La recherche de
nouveaux matériaux permettant de limiter l’accrétion de givre sur l’appareil est un se-
cond moyen de lutte.
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FIGURE 1.3 – Injection de fluide dégivrant sur le bord d’attaque d’une aile d’avion

Enfin, pour retirer le givre déposé sur l’aile, on peut citer différents types de technolo-
gie. La Figure1.4 présente un système de boudins gonflables, placés le long du bord d’at-
taque d’une aile, qui permettent de détacher la glace de la surface lorsqu’ils sont gonflés.
Puis, lorsque la glace est retirée, les boudins reprennent leurs formes initiales. Ce système
n’est installé que sur les petits avions, alors que la majorité des avions actuels sont équipés
d’un système de dégivrage par injection d’air chaud au niveau du bord d’attaque. Cet air
chaud est prélevé au niveau du moteur entres les compresseurs basse et haute pression
(Figure 1.4).

FIGURE 1.4 – Gauche : système de boudins gonflables. Droite : injection d’air d’air chaud au niveau
du bord d’attaque.

1.1.2 Réglementation aérienne

L’EASA (European Aviation Safety Agency) et la FAA (Federal Aviation Admnisitration),
respectivement en Europe et aux États-Unis, sont les agences qui définissent les régle-
mentations aériennes. Nous allons ici nous intéresser aux réglementations spécifiques
liées au givrage. Ces réglementations sont principalement définies dans les Appendix C,
O, D et P [3].
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Appendix C

Les premières réglementations liées au risque de givrage sont apparues dans les an-
nées 1950. La règlementation 14 CFR 20 Appendix C7 est utilisée depuis 1964 et englobe
la grande majorité des conditions givrantes pour des gouttes ayant des diamètres infé-
rieurs à 50 µm. Les conditions givrantes y sont définies pour des gouttes ayant un MVD
(diamètre volumique moyen) de 40 µm en conditions continues (stratiformes) et jusqu’à
50 µm pour des conditions intermittentes (cumuliformes).

Appendix O

Suite à l’accident d’un ATR-72 de la compagnie American Eagle en octobre 1994, les
certifications aériennes liées au risque de givrage ont évoluées. En effet, l’enquête a dé-
terminé que la présence de SLD était responsable de cet accident. L’appendix O définit
précisément les caractéristiques des nuages givrants en fonctions de la taille des gouttes.

Appendix D/P

Suite à l’accident du vol Rio-Paris en 2009 sur un airbus A330 de la compagnie Air
France, mettant en cause la présence de cristaux de glace dans les sondes Pitot, les ré-
glementations aériennes ont de nouveau été étendues. Cette nouvelle annexe définit la
réglementation liée à la présence de cristaux de glace et de phases mixtes.

Pour résumer les réglementations actuelles comporte :

— 14 CFR 20, Appendix C (FAA)

— Gouttes surfondues ayant des diamètres compris entre 15 µm et 50 µm

— Température comprise entre 0 °C et −30 °C

— 14 CFR 25, Appendix O (FAA)

— SLD

— Pluies givrantes (pour des gouttes ayant un diamètre supérieur à 500 µm) et
bruines givrantes (pour des gouttes ayant un diamètre compris en 100 µm et
500 µm)

— Taille des gouttes jusqu’à 2 mm de diamètre avec une proportion de goutte de
diamètre supérieur à 1 mm représentant 10% de la masse totale des gouttes.

— 14 CFR 33, Appendix D (FAA) et CS 25, Appendix P (EASA)

— Conditions glacées (cristaux de glace) en phase mixte

— Température jusqu’à −60 °C

Les constructeurs aéronautiques doivent maintenant certifier les équipements de pro-
tections et de lutte pour l’ensemble des conditions givrantes en vigueur. Pour certifier les
aéronefs, différents essais doivent être réalisés.

1.1.3 Certification en conditions aéronautiques givrantes

Les essais liés à la certification peuvent être réalisés lors d’essais soit au sol, soit en vol.
Les essais en vol sont souvent dangereux et très onéreux. Désormais, avec l’émergence
d’un grand nombre de souffleries givrantes (IW T pour Icing Wind Tunnel), il est possible
de recréer un grand nombre de conditions givrantes et donc de réaliser davantage de tests
normatifs.
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1.1.3.1 Essais au sol

Deux types de souffleries givrantes existent : celle visant à recréer les conditions aé-
ronautiques givrantes d’un avion en vol (vitesse de l’air de plus de 200 m.s−1 et condi-
tions givrantes) et celles visant à recréer les conditions physiques rencontrées dans les
nuages. Ne seront mentionnés ici que les essais visant à recréer les conditions aéronau-
tiques givrantes rencontrées par un avion en vol. Lorsqu’un avion vol à son altitude de
croisière, celui-ci se déplace à une vitesse supérieure à 150 m.s−1 dans un environnement
à une température inférieure à −40 °C. Les vitesses des écoulements d’air générées par
les souffleries givrantes varient en fonction de la géométrie du convergent, des condi-
tions reproduites ainsi que des essais qui doivent y être réalisés. L’injection des gouttes
d’eau est, dans la majorité des cas, réalisée par une rampes de buses générant un spray de
gouttes polydispersées en tailles. Les gouttes sont généralement injectées à température
ambiante (Tamb ≈ 20 °C) et à des vitesses nettement plus faibles que celles de l’écou-
lement d’air. Elles sont ainsi refroidies et accélérées durant leurs temps de vol dans la
soufflerie. Ce type de soufflerie permet donc la certification d’aéronefs au risque de gi-
vrage. L’une des plus grandes est celle de la Nasa Glenn Research Center aux USA (Figure
1.5). Cette soufflerie peut générer des nuages de gouttes surfondues ayant un diamètre
volumique moyen de 275 µm, une vitesse d’air jusque 150 m.s−1 et des température d’air
pouvant avoisiner −35 °C. Les dimensions de la veine d’essais sont de 2 mètres de hau-
teur, 3 mètres de largeur et 6 mètres de longueur, permettant ainsi de réaliser des tests sur
des parties d’avion ou des modèles réduit d’aéronefs.

FIGURE 1.5 – Photographies de l’intérieur de la soufflerie de la Nasa Glenn Research Center.
L’image de gauche représente un essai d’accrétion de givre sur le bord d’attaque d’une aile d’avion
et celle de droite un essai réalisé sur une maquette d’avion.

Il existe un grand nombre de souffleries givrantes à travers le monde (Russie, États-
Unis, Italie, Autriche, Canada, France, ...). En France, la DGA dispose d’une soufflerie gi-
vrante appelée PAG (Petite Anneau Givrant) présenté sur la Figure 1.6 permettant de réa-
liser dans la majorité des cas des essais sur des sondes de givrage. La veine d’essais a une
section de 40× 40 cm2 et permet de recréer un écoulement d’air jusque −40 °C et des
vitesses jusque 200 m.s−1 avec une humidité contrôlable. L’ONERA à achever la construc-
tion d’une soufflerie verticale d’une hauteur de 15 m. Les principales limitations, concer-
nant la caractérisation des conditions expérimentales des souffleries givrantes, portent
sur le contrôle de la phase liquide. La génération de gouttes ayant des diamètres supé-
rieurs à 200 µm, ainsi que la génération d’un environnement froid, sont parfaitement
maîtrisés. L’un des principaux verrous porte sur la mesure de la température des gouttes
dans la veine d’essais. En effet, les gouttes étant injectées à une température proche de 20
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°C, elles sont refroidies par l’écoulement froid durant un temps de séjour très bref du fait
de la vitesse de l’air élevée. Pour le cas des SLD , la question de la température des gouttes
dans la zone d’essais est essentielle afin de pouvoir certifier la représentativité des condi-
tions recrées par comparaison aux cas réels. En effet, en haute altitude, les gouttes sont
à l’équilibre thermique avec l’air ambiant et il semble plus difficile d’assurer cette condi-
tion dans les IW T . Malheureusement, il n’existe à ce jour aucune technique de mesure
permettant de répondre à ces questions. En effet, la mise en place de techniques de me-
sure non-intrusives pour la mesure de température, de tailles et la caractérisation de l’état
(i.e. liquide/solide) en conditions givrantes reste un réel défi. Récemment (entre 2015 et
2019), le projet NUAGE (Nouveaux oUtils pour la cAractérisation aéroautiques GivrantEs)
financé dans le cadre du programme ASTRID (financement DGA et pilotage par l’Agence
Nationale de la Recherche, ANR) a permis de développer différentes techniques optiques
capable de caractériser des gouttes surfondues (tailles cristaux, température, état et com-
position).

FIGURE 1.6 – Schéma du PAG de la DGA Essais Propulseurs

1.1.3.2 Essais en vol

Lorsqu’un aéronef a passé les étapes de certifications en soufflerie givrantes et/ou
par simulation simulations numériques, des essais peuvent être réalisés en conditions
givrantes naturelles. Pour cela, l’aéronef à certifier est instrumenté pour connaître pré-
cisément les types de conditions givrantes rencontrées. Ce type de certification est dan-
gereux et surtout très onéreux. En effet, dans la majorité des cas, pour un temps de vols
de 85 h seulement, 20 h se trouvent en conditions givrantes [2]. Pour pallier à ces pro-
blèmes, certains constructeurs aéronautiques ont recours à des essais en vol avec création
de conditions givrantes. L’avion à certifier vole derrière un avion qui génère des sprays
de gouttes dans son sillage (Figure 1.7). Ce principe permet de limiter le coût des essais
en vol. Comme dit précédemment, l’aéronef à certifier est équipé de sondes aéroportées
permettant de déterminer les conditions rencontrées en vol (température et tailles des
gouttes). Ces capteurs proviennent, pour la plupart, de dispositifs utilisés pour étudier la
micro-physique des nuages.
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FIGURE 1.7 – Essais en vol de certification aux conditions givrantes.

1.2 Objectifs de la thèse

L’objectif principal de la thèse porte sur le développement de diagnostics optique pour
la caractérisation de gouttes surfondues en écoulement dans une atmosphère à tempé-
rature négative ou dans des conditions d’impact sur un substrat solide sous-refroidi. Plus
particulièrement, ils contribuent au développement de diagnostics optique pour la me-
sure de la température et la détermination de l’état d’un liquide surfondu ainsi que pour
la caractérisation du phénomène de solidification dans une goutte. Ces travaux de thèse
s’intègrent en partie au sein du projet NUAGE, ayant pour objectif la mise en place de
diagnostics non-intrusifs pour l’étude de SLD en conditions aéronautiques givrantes.
L’ensemble de ces travaux ont été réalisé au LEMTA au sein de l’opération scientifique
«Transferts dans les Fluides »spécialisée dans le développement de diagnostics optiques
permettant la caractérisation fine de transferts thermiques entre des gouttes et leurs en-
vironnement, notamment en utilisant la Fluorescence Induite par Laser (LIF). Cette tech-
nique a principalement été utilisée pour caractériser la température et la composition
de gouttes en conditions «chaud » : gouttes en évaporation ou en impact sur des parois
surchauffées.

Dans le chapitre deux, nous aborderons les aspects théoriques des phénomènes de
surfusion et de nucléation de l’eau. Un intérêt particulier sera porté à la physique mise
en jeu lors de l’impact d’une goutte sur une paroi sous-refroidie afin d’appréhender les
modèles qui seront développés dans le chapitre 5 de la thèse. Nous finirons par dresser
un état de l’art des différents types de diagnostics non-intrusifs appliqués à la mesure de
température et à la détermination de l’état de gouttes surfondues.

Le chapitre trois sera focalisé sur le développement et la mise en place de la technique
de LIF pour la caractérisation de gouttes surfondues. Nous commencerons par nous inté-
resser au phénomène de fluorescence. L’application de la LIF pour la mesure de tempéra-
tures de goutte d’eau surfondues sera ensuite abordée. La technique sera ensuite étendue
à l’évaluation de la fraction de glace dans un milieu en cours de solidification, ceci per-
mettant en particulier de discriminer des gouttes liquide, solide ou présentant une phase
mixte (mélange liquide/glace).

Le chapitre quatre portera sur l’application de la nouvelle technique de fluorescence (tem-
pérature de goutte surfondue, estimation de la fraction de glace) sur des gouttes en écou-
lement. Pour cela, une étude sera réalisée pour des gouttes monodispersées avec des vi-
tesses de goutte pouvant atteindre 10 m.s−1. Enfin, l’utilisation de la technique pour des
mesures en conditions aéronautiques (vitesse jusque 200 m.s−1, température et humidité
relative de l’air contrôlées) givrantes sera présentée. La nouvelle méthode, appliquée à
l’étude d’un spray de gouttes polydispersées en taille dans une soufflerie givrante (IW T ),
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permettra d’aborder la question de la représentativité des conditions givrantes recrées
dans ce type d’installation.

Le cinquième chapitre portera sur l’étude de la solidification d’une goutte impactant un
substrat sous-refroidi. Afin d’analyser sur la dynamique de la solidification d’une goutte
impactante, une technique de mesure basée sur la fluorescence induite par plan laser
(PLIF) rapide permettant de visualiser la solidification dans la goutte a été développée.
Les résultats expérimentaux seront comparés à un modèle numérique 2D de propagation
du front de solidification.

Le sixième et dernier chapitre constitue la conclusion de ce document. Des perspectives
dans la continuité de cette thèse seront également proposées.
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2.1 Aspects théoriques du givrage

2.1.1 Le phénomène de surfusion

Lorsqu’un matériau se trouve à l’état liquide pour une température inférieure à sa
température de solidification (Tsol ), le liquide est alors dit surfondu. Il s’agit d’un phéno-
mène connu par les scientifiques depuis plusieurs décennies [1]. L’eau sera considérée
comme surfondue lorsqu’elle est liquide pour une température inférieure à 0 °C. Il est
possible, sous certaines conditions, d’observer de l’eau surfondues jusqu’à −42,6 °C [19].
En dessous de cette température, l’eau se solidifie instantanément. Comme les propriétés
thermophysiques de l’eau dépendent fortement de la température, celles-ci ont été lar-
gement caractérisées dans la littérature [4] [51] [57] [5] [40]. Lorsqu’un liquide se trouve à
une température inférieure à sa température de solidification, l’état stable de ce dernier
est en général la phase solide [1]. La surfusion représente donc un état métastable. Ainsi,
une certaine quantité d’énergie est nécessaire afin d’amorcer la solidification du liquide
et dépasser la barrière d’énergie libre de Gibbs.

2.1.2 La nucléation

La nucléation correspond à l’apparition d’un premier germe solide dans une phase
liquide [2]. La nucléation provient de l’agitation moléculaire ainsi que de la probabilité de
la création d’un cristal de glace de taille suffisante dans le liquide. L’agitation moléculaire
étant un phénomène stochastique, il en va de même pour l’apparition du germe solide.
Il est tout de même possible de modéliser le phénomène de nucléation par des outils
statistiques. Deux types de nucléation peuvent être distingués : la nucléation homogène
et la nucléation hétérogène.

— La nucléation homogène intervient dans un liquide pur (sans présence d’agents ex-
ternes favorisant la nucléation). Dans ce cas, l’agitation moléculaire seule peut per-
mettre la formation d’un agrégat de molécules permettant de dépasser la barrière
de Gibbs et donc d’initier le phénomène de nucléation.

— Il y a nucléation hétérogène lorsqu’une interface liquide/solide est présente, la par-
tie solide jouant ici le rôle d’agent de nucléation.

Dans la grande majorité des cas, le taux de nucléation homogène est inférieur au taux
de nucléation hétérogène. Cela signifie que pour une température donnée, un liquide en
état de surfusion en contact avec une surface solide aura une probabilité plus importante
de se solidifier qu’un liquide porté par une phase gazeuse [37] [53] [42] [45].

2.1.2.1 La nucléation homogène

Intéressons-nous tout d’abord au phénomène de nucléation homogène, phénomène
intervenant, notamment en haute atmosphère, lorsqu’une goutte est en suspension dans
l’air. L’énergie libre de Gibbs de nucléation ∆G dans un volume de liquide surfondu re-
présente la différence entre l’énergie totale de la phase liquide et celle de la phase solide
comprenant le nucléus. Cette énergie correspond à celle nécessaire pour former l’inter-
face solide/liquide. L’énergie libre de Gibbs ∆G de formation d’un nucléus sphérique de
rayon R s’écrit [41] :

∆G =−4

3
π R3 ∆G f +4 π R2 σSL (2.1)
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avec ∆G f l’énergie de fusion par unité de volume et σSL l’énergie interfaciale entre les
phases liquide et solide. Si l’on fait l’hypothèse que les capacités thermiques des phases
liquide et solide sont constantes avec la température, il est possible d’exprimer ∆G f par
[41] :

∆G f =
L ∆T

Tsol
(2.2)

avec, L la chaleur latente de solidification par unité de volume et∆T le degré de surfusion
de la phase liquide, c’est-à-dire la différence entre la température de solidification du li-
quide et sa température pour T < Tsol . En fixant comme constant les valeurs de σSL , L, T
et Tsol , il est possible de représenter l’évolution de l’énergie libre de Gibbs en fonction du
rayon du germe solide R. La Figure 2.1 présente l’évolution de ∆G en fonction du rayon
du germe solide créé : ∆G atteint un maximum pour un rayon critique qui sera noté R∗.

Δ
𝐺

𝑅
𝑅∗

∝ 𝑅ଶ

∝ −𝑅ଷ

Δ
𝐺
∗

FIGURE 2.1 – Évolution de l’énergie libre de Gibbs en fonction du rayon du germe solide

En partant du principe que tout système tend à minimiser son énergie, il est possible de
déterminer deux cas en fonction du rayon de germe solide :

— Si R < R∗, le système tend vers une dissolution du germe solide et l’état stable sera
liquide.

— Si R > R∗ la nucléation peut débuter car l’état stable conduira à une augmentation
du rayon R du germe solide.

Il est possible de déterminer le rayon critique R∗ en dérivant l’équation 2.1 :

d(∆G)

dR
= 0 =⇒ R∗ = 2 σSL

∆G f
(2.3)

Il est intéressant, dans le cas de l’eau surfondue, de connaître l’effet de la température sur
la valeur de R∗. D’après l’équation 2.2, il est possible d’obtenir une expression de R∗ en
fonction du degré de surfusion du liquide :

R∗ =
(

2 σSL Tsol

L

)
1

∆T
(2.4)

D’après l’équation 2.4, la valeur du rayon critique conduisant à la nucléation au sein du
liquide est inversement proportionnelle au degré de surfusion de ce dernier. Cela signifie
que la probabilité de nucléation dans un liquide augmente avec son degré de surfusion.
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2.1.2.2 La nucléation hétérogène

Dans le cas du phénomène de givrage, des gouttes d’eau surfondues impactent une
surface à une température inférieure à 0 °C. Le phénomène de nucléation hétérogène
est donc le mécanisme prépondérant, puisque la nucléation hétérogène se produit dès-
lors qu’il y a présence d’une interface entre le liquide et une surface solide ou présence
d’impuretés, jouant le rôle d’agents nucléateurs, qui sont susceptibles de favoriser, ou au
contraire, de défavoriser le phénomène de nucléation. La Figure 2.2 représente schéma-
tiquement la formation d’un germe solide sphérique de rayon R et de volume VS dans
un liquide déposé sur une surface. Une interface solide/surface de section ASP se forme,
créant ainsi une contrainte de tension superficielleσSP . Cette interface se substitue à l’in-
terface entre le liquide et la surface ayant donc une section ALP = ASP et générant une
contrainte de tension superficiel σLP . Il est donc possible, en suivant la même démarche
que dans le cas de la nucléation homogène, de déterminer l’énergie libre de Gibbs dans
le cas hétérogène [41] :

Liquide

Solide

Paroi

𝜃

𝜎ௌ௅

𝜎௅௉𝜎ௌ௉

FIGURE 2.2 – Schéma de principe du phénomène de nucléation hétérogène

∆Ghet =−VS ∆G f + ASL σSL + ASP σLP (2.5)

Dans le cas de la nucléation hétérogène, l’angle de contact θ (Figure 2.2) représentant la
ligne où se rencontrent les phases liquide, solide et la surface (ligne triple) doit être pris
en compte dans le calcul de l’énergie interne. Il a été montré qu’à l’équilibre cet angle de
contact suis la loi de Young [51] :

θ = acos

(
σLP −σSP

σSL

)
(2.6)

Ceci de manière similaire à l’angle de contact définissant la mouillabilité d’une surface.
Cet angle peut aussi définir la capacité d’une surface à favoriser ou non le phénomène de
nucléation. Une surface ayant un angle de contact θ = 180° ne favorisera pas la nucléation
(analogue à une surface hydrophobe), alors qu’une surface avec un angle de contact de
θ = 0° favorisera fortement la formation de glace (analogue à une surface hydrophile). Il
est possible d’exprimer l’équation 2.5 en fonction d’un facteur de forme S(θ) [51] variant
entre [0 ; 1], exprimant la dépendance à l’angle de contact :

∆Ghet =
(
−4

3
π R3 ∆G f +4 π R2 σSL

)
S(θ) (2.7)

avec :

S(θ) = (1− cos(θ))2 (2+ cos(θ))

4
(2.8)
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Dans le cas limite ou S(θ) = 1, l’équation de l’énergie libre de Gibbs dans le cas de la nu-
cléation homogène est retrouvée, c’est à dire le cas d’une goutte sphérique sur une paroi
hydrophobe. Cela signifie que si l’angle de contact prend une valeur de 90°, la surface ne
favorise pas la formation de glace et l’énergie de tension superficielle entre la glace et la
surface est la même que celle entre le liquide et la surface. Pour des valeurs de S(θ) < 1,
l’énergie libre de Gibbs diminue, ce qui caractérise des conditions favorables au phéno-
mène de nucléation. En dérivant l’équation 2.7 en fonction du rayon du germe solide, il
est possible de déterminer le rayon critique R∗ de nucléation en fonction du degré de
surfusion du liquide :

R∗ =
(

2 σSL Tsol

L

)
1

∆T
(2.9)

Notons que les équations 2.4 et 2.9 sont identiques, ce qui signifie que la taille critique R∗

ne dépend pas de la nature de la surface. Il est cependant possible de calculer l’énergie
libre de Gibbs critique ∆G∗ pour R = R∗ :

∆G∗
het = S(θ) ∆G∗

hom (2.10)

Ainsi, l’énergie libre de Gibbs critique est donc pondérée par la valeur de S(θ). Pour S(θ) <
1, l’énergie critique ∆G∗ nécessaire pour initier la nucléation est donc moins importante
dans le cas hétérogène. Pour résumer, la nucléation aura tendance à se manifester pour
des degrés de surfusion moins importants dans le cas hétérogène.

Dans le cas limite ou θ tend vers 0 et donc S tend vers 0, l’énergie libre de Gibbs devient
nulle, ce qui signifie que la nucléation intervient immédiatement. Dans la réalité, ce cas
limite apparaît lorsque de la glace déjà présente sur la surface du substrat solide, jouant
le rôle d’agent nucléant, va provoquer spontanément la solidification.
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FIGURE 2.3 – Rapport entre le nombre de gouttes solides et le nombre de gouttes initiales en fonc-
tion du temps après impact pour différentes températures de surface pour une goutte à une tem-
pérature initiale de +20 °C B) et −15 °C A) pour un nombre de Weber de 140 [66].

La Figure 2.3 présente l’évolution du nombre de gouttes gelées relativement au nombre
de gouttes initiales N0 en fonction du temps pour différentes températures de goutte et
de surface dans le cas d’une goutte impactant à un nombre de Weber de 140 [66] obtenu,
à l’aide de mesure par ombroscopie. La Figure 2.3 B) représente des impacts réaliser avec
une température de goutte de +20 °C et La Figure 2.3 A) avec des gouttes surfondues à
une température de −15 °C. D’après l’équation 2.4, pour une température de substrat so-
lide donnée, la proportion de gouttes gelées doit être plus grande dans le cas de la goutte
surfondue. Ainsi, pour des températures de surfaces équivalentes, il est possible, pour
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un instant donné, de constater une augmentation du nombre de gouttes gelées. En effet,
pour une température du substrat solide de −19 °C, une proportion de 30% de gouttes
gelées est obtenue dans le cas d’une goutte à +20 °C, tandis qu’une proportion de 50%
est obtenue dans le cas de gouttes surfondues pour un temps après impact supérieur à 10
s. Ce constat peut être généralisé quel que soit la température du substrat illustrant ainsi
l’augmentation de la probabilité de solidification avec le degré de surfusion du liquide.

La nucléation étant un phénomène stochastique dépendant intrinsèquement de l’agi-
tation moléculaire, il est nécessaire de réaliser un grand nombre d’expériences pour obte-
nir un échantillon statistique convergent du phénomène stochastique étudié. La nucléa-
tion est un phénomène irréversible dès lors qu’un cristal de taille R > R∗ apparaît dans un
volume liquide. Ce processus dépend d’un grand nombre de paramètres initiaux comme
le volume du liquide [35], la température du liquide [66], la pureté de liquide [13] mais
aussi du temps [66]. Il est possible de déterminer un taux de nucléation en analysant la
nucléation d’un grand nombre de gouttes soumises aux mêmes conditions externes. Les
études peuvent se décomposer en deux catégories :

— L’étude de la solidification d’un grand nombre d’échantillons soumis aux même
conditions [34].

— L’étude d’un unique échantillon soumis périodiquement aux mêmes conditions [6]
[23] [70].

Deux types d’analyse des résultats peuvent être ensuite réalisés : une étude statistique et
une étude singulière [62]. La première a objectif de rendre compte de l’effet stochastique
dû à la temporalité du phénomène de nucléation. Elle permet de déterminer le taux de
nucléation pour les cas de température de substrat solide imposé ou de rampes de refroi-
dissement imposées. L’étude singulière est basée sur le principe que la nucléation est un
phénomène ne dépendant que de la température du liquide, ce qui ne permet que l’étude
du phénomène de nucléation homogène. L’étude statistique considère le temps comme le
paramètre fondamental. Il convient donc d’utiliser ce type de traitement pour l’étude de
phénomènes dynamiques comme l’impact de gouttes sur parois sous-refroidies. Notons
que dans la suite une paroi sera considérée comme sous-refroidie dès lors que sa tem-
pérature sera inférieure à la température de solidification de l’eau (Tsol = 0 °C). L’étude
singulière permet de déterminer la capacité d’un matériau à retarder ou favoriser le phé-
nomène de nucléation en analysant la température critique de nucléation.

2.1.2.3 Modèle statistique

L’étude statistique permet l’analyse d’expériences de nucléation homogène et hétéro-
gène. Considérons un échantillon composé de N0 gouttes de même volume Vg . La proba-
bilité de nucléation d’une goutte entre l’intervalle de temps [t +d t ] dépend du volume de
la goutte et du taux de nucléation de celle-ci. La probabilité de nucléation d’une goutte
Pnucl peut donc s’écrire en fonction du nombre de gouttes gelées NS(t ) à un instant t [1] :

Pnucl (Vg , t ) = NS(t )

N0
(2.11)

L’instant initial correspond au moment où toutes les gouttes sont liquides
(

NS (t )
N0

= 0
)
.

Dans le cas de la nucléation homogène, le nombre de gouttes gelées à un instant t+d t dé-
pend du nombre de gouttes gelées à l’instant t ainsi que du taux de nucléation homogène
d’une goutte (Jhom) à la température T :

NS(t +d t ) = NS(t )+ [N0 −NS(t )] Vg Jhom(T ) d t (2.12)
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Il est possible de normaliser l’équation précédente par le nombre initial de gouttes N0 qui
conduit à la probabilité de nucléation d’une goutte à l’instant t +d t :

Pnucl (Vg , t +d t ) = Pnucl (Vg , t )+ [1−Pnucl (Vg , t )] Vg Jhom(T ) d t (2.13)

soit encore :

Pnucl (Vg , t +d t ) = Pnucl (Vg , t )+ d

d t
Pnucl (Vg , t ) d t (2.14)

Le taux de goutte solide à un instant t est alors :

NS(t )

N0
= 1−e

(
−∫ t

0 Vg Jhom (T ) d t
)

(2.15)

Dans le cas où la température est maintenue constante, l’équation précédente se simpli-
fie :

NS(t )

N0
= 1−e(−Vg Jhom (T ) t) (2.16)

Il est possible de déterminer le nombre de gouttes liquides à un instant t en se servant de
l’équation précédente et se rappelant qu’à tout instant :

NS(t )+NL(t ) = N0 (2.17)

Expérimentalement, les expériences consistent bien souvent à refroidir un ensemble de
gouttes d’une température T0 à une température T∗ avec un gradient de température
dT
d t = Ṫ constant.

NS(t )

N0
= 1−e

(
−Vg

Ṫ

∫ T∗
T0

Jhom (T ) d t
)

(2.18)

Le taux de solidification (statistique) d’une goutte w a pour expression :

w =− 1

NL

d NL

d t
= Jhom Vg (2.19)

Ce taux de solidification dépend donc du volume des gouttes ainsi que du taux de nu-
cléation homogène d’une goutte. Également, dans ce type d’expériences, il est possible
de faire l’hypothèse que la probabilité de solidification d’une goutte est indépendante de
celle des autres gouttes de l’ensemble étudié [20]. Il est ainsi possible de modéliser la pro-
babilité de l’apparition de Nnu site de nucléation dans une goutte à un instant t , par une
loi du type Poisson :

P (Nnu , t ) = (Vg Jhom(T ))Nnu e(−Vg Jhom (T ))

Nnu !
(2.20)

Tout ce qui a été décrit précédemment vise à l’analyse de résultats dans le cas de la nu-
cléation homogène. Dans le cas de la nucléation hétérogène, la même approche peut être
utilisée. Le taux de gouttes solides formées à un instant t dépend maintenant du taux de
nucléation hétérogène Jhet et du volume d’une goutte.

NS(t )

N0
= 1−e(−Vg Jhet (T ) t) (2.21)

Et comme précédemment, dans le cas d’un refroidissement avec une rampe de tempéra-
ture constante, il est possible d’écrire :

NS(t )

N0
= 1−e

(
−Vg

Ṫ

∫ T∗
T0

Jhet (T ) d t
)

(2.22)
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FIGURE 2.4 – Décroissance de la proportion de gouttes liquides en fonction du temps après impact
pour différentes températures initiales de gouttes [51]

L’expérience réalisée par Schremb et al. [51] (Figure 2.4) représente l’évolution de la
proportion de gouttes liquides en fonction du temps après impact pour une goutte à
différentes températures initiales impactant un substrat solide à une température infé-
rieure à celle de solidification du liquide. Cet exemple permet d’illustrer la décroissance
du nombre de gouttes gelées en fonction du temps à une température donnée. Cette
décroissance est prévue par les équations 2.16 et 2.22 dans les cas des phénomènes de
nucléation homogène et hétérogène. Une décroissance du nombre de gouttes liquides
plus rapides au cours du temps, avec l’augmentation du degré de surfusion, peut égale-
ment être observée. Ce résultat est conforme à la théorie du phénomène de nucléation
et avait été observé sur la Figure 2.3. Une modélisation basée sur les équations 2.16 et
2.22 permet une détermination du taux de nucléation w en fonction de la température
des gouttes. Une augmentation du taux de nucléation est observée avec le degré de sur-
fusion. D’après l’équation 2.19, une dépendance du taux de nucléation au volume de la

FIGURE 2.5 – Évolutions de la décroissance du nombre de gouttes liquide au cours du temps pour
des gouttes ayant un volume de 4,93∗105 µm3 (a) et 2,87∗104 µm3 (b) [14].

goutte peut-être prédite. En effet, des expériences menées sur des gouttes de différents
volumes (Vg = 4,93∗105 µm3 et Vg = 2,87∗104 µm3) en lévitation acoustique dans un en-
vironnement froid ont permis de valider cette dépendance. Les gouttes n’étant en contact
avec aucun solide, le phénomène de nucléation rencontré est bien celui de nucléation ho-
mogène. La Figure 2.5 représente l’évolution du nombre de gouttes liquides en lévitation
acoustique dans de l’air à une température de−36,1 °C et pour les deux volumes de goutte
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différents. Un taux de nucléation de 1,5 s−1 est obtenu pour les gouttes de 49 µm de dia-
mètre et de 8,2∗10−2 s−1 pour des gouttes de 19 µm de diamètre. Le taux de nucléation
est donc quasi proportionnel avec le volume car il est dans cette exemple 16,5 fois plus
grand pour un volume 17,42 fois plus grand.

2.1.2.4 Modèle de nucléation singulière

L’analyse d’expérience par un modèle de nucléation singulière est réservée à l’étude
du phénomène de nucléation hétérogène. Ce type d’analyse est fortement utilisée pour la
caractérisation d’une surface destiner à favoriser ou non le phénomène de nucléation ou
encore pour caractériser l’effet d’un agent nucléant dissout dans un liquide sur la nucléa-
tion [67] [13] [71]. Il est possible de calculer une densité de nucléation ηsi dépendant de
la température du liquide [51]. Des recherches menées sur des données atmosphériques
ont permis de mettre en évidence la dépendance de ce paramètre avec la température du
liquide [68] : ηsi augmente lorsque le degré de surfusion du liquide augmente.

ηsi (∆T ) = η0e

(
∆T
τ0

)
(2.23)

Les paramètres η0 et τ0 sont des constantes. En se basant sur le fait que le nombre de
gouttes liquide à une température T suit une loi de type Poisson, il est possible d’écrire
que :

NL(∆T )

N0
= e(−ηsi (∆T ) Amoui ) (2.24)

L’équation précédente montre ainsi la décroissance du nombre de gouttes liquides avec
l’augmentation du degré de surfusion ou avec l’augmentation de l’interface liquide/solide.
Il est possible, à partir d’expériences, de déterminer le paramètres ηsi et donc de carac-
tériser l’effet de l’ajout d’un élément nucléant dans le liquide. La Figure 2.6 est issue de
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FIGURE 2.6 – A) évolution de la proportion de goutte sessile liquide déposés sur un substrat solide
en fonction de la température du substrat. B) évolution du taux de nucléation ηsi en fonction du
degré de surfusion obtenus à partir de la courbe de gauche [51]

résultats de travaux de Schremb et al. [51]. L’expérience consiste à refroidir un ensemble
de 148 gouttes sessiles de volume de 1 µL, déposées sur une surface en aluminium et su-
bissant un refroidissement de 5 °/s. Une diminution du nombre de gouttes liquides avec
l’augmentation du degré de surfusion peut être constatée (Figure 2.6 A)). Au vu de ces
résultats, il est possible de déterminer une température critique de nucléation, lorsque
la moitié des gouttes sont passées de l’état liquide à l’état solide. Ici, pour le cas d’une
surface en aluminium et des gouttes de 1 µL de volume, cette température critique est
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Tcr i =−23,4 °C. D’après l’équation 2.24, il est possible de déterminer l’évolution de ηsi en
fonction du degré de surfusion du liquide (Figure 2.6 B)). L’augmentation de ηsi avec la
température permet donc de caractériser la température critique de nucléation de l’eau
en contact avec une surface d’aluminium.

Dans le domaine de l’aviation, un intérêt particulier est porté sur la capacité d’une sur-
face à favoriser ou non le phénomène de nucléation. C’est donc pour cela que le modèle
de nucléation singulière est très utilisé pour aider à déterminer des matériaux réduisant
le phénomène d’accrétion de givre. L’utilisation de parois superhydrophobes permet de
retarder le phénomène de nucléation hétérogène en augmentant l’angle de contact θ. Ré-
cemment l’utilisation de surfaces nano-texturées a permis d’élaborer des matériaux per-
mettant de supprimer complètement le phénomène de nucléation [54]. La Figure 2.7 pré-
sente des expériences d’impact de gouttes surfondues sur une paroi sous-refroidie, dont
la nature du matériau la constituant est modifiée. Le but recherché est d’étudier l’effet de
l’angle de contact sur le taux de solidification d’une goutte surfondue à une température
de −18 °C impactant une paroi à une température de −15 °C. L’angle de contact varie de
60° (symbole gris) à 130° (symbole rouge) pour laquelle le taux de solidification est nulle.
L’intérêt de cette expérience est de mettre en avant un nouveau matériau nano-texturé, le
matériaux Janus (en rouge sur la Figure 2.7). Lorsque la goutte est en régime de rebond,
ce matériau permet de réduire considérablement les temps d’étalement et de contrac-
tion des gouttes surfondues impactant sur la paroi. Il en résulte une goutte en régime de
rebond, qui ne gèle pas.

Janus
Flat-P (PEGMA)
Particle-P (PEGMA)

Particle-P (PDMSMA)

Mixed (PEGMA+ PDMSMA)
Flat-P (PDMSMA)

𝑁
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଴

𝑡 𝑠

FIGURE 2.7 – Évolution temporelle du nombre de goutte liquide impactant une surface solide
constituée de matériaux différentes pour une température de -16 °C [54].

Dans le domaine des sports d’hiver, l’objectif est différent. Le but est de trouver des
agent nucléateurs qui, une fois dissous dans l’eau, permettront de favoriser le phéno-
mène de nucléation. L’élément glaçogène le plus utilisé est la bactérie Pseudomonas sy-
ringae [13] [71]. Cette bactérie permet d’augmenter la probabilité de nucléation de l’eau
pour des degrés de surfusion faible. La Figure 2.8 représente des expériences menées sur
des gouttes déposées sur une surface sous-refroidie en faisant varier la concentration de
Pseudomonas syringae.L’objectif ici est de mettre en évidence l’influence de la bactérie
sur la température de nucléation de l’eau. L’ajout de la molécule permet de passer d’une
température de nucléation de −19 °C à une température de nucléation de −2,3 °C. Cette
molécule est par exemple très utilisée pour la génération de neige artificielle.
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FIGURE 2.8 – Température de nucléation de l’eau en fonction de la concentration de Snomax
(Pseudomonas syringae) [13]

2.1.3 La solidification de l’eau

Le phénomène de nucléation est un phénomène irréversible qui se poursuit par la so-
lidification du liquide. La solidification complète du liquide peut débuter dès lors qu’un
cristal de glace de rayon supérieur au rayon critique apparaît dans le liquide. Deux types
de solidifications différentes peuvent être distinguées : la recalescence et la solidifica-
tion planaire. La recalescence se caractérise par la solidification d’un liquide surfondu qui
conduit à une déstabilisation du front de glace. Ce mode de solidification est caractérisé
par une remontée brutale de la température jusqu’à la température de solidification du li-
quide et par une solidification partielle du liquide. La solidification planaire d’un liquide
intervient lorsque la solidification se déroule à la température de solidification du liquide.
Ce mode de changement de phase se caractérise par un front de solidification plan et
stable. Ces deux types de solidification se déroulent généralement simultanément : la Fi-
gure 2.9 présente une expérience menée sur la solidification d’une goutte sessile [31] sur
un substrat solide à une température de −15 °C. Cette expérience permet de distinguer
les deux phases de solidification : la phase de recalescence s’étalant sur 2 ms et la solidifi-
cation planaire s’étalant sur 300 ms. Dans le cas de la solidification planaire, des modèles
permettant la détermination de l’évolution du front de solidification au cours du temps
existent et seront présentés ultérieurement.

FIGURE 2.9 – Solidification d’une goutte sessile a-d) phase de recalescence. e-h) front de solidifi-
cation plan. [31]
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2.1.3.1 La recalescence

Dans le cas de la solidification de métaux, le phénomène de recalescence, caractérisé
par l’apparition de dendrites solide dans le milieu solide est connu depuis plusieurs dé-
cennies. En effet, la forme des dendrites peut avoir une forte influence sur les propriétés
mécaniques du matériaux [41]. Le changement de phase d’un corps pur se déroule à la
température de solidification de ce dernier. Dans le cas de l’eau surfondue, le liquide doit
tout d’abord remonter à sa température de solidification. Le nombre de Stefan, représen-
tant le rapport entre la chaleur latente et la chaleur sensible dans un système à change-
ment de phase liquide/solide, est en général introduit. En supposant que le liquide s’élève
instantanément à sa température de solidification, le nombre de Stefan (St) représentera
aussi la fraction solide formée pendant la phase de recalescence. La fraction solide (χS)
formée lors de la phase de recalescence est donc donnée par :

χS = C pL ρL (Tsol −T )

ρS L
= CpL ρL ∆T

ρS L
= St

ρL

ρS
(2.25)

Cette formulation du problème a été utilisée dans de nombreux codes numériques afin
d’estimer la fraction de glace présente dans le matériau suite à la phase de recalescence
[17] [72] [24] [59] [16]. Afin de valider ce modèle, Hindmarsh et al. [29] ont réalisé des me-
sures d’Imagerie par Résonance Magnétique Nucléaire (IRMN) appliquées à des gouttes
surfondues. L’avantage de l’IRMN est de pouvoir relier directement la fraction de glace
dans le matériau au signal IRMN. La Figure 2.10 présente la fraction solide formée après
la phase de recalescence pour différents degrés de surfusion de l’eau. Une comparaison
entre les résultats expérimentaux et les résultats théoriques obtenus à l’aide de l’équation
2.25 est également présentée. Le modèle permet une bonne estimation de la fraction de

FIGURE 2.10 – Évolution de la fraction de glace en fonction du degré de surfusion avant recales-
cence [29].

glace pour des degrés de surfusion supérieur à 6 °C (c’est à dire pour des températures
d’eau inférieure à −6 °C). Notons par ailleurs que pour des degrés de surfusion de 10 °C,
une fraction de glace proche de 14% est prédite par la théorie. Dans la troposphère, les
gouttes peuvent se trouver à des températures jusque −40 °C, ce qui correspondrait, par
extrapolation des données précédentes, à une fraction de glace d’environ 48% après la
phase de recalescence.

De récents travaux menés par Schremb et al. ont permis de mettre en évidence les
différents modes de solidification. Par exemple, la Figure 2.11 A) présente les 5 modes de
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solidification de l’eau en fonction du degré de surfusion [52]. Cette étude a été menée sur
des gouttes d’eau déposées dans une cellule de Hele-Shaw qui est refroidie progressive-
ment. Les vitesses v f de front de solidification mesurées sont présentées à la Figure 2.11
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FIGURE 2.11 – A) différents modes de solidification de l’eau en fonction du degré de surfusion et B)
évolution de la vitesse du front de recalescence en fonction du degré de surfusion du liquide [52].

B). Pour de faibles degrés de surfusion (∆T < 4.7 °C), le front de solidification est plan
et stable. Le front de solidification se déplace de manière normale à la surface avec une
vitesse, proche de 0,001 m.s−1. Pour des degrés de surfusion compris entre 4,7 °C et 7,2
°C, le front de solidification est instable et la propagation de dendrites à des vitesses plus
importantes que précédemment (v f = 0,025 m.s−1) est constatée. Pour des degrés de sur-
fusion encore plus grands (7,2 ◦C <∆T < 9,9 ◦C ), un nombre plus important de dendrites
apparaissent dans le milieu liquide. Ces dendrites se déplacent à des vitesses de l’ordre de
0,04 m.s−1. Dans le cas de degrés de surfusion compris entre 9,9 °C et 12 °C, il est possible
d’observer l’apparition d’un réseau de dendrites dans le milieu. Dans ce cas, l’orienta-
tion des dendrites est aléatoire, ce qui conduit à une distribution hétérogène de la glace
dans le liquide. La vitesse de déplacement de ce front hétérogène est de l’ordre de 0,055
m.s−1. Enfin, pour des degrés de surfusion supérieurs à 12 °C, les dendrites sont toutes
parallèles entres elles, ce qui permet la formation d’une couche de glace homogène dans
l’espace après la phase de recalescence. L’ensemble des dendrites évoluent à une vitesse
supérieure à v f > 0,08 m.s−1.

2.1.3.2 Le modèle de Stefan

Le problème de Stefan est un modèle mathématique utilisé pour résoudre des pro-
blèmes de changement de phase avec une interface mobile. Il est donc possible d’appli-
quer ce modèle dans le cas de la solidification de l’eau [1]. Faisons dans un premier temps
l’hypothèse que la masse volumique de la phase liquide est égale à celle de la phase so-
lide (ρL = ρS). Deux types de problèmes de Stefan peuvent être rencontrés et résolus : le
problème de Stefan à une phase et celui à deux phases. Nous présenterons ici ces deux
problèmes.

Problème de Stefan à une phase

Le problème de Stefan à une phase est utilisé lorsque le champ thermique n’est résolu
que dans une seule phase (phase liquide), la température de la seconde étant considérée
constante et égale à la température de solidification. Ici, nous ne résoudrons donc l’équa-
tion de la chaleur que de la phase liquide et nous considérerons que la phase solide est
homogène et à une température constante égale à Tsol (Figure 2.12).
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FIGURE 2.12 – Champ de température dans la glace et le liquide dans le cas du problème de Stefan
à une phase.

Considérons un problème 1D composé d’un milieux semi-infinie Tsol ≤ x ≤ ∞ ini-
tialement liquide à une température T∞. Une température constante T∞ est imposée en
x = +∞ et une température T0 ≤ Tsol est imposés en x = 0 à t = 0. Notons L la chaleur
latente de changement d’état, X (t ) la position de l’interface liquide/solide à l’instante t .
Le problème consiste à trouver l’expression de T (x, t ) et X (t ) tel que [1] :

∂T

∂t
= DL

∂2T

∂x2
, x > X (t ) , t > 0 (zone l i qui de) (2.26)

avec DL la diffusivité thermique de la phase liquide. Le front de solidification est supposé
se propager à la température de solidification du liquide :

T (X (t ), t ) = Tsol t ≥ 0 (2.27)

De plus, nous supposerons que la glace se trouve à sa température de solidification :

T (x, t ) = Tsol x ≤ X (t ) (2.28)

La condition de Stefan à l’interface liquide/glace s’écrit à l’aide de la conservation du flux
conductif avec le flux de changement de phase :

−ρ L
∂X

∂t
= kS

∂T

∂x

∣∣∣∣
X (t )−

, t > 0 (2.29)

avec kS la conductivité thermique de la glace. Le milieu étant initialement liquide, il est
possible d’écrire que :

X (t = 0) = 0 (2.30)

La température en x = 0 est imposée et vaut :

T (0, t ) = T0 ≤ Tsol (2.31)

Ce problème se ramène à la résolution de l’équation transcendante en ζ suivante [1] :

e(ζ2) er f c(ζ) = StL

ζ
p
π

(2.32)

avec StL le nombre de Stefan de la phase liquide :

StL = CpL (Tsol −T∞)

L
(2.33)
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La position de l’interface liquide/solide au cours du temps est donc :

X (t ) = 2 ζ
√

DS t (2.34)

avec DS la diffusivité thermique de la phase solide. La vitesse du front de solidification v f

s’obtient donc par dérivation de la position de l’interface en fonction du temps.

v f =
d X (t )

d t
= ζ

√
DS

t
(2.35)

Ainsi, la vitesse du front de solidification est infinie à t = 0 et décroît avec le temps. De la
même manière, il est possible d’obtenir la température de la phase liquide par :

TL(x, t ) = T0 + (Tsol −T0)
er f c

(
x

2
p

DL t

)
er f c(ζ)

(2.36)

Cette équation n’étant valable que pour x > X (t ) et t > 0. Le problème de Stefan à une
phase ne résout donc que la température de la phase liquide, comme indiqué précédem-
ment. Intéressons-nous maintenant au cas du problème de Stefan à deux phases.

Problème de Stefan à deux phases

𝑋 𝑡

𝑇ஶ

𝑇଴

𝑇௦௢௟

Glace Liquide

𝑇 °𝐶

x 𝑚

FIGURE 2.13 – Champ de température dans la glace et le liquide dans le cas du problème de Stefan
à deux phases.

Dans le cas du problème de Stefan à deux phases, la chaleur latente de changement
de phase est dissipée dans les phases liquide et solide. La température de la phase solide
varie donc avec le temps. De la même manière que précédemment, on considère un mi-
lieux semi-infini 0 ≤ x ≤∞ liquide à l’instant initiale. À t = 0, une température T0 < Tsol

est imposée en x = 0 et une température T∞ > Tsol en x =+∞ (Figure 2.13). Nous consi-
dérerons, comme précédemment, que les masses volumiques des phases liquide et solide
sont égales. Le problème mathématique à résoudre est le suivant [1] :
Dans la phase liquide :

∂T

∂t
= DL

∂2T

∂x2
, x > X (t ) , t > 0 (2.37)

Dans la phase solide :
∂T

∂t
= DS

∂2T

∂x2
, 0 < x < X (t ) , t > 0 (2.38)
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Condition de Stefan :

−ρ L
∂X

∂t
=−kS

∂T

∂x

∣∣∣∣
X (t )−

+kL
∂T

∂x

∣∣∣∣
X (t )+

, t > 0 (2.39)

Condition initiales :

T (x,0) = T∞ > Tsol , x > 0 et X (0) = 0 (2.40)

Conditions aux limites :

T (0, t ) = T0 ≤ Tsol , T (∞, t ) = T∞ (2.41)

Comme précédemment, ce problème peut se ramener à une équation transcendante en
ζ de la forme :

StS

e(ζ2) er f (ζ)
+ StL

ν e(ν2 ζ2) er f c(ν ζ)
= ζpπ (2.42)

Avec ν=
√

DS
DL

la racine carrée du rapport des diffusivités thermiques des phase solide et
liquide et StI le nombre de Stefan de la phase solide définit ci-dessous :

StS = CpS (Tsol −T0)

L
(2.43)

De la même manière que précédemment, il est possible de déterminer la position de l’in-
terface liquide/solide au cours du temps.

X (t ) = 2 ζ
√

DS t (2.44)

Par dérivation de l’équation 2.44 par rapport au temps, une expression de la vitesse du
front de solidification peut être obtenue :

v f =
d X (t )

d t
= ζ

√
DS

t
(2.45)

La distribution de température dans les phase liquide et solide peuvent s’obtenir comme
suit :

TS(x, t ) = T0 + (Tsol −T0)
er f ( x

2
p
ζs t

)

er f (ζ)
, 0 < x < X (t ) t > 0 (2.46)

TL(x, t ) = T∞+ (Tsol −T∞)
er f c( x

2.
p
ζl .t

)

er f c(ν ζ)
, x > X (t ) t > 0 (2.47)

Notons également que les équations résolues ici sont valables pour le cas de la solidifica-
tion d’un liquide à une température égale à la température de solidification ainsi que pour
des masses volumiques des phases liquide et solide égales. Dans le cas de la surfusion, les
équations précédentes restent valables, mais il est nécessaire d’introduire une condition
supplémentaire pour amorcer le début de la solidification à un instant t donnée [1].
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2.1.3.3 Effet de la différence de densité

La modélisation du front de solidification par le problème de Stefan est basée selon
l’hypothèse d’égalité entre les masses volumiques des deux phases. En réalité, la masse
volumique de la phase liquide est supérieure à celle de la phase solide. Il en résulte une
dilatation volumique lors de la solidification. Cette augmentation de volume est de l’ordre
de 9%. La Figure 2.14 présente l’évolution de la hauteur d’une goutte en fonction du rayon
pour une expérience de solidification menée sur une goutte de volume initial de 20 µL
à une température de 20 °C et déposée sur une paroi à une température de −18,4 °C.
Une augmentation du volume de 9% est observée entre l’instant initial (goutte liquide)
et l’instant où la solidification est complète (t=11,7 s). Sur la Figure 2.9 (h), il est pos-

FIGURE 2.14 – Augmentation de volume d’une goutte après solidification. [74]

sible d’observer l’apparition d’une singularité à la fin de la solidification de la goutte. La
forme finale d’une goutte qui gèle sur une surface sous-refroidie a fait l’objet de nom-
breux travaux de recherche. Dans certains cas, une goutte d’eau déposée sur une plaque
sous-refroidie gèle et une "pointe" au sommet de la goutte apparaît comme l’illustre la fi-
gure 2.15 (A,B,C). Ce phénomène est tout à fait fascinant puisque la pointe apparaît dans
la partie supérieure de la goutte, zone correspondant à la fin de la phase de solidification.
De plus, la tension superficielle du liquide tend généralement à lisser tout type de singula-
rités sur des interfaces. La formation de la pointe est en fait due à la dilatation volumique
de l’eau lors de la solidification. En modélisant le front de solidification par un front pla-
naire, il est possible de reproduire la forme pointue de la goutte en fin de solidification [3]
[56]. Cependant, ces théories ne prédisent une singularité que lorsque le rapport entre les
densités solide et liquide est inférieur à 0,75. Dans le cas de l’eau, le rapport de densité
est de 0,92. Cette théorie ne permet donc pas d’expliquer l’apparition de goutte conique
dans le cas particulier de l’eau. Afin de résoudre ce problème, Marin et al [39] ont proposé
une explication du phénomène basée sur la géométrie du front de solidification : il a été
montré expérimentalement, et théoriquement, que le front de solidification développe
une forme sphérique qui se termine perpendiculairement à l’interface solide/air. La Fi-
gure 2.15 D) représente une expérience de solidification d’une goutte observée dans une
cellule de Hele-Shaw : il a été possible de mettre en évidence le caractère sphérique du
front de solidification. À l’aide de cette expérience, il est possible d’observer que le front
présente une forme convexe au début de la solidification, tandis qu’aux derniers instants,
la courbure est inversée vers une géométrie concave. Introduisons ici différents angles :
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FIGURE 2.15 – Observation de la "pointe" en fin de phase de solidification avec un angle de cône
α. L’expérience à été menée pour différents rapports d’aspect H/R et différentes températures
de surface T0. Cas A) α = 147 °,T0 = −34,4 °C et H/R = 4,96. Cas B) α = 141 °,T0 = −44,1 °C et
H/R = 1,16. Cas C) α = 139 °,T0 = −20,8 °C et H/R = 0,46. D) correspond au front de glace dans
une goutte observée dans une cellule de Hele-Shaw [39].

soit γ l’angle entre le front de solidification et le bord de la goutte (Figure 2.16) etα l’angle
du cône en fin de solidification (Figure 2.15 B)). Des calculs géométriques permettent de

𝑉ௗ

𝜃𝛾

Front de 
solidification

𝜙

Liquide

Glace

Substrat

𝑉௅

𝑧

0

𝑟(𝑧)

FIGURE 2.16 – Schéma indiquant les différentes grandeurs intervenant durant la solidification
d’une goutte d’eau

prédire l’angle de la pointe et sa formation pour tout rapport de densité. Cette théorie
est basée sur l’hypothèse selon laquelle la pointe est formée par un mécanisme quasi-
statique ainsi que par un front de solidification sphérique. En utilisant la conservation de
la masse, il est possible d’écrire que :

d

d z
(VL +ψVS) = 0 (2.48)

avec VL/S les volumes des parties liquide et solide,ψ le rapport de densité entre les phases
liquide et solide. Le volume total de liquide peut-être décomposé en une calotte sphé-
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rique d’angle θ et un volume inférieur Vd (Figure 2.16). Les volumes liquide et solide sont
donc :

VL = r 3 f (θ)+Vd , VS =−Vd +
∫ z

0
d z ′πr (z ′)2 (2.49)

avec r (z) le rayon local et θ(z) l’angle de la goutte gelée. La géométrie d’une calotte sphé-
rique permet d’établir :

f (θ) = π

3

(
2−3cos(θ)+ cos3(θ)

si n3(θ)

)
(2.50)

Afin de fermer le problème, une expression de Vd est nécessaire. Pour cela, il est possible
d’utiliser le fait que le front développe une forme sphérique avec un angle inférieur φ =
γ−θ de telle sorte que le volume inférieur est :

Vd = r 3 f (γ−θ) (2.51)

Il est ainsi possible en utilisant les équations précédentes de déterminer une équation
pour r (z). Au niveau de la singularité, θ suit la loi :

f (γ−θ)+ f (θ) =ψ
[

f (γ−θ)+ π

3
t an(θ)

]
(2.52)

Connaissant l’angle θ, il est possible, pour tout rapport de densité, de prédire l’angle α de
la pointe par :

α=π−2θ (2.53)

Afin de prédire l’angle α de la pointe, la connaissance des angles θ ou γ est primordiale.
Dans le cas de gouttes et de fronts de solidification sphériques, il est impossible de déter-
miner α par les méthodes usuelles d’ombroscopie. La Figure 2.17 présente le résultat de
mesure de l’angle γ dans le cas d’une expérience réalisée en cellule de Hele-Shaw. L’uti-
lisation d’une cellule de Hele-Shaw permet de mesurer de manière directe l’angle γ au
cours du temps. D’après ces expériences, un angle γ approximativement égal à 90° est

FIGURE 2.17 – Évolution de l’angle de contact à l’interface air/liquide/glace en fonction de la hau-
teur relative [39].

obtenu. À ce stade, l’idée est de fixer la valeur de γ. Le résultat central de cette analyse
est que, combinée avec le résultat selon lequel γ = 90°, l’équation 2.52 donne une pré-
diction de l’angle de la pointe des gouttes gelées selon une valeur unique de α = 131°.
Marin et al. [39] ont trouvé que cet angle vaut 139±8° dans le cas d’une goutte déposée
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FIGURE 2.18 – Évolution de la racine carré l’angle de contact γ (γ = α+θ) en fonction du temps
normalisé. L’ajustement des résultats expérimentaux par l’équation 2.54 est ajouté [74].

sur une surface sous-refroidie. Rappelons ici que cette théorie est basée sur l’hypothèse
d’une valeur d’angle γ constante égale à 90°. La théorie prédit donc une valeur d’angle
α égale à 131° quelles que soient les conditions de solidification. Récemment les travaux
menés par Zhang et al. [74] ont eu pour objectif de modéliser la déformation d’une goutte
durant sa solidification. Cette modélisation, contrairement aux travaux précédents, est
basée sur une variation de l’angle γ au niveau de l’interface triphasique. Il est nécessaire,
afin de modéliser l’évolution de la surface de la goutte, de déterminer au préalable une
loi de l’évolution de γ au cours du temps. Zhang et al. [74] propose une loi de ce type.
Afin de déterminer, l’évolution de la surface libre de la goutte, une loi d’évolution de γ est
proposée et validée par différentes expériences (Figure 2.18) :√

(γ)/θ0 =
{

0.4133(τ−0.83)2 +0.7153 , τ< 0.83)
0.4133(τ−0.83)2 +0.7153 , τ≥ 0.83)

(2.54)

La loi de variation de l’angle de contact à l’interface liquide/glace/air dépend donc du
temps de solidification adimensionnel τ (rapport entre le temps et le temps de fin de so-
lidification) et de l’angle de contact initial θ0 entre la goutte et la surface sous-refroidie.
Notons que les mesures d’angle ne sont pas directes : en effet, comme le montre la Figure

FIGURE 2.19 – Processus de solidification d’une goutte d’eau de 20 µL déposée sur une surface
sous-refroidie a −18,4 °C. Visualisation de la solidification par ombroscopie [74].

2.19, seules des mesures d’évolution du front de glace le long de la surface de manière di-
recte sont possibles par ombroscopie. L’utilisation de la loi de variation de γ permet donc
une modélisation complète de la forme d’une goutte durant le processus de solidification.
La Figure 2.14 présente une comparaison entre résultats expérimentaux et modélisation
de la solidification d’une goutte de 20 µL déposée sur une surface à −18,4 °C formant un
angle de contact de 78° avec cette dernière. Le modèle permet une bonne estimation de
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l’évolution de la surface air/goutte au cours du temps et il prédit donc avec une bonne
précision de α.

La différence de densité entre les phases liquides et solides peut entraîner, durant
la solidification, des mouvements internes de types convectifs importants du liquide et
peut, dans certains cas, intensifier les transferts de masse et de chaleur [1].

2.1.4 Impact de gouttes sur un substrat solide

Le comportement d’une goutte lors de son impact avec une paroi solide est un do-
maine très étudié dans la littérature, que ce soit pour un impact isotherme, sur une sur-
face chauffée ou sur une paroi sous-refroidie. Commençons par décrire les mécanismes
intervenant lors de l’impact d’une goutte sur une paroi en condition isotherme. Pour cela,
introduisons tout d’abord deux nombres adimensionnels :

Re = ρvd

µ
, W e = ρ v2 d

σ
(2.55)

avec v la vitesse de la goutte d sont diamètre, ρ et µ les masse volumique et viscosité
cinématique du liquide et σ la tension superficielle. Le nombre de Reynolds (Re) repré-
sente le rapport entres les forces d’inertie et les forces de dissipation visqueuse tandis
que le nombre de Weber (W e) exprime le rapport entre l’énergie cinétique incidente de
la goutte et les forces de cohésion de la goutte exprimée à travers σ. Afin de comprendre
le processus de givrage, il est nécessaire d’étudier le processus d’impact de goutte dans
le cas de paroi dont la température est inférieure à 0 °C. En effet, en conditions réelles,
les gouttes impactent sur les surfaces de l’aéronef à des températures inférieures à 0 °C
et à hautes vitesses (≥ 100m.s−1). Nous commencerons par nous intéresser au proces-
sus d’impact d’une goutte sur parois isothermes, puis sur parois sous-refroidies afin de
mettre en lumière les différences pouvant exister entre ces deux situations.

2.1.4.1 Impact d’une goutte sur une paroi isotherme

Les différentes étapes d’impact d’une goutte sur paroi à une température supérieure à
celle de solidification du liquide sont résumées sur la Figure 2.20. Lorsque la goutte entre

FIGURE 2.20 – Schéma des différentes phases d’impact d’une goutte sur une paroi solide (cas iso-
therme).

en contact avec le substrat solide à l’instant initial (t = 0 s), le point de contact subit une
décélération brusque jusqu’à une vitesse nulle. En conséquence, une forte augmentation
de la pression au niveau du point de contact provoque une onde de pression qui se pro-
page à travers la goutte liquide. Pendant cette période, le sommet de la goutte avance
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sans aucune perturbation sur sa vitesse initiale (phase cinématique). Ensuite, la visco-
sité du liquide entraîne une décélération de l’ensemble de la masse liquide. L’inertie de
l’impact entraîne ensuite une propagation radiale rapide d’un film mince liquide (appelé
"lamelle"). En raison des forces capillaires agissant sur le bord de la goutte, un bord pro-
noncé se forme autour de la lamelle appelé "bourrelet". Lorsque la somme de l’énergie de
surface de la goutte déformée et de l’énergie dissipée par le frottement visqueux pendant
l’étalement est égale à l’énergie cinétique initiale de la goutte, l’étalement de la goutte at-
teint son maximum. Le processus qui suit l’étalement dépend fortement de la mouillabi-
lité de la surface. La mouillabilité dépend de la morphologie et de la structure de la surface
et peut être caractérisée par l’angle de contact défini au niveau de la ligne de contact tri-
phasique (comme indiqué sur la dernière image de la Figure 2.20). Si une goutte impacte
sur une surface mouillante (θ < 90°), alors la phase de rétraction sera très courte et la sur-
face mouillée résiduelle sera grande. Dans le cas d’une surface hydrophobe (θ > 90°), la
phase de rétraction est longue et la surface mouillée résiduelle sera faible. Dans certains
cas, l’impact peut finir par une phase de rebond de la goutte sur la surface conduisant
ainsi a une surface mouillée résiduelle nulle. En fonction des conditions d’impact et de
la morphologie de la surface, divers phénomènes peuvent se produire, notamment des
phénomènes de splashing (éclatement) ou l’apparition de digitations sur le bord de la
goutte.

Il est possible de modéliser la phase d’étalement de la goutte pour des impacts avec
un nombre de Re > 25 et de W e > 2.5 [48]. On considère que dans ces configurations, la
phase d’étalement est dominée par l’inertie du liquide. La hauteur de la lamelle (hl am) au
centre (r = 0) peut être modélisée en fonction du diamètre initiale de la goutte dg et de sa
vitesse d’impact vg :

hl am(t ,r = 0) = dg − vg t (2.56)

Cette équation n’est valable que pour t < 0.7
(

dg

vg

)
. Pour des temps plus longs, il est pos-

sible de déterminer la vitesse radiale d’étalement ainsi que la hauteur de la lamelle au
point d’impact par :

vr (t ,r ) = r

(
dg

vg
τ+ t

)−1

hl am(t ,r = 0) = η dg

(
Vg

dg
t +τ

)−2

(2.57)

avec τ = 0,25 et η = 0.39 obtenus à l’aide de données expérimentales [48]. Lorsque t →
+∞, il est possible de déterminer l’épaisseur résiduelle de la lamelle :

hl am(t +∞,r = 0) = 0,79 dg Re− 2
5 (2.58)

La connaissance de la surface mouillée lors de l’impact d’une goutte sur une paroi solide
intéresse plusieurs secteurs applicatifs dont le secteur de l’aéronautique. Il est possible de
déterminer ce paramètre par :

Amoui ,max = dg
(
0,87 Re1/5 −0,4 Re2/5 Re−1/2) (2.59)

2.1.4.2 Impact sur une paroi sous-refroidie

Lorsque la température du substrat est inférieure à 0 °C, il est nécessaire de prendre
en compte les transferts thermiques entre la goutte et le substrat et il est possible que la
goutte se solidifie dès l’impact. Lors de l’impact, la température à l’interface liquide/substrat
devient instantanément égale à la température de contact. Cette température de contact
Tc dépend de la différence de température entre le liquide et la paroi ainsi que de leurs
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effusivités (e =√
k ρ C p) respectives. Si eL et eP désignent, respectivement l’effusivité du

liquide et du substrat solide, la température de contact est :

Tc =
Tg eL +TP eP

eP +eL
(2.60)

avec Tg la température de la goutte avant impact et TP la température du substrat. L’appa-
rition de cette température est accompagnée par le développement d’une couche limite
thermique dans le liquide. En négligeant le transfert de chaleur par convection dans le li-
quide, l’évolution temporelle de l’épaisseur de la couche limite thermique, hth , peut être
estimée par :

hth ≈p
e t (2.61)

Dans le cas où la température de contact Tc est inférieure à la température de solidifica-
tion du liquide, le phénomène de nucléation peut apparaître. Nous allons tout d’abord
considérer la dynamique d’impact d’une goutte sur paroi sous-refroidie sans solidifica-
tion.

Impact sans solidification

FIGURE 2.21 – Influence de la température de surface initiale sur le facteur d’étalement maximal
lors de l’impact d’une goutte de 2 mm de diamètre à une vitesse de 3 m.s−1 [52] et pour une tem-
pérature initiale de la goutte de 20 °C et −20 °C.

Dans le cas d’un impact de goutte sur une paroi sous-refroidie sans solidification,
deux cas différents peuvent être distingués : l’impact d’une goutte surfondue (T < 0 °C)
sur une paroi sous-refroidie et l’impact d’une goutte chaude (T > 0 °C) sur une paroi sous-
refroidie. L’unique différence entre ces deux cas, en absence de solidification à l’impact,
repose sur la différence de viscosité qui est liée à la température du liquide. Notons que
dans le second cas, la température du liquide impactant diminue jusqu’à devenir sur-
fondu durant la phase d’étalement. La viscosité de l’eau augmentant, lorsque la tempéra-
ture diminue, il s’en suivra une augmentation de l’énergie dissipée par les contraintes vis-
queuses. Cependant la dynamique d’étalement étant plus rapide que les transferts ther-
miques, l’augmentation de la viscosité est sans effet sur l’étalement et donc sur la surface
mouillée. Il en résulte ainsi une phase d’étalement universelle, qui dépend très peu de
la température de la surface. La Figure 2.21 représente l’évolution du diamètre d’étale-
ment maximale (βmax = dmax/dg ) dans le cas de l’impact d’une goutte de diamètre de 2
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mm à une vitesse de 3 m.s−1 pour différentes températures de surface et deux tempéra-
tures initiales de goutte. Le facteur d’étalement maximal diminue d’environ 3% lorsque la
température de surface diminue de 40 °C et que la température de goutte est de +20 °C.
Dans les mêmes conditions, pour une température de goutte de −20 °C, une décroissance
de l’ordre de 7% est observée. Cette influence est néanmoins très faible en comparaison
à celle provenant de la différence de température initiale du liquide. En effet, pour une
même température de surface, il est possible d’observer une diminution de l’ordre de
20% pour une température initiale de liquide variant entre −20 °C et 20 °C.

La Figure 2.22 A) présente l’évolution de la surface mouillée obtenue par ombroscopie
en vue de dessus, en fonction du temps pour un impact de goutte sur une paroi d’alumi-
nium à une température de −20 °C et deux températures de goutte, l’une correspondant
à une goutte non-surfondue, l’autre surfondue. Il peut être observé, que quel que soit
la température initiale de la goutte, l’étalement maximal est atteint à t = 2,25 ms. Ce-
pendant les surfaces mouillées sont respectivement de 146,05 mm2 et 194,98 mm2 dans
le cas d’une goutte surfondue et non-surfondue, différence qui peut être expliquée par
une augmentation de la viscosité du liquide. Pour des conditions d’impacts similaires,
Schremb et al. [51], ont observé l’évolution du diamètre mouillé en fonction du temps
pour deux températures de substrat différentes et une température de goutte de 14,3 °C.
Les impacts sont réalisés sur une surface en aluminium, avec une incidence d’impact de
30° et une vitesse d’impact de goutte de 4,09 m.s−1. Les résultats sont présentés en Figure
2.22 B). Le diamètre maximal est atteint au même instant, quelle que soit la température
du substrat. Néanmoins, une différence notable est observée durant la phase de rétrac-
tion. En effet, la viscosité du liquide étant plus importante dans le cas d’un impact sur une
paroi sous-refroidie, la phase de rétraction est alors plus longue que pour un impact sur
une paroi à une température plus importante. La température pariétale joue donc un rôle

𝐴) 𝐵)

FIGURE 2.22 – A) évolution de la surface mouillés en fonction du temps lors de l’impact d’une
goutte sur une paroi à une température de −20 °C [66]. B) évolution de la surface mouillé en fonc-
tion du temps lors de l’impact d’une goutte à une température de 14,3 °C pour deux températures
de paroi différentes [51].

très important sur la dynamique d’étalement d’une goutte sur une paroi sous-refroidie.
La modélisation du phénomène d’impact dans le cas d’une goutte impactant une surface
sous-refroidie sans solidification est la même que celle d’un impact sur une paroi à une
température supérieure à celle de solidification du liquide. Lors de l’impact d’une goutte
sur une paroi sous-refroidie, les transferts thermiques entre la goutte et la paroi peuvent
diminuer la température de la goutte. Si la température de la goutte devient inférieure à sa
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température de solidification, la nucléation peut apparaître dans le liquide et le processus
de solidification peut s’amorcer.

Impact avec solidification

La dynamique d’impact conduisant à la solidification est totalement modifiée. En ef-
fet, la solidification fige la forme et la surface d’étalement de la goutte. Deux cas d’impact
avec solidification peuvent être distingués : l’impact d’une goutte sur une paroi préala-
blement recouverte d’une couche de glace et l’impact d’une goutte sur une paroi sèche.
Le phénomène de solidification, dans ce dernier cas, intervenant durant la phase d’étale-
ment la goutte.

Impact d’une goutte sur une paroi sèche

Lors de l’impact d’une goutte dont la température est initialement positive sur une
paroi sèche sous-refroidie, la solidification peut intervenir lorsque la température de la
goutte passe en dessous de sa température de solidification, ceci en lien avec le caractère
stochastique du phénomène de nucléation. Ainsi, la dynamique d’impact peut dépendre
de la formation de glace, susceptible de figer la forme de la goutte. La Figure 2.23 A) pré-
sente une vue de dessus de l’impact d’une goutte de température initiale de 20 °C sur
une paroi sous-refroidie à une température de −23 °C. Dans cet exemple, le premier site
de nucléation est observé 4 ms après l’impact et la surface de la goutte est bloquée au
maximum d’étalement de cette dernière. Dans le cas d’une goutte surfondue à une tem-
pérature initiale de −14,8 °C (Figure 2.23 B)) impactant une surface à une température de
−24,3 °C le premier site de nucléation apparaît 0,75 ms après le début de l’impact. Dans
ce cas, il est possible d’observer, à t = 3,5 ms, la présence de différents sites de nucléation
répartis aléatoirement dans le liquide. L’instant à partir duquel la nucléation apparaît est
une variable stochastique dépendant de différents paramètres tels que :

— La température du liquide et celle du substrat : en effet, la diminution de diminution
de la température du liquide se caractérise par une probabilité de nucléation plus
importante comme le montre la différence de comportement entres les résultats
des Figure 2.23 A) et B).

— Le nombre de Weber : une augmentation du nombre de W e se caractérise par une
augmentation du diamètre d’étalement de la goutte, qui se traduit par une aug-
mentation de la surface mouillée et ainsi à un accroissement de la probabilité de
nucléation.

Comme montré précédemment sur la Figure 2.3 La probabilité de solidification augmente
avec le temps quel que soit la température du substrat. L’augmentation de la température
de surface se caractérise par une augmentation du flux échangé entre la paroi et la goutte,
ce qui conduit à un refroidissement plus important de la goutte. Les travaux menés par
Wang et al. [66] ont porté sur la détermination de la forme de la goutte après solidification
en fonction de l’instant d’apparition de la nucléation. ces impact ont été réalisés pour une
goutte à une température initiale de 20 °C impactant un substrat solide à une température
de −24 °C pour un Weber d’impact de 141,85. Trois instants différents correspondant à
l’apparition du phénomène de nucléation peuvent être distingués (Figure 2.24) :

1. t < 30 ms : lorsque le processus de nucléation se déroule pour un instant inférieur
à 30 ms, la goutte reste figée à son étalement maximale. Dans ce cas, le front de
solidification se propage du bord vers le centre de la goutte (Figure 2.24 (a)).
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FIGURE 2.23 – Impact d’une goutte à une température initiale de A) 20 °C et B) −14,8 °C sur une
surface sous-refroidie à une température de A) −23 °C et B) −24,3 °C [66].

2. 30 ms < t < 600 ms : Lorsque la nucléation intervient après 30 ms, la goutte est au
repos d’un point de vue hydrodynamique. Ainsi, une faible épaisseur de la goutte est
surfondue du fait du transfert thermique entre la goutte et la paroi. La nucléation
se caractérise par la propagation de dendrites à la surface de la goutte qui dispa-
raissent graduellement avec le temps. Le front de solidification se propage ensuite
du bas vers le haut de goutte, avec un front sphérique (Figure 2.24 (b)).

3. t > 600 ms : Dans le cas où la nucléation interviens après 600 ms, l’ensemble de la
goutte est surfondue. Dans ce cas, les dendrites se propagent dans l’ensemble de la
goutte et le front de solidification planaire se déplace ensuite dans un milieu mixte
(mélange glace/liquide Figure 2.24 (c)).

FIGURE 2.24 – Représentation des différents mode de solidification d’une goutte à une tempéra-
ture initiale supérieur à la température de solidification du liquide impactant une surface sous-
refroidie [66]
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Les récents travaux de Thiévenaz et al. [60] ont porté sur l’étude de la solidification en
phase de rétraction de gouttes impactant une surface sous-refroidie en régime de rétrac-
tion. Ces travaux ont été menés pour des nombre de Weber supérieur à 160. La Figure 2.25
présente une séquence d’images de l’impact d’une goutte de 3.8 mm de diamètre à une
température initiale de 19 °C à une vitesse de 2,6 m.s−1 qui impacte une surface à une
température de −9 °C. Contrairement au cas présenté sur la Figure 2.23 [66], il existe ici
une phase de rétraction d’un film liquide subsistant sur la couche de glace. Cette rétrac-
tion se caractérise ainsi par un profil de glace en forme "d’œuf sur le plat". L’impact se
décompose comme suit :

— (a-c) l’étalement rapide de la goutte sur la surface se termine par l’apparition d’une
très fine couche de glace sur laquelle subsiste une couche d’eau liquide.

— (d-e) une période de repos durant laquelle la couche d’eau est presque statique, la
couche de glace se développant par échange thermique entre la goutte et la paroi.
L’angle de contact au niveau de la ligne triple diminue durant cette phase.

— (f-g) lorsque l’angle de contact atteint un seuil bas (environ 12 ° [60]), le film d’eau
se rétracte sur la couche de glace jusqu’à ce qu’il atteigne un état d’équilibre.

— (h) la dernière phase consiste en une solidification du liquide restant, conduisant à
un profil de glace final.

FIGURE 2.25 – (a)-(h) Impact d’une goutte de 3,8 mm diamètre à température ambiante sur une
surface de température −9 °C et pour une vitesse d’impact de 2.6 m.s−1. (i) Profil de hauteur de
glace de la goutte en fin de solidification [60]

Cette forme particulière de solidification est donc essentiellement due à l’existence d’une
phase de rétraction d’un film liquide sur une fine couche de glace. L’existence de dif-
férents modes de solidification, et donc de différentes formes de goutte finale, est es-
sentiellement liée au caractère stochastique du phénomène de nucléation. Il convient
donc, pour l’étude d’impact de gouttes sur une paroi sous-refroidie, de réaliser un grand
nombre d’expériences afin d’obtenir un échantillon représentatif du phénomène étudié.
L’étude de l’impact d’une goutte sur une paroi préalablement givrée permet de s’affran-
chir de ce caractère stochastique.
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Impact sur une paroi couverte d’une couche de glace

Il a été montré dans la section 2.1.2 que la présence de glace sur la surface d’impact
favorisait fortement le phénomène de nucléation. Lors de l’impact d’une goutte sur une
paroi couverte d’une couche de glace, l’existence préalable d’une interface liquide/glace
permet une solidification quasi-instantanée de la goutte sans passer par l’étape intermé-
diaire de surfusion. Si la température de contact est inférieure à la température de solidi-
fication du liquide, le changement d’état peut être initié immédiatement après le contact.
La formation de la nouvelle couche de glace ne commence pas sur un seul site de nu-
cléation mais sur toute la couche de glace initiale, c’est-à-dire sur la ligne de contact tri-
phasique mobile de la goutte. Cette ligne est caractérisée par le fait que le liquide s’étale
progressivement sur le substrat. Par conséquent, l’expansion radiale de la couche de glace
nouvellement formée et l’étalement de la goutte sont intrinsèquement liées. Ainsi, le rayon
de la couche de glace est égal au rayon d’étalement de la goutte à chaque instant. Par
conséquent, contrairement à l’impact d’une goutte sur un substrat sous-refroidi sec, l’éta-
lement radial de la couche de glace lors de l’impact sur une surface de glace dépend uni-
quement de l’étalement de la goutte. l’étalement ne dépend qu’indirectement des tempé-
ratures initiales et des propriétés thermiques. Les interactions mutuelles possibles entre
l’écoulement du fluide et la solidification lors de l’impact sont multiples :

1. La section d’écoulement dans la lamelle diminue avec l’épaisseur de la couche de
glace, ce qui peut ralentir l’amincissement de la lamelle.

2. La solidification peut dissiper de l’énergie cinétique en décélérant les molécules
d’eau du fait de leur fixation sur l’interface solide-liquide.

3. Une contrainte de cisaillement élevée dans la couche limite de la goutte en étale-
ment peut entraîner la rupture des dendrites, et donc une diminution du taux de
croissance du nuage de dendrites.

4. Le flux de liquide tangentielle à l’interface solide/liquide peut augmenter le taux de
solidification en améliorant la mobilité des molécules qui viendront ensuite se fixer
à l’interface solide/liquide.

Contrairement au cas précèdent (paroi sèche), la solidification n’apparaît pas de ma-
nière, mais d’une manière spatialement homogène. Cette différence permet alors d’obte-
nir une parfaite reproductibilité des expériences. Dans la suite de ce travail, nous envisa-
gerons également ce type d’impact.

2.2 Diagnostics non-intrusifs appliqués à la caractérisation
du givrage

Comme nous l’avons vu précédemment le phénomène de nucléation est fortement
dépendant de son milieu. L’utilisation de techniques intrusives (utilisation de thermo-
couples par exemple) est donc fortement déconseillée. Par ailleurs, nous avons vu que
la caractérisation de gouttes surfondues évoluant dans une soufflerie givrante devient
incontournable dans un but de certification (Chapitre 1). Cette caractérisation doit per-
mettre d’accéder à la température et à la vitesse des gouttes surfondues, mais aussi à leur
état (i.e. liquide, solide ou mixte). Enfin, dans la section 2.1.2, nous avons vu que le phé-
nomène de nucléation dépendait fortement du degré de surfusion du liquide. Ce constat
renforce donc l’intérêt de mesurer la température des gouttes. Sera présenté ici un état
de l’art des techniques des mesures optiques capable de déterminer la température et la
composition (fraction liquide/solide) de gouttes surfondues.
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2.2.1 Mesure de température

Commençons par nous intéresser aux techniques de mesure permettant de mesurer la
température de gouttes surfondues. Pour chaque technique, nous présenterons les prin-
cipes de base puis les principales applications mettant en jeux des gouttes surfondues.

2.2.1.1 Thermographie infrarouge

La thermographie infrarouge est basée selon le principe que tout corps à une tempéra-
ture supérieure au zéro absolu émet un rayonnement électromagnétique. Dans la grande
majorité des applications de la thermographie infrarouge à un liquide, le rayonnement
infrarouge est majoritairement absorbé par le liquide. Cela conduit donc généralement
à une mesure de température très proche de la surface. Dans le cas de l’eau, l’utilisation
d’une caméra sensible dans le proche infrarouge (1.5 µm < λ< 5.5 µm) permet une me-
sure de température surfacique avec une profondeur de pénétration de 3 µm. La mesure
infrarouge est fortement dépendante de l’émissivité du matériau à caractériser et ainsi,
en l’absence d’information sur le matériau, une calibration in situ peut-être réalisée pour
permettre une mesure quantitative de température. L’intensité du signal infrarouge (Ii r )
est proportionnelle à la puissance quatrième de la température :

Ii r ∝ T 4 (2.62)

Le rayonnement d’un corps noir suit la loi de Wien qui montre une dépendance en tem-
pérature de la longueur d’onde d’émission maximale du corps noir. En effet, le proche in-
frarouge (λ < 5µm) sera utilisé pour la gamme des hautes températures tandis que pour
les faibles températures, le lointain infrarouge (λ> 7µm) est utilisé pour une optimisation
du signal. La thermographie infrarouge peut ainsi être utilisée pour la mesure de tempé-
rature de gouttes surfondues [38] [12] mais avec un flux photonique faible. La Figure 2.26
présente des mesure de températures par thermographie infrarouge d’une goutte initiale-
ment à une température de −3 °C impactant une surface à une température de 5 °C. Il est
intéressant de noter que la technique permet l’observation de l’échauffement de surface
durant le processus d’impact. La recalescence se caractérise par une remontée brutale
de la température du milieu jusqu’à celle de solidification du liquide. Ceci permet d’en-
visager l’utilisation de la thermographie afin de détecter la solidification de l’eau. La Fi-
gure 2.27 présente la visualisation du refroidissement de gouttes déposées sur une surface
sous-refroidie. La surface étant soumise à une rampe de température, il est possible d’ob-
server la solidification progressive des gouttes au cours du temps. Sur la seconde image,
une goutte à une température de 0 °C peut être observée tandis que l’ensemble des autres
gouttes se trouvent à une température de −10 °C. Cela signifie que la goutte qui se trouve
à 0 °C est passée de l’état liquide à l’état solide après la phase de recalescence. L’utili-
sation de la thermographie infrarouge est donc très intéressante pour la caractérisation
de la température de surface de goutte surfondue. Lors de la solidification de l’eau, il est
possible que l’émissivité du milieu change au cours du temps, cette modification pou-
vant engendrer d’importantes erreurs de mesure. La principale limite de la technique est
le caractère surfacique de la mesure de température et en particulier, dans le cas de me-
sures en soufflerie givrante, il est souvent plus intéressant d’obtenir des informations sur
la température volumique moyenne de la goutte.

2.2.1.2 Technique d’Arc-En-Ciel (AEC)

La réfractométrie d’arc-en-ciel est une technique de mesure d’indice de réfraction
d’un milieu qui peut aussi donner des informations sur la taille d’une goutte. Connaissant
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FIGURE 2.26 – Imagerie infrarouge de l’impact et du rebond total d’une goutte surfondue à une
température initiale de −3 °C sur une surface à +5 °C. La goutte à un diamètre de 1,5 mm et une
vitesse d’impact de 3,4 m.s−1 [38]

FIGURE 2.27 – Séquence d’images acquises par thermographie infrarouge de gouttes déposées sur
une surface soumise à une rampe de refroidissement. L’image la plus à gauche montre le début
d’une expérience avec toutes les gouttes liquides, et lorsque la surface se refroidie (vers la droite),
de plus en plus de gouttes sont gelées. La solidification est détectée lorsque la goutte se réchauffe
à 0 °C.[22].

la dépendance en température de l’indice de réfraction (n) d’un liquide, il est également
possible d’en déterminer sa température. La technique se décline en deux méthodes : la
réfractométrie d’arc-en-ciel standard, applicable à une goutte individuelle et la réfracto-
métrie d’arc-en-ciel globale qui peut s’appliquer à un nuage de gouttes .

Réfractométrie d’arc-en-ciel standard

Lorsqu’un laser éclaire une goutte supposée sphérique, la lumière incidente est diffu-
sée suivant différents modes correspondant aux interactions multiples (réflexion, réfrac-
tion, diffraction) à l’interface air/liquide de la goutte. La diffusion de la lumière est ca-
ractérisée par différents ordres p correspondant au nombre d’interaction entre un rayon
lumineux et l’interface liquide/air. Dans la technique d’arc-en-ciel, les rayons lumineux
tels que p = 2 sont considérés. L’accumulation des rayons dans cette région de l’espace
conduit à la formation d’interférences sous la forme d’un arc-en-ciel dit primaire (Figure
2.28). L’inversion de la figure d’arc-en-ciel permet d’obtenir le diamètre de la goutte et
l’indice de réfraction [30]. La complexité de la mesure, mais aussi sa fiabilité, réside juste-
ment dans le programme d’inversion [64] [69] [18]. La Figure 2.29 présente l’évolution de
l’indice de réfraction de l’eau en fonction de la température. Une ambiguïté sur la tem-
pérature de la goutte existe car la variation de l’indice de réfraction de l’eau n’est pas bi-
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FIGURE 2.28 – Interaction de la lumière avec une goutte sphérique [36]

jective avec la température, notamment au voisinage de 0 °C. De plus, dans la gamme
de température [−20 °C ; +20 °C], la sensibilité de l’indice de réfraction à la température
est très faible, une variation de température de −20 °C à +20 °C correspond à une varia-
tion de l’ordre de 0,2% de l’indice de réfraction, ce qui réduit fortement la précision de la
mesure. Il faut ajouter que la technique est fortement sensible à la sphéricité de la goutte
ainsi qu’aux gradients d’indices de réfraction qui peuvent être présents dans la goutte [21]
[49]. Un défaut de sphéricité de 1% engendre une erreur de mesure sur la température de
±40 °C [36]. La technique d’arc-en-ciel globale permet de s’affranchir des problèmes liés
à la sphéricité.

FIGURE 2.29 – Indice de réfraction de l’eau en fonction de la température. [50]

Réfractométrie d’arc-en-ciel globale

Cette technique est une extension de la techniques précédente appliquée aux sprays
[63]. La grande différence est de ne plus travailler sur le signal d’une goutte individuelle
mais sur celui résultant d’un ensemble de goutte (au moins 1000). L’hypothèse de base de
cette mesure réside dans la variation aléatoire des écarts à la sphéricité d’une goutte qui
globalement se compensent. Avec cette technique de mesure, l’erreur sur la température
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peut-être réduite à ±4 °C. De récents travaux ont été menés pour mesurer la température
de gouttes surfondues évoluant dans une soufflerie givrante par réfractométrie d’arc-en-
ciel globale [50], notamment sur des gouttes de diamètres compris entre 20 µm et 40 µm.
L’influence de la vitesse de l’air sur la température a été étudiée, ce qui a permis de mon-
trer qu’une augmentation de la vitesse de l’air entraînait une augmentation de la tempé-
rature des gouttes du fait d’une différence de temps de vol des gouttes dans la soufflerie
givrante. De plus, la capacité de la technique à détecter la présence de cristaux de glace a
été démontrée [50].

Néanmoins, l’application en soufflerie sur de grosses gouttes (SLD), peut conduire à
des mesures erronées du fait d’écarts à la sphéricité corrélées à la vitesse principale de
l’écoulement.

2.2.1.3 La spectroscopie Raman

La spectroscopie Raman est une technique très utilisée pour la détermination de la
composition chimique d’un milieu ou pour parfois la mesure de température d’un fluide.
Le signal Raman résulte de la diffusion non-élastique de photons sur le nuage d’électrons
de la molécule à étudier [55], le caractère inélastique conduisant à un décalage spectrale
du rayonnement diffusé. Le décalage Raman dépend principalement de la nature de la
molécule tandis que la variation de l’intensité Raman dépend de la densité des molécules
dans le volume de mesure ou encore de la température [61]. L’intensité du signal Raman
est très faible, en comparaison par exemple avec une intensité de fluorescence, ce qui né-
cessite l’utilisation de lasers de fortes puissances ou fortement focalisés. Le signal Raman
dépend directement de la section d’absorption de la molécule. Dans la majorité des cas
elle ne dépasse pas les 10−30 cm2, alors que pour la fluorescence elle est de dix ordres de
grandeurs supérieures. La dépendance en température du signal Raman a été largement
utilisée pour la thermométrie et la mesure de composition chimique dans les gaz [65] ou
la détermination de la composition chimique de gouttes [11] [10] [58] [43]. La Figure 2.30
A) représente l’évolution de l’intensité de spectres Raman pour différentes température
d’eau. La majorité des expériences menées sur l’eau utilise la bande spectrale relative à
la liaison hydrogène car il s’agit de la bande la plus intense [43]. Le nombre de liaisons
hydrogène formées par les molécules d’eau diminuant lorsque la température augmente,
cette propriété permet de réaliser des mesures de température de l’eau. L’erreur de me-
sure réalisée par cette technique est de l’ordre de ±1 °C. Dans le cas de l’eau surfondue,

𝐴) 𝐵)

FIGURE 2.30 – A) intensité de spectres Raman en fonction de la température de l’eau. B) influence
de la solidification sur le spectre Raman. [15]
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la technique Raman a été utilisée pour des mesures de températures négatives [15] [73].
Entre +3 °C et −3 °C la variation du signal sur la bande spectrale de la liaison OH (autour
de 3200 cm−1) met en évidence la faisabilité d’une mesure en température négative. La
spectroscopie Raman est très sensible aux liaisons moléculaires et est donc sensible au
changement de phase de l’eau. Ce phénomène très étudié dans le cas de l’ébullition de
l’eau a été étendu au cas du processus de solidification. La Figure 2.30 B) présente l’évo-
lution du spectre Raman de l’eau en phase liquide ainsi qu’en phase solide. Une forte
variation du signal Raman autour de la bande OH est observée lors du changement de
phase de l’eau. Ainsi, l’utilisation d’un rapport entres les intensités mesurées sur deux
bandes permet de déterminer l’état de l’eau. La Figure 2.31 représente l’évolution du rap-

FIGURE 2.31 – Rapport du signal Raman mesuré sur sur deux bandes spectrales distinctes en fonc-
tion de la température de l’eau [15]

port entre les intensités mesurées sur deux bandes spectrales distinctes en fonction de la
température du milieu. On constate que le rapport varie brutalement lors du changement
de phase de l’eau pour atteindre une valeur quasi-constante à partir de −7 °C environ. La
variation du rapport autour de 0 °C indique le début de la solidification de l’eau et donc la
présence d’une phase solide dans le volume de mesure considéré. La mesure par spectro-
scopie Raman est donc une technique susceptible de caractériser l’eau surfondue mais
la littérature ne mentionne pas l’application de la technique à des gouttes surfondues en
écoulement. La principale difficulté de mise en œuvre de ce type de mesure réside dans
la faiblesse de l’intensité du signal émis, ce qui nécessite donc des temps d’acquisition
élevés. Néanmoins, la spectroscopie Raman permet la mesure de grandeurs volumiques,
contrairement à la thermographie infrarouge.

2.2.2 Caractérisation du changement de phase

De la même manière que pour le cas des techniques permettant la mesure de tempé-
rature, nous commencerons par présenter les principes de bases des techniques permet-
tant la discrimination de l’état d’un milieu (liquide ou solide) et nous finirons par présen-
ter les applications les plus importantes pour la caractérisation de gouttes surfondues.

2.2.2.1 Technique d’imagerie interférométrique en défaut de mise au point (ILIDS)

L’ILIDS (Interferometric Laser Imaging for Droplet Sizing) est une technique d’ima-
gerie en défaut de mise au point permettant la mesure de taille de particules en écoule-
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ment. La technique consiste à enregistrer sur un capteur CCD (caméra) les interférences
induites par les rayon réflechis et réfractés à l’intérieur d’une goutte en utilisant un sys-
tème optique de défaut de mise au point. Cette technique a été initialement utilisée pour
la caractérisation de particules sphériques pour des diamètres dans la gamme [50 µm -
500 µm]. Le principe de la technique de mesure, introduite pour la première fois par Kö-
nig et al. [33], est présenté sur la Figure 2.32. Elle consiste en l’analyse des interférences
et permet d’en déduire la taille de la particule à partir d’une relation linéaire entre le dia-
mètre d de la particule au nombre de franges d’interférence. La technique a été validée

FIGURE 2.32 – Gauche : principe optique de la technique de mesure ILIDS. Droite : exemple
d’image en défaut de mise au point d’une goutte d’eau liquide et gelée [44]

avec succès en conditions aéroportées [46]. De récents travaux menés par Brunel et al.
[42] [8] ont permis d’étendre l’utilisation de l’ILIDS pour la mesure de taille de particules
rugueuses, telles-que des gouttes d’eau contenant des cristaux de glace. La Figure 2.32
(droite) présente l’image d’une goutte en cours de solidification, contenant des cristaux
de glace goutte de gauche). Dans le cas d’une goutte liquide des franges d’interférences
sont observées en défaut de mise au point, alors que dans le cas de gouttes en cours de so-
lidification, des speckles sont observés, caractéristiques des phénomènes d’interférences
locales induit par des particules rugueuses. Il est possible, à partir d’une autocorrélation
2D de l’image en défaut de mise au point, d’estimer la forme du cristal générant la figure
de speckle observée. Comme différentes formes de particules rugueuses peuvent générer
une même figure de speckles. Afin de réduire le nombre de forme permettant de générer
d’une même image un dispositif permettant la mesure simultanée de deux vues diffé-
rentes d’une même particule a été mis en place (Figure 2.33) [9].

2.2.2.2 Spectroscopie par Imagerie de Résonance Nucléaire (IRMN)

La spectroscopie RMN est une technique exploitant les propriétés magnétiques d’un
atome. Lorsqu’un atome possédant un spin nucléaire est placé dans un champ magné-
tique, ce dernier peut absorber ce rayonnement et le restituer après un temps appelé
temps de relaxation. Nous allons ici nous intéresser seulement à la spectroscopie RMN
du proton 1H . L’imagerie par spectroscopie de résonance magnétique nucléaire (IRMN)
est une extension de la technique de spectroscopie pour obtenir une image résolue dans
l’espace. Dans le cas de la solidification de l’eau, le principe de la mesure est basé sur le fait
que le temps de relaxation de la phase solide est très court (quelques µs) devant celui de
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FIGURE 2.33 – Montage ILIDS permettant l’imagerie en défaut de mise au point selon deux vue
d’une particule de glace [9].

la phase liquide (quelques secondes). Le signal correspondant à un protons 1H de la glace
disparaîtra donc très rapidement tandis que celui de l’eau liquide persistera plusieurs se-
condes. L’application d’un gradient de champ magnétique (codant ainsi la position dans
l’espace) dans le dispositif RMN permettra d’identifier dans l’espace les protons issus de
la phase solide de ceux de la phase liquide. La décroissance temporelle du signal RMN
permet d’obtenir des informations sur le processus de solidification de l’eau et donc de
déterminer la fraction de glace dans le volume de mesure considéré. La difficulté porte
donc sur le choix du temps d’écho (temps à partir duquel la mesure est prise) permettant
de filtrer le signal résultant exclusivement de la phase liquide. Ce principe a été largement
utilisé pour étudier la solidification de fluides opaques [7], transparents [28] [26] [29] [27]
[25] ou encore la solidification de l’eau présente dans des fleurs [47] et des légumes [32].
Dans le cas de l’eau, la Figure 2.34 représente l’évolution du signal RMN en fonction du
temps pour une goutte en phase de recalescence. Il existe une phase durant laquelle le
signal est stable en fonction du temps (2 s < t < 15 s), correspondant à la présence d’une
phase liquide stable. S’en suit une chute brutale du signal (t = 15 s) d’environ 15 % de sa
valeur initiale essentiellement corrélée à la phase de recalescence du liquide. Pour finir,
une dernière phase pour t > 15 s est caractérisée par une décroissance du signal, syno-
nyme d’une diminution du nombre de protons présents dans la phase liquide. L’étude de
cette décroissance au cours du temps permet donc une mesure précise de l’évolution de
la fraction de glace présente dans le volume de mesure.
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FIGURE 2.34 – Évolution du signal RMN du proton, enregistré dans un volume de 4µL à une tem-
pérature initiale de −10 °C [28].
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3.1 Thermométrie par Fluorescence Induite par Laser

Il a été montré dans la section 2.2 que très peu de techniques de mesure non-intrusives
sont susceptibles d’être utilisées pour la caractérisation de l’eau surfondue. Ainsi, le dé-
veloppement d’une technique de mesure non-intrusive, permettant la caractérisation des
transferts de masse et de chaleurs dans un fluide surfondu, reste donc un véritable chal-
lenge pour les expérimentateurs. En effet, pour permettre la caractérisation de la tempé-
rature de gouttes surfondues, la technique de mesure choisie doit répondre à différents
critères :

1. Un temps de réponse court devant les transferts de masse et de chaleurs étudiés. Si
de plus on souhaite s’intéresser à des conditions aéronautiques (vitesse de goutte
pouvant atteindre 200 m.s−1), la technique doit disposer d’un temps de réponse
court.

2. Une bonne sensibilité en température sur la gamme ciblée, ici [−40 °C; +20 °C].

3. Une sensibilité de la technique au changement de phase qui pourrait, en plus de la
mesure de température, permettre une discrimination entre la phase liquide et la
phase solide.

4. Une technique la plus faiblement intrusive possible.

Afin de répondre à ces différents critères, nous verrons que la Fluorescence Induite par
Laser (LIF) semble une technique particulièrement bien appropriée. Pour cela, les prin-
cipales caractéristiques du phénomène de fluorescence seront présentées. Puis, seront
abordées les différentes étapes de développement d’une nouvelle chaîne de mesure par
LIF pour la mesure de températures inférieur à 0 °C appliquée à des gouttes d’eau. Nous
estimerons ensuite le potentiel de la technique pour la mesure de la fraction de glace,
en comparant et étalonnant les mesures obtenues par LIF avec des mesures réalisées en
spectroscopie Raman et par Imagerie par Résonance Magnétique Nucléaire.

3.1.1 Le phénomène de fluorescence

Avant de s’intéresser à la mesure de température par LIF, nous allons décrire de ma-
nière détaillée le phénomène de fluorescence. La fluorescence correspond à l’émission
spontanée de photons lors du retour à l’état fondamental de molécules se trouvant dans
un état préalablement excité. La molécule peut être placée dans un état excité de dif-
férentes manières : réactions chimiques, décharges ioniques, absorption d’un rayonne-
ment électromagnétique... Dans le cas de la LIF, l’excitation provient de l’absorption du
rayonnement lumineux issu d’un faisceau laser. L’utilisation d’un laser permet de par
son caractère monochromatique, d’accorder au mieux sa longueur d’onde sur une raie
d’absorption du spectre de la molécule et de plus possède une densité de flux lumineux
très élevée. La fluorescence est par nature polychromatique du fait des multiples états vi-
brationnels des molécules. Elle est affectée d’un décalage spectral de type Stokes, vers le
rouge, par rapport à la longueur d’onde incidente. Il s’agit d’une conséquence du principe
de Franck Condon (Figure 3.1). En effet, dès lors que la molécule est placée dans son état
excité, en général de type singulet, une relaxation vibrationnelle non radiative a lieu per-
mettant une transition de la molécule vers un état de plus basse énergie, correspondant à
une configuration géométrique stable. Notons que le temps d’absorption d’un photon par
une molécule est de l’ordre de la femtoseconde alors que la durée de vie d’un état excité
de fluorescence est de l’ordre de quelques nanosecondes. C’est ce qui explique l’état de
déséquilibre rencontré lorsqu’une molécule parvient à l’état excité. Les différents modes
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FIGURE 3.1 – Schéma des spectres d’absorption et d’émission d’une molécule fluorescente.

de désexcitation d’une molécule, résumés dans le diagramme de Jablonsky (Figure 3.2),
sont :

— L’émission spontanée de photons (fluorescence) correspondant à la désexcitation
vers l’état fondamentale par une émission d’un rayonnement électromagnétique.

— Les conversions internes (CI) correspondant aux transferts résonnant entre les ni-
veaux de l’état excité d’énergie comparable.

— La désexcitation collisionnelle (quenching) due aux collisions inélastiques entre les
molécules. Deux types de quenching peuvent être invoqués : le quenching dû aux
collisions avec les molécules composant la phase porteuse (et dans laquelle sont
dispersées les molécules fluorescentes) et aux collisions entre les molécules fluo-
rescentes elles-mêmes lorsque leurs concentrations est élevées en particulier (self-
quenching).

— Les conversions inter-systèmes (CIS), correspondant au passage à un état intermé-
diaire de type triplet, métastable, qui se désexcite ensuite soit par quenching ou
par émission spontanée. Cette dernière est plus connue sous le nom de phospho-
rescence. La phosphorescence est caractérisée par une durée de vie relativement
longue pouvant aller de la milliseconde à plusieurs minutes, voire quelques heures.

Notons que la durée de vie de l’état excité étant de quelques nanosecondes, dans le cas
de la fluorescence [19], il devrait être possible de caractériser des phénomènes rapides en
analysant le signal de fluorescence [8] [14].

3.1.2 Modèle à deux niveaux

Afin de décrire le phénomène de fluorescence, plaçons nous dans le cas de molécules
dissoutes dans un liquide en concentration très minoritaire. Considérons un système à
deux niveaux d’énergie : l’état fondamental et l’état excité (notés respectivement 1 et 2,
Figure 3.3) [16]. Notons N1 et N2 les populations de molécules dans l’état fondamental et
l’état excité à un instant t . La répartition de molécules dans les deux niveaux d’énergie
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FIGURE 3.2 – Diagramme de Jablonsky résumant les différents phénomènes photophysiques se
produisant lors de l’excitation d’une molécules photo-active par un rayonnement électromagné-
tique.

Absorption

𝑏ଵଶ

Émission stimulée

𝑏ଶଵ
Émission Spontanée

𝐴ଶଵ

Quenching

𝑄

État stable, 1

État excité, 2

FIGURE 3.3 – Diagramme d’énergie d’une molécule à deux niveaux représentant les différents
échanges photophysiques entre ceux-ci.

peut être déterminée à partir d’un bilan de population :

d N2

d t
=−d N1

d t
= N1 b12 −N2 (b21 + A21 +Q) (3.1)

b12 représente le taux de transition de l’état fondamental vers l’état excité. b21, A21 et Q re-
présentes les taux de désexcitation de l’état 2 vers 1 par émission spontanée et par désex-
citation collisionelle. Le taux de désactivation par émission stimulé étant généralement
très faible devant les autres modes de désexcitation, il est possible de négliger ce mode de
transfert. L’absorption est en générale proportionnelle au flux de photons excitateurs (en
régime linéaire). Ainsi, les coefficients b21 et b12 dépendent de l’irradiance spectrale du
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laser Il aser (W.m−2) à la fréquence des transitions :

b12 = B12 Iλ
Cλ

, b21 = B21 Iλ
Cλ

(3.2)

avec B12 = B21 les coefficients d’Einstein pour l’absorption et l’émission stimulée. Cλ re-
présente un facteur de conversion ayant les mêmes unités que Il aser . À l’instant initial,
l’ensemble des molécules se trouve dans l’état fondamental, ce qui correspond à N1 = N 0

1
et N2 = 0 la population des états à t = 0. A tout instant t , il y a conservation du nombre de
molécules :

N1 +N2 = N 0
1 (3.3)

Il est donc possible de modéliser l’évolution de la population dans l’état excité 1 par
l’équation cinétique :

d N2

d t
= b12 N 0

1 −N2
1

τ
, τ= (b12 + A21 +Q)−1 (3.4)

τ représente la durée de vie de l’état excité qui est de l’ordre de la nanoseconde. En consi-
dérant, que la durée d’excitation est grande devant τ (valable pour la grande majorité
des types d’excitation laser même impulsionnelles), il est possible d’estimer la popula-
tion dans l’état 2 par :

N2 = B12

A21 +Q

I f ,λ(
1+ Il aser

Isat

)N 0
1 (3.5)

avec Isat = A21+Q
B12+B21

Cλ l’intensité de la saturation de la fluorescence. En régime permanent
(t À τ), l’intensité de fluorescence à la longueur d’onde λ (I f λ) s’exprime par :

I f λ∝ A21 N2 = B12 φ(λ)
Iλ(

1+ Iλ
Isat

) N 0
1 (3.6)

φ(λ) représente le rendement quantique de fluorescence d’une molécule (φ(λ) = A21/(A21+
Q21)). Le signal de fluorescence collecté dans un volume Vc et détecté par un photo-
détecteur peut être exprimé par :

I f λ = Kopt
Ω

4π
ε φ(λ)

Iλ(
1+ Iλ

Isat

) Vc c0 (3.7)

Kopt représente l’efficacité de transmission des optiques de collection et des détecteurs
à une longueur d’onde donnée, Ω est l’angle solide de collection, c0 est la concentration
molaire en molécules fluorescentes et ε le coefficient d’absorption molaire des molécules
fluorescentes à la longueur d’onde du laser. Trois régimes de fluorescence peuvent donc
être distingués (Figure 3.4) :

— Pour Iλ ¿ Isat , le signal de fluorescence est proportionnel avec l’intensité laser in-
cidente (régime linéaire).

— Pour Iλ de l’ordre de Isat , le régime est partiellement saturé et l’intensité de fluores-
cence n’est plus linaire avec l’excitation laser.

— Pour Iλ > Isat , Le régime est dit saturé, ce qui signifie que le signal de fluorescence
ne dépend plus de l’intensité excitatrice.

La dépendance en température du signal de fluorescence provient de deux facteurs pré-
sent dans l’équation 3.7 :
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FIGURE 3.4 – Différents régimes de la fluorescence : évolution de l’intensité de fluorescence en
fonction de l’intensité de l’excitation laser.

1. La variation du rendement quantique de fluorescence avec la température, du fait
des phénomènes de quenching collisionnel qui tendent à réduire l’intensité de fluo-
rescence lorsque la température du milieu augmente.

2. La variation du coefficient d’absorption molaire avec la température du milieu, qui
est directement liée à la variation de la section efficace d’absorption de la molécule
avec la température.

Dans la suite, nous considérerons que le signal de fluorescence est en régime linéaire
puisqu’une source laser continue, de puissance modérée, sera utilisée.

3.1.3 Absorption et réabsorption

Afin de réaliser des mesures de fluorescence en régime linéaire, d’importantes pré-
cautions sont à prendre. En effet, l’intensité du signal de fluorescence collecté peut être
atténué par deux facteurs : i- absorption de l’intensité laser et ii- réabsorption du signal
de fluorescence par le milieu ensemencé en molécules fluorescentes. La première est liée
à l’absorption de l’intensité laser sur un chemin optique l1, la seconde correspond à la
réabsorption du signal de fluorescence, sur le chemin optique de collection du signal l2

(Figure 3.5). La relation entre l’intensité incidente I0 et l’intensité au point de mesure I0m

après un chemin optique l1 dans le milieu absorbant dont la concentration en molécules
absorbantes est c0 est donné par la loi de Beer-Lambert :

I0m = I0 e(−l1 ε(λl aser )) c0) (3.8)

Comme les spectres d’émission et d’absorption de la fluorescence se chevauchent, une
partie du signal de fluorescence émis au point de mesure peut être réabsorbée sur le che-
min optique l2 :

I f (λ) = Kopt c0 Vc φ(λ) I0m e(−l2 ε(λ) c0) (3.9)

Sous certaines conditions, l’équation précédente peut être simplifiée. Notamment quand
les phénomènes d’absorption de l’intensité incidente ou de réabsorption peuvent être né-
gligés. Par exemple, dans le cas du kiton red pour une concentration de 5×10−6mol .L−1,
ces phénomènes peuvent êtres négligés pour des chemins optiques inférieurs au milli-
mètre.
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FIGURE 3.5 – Schéma du principe d’absorption et de réabsorption du signal de fluorescence

3.1.4 Dépendance en température d’un colorant fluorescent dissout dans
un liquide

La thermodépendance est une propriété intrinsèque du colorant fluorescent (fluoro-
phore) utilisé et du solvant dans lequel il est dissout. Du fait des sensibilités potentielles
du coefficient d’absorption (section efficace) et du rendement quantique de fluorescence,
l’intensité de fluorescence peut augmenter ou diminuer avec la température ou encore ne
pas y être du tout sensible. Afin de quantifier la variation de signal de fluorescence avec
la température, Chaze et al. [7] ont introduit un coefficient de sensibilité s. Ce paramètre
est indépendant de la gamme de température et uniquement dépendant de la longueur
d’onde et de la molécule fluorescente utilisée. Soit I f le signal de fluorescence intégré sur
tout le spectre d’émission, alors s s’écrit :

s = 1

I f

d I f

dT
(3.10)

Notons, que s ne dépend pas de la température mais est dépendant de la longueur
d’onde considérée (s(λ)). Le signal de fluorescence I f ,λ, à une longueur d’onde λ donnée
et collectée par un dispositif optique, peut s’écrire dans les cas des phénomènes d’ab-
sorption et de réabsorption négligeables :

I f ,λ = Kopt ,λ c0 Vc I0 e(s(λ) T ) (3.11)

avec I0 l’excitation laser local, c0 la concentration en traceur fluorescent, Vc le volume
de collection et Kopt ,λ une constante dépendant du traceur et de la chaîne optique de
détection à une longueur d’onde donnée. La connaissances des paramètres Kopt ,λ et Vc

peut s’avérer difficile. Dans la pratique, il est nécessaire d’utiliser un signal de référence
I f ,λ,r e f à une température connue T0 pour permettre une mesure de température par LIF :

I f ,λ

I f ,λ,r e f
= e(T−T0) (3.12)

Cette prise de référence permet donc, dans certain cas, une mesure direct de la tempé-
rature du milieu. Notons aussi que dans la pratique le signal de fluorescence est détectée
sur une bande spectral d’une largeur de plusieurs nanomètres. Le terme "couleur" dans
la suite se référera à l’intégration du signal de fluorescence sur une bande spectral.
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3.2 Développement d’une chaîne LIF pour la caractérisa-
tion d’eau à température négative

Dans le cadre de l’utilisation de la LIF pour la mesure de température, l’objectif prin-
cipal est d’identifier des traceurs fluorescent ayant une sensibilité en température la plus
élevée possible. Il existe dans la littérature un très grand nombre d’étude sur la thermo-
sensibilité des traceurs fluorescent en solution aqueuse [9] [7]. L’ensemble de ces études
avait pour objectif l’utilisation de la LIF pour la mesure de température positive [12] [13]
[14] [5] [2] [5] [8] [7] [20] [18], c’est à dire dans des situations mettant en jeux des gouttes en
évaporation évoluant dans une atmosphère surchauffée ou dans une situation d’impact
sur des parois à hautes températures. Cependant, à notre connaissance, aucune étude
visant à la caractérisation de traceurs fluorescents pour son application à des gouttes
surfondues n’a été menée jusqu’à présent. Dans ces travaux, l’excitation laser des colo-
rants sera réalisée à l’aide d’une source laser continue dont la longueur d’onde corres-
pond à celle du laser Nd-Yag doublée (λ = 532nm) et ayant une distribution d’énergie
gaussienne. Dans une première étape, il faut donc sélectionner des traceurs susceptibles
d’absorber ce rayonnement laser. Puis, dans une seconde étape, l’étude de la thermosen-
sibilité de ces traceurs doit être réalisée afin de choisir le traceur optimal pour des mesures
à températures négatives.

3.2.1 Caractérisation des traceurs fluorescents

Afin de caractériser en température des traceurs fluorescents, la première étape consiste
à mesurer leurs spectres d’absorption en solution dans l’eau. Une étude non-exhaustive
de quelques colorants a été réalisée par Chaze et al. [6] à l’aide d’un spectromètre d’ab-
sorption (Varian Cary 500 UV-Vis NIR). Ces spectres, représentés sur la Figure 3.6, sont
normalisés par rapport à leur maximum d’absorption. Ils permettent une caractérisation
de l’efficacité d’absorption vis-à-vis du rayonnement laser à 532 nm par rapport à la posi-
tion du pic d’absorption. L’utilisation de la Rhodamine 6G permet l’obtention du meilleur
rendement car son maximum d’absorption se trouve très proche de 532 nm. Au contraire,
l’utilisation de la fluorescéine conduit à une faible efficacité (maximum d’absorption cen-
tré autour de 480 nm). La caractérisation de l’émission de fluorescence en fonction de la
température a ensuite été réalisée pour certains traceurs en vue de leurs utilisation pour
de l’eau surfondue. Pour cela un dispositif présenté sur la Figure 3.7 a été conçu : il s’agit
d’une cuve aux faces transparentes, de dimension 4 × 4 cm insérée entre deux échan-
geurs dans lequel un fluide caloporteur s’écoule (Julabo Thermal HL80). Le contrôle en
température du fluide caloporteur est assuré par un groupe froid (Lauda ®) permettant
d’atteindre des températures d’eau jusque −15 °C. Ainsi, le dispositif est muni de trois
accès optiques : deux en face à face pour le passage du faisceau laser et un troisième à
angle droit pour la mesure du signal de fluorescence. Un thermocouple (type K, diamètre
0,1 mm) est placé dans la cuve pour mesurer la température du fluide. Le faisceau laser
est placé au plus près de la paroi de la cuve pour minimiser la réabsorption (longueur
l2 Figure 3.12). L’étude a été réalisée pour quatre traceurs différents : la rhodamine B,
le kiton red, la rhodamine 560 et l’éosine Y (Eo), tous absorbant la longueur d’onde de
532 nm. Afin de mesurer le spectre de fluorescence, le signal est collecté perpendiculai-
rement au faisceau laser, sur toute l’ouverture numérique d’une fibre optique reliée à un
mini-spectromètre à réseau (StellarNet Inc. Black-Comet). Les spectres d’émission à diffé-
rentes températures normalisés par le maximum d’émission sont présentés sur la Figure
3.8. Trois types de comportements peuvent être observés :
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FIGURE 3.6 – Spectres d’absorption normalisés de différents colorants en solution aqueuse. FL :
Fluoroscein dissodium, FL 27 : Fluorescein 27, Rh560 : Rhodamine 560, Rh6G : Rhodamine 6G,
RhB : Rhodamine B, KR : Kitonred, Rh640 : Rhodamine 640, SRh640, Sulforhodamine 640. [6]

cuve

Échangeur supérieur

Échangeur inférieur

couvercle

laser

Accès optique

Spectromètre

Thermocouple

FIGURE 3.7 – Dispositif de refroidissement et d’étude du signal de fluorescence de l’eau contenu
dans une cuve.

— L’intensité de fluorescence augmente avec la température (rhodamine 560).

— L’intensité de fluorescence augmente lorsque la température décroît (kiton red, rhod-
maine B).

— L’intensité ne varie pas ou très peu avec la température (éosine).

Pour chaque traceur, sont ajoutée sur la Figure 3.8 l’évolution de la sensibilité (s, équation
3.11) en fonctions de la longueur d’onde. Certains traceurs, comme la rhodamine B ou le
kiton red, sont intéressants pour mesurer des températures dans la gamme [+10 ; −10] °C
car leurs sensibilités en température global est de l’ordre de −2,4 %/°C. Ces deux traceurs
ont été largement employés pour la mesure de température de goutte en évaporation[14].
Au contraire la rhodamine 560 varie très peu avec la température +0,8 %/°C.

Afin de mesurer la température d’un liquide par LIF, différentes méthodes peuvent
être envisagées :

1. Technique à un seul colorant (1d) et une couleur (1c) appelée LIF1c1d.
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FIGURE 3.8 – Spectres normalisés par rapport au maximum d’émission à différentes températures
pour la rhodamine 560, l’éosine Y, Le kiton red et la rhodamine B. L’axe de droite représente l’évo-
lution de la sensibilité en fonction de la longueur d’onde.

2. Technique à un seul colorant (1d) et deux couleurs (2c) appelée LIF2c1d.

3. Technique à un deux colorants (2d) et deux couleurs (2c) appelée LIF2c2d.

3.2.2 Technique à un seul colorant et une couleur - LIF1c1d

D’après l’équation 3.11, le signal de fluorescence est dépendant de nombreux para-
mètres. En maintenant constante la concentration, en s’assurant d’un volume de mesure
et d’une intensité d’excitation laser invariables, une mesure de température est tout à fait
possible [17]. À l’inverse, en maintenant constant l’ensemble des paramètres exceptée la
concentration, une mesure de ce dernier paramètre est possible. Cependant, ce type de
mesure présente un certain nombres d’inconvénients :

— L’ensemble des paramètres de l’équation 3.11 doivent être contrôlé et maintenu
constant durant l’expérience.

— L’application de cette technique aux écoulement diphasique lorsqu’une interface
du type liquide/gaz déformable est présente est impossible car le volume de collec-
tion ne peut plus être maintenu constant.
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3.2.3 Technique à un seul colorant et deux couleurs - LIF2c1d

Cette technique a été initialement développée par Lavieille et al. [15]. Le principe
de cette technique consiste à mesurer simultanément le signal de fluorescence sur deux
bandes spectrales distinctes, présentant des sensibilités en température différentes. Comme
le montre la Figure 3.8, la sensibilité en température est dépendante de la longueur d’onde.
Ainsi, le rapport des intensités de fluorescence collectées sur chacune des bandes spec-
trales, judicieusement choisies, sera indépendant des paramètres non maîtrisés. L’équa-
tion 3.11, dans le cas de l’intégration du signal de fluorescence sur une bande spectrale i ,
s’écrit :

I f ,i = Kopt ,i c0 Vc I0 e(si T ) (3.13)

L’indice i désigne la bande spectrale de détection (i = 1,2). Le calcul du rapport R12 entre
les intensités de fluorescence collectées respectivement sur les bandes spectrales 1 et 2
s’écrit :

R12 =
I f ,1

I f ,2
= Kopt ,1 c0 Vc I0 e(s1 T )

Kopt ,2 c0 Vc I0 e(s2 T )
(3.14)

Le calcul du rapport entre les intensités de fluorescence mesurées sur chacune des bandes
spectrales permet d’éliminer la dépendance à l’intensité laser, à la concentration en tra-
ceur fluorescent ainsi qu’au volume de collection :

R12 =
I f ,1

I f ,2
= Kopt ,1

Kopt ,2
e(s1−s2) T (3.15)

Afin de déterminer le rapport Kopt ,1/Kopt ,2 , et d’établir une relation directe entre le rapport
de fluorescence et la température, une mesure de référence où la température est connue
par un autre moyen (thermocouple) du rapport de fluorescence R12,0 à une température
T0 est effectuée. On obtient alors un rapport de fluorescence normalisé :

R12

R12,0
= e(s1−s2)(T−T0) (3.16)

La sensibilité différentielle s1 − s2 doit être préalablement calibrée dans des conditions
contrôlées et maîtrisées, comme dans une cuve régulée en température. Cette technique
de LIF2c1d a été largement utilisée pour la mesure de température de gouttes d’éthanol
en évaporation [3], en combustion [4] ou pour la mesure de température de gouttes d’eau
dans les sprays [14]. L’avantage majeur de cette technique est de n’utiliser qu’un seul
colorant fluorescent. Bien que cette technique a l’avantage d’être insensible à un grand
nombres de paramètres, différents désavantages peuvent être énumérés :

1. La sensibilité en température du rapport de fluorescence reste relativement mo-
deste. De l’ordre de 1 %/°C pour les traceurs étudiés dissous dans l’eau, inférieur à
1 %/°C.

2. En outre, l’intensité du signal de fluorescence sur la bande spectrale la plus courte
(gauche du spectre d’émission) est relativement faible devant celui de la seconde
bande spectrale choisis (droite du spectre d’émission).

3.2.4 Méthode à deux couleurs et deux colorants - LIF2c2d

Cette technique consiste à ensemencer le fluide avec un couple de traceurs fluores-
cents dont leurs sensibilités en température sont différentes. Par exemple, l’utilisation
d’un traceur sensible et d’un autre non-sensible à la température est préconisée [21] [22].
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La différence de sensibilité en température entre les deux espèces permet en général d’ac-
croître la sensibilité de la technique LIF2c2d par rapport à celle de LIF2c1d. Les spectres
de fluorescence de chacun des colorants doivent être suffisamment séparés pour per-
mettre la collection de leur signal de fluorescence de manière la plus indépendante pos-
sible. Cependant, différentes précautions doivent être prises lors de l’utilisation de deux
traceurs fluorescents. La première est de s’assurer qu’aucune interaction photophysique
n’existe entre les colorants tel que le FRET (Fuorescence Raisonant Energy Transfer). Des
erreurs de mesure peuvent provenir du fait du recouvrement des spectres d’émission
et d’absorption des colorants, appelé conflits spectraux. Les différents types de conflits
spectraux pouvant exister, résumés sur la Figure 3.9, sont :

𝐼𝐼𝐼; 𝐼𝐼 𝐼
𝜆

𝐼ఒ

𝑇𝑟𝑎𝑐𝑒𝑢𝑟 1
𝑇𝑟𝑎𝑐𝑒𝑢𝑟 2

Spectre d’absorption
Spectre d’émission

FIGURE 3.9 – Illustrations des trois types de conflits spectraux.

1. Conflit spectral de type I : il y a chevauchement de l’émission des deux traceurs
sur une même bande spectrale. Afin de réduire les erreurs de ce type de conflit, il
faut choisir un meilleur couple ou modifier judicieusement les bandes spectrales
de détection.

2. Conflit spectral de type II : ce conflit prend place lorsqu’il y a réabsorption de
l’émission d’un colorant par le second. Afin de minimiser les erreurs de mesure
pour ce type de conflit, plusieurs solutions peuvent être préconisées : i- minimi-
ser le produit entre chemin optique et concentration du traceur absorbant afin de
rendre négligeable le terme de réabsorption (équation 3.9), ou ii- travailler à chemin
optique constant.

3. Conflit spectral de type III : dans ce cas, il y a chevauchement du spectre d’émis-
sion du colorant 1 et du spectre d’absorption du colorant 2, mais en plus la section
efficace du colorant 2 est sensible à la température. Dans ce cas, il est impératif de
minimiser le produit entre le chemin optique et la concentration du colorant absor-
bant.

Dans le cas de la technique de LIF2c2d, le signal sur une bande spectral 1 peut s’écrire :

I f ,1 = K1 c1 Vc I0e s1 T (3.17)

avec c1 la concentration du traceur 1. Le signal sur une bande spectrale 2 s’écrit :

I f ,2 = K2 c2 Vc I0e s2 T (3.18)

65



CHAPITRE 3. CARACTÉRISATION DE GOUTTES SURFONDUES PAR FLUORESCENCE
INDUITE PAR LASER

Le rapport de fluorescence R12 est donc, dans le cas de la technique LIF2c2d, dépendant
du rapport des concentrations :

R12 = K1

K2

C1

C2
e(s1−s2)T (3.19)

Comme dans la technique de LIF2c1d, il est nécessaire de prendre une référence du rap-
port de fluorescence mesuré sur les deux bandes spectrales à une température T0 connue :

R12

R12,0
= e(s1−s2) (T−T0) (3.20)

Afin de maximiser la sensibilité en température, nous avons fait le choix, pour le cas de
l’eau surfondue, d’utiliser cette dernière méthode de LIF2c2d.

3.2.5 Mélange développée pour l’eau surfondue

Afin de mettre en œuvre la technique de LIF2c2d, l’étude préliminaire de diffèrent
traceurs (Figure 3.8) nous a orienté vers l’utilisation d’un mélange composé de rhodamine
560 et de kiton red. Ces deux traceurs répondent en effet à différents critères intéressants :

1. Solubilité dans l’eau.

2. Tous deux absorbent le rayonnement laser à 532 nm.

3. La rhodamine 560 possèdent un spectre d’émission centré autour de 525 nm et le
kiton red autour de 580 nm. Les émissions de fluorescence des deux espèces sont
donc bien séparées, ce qui permet de prévenir le conflit spectral de type I.

4. Les espèces possèdent des sensibilités en température qui évoluent en sens inverse
(Figure 3.8). L’intensité de la rhodamine 560 augmente avec la température tandis
que celle du kiton red diminue.

La Figure 3.10 présente les spectres d’absorption et d’émission des deux traceurs sélec-
tionnés. Des zones de conflits spectraux de type II autour de la bande spectrale [540 nm -
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FIGURE 3.10 – Spectres d’absorption et d’émission de la rhodamine 560 et du kiton red à tempéra-
ture ambiante. Chaque spectre est normalisé par son maximum.
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560 nm] peuvent être observées. Ainsi, pour minimiser ce conflit, il sera nécessaire de né-
gliger les effets d’absorption et de réabsorption du signal de fluorescence, par un choix
adéquate des concentrations respectives des deux traceurs fluorescents. Ce point sera
justifié par la suite pour les bandes spectrales choisies. Ainsi, les concentrations choisies
sont :

1. rhodamine 560 : cRh560 = 5×10−6 mol .L−1.

2. kiton red : cK r = 5×10−7 mol .L−1.

Afin de choisir les bandes spectrales pour réaliser une mesure de température, une étude
du spectre de fluorescence du mélange rhodamine 560/kiton red, obtenu à différentes
températures du milieu, a été menée. La Figure 3.11 présente les résultats pour trois tem-
pératures différentes, notamment pour des températures négatives. Le pic d’émission à
532 nm correspond à la diffusion du laser. Comme vue précédemment, la sensibilité en
température de la rhodamine 560 est de l’ordre de +0,8 %/°C et celle du kiton red est de
l’ordre de −2,4 %/°C. Sur la Figure 3.11, est ajoutée l’évolution de la sensibilité en tem-
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FIGURE 3.11 – Spectres du mélange Rh560/Kr pour différentes températures normalisés par la
température la plus basse et évolution de la sensibilité en température.

pérature en fonction de la longueur d’onde et permet de choisir les bandes spectrales
optimisant la sensibilité résultante en température. Deux extrema de sensibilité sont ob-
servés, l’un au voisinage de 500 nm et l’autre de 600 nm, ce qui a conduit au choix des
bandes spectrales suivant :

— Bande spectrale 1 : [496 nm ; 517 nm]

— Bande spectrale 2 : [595 nm ; 615 nm]

Les bandes spectrales choisies pour la mesure de température ont été représentées sur les
Figure 3.10 et 3.11. L’ajout d’une troisième bande spectrale sera discuté dans la suite. Ces
bandes ont été choisies pour obtenir une différence de sensibilités importantes entres les
bandes spectrales tout en diminuant les conflits spectraux. Pour la bandes spectrale 2, au-
cun conflit spectral n’est présent. Cependant, le signal de la bande spectrale 1 est suscep-
tible d’être absorbée par la rhodamine 560 et le kiton red (Figure 3.10). Les concentrations
ont été choisies de telle sorte à ce que les phénomènes d’absorption et de réabsorption
soit négligeable dans le cas d’une goutte. Dans le cas des gouttes qui seront mise en jeux
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FIGURE 3.12 – Évolution du signal de fluorescence en fonction du chemin optique sur les bandes
spectral 1 et 2 (réabsorption), pour une concentration cRh560 = 5 ∗ 10−6 mol .L−1 et cK r = 5 ∗
10−7 mol .L−1.

dans le cadre de ce travail, les trajets optiques seront généralement inférieurs à 500 µm.
En considérant que les phénomènes d’absorption et de réabsorption suivent une loi de
type Beer Lambert, il est nécessaire de connaître les coefficients d’absorption de chaque
espèce sur les bandes spectrales choisis pour ainsi estimer l’atténuation du signal de fluo-
rescence sur chacune des bandes spectrales (εK r (λ = 600 nm) = 3,37× 105 L/mol/m et
(εRh560(λ = 500 nm) = 8,8× 106 L/mol/m). La Figure 3.12 représente l’évolution du si-
gnal de fluorescence en fonction du chemin optique l2 pour les deux bandes spectrales.
Comme attendu, le signal de fluorescence sur la bande spectrale 2 est très peu dépendant
du chemin optique avec une atténuation de 0,01% sur un chemin optique l2 de 1 mm. Le
signal provenant de la bande spectrale 1 est très atténué sur le chemin optique l2 puisque
le signal diminue de 3% sur 1 mm. Ainsi, dans le cas de gouttes de 500 µm, la réabsorption
conduit à une erreur de 1,5% sur le rapport de fluorescence, soit 0,5 °C sur la tempéra-
ture. L’erreur réelle est en général bien moins élevée car un chemin optique de 500 µm
correspond à un majorant. En fait, le rayon moyen des gouttes qui vont être rencontrées
sera de l’ordre de 200 µm, conduisant à une erreur de 0,2 °C sur la température.

3.2.6 Montage optique de la chaîne LIF2c2d

Nous décrirons ici l’ensemble des composants de la chaîne de mesure utilisée pour la
méthode de LIF à deux couleurs et deux colorants. Deux types de méthode peuvent être
mise en œuvre : les méthodes ponctuelles (LIF) ou les bidimensionnelles avec excitation
par un plan laser (PLIF). Cette seconde méthode nécessite l’utilisation de deux caméras
(une par bande spectrale) afin de réaliser des mesures résolus dans l’espace [8]. Les me-
sures de température seront réalisées ici par une méthode ponctuelle. Celle-ci nécessite
de déposer, dans une zone précise de l’écoulement, une énergie laser et de collecter le
signal sur une zone limitée du domaine excité. Dans le cas de l’étude en cuve, le volume
de mesure est formé par pincement du faisceaux laser (Nd-Yag doublée λ= 532nm) d’un
diamètre de 1,8 mm par une lentille de focale de 200 mm formant ainsi un beamwaist
d’environ 100 µm. Le signal de fluorescence est collecté par une sonde de collection com-
posée de deux lentilles achromatiques, dont la distance focale f1 de la lentille frontale est
interchangeable (Figure 3.13). Ce doublet, connecté à une fibre optique multimode de
diamètre 70 µm, forme l’image du cœur de la fibre sur le volume d’excitation laser avec
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FIGURE 3.13 – Sonde de collection LIF

une profondeur de champs de plusieurs millimètre [12]. Le volume de collection du signal
de fluorescence est donc la projection du cœur de fibre sur le volume d’excitation laser.
Compte tenu de la profondeur de champ très élevée de la sonde de collection, le volume
de collection peut être assimilé à un cylindre de diamètre égale au cœur de fibre (70 µm)
multiplié par le grandissement G = f1/ f2 du doublet optique et de longueur égale au dia-
mètre du volume d’excitation laser. Dans le cas d’une focale f2 de 200 mm et pour une
focal fixe f1 = 100 mm et pour le volume d’excitation laser considéré, le volume de me-
sure a une profondeur de 100µm et un diamètre de 140µm. Après guidage par la fibre op-
tique, le signal de fluorescence passe à travers un filtre interférentiel de type Notch (coupe
bande de largeur 10 nm, OD6) centré sur la longueur d’onde laser (532 nm) permettant
de supprimer la composante du signal liée à l’excitation laser. Le signal de fluorescence
est ensuite divisé sur les deux bandes spectrales au moyen de jeux de filtres dichroïques
et interférentielles. Le signal de fluorescence est détecté au moyen de deux photomulti-
plicateurs (PM). L’utilisation de PM permet la détection et la conversion des photons en

FIGURE 3.14 – Principe de fonctionnement d’un photomultiplicateur.

courant électrique avec une résolution temporelle pouvant atteindre plusieurs kHz. Le
choix s’est porté sur des PM de type Hamamatsu (modèle H10721-210). Lorsque qu’un
flux de photons atteint la surface photosensible d’un PM (la photocatode) des électrons
(photo-électrons) sont extraits par effet photoélectrique et accélérés par un champ élec-
trique. Ceux-ci atteignent la surface de plusieurs dynodes, chacune d’entre elle émettant
plusieurs électrons avec un facteur de multiplication dépendant de la valeur du champ
électrique appliqué. Cette cascade électronique est en général composé de 10 dynodes et
permet donc d’atteindre des gains pouvant atteindre 106 (Figure 3.14). Le courant résul-
tant, collecté à l’anode, est ensuite converti en tension et amplifié à l’aide d’un amplifi-
cateur transimpédance puis conditionné afin d’être échantillonné par une carte d’acqui-
sition (ADlink ®9812, échantillonage simultanée sur 4 voies à 20 MHz et numérisation
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sur 12 bits). Le schéma de la chaîne LIF est présenté sur la Figure 3.15. L’utilisation d’une
troisième bande spectrale de détection sera justifiée par la suite.

Sonde de Collection
Doublet achromatique (f = 200 mm)

PM1

PM2

Carte 
d’acquisition

Lame 
dichoïque

Filtre interférentielle 1
 [496-517] nm

Filtre interférentielle 2
 [595-615] nm

Lame 
dichoïque

PM3

Filtre interférentielle 3
 [540-560] nm

Filtre Notch
𝜆 = 532𝑛𝑚 

FIGURE 3.15 – Schéma de la chaîne de détection de la fluorescence sur trois bandes spectrales
distinctes LIF3c2d.

3.3 Calibration en température

La sensibilité en température s1 − s2 du mélange Kr/Rh560 apparaissant dans l’équa-
tion 3.16 est obtenue par une calibration en température réalisée dans des conditions
contrôlées. Notons que l’objectif est ici de calibrer la technique pour des températures
inférieures à 0 °C. L’eau ayant une température de solidification de 0 °C, des conditions
de surfusion seront délicates à maintenir pour une calibration. La calibration est d’abord
réalisée en cuve avec le dispositif décrit à la Figure 3.7, disposée sur une table optique
permettant de limiter au maximum les vibration externes susceptibles de déclencher une
solidification brutale de l’eau en état de surfusion. La calibration en température débute
à partir de la température ambiante et se termine jusqu’à la solidification du liquide. La
température du fluide est mesurée à l’aide d’un thermocouple de type K plongé dans la
cuve. Afin de limiter au maximum les gradients thermiques à l’intérieur de la cuve et évi-
ter des mouvement advectifs du fait des gradients de masse volumique, la température
est abaissée progressivement par pas de 0,5 °C. Ainsi, dans ces conditions, une tempé-
rature minimale de l’eau de −7 °C a été atteinte. La Figure 3.16 présente la calibration
en température, c’est-à-dire l’évolution du ln(R12/R12,0) en fonction de la température.
Le rapport de référence R12,0 étant pris à T0 = 0 °C. Les étoiles noires présentes les résul-
tats de la calibration réalisée en cuve. Une décroissance linéaire du logarithme du rap-
port de fluorescence avec la température est observée comme prédit par l’équation 3.16.
Sur cette gamme de température, la sensibilité en température (s1 − s2) est de 2,56 %/°C.
Afin de poursuivre la calibration pour des températures plus basses que −7 °C, la calibra-
tion est ensuite reproduite sur une goutte suspendue. En effet, la diminution de surface
de contact entre le fluide et une paroi solide permet de repousser le degré de surfusion
du fluide. Schremb et al. [23] ont ainsi obtenu des degrés de surfusion allant jusque −18
°C dans ce type de configuration. Le dispositif expérimental est présenté sur la Figure
3.17 : il consiste en une enceinte cylindrique à doubles enveloppes de 185 mm de hau-
teur et 80 mm de diamètre intérieur à l’intérieur de laquelle circule un fluide calopor-
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FIGURE 3.16 – Évolution de l n(R12/R12,0) en fonction de la température. La calibration est réalisée
en cuve et sur une goutte suspendue.

teur (Thermal HL80). La température du fluide caloporteur est contrôlée par un groupe
froid (Julabo Presto) permettant d’obtenir une plage de température dans l’enceinte cou-
vrant la gamme [−40 °C; +70 °C]. La goutte (environ 2 mm de diamètre) est suspendue
à l’extrémité d’une aiguille de diamètre extérieur de 400 µm. Afin d’améliorer le rapport
signal/bruit de la mesure, le faisceau laser est pincé au point de mesure à l’aide d’une len-
tille convergente de focale f = 200 mm, conduisant à un diamètre du faisceau de 100 µm
au point de mesure. Un thermocouple, placé dans l’enceinte et au plus près de la goutte,
permet une mesure de la température ambiante. Les mesures sont réalisées par paliers de
température lorsque l’équilibre thermique entre l’air et la goutte est atteint. Pour s’assurer
de l’équilibre thermique entre la goutte et l’air ambiant, les mesures simultanées du signal
de fluorescence et de température sont réalisées après une durée de 5 min pour chaque
palier de température. Notons qu’entre chaque palier de température, le faisceau laser
est éteint afin d’éviter tout phénomène de photo-blanchissement des traceurs fluores-
cent. Pour chaque température, le signal de fluorescence est collecté pendant une durée
maximale de 1 s. Sont ajoutée sur la Figure 3.16 la calibration en température obtenue sur
une goutte suspendue. Deux tendances peuvent être clairement observées : une partie
linéaire où la pente correspond à (s1 − s2) et donne une sensibilité de l’ordre de 2,6 %/°C
et une rupture autour de −17 °C correspondant à la solidification de la goutte, confirmée
visuellement par la diffusion du faisceau laser due à l’apparition de glace au sein de la
goutte. Bien qu’étendue jusqu’à −17 °C, il n’a cependant pas été possible de prolonger
cette calibration pour des degrés de surfusion plus importants. Toutefois, la sensibilité
en température (s1− s2) ne dépendant théoriquement pas de la température [6], il devrait
donc être possible d’extrapoler cette calibration afin de l’utiliser pour réaliser des mesures
de température inférieures à −17 °C. La rupture observée sur le rapport de fluorescence,
correspondant au passage de la goutte de l’état liquide à l’état solide, sera également ex-
ploitée pour la caractérisation de la fraction solidifiée et fera l’objet des développements
suivants.
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FIGURE 3.17 – Dispositif de calibration en température réalisé à l’aide d’une goutte suspendue
dans une atmosphère contrôlée et sous-refroidie.

3.4 Étude du signal LIF en milieu diphasique (liquide/glace)
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FIGURE 3.18 – Spectres de fluorescence du mélange rhodamine560 / kiton red en phase liquide et
solide (glace) normalisés par le maximum d’émission du mélange

Afin de comprendre la variation du rapport de fluorescence R12 observée à la Figure
3.16 avec le changement de phase de la goutte, des spectres de fluorescence du mélange
en phase solide ont été réalisés. La Figure 3.18 présente des spectres de fluorescence du
mélange, normalisés par rapport au maximum d’émission en phase liquide ainsi qu’en
phase solide obtenus dans la cuve (Figure 3.7). Plusieurs remarques peuvent être établies :

1. L’intensité de fluorescence en phase solide est très inférieure à celle observée en
phase liquide (d’un rapport environ 30). Cette décroissance de l’intensité peut être
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attribuée à deux phénomènes : i- une partie de l’intensité laser est diffusée à l’inter-
face glace/cuve diminuant ainsi l’excitation laser au point de mesure. ii- Le phéno-
mène de quenching en phase solide est plus important, diminuant ainsi le signal de
fluorescence. Ceci a été constaté sur des mesures de durée de vie de la fluorescence
dans le cas de l’utilisation de la rhodamine B dissous dans l’eau [19].

2. Un léger décalage du spectre de fluorescence en phase solide vers le rouge semble
exister.

3. L’intensité de fluorescence provenant de la rhodamine 560 semble diminuer d’un
facteur plus important que celui du kiton red (diminution d’un facteur 6).

L’étude séparée des spectres en phase liquide et solide confirme le fait que l’intensité
de fluorescence de la rhodamine 560 décroît de manière plus importante avec le chan-
gement de phase, par rapport au cas du kiton red. Nous allons donc montrer comment
exploiter cette différence de comportement pour la caractérisation du changement de
phase. Cette différence semble particulièrement marquée aux alentours de 550 nm. Ainsi,
afin d’exploiter cette particularité de comportement du signal de fluorescence au voisi-
nage de 550 nm lors du changement de phase, une troisième bande spectrale de détection
a été ajoutée à la chaîne de mesure LIF2c2d (Figure 3.15) :

— Bande spectrale 3 : [540 nm ; 560 nm]

Ainsi, en combinant avec la bande 1, un second rapport de fluorescence R31 sensible au
changement de phase est introduit. La calibration en température menée avec la goutte
suspendue est répétée en mesurant simultanément les deux rapports de fluorescence R12

et R31. La Figure 3.19 représente ainsi l’évolution des deux rapports de fluorescence. Il est
intéressant de noter que le rapport R31 est très peu sensible à la température (s3 − s1 ≈ 0).
Néanmoins, lors du changement de phase de la goutte vers −17 °C, ce rapport augmente
brutalement. L’idée est d’exploiter ce saut pour déterminer l’état de l’eau, à savoir si celle-
ci est sous forme liquide ou solide. Nous allons ainsi tenter de modéliser l’évolution du
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FIGURE 3.19 – Évolution des logarithmes des rapport de fluorescence, ln(R12/R12,0) et
l n(R31/R31,0) en fonction de la température. La calibration est réalisée en cuve et sur une goutte
suspendue.

signal de fluorescence dans une goutte, modèle comportant une couronne périphérique
congelée et un cœur liquide au centre (Figure 3.20). Le front de solidification évolue alors
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de la surface externe vers l’intérieur de la goutte. Ainsi, le chemin optique δ correspon-
dant au diamètre de la goutte se décompose en deux parties δS et δL correspondant res-
pectivement au chemin optique dans la partie solide et liquide. Le signal de fluorescence
sur la première bande spectrale 1 peut s’écrire en fonction des concentration de rhoda-
mine 560 en phase liquide (cRh560) et en phase solide (cRh560,S) :

I f ,1 = K1 I0 Vc cRh560 e(s1 T ) e−δS (ε1,S cRh560,S ) (3.21)

avec ε1,S le coefficient d’absorption molaire sur la bande 1 en phase solide (glace). De la
même manière sur la bande spectrale 3 on a :

I f ,3 = K3 I0 Vc cK r e(s3 T ) e−δS (ε3,S cK r,S ) (3.22)

avec ε3,S le coefficient d’absorption molaire sur la bande 3 en phase solide (glace) et cK r,S

la concentration en kiton red dans la phase solide. Le rapport de fluorescence R31 devient
dans ce cas :

Glace

S

L

Liquide

Vc Laser

Chaîne 
LIF

FIGURE 3.20 – schéma d’une goutte se solidifiant par la surface externe.

R31 =
Kopt ,3 cK r

Kopt ,1 cRh560
e(s3−s1)T e−δS χ1D,S (ε3,S cK r,S−ε1,s cRh560,S ) (3.23)

avec χ1D,S la fraction de glace le long du chemin optique δ définie par :

χ1D,S = δS

δ
(3.24)

Au vue de l’importante solubilité des traceurs choisies, nous négligerons tout phénomène
de thermophorèse et de diffusophorèse [19]. Comme montré dans les Figures 3.16 et 3.11,
la dépendance en température du rapport R31 peut être négligée. Par conséquent, en pre-
nant une référence R31,0 lorsque le fluide est purement liquide (c’est-à-dire χ1D,S = 0), on
obtient le rapport normalisé suivant :

R31

R31,0
= e−δ χ1D,S (ε3,S cK r,S−ε1,s cRh560,S ) (3.25)

74



CHAPITRE 3. CARACTÉRISATION DE GOUTTES SURFONDUES PAR FLUORESCENCE
INDUITE PAR LASER

Dans des conditions expérimentales rigoureusement identiques et conduisant à la for-
mation d’un arrangement cristallin constant, l’expression (ε3,S CK r,S − ε1,s CRh560,S) peut
alors être considérée comme une constante notée ι. L’équation 3.26 devient alors :

ln

(
R31

R31,0

)
=−ι δ χ1D,S (3.26)

Par conséquent, le logarithme du second rapport de fluorescence normalisé est une fonc-
tion linéaire de la fraction de glace. En outre, on peut ajouter que ce rapport de fluores-
cence est dépendant du jeu de concentration choisi et des coefficients d’absorption de la
glace sur les deux bandes spectrales, qui peuvent être liés à la structure cristalline et à la
topologie de la glace formée.

3.5 Calibration du rapport R31 en fonction de la fraction de
glace dans un mélange d’eau liquide/glace

L’objectif est de relier la variation du signal de fluorescence avec l’évolution de la frac-
tion de glace d’un volume d’eau en cours de solidification . Comme vu au Chapitre 2.2,
la seule technique actuelle permettant d’accéder directement, et de manière absolue à la
fraction de glace, est la résonance magnétique nucléaire (RMN). Malheureusement, réa-
liser des mesures par RMN et par LIF simultanément est une tâche qui semble difficile-
ment réalisable. Une sonde de mesure RMN est de faible taille limitant l’intégration d’une
chaîne LIF et surtout la RMN interdit la présence de toutes pièces métalliques dans la
sonde. Par conséquent, une stratégie en deux temps a été entreprise. Tout d’abord, l’idée
a été d’exploiter la variation d’un volume d’eau lors de son changement de phase et de
corréler cette variation avec l’évolution du signal de fluorescence. Puis, ces mêmes ex-
périences ont été reproduites en RMN où cette fois-ci la variation du volume d’eau a été
corrélée au signal RMN. La RMN permettant en plus de mesurer la fraction de glace, il
est alors possible de relier la variation du signal de fluorescence avec la fraction de glace.
L’utilisation d’une goutte en suspension pour cette calibration n’est pas réalisable pour au
moins deux raisons : i- en raison de la nature aléatoire du début de la solidification, il est
difficile de la capturer et donc de synchroniser à la fois l’acquisition de la LIF et la mesure
de la variation du volume, ii- le faible volume de la goutte implique nécessairement de
petites variations de volume qui sont difficiles à quantifier avec précision. C’est pourquoi
il a été décidé de procéder avec un volume d’eau de plusieurs millilitres contenu dans une
cuvette.

3.5.1 Étude de la variation de volume de l’eau en cours de solidification
par LIF

L’objectif de cette section est de présenter la mesure simultanée de la variation d’un
volume d’eau dans une cuvette jaugée et le rapport de fluorescence R31. Un dispositif spé-
cifique présenté à la Figure 3.21 a été mis en place. Il se compose d’une cuve de section
carrée de 40 mm de hauteur et 10 mm de côté intérieur. Un tube gradué (en mL) est fixé
sur le sommet de la cuve pour mesurer la variation de volume de l’eau. Cette cuve est pla-
cée dans l’enceinte réfrigérée précédente (Figure 3.17) pour assurer son refroidissement.
Un volume V0 d’eau est placé dans la cuve à la température T0 connue. Un volume V0,h

d’huile (Thermal HL80), non-miscible avec l’eau et ayant une température de solidifica-
tion de −80 °C, est ajouté au-dessus de la surface libre de l’eau jusqu’au milieu du tube
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FIGURE 3.21 – cuvette jaugée utilisée pour la calibration du signal de fluorescence en fonction de
la variation de volume d’eau, lors de la phase de solidification.

gradué. La section du tube gradué est choisie suffisamment petite par rapport à celle de
la cuve afin d’augmenter la sensibilité de la mesure à la variation du volume d’eau. L’er-
reur maximale de lecture est de l’ordre de 10−2 mL. Par définition, la variation du volume
d’eau ∆V (t ) est la différence entre le volume d’eau total V à un instant t et du volume
d’eau initiale V0

∆V (T ) =V (T )−V0 (3.27)

Avec V = VS +VL , les volumes d’eau solide et liquide respectivement. La variation du vo-
lume total d’eau ∆V est déduite à partir de la mesure de la variation global de volume
∆Vm due à la fois à la variation de volume d’eau ∆V et d’huile ∆Vh :

∆Vm(T ) =∆V (T )+∆Vh(T ) (3.28)

Le processus de solidification planaire, d’une durée de plusieurs minutes, permet de me-
surer correctement à la fois le rapport de fluorescence et la variation de volume globale.
Ainsi, la quantité ∆Vm est mesurée directement avec une caméra (Pulnix® JAI CCD Ca-
mera ; 2048 × 2048 pixels et maximum de 40 images/seconde) imageant le tube gradué et
synchronisée avec l’acquisition du rapport de fluorescence R31. La variation du volume
de l’huile (∆Vh(T )) est calculée comme suit :

∆Vh(T ) = Ex(T −T0)V0,h(T0) (3.29)

avec Ex le coefficient de dilatation thermique de l’huile (Ex = 9,7∗10−7 K −1 pour l’huile
utilisée). La cuve est orientée dans l’enceinte froide de manière à ce que le faisceau laser
traverse l’eau et que la collection du signal de fluorescence soit perpendiculaire à l’ex-
citation laser (Figure 3.22). La mesure du signal de fluorescence est effectuée à l’aide du
dispositif optique précédent (Figure 3.15). Afin d’obtenir une glace transparente et re-
pousser au maximum le degré de surfusion, l’eau est préalablement chauffée jusque 70
°C pour évacuer la majorité de l’air dissout dans l’eau. La procédure expérimentale est la
suivante :

1. La température de l’air dans l’enceinte est amenée à 0 °C.

2. La température de l’air est diminuée par palier successif de 2 °C. Une durée d’en-
viron 20 minutes entre chaque pallier est prise pour assurer l’équilibre thermique
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FIGURE 3.22 – Dispositif expérimental de caractérisation du signal de fluorescence en fonction de
l’évolution du volume de glace.

entre l’eau et l’air avant la mesure de la variation du volume global ∆Vm et du rap-
port de fluorescence R31.

3. Le début de la solidification peut être détecté visuellement : la caméra mesure le vo-
lume d’huile en même temps que le signal de fluorescence est enregistré. En raison
du faible mouvement de l’interface eau/huile, la caméra fonctionne à 1 image/s.
Elle est arrêtée lorsque toute variation de volume a cessé, signifiant que tout le li-
quide est gelé.

4. Afin d’éviter tout chauffage du dispositif par dépôt d’énergie laser, le faisceau laser
est uniquement appliqué le temps de l’acquisition du signal de fluorescence, c’est-
à-dire pendant 1 s.

Un exemple de variation de volume durant la solidification de l’eau est présenté à la Fi-
gure 3.23. Les différentes étapes sont :

ଵ ଶ ଷ ସ ହ଴

FIGURE 3.23 – Exemple d’expérience réalisées avec le montage Figure 3.21.

1. t = t0 : volume initial à température ambiante.

2. t = t1 : variation de volume lorsque l’eau est portée à une température de 70 °C
(dilatation du liquide).

3. t = t2 : instant où l’eau est à une température de 0 °C.

4. t = t3 : instant où l’eau est surfondue.

5. t = t4 : instant où la solidification dans le fluide débute. Une augmentation du vo-
lume de l’eau est observée, représentative de l’apparition de glace dans le milieu.
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6. t = t5 : fin de la solidification, le volume n’évolue plus au cours du temps.

Afin de montrer l’indépendance du signal de fluorescne au volume intiiale d’eau, les ex-
périences ont été réalisées pour trois volumes d’eau initiaux différents (0,5 mL, 1,5 mL et
2 mL). L’évolution du rapport de fluorescence normalisé R31,0 est analysée en fonction de
la variation de volume de l’eau (Figure 3.24). Comme prévu, le rapport de fluorescence R31

évolue progressivement avec le volume d’eau, montrant ainsi sa sensibilité à l’évolution
de la fraction de glace contenue dans le milieu. La valeur seuil (rapport de fluorescence en
fin de solidification) du rapport de fluorescence est sensiblement le même quel que soit
le volume d’eau, ce qui indique que le rapport de fluorescence est bien uniquement sen-
sible à la présence de glace dans l’eau (100% de glace pour la valeurs seuil). Pour s’assurer
que la variation de R31 est indépendante du volume d’eau initial, l’évolution du volume
d’eau a été normalisée par le volume d’eau correspondant à celui du volume de la glace
obtenu en fin d’expérience. La variation de volume normalisé est donc :

∆Vn = ∆V

∆VS, f
(3.30)

où ∆VS, f correspond à la variation de volume d’eau obtenue en fin d’expérience, c’est
à dire lorsque toute l’eau est gelée. Ainsi ∆Vn = 0 correspondra à une fraction de glace
nulle, alors que ∆Vn = 1 correspondra à une fraction de glace de 100%. La Figure 3.24
présente l’évolution de ln(R31/R31,0) en fonction de la variation de volume d’eau brut
(A) ou normalisé (B), pour différents volumes d’eau initiaux. Le rapport de fluorescence
est normalisé par sa valeur obtenue à 0 °C lorsque l’eau est complètement liquide. En
reproduisant les expériences plusieurs fois, quel que soit le volume initial V0, une assez
bonne reproductibilité de l’évolution du rapport de fluorescence peut être observée. Pour
∆Vn > 0,15, une tendance linéaire est observée et correspond très certainement à la soli-
dification planaire du fluide. L’équation 3.26 peut être utilisée pour interpréter ce résultat.
Dans le cas de la cuve, le volume de glace peut s’écrire comme VS = δS A où A est la surface
de l’interface liquide/glace, supposée parfaitement plane. Introduisons donc maintenant
la fraction volumique de glace χS :

χS = VS

V
(3.31)

avec V la somme des volumes de glace (VS) et de liquide (VL). L’équation 3.26 devient :

ln

(
R31

R31,0

)
=−ι χs V (3.32)

La tendance linéaire observée confirme la modélisation adoptée (équation 3.32). Cepen-
dant, l’accès à une estimation de la fraction de glace n’est pas directe puisque le paramètre
ι dépend de la nature de la glace et de sa structure cristalline. En dépit d’une apparente
dispersion (Figure 3.24 B), les trois courbes sont presque superposées pour les trois vo-
lumes d’eau étudiés. La dispersion est sans doute due à la diffusion de Mie du faisceau
laser incident par les cristaux de glace qui tend à affaiblir le signal de fluorescence. Cette
dispersion est estimée à ±0,2 pour ln(R31/R31,0).

3.5.1.1 Caractérisation de la fraction de glace par spectrométrie Raman

La spectroscopie Raman est une méthode pertinente pour l’étude du changement de
phase de l’eau. L’objectif ici est d’utiliser une seconde technique de mesure pour confir-
mer l’ensemble des observations réalisées avec la technique LIF. Dans le cas de la solidi-
fication de l’eau, il a été démontré que la spectroscopie Raman pouvait être utilisée pour
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FIGURE 3.24 – Évolution du logarithme du rapport de fluorescence l n(R31/R31,0) A) en fonction
de la variation de volume d’eau, B) en fonction de la variation de volume d’eau normalisé, défini
selon l’équation 3.30, ceci pour différents volume d’eau initiaux. Sur B) est ajoutée l’évolution du
signal Raman en fonction de la variation de volume d’eau normalisé.

détecter la transition de phase [25] [24] en analysant la bande d’étirement OH correspon-
dant à [2800 cm−1 ; 3800 cm−1] suite à une excitation laser à 532 nm. Cette bande spectrale
correspond à la plus intense du spectre Raman de l’eau et c’est aussi cette bande spec-
trale qui est sensible au changement de phase de l’eau. Pour ces deux raisons (intensité et
sensibilité), c’est cette bande spectrale du spectre Raman qui sera étudiée. La Figure 3.25
présente le dispositif expérimental en rétrodiffusion utilisé pour la spectroscopie Raman.
Le spectromètre utilisé (Spectromètre QE Pro ocean Optics) dispose d’une résolution de
0,1 nm. Le même protocole que celui utilisé pour la LIF a été mis en œuvre pour la spec-

Laser
532 nm

Spectromètre

Notch 532 nm

Lentille
miroirs

Notch 532 nm

cuve

Collimateur

Fibre optique

FIGURE 3.25 – Schéma du dispositif expérimental utilisé pour la spectrométrie Raman de l’eau.

trométrie Raman en ce qui concerne la réfrigération du volume d’eau contenu dans une
cuve (Figure 3.21) et l’acquisition du signal. Des spectres Raman typiques sont présentés
sur la Figure 3.26 : ces spectres présentent l’intensité diffusée et normalisées par le maxi-
mum d’émission en fonction du décalage spectral Raman (exprimé en cm−1). Le spectre
Raman présente à la fois un décalage vers les faibles décalages Raman et une déformation
lorsque l’eau se solidifie. Le signal Raman de chacun des spectres est estimé en détermi-
nant l’intégrale de la raie spectrale IS (bande symétrique [3096 cm−1 ; 3220 cm−1]) pour
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la phase solide et IL pour la phase liquide (bande asymétrique [3300 cm−1 ; 3420 cm−1]).
Ainsi, la présence de glace dans une phase liquide peut être détecté par une mesure ratio-
métrique RR,S/L = IS/IL . La présence de pics parasites sur les spectres provient sans doute
de la cuve en plastique. En effet, lorsque qu’une cuve en verre est utilisée, ces pics ne sont
plus visibles. Afin d’obtenir des spectres Raman exploitables, du fait de la faible section
efficace Raman, il est nécessaire d’intégrer le signal Raman sur une période de 10 s, ce
qui limite l’utilisation de cette technique à l’étude de phénomènes lents. L’évolution du
rapport RR,S/L en fonction du volume d’eau normalisé ∆Vn est rajouté sur la Figure 3.24
(en double échelle). Le même phénomène physique (i.e. changement de phase de l’eau)
conduit à une évolution monotone très similaire des rapports Raman et de fluorescence
alors que les deux techniques sont basées sur des principes physique différents.
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FIGURE 3.26 – Spectres Raman (normalisés par leurs maximums) en phase liquide et en phase
solide.

3.5.2 Mesures de la fraction de glace par Imagerie par Résonance Ma-
gnétique Nucléaire (IRMN)

La quantification de la fraction glace dans une phase mixte liquide/glace par fluores-
cence induite par laser nécessite une calibration absolue du rapport de fluorescence en
fonction de la fraction de glace. Ainsi, des expériences similaires à celles réalisées par LIF
ont été effectuées par IRMN. La méthode se décompose en trois étapes :

1. Réaliser une mesure absolue de fraction volumique de glace par IRMN.

2. Relier la variation de fraction volumique de glace à celle du volume d’eau.

3. Utiliser la mesure absolue par IRMN pour calibrer la technique de fluorescence.
Plus exactement, la calibration consiste à relier le signal R31/R31,0 à l’évolution de la
fraction de glace.

3.5.2.1 Principe de l’Imagerie par Résonance Magnétique Nucléaire

Certains noyaux atomiques comme le proton 1H possèdent un spin nucléaire noté S,
qui induit un moment magnétique nucléaire M . Pour un échantillon contenant N pro-

80



CHAPITRE 3. CARACTÉRISATION DE GOUTTES SURFONDUES PAR FLUORESCENCE
INDUITE PAR LASER

tons placés dans un champ magnétique statique d’intensité B0, l’aimantation macrosco-
pique AM est donnée par la loi de Curie :

M = N AM 2 π= ζ B0 2 π (3.33)

avec ζ le rapport gyromagnétique du proton (ζ= 4.1066∗107 r ad .s−1.K −1). L’intensité de
l’aimantation de l’échantillon est proportionnelle au nombre de protons et permet donc
d’obtenir des informations sur leur nombre. Le champ magnétique induit par les pro-
tons est en règle général très inférieur à celui généré par l’aimant. Il est donc impossible

de mesurer M suivant l’axe
−→
B0. Afin de basculer l’aimantation, un second champ radiofré-

quence
−→
B1, perpendiculaire à

−→
B0 (selon l’axe x) est appliqué, ce qui a pour effet de basculer

l’aimantation selon y. Ce type de sollicitation est appelé pulse
(
π
2

)
x . On peut montrer que,

suite à cette excitation, l’aimantation selon y se relaxe au cours du temps. Cet amortis-
sement se décompose en deux temps : t1 et t2 les temps de relaxation longitudinaux et
transversaux. L’aimantation transverse Mt selon l’axe x après le pulse

(
π
2

)
x est :

Mt = M0 e−i w0 t e−t/t2 (3.34)

Cette aimantation est donc fortement dépendante des temps de relaxation. La séquence
de base d’écho de spin a été utilisée pour notre étude. Elle vise à s’affranchir de la contri-

௫

௬

௫

௬

temps

FIGURE 3.27 – Séquence d’écho de spin.

bution inhomogène du champs magnétique en refocalisant l’aimantation magnétique.
Cette séquence consiste en l’application d’un pulse

(
π
2

)
x à t = 0 et d’un pulse (π)y à t = τ.

La séquence est schématisée sur la Figure 3.27. Après avoir basculé l’aimantation dans le
plan transversal par une impulsion

(
π
2

)
x , les spins soumis au champ local inhomogène

ont acquis, au temps τ, une phase additionnelle. En appliquant à t = τ une impulsion
(π)y , les phases des spins s’orientent en sens inverse et une refocalisation est obtenue
à l’instant t = 2τ. Un écho de spin permet ainsi de compenser le déphasage dû aux in-
homogénéités du champ. Une séquence pour laquelle on acquiert cet écho est appelée
séquence d’écho de spin. L’amplitude du signal à t = τ est réduit d’un facteur e2τ/t2 . On
est donc ainsi sensible au temps t2. Il est ainsi possible, en variant le temps τ, de remon-
ter à une mesure du temps t2. Afin de suivre l’évolution de la solidification dans la cuve,
la séquence utilisée consiste en une séquence pulsée RARE (Rapid Acquisition with Re-
laxation Enhancement [11]. Cette séquence est une amélioration de la séquence d’écho
de spin pour l’obtention d’image RMN. Le désavantage de cette séquence est que l’on
devient sensible aux inhomogénéités du champ magnétique. Ce défaut peut être corrigé
par une prise de référence en début d’expérience. Notons que le temps de relaxation t2

dans la glace est de l’ordre de 20 µs, ce qui signifie que l’utilisation d’une séquence avec
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τÀ 20 µs permet de s’affranchir du signal provenant de la phase solide. Ainsi, le signal
acquis à t = 2τ ne représentera plus que le signal des protons de l’eau liquide. Le principe
d’imagerie consiste simplement ensuite à appliquer un gradient de champs magnétique
pour encoder spatialement les images.

3.5.2.2 Dispositif de mesure par IRMN

Les mesures ont été effectuées avec un spectromètre à résonance magnétique nu-
cléaire (RMN) à large bande de 600 MHz équipé d’un système d’imagerie (Figure 3.28).
Ce spectromètre est doté d’une ouverture large de 14 cm de diamètre. La même cuve que
utilisé pour les mesure par LIF contenant de l’eau et de l’huile (Figure 3.21) a été dis-
posée dans la zone de mesure de l’aimant. L’eau dans la cuve peut être refroidie par un
flux d’air froid s’écoulant autour de la cuve et contrôlé en température jusqu’à −40 °C au
minimum. Afin d’assurer l’isolation thermique la cuve est entourée par une pièce en Té-
flon. Une mesure de température de l’huile thermique par cateur de température à fibre
optique est réalisée, ceci afin d’éviter la présence métallique dans la zone de mesure. La
Figure 3.28 présente le schéma de l’expérience réalisée dans l’ouverture du spectromètre
(zone de l’aimant). Des images sont obtenues à l’aide d’une séquence RARE [11] [10] avec

Flux d’air 
froid


0B

bobine

Cuve

Volume de 
collection

40 m
m

2 mm
1 mm

FIGURE 3.28 – A) Spectromètre RMN 600 MHZ wide bore. B) Dispositif expérimental pour la me-
sure de fraction de glace par IRMN inséré dans l’aimant et repérage des trois volumes de collec-
tions.

un temps d’écho de 3 ms et 32 échos consécutifs. Le champ de vision des images est de
40 × 40 mm2 avec une matrice de 256×256 voxel s2. Un volume d’eau initial de V0 = 2,17
mL est inséré dans la cuve et complété par un volume d’huile avant d’être centré vertica-
lement à l’intérieur de l’aimant RMN (Figure 3.28). Les mesures sont effectuées sur trois
tranches verticales d’épaisseur b = 2 mm correspondant à trois volumes de collection de
40×40×2 mm3. La Figure 3.28 présente la localisation des volumes de collection. Un pre-
mier volume de sonde est centré dans la cuvette et les deux autres sont espacés de 1 mm.
Par conséquent, environ 60 % du volume d’eau V0 est scanné, ce qui est préférable car le
signal RMN à proximité des bords de l’image est généralement bruité. Les volumes de col-
lections sont ainsi décalés vers le bas pour assurer une visualisation complète du volume
d’eau. Notons que l’interface eau/huile est aisément visualisable sur les images RMN et
permet donc de mesurer efficacement la variation de volume d’eau. L’huile peut être ai-
sément discriminée de l’eau en RMN car les fréquences de résonance des protons 1H ne
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sont pas exactement identiques. La Figure 3.29 représente des spectres RMN du volume
sondé à différentes températures d’écoulement d’air. En examinant le pic fréquentiel de
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FIGURE 3.29 – Évolution du signal RMN à différentes températures. La courbe de droite insérée
représente l’évolution de la température de l’huile en fonction de celle de l’air.

l’eau (pic de gauche), il est possible de constater que la fréquence de résonance est dépen-
dante de la température. En effet, avec le système utilisé, la sensibilité spectrale de l’eau
à la température est de l’ordre de 6 Hz/°C. Sur la Figure 3.29 sont ajoutés les mesures réa-
lisées à l’aide de la sonde thermique immergée dans l’huile. Lors des expériences, nous
avons pu vérifier que le spectre se stabilise en fréquence lorsque la température, don-
née par la sonde, est stable et qu’aucune différence de température entre l’air et le fluide
existe. Ce constat nous permet d’utiliser le déplacement chimique (déplacement de la
fréquence de résonance) en fréquence de l’eau afin de contrôler que l’ensemble du fluide
est bien à l’équilibre thermique avec le flux d’air. Cette sensibilité en température nous
permet de contrôler le déclenchement de la séquence de mesure rapide lorsque la solidi-
fication commence. En effet, une augmentation subite de la température, due à la solidi-
fication de l’eau, constitue le signal d’alarme pour déclencher les séquences d’imagerie.
Néanmoins, l’observation de la phase de recalescence de l’eau est impossible car les mou-
vements du fluide durant cette phase conduisent à des distorsions d’images difficilement
corrigeables. Le déplacement chimique entre l’huile et l’eau (de l’ordre de 3000 Hz) crée
un artefact de déplacement entre les zones remplies d’eau et celles remplies d’huile. Les
images, pour une température T donnée, sont normalisées In,I RM pour supprimer l’ef-
fet de la non-homogénéité des gradients magnétiques. La normalisation est réalisée en
prenant le cas de l’eau liquide (I0,I RM ) à l’état initial (V0 à T0) :

In,I RM = I I RM (T )− I0,I RM

I0,I RM
(3.35)

Des exemples d’images IRMN normalisées In,I RM et obtenues lors d’un refroidissement
sont représentées à la Figure 3.30. Notons que l’image obtenue correspond à la moyenne
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Im/Im0

(a) 100% liquide (b) phase 
mixte

(c) 100% solide

Zone (1)

Zone (2)

Décalage chimique

FIGURE 3.30 – Images IRMN de la solidification de l’eau dans la cuvette de mesure : la zone 1
correspond à l’huile de silicone et la zone 2 à l’eau. La colorbar représente l’évolution de la fraction
de glace dans le milieu, : -1 (bleu) pour 100% glace et 0 (jaune) pour 100% liquide.

du signal obtenue sur les trois volumes de collection. Sur la Figure 3.30, la couleur jaune
correspond à la phase liquide de l’eau en zone (2) et de celle de l’huile dans la zone (1). La
couleur bleue indique, quant à elle, la présence d’une phase solide (glace) dans les zones
(1) et (2). Pour chaque étape, après avoir atteint l’équilibre thermique (c’est-à-dire après
environ 15 minutes), une séquence RARE est effectuée. Lorsque la température diminue,
il est possible d’observer un décalage progressif de la fréquence du signal 1H . Cette infor-
mation nous permet de détecter le changement de phase et ainsi déclencher la séquence
RARE avec un temps de répétition de 1 s et pendant un temps d’acquisition de 15 min
pour capturer la solidification complète de l’eau. À partir des images RMN, il est à la fois
possible de déterminer la fraction de glace χS ainsi que la variation du volume d’eau ∆V .
La fraction de glace est calculée comme suit :

χS = VS,(1+2)

VS,(1+2) +VL,(2)
(3.36)

où VS,(1+2) et VL,(2) désignent respectivement le volume de solide (zone bleue) contenu
dans les deux zones (1) et (2) et le volume de l’eau liquide contenue uniquement dans la
zone (2) (zone jaune). Notons, que la surface de l’interface (zone blanche) est invariante
et n’induit donc pas d’erreur pour les calculs de volume d’eau. La cuve étant rigide, le
déplacement de l’eau ne peut que se faire vers la zone (1) (Figure 3.21). Ainsi, les volumes
correspondent au produit des surfaces dans les zones (1) et (2) par l’épaisseur b. Comme b
reste inchangé pendant le refroidissement, la fraction de glace est simplement déduite de
la variation des surfaces des zones bleues et jaunes. Ensuite, le volume total de variation
de l’eau est obtenu, de manière similaire, en évaluant, dans chaque tranche, la croissance
de la phase solide (bleue) dans les deux zones par rapport à la surface de la phase liquide
(jaune) initiale dans la zone 2 (image (a) de la Figure 3.30) :

∆V = (
AS,(1+2) + AL,(2) − A0,(2)

)
b (3.37)

avec AS,(1+2) la surface de glace (bleue) dans les zone (1) et (2), AL,(2) la surface de liquide
(jaune) dans la zone (2) et A0,(2) la surface initiale de liquide dans la zone (2). Ainsi, la
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variation du volume d’eau normalisé est :

∆Vn = AS,(1+2) + AL,(2) − A0,(2)

AS
(3.38)

avec AS la surface de la glace (bleue) dans les deux zones ((1) et (2)) lorsque l’ensemble de
l’eau est solide (image (c) Figure 3.30). La Figure 3.31 présente l’évolution de la fraction de
glace (χS) reconstruite par IRMN en fonction de la variation du volume d’eau normalisé
(∆Vn). Comme attendu, cette évolution décrit une tendance linéaire sur la majeure partie
de la courbe, à l’exception des faibles et fortes variations de volume.
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FIGURE 3.31 – Évolution de la fraction de glace mesurée en IRMN en fonction de la variation du
volume d’eau normalisée.

3.5.3 Calibration du signal de fluorescence à l’aide des mesures IRMN

À partir des données de la Figures 3.24 reliant R31 à ∆Vn et de la Figure 3.31 reliant χS

à ∆Vn , il est maintenant possible de relier le rapport de fluorescence R31 à la fraction de
glace. Cette procédure de calibration se déroule en deux étapes :

1. En raison de la dispersion des rapports de fluorescence, plusieurs classes de rap-
ports sont définies à partir des données issues de la Figure 3.24. Pour chaque classe,
une valeur de la moyenne arithmétique des rapports est calculée et une variation
∆Vn,i peut être deduite.

2. La valeur de ∆Vn,i précédente est ensuite reportée à la Figure 3.31 afin d’obtenir la
valeur moyenne correspondante de la fraction de glace χS,i

Ainsi, l’évolution de l n(R31/R31,0) en fonction de la fraction de glace reconstruite par
IRMN est présentée sur la Figure 3.32. Pour chaque point, les écarts type constatés et
calculés sur les points pris en considération dans la moyenne sont rajoutés. En dépit
de la dispersion des résultats, une variation assimilable à un comportement linéaire de
l n(R31/R31,0) en fonction de la fraction de glace peut être notée. Néanmoins, cette calibra-
tion de la fraction de glace ne peut pas s’étendre aux gouttes surfondues, principalement
en raison du coefficient ι qui peut varier en fonction du type de glace formée. Ainsi la ca-
libration peut dépendre du jeu de concentration en traceurs fluorescents choisis et de la
structure cristalline de la glace. En faisant l’hypothèse que ln(R31/R31,0) évolue linéaire-
ment entre la valeur liquide et la valeur seuil lorsque le milieu est totalement solidifié, une
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estimation de la fraction de glace par la méthode LIF est possible. Ainsi, la donnée expé-
rimentale des valeurs du rapport de fluorescence pour les phases liquide et solide permet
une estimation de la fraction de glace avec une erreur de ±15%, au vue de la dispersion
des mesures.
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FIGURE 3.32 – Évolution du logarithme du rapport de fluorescence ln(R31/R31,0) en fonction de la
fraction de glace reconstruite grâce à la technique d’IRMN

3.6 Influence des traceurs sur les propriétés physiques de
l’eau en surfusion

La section précédente à démontrer que la nouvelle technique de LIF3c2d est capable
de mesurer la température d’eau surfondue mais aussi de détecter l’état du fluide (i.e. li-
quide/solide), voir de fournir une estimation de la fraction de glace. Néanmoins, cette
technique de mesure nécessite l’ajout de traceurs fluorescents en solution dans l’eau.
Ainsi, l’objectif de cette section est de déterminer l’influence de l’ajout des traceurs fluo-
rescents dans l’eau sur les propriétés physiques de l’eau surfondu : propriétés physiques
(viscosité, masse volumique et tension superficielle) et température de solidification.

3.6.1 Influence sur les propriétés physiques de l’eau

Les propriétés physiques de l’eau, telle que la tension superficielle, la masse volu-
mique ou encore la viscosité, interviennent dans le calcul de nombres adimensionnels
caractéristiques comme les nombres de Reynold et de Weber. De plus, ces nombres jouent
un rôle important dans l’étude d’impact de goutte un subtrat. Ces propriétés seront éva-
luées pour l’eau pur et pour l’eau ensemencée avec le mélange Rh560/KR aux concen-
trations indiquées dans la section 3.2.5. Ces paramètres sont mesurés respectivement
par la méthode de l’anneau de Wilhelmy (Tensiomètre K9), un tube densimètrique et un
rhéomètre (instruments TA, modèle DHR-3). La mesure de chaque paramètre est répétée
quatre fois pour chaque solution (eau ou ensemencée) afin de disposer d’une erreur de
mesure. Les résultats correspondants sont présentés dans le Tableau 3.1. Il apparaît que
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la masse volumique et la viscosité de l’eau ne sont pas affectés par la présence des colo-
rants. Au contraire, la tension superficielle dans le cas de l’eau ensemencée en colorants
présente une diminution significative d’environ 25 % par rapport à l’eau pure [1].

Tension superficielle
[mN .m−1]

Masse volumique
[kg .m−3] Viscosité [Pa.s]

Eau pure (7,19±0,17)×101 999.9±1 (9.23±0.05)×10−4

Eau+Rh560/Kr (5,34±0,17)×101 999.9±1 (9.18±0.01)×10−4

TABLEAU 3.1 – Propriétés physiques de l’eau et pour l’eau ensemencée en colorants fluorescents
(mélange de Rh560 et de Kr) et comparaisons aux propriétés de l’eau pure.

3.6.2 Influence des traceurs sur la température de solidification de l’eau
en situation de surfusion

L’objectif est de vérifier si l’ajout de colorants fluorescents peut affecter ou non le de-
gré de surfusion d’une goutte comparativement à une goutte d’eau pure. L’idée est donc
de comparer la probabilité qu’une goutte d’eau pure et une goutte ensemencée se so-
lidifie dans les mêmes conditions de refroidissement. Pour y parvenir, un dispositif a
été spécialement conçu (Figure 3.33). Il consiste à refroidir un bloc parallélépipédique

Surface froide ௦
Réfrigérant

Eau pure Eau + Rh560/Kr

Goutte 
gelée

Goutte 
liquide

FIGURE 3.33 – Dispositif expérimental utilisé pour étudier l’effet des colorants fluorescents sur le
degré de surfusion des gouttes A) et image typique en vue de dessus de la plaque refroidie avec des
gouttes gelées B).

en duraluminium (65 mm de côté et 15 mm d’épaisseur) à l’intérieur duquel circule le
fluide caloporteur et dont la température est contrôlée à l’aide du groupe froid. Grâce à la
bonne conductivité thermique du duraluminium, la dispersion des températures locales
à la surface de la plaque n’excèdent pas 0,5 °C, ce qui permet de considérer, par la suite
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une température de surface homogène. Sur la surface supérieure de la plaque, 125 cavi-
tés sont usinées afin de déposer correctement et alternativement une rangée de gouttes
d’eau pure et une rangée de gouttes ensemencées en traceurs fluorescents. Une pipette
de 70 mL de volume total (Finnpipette) permet de déposer les gouttes avec un volume
individuel de 10 µL. Les gouttes sont déposées avant le refroidissement de la surface,
cette opération nécessitant une durée d’environ 3 minutes, il est vérifié que le change-
ment de volume de la première goutte déposée, dû à l’évaporation, est négligeable. Pour
cela, notons H la hauteur maximale de la goutte obtenue par ombroscopie déposée au
cours du temps et H0 sa hauteur maximale initiale. La Figure 3.34 représente l’évolution
de la hauteur normalisée au cours du temps, H/H0 : une diminution de l’ordre de 2% de
H peut être observée. La surface mouillée n’évoluant quant à elle pas durant cet inter-
valle de temps, il est possible de faire l’hypothèse que la première et la dernière goutte
déposée sont quasi-identiques. Afin d’éviter la formation de givre sur la surface, du fait
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Avec azote
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଴
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FIGURE 3.34 – Évolution de la hauteur maximale d’une goutte déposé sur une surface en fonction
du temps pour le cas avec et sans balayages à l’azote.

de l’humidité de l’air ambiant, la plaque de duralumin est insérée dans une chambre
ayant des parois transparentes. Un flux d’azote est ensuite appliqué afin de sécher l’at-
mosphère jusqu’à une humidité relative d’environ 20 %. Le balayage à l’azote est main-
tenu durant l’expérience (débit d’azote de 4 L/min). Comme observé sur la Figure 3.34,
le balayage à l’azote induit un accroissement de l’évaporation des gouttes au cours du
temps. Les gouttes sont donc déposées avant d’appliquer le flux d’azote. Le refroidisse-
ment de la surface est effectué en appliquant une vitesse de refroidissement de 2 °C par
minute afin d’assurer l’équilibre thermique du système. La température de surface Tsur f

est obtenue en utilisant deux thermocouples soudés sur la surface à deux bords opposés.
Toutes les gouttes sont visualisées par le dessus à l’aide d’une caméra JAI, avec une fré-
quence d’échantillonnage de 1 Hz et un capteur de 1920×1080 pixels. L’enregistrement
des images est synchronisé avec l’acquisition de la température de surface. Un éclairage,
composé d’un panneau de LED et d’un écran diffusant, est également utilisé pour mieux
visualiser les gouttes. L’expérience est terminée lorsque toutes les gouttes initialement
liquide, notée N0, sont solidifiées. Le post-traitement des images consiste ainsi à iden-
tifier et à cumuler le nombre NS des gouttes qui se solidifient au cours du temps, aussi
bien pour celles constituées d’eau pure que celles ensemencées en colorants. La Figure
3.33 B) illustre, à titre d’exemple, une image instantanée prise à une température de sur-
face inférieure à 0 °C. Une goutte solidifiée apparaît avec une couleur blanche, signature
de la diffusion de l’éclairage par les cristaux de glace, alors que les gouttes liquides res-
tent translucides. Le phénomène de solidification étant stochastique, il est nécessaire de
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moyenner les résultats sur un grand nombre d’échantillons afin d’effectuer des compa-
raisons robustes entre elles. Ainsi, pour chaque cas (avec et sans traceurs) et pour chaque
température, le rapport NS/N0 correspond à une moyenne prise sur 600 gouttes chacun.
La Figure 3.35 présente l’évolution du rapport NS/N0 en fonction de la température de
surface Tsur f pour les gouttes composées d’eau pure et pour les gouttes ensemencées en
colorants fluorescents, pour plusieurs expériences. Que ce soit pour l’eau pure ou l’eau
ensemencée, il est possible de constater malgré, une dispersion des courbes, des com-
portements relativement similaires. Ainsi, il est raisonnable de comparer la moyenne des
expériences pratiquées pour les deux cas (eau pure/eau ensemencée). La Figure 3.36 pré-
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FIGURE 3.35 – Évolution de la proportion de goutte solide en fonction de la température de surface
de la plaque pour des goutte d’eau pure A) et des gouttes ensemencées par le mélange Rh560/Kr
B), pour différentes expériences à des fins de reproductibilité.

sente l’évolution des rapport NS/N0 moyennés en fonction de la température de surface
Tsur f pour les gouttes composées d’eau pure et pour les gouttes ensemencées. Les deux
courbes, représentatives de la moyenne des expériences, semblent presque se superpo-
ser, ce qui tend à démontrer que les colorants fluorescent n’affectent pas la température
de solidification de l’eau. Des expériences avec une concentration en kiton red cent fois
plus importantes ont été réalisées et ajoutées sur la Figure 3.36. L’influence du traceur
fluorescent reste encore très faible, même à forte concentration, et seul un effet très mo-
déré peut être observé aux forts degrés de surfusion aux alentours de −12 °C.
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FIGURE 3.36 – Évolution de la proportion de goutte solide en fonction de la température de surface
de la plaque froide dans le cas de l’eau pure, de l’eau ensemencée avec des colorants fluorescents,
ceci pour différentes concentrations.

3.7 Effet de la taille des gouttes sur le signal de fluorescence

Lors d’études précédentes, il a été montré que la taille des gouttes était également un
paramètre susceptible d’influencer le signal de fluorescence émis par une goutte, condui-
sant à un biais dans la mesure de température des gouttes par LIF2c1d, [13]. Lorsque le
cas d’un spray est considéré, caractérisé par une forte polydispersion en diamètre des
gouttes, ce biais est par nature renforcé et le signal de fluorescence devient dépendant
de la distribution statistique des tailles de gouttes en un point donné. Bien que l’inter-
prétation physique de ce phénomène ne soit pas entièrement élucidée, une correction
empirique avait été mise en place basé sur l’utilisation d’une troisième bande spectrale
de détection. Néanmoins, l’influence de cet effet lié à la taille des gouttes n’a pas été éva-
luée avec une méthode à deux colorants et deux bandes spectrales (LIF3c2d). Les études
présentés dans la suite de ce manuscrit seront réalisées sur des trains des gouttes mo-
nodispersées et sur un spray de goutte polydispersées en taille de goutte. L’évaluation de
l’effet taille doit donc être réalisés dans le cas de la technique de LIF3c2d. Pour cela, le pre-
mier rapport de fluorescence R12 a été mesuré dans un spray similaire à celui utilisé dans
[13]. Le dispositif d’injection consiste en un atomiseur assisté par air comprimé (Danfoss
®) alimenté par un réservoir pressurisé. Une augmentation de la pression d’injection du
liquide, jusqu’à environ 6,5 bars, entraîne une augmentation de la vitesse des gouttes et
une diminution de leur diamètre moyen : de D10 = 40 µm pour une pression de 1 bars à
D10 = 20 µm pour une pression de 5 bars. La caractérisation du diamètre moyen D10 des
gouttes en fonction de la pression d’injection a été réalisée dans [13] et les données issues
de ces travaux seront considérées par la suite.

Des mesures des rapports de fluorescence R12 et R31 ont été réalisées le long de l’axe
du spray (i.e. direction de l’écoulement moyen), à partir de 10 mm de la sortie de l’in-
jecteur pour différentes pressions d’injection variant de 2 à 6 bars (Figure 3.37) avec le
mélange Rh560/Kr avec les concentrations présentées en section 3.2.5. Chaque acquisi-
tion (c’est-à-dire pour chacune des pressions d’injection testés) a été réalisée sur 10000
gouttes. Les résultats sont normalisés par la mesure à 3 bars. Les expériences issues de la
littérature [13] ont été répétées avec la technique de LIF2c1d (1 colorant, 2 bandes spec-
trales de détection) et en utilisant comme colorant fluorescent du kiton red seul à une
concentration de 5× 10−6 mol .L−1. Pour ces mesures, le rapport de fluorescence R23,1D
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FIGURE 3.37 – Évolution des deux rapports de fluorescence normalisés R12 et R31 utilisés dans la
technique de LIF3c2d en fonction de la pression d’injection du liquide et mesurés dans un spray.
Comparaison avec le rapport de fluorescence R23 pour du kiton red seul comme réalisé dans [13].

(équivalent au rapport R12 mentionné dans la littérature [13]) a été déterminé en utilisant
les bandes spectrales suivantes : [540 nm; 560 nm] et [595 nm; 615 nm] correspondant
aux bandes 3 et 2 respectivement de la technique LIF3c2d (Figure 3.11) et est noté R23,1D .
Les bandes spectrales utilisées pour le calcul des rapports R12, R31 et R23,1D sont résumées
dans le Tableau 3.2 :

λ [nm]

B ande spectr al e 1 [496 ; 517]

B ande spectr al e 2 [595 ; 615]

B ande spectr al e 3 [540 ; 560]

TABLEAU 3.2 – Bandes spectrales utilisées pour le calcul des rapports de fluorescence R12, R31 et
R23,1D .

Les rapports de fluorescence mesurés dans le spray, en utilisant le mélange Rh560/Kr,
sont très faiblement affectés par la variation du diamètre des gouttes, induit par la varia-
tion de la pression d’injection. En effet, on constate une variation maximale du rapport
normalisé d’environ 3,5% lorsque la pression d’injection passe de 2 à 6 bars, ce qui cor-
respond, compte tenu de la sensibilité en température du mélange des colorants, à une
erreur de 1,5 °C environ. Au contraire, pour le cas à un seul colorant, le rapport R23,1D varie
d’environ 17% lorsque la pression d’injection passe de 2 à 6 bars, ce qui correspondrait à
une erreur d’environ 16 °C. De même, la variation du second rapport de fluorescence R31,
qui sera utilisé pour déterminer la fraction de glace au sein d’une population de gouttes,
semble aussi très peu sensible à la variation de la pression d’injection et donc à la va-
riation de la taille des gouttes. Cette différence de comportement entre la LIF3c2d (mé-
lange de deux colorants) et LIF2c1d (Kr uniquement) peut s’expliquer par une analyse des
spectres de fluorescence enregistrés dans le spray en fonction de la pression d’injection
(Figure 3.38). Ces spectres ont été normalisés par l’intégrale du signal de fluorescence sur
une bande spectrale non affectée par le phénomène de réabsorption de la fluorescence
([640 nm; 690 nm]). Ce rapport de fluorescence normalisé sera noté dans la suite I f ,n .
L’observation des spectres du kiton red sur les bandes spectrale de détection 3 [540 nm;
560 nm] (Figure 3.38 A)) et 2 [595 nm; 615 nm] (Figure 3.38 B)) montre que la bande 3
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FIGURE 3.38 – Spectres de fluorescence du kiton red à une concentration de 5×10−6 mol .L−1 gé-
néré par un atomiseur à pression (Danfoss) sur les bandes spectrales A) [540 nm ; 560 nm] et B)
[595 nm; 610 nm] pour différentes pressions d’injection. Les spectres sont normalisés par l’inté-
grale de l’intensité sur la bande spectrale [640 nm; 690 nm] non affectée par la réabsorption.
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FIGURE 3.39 – Spectres de fluorescence A) de la rhodamine 560 à une concentration de 1 ×
10−5 mol .L−1 B) du mélange Rh560/Kr généré par un atomiseur à pression (Danfoss) pour diffé-
rentes pressions d’injection. Les spectres sont normalisés par l’intégrale de l’intensité sur la bande
spectrale A) [590 nm ; 640 nm], B) [640 nm; 690 nm] non affectée par la réabsorption.

est principalement affectée par un décalage spectral vers les courtes longueurs d’ondes
lorsque la pression augmente (ou D10 diminue), alors que la bande 2 reste peu sensible.

Les mêmes expériences ont été répétées en ensemençant cette fois-ci le spray avec de
la rhodamine 560 seule. Les spectres obtenus, normalisés sur une bande spectrale non
affectée par le réabsorption de la fluorescence ([590 nm; 640 nm]) sont représentés sur
la Figure 3.39 A) qui montre qu’ils sont assez peu affectés par la variation de pression. De
plus, le spectre réalisé pour le mélange Rh560/Kr montre que le signal de fluorescence
émis par le kiton red sur la bande 3 est assez faible comparé à celui émis par rhodamine
560 (Figure 3.39 B)). Par conséquent, les spectres de fluorescence mesurés dans le spray
pour le mélange Rh560/Kr restent peu sensibles à la variation de la pression d’injection
(et donc au diamètre des gouttes) sur les trois bandes spectrales qui seront utilisées en
LIF3c2d (Figure 3.40).
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FIGURE 3.40 – Spectres de fluorescence du mélange rhodamine 560/kiton red généré par un ato-
miseur pour différentes pression d’injections sur les bandes spectrales : A) [540 nm ; 560 nm] et B)
[595 nm; 610 nm]. Les spectres sont normalisés par l’intégrale de l’intensité sur la bande spectrale
[640 nm ; 690 nm] non affectée par la réabsorption.

3.8 Conclusion du chapitre

L’utilisation de la Fluorescence Induite par Laser pour la caractérisation de gouttes
d’eau surfondues a été présentée dans ce chapitre. L’utilisation d’un mélange de rhoda-
mine 560 et de kiton red a été mis en œuvre. Les concentrations en traceur fluorescent
utilisées ne semblent pas avoir d’influence sur les propriétés physiques du fluide, excepté
sur la tension superficielle qui est diminuée de 25% par rapport à l’eau pure. Néanmoins,
aucun effet des traceurs n’a été observé sur la température de surfusion de l’eau pour les
concentrations choisies. L’utilisation d’un premier rapport de fluorescence R12, sensible à
la température, permet de mesurer la température de l’eau surfondue avec une sensibilité
en température de 2,56 %/°C. Des mesures de spectres de fluorescence en phase solide,
ainsi qu’en phase liquide, mettent en évidence une diminution de l’intensité de fluores-
cence plus importante pour la rhodamine 560 en comparaison de celle observée pour le
kiton red. Un second rapport de fluorescence R31 est utilisé pour la détermination de la
phase de l’eau. Ce second rapport de fluorescence est ensuite calibré en fonction de la
fraction de glace présente dans l’eau à l’aide de mesures par Imagerie de Résonance Ma-
gnétique Nucléaire. Il a ainsi été possible de montrer que le logarithme du second rapport
de fluorescence évolue linéairement avec la fraction de glace. Néanmoins, la calibration
du second rapport de fluorescence avec la fraction de glace n’est pas universelle et dépend
de différents paramètres comme la structure cristalline de la glace formée et du chemin
optique. Il est ainsi possible, à l’aide de la technique de LIF3c2d, de mesurer la tempé-
rature de l’eau surfondue, de déterminer l’état du fluide et d’estimer la fraction de glace
contenue dans le fluide en connaissant le signal de fluorescence dans les phases 100%
liquide et 100% solide.
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L’objectif est ici de mettre en œuvre la technique de LIF3c2d pour la caractérisation
de gouttes en conditions givrantes proches de celles rencontrées dans le milieu aéro-
nautique. La réalisation de mesures en conditions aéronautiques est souvent difficile à
mettre en œuvre et surtout très onéreuse. Il a donc été décidé d’appliquer la technique
de LIF3c2d dans une configuration, tout d’abord à faible vitesse (vitesse inférieure à 10
m.s−1) pour des gouttes de diamètre variant entre 100 µm et 500 µm, puis d’étendre ces es-
sais en conditions aéronautiques pour des vitesses pouvant aller jusque 200 m.s−1 et une
gamme de diamètres identique. La première étape consiste donc à étudier des gouttes
évoluant dans un environnement froid à faible vitesse. Pour cela, un dispositif expéri-
mental permettant la génération d’un train de gouttes monodispersées dans un envi-
ronnement froid a été mis en œuvre. Des mesures par LIF ont ensuite été confrontées
à un modèle de refroidissement permettant de tenir compte des effets d’interaction entre
les gouttes. Puis, la technique de LIF sera utilisée afin d’estimer l’évolution de la propor-
tion de gouttes liquides en fonction de la température du milieu gazeux et de la tailles
des gouttes. Pour finir, la technique de LIF a été appliquée au cas de gouttes évoluant à
hautes vitesses (jusque 200 m.s−1) et générées dans une soufflerie givrante. L’objectif est
d’étudier l’évolution de la température des gouttes dans la soufflerie givrante de la DGA
Essais-Propulseurs à Saclay (nommé Petit Anneau Givrant) et de déterminer l’évolution
de la proportion de gouttes liquides dans cette installation.

4.1 Conditions givrantes à faible vitesse d’écoulement

4.1.1 Dispositifs expérimentaux

Groupe 
froid

Générateur de 
goutte

Séparateur 
de faisceaux

BK7
532 nm

Oscilloscope

Sonde LIF

Réservoir

BK7

Echangeur 
thermique

Isolant thermique

7
3

0
/4

0
0

 m
m

Thermocouples

110 mm

Tamb

4
0

 m
m Laser

Miroir

Miroir

𝑓 = 200 𝑚𝑚

Sonde LIF

Reliée au dispositif Figure 3.15

𝑦

𝑥

𝑧

FIGURE 4.1 – Schéma de la colonne refroidie et du dispositif optique de fluorescence induite par
laser.

L’objectif est tout d’abord de mettre en œuvre la technique de LIF3c2d afin de carac-
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tériser les échanges thermiques entre un train de goutte monodispersées à une vitesse de
l’ordre de 10 m.s−1 évoluant dans un environnement froid. Pour cela, un dispositif spéci-
fique a été conçu afin de pouvoir étudier l’évolution de la température de gouttes évoluant
dans un environnement froid (Figure 4.1).

Ce dispositif est composé de différentes parties permettant :

— La génération de l’environnement froid

— La génération de gouttes monodispersées

— La mesure du signal de fluorescence

4.1.1.1 Génération de l’environnement froid

Le dispositif permettant la génération de l’environnement froid est présenté sur la Fi-
gure 4.2, il est basé sur des dispositifs déjà utilisés dans la littérature [14] [8]. Il consiste

7
3

0
/4

0
0

 

FIGURE 4.2 – Schéma technique de la colonne refroidie.

en une enceinte cylindrique (Figure 4.2) équipée d’une double enveloppe, de hauteur de
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730 mm ou 400 mm, et de 110 mm de diamètre intérieur. Afin de contrôler la tempéra-
ture de l’air ambiant, le fluide caloporteur (Thermal HL80) circule dans la double paroi.
Le groupe froid (Julabo Presto 80) permet de refroidir le fluide caloporteur jusque −60
°C, la température du fluide en sortie de colonne. Le fluide caloporteur rentre par le bas
de la colonne et remonte progressivement dans la double enveloppe pour ressortir par le
haut de la colonne. Un total de huit thermocouples disposés régulièrement sur toute la
hauteur de la colonne, et reliés à un module d’acquisition (Enregistreur de données Pico
Technology ®, 8 voies, USB TC-08), permettent une mesure du champ de température
de l’air dans la colonne. Afin de limiter les pertes thermiques, la paroi extérieure de la
colonne est isolée avec une épaisseur de 50 mm de mousse de polyisocyanurate de den-
sité 40 kg .m−3. Un exemple de deux champs de température dans la colonne en régime
stationnaire est présenté sur la Figure 4.3 pour deux consigne de température du fluide
caloporteur (−30 °C et −50 °C) dans le cas d’une colonne de 400 mm de hauteur. Notons
que les températures moyennes de l’air dans la colonne pour deux consignes précédentes
sont respectivement −24 °C et −40 °C. Il est possible de constater que la température dans
la colonne semble stabilisée à partir de 200 mm pour une colonne d’une hauteur de 400
mm. Sous la partie inférieure de la colonne est monté un bloc optique constitué de 5 hu-

0 200 400 600

-40

-20

0

20

𝑇
 

°𝐶

𝐻 𝑚𝑚

Extérieur de la colonne

Intérieur de la colonne

Point de mesure

𝑇௖௢௡௦௜௚௡௘ = −30°𝐶 

𝑇௖௢௡௦௜௚௡௘ = −50°𝐶 

FIGURE 4.3 – Exemple de deux champs de température de l’air à l’intérieur de la colonne de 400
mm de hauteur.

blots en BK7 permettant les mesures. L’environnement de la colonne n’étant pas contrôlé
en humidité et en température, une couche de givre se dépose sur l’ensemble du bloc op-
tique ainsi que sur les hublots lorsque la température du bloc optique descend en dessous
de 0 °C. Afin d’empêcher le dépôt de givre sur les hublots, un flux d’air sec est soufflé sur
la partie extérieure des hublots.

4.1.1.2 Génération des gouttes

Les gouttes sont générées à l’aide d’un injecteur de goutte monodispersées. Un jet de
gouttes est dit monodispersés lorsque toutes les gouttes sont émises dans une même di-
rection et présentent, à une position donnée, une vitesse v , un diamètre d et une distance
l inter-gouttes identiques. Ainsi, toutes les gouttes, à une position donnée, ont la même
histoire. Le liquide est mis sous pression dans le corps de l’injecteur à l’aide d’un réser-
voir pressurisé. L’injecteur utilisé est composé d’un élément piézocéramique soumis à un
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champ électrique oscillant au moyen d’un générateur de tension hautes fréquences. Les
vibrations de la piézocéramique se propagent dans tout le corps de l’injecteur jusqu’au
jet liquide éjecté par l’orifice d’une membrane percée d’un trou de diamètre Dm . La vi-
bration imposée par l’élément piézocéramique permet de placer le jet cylindrique en ré-
gime instable de Rayleigh (Figure 4.4). Pour des fréquences F précises, le jet cylindrique
se désintègre en gouttes monodispersées. Le diamètre d des gouttes peut être relié à la
fréquence des oscillations F de la piézocéramique au débit de liquide Qv par la relation
suivante :

d =
√

6Qv

πF
(4.1)

Le diamètre des gouttes peut alors être déterminé par débimétrie. De manière empirique,

𝐼𝑛𝑗𝑒𝑐𝑡𝑒𝑢𝑟

𝑍𝑜𝑛𝑒 𝑑ᇱ𝑖𝑛𝑠𝑡𝑎𝑏𝑖𝑙𝑖𝑡é

𝐽𝑒𝑡 𝑐𝑦𝑙𝑖𝑛𝑑𝑟𝑖𝑞𝑢𝑒

𝐷é𝑠𝑖𝑛𝑡é𝑔𝑟𝑎𝑡𝑖𝑜𝑛

𝐽𝑒𝑡 𝑑𝑒 𝑔𝑜𝑢𝑡𝑡𝑒𝑠 𝑚𝑜𝑛𝑜𝑑𝑖𝑠𝑝𝑒𝑟𝑠é

𝑙

𝑑

FIGURE 4.4 – Schéma d’un jet de gouttes monodispersées.

il a été montré que le diamètre des gouttes est approximativement égal à 1,9×Dm . On
défini comme le paramètre de distance C , le rapport entre la distance intra-gouttes et le
diamètres des gouttes (C = l /d). La vitesse des gouttes en sortie d’injecteur vi n j , peut être
déterminée par :

vi n j = Qv

π D2
m

4

(4.2)

Connaissant le débit d’injection des gouttes, ainsi que la fréquence d’excitation, il de-
vient alors possible de déterminer la vitesse vi n j , le diamètre di n j et le paramètre de dis-
tance Ci n j = vi n j /F à la sortie de l’injeceteur. Afin de contrôler la température d’injection
Ti n j des gouttes, un échangeur alimenté par un bain thermostatique est placé entre le
réservoir et l’injecteur. L’ajout de cet échangeur permet un refroidissement préalable des
gouttes avant injection et permet ainsi d’augmenter le degré de surfusion des gouttes en
bas de la colonne.

4.1.1.3 Dispositif de mesure de LIF

L’objectif est de mettre en place des mesures de LIF3c2d dans la colonne froide. La Fi-
gure 4.1 présente un schéma de l’ensemble des dispositifs de mesure implémenté autour
de la colonne. Le laser utilisé pour la génération du volume d’excitation est identique à
celui utilisé au Chapitre 3 (λ = 532 nm). Un séparateur de faisceaux, comparable à une
sonde d’émission utilisée en vélocimétrie laser est utilisé pour générer le volume d’exci-
tation laser au niveau du bloc optique situé au bas de la colonne. Les deux faisceaux laser
(distant de esp = 60 mm) sont focalisés grâce à une lentille convergente de distance focale
égale à 500 mm. L’intersection des deux faisceaux laser forme le volume d’excitation de la
fluorescence défini par d x ×d y ×d z µm3 (Figure 4.5), avec :

— d x = 170 µm

— d y = 2800 µm
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— d z = 170 µm

Afin de permettre des mesures de LIF des gouttes en sortie de la colonne froide, le vo-
lume d’excitation est ensuite placé au centre de la colonne. Le volume de mesure cor-

𝑑𝑦

𝑑
𝑥

140 µ𝑚

2800 µ𝑚

170 µ𝑚
140 µ𝑚

𝑨) 𝑩)

Volume d’excitation

Volume de collection LIF

Vue de dessus

Vue de côté
𝑓 = 500 𝑚𝑚

𝑒𝑠𝑝 = 60 𝑚𝑚

Volume de collection LIF

FIGURE 4.5 – A) Volume d’excitation laser obtenus avec une sonde LDV. B) Volume de mesure cor-
respondant à l’intersection entre les volumes de collection de la sonde de fluorescence et d’exci-
tation laser.

respond à l’intersection entre le volume de collection obtenus à l’aide de la sonde LIF
(doublet achromatique afocal identique au dispositif présenté sur la Figure 3.13) et le vo-
lume d’excitation laser. La sonde LIF (section 3.13) est utilisée pour la mesure du signal de
fluorescence dans le bas de colonne et peut être déplacée pour une mesure du signal de
fluorescence directement en sortie d’injecteur, servant de prise de référence du signal de
fluorescence. La sonde est couplée à une fibre optique multimode comme présenté sur la
Figure 3.15 et transmet le signal optique jusqu’au dispositif de détection du signal. Dans
le cas présent, le volume de mesure correspond à l’intersection entre les volumes d’ex-
citation laser et de collection et peut être assimilée à un volume de 140×170×140 µm3.
Afin de s’assurer du caractère monodisperses des gouttes à l’injection, un jeu de miroirs
permet de dévier temporairement le faisceau laser au voisinage de la sortie de l’injecteur.
Une lentille de focale f = 200 mm est ensuite utilisée afin de générer un volume d’exci-
tation laser de 100 µm de diamètre au point focal, ajusté sur le jet de gouttes en sortie de
l’injecteur et ainsi réalisés des mesures du signal de fluorescence. Ces mesures sont réa-
lisées à l’aide d’une seconde sonde LIF similaire à celle utilisée précédemment et munie
d’un filtre passe bande [540 nm ; 560 nm]. Le signal de fluorescence est ensuite visualisé
sur un oscilloscope permettant ainsi de vérifier la périodicité du passage des gouttes dans
le volume de mesure.

4.1.2 Modélisation des transferts

Lorsqu’une goutte d’eau évolue dans un environnement froid avec une humidité rela-
tive inférieur à 100%, une partie de la chaleur échangée entre la goutte et l’environnement
ambiant est utilisée pour évaporer le liquide et l’autre partie pour refroidir la goutte (Fi-
gure 4.6). Ces deux processus entraînent un refroidissement de la goutte. Le flux de cha-
leur échangé entre la goutte et l’environnement dépend de nombreux facteurs, comme
les propriétés thermophysiques du liquide et du gaz ainsi que de l’espacement entre les
gouttes. Les interactions aérodynamiques entre les gouttes, du fait de leur proximité ré-
duisent les transferts de chaleur et de masse par rapport au cas de la goutte isolée. Il est
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FIGURE 4.6 – Transfert de chaleur dans une goutte en évaporation.

donc nécessaire de les prendre en compte pour pouvoir les comparer avec les mesures
expérimentales. Dans toute la suite, le modèle d’évaporation ne sera présenté que pour
une goutte d’eau en évaporation dans l’air.

4.1.2.1 Cas de la goutte isolée

Bilan thermique de la goutte

Une goutte injectée dans un environnement froid échange de la chaleurs avec la phase
gazeuse (φg ). Cette énergie permet le refroidissement de la goutte (QL) et son évaporation
(φvap ) :

φg =QL +φvap (4.3)

avec φg = 4 π R2
g kg

dT
dr

∣∣∣
r=Rg

, Rg le rayon de la goutte et kg la conductivité thermique du

gaz. La chaleur échangée pour le refroidissement de la goutte conduit à une condition à
la limite de type flux imposé à l’interface liquide/gaz :

QL =−kL 4 π R2
g
∂T

∂r

∣∣∣∣
r=Rg

(4.4)

avec kL la conductivité thermique de la phase liquide. Le flux de chaleur servant à l’éva-
poration de la goutte s’écrit :

φvap = Lv ṁ (4.5)

avec ṁ le débit massique et Lv la chaleur latente d’évaporation du liquide.

Modélisation de la phase vapeur

Intéressons-nous aux échanges de chaleur et de masse entre une goutte et son en-
vironnement gazeux. La description des transferts de masse et de chaleurs fait appel au
nombre de Nusselt Nu et de Sherwood Sh :

Nu = 2Rg

Tamb −Tsur f

dT

dr

∣∣∣∣
r=Rg

(4.6)

Sh = 2Rg

ρv,∞−ρv,sur f

dρv

dr

∣∣∣∣
r=Rg

(4.7)

Le flux de chaleurφg reçue par la goutte peut être exprimé en fonction du nombre de Nu :

φg =π d Nu kg (Tamb −Tsur f ) (4.8)
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Tsur f et Tamb représentent respectivement la température de surface de la goutte et la
température ambiante. Dans le cas d’une goutte en mouvement, et afin de prendre en
compte la convection tout en gardant une symétrie sphérique des échanges, la théorie
du film a été développé [12]. La zone où ont lieu les échanges de masse et de chaleur
est modélisée par un film mince entourant la goutte. La convection forcée participe aux
échanges entre la goutte et la phase gazeuse. Les nombres adimensionnels de Sh0 et de
Nu0, dans le cas d’une goutte sphérique isolée en mouvement par rapport à la phase
gazeuse sans évaporation, peuvent être obtenus par la corrélation de Ranz-Marshall [12] :

Sh0 = 2+0,6Re1/2 Sc1/3
g (4.9)

Nu0 = 2+0,6Re1/2 Pr 1/3
g (4.10)

avec Scg et Prg respectivement les nombres de Schmidt et de Prandtl de la phase ga-
zeuse et Re le nombre de Reynolds de la goutte. Dans le cas de goutte en évaporation, les
nombres de Nui so et Shi so ont été déterminé par Abramzon et Sirigano [1] et sont :

Shi so = ln(1+BM )

BM

[
2+

(
Sh0 −2

F (BM )

)]
(4.11)

Nui so = ln(1+BT )

BT

[
2+

(
Nu0 −2

F (BT )

)]
(4.12)

avec BT et BM respectivement les nombres de Spalding thermique et massique définit
par :

BT = C pv ṁ(Tamb −Tsur f )

Lv ṁ + QL
ṁ

(4.13)

BM = Yg ,sur f −Yg ,amb

1−Yg ,sur f
(4.14)

avec Yg ,sur f la fraction massique d’eau sous forme gazeuse à la surface de la goutte et
Yg ,amb celle présente dans l’air ambiante. La fonction F (B) est défini comme :

F (B) = (1+B)0,7 ln(1+B)

B
avec B = BM ou B = BT (4.15)

Modélisation de la phase liquide

Afin de résoudre le champ de température dans la phase liquide, il est essentiel de
prendre en compte les effets convectifs à l’intérieur de la goutte du fait de l’existence de
frottement interfaciaux. En effet, pour des gouttes en mouvement, le cisaillement à l’in-
terface entre la goutte et l’air ambiant peut-être suffisamment important pour générer
une recirculation du fluide de la surface vers l’intérieur de la goutte et donc induire une
advection de la chaleur. La conséquence est une accélération des transferts thermiques
et ainsi du refroidissement de la goutte. Le modèle le plus réaliste est celui du vortex de
Hill [11] mais sa résolution est coûteuse en temps de calculs car il nécessite la résolution
des équations de diffusion-convection dans la goutte. Afin de réduire considérablement
les temps de calculs, le modèle à diffusion effective prenant en compte les phénomènes
convectifs de manière simplifiée sera utilisé par la suite. La convection à l’intérieur de la
goutte est prise en compte indirectement en corrigeant le coefficient de diffusion de la
chaleur du liquide DL,e f f :

DL,e f f = 1,86+0,86 t anh

(
2,225log

(
Re Pr

30

))
DL (4.16)
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avec DL la diffusivité thermique de l’eau liquide. L’évolution de la température est pure-
ment radiale et est régie par l’équation instationnaires, de diffusion de la chaleur :

∂T

∂t
= DL ∆T (4.17)

4.1.2.2 Cas du train de gouttes monodispersées

Dans certains sprays, la distance séparant les gouttes peut se limiter à quelques fois
leurs diamètres. Les gouttes peuvent ne plus se comporter comme des gouttes isolées et
deux niveaux d’interactions entre gouttes peuvent être distingués :

— Lorsque la distance entre les gouttes est suffisamment grande, le seul effet d’inter-
action existant est la modification des conditions ambiantes dans le voisinage des
gouttes du fait des transferts thermiques et de masse entre la phase liquide et la
phase gazeuse.

— Lorsque la distance entre les gouttes est proche du diamètre de celle-ci, les effets
d’interaction liés à des phénomènes aérodynamiques (effets de sillages) prennent
une autre dimension. En effet, afin de modéliser les effets d’interactions d’une goutte
avec son milieu, il est essentiel de corriger les nombres de Nusselt et de Sherwood
afin de tenir compte de ces interactions.

Afin de prendre en compte les effets de sillages dans le cas d’un train de goutte mono-
dispersées, les coefficients de réductions ηM et ηT des nombres de Sherwood et de Nus-
selt sont introduits. Ces coefficients quantifient la diminution des transferts massiques et
thermiques par rapport au cas de la goutte isolée :

ηM = Sh

Shi so
(4.18)

ηT = Nu

Nui so
(4.19)

Dans ce cas, la valeur limite correspondant à ηT = ηM = 1 correspond au cas d’une goutte
isolée. L’objectif par la suite est de déterminer un couple ηM et ηT de valeurs constantes
minimisant l’écart entres les mesures de la température moyenne de la goutte réalisées
par LIF et la solution du problème issu du modèle de conduction effective.

4.1.3 Mesure de température

Comme précisées précédemment, nous disposons de deux colonnes de hauteur diffé-
rentes (730 mm et 400 mm). Afin de réaliser des mesures de température dans les meilleures
conditions possibles, c’est-à-dire en évitant les risque de solidification de l’eau ainsi que
la perte de stabilité du jet de gouttes monodispersées, les premières mesures ont été réa-
lisées avec la colonne de 400 mm de hauteur.

4.1.3.1 Traitement du signal de fluorescence

Le signal de fluorescence provenant d’une goutte est collecté grâce a une sondeop-
tique localisé en bas de la colonne. Afin de détecter le signal de fluorescence émis par une
goutte traversant le volume de mesure, il est nécessaire d’utiliser un seuil de détection
qui est choisi égal à 10 fois le bruit dans le "noir", ceci sur chacune des bandes spectrales
de détection. Le bruit est obtenu en mesurant le signal en l’absence de gouttes et est en-
suite retranché sur chacune des voies. Le schéma de la Figure 4.7 présente l’évolution
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temporelle du signal de fluorescence sur chacune des bandes spectrale de mesure pour
une goutte traversant le volume de mesure. Le signal de fluorescence correspond à une
courbe assimilable à une gaussienne, l’intensité de fluorescence instantanée dépendant
de la position de la goutte dans le volume de mesure. Trois séquences peuvent être iden-
tifiées :

— t = t1 correspond à l’instant à partir duquel la goutte entre dans le volume de me-
sure et que le signal de fluorescence devient supérieur au bruit.

— t = t2 correspond à l’instant où la goutte se trouve au centre du volume de mesure
et pour lequel le signal de fluorescence collecté est maximum.

— t = t3 correspond à l’instant où la goutte quitte le volume de collection.

Le temps de transit d’une goutte dans le volume de mesure (tt ) correspond à la différence
entre l’instant d’arrivée et de sortie de la goutte dans le volume de mesure :

tt = t3 − t1 (4.20)

Lorsqu’une goutte traverse le volume de collection et que le niveau de signal est supérieur
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FIGURE 4.7 – Principe de détection du signal de fluorescence émis par une goutte.

au seuil de détection, le signal de fluorescence collecté correspond à celui provenant du
volume illuminé de la goutte, interceptant le volume de collection. En plaçant un seuil de
détection égal à 10 fois le niveau de bruit, la contribution des gouttes au signal de fluores-
cence ne passant pas au centre du volume de mesure est marginale. Le signal de fluores-
cence est ensuite intégré sur tous les échantillons ayant une intensité supérieure ou égale
à la valeur du seuil de détection. Afin de garantir un nombre d’échantillons d’environ 80
pour une goutte seule traversant le volume de mesure, la fréquence d’échantillonnage est
fixée par la suite à 5 Mhz. Pour une goutte j , décrite par N j échantillons, les signaux de
fluorescence intégrés sur les bandes spectrales 1 et 2 et 3 sont :

I f ,1, j =
∑N j

i=1 I f ,1,i

N j
−NJ BG (4.21)

I f ,2, j =
∑N j

i=1 I f ,2,i

N j
−NJ BG (4.22)
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I f ,3, j =
∑N j

i=1 I f ,3,i

N j
−NJ BG (4.23)

avec i l’indice d’échantillonnage et BG la valeur moyenne du bruit. Le traitement, consis-
tant à calculer le rapport de fluorescence d’une goutte individuelle, sera désigné par la
suite "traitement 1" et il est donné par la relation suivante dans le cas du calcul du rap-
port R12 :

R12, j =
I f ,1, j

I f ,2, j
(4.24)

Le traitement consistant à calculer le rapport moyen R12 sur un ensemble de goutte Ng

sera désigné par "traitement 2" :

R12 =
∑Ng

j=1 I f ,1, j∑Ng

j=1 I f ,2, j

(4.25)

Pour ce second traitement, le nombre de gouttes Ng pris en compte dans la moyenne est
fixé afin d’assurer la convergence statistique du rapport de fluorescence. Le "traitement
1" appliqué au rapport R31 sera mis en œuvre pour déterminer si la goutte est totalement
liquide ou totalement solidifiée (voir développement ultérieur) tandis que le "traitement
2" sera mis en œuvre pour traiter les gouttes partiellement solides ou liquides (fraction
solidifiée) et pour la mesure de la température d’un ensemble de goutte. La Figure 4.8
présente une illustration de la convergence statistique du rapport de fluorescence R12

mesuré dans le cas d’un train de gouttes monodispersées évoluant dans un environne-
ment isotherme (la température d’injection de l’eau est identique à la température de l’air
ambiant) en fonction du nombre de gouttes Ng cumulées pour le calcul du rapport. Une
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FIGURE 4.8 – Illustration de la convergence statistique du rapport R12 en fonction du nombre de
goutte utilisée pour le calcul du rapport de fluorescence.

convergence du rapport de ±1% est obtenue pour un nombre de gouttes de 500, induisant
ainsi une erreur de l’ordre de 0,2 °C sur la température. Dans la mesure du possible, et afin
de garantir une bonne convergence du rapport R12 et donc de la mesure de température,
un échantillon Ng de gouttes sera choisis supérieur à 1000.

4.1.3.2 Résultats expérimentaux sur le jet de gouttes monodispersées

L’objectif est de s’intéresser à l’évolution de la température des gouttes en fonction de
leurs diamètres (d), de leurs vitesses (v), du paramètre de distance entre les gouttes (C )
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ainsi que de la température de l’environnement froid. L’étude de l’évolution du second
rapport de fluorescence R31 sera étudié ultérieurement afin de déterminer l’état d’une
goutte (i.e. liquide/solide) dans le cas de la colonne la plus haute (730 mm). Notons, que
dans le cas de la colonne d’une hauteur de 400 mm, le rapport de fluorescence R31 est
constant et est égale à la valeur en phase liquide dans l’ensemble de nos expériences,
indiquant la présence uniquement de goutte purement liquide. Les mesures de tempéra-
tures suivantes seront donc réalisées dans la colonne de 400 mm de hauteur afin d’obtenir
un jet le plus stable possible. Pour assurer la convergence statistique du rapport R12, un
ensemble de 10000 gouttes est considéré pour le calcul de la température. La température
des gouttes est mesurée en deux point de l’espace par LIF : i) juste en sortie d’injecteur
et ii) en bas de la colonne au niveau du module optique. Le refroidissement des gouttes
est dépendant de leurs temps de vol dans l’environnement froid qui est fonction de la vi-
tesse des gouttes et de la hauteur de chute. Pour une hauteur de 400 mm et une vitesse
de 10 m.s−1, le temps de vol d’une goutte dans l’environnement froid est de 0,04 s. Afin
de pouvoir comparer les mesures de température obtenues par LIF avec le modèle basé
sur la conduction effective, il est essentiel de connaître le temps de vol des gouttes dans la
colonne. Il a ainsi été décidé de mesurer la vitesse aux deux points de mesure du signal de
fluorescence. D’après l’équation 4.1, une mesure de débimétrie permet de déterminer la
vitesse d’injection des gouttes. La vitesse des gouttes dans le bas de colonne a été mesu-
rée par vélocimétrie laser Doppler (LDV). La mesure LDV est effectuée en diffusion avant
avec un angle de diffusion de 45° par rapport aux faisceaux laser incidents (Figure 4.9). Il

Laser
Séparateur de 

faisceaux

Sonde LIF
Sonde LDV

FIGURE 4.9 – Schéma des dispositifs de mesure LDV et LIF mis en place dans la colonne.

a été montré par Perrin et al. [9] que dans le cas de goutte ayant un diamètre de l’ordre
de 100 µm et d’une température ambiant de 540 °C que la température mesurée par LIF
ponctuelle (TLI F ) donne une température définie par :

TLI F ≈ Tc +Tm

2
(4.26)

où Tc et Tm sont respectivement les températures au centre et moyenne volumique (au
sens arithmétique) de la goutte calculées à l’aide du modèle de diffusion effective. Dans la
suite, nous ferons l’hypothèse que la température mesurée par LIF correspond à celle-ci.
Ces mesures de température, pourront être exploitées afin de déterminer l’influence du
paramètre de distance sur les transferts de chaleurs et de masse entre les gouttes et leur
environnement. Pour cela, il est essentiel de déterminer les coefficients de réduction pré-
sentés dans les équation 4.18 et 4.19. Le tableau 4.1 représente l’ensemble des conditions
d’injection testées.
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Tamb Ti n j [°C] C vi n j [m.s−1] di n j [µm] Re

-40 °C [4,7;4,9] [1,5;3,6] [5;8,5] [226;415] [114;351]

-24 °C [4,9;0,1] [1,7;5,6] [4,2;8,6] [160;370] [76;271]

TABLEAU 4.1 – Conditions d’injections testées

Les mesures sont réalisées pour deux températures moyennes d’air Tamb différentes (Fi-
gure 4.3). Dans le cas de l’eau, il est possible de faire l’hypothèse que les coefficients de
correction ηM et ηT soit égales (ηM = ηT = η) car le nombre de Lewis (qui représente
le rapport entre la diffusivité thermique et massique du liquide) de l’eau est proche de
l’unité [3] [5], ce qui suppose que les couches limites thermiques et massiques sont iden-
tiques. Cette hypothèse a été validée pour des mesures similaires à celles réalisées dans
cette étude par [10], dans le cas de goutte de n-dodecane en faible évaporation. Afin de
déterminer η, une approche itérative a été mis en place consistant à calculer numérique-
ment la température d’une goutte isolée en utilisant le modèle décrit par l’équation 4.17
dans les conditions d’injections testées. η est obtenu par ajustement de la température
calculée numériquement avec celle mesurée expérimentalement, ceci avec un écart infé-
rieur à 1%.

La Figure 4.10 A) présente l’évolution temporelle de la température d’une goutte ob-
tenu numériquement dans différents cas (goutte isolée et coefficient de correction de 0,6)
et injectée à une température initiale de Ti n j de 4,7 °C, une vitesse d’injection vi n j de 6,9
m.s−1, un diamètre de goutte de 226 µm, un paramètre de distance C de 1,52 et une tem-
pérature ambiante moyenne Tamb =−45 °C. Notons que la simulation prend en compte le
champ de température ambiante présentée sur la Figure 4.3. La température des gouttes
(TLI F ) obtenus par LIF3c2d au point de mesure (≈ 92 ms) est supérieure à celle prédite

dans le cas de la goutte isolée, en utilisant
(

Tm+Tc
2 i so

)
. En effet, l’interaction entre gouttes

successives a pour effet de diminuer les échanges de chaleur et de masse entre la goutte et
l’air ambiante, supposé statique. Comme montré sur la Figure 4.10 A), un gradient ther-
mique est présent dans la goutte car les températures au centre Tc et moyenne Tm ne
sont pas égales. La Figure 4.10 B) présente l’évolution du diamètre de la goutte au cours
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FIGURE 4.10 – A) comparaison de la température mesurée par LIF3c2d avec la simulation dans le
cas η = 0,6 et dans le cas d’une goutte isolée ; avec Ti n j = 4,7 °C, vi n j = 6,9 m.s−1, di n j = 226 µm
et Ci n j = 1,52. Tm représente la température moyenne, Tc la température du centre, Tsur f la tem-
pérature de surface calculées et TLI F la température mesurée par LIF. B) Simulation de l’évolution
du diamètre de la goutte au cours du temps.
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du temps et permet de montrer que l’évaporation des gouttes est quasiment négligeable,
malgré une humidité relative dans la colonne de 20%. L’évaporation des gouttes participe
donc très peu à leur refroidissement. Dans le cas de gouttes de n-dodecane évoluant dans
un environnemt chaud (Tamb > 500 °C) en faible évaporation, il a été montré par Perrin et
al. [9] que l’influence de ηM sur les transferts thermique était faible.

La Figure 4.11 présente l’évolution du paramètre de correction η en fonction du pa-
ramètre de distance C pour tout les cas testés (Tableau 4.1). Au vue des résultats, obte-
nus il semble judicieux de représenter les données pour différentes gammes de nombre
de Reynolds. Les mesures de [2] dans le cas de gouttes de n-dodecane injectées à une
température initiale de 68 °C dans un environnement chaud (Tamb > 540 °C) sont ajou-
tées afin de comparer nos mesures dans le cas de goutte en très faible évaporation. Il est
possible de constater une augmentation globale du paramètre de correction avec le para-
mètre de distance. Ce résultat s’explique par une diminution des effets d’interaction avec
l’augmentation du paramètre de distance. Dans le cas des études précédentes [9] [4] et

[2] les nombres de Re = ρvd
µ étudiés étaient inférieurs à 100. Intéressons-nous donc tout
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FIGURE 4.11 – Évolution du coefficient de correction η en fonction du paramètre de distance C
pour différents nombres de Reynolds. Les données extraites de [2] dans le cas de goutte en faible
évaporation ont été ajoutée à la Figure.

d’abord aux valeurs de Re compris dans l’intervalle [70;123]. Pour cette gamme de Re, les
résultats actuels, dans le cas de gouttes surfondues, sont en accord avec ceux observés
dans [2]. Néanmoins, lorsque le nombre de Re augmente, une augmentation plus impor-
tante de η est observée pour un même paramètre de distance. Par exemple, pour C = 2,2,
le coefficient de correction est de 0,5 pour 123 < Re < 177 tandis qu’il est de 0,65 pour
271 < Re < 351. Dans le cas de Re > 100, il a été observé que le train de gouttes était in-
stable. En effet, pour des Re élevés, l’écoulement autour des gouttes génère un sillages
turbulents déstabilisant ainsi le train de goutte. Il en résulte une augmentation des trans-
ferts de chaleur ce qui conduit à se rapprocher du cas de la goutte isolée. Afin de pouvoir
analyser plus finement les résultats présentés sur la Figure 4.11, il semblerait intéressant
de pouvoir réaliser des mesures le long du jet pour ainsi être en mesure de déterminer la
distance à partir de laquelle le train de goutte se déstabilise. Lorsque le jet se déstabilise,
la distance entre les gouttes devient grande et les transferts thermiques entre les gouttes
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et l’environnement tendent vers ceux de la goutte isolée. Intuitivement, en faisant l’hy-
pothèse que la distance de déstabilisation diminue avec l’augmentation du nombre de
Re (augmentation de la traînée), il est possible d’envisager une augmentation de η avec
le nombre de Re comme observée sur la Figure 4.11. Dans les cas étudiés expérimentale-
ment ici les hypothèses faites sur le train de gouttes monodispersées ne sont plus valables.
En effet, les gouttes ne sont plus alignées, ce qui signifie que l’hypothèse de couches li-
mites dynamique, thermique et massique colonnaires n’est plus vérifiée, conduisant ainsi
à une influence significative du nombre de Reynolds.

4.1.4 Estimation de la fraction de glace

L’objectif ici est d’estimer la fraction de glace contenue dans une goutte en écoule-
ment dans un environnement froid, en utilisant le second rapport de fluorescence R31.
Le cas de référence sera toujours le train de gouttes monodispersées. Afin de refroidir da-
vantage les gouttes, et ainsi augmenter la probabilité de solidification de ces dernières,
les expériences ont été réalisées avec la hauteur de chute plus importante en utilisant la
colonne de 730 mm de hauteur. Pour cette colonne, du fait de la déstabilisation rapide
du jet, les gouttes pourront être considérées comme isolées durant une grande partie de
leurs trajets dans l’environnement froid, augmentant ainsi leur refroidissement et donc
leur probabilité de nucléation. Le jet de gouttes monodispersées a été utilisé avec trois
membranes (Dm = 50 µm, Dm = 150 µm et Dm = 200 µm) donnant lieu à des diamètres
de goutte respectif à l’injection approximativement égaux à : di n j = 95 µm, di n j = 285
µm et di n j = 380 µm. Comme cela a été dit précédemment, il est important de bien choi-
sir le seuil de détection afin de fortement limiter la contribution des gouttes traversant
marginalement le volume de mesure et ainsi mesurer le signal de fluorescence de gouttes
dont la trajectoire est à peu près centrée sur celui-ci. Malgré la déstabilisation du jet par
les forces aérodynamiques, il est possible de faire l’hypothèse que le diamètre des gouttes
reste monodispersé. En effet, la possibilité d’une atomisation secondaire, qui se traduirait
par une fragmentation des gouttes, peut être estimée par le nombre de Weber aérodyna-
mique définit comme :

W e =
ρai r v2

i n j d

σ
(4.27)

avec ρai r la masse volumique de l’air. Le Tableau 4.2 représente les nombres de Weber
aérodynamique pour les diamètres de goutte testés et une vitesse d’air maximale de 10
m.s−1 :

Dm [µm] dg [µm] W e

50 95 0,17

150 285 0,5

200 380 0,67

TABLEAU 4.2 – Weber aérodynamique en fonction des tailles de gouttes étudiées

Le nombre de W e aérodynamique dans chaque cas est bien inférieur à 1, ce qui permet de
négliger l’atomisation secondaire [6]. Ainsi, pour des conditions de fonctionnement don-
nées (diamètre de la membrane, pression d’injection, fréquence de la piézocéramique),
toutes les gouttes auront même diamètres quelque soit la position dans la colonne.
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4.1.4.1 Convergence statistique du rapport R31

Lorsqu’une goutte traverse le volume de mesure, et dont le signal émis est supérieur
au seuil de détection, l’ensemble du volume éclairé de la goutte contribue au signal de
fluorescence collecté. En conséquence, dans les développements ultérieurs, nous consi-
dérerons que le volume éclairé de la goutte contribuant au signal LIF est à peu près iden-
tique pour toutes les gouttes d’une même série de mesure. La référence du rapport de
fluorescence est mesurée à proximité du point d’injection, dans des conditions isothermes,
lorsque les gouttes sont purement liquides. Le nombre de gouttes à traiter pour une me-
sure donnée est une question cruciale. D’une part, pour avoir une population de gouttes
représentative du phénomène étudié, d’autre part pour atteindre la convergence statis-
tique du signal de fluorescence. En ce qui concerne le rapport de fluorescence R31 des
gouttes individuelles ("traitement 1" équation 4.24), leur distribution a été analysée sur
4000 gouttes injectées dans des conditions isothermes, c’est-à-dire pour des gouttes in-
jectées à température ambiante dans la colonne non refroidie. La Figure 4.12 A) présente
l’évolution de l’erreur sur le rapport R31 moyen en fonction du nombre gouttes utilisées
pour le calcul.

R31 =
∑Ng

j=1 I f ,3, j∑Ng

j=1 I f ,1, j

(4.28)

L’erreur sur l’estimation du rapport d’une goutte individuelle ne dépasse pas les 20% tan-
dis qu’elle est de 3% pour une moyenne réalisée sur une cinquantaine de gouttes, pour
converger vers une erreur inférieure à 0,5% à partir de 1000 gouttes. Afin de déterminer
le seuil du rapport de fluorescence R31 pour lequel il est possible de considérer que les
gouttes sont à l’état liquide, il est essentiel de prendre en considération que le rapport de
fluorescence déterminé sur une goutte individuelle est connu avec une erreur de l’ordre
de 20%.
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FIGURE 4.12 – A) Convergence du rapport R31 en fonction du nombre de goutte. B) Densité de pro-
babilité des rapports de fluorescence R31 normalisés par le rapport de fluorescence d’une goutte
purement liquide.

4.1.4.2 Détermination des gouttes liquides

La référence R31,0 est prise sur des gouttes totalement liquide et on rappelil faut de
plus noter que R31 est quasi-indépendant de la température. Ainsi, toutes les gouttes li-
quides vérifient théoriquement R31

R31,0
= 1 (Figure 3.19). Afin de déterminer la fraction de
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gouttes liquide NL
Ng

, avec NL le nombre de gouttes liquides et Ng le nombre total de gouttes

détectées, le "traitement 1" est appliqué. En traçant la PDF des données de la Figure 4.12
A) des rapports individuels R31 dans le cas de gouttes liquides, et en ajustant les résul-
tats par une loi normal, on trouve un écart type de 0,1 (Figure 4.12 B)) et une moyenne
proche de 1. En considérant raisonnablement que les gouttes liquides correspondent à
95% de l’aire sous la courbe, il est possible d’utiliser comme critère de discrimination
d’une goutte liquide celles dont le rapport R31 normalisé correspond à une valeur de
1±2×0,1. Ainsi les gouttes vérifiant R31

R31,0
< 1,2 seront considérées statistiquement comme

liquides alors que les valeurs supérieurs à 1,2 correspondront à des gouttes mixtes ou so-
lides.

Pour l’ensemble des expériences qui vont suivre, le nombre de gouttes traitées sera
fixé à NG = 1000. L’objectif est, pour les trois membranes différentes ainsi que pour trois
températures moyennes d’air étudiées (Tamb =−45 °C, Tamb =−34 °C et Tamb =−25 °C),
d’estimer la proportion de gouttes liquides. Dans le cas d’une température moyenne de
l’air de −25 °C, le rapport de fluorescence R31 indique la présence de plus de 99% de
gouttes à l’état liquide. Ainsi, seuls les résultats obtenus pour les deux autres températures
seront présentés. La Figure 4.13 présente l’évolution du logarithme de R31/R31,0 pour les
trois membranes étudiées et pour deux température moyenne de l’air A) Tamb = −34 °C
et B) Tamb = −45 °C). Sont ajoutée sur la Figure 4.13 la fraction des gouttes liquides, et
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FIGURE 4.13 – Évolution du logarithme du rapport de fluorescence normalisé R31/R31,0 pour des
membranes de diamètre Dm = 50 µm, Dm = 150 µm et Dm = 200 µm pour une température am-
biante moyenne de A) −34 °C et B) −45 °C. Les gouttes sont classées en fonction de leur état :
purement liquide ou mixte et solide. Pour chaque classe, est représenté la fraction de gouttes dans
un état donné par rapport au nombre de gouttes total. Pour les gouttes purement liquides, la tem-
pérature moyenne Tg mesurée par LIF des gouttes est ajoutée.

de celles comportant une phase solide (100% solide ou mixte). Cette fraction correspon-
dant respectivement aux nombres de gouttes ayant un rapport de fluorescence supérieur
et inférieur à 1,2 par rapport au nombre de gouttes totale NG . Le logarithme du rapport
de fluorescence a été utilisé du fait de la linéarité entre celui-ci et la fraction de glace
contenue dans la goutte (section 3.5.3). Pour une même température ambiante, une aug-
mentation de la fraction de gouttes liquide avec l’augmentation de la taille des gouttes
injectées peut être constatée. Par exemple, à −34 °C, la fraction de gouttes liquides est
de 55% pour une membrane de 50 µm tandis qu’elle est de 78% pour une membrane de
150 µm. Notons, que dans le cas où les gouttes sont totalement liquides, il est possible de
déterminer la température moyenne des gouttes (Tg ) à partir du rapport de fluorescence
R12. Les gouttes plus petites conduisent à des refroidissements plus importants et sont
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davantage affectées par la formation de glace pouvant conduire, soit à des gouttes mixtes,
soit à des gouttes 100% solides (équation 2.16). Par ailleurs, l’équation 2.9 a montré que
l’augmentation du degré de surfusion implique une augmentation de la probabilité de
solidification d’une goutte. Ainsi, la diminution de la température ambiante se caracté-
rise par une diminution de la proportion de gouttes liquides pour chacun des diamètres
de gouttes étudiés.

4.1.4.3 Détermination des gouttes solides

L’objectif est maintenant d’estimer le nombre de gouttes complètement solidifiées.
Pour cela, en appliquant le "traitement 1", une valeur seuil du rapport de fluorescence
normalisé R31/R31,0, doit être fixée afin de déterminer si une goutte est complètement so-
lidifiée ou partiellement. Comme nous l’avons déjà vu dans la section 3.5.3, cette valeur
seuil peut dépendre de la structure cristalline de la glace et du chemin optique à l’inté-
rieur de la goutte (équation 3.32). La valeur du seuil dépend du diamètre de la goutte, en
supposant un processus de cristallisation de la glace similaire pour un même diamètre
de membrane. Par conséquent, une valeur du seuil doit être fixée pour chacun des trois
diamètres membranes. Le seuil peut être déterminé en se basant sur la fonction de den-
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FIGURE 4.14 – Densité de probabilité du rapport de fluorescence R31/R31,0, ajusté par une loi log-
normale pour les trois diamètres de membranes étudiées à une température moyenne de l’air
ambiant de −45 °C.

sité de probabilité (PDF) des rapports de fluorescence normalisés R31/R31,0 des gouttes
qui ne sont pas purement liquide. Pour cela, les données obtenues à la température la
plus basse sont utilisées (Tamb =−45 °C). En effet, cela correspond à la probabilité d’avoir
des gouttes gelées la plus grande. Les PDF des rapports de fluorescence normalisés sont
représentées sur la Figure 4.14 pour chacune des membranes. Ces PDF peuvent être cor-
rectement ajustées par une loi du type log-normale de moyenne µln et d’écart-type σln .
Outre l’allure générale, l’ajustement par une fonction log-normale est justifiée par la dé-
pendance logarithmique du rapport R31 au principal paramètre qui le détermine, la frac-
tion de glace. Il a été décidé de fixer la valeur seuil Sm à :

Sm =µl n + σln

2
(4.29)

Dans la pratique, les gouttes ayant des rapports de fluorescence individuels ln(R31/R31,0)
supérieurs à Sm seront considérées comme complètement solifiées. Les paramètres de la
loi log-normale ajustés pour chacune des membranes sont donnés dans le Tableau 4.3.
Les seuils correspondant aux membranes Dm = 150 µm et Dm = 200 µm sont très simi-
laires. En effet, les gouttes sont plus grosses que le diamètre du volume de mesure, le seuil
est alors limité par la zone d’intersection entre la goutte et les faisceaux laser.

114



CHAPITRE 4. CARACTÉRISATION DE GOUTTES SURFONDUES EN ÉCOULEMENT

Dm µl n σln Sm

50 µm 0,74 0,42 0,95

150 µm 0,82 0,52 1.09

200 µm 0,82 0,57 1.11

TABLEAU 4.3 – Paramètres de la loi log-normal.

4.1.4.4 Estimation de la fraction de glace dans les gouttes mixtes

Le nombres de gouttes mixtes, définies par le fait qu’elles sont composées d’un mé-
lange liquide/glace, peut être définit par NM = Ng − (NS +NL). La fraction volumique de
glace qu’elles contiennent, sera noté χSM . Dans le cas des gouttes mixtes, le rapport de
fluorescence sera calculé en appliquant le "traitement 2", ceci afin d’avoir une valeur
moyenne de la fraction de glace contenue dans l’ensemble des gouttes mixtes. Comme

l n
(

R31
R31,0

)
est proportionnel à la fraction de glace moyenne dans les gouttes mixte (Figure

3.32), χSM peut être déterminé par :

χSM =
ln

(
R31

R31,0

)
Sm

(4.30)

Son utilisation pour le calcul d’une fraction de glace moyenne est basée sur l’hypothèse,
que, statistiquement, toutes les gouttes ont le même diamètre, qu’elles contribuent toutes
de manière à peu près équivalente au signal de fluorescence moyen et qu’elles ont toutes
la même fraction de glace. L’estimation globale de la fraction de glace sur les gouttes Ng

détectées selon les hypothèses précédentes, est finalement donnée par :

χS = χSM NM +NS

Ng
(4.31)

Le traitement du signal utilisé pour estimer la fraction volumique moyenne solidifiée est
résumé sur la Figure 4.15. Les fractions de gouttes purement liquides, de gouttes solides
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FIGURE 4.15 – Étapes du traitement des données de fluorescence permettant l’estimation de la
fraction de glace dans un ensemble de gouttes produites par un injecteur de gouttes monodisper-
sées.

et de gouttes mixtes pour 1000 gouttes acquises sont présentées sur la Figure 4.16 pour les
trois membranes et trois températures ambiantes étudiées : A) pour les gouttes purement
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FIGURE 4.16 – Fraction de goutte A) 100% liquide, B) mixte et C) 100% solide pour les différentes
températures moyenne de l’air étudiées et pour les différents diamètres de membrane étudiés.

liquides B) pour les gouttes purement solides et C) pour les gouttes mixtes. Comme pré-
cisé, pour une température de l’air moyenne de −25 °C les gouttes sont principalement
liquides. Lorsque la température de l’air diminue, le nombre de gouttes mixtes et solides
augmente. En outre, la fraction de gouttes mixtes et solides augmente lorsque le diamètre
de la membrane diminue, donc pour des gouttes de plus petit diamètre. Ce qui est par-
ticulièrement visible pour les expériences réalisées avec Dm = 50 µm. L’estimation de la
fraction de glace totale est présentée pour les différentes membranes et températures de
l’air sur la Figure 4.17. La fraction de glace est d’autant plus importante que les gouttes
sont petites et que la température de l’air est basse, exceptée pour Tamb = −25 °C où la
grande majorité des gouttes restent à l’état surfondu. De plus, la fraction de glace esti-
mée semble proche pour les membranes de Dm = 150 µm et Dm = 200 µm, et ce, quelle
que soit la température de l’air. Cela est probablement dû à la grande capacité calorifique
des gouttes de grand diamètre qui nécessite d’avantages d’énergies pour se refroidir. Par
ailleurs, les diamètres de gouttes approximatifs correspondant à ces membranes sont res-
pectivement d ≈ 285 µm et d ≈ 380 µm, tous deux supérieurs au diamètre du volume de
mesure, limité par celui du volume de collection au point focal (qui est de 140 µm). Ainsi,
la zone de la goutte contribuant au signal de fluorescence pour ces deux diamètres de
gouttes (d ≈ 285 µm et d ≈ 380 µm) est identique.
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FIGURE 4.17 – Représentation de la fraction de glace χS totale pour l’ensemble des conditions
testées.
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4.2 Mesures dans des conditions givrantes proches de l’en-
vironnement aéronautique réel

Dans cette section clôturant le chapitre 4, l’objectif est d’utiliser la technique de LIF3c2d
pour la caractérisation de gouttes en conditions aéronautiques givrantes. L’intérêt est de
tester la nouvelle chaîne LIF en conditions extrêmes et également de pouvoir apporter
quelques éléments de réponse sur la représentativité des conditions givrantes reproduites
par une soufflerie givrante dans le cas de SLD. Rappelons qu’une SLD représente une
goutte ayant un diamètre supérieur à 50 µm. Pour cela, des mesures ont été réalisées sur
le site de la DGA Essais-Propulseurs à Saclay. Nous commencerons tout d’abord par une
présentation de la soufflerie givrante ainsi qu’aux modifications apportées à la chaîne LIF
afin de s’adapter notamment aux hautes vitesses de gouttes pouvant être supérieures à
100 m.s−1. L’étude portera sur l’influence de nombreux paramètres sur la température des
gouttes : diamètre moyens des gouttes, température de l’air ambiant, vitesse de l’écoule-
ment d’air ou encore hygrométrie dans la soufflerie. L’étude du rapport de fluorescence
R31 permettra d’étudier l’évolution de la présence de gouttes solides dans la soufflerie
durant une séquence dite de givrage.

4.2.1 Dispositif expérimental : le Petit Anneau Givrant (PAG)

La technique de LIF3c2d a été utilisée dans une soufflerie givrante (IWT) du centre
français DGA Esssais Propulseurs. La Figure 4.18 présente une vue d’ensemble de la souf-
flerie, à recirculation, dénommée Petit Anneau Givrant (PAG). La section de la veine d’es-
sais est de 250×250 mm2 pour une longueur totale de 1000 mm avec une vitesse maxi-
male de l’écoulement d’air vai r de 220 m.s−1, ce qui correspond à un nombre de Mach
maximal atteignable de 0,7. Deux systèmes interchangeables composés de plusieurs in-
jecteurs permettent de générer des nuages de gouttes ayant un diamètre volumique mé-
dian (DVM) variant de 15 à 200 µm avec une teneur en eau liquide (LWC) variant de 0,15
g /cm3 à 4 g /cm3. Ces injecteurs sont situés en amont du convergent de la soufflerie afin
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goutte

Capteur de 
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A) B)

FIGURE 4.18 – A) schéma du Petit Anneau Givrant (PAG) de la DGA Essais propulseurs. B) schéma
du convergent et de la veine d’essais.

d’accélérer les gouttes jusqu’à l’entrée de la section d’essai. Les injecteurs sont alimentés
avec de l’eau stockée dans un réservoir situé à l’extérieur et à proximité de la soufflerie. Le
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liquide arrivant dans les injecteurs n’est pas contrôlé en température mais la température
d’injection Ti n j peut être mesurée au moyen de thermocouples insérés dans les injec-
teurs. Selon les conditions expérimentales, c’est-à-dire les valeurs de vai r , LWC et DVM,
la température totale (génératrice) minimale de l’air Ttot ale qui en résulte est de −40 °C.

L’humidité relative Hr du flux d’air peut également être contrôlée avec précision. La
chaîne de mesure LIF, telle que décrite sur la Figure 3.15, est mise en place autour de la
section d’essai (Figure 4.19). La distance focale de la sonde d’émission LDV est toujours
f = 500 mm tandis que la sonde de collection du signal de fluorescence est équipée d’une
focale de 300 mm pour pouvoir accéder au centre de la veine. Il en résulte, un volume
de collection du signal de fluorescence de 210×210×2800 µm3. Cependant, les vitesses
des gouttes dans la soufflerie sont environ dix fois supérieures à celles rencontrées lors
des expériences menées sur le jet de gouttes monodispersées. Une nouvelle carte d’ac-
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faisceaux
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𝑚

Hublot BK7

FIGURE 4.19 – A) Schéma du dispositif optique utilisé pour la caractérisation de goutte évoluant
dans une soufflerie givrante ; B) Photographie du dispositif optique placé autour de la veine d’es-
sais du PAG.

quisition, dotée d’une fréquence d’échantillonnage plus grande de 80 MHz, a été intégrée
à la chaîne de mesure afin d’obtenir un minimum de Npt = 80 échantillons par goutte
détectée :

Npt = dλ
vai r

Fe = 93 (4.32)

avec dλ = 210 µm le diamètre du volume de mesure, vai r = 180 m.s−1 la vitesse maximale
de l’air étudié et Fe = 80 Mhz la fréquence d’échantillonnage.

Lors de cette campagne de mesure, toutes les mesures de LIF ont été effectuées uni-
quement au centre de la section d’essai et à une distance de 2,9 m des injecteurs de
gouttes (Figure 4.18 B). En outre, il est important de mentionner que les trajectoires sui-
vies par les gouttes depuis les injecteurs jusqu’au point de mesure demeurent inconnues.
Les diamètres volumiques moyens en sortie de convergent ont été caractérisés au préa-
lable par la DGA. Les données expérimentales fournies par la DGA sont ajustées par une
loi normal et les résultats de cette ajustement sont données dans le Tableau 4.4.

DV M [µm] Moyenne [µm] Écart-type [µm] dmax [µm]

50 40,6 24,7 137,5

100 80,32 39,44 187,5

200 172,4 45,8 262,5
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TABLEAU 4.4 – Caractérisation de la granulométrie des injecteurs utilisées dans la soufflerie gi-
vrante DGA. Les données sont obtenues à partir de celles fournies par la DGA en considérant une
loi normal.

Ces mesures sont réalisées en veine ouverte pour une vitesse d’air de 80 m.s−1. Dans le cas
de notre campagne de mesures, les vitesses d’air étudiées seront plus importantes Nous
verrons ultérieurement que des phénomènes de fragmentation secondaire peuvent ap-
paraître. Néanmoins, plus de 90% des gouttes injectées pourront être considérées comme
des SLD (dg > 50 µm).

4.2.2 Mesure de la température des gouttes

4.2.2.1 Influence de la température de l’écoulement d’air

Nous allons tout d’abord nous intéresser à l’évolution de la température moyenne de
gouttes mesurées dans le PAG en fonction de la température statique de l’air. Afin de ga-
rantir la convergence statistique du rapport de fluorescence R12 le rapport de fluores-
cence moyen est calculé sur 10000 gouttes en utilisant le "traitement 2". Afin de déter-
miner l’effet de la température de l’air sur celle des gouttes, les mesures ont été réalisées
pour un DVM d’injection de 200 µm, une température d’injection de 17 °C, une vitesse
d’air de 100 m.s−1, une hygrométrie relative de 100% et une teneur en eau (LWC) de 2
g .m−3. La Figure 4.20 décrit l’ évolution de la température des gouttes Tg mesurée par LIF
en fonction de la température statique de l’air Tst at . La ligne en pointillé noire représente
le cas idéal pour lequel les gouttes seraient à l’équilibre thermique avec le flux d’air. En
l’absence de mesure de la vitesse des gouttes au point de mesure, nous considérerons que
les gouttes sont à la même vitesse que celle de l’écoulement d’air, ce qui signifie l’égalité
entre la température statique et la température totale, vue par les gouttes. Les gouttes sont
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FIGURE 4.20 – Évolution de la température de goutte Tg mesuré par LIF pour un diamètre volu-
mique moyen d’injection de 200 µm, une température d’injection de 17 °C, une vitesse d’air de
100 m.s−1 en fonction de la température statique de l’écoulement d’air. Les traits en pointillés
correspondent au cas d’une goutte à l’équilibre thermique avec l’air.

toujours à une température supérieure à la température statique de l’écoulement, diffé-
rence d’autant plus marquée que la température de l’air est faible. Il semble donc que les
gouttes de type SLD (diamètre d’injection supérieur à 50 µm) ne soient pas à l’équilibre
thermique avec la phase porteuse. Ce constat est partagé avec une autre étude, réalisée
dans la même soufflerie givrante avec des mesures de réfractométrie d’arc-en-ciel (AEC)
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effectuées par Saengkaew et al [13] pour des gouttes dont le DVM était de 40 µm et 20
µm, la température totale de l’air étant fixée à −25 °C et la vitesse de l’air à 150 m.s−1. Les
mesures par AEC ont permis de montrer que la température des gouttes passe d’une tem-
pérature de +5 °C pour un DVM de 40 µm à une température de −25 °C pour un DVM de
20 µm. Bien que la température des gouttes de 40 µm soit encore sujette à discussion, il
semble pertinent que la taille de la goutte influence sa température. Ainsi, en conclusion
de ces résultats, et des études précédentes menées par AEC [13], il semble donc que la
soufflerie ne permette pas d’assurer l’équilibre thermique des gouttes avec l’air ambiant
dans le cas d’un DVM d’injection supérieur ou égale à 40 µm.

4.2.2.2 Influence de la vitesse de l’air
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FIGURE 4.21 – Évolution de la température de goutte Tg en fonction de la vitesse de l’air vai r pour
une température totale d’air de −20 °C et un diamètre volumique moyen (DVM) de 100 µm.

L’influence de la vitesse de l’air sur la température des gouttes est également analysée.
Pour cela, des expériences ont été conduites pour des vitesses d’air variant de 70 m.s−1

à 180 m.s−1 tout en maintenant les autres conditions d’injections suivantes constante :
DVM de 100 µm, une teneur en eau LWC de 2 g .m−3, une température totale de l’air de−20
°C (la température statique variant quant à elle avec la vitesse de l’air) et une température
d’injection des gouttes de 13,6 °C. La Figure 4.21 présente l’évolution de la température
des gouttes en fonction de la vitesse de l’air.

Une augmentation globale de la température des gouttes avec l’augmentation de la
vitesse de l’air peut être observée. Cette augmentation de la température des gouttes avec
la vitesse de l’air peut être interprétée par un temps de vol plus faible entre l’injection
et le point de mesure. Toutefois, le comportement non-monotone de la température des
gouttes avec la vitesse de l’air, notamment la chute entre 80 m.s−1 et 120 m.s−1, reste
plus difficile à interpréter. Une interprétation consisterait à mettre en avant la compéti-
tion entre la diminution du temps de vol et une augmentation du coefficient d’échange
de chaleur entre l’air et la goutte quand la vitesse augmente. Il est aussi possible que
de l’atomisation secondaire puisse apparaître à haute vitesse. La Figure 4.22 représente
l’évolution du nombre de Weber aérodynamique (équation 4.27) en fonction de la vitesse
de l’air pour un diamètre de goutte de 100 µm. Ce diamètre correspond au cas le moins
favorable des cas étudiés pour l’apparition du phénomène d’atomisation secondaire (dia-
mètre le plus faible). D’après [6], il a été montré que pour des We supérieurs à 12 le phé-
nomène d’atomisation secondaire pouvait apparaître. Ainsi, l’atomisation secondaire peu
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être suspectée. Il est donc particulièrement complexe d’interpréter les mesures actuelles
en ne connaissant pas la distribution en taille des gouttes au point de mesure. Cette ten-
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FIGURE 4.22 – Évolution du nombre de Weber aérodynamique en fonction de la vitesse de l’air
pour un diamètre de goutte de 100 µm

dance globale de l’augmentation de la température des gouttes avec la vitesse a également
été observée par [13] dans le cas de goutte de 20 µm pour une vitesse passant de 150 m.s−1

à une vitesse de 200 m.s−1. Une augmentation de l’ordre de 10 °C avait été observée pour
cette variation de vitesse, ce qui est cohérent avec les données obtenues par LIF.

Les résultats obtenus à l’aide de la mesure de température par LIF, confirmée par des
mesures précédentes réalisée par AEC, permettent donc de mettre en évidence qu’il est
difficile d’assurer la représentativité des conditions givrantes reproduites dans la souffle-
rie, notamment lorsque la vitesse de l’air est modifiée. En effet, afin de pouvoir garantir
une parfaite représentativité des conditions d’essais, il est nécessaire de garantir l’équi-
libre thermique entre la goutte et la phase porteuse, quelles que soient les conditions
d’injections, comme c’est le cas dans l’atmosphère.

4.2.2.3 Influence de l’hygrométrie de l’air dans la veine d’essais

Il est possible, au sein de la veine d’essais, de contrôler l’humidité relative de l’air afin
de mettre en évidence son influence sur la température des gouttes. Ainsi, des mesures
ont été réalisées pour une humidité relative de l’air de 40% et de 100% et une température
d’injection des gouttes de 13,6 °C. L’intérêt est de pouvoir comparer un cas où l’évapo-
ration de la goutte est quasi nulle (Hr = 100%) avec un cas ou l’évaporation est favorisée
(Hr = 40%). Le Tableau 4.23 présente les résultats de la mesure de la températures des
gouttes en fonctions de l’humidité relative dans la veine d’essais, pour un DVM de 100
µm, une vitesse de l’air de 100 m.s−1 et une température statique de −24 °C.

Tg [°C]

Hr = 40% −8,3

Hr = 100% −5,1

TABLEAU 4.5 – Évolution de la température des gouttes Tg en fonction de l’humidité relative de
l’air pour un diamètre volumique moyen (DVM) de 100 µm, une vitesse d’air de 100 m.s−1 et une
température statique de l’air de −24 °C.
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Une augmentation de la température des gouttes avec l’humidité relative peut être obser-
vée. Cette augmentation se caractérise par une diminution de l’évaporation des gouttes.
Des résultats à haut taux d’humidité (Hr = 100%, Hr = 150% et Hr = 200%) ont mis en évi-
dence l’indépendance de la température des gouttes (mesurée par AEC) avec l’humidité
relative dans la soufflerie [13].

4.2.2.4 Influence de la teneur en eau (LWC) et du DVM

L’effet de la teneur en eau (LWC) dans la veine d’essais a aussi été évalué pour 2 g .cm−3

et 4 g .cm−3. La Figure 4.23 présente l’évolution de la température des gouttes en fonction
de la teneur en eau (LW C ) pour deux diamètres volumiques moyen, pour une tempéra-
ture statique Tst at = −39 °C et une vitesse d’air de vai r = 100 m.s−1. Une augmentation
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FIGURE 4.23 – Évolution de la température de goutte Tg en fonction de la teneur en eau (LWC)
pour un diamètre volumique moyen de 100 µm et 200 µm, une vitesse d’air de 100 m.s−1 et une
température statique de l’air de −39 °C.

de la température des gouttes avec la teneur en eau est observée. Ceci peut être due à
une augmentation de l’interaction entre les gouttes. L’augmentation de la teneur en eau
provoque l’accroissement de la concentration en gouttes et ainsi à une augmentation des
effets d’interaction entre les gouttes qui se caractérise par une diminution des échanges
entre les gouttes et l’environnement ambiant.

Il est important de noter que la température des gouttes présentant un DVM de 200
µm apparaît plus faible que pour celles présentant un DVM de 100 µm. Les gouttes ayant
un DVM plus important sont plus capacitives que celles ayant un DVM moins important.
Le refroidissement des gouttes devrait donc être plus efficace pour des DVM plus faibles.
Malheureusement, les mesures semble nous montrer le contraire. Différentes hypothèses
pour expliquer ce phénomène peuvent être mentionnées sans pour autant être vérifiable :

1. La constante de temps dynamique des gouttes (td yn) définit par :

td yn =
ρL d 2

g

18 µg

24

CD Rep
(4.33)

avec ρL la masse volumique de l’eau, dg le diamètre de la goutte, µg la viscosité
dynamique de l’air et Cd le coefficient de traînée. Au vue des vitesses étudiées, le
nombre de Re est inférieur à 103, afin de modéliser le coefficient de traînée la rela-
tion de H.S. Allen est utilisée :

CD = 18,5

Re0,6
(4.34)
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Cela signifie qu’une goutte au repos aura atteint 63% de la vitesse de la phase por-
teuse à l’instant td yn . Pour un diamètre moyen de 80,32 µm et 172,4 µm, repré-
sentatif de la taille moyenne des gouttes pour les DVM de 100 µm et 200 µm, les
constantes de temps dynamique sont respectivement de 1,7 × 10−3 s et de 5,9 ×
10−3 s pour une vitesse de l’air de 100 m.s−1. Les gouttes sont accélérés dans le
convergent et au vue des valeurs des constantes de temps dynamiques, il semble
que les gouttes présentant un diamètre plus grands se trouvent à une vitesse rela-
tive par rapport à l’air plus importante. Cela signifie que le coefficient d’échange
thermique entre la goutte et l’environnement serait bien plus élevé pour les gouttes
plus grosse.

2. Pour rappel, la caractérisation de la taille des gouttes n’a été réalisés qu’en veine ou-
verte pour une vitesse d’air de 80 m.s−1. Il semble évident que pour des vitesses d’air
plus importantes, un phénomène d’atomisation secondaire peut exister. Ce phéno-
mène est gouverné par le nombre de W e aérodynamique qui est proportionnelle à
la taille des particules. Dans le cas des DVM d’injection plus importants, le nombre
de Weber aérodynamique des gouttes de grand diamètre est plus important. Cela
pourrait donc se traduire par une taille de goutte plus faibles pour les DVM d’injec-
tion de grand diamètre au point de mesure.

En conclusion, les résultats obtenus par LIF sur la température de gouttes liquides sur-
fondues dans le PAG sont très intéressants. Mais ceux-ci restent difficilement interpré-
tables en l’absence d’une connaissance plus fine des distributions granulométriques et de
vitesse des gouttes au point de mesure. Des mesures couplées LIF/PDA telles que prati-
quées dans [7] permettraient très certainement d’affiner la compréhension des couplages
entre aérodynamique et transferts thermiques.

L’ensemble des expériences menées précédemment dans la soufflerie, comporte es-
sentiellement des gouttes à l’état liquide. Il est maintenant intéressant d’étudier la frac-
tion de gouttes solides présentes dans le PAG pour une séquence de givrage.

4.2.3 Étude d’un cycle de givrage

Lors d’une dernière expérience, le second rapport de fluorescence R31 a été utilisé
pour analyser le changement de phase de gouttes surfondues pendant un cycle dit de gi-
vrage. Pour cela, des injecteurs permettant la génération de petites gouttes (dg < 40 µm)
ont été utilisées. Afin de générer des cristaux de glace, le point de fonctionnement du PAG
est modifié en augmentant soudainement la pression d’injection du liquide. Cette aug-
mentation de la pression se caractérise par une diminution brutale de taille des goutte
(non caractérisé ici) et par la génération de cristaux de glace dans la soufflerie. Par consé-
quent, les gouttes détectées au point de mesure sont, d’après des mesures préalablement
réalisées à la DGA, totalement solidifiées. L’objectif ici est d’observer et d’analyser cette
phase à l’aide de la technique LIF. Du fait des petits diamètres mis en jeux, il a été néces-
saire d’augmenter la concentration des colorants fluorescents d’un facteur 4 afin d’obte-
nir un signal de fluorescence. L’accroissement concomitant des phénomènes d’absorp-
tion du rayonnement laser et de réabsorption de la fluorescence peuvent devenir impor-
tants, mais cela n’a aucune conséquence sur la détection du changement de phase à l’aide
du rapport R31 de fluorescence.

La phase de givrage est illustrée en Figure 4.24 où l’évolution du rapport de fluores-
cence R31/R31,0 est donné en fonction du temps. Notons que la référence R31,0 est mesu-
rée au point de mesure avant le déclenchement du cycle de givrage, le rapport correspond
donc à celui de gouttes purement liquides. Le changement de phase commence à t = 25
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s où l’on observe une forte augmentation du rapport R31/R31,0. De t = 45 s à t = 100 s, le
rapport de fluorescence reste globalement stable ce qui signifie que les gouttes détectées
sont pour la plupart solides [13]. La valeur maximale de ln(R31/R31,0) est de 2,25 pour
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FIGURE 4.24 – Évolution du rapport de fluorescence R31/R31,0 en fonction du temps pour un cycle
de givrage et de la fraction de glace estimée cumulée durant la séquence de givrage

les gouttes majoritairement solides au cours de cette expérience, valeurs largement supé-
rieure à celle observé sur le train de gouttes monodispersés (Section 4.3). Cette différence
est liée à l’augmentation de la concentration des colorants qui modifient aussi le chemin
optique effectifs (équation 3.32). Ensuite, entre t = 100 s et t = 160 s, une forte fluctuation
du rapport de fluorescence R31/R31,0 est observée. Elle est attribuée à un comportement
non contrôlé des injecteurs. Néanmoins, ce comportement se traduit par une quantité
plus élevée de gouttes partiellement solidifiées. Enfin, lorsque la phase de givrage est ar-
rêtée (à t = 160 s), en diminuant la pression d’injection de l’eau dans les injecteurs, le
rapport de fluorescence R31/R31,0 diminue jusqu’à t = 200 s où des gouttes surfondues
réapparaissent, conduisant à un rapport de fluorescence qui s’approche de 1. Là encore,
une nouvelle fluctuation se produit en fin de séquence. Les nouvelles conditions d’in-
jection ne sont sans doute pas encore totalement établies. Au vue du rapport R31/R31,0

observé durant la séquence de gel (c’est-à-dire entre t = 45 s et t = 160 s), il est pos-
sible d’estimer la proportion des gouttes purement liquides. Comme précédemment, une
goutte est considérée purement liquide dès lors que le rapport de fluorescence R31/R31,0

est inférieur à 1,2. Durant la séquence de givrage, le rapport de fluorescence R31/R31,0 est
toujours supérieur à 1,2, ce qui signifie que la proportion de goutte purement liquide est
nulle. Enfin, il est possible d’estimer la proportion d’eau solide pendant la phase de gi-
vrage selon le même traitement de données que celui présenté sur la Figure 4.15. Le seuil
Sm de l’équation 4.30 est donc pris égale à 2.2. Durant cette séquence de gel, la fraction
de goutte purement solide est estimée à 55%. Ce qui signifie, que la proportion de goutte
mixte (i.e. liquide/solide) est de 45%. Enfin, comme précédemment en se servant de la
linéarité du logarithme du rapport de fluorescence avec la fraction de glace, il est pos-
sible d’estimer la fraction de glace volumique moyenne durant la séquence de gel. Elle est
ici estimer à 88%. Les données des fractions de gouttes liquides, mixtes, solides et de la
fraction volumique moyenne de glace sont résumés dans le Tableau 4.6 :
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F r acti on de g out tes 100% l i qui des 0%

F r acti on de g out tes mi xtes 45%

F r acti on de g out tes 100% sol i des 55%

F r acti on vol umi que moyenne de g l ace 88%

TABLEAU 4.6 – Caractérisation de la granulométrie des injecteurs utilisées dans la soufflerie gi-
vrante DGA.

Pour terminer, il est possible de déterminer l’évolution de la fraction de glace au cours
du temps durant la séquence de givrage. La Figure 4.24 représente dans l’axe de droite
l’évolution de la fraction de glace moyenne cumulée au cours du temps. On observe que
cette fraction de glace cumulée est maximum au début de séquence de gel et qu’elle dé-
croît au cours du temps du fait de l’apparition de gouttes mixtes dans la veine d’essais.

4.3 Conclusion du chapitre

La technique de mesure de LIF3c2d a tout d’abord été utilisée pour la caractérisation
de gouttes évoluant dans un environnement froid à faible vitesse. L’étude d’un train de
gouttes monodispersées a permis de tester la mesure de température de gouttes surfon-
dues et de les comparer avec un modèle de transfert thermique permettant de prendre en
compte l’effet de l’interaction entre les gouttes. Ensuite, la technique de mesure a été tes-
tée pour estimer la fraction de glace dans une population de gouttes évoluant dans un en-
vironnement froid. La technique de mesure a ensuite été utiliser pour la caractérisation de
gouttes en conditions givrantes proches de celles rencontrées en aéronautique. L’objectif
a été de tester la nouvelle chaîne LIF3c2d dans ces conditions et également de pouvoir
apporter quelques éléments de réponse sur la représentativité des conditions givrantes
reproduites par une soufflerie givrante dans le cas de SLD (diamètre des gouttes supé-
rieures à 50 µm). Les mesures ont été réalisées sur le site de la DGA Essais-Propulseurs à
Saclay dans une soufflerie à recirculation nommée Petit Anneau Givrant (PAG). Les me-
sures de LIF3c2d ont permis d’analyser l’influence de la température de l’air, de la vitesse
de l’écoulement, de l’humidité relative, de la teneur en eau et de la taille des gouttes sur
la température des gouttes. Il a ainsi été possible de montrer la difficulté d’obtenir des
conditions givrantes représentatives de celles rencontrées dans l’atmosphère dans le cas
de SLD à l’équilibre thermodynamique avec la phase porteuse. Notamment, l’influence
de la vitesse des goutte, de l’humidité, de la teneur en eau et de la vitesse de l’écoulement
sur les conditions obtenues dans la veine d’essais en termes de température de gouttes.
Par ailleurs, il a été possible de déterminer la fraction de glace en temps réel lors d’un
cycle de givrage, ce qui est particulièrement nouveau et utile pour la caractérisation des
conditions créées dans une soufflerie.
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Introduction

Les phénomènes de givrage qui se produisent sur les avions en vol constituent un
danger majeur dans l’aéronautique. L’accumulation de glace est causée par l’impact et
la solidification de gouttes d’eau surfondues à la surface de l’avion. Les problèmes de
sécurité qui en résultent sont majeurs : visibilité réduite, blocage des tubes de Pitot et
réduction des performances de vol par modification des performances aérodynamiques.
Étant donnée l’importance de cette question, des études sur le givrage de gouttes sont
entreprises pour approfondir la compréhension des mécanismes de solidification. Dif-
férentes études ont été menées pour contribuer à l’identification des facteurs jouant un
rôle dans le processus de solidification, comme la température de la surface impactée [9],
la taille des gouttes [8], la rugosité et la mouillabilité de la surface [7] [19], l’angle entre la
surface et le vecteur vitesse de la goutte impactante [10]. En outre, une part importante
des recherche actuelles visent à développer des surfaces innovantes permettant de ré-
duire suffisamment l’adhésion de la goutte et ainsi diminuer le givrage sur le substrat [22].
La modélisation de la solidification d’une goutte impactant une surface sous-refroidie
reste très difficile en raison de la complexité inhérente à l’obtention de données fiables
et quantitatives sur la fraction de glace, la forme et la position du front de glace dans une
goutte à partir d’expériences représentatives. Fondamentalement, la solidification d’une
goutte surfondue peut être divisée en deux phases. Une phase de recalescence et une
phase d’évolution d’un front de solidification planaire ou sphérique. Récemment, une
nouvelle technique optique basée sur la réflexion interne totale [11] a été utilisée pour
la détection directe de sites de nucléation lors d’un impact de goutte. Il a été mis en en
évidence certains des mécanismes d’interaction entre l’impact des gouttes et le change-
ment de phase. Par exemple, elle a révélé que la morphologie de la solidification peut être
modifiée de façon spectaculaire en raison de l’advection des cristaux de glace, du centre
vers le bord de la goutte, en conjonction avec l’étalement. La forme finale d’une goutte se
solidifiant a fait l’objet de recherches approfondies. Dans des conditions spécifiques, une
goutte d’eau déposée sur une plaque sous-refroidie gèle et conduit à une goutte de glace
avec une "pointe" comme l’illustre la Figure 2.15. L’extrémité pointue apparaît au som-
met de la goutte qui est la dernière région à se solidifier. Ce phénomène est assez singulier
étant donnée que la tension superficielle du liquide est censée aplanir toute singularités
sur l’interface air-goutte. Néanmoins, il n’y a toujours pas d’explication satisfaisante à la
formation de la pointe. Certains ont attribué la formation d’une pointe conique à la di-
latation de l’eau lors de la solidification, en raison de la densité plus faible de la phase
solide que de la phase liquide. Un modèle basé sur des considérations géométriques, en
particulier un front de glace horizontal pendant le processus de solidification, a suggéré
que le rapport de densité ψ entre les phases liquide et solide doit être inférieur à un seuil
limite de 0,75 pour observer une pointe [2]. Cependant, ce seuil n’est pas satisfaisant, car
des pointes ont aussi été observées avec un rapport de densité ψ = 0,92 [17]. Des obser-
vations récentes de Marín et al. [17] suggèrent que l’angle de la pointe est indépendant
de la température du substrat et de l’angle de mouillage. En se basant sur plusieurs me-
sures de l’angle de contact dans une cellule de Hele-Shaw, ils ont souligné que le front de
glace développe une forme sphérique qui se termine perpendiculairement à l’interface
solide/air. Cependant, ces mesures doivent être confirmées pour d’autres conditions de
solidification. En revanche, certains auteurs ont fait valoir que l’angle de contact au point
de tri-jonction glace/liquide/air pourrait dépendre du taux de solidification [2]. Récem-
ment, Zhang et al. [29] ont affirmé qu’une variation temporelle de l’angle de contact à la
jonction triple serait cohérente avec les observations expérimentales. Mais dans leur cas,
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les observations étaient uniquement basées sur des images en vue de côté de la goutte
durant la phase de solidification, donc sans aucune possibilité d’accéder à l’intérieur de
la goutte et donc de connaître la forme globale du front de glace. L’objectif ici est donc de
développer une technique expérimentale basée sur la LIF pour reconstruire l’évolution du
front de glace à l’intérieur d’une goutte et ainsi obtenir des informations sur la géométrie
du front de solidification, notamment au point de tri-jonction glace/liquide/air.

5.1 Dispositif expérimental

Cette section décrit le montage expérimental permettant de réaliser l’impact d’une
goutte sur une paroi sous-refroidie. Nous rappelons qu’une paroi sous-refroidie est une
paroi à une température inférieure à la température de solidification de l’eau (Tsol = 0 °C).
Afin de pouvoir décrire toute l’évolution temporelle de l’impact d’une goutte, certains au-
teurs ont réalisés un grand nombre d’expériences d’impacts de gouttes en décalant tem-
porellement l’acquisition du signal [4] [5]. Dans le cas d’une paroi sous-refroidie, il est
évident que la solidification de la goutte rend impossible l’étude d’un grand nombre d’im-
pacts répété sur une même surface. En effet, entre chaque impact, il est essentiel d’être en
mesure de nettoyer la surface et de retirer la goutte solidifiée à l’impact précèdent. Ajou-
tons que, dans le cas de l’impact de goutte sur paroi sous-refroidie, il est obligatoire d’être
en mesure de suivre l’impact d’une goutte unique au cours du temps du fait du caractère
stochastique du phénomène de solidification.

5.1.1 Impact de gouttes sur paroi sous-refroidie

Le dispositif d’impact (Figure 5.1) est composé d’une première partie permettant la
génération d’une goutte de diamètre constant et d’une seconde partie d’impact compo-
sée d’une surface contrôlée en température. La goutte d’eau est générée par une aiguille
de diamètre extérieur da = 400 µm reliée à une micro-pompe. La goutte se détache de
l’aiguille lorsque la force de tension superficielle dépasse le poids de la goutte et dont le
diamètre est donnée par :

d =
(

6 da σ

ρL g

)(1/3)

(5.1)

Cela se produit dans nos expériences lorsque le diamètre de la goutte est égal à 2,6 mm.
Afin de contrôler la vitesse d’impact (u) de la goutte, et donc le W e d’impact, la distance
h séparant l’aiguille et la surface est ajustable. La vitesse d’impact d’une goutte en chute
libre est donnée par :

v =
√

2 g h (5.2)

Le contrôle de la hauteur de chute permet donc celui de la phase d’étalement de la goutte.
La surface d’impact est composée de deux parties. La première consiste en un échangeur
de chaleur dans lequel circule un fluide caloporteur refroidie par un groupe froid. La se-
conde partie est composée d’un substrat solide (de diamètre 2,54 mm et d’épaisseur 5
mm) sur lequel se produit l’impact des gouttes est inséré directement dans une cavité
cylindrique évidée à la surface du bloc métallique. Afin d’étudier l’influence du substrat,
différents types de substrats peuvent être interchangés. Dans le cas de cette étude, deux
substrats aux propriétés thermiques très différentes ont été testés : un substrat en Duralu-
minium (bon conducteur de la chaleur) et en N-BK7 (mauvais conducteur de la chaleur).
Les propriétés thermophysiques de ces deux substrats sont présentées dans le Tableau
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Substrat

Groupe froid

Micro-pompe

Echangeur de chaleur

h

Aiguille

Goutte

FIGURE 5.1 – Dispositif d’impact d’une goutte sur un substrat sous-refroidi.

5.1.

ρ[
kg .m−3

] k[
W.m−1.K −1

] C p[
J .kg−1.K −1

] D[
m2.s−1

] e[
J .K −1.m−2.s−1/2

]
Dur alumi ni um 2700 145 897 0,6×10−5 1,9×104

N −BK 7 2510 1,114 858 5,2×10−7 1,6×103

E au (20 °C) 1000 0,6 4180 1,5×10−7 1,6×103

Gl ace (0 °C) 917 2.2 2050 1,2×10−6 2×103

TABLEAU 5.1 – Propriétés thermophysiques des substrats étudiés et de l’eau (liquide et glace).

Un thermocouple de surface (sonde thermocouple R2920) appliqué sur le substrat avant
chaque impact permet une mesure de la température de surface avant chaque impact.

5.1.2 Montage optique

Pour obtenir des données quantitatives sur la solidification, une technique de mesure
basé sur la fluorescence induite par laser planaire (PLIF) est développée. La Figure 5.2 pré-
sente le dispositif expérimental permettant l’étude de l’impact d’une goutte sur une paroi
sous-refroidies par PLIF rapide. Le signal de fluorescence est collecté par une caméra ra-
pide (Phantomn V710) qui observe les gouttes en vue du dessus. Ensuite, les images de
fluorescence sont analysées pour déterminer l’épaisseur de l’eau liquide et donc la po-
sition du front de solidification. Un miroir incliné est placé au dessus du substrat afin
d’obtenir des images de l’impact en vue de dessus. Un laser Nd-YAG à fréquence dou-
blée continue (Ventus Laser Quantum®, @532 nm; P=2,5 W) est utilisé pour induire la
fluorescence. La rhodamine 6G (R6G) a été choisie comme traceur fluorescent pour de
nombreuses raisons. Ce colorant a une grande solubilité dans l’eau et sa dépendance en
température est assez faible lorsqu’elle est excitée à 532 nm [4]. De plus, la grande effica-
cité quantique de la R6G (environ 0,95 [13]) et sa forte absorption à 532 nm sont avanta-
geuses pour maximiser le signal de fluorescence. En outre, la grande solubilité de la R6G
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Substrat

Groupe froid

Caméra rapide
(Image LIF)

Micro-pompe

Echangeur de chaleur

h

Guide d’onde

Nd:YAG LASER
@ 532 nm Collimation 

lentille 
d’adaptation

Camera 
(déformation de la 

goutte)

Aiguille

FIGURE 5.2 – Dispositif expérimental pour la mesure de l’évolution du front de glace d’une goutte
impactant une paroi sous-refroidies par PLIF rapide.

permet de supposer que la thermophorèse et la diffusophorèse resteront négligeables
lors du changement de phase de l’eau [16]. Ainsi, la concentration de R6G sera considé-
rée comme constante et uniforme dans les phases liquide et solide. Un filtre passe-haut,
transmettant les longueurs d’onde supérieures à 542 nm, est monté devant l’objectif de la
caméra pour éliminer la contribution de la diffusion laser et ainsi détecter uniquement la
contribution du signal fluorescent (Figure 5.3). Le faisceau laser est transmis par un guide

500 550 600

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

λ (nm)
450

ÉmissionAbsorption
Passe haut@542nm

FIGURE 5.3 – Spectre d’absorption et de fluorescence de la rhodamine 6G, normalisé par leur maxi-
mum.

d’onde constitué d’un faisceau de fibres optiques pour illuminer par le dessus la goutte
après son dépôt sur le substrat. De plus, ce guide d’onde est composé d’un ensemble
de 10 fibres optiques qui suppriment la cohérence du faisceau laser et donc élimine les
phénomènes de Speckel sur la surface de la goutte (Figure 5.4). Ainsi, un meilleur rapport
signal/bruit peut être obtenu. Une seconde caméra peut être placée perpendiculairement
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𝐴) 𝐵) 

FIGURE 5.4 – Signal de fluorescence émis par une goutte sans utilisation du guide d’onde A) et avec
utilisation du guide d’onde B).

à la surface pour permettre le suivi temporel de la phase d’impact et de solidification par
vue de côté.

Le dispositif expérimental complet (génération de la goutte, substrat et optiques) peut
être mis en contact direct avec l’air ambiant sans contrôle de l’humidité. Ainsi, une fine
couche de givre se développe rapidement sur le substrat avant chaque impact. Loin d’être
un inconvénient, la présence de cette couche de givre permet d’obtenir une grande re-
productibilité du phénomène de solidification. La solidification commence de manière
instantanée après l’impact de la goutte sur la surface solide. Il n’y a donc pas de surrefroi-
dissement de l’eau liquide car dès lors que la température devient égale à celle de solidifi-
cation du liquide, les premiers sites de nucléation peuvent apparaître. Aucun phénomène
de recalescence n’a été observé dans les expériences sur une paroi à humidité non contrô-
lée. La couche de givre, qui ne dépasse pas quelques dizaines de microns d’épaisseur, est
enlevée régulièrement de sorte que son épaisseur reste négligeable lorsque la goutte im-
pact le substrat. Dans ces conditions d’impact très reproductibles, il est ainsi possible
de répéter l’expérience en réalisant des mesures par ombroscopie par le côté afin d’ob-
tenir des informations sur la déformation de la goutte durant la phase de solidification.
Toutefois, un second dispositif expérimental a été mis en place afin de pouvoir contrôler
l’humidité de l’air ambiant. L’objectif est alors de réaliser des impacts sur un substrat sec
et ainsi changer fondamentalement les conditions initiales avant la solidification.

5.1.3 Contrôle de l’humidité

Afin de contrôler les conditions d’humidité au voisinage de la zone d’impact, une boite
étanche parallélépipédique (Figure 5.5) de dimension 500× 400 mm2 a été réalisée. Le
dispositif optique présenté sur la Figure 5.2 est placé à l’intérieur de la boite excepté les
caméras qui restent quand elles placées à l’extérieur de la boite. Trois hublots en BK7 de
dimension 7×7 cm2 permettent le passage du laser et la visualisation de la goutte par les
deux caméras. Le contrôle de l’humidité est réalisé à l’aide d’un balayage à l’azote avec
un débit de 6 L.mi n−1 et l’humidité relative dans l’enceinte est mesuré par un capteur
d’humidité relative (WiFi-500 Sensor Series). Après chaque impact, il est nécessaire de re-
tirer la goutte solide fixée au substrat et de nettoyer la surface du substrat. Ainsi, des gants
(types "boite à gants") fixés sur la paroi sont utilisés pour réaliser ces différentes étapes
tout en conservant l’humidité relative voulue dans l’enceinte. Dans le cas d’impact sur
parois sèche, le phénomène de solidification n’est plus reproductible (Chapitre 2). Il est
donc essentiel de pouvoir simultanément les mesures de LIF par-dessus et les mesures
de côté pour pouvoir, avec une seule et même expérience, corréler l’évolution du signal
de fluorescence avec l’évolution de la hauteur de la goutte (dilatation volumique durant
le processus de solidification). Pour cela, une seconde caméra rapide (Phantom miro) est
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Plaque optique

Gants

Hublot BK7

Entrée azote

Sortie Azote

FIGURE 5.5 – Schéma de la boite étanche.

placée perpendiculairement au substrat. Elle est munie d’un filtre Notch (bande de cou-
pure de 10 nm @532nm ) et est synchronisée avec la caméra en vue de dessus.

5.2 Caractérisation dynamique de la morphologie du front
de glace par PLIF rapide

L’objectif est donc de reconstruire le front de glace à partir du signal de fluorescence.
Une caractéristique importante de la méthode est que le signal de fluorescence émis dans
les zones gelées est négligeable devant celui de la phase liquide. Ce phénomène, déjà ob-
servé précédemment dans le cas du kitonred et de la rhodamine 560, a aussi été obser-
vée pour d’autres traceurs [24] [16]. Il est donc possible de mesurer l’épaisseur de l’eau

FIGURE 5.6 – Image de fluorescence d’une goutte impactant un substrat de Duraluminium sous-
refroidi à -10 °C à humidité non contrôlée. La température initiale de la goutte est de 18 °C et le
nombre de Weber d’impact est de 65. Les images ont été obtenues avec le dispositif de la Figure
5.2.

liquide restante au-dessus du front de glace en se basant sur l’intensité du signal de fluo-
rescence [24]. Il s’agit toutefois d’une méthode de reconstruction indirecte qui implique
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un traitement des images de fluorescence spécifique et rigoureux. La Figure 5.6 présente
des exemples d’images PLIF obtenues dans le cas d’une goutte se solidifiant sur un sub-
strat en Duraluminium avec présence initiale d’une couche de givre sur la paroi. La goutte
entre en contact avec le substrat solide à t = 0 s puis la phase d’étalement dure environ 4,5
ms. Pendant la phase initiale de l’impact (entre t = 4,5 ms et t = 9,5 ms), des variations
spatiales de l’intensité de la fluorescence sont observées caractéristiques des variations
de l’épaisseur du liquide pendant le processus d’étalement.

À t = 4,5 ms, il est possible d’identifier le bord de la goutte et certaines ondes capil-
laires qui se propagent à la surface de la lamelle liquide dans la région centrale. Après
environ 10 ms, les oscillations de surface s’arrêtent et la goutte est à l’équilibre sur le sub-
strat solide. Par la suite, le champ de fluorescence évolue à un rythme beaucoup plus lent.
L’évolution la plus notable est une réduction du volume d’émission de la fluorescence
correspondant à la solidification progressive se concentrant vers le centre de la goutte.

5.2.1 Mesure de l’épaisseur liquide

Le signal de fluorescence émis par un volume élémentaire dV dans un angle solide
dΩ et centré autour d’un point M situé dans la phase liquide de la goutte peut s’écrire
comme :

dF (M) ≈ I0(M) φ ε c dV
dΩ

4π
(5.3)

Avec I0(M) l’intensité locale de l’excitation laser, φ le rendement quantique de fluores-
cence, ε le coefficient d’absorption à la longueur d’onde du laser et c la concentration en
traceur fluorescent. Une approximation paraxiale est faite pour décrire la transmission de
l’émission de fluorescence vers la caméra. Comme le montre la Figure 5.7, seuls les rayons
lumineux émergeant parallèlement à l’axe optique de la caméra sont supposés atteindre
le capteur de la caméra. La Figure 5.7 (gauche) montre un rayon lumineux de fluorescence
émergeant à l’interface liquide/air en un point C dans le champ de vision de la caméra.
Rigoureusement, ce rayon émergeant correspond à la fluorescence émise tout le long du
chemin optique entre D et C, où le point D est situé sur le front de glace appartenant au
même rayon lumineux. En dessous du point D, l’émission de fluorescence de la phase so-

M

C

D

Substrat

Glace

Liquide 𝑟

𝒓

𝑍௚ 𝑟, 𝑡  𝑆𝑢𝑟𝑓𝑎𝑐𝑒 𝑙𝑖𝑏𝑟𝑒

𝑍௜ 𝑟, 𝑡  𝑓𝑟𝑜𝑛𝑡 𝑑𝑒 𝑠𝑜𝑙𝑖𝑑𝑖𝑓𝑖𝑐𝑎𝑡𝑖𝑜𝑛

𝑍௅ 𝑟, 𝑡

Trajectoire des rayons 
vers le détecteur

FIGURE 5.7 – Schéma d’une goutte en solidification et définitions des principaux paramètres géo-
métriques.

lide peut être totalement négligée. En négligeant la réabsorption de la fluorescence sur le
chemin optique DC, le signal de fluorescence collecté par un pixel donné du capteur de
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la caméra peut être déterminé par :

I f = tc

∫ D

C
dF (M) (5.4)

avec tC le coefficient de transmission au point C et dF (M) le signal de fluorescence élé-
mentaire émis en un point M (équation 5.3). La forme relativement plate des gouttes dé-
posées permet d’effectuer d’autres simplifications. Pour une goutte sessile déposée en
douceur sur une couche de glace, l’angle de contact est d’environ 80°. Cependant, dans
notre cas, du fait de la propagation initiale du front de solidification de la goutte à l’im-
pact, l’angle de contact se réduit à une valeur beaucoup plus faible, environ 17° dans le
cas de l’impact sur une couche de givre. Dans ces conditions, l’application des formules
de Fresnel montre que tC est proche de 1 pour toutes les positions à la surface de la goutte.
La forme légèrement plate de la goutte permet également de considérer que l’effet de len-
tille, dû à la courbure de la surface libre, reste très limité. Ainsi, la distance entre C et D
est à peu près égale à l’épaisseur du liquide, notée ZL sous le point C. L’équation 5.4 sup-
pose aussi une réabsorption négligeable de la fluorescence sur le trajet du rayon lumineux
dans la goutte. Pour respecter cette hypothèse, la concentration en rhodamine 6G a été
fixée à une valeur de 5×10−6 mol .L−1. La réabsorption peut être estimée à l’aide de la loi
de Beer-Lambert. Connaissant le coefficient d’absorption et la longueur du chemin op-
tique dans ce cas précis, le maximum du coefficient d’absorption sur la bande spectrale
de détection choisie est ε = 6× 10−4 L/mol.cm à 542 nm [18]. Pour un trajet optique de
1 mm, qui constitue un majorant, la réabsorption est inférieure à 1%. En pratique dans
le cas d’un impact sur une paroi avec présence de givre, l’épaisseur de la goutte est in-
férieure à 500 µm, conduisant à une erreur minimum de 0,5%. Il convient de noter que
l’épaisseur du liquide diminue avec le temps en raison de la solidification, atténuant en-
core l’effet de la réabsorption. L’absorption affecte également l’intensité du laser incident
(champ d’excitation de la fluorescence). Un calcul similaire à la longueur d’onde d’exci-
tation (ε = 9× 10−4 L/mol.cm 532 nm [18]) montre également que l’absorption du laser
est inférieure à 4% pour un trajet optique de 1 mm et 2% pour un trajet optique de 500
µm. Par conséquent, le signal de fluorescence collecté par la caméra s’écrit finalement
comme :

I f (x, y) = Kopt I0 ψ ε c ZL(x, y) (5.5)

Dans cette expression, Kopt est une constante optique dépendant de la transmission des
différents dispositifs optiques, qui reste invariable lors des expériences. I0(x, y) représente
la valeur locale de l’intensité d’excitation laser. En prenant une référence I f ,r e f où l’épais-
seur du liquide est ZL,r e f , l’épaisseur du liquide peut-être évaluée à tout moment pendant
la solidification par :

ZL(x, y) = ZL,r e f
I f

I f ,r e f
(5.6)

Il est alors possible de déterminer l’épaisseur du liquide ZL en utilisant une image de
référence prise sous la même distribution spatiale de l’excitation laser I0(x, y). Pour cela
nous verrons par la suite comment sont obtenus expérimentalement I f ,r e f et ZL,r e f dans
le cas d’une goutte impactant un substrat.

5.2.2 Traitement des images

Les principales étapes du post-traitement des images de fluorescence sont illustrées
sur la Figure 5.8. Elles consistent à :
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FIGURE 5.8 – Les différentes étapes du post-traitement des images

— Étape 1 : l’image de fluorescence brute est soustraite au bruit de fond. Ce bruit de
fond est obtenu lorsque qu’aucune goutte n’est présente sur le substrat.

— Étape 2 : selon l’équation 5.5, l’intensité de fluorescence dépend de l’intensité lo-
cale du laser. Une image de la distribution de l’intensité du laser est mesurée avant
la mesure en positionnant une fine plaque de PMMA fluorescente d’épaisseur uni-
forme au même endroit que la goutte. La non-uniformité de l’éclairage laser est cor-
rigée en divisant l’image de la goutte par l’image de référence (obtenue sur la plaque
fluorescente de PMMA) de la plaque. En principe, après cette étape, le niveau de gris
de l’image normalisée In dépend uniquement de l’épaisseur du liquide.

— Étape 3 : La distribution radiale de In est extraite de l’image précédente. Une moyenne
axisymétrique est effectuée ce qui permet d’améliorer le rapport signal/bruit.

— Étape 4 : Une mise à l’échelle géométrique est nécessaire car In ne fournit qu’une
mesure relative de l’épaisseur du liquide. Ce facteur d’échelle, désigné par SF , peut
être déterminé à partir du volume initial des gouttes (V0) :

SF =
∫ +∞

0 2π r In(r ) dr )

V0
(5.7)

Suite à cette étape, il est possible de connaître la valeur de ZL,r e f avant solidification
dans l’équation 5.6.

La méthode précédente a été testée pour reconstruire la forme d’une goutte préalable-
ment déposée sur une surface isotherme (Figure 5.9). Le profil d’épaisseur reconstruit
est comparé à celui extrait d’images obtenues directement par ombroscopie avec la se-
conde caméra en vue de côté (Figure 5.2), un éclairage homogène étant fourni par un
panneau de LED. L’écart maximal est observé sur le bord de la goutte (ligne de contact
liquide/substrat) qui peut être attribué à la réflexion de la fluorescence sur la surface du
substrat.
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FIGURE 5.9 – Comparaison entre le profil d’une goutte mesuré par LIF en vue de dessus et celui
mesuré par ombroscopie en vue de côté. Cas d’une goutte déposée sur une surface isotherme en
Duraluminium.

5.2.3 Reconstruction du front de glace

L’objectif principal consiste à connaître l’épaisseur de glace ZS . Cependant, la mé-
thode décrite précédemment ne permet d’accéder qu’à l’épaisseur de la couche de liquide
à l’intérieur de la goutte. En première approximation, pour déterminer ZS , la dilatation
volumique due à la solidification peut être négligée. En connaissant le profil de la goutte
Zg dans un plan de coupe passant par l’axe de symétrie à t = t0 (t0 est pris juste après
la fin des oscillations de surface), la hauteur ZS du front de solidification à une position
radiale r peut être évaluée par :

ZS(r, t ) = Zg (r, t0)−ZL(r, t ) (5.8)

Comme le front de solidification n’a pas eu le temps de se propager de manière signifi-
cative durant la phase initiale d’étalement (qui ne dure que quelques dizaines de millise-
condes), il est possible de déduire Zg (r, t0) du signal de fluorescence, comme décrit sur
la Figure 5.8 (en connaissant le volume initial de la goutte). Afin de tenir compte de la
dilatation volumique du fait du changement de phase liquide/solide dans la reconstruc-
tion du front de glace, une caméra supplémentaire est utilisée. Dans le cas de l’impact
sur une couche de givre, la visualisation sur le côté est réalisés par ombroscopie à l’aide
d’une caméra (Pulnix® JAI CCD Camera), tandis que dans le cas de l’impact sur une une
paroi sèche la visualisation est réalisée pas LIF en vue de côté avec une caméra rapide
(Phantom Miro). La vue de côté permet d’obtenir des images latérales de la goutte à par-
tir desquelles il est possible de déduire la forme et la hauteur réelle de la goutte. En notant
Zg la hauteur de la surface de la goutte obtenue à partir des images latérales, la position
du front de glace ZS à la position r peut donc être déterminée par :

ZS(r, t ) = Zg (r, t )−ZL(r, t ) (5.9)

L’équation 5.9 est similaire à l’équation 5.8 à l’exception du fait que Zg (r, t ) est mainte-
nant la hauteur de la goutte à chaque instant. A titre d’exemple, la Figure 5.10 présente
la propagation du front de glace dans le cas d’une goutte impactant une surface en Du-
raluminium pour une température du substrat à -10 °C avec un Weber d’impact de 65.
La reconstruction du front de solidification, basée sur les équations 5.8 et 5.9, donne des
résultats comparables au début de la solidification mais, progressivement, le front de soli-
dification apparaît plus haut lorsque la dilatation volumique est prise en compte. L’erreur
commise en négligeant la dilatation volumique dans la reconstruction devient donc si-
gnificative pendant la deuxième moitié du processus de solidification.
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FIGURE 5.10 – Comparaison entre le profil du front de solidification obtenu avec ou sans prise en
compte de la dilatation volumique. Expérience réalisée dans le cas où l’humidité n’est pas contrô-
lée avec une température de substrat de −10 °C et un nombre de Weber de 65.

5.3 Étude de la solidification d’une goutte sans phénomène
de surfusion

Commençons par nous intéresser à l’impact de gouttes sur une surface sous-refroidie
avec présence d’une couche de givre. Dans ce cas, la solidification démarre dès que la
température du liquide est égale à 0 °C. Aucun phénomène d’état de surfusion n’est donc
observé. Afin de déterminer l’influence de la nature du substrat sur la forme du front
de glace, les deux substrats présentés dans le Tableau 5.1 sont utilisés. Dans un premier
temps, des images ombroscopiques sont utilisées pour visualiser la forme de la goutte
durant son impact (Figure 5.11 et 5.12). Pour ces deux substrats, la température initiale de
la paroi est de T0 =−10 °C et la vitesse d’impact est de v = 1,35 m.s−1 (W e = 65).

𝑡 = 0 𝑚𝑠 𝑡 = 12 𝑚𝑠 𝑡 = 29 𝑚𝑠

𝑡 = 2 𝑠 𝑡 = 18 𝑠 𝑡 = 22 𝑠

FIGURE 5.11 – Images ombroscopiques de la solidification d’une goutte impactant une surface en
NBK-7 sous-refroidie à une température de −10řC et avec un Weber incident de 65.

Au cours de la phase initiale de l’impact, l’étalement de la goutte est principalement
contrôlé par l’inertie du liquide (W e > 1) et la même évolution de d’étalement est obser-
vée pour les deux substrats en raison de la présence initiale de givre. À la fin de l’étalement
(environ 5 ms après le début de l’impact), le diamètre maximal d’étalement est d’environ
2,5 fois le diamètre initial. Après avoir atteint l’étalement maximal, aucun recul notable
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𝑡 = 0 𝑚𝑠 𝑡 = 1 𝑚𝑠 𝑡 = 5.5 𝑚𝑠

𝑡 = 10 𝑚𝑠 𝑡 = 18 𝑚𝑠 𝑡 = 2.2 𝑠

FIGURE 5.12 – Images ombroscopiques de la solidification d’une goutte impactant une surface en
Duraluminium sous-refroidie à une température de −10 °C et avec un Weber incident de 65.

de la goutte ne se produit. En raison de la couche de givre initiale, la solidification peut
commencer immédiatement au niveau de la ligne de contact triple lorsque l’étalement du
liquide ralentit, ce qui revient à fixer la ligne triple sur le substrat. La solidification est un
phénomène beaucoup plus lent que la phase d’étalement de la goutte. Il y a en effet une
différence de deux ordres de grandeur sur la durée de ces deux processus, ce qui permet
de les étudier séparément. La durée de la solidification des gouttes dépend principale-
ment du substrat. Des essais préliminaires ont montré que le temps de solidification est
de 22 s pour le N-BK7 et de 2,2 s pour le Duraluminium. Par ailleurs, une autre différence
notable entre les deux substrats peut être observée : apparition d’une pointe à la fin de la
phase de solidification dans le cas du N-BK7 (Figure 5.11). En revanche, cette pointe est
presque absente dans le cas du Duraluminium (Figure 5.12). La formation de la pointe est
clairement liée à la durée du processus de solidification et donc à la vitesse de propaga-
tion du front de solidification. De plus amples explications seront données dans la suite.
Bien que le dispositif expérimental permette d’étudier l’effet de la vitesse d’impact, il a été
décidé de prendre une même vitesse d’impact pour toute l’étude à humidité non contrô-
lée ( v = 1,35 m.s−1 et W e = 65). Pour des nombres de Weber plus élevés (généralement
de l’ordre de 130), des comportements de solidification remarquablement différents ont
été signalés, comme la formation d’une calotte de glace en forme "d’œuf sur le plat" [25].
Ces situations mériteraient d’être étudiées plus en détail à l’avenir.

5.3.1 Modélisation de la solidification d’une goutte

Le problème de solidification de l’eau appartient à la classe des problèmes de Stefan
dans lesquels une interface entre deux phases distinctes se déplace en fonction du temps.
La position du front de solidification n’est pas connue à l’avance mais doit être déterminé
dans le cadre de la solution du problème. Pour commencer, le problème de Stefan mo-
nodimensionnel à deux phases est rappelé car une solution analytique peut être détermi-
née : cette solution sera utilisée pour valider une approche numérique bidimensionnelle
qui sera mise en œuvre pour prendre en compte la géométrie de la goutte et le transfert
de chaleur avec la paroi.

5.3.1.1 Le problème de Stefan 1D à deux phases

Le problème monodimensionnel de Stefan est examiné en premier lieu. Le problème
peut être représenté comme un liquide semi-infini occupant le domaine x >∞ à la tem-
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pérature initiale T∞. Dans le cas présent, le problème de Stefan à deux phases avec une
phase liquide initiale à une température T∞ supérieure au point de solidification Tsol est
considéré. Le liquide est refroidi du côté x = 0 où la température est imposée à T0 < Tsol

(Figure 2.13). En conséquence, la température diminue pour atteindre le point de solidi-
fication et le liquide commence à se solidifier. Pour résoudre ce problème, les hypothèses
habituelles suivantes sont adoptées : (1) la distribution de la température et les transferts
de chaleur sont décrits par l’équation de conduction thermique dans les deux phases,
(2) une interface supposée infiniment mince (ou front de solidification) sépare les deux
phases, (3) la température de l’interface est connue et est égale à la température de soli-
dification (Tsol ), (4) le milieu diphasique est considéré comme semi-infini. En outre, tout
changement de volume dû à la variation de densité de l’eau durant la solidification est
ignoré (5). Dans ce problème à deux phases, la distribution de la température dans les
deux phases est contrôlée par la conduction thermique, mais la position X (t ) de l’inter-
face liquide/solide est inconnue. La résolution complète de ce problème est présentée
dans la section 2.1.3.2, et la solution de ce problème est donnée par :

X (t ) = 2ζ
√

DS t (5.10)

avec ζ la solution de l’équation transcendante (équation 2.42) et DS la diffusivité ther-
mique de la glace.

5.3.1.2 Simulation numérique du problème de solidification à deux dimensions

Lorsque la géométrie du domaine est bidimensionnelle ou tridimensionnelle, la réso-
lution du problème de Stefan doit être effectuée numériquement. Par ailleurs, la vitesse
d’impact modifie le diamètre d’étalement de la goutte mais son effet sur l’écoulement
interne devient rapidement négligeable, car le processus de solidification dure plusieurs
secondes tandis que l’énergie cinétique initiale est dissipée sur une durée beaucoup plus
courte. Une couche limite visqueuse se développe progressivement pendant le processus
d’étalement à partir de la surface solide en raison de l’absence de glissement [14] [20] [6]
et dont l’épaisseur évolue en fonction du temps comme :

1,88
p
ν t (5.11)

avec ν la viscosité cinématique de l’eau liquide. Dans le cas de l’impact d’une goutte sur
une couche de givre, l’épaisseur de la goutte étalée est d’environ 400 µm. La couche li-
mite visqueuse atteint cette hauteur en 0,04 s. Ce temps est faible comparé à la durée du
processus de solidification. Cette estimation ne tient pas compte de la formation du bour-
relet de la goutte. En effet, pendant la phase d’étalement, une grande partie du liquide va
également dans le bourrelet, formé en raison des forces capillaires sur le bord de la goutte.
Dans ce bord, le flux de liquide de la lamelle vers le bourrelet est très tourbillonaire, ce qui
conduit à une grande efficacité de dissipation de l’énergie cinétique (Figure 5.13). Ainsi, la
durée des effets liés à la dissipation visqueuse est sans doute encore plus petit que 0,04s.
Dans le cas de l’impact sur une couche de givre, aucune rétraction de l’extrémité de la
goutte n’est observée. La ligne triple est ici figée lorsque le diamètre d’étalement a atteint
son maximum. Dans une telle situation, seule une petite partie de l’énergie surfacique
créée pendant la phase d’étalement peut être restituée par la suite grâce aux oscillations
de surface. Aucun signe d’oscillations de surface ne peut être observé après 20 ms dans le
cas d’impact sur une couche de glace (Figure 5.6). Puis, pendant la solidification, la goutte
adopte une forme d’équilibre qui évolue lentement avec le temps uniquement en raison
de la dilatation volumique. Par conséquent, en se basant sur la discussion ci-dessus, il
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FIGURE 5.13 – Schéma des phénomènes dissipatifs intervenant lors de l’étalement d’une goutte
impactant une surface mouillante.

semble que les problèmes hydrodynamiques associés à l’impact de la goutte et celui de la
dynamique du front de glace puissent être traités séparément. En négligeant la convec-
tion du liquide à l’intérieur de la phase liquide, l’équation thermique peut être écrite dans
les coordonnées cylindriques (r,θ, z) comme suit :

dT

d t
= D

(
1

r

d

dr

(
r

dT

dr

)
+ d 2T

d z2

)
(5.12)

avec D la diffussivité thermique du milieu (liquide ou solide). Les propriétés thermophy-
siques de l’eau liquide ou de la glace sont considérées comme indépendantes de la tem-
pérature. Leurs valeurs sont indiquées dans le Tableau 5.1. Un paramètre, jouant le rôle
d’indicateur de phaseµ (solide ou liquide), est introduit pour distinguer les phases liquide
et solide (dépendant de la température locale), est alors introduit :

µ(T ) =
{

0 si T < Tsol

1 si T ≥ Tsol
(5.13)

Ainsi, les propriétés thermophysiques du mélange liquide/glace sont exprimées à l’aide
de l’indicateur de phase µ. La diffusivité thermique D est calculée comme suit :

D(µ) = DS (1−µ)+µ DL (5.14)

Pour tenir compte du dégagement de chaleur lors de la solidification, l’expression sui-
vante est utilisée pour la capacité thermique massique :

C p(µ) =C pS (1−µ)+µC pL +L
dµ

dT
(5.15)

avec L la chaleur latente de solidification. Pour ces simulations numériques, la dilatation
volumique induit par la solidification n’est pas prise en compte. En d’autres termes, la
géométrie de la goutte n’est pas mise à jour entre les différents pas de temps de la réso-
lution numérique. Par conséquent, il n’est pas possible de prendre en compte le champ
de vitesse induit par le changement de volume dans l’équation de la chaleur. Zhang et al.
[28] ont développé un modèle théorique décrivant la forme de la goutte. Mais leurs simu-
lations étaient toujours limitées aux formes initiales et finales de la goutte sans mise à jour
de sa géométrie pendant les étapes de la simulation. À notre connaissance, seuls Vu et al.
[26] ont mis en œuvre une géométrie variable des gouttes en utilisant une méthode de
front-tracking. Néanmoins, ils ne sont parvenus qu’à reproduire partiellement la pointe
en fin de solidification. Ici, la simulation de la solidification de la goutte a été réalisée par
la méthode des éléments finis et implémentée sous le logiciel COMSOL Multiphysics®.
Un maillage triangulaire non structuré et un pas de temps constant a été utilisé pour la
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résolution. La principale difficulté associée à la résolution numérique est de capturer le
mouvement de l’interface liquide-solide. Dans la description ci-dessus, le front de glace
est une surface infiniment mince qui sépare des phases adjacentes : ainsi, les solutions
des équations différentielles partielles qui gouvernent le phénomène et leurs dérivées
peuvent souffrir de discontinuités à travers l’interface de solidification. Pour atténuer ce
problème, une fonction linéaire continue par morceaux est utilisée pour le paramètre µ :


µ= 0 si T < (Tsol − ∆T

2 )

µ= T−Tsol
∆T + 1

2 si |T −Tsol | ≤ ∆T
2

µ= 1 si T > Tsol + ∆T
2

(5.16)

Une valeur de ∆T est choisie égale à 1,2 °C pour la résolution. Dans la pratique, il a été
constaté que cette valeur minimisait la différence entre les résultats numériques et la so-
lution analytique. Le solveur non-linéaire utilisé dépendant du temps, est basé sur une
"backward differentiation formula" (BDF) et une méthode de "damped Newton" (New-
ton amortie) pour assurer un traitement approprié de la discontinuité thermique spéci-
fique. La Figure 5.14 présente une comparaison entre la solution analytique du problème
de Stefan à deux phases 1D décrite par les équations 2.44 et 2.47 et l’approche numé-
rique 2D axisymétrique (2D-axi) décrite ci-dessus. Pour ce test, un domaine de calcul
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FIGURE 5.14 – Comparaison entre le modèle analytique 1D (équation 2.44 et 2.47) et la solution
numérique 2D-axi pour le profil de température A) et la position de l’interface liquide/solide B)
pour une température initiale de 18 °C et une température de substrat constante de -10 °C. Le
domaine de calcul à une longueur de 100 cm et une largeur de 50 cm.

d’une longueur de 100 cm et une largeur de 50 cm ont été fixés. La température a été
fixée à T0 =−10 °C à (x = 0) alors que l’eau liquide était initialement à T∞ = 18 °C. L’erreur
moyenne sur la position du front de solidification est inférieure à 1% comme le montre
la Figure 5.14 B). La Figure 5.15) présente l’évolution de la hauteur du front de solution
au centre de la goutte en fonction du temps pour différentes taille de maillage. La conver-
gence est obtenue pour des éléments de taille inférieure ou égale à 10−5 m, car il n’y a
plus de changement notable dans la solution numérique (Figure 5.15). En conclusion, la
simulation numérique axisymétrique 2D-axi est en accord avec la solution analytique 1D
du problème de Stefan et sera utilisée pour étudier l’interaction thermique entre la paroi
solide et la goutte.
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FIGURE 5.15 – Axe de gauche : Évolution de la position de l’interface liquide/solide au centre de
la goutte pour différentes tailles de maillage. Axe de droite : évolution de l’erreur avec comme
référence la hauteur du front lorsque le maillage est le plus fin. Les simulations sont réalisées dans
le cas d’une goutte de 400 µm de hauteur et de 3500 µm de rayon, pour une température de surface
de T0 =−10 °C.

5.3.1.3 Couplage thermique entre le substrat et la goutte

Les propriétés thermiques du substrat peuvent avoir un effet très important sur la vi-
tesse de solidification de l’eau [25]. Il est ainsi indispensable de prendre en compte les
transferts thermiques entre le substrat et le liquide. Pour cela, il est nécessaire de prendre
e compte les transferts de chaleur ) la fois dans le substrat solide et dans la goutte dépo-
sée. La Figure 5.16 présente le domaine de calcul ainsi que les différentes conditions aux
limites des milieux mis en jeux dans ces simulations (substrat, eau liquide et glace). Un
flux de chaleur nul est imposé à l’interface entre l’air ambiant et la goutte et entre l’air et
le substrat solide (lignes violettes dans la Figure 5.16) :

dT

dn
= 0 (5.17)

où n est la normale à la surface dirigée vers l’extérieur du domaine de calcul. Cette condi-
tion est justifiée par le fait que le transfert de chaleur par convection naturelle à l’interface
eau/air peut être négligée par rapport au flux de chaleur mis en jeux au niveau de l’inter-
face goutte/substrat. En effet, dans le cas d’une goutte déposée sur une surface solide, un
coefficient d’échange d’environ 8,5 W.m−2.K −1 est obtenu dans notre cas. Malgré cette
faible valeur du coefficient d’échange, des simulations réalisées ont montré que le fait de
négliger la convection naturelle sur le bord de la goutte était bien justifié. La continuité du
flux de chaleur et de la température est appliqué à l’interface entre la goutte et le substrat
solide, ainsi qu’entre le substrat et son support maintenu à une température constante
(lignes rouges sur la Figure 5.16) :

k+ dT

dn+ = k− dT

dn− (5.18)

T + = T − (5.19)

Le bord extérieur du support est aussi maintenu à la température initiale du substrat T0

(lignes vertes dans la Figure 5.16) :
T = T0 (5.20)
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Il convient de souligner que la physique sous-jacente du problème de Stefan n’est pas

2

1 Echangeur

Substrat

Liquide
Glace

Problème 2D Problème équivalent 1D

Surface isolée
Continuité de la température et du flux de chaleur
Température imposée ଴

Continuité de la température, libération de chaleur latente

Types de conditions aux limites :

FIGURE 5.16 – Domaine de calcul et conditions aux limites prises en compte dans la résolution
numérique de la solidification d’une goutte.

modifiée par l’ajout d’une ou plusieurs couches solides sous la goutte se solidifiant. Pour
le problème 1D semi-infini équivalent (également présenté en Figure 5.16), une solution
auto-similaire reste valable et la position X (t ) du front de glace peut être déterminée par
[25] :

X (t ) =
√

De f f t (5.21)

où De f f est la diffusivité effective qui prend en compte les propriétés thermiques et l’épais-
seur des différentes couches composant aussi bien la paroi solide que le milieu liquide en
cours de solidification [25]. Cependant, une expression analytique peut difficilement être
fournie. La valeur de De f f peut être obtenue numériquement en effectuant une simula-
tion 1D. Pour cela, on considère un domaine liquide suffisamment étendu dans l’espace
pour obtenir une solution comparable au cas semi-infini sur la période de temps consi-
dérée. L’évolution temporelle de la position du front de glace obtenue par la simulation
est ensuite ajustée par une racine carrée du temps et la valeur de De f f est évaluée. Dans le
cas présent, les simulations sont entreprises avec une épaisseur du substrat de 5 mm, une
température du substrat de -10 °C et une température d’eau initiale de 10 °C. En utilisant
cette approche, et en considérant une condition de température imposée à la surface,
une valeur de De f f = 8× 10−8 m2.s−1 est trouvée. Dans le cas d’un substrat en Duralu-
minium, la valeur de De f f est de 7,5×10−8 m2.s−1 et dans le cas d’un substrat en N-BK7
De f f = 2,5×10−8 m2.s−1. Par conséquent, les vitesses de solidification seront donc très
différentes pour les deux substrats. La valeur de De f f obtenue dans le cas du Duralumi-
nium est assez proche de la solution du problème de Stefan 1D à deux phases (équation
2.44) qui conduit à De f f = 8×10−8 m2.s−1. Cela peut être attribué à l’effusivité thermique
du Duraluminium (Tableau 5.1) qui est beaucoup plus élevée que celle de la glace (Ta-
bleau 5.1), contribuant à maintenir la température de contact entre le Duraluminium et
la glace proche de T0 pendant tout le processus de solidification. Or ce n’est pas le cas
pour le substrat en NBK-7 (pour lequelle De f f est environ 3 fois plus faible) car ce maté-
riau a une effusivité thermique légèrement inférieure à celle de la glace (Tableau 5.1).
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5.3.2 Solidification d’une goutte impactant un substrat de conductivité
thermique élevée

Nous commencerons par présenter les résultats obtenus dans le cas de la goutte dépo-
sée sur le substrat en Duraluminium, c’est-à-dire pour un matériau bon conducteur de la
chaleur. Les fronts de solidification obtenus expérimentalement sont comparés avec les
simulations 1D semi-infinies (équation 2.44) et les simulations 2D-axi. La taille du sub-
strat considéré dans les simulations 2D-axi est la même que dans les expériences (dia-
mètre de 25,4 mm et épaisseur de 5 mm). Le pas de temps de la résolution est de 10 ms.
La plus grande taille des éléments de maille triangulaire est de 1 µm pour la goutte et de
15 µm pour le substrat solide et le support. Comme le montre déjà la Figure 5.10, le front

𝑉ௗ
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Front de 
solidification

𝜙

Liquide

Glace

Substrat

𝐴

𝐵

𝑉௅
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𝐶

FIGURE 5.17 – Schéma des principaux paramètres du front de solidification sphérique.

de glace prend une forme concave pendant la solidification. Dans le développement qui
suit (Figure 5.17), le point A fait référence à la position du front de glace au centre de
la goutte et le point B à la tri-jonction entre le front de glace, la phase liquide et l’air. γ
représente l’angle entre le front de solidification et la surface libre de la goutte, il peut
être décomposé en deux angle θ et φ (Figure 5.17). Lorsque la goutte impacte le substrat
en Duraluminium, le processus de solidification commence sur le bord de la goutte au
point B. Dans la suite, pour les impacts sur le substrat en Duraluminium la température
de la paroi sera de T0 =−10 °C et la température initiale de la goutte T∞ = 18 °C pour un
Weber d’impact de 65. La Figure 5.18 (A) présente l’évolution temporelle de la position
verticale ZB . L’analyse des résultats expérimentaux montre que ZB (position verticale du
point B) évolue en suivant approximativement une racine carrée du temps (ZB ∝p

t ), ce
qui est conforme aux résultats de la littérature pour la solidification de gouttes sessiles
[29]. Comme le montre la Figure 5.18 (A), les simulations 1D et 2D-axi sont capables de
reproduire assez bien l’évolution temporelle de ZB . Cependant, l’évolution de ZB déduite
de la solution analytique 1D est plus lente que celle observée expérimentalement et nu-
mériquement. La différence peut être principalement attribuée au caractère finis de la
géométrie non prise en compte dans le modèle 1D. Le meilleur ajustement des données
expérimentales est obtenu pour De f f ,exp = 1,08×10−7 m2.s−1 tandis que la solution ana-
lytique 1D semi-infinie sans dilatation volumique est de l’ordre de De f f ,m = 7,5× 10−8

m2.s−1. Il est possible de noter que
(

De f f ,m

De f f ,exp

)(0,5) ≈ 0,88, ce qui est proche de ψ = 0.917

(avec ψ le rapport des masses volumioques entres les phases liquide et solide). De plus,
si l’on reconstruit le front de glace en ne tenant pas compte de la dilatation volumique
(c’est-à-dire en utilisant l’équation 5.8 au lieu de l’équation 5.9) l’accord avec la simula-
tion 2D-axi est meilleure, du fait que celle-ci ne prend pas en compte la dilatation vo-
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lumique. La Figure 5.18 B) présente l’évolution de la position radiale RB du point B . En
considérant que la forme de la goutte déposée puisse être assimilée à une calotte sphé-
rique de rayon R, RB devrait suivre une loi en r 2 [17] :

RB =
√

r 2 − (ZB −ZC )2 (5.22)

avec ZC la position verticale du centre C de la calotte sphérique positionné sur la surface
libre de la goutte. En remplaçant ZB par

√
De f f t , on obtient :

R2
B − r 2 =−

(√
De f f t −Zc

)2
(5.23)

L’évolution temporelle de RB prévue par l’équation 5.23 est représentée sur la Figure 5.18
B) en prenant De f f ,exp = 1,08×10−7 m2.s−1, valeur obtenue expérimentalement avec ZB

(en tenant compte de la dilatation volumique dans la reconstruction du front de solidifi-
cation). L’équation 5.23 permet un bon ajustement des données expérimentales. La simu-
lation 2D-axi est également capable de reproduire assez correctement l’évolution de RB

malgré les écarts précédemment observés pour ZB sur la Figure 5.18 A). La technique de
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FIGURE 5.18 – Évolution de l’épaisseur du front de solidification A) et de la position radiale B) du
front de glace à la tri-jonction air/liquide/solide (point B) en fonction du temps pour T0 =−10 °C
et T∞ = 18 °C.

PLIF rapide permet non seulement d’obtenir des informations sur l’évolution de ZB mais
aussi sur le front de solidification à l’intérieur de la goutte, information qui ne peut pas
être obtenue par ombroscopie. La Figure 5.19 présente l’évolution temporelle du front de
solidification au point A (sur l’axe de la goutte en r = 0) pour les mêmes conditions expé-
rimentales que celle de la Figure 5.18. L’analyse des données expérimentales révèle que
ZA évolue comme t 0,75. La simulation 2D-axi est capable de reproduire assez fidèlement
l’évolution temporelle de ZA. Cependant, aux tout derniers instants de la solidification,
typiquement pour t > 2,1 s, une accélération soudaine du front de solidification est ob-
servée. Ainsi, la dilatation volumique inhérente à la solidification en est probablement la
cause, puisque cette accélération n’est pas capturée par la simulation en 2D-axi. Si le front
de glace est reconstruit expérimentalement sans tenir compte de la dilatation volumique
(équation 5.8) comme dans les simulations, il est intéressant de noter que l’accord entre
les données expérimentales et les simulations 2D-axi est améliorée. L’étude de l’influence
de la température du substrat sur la dynamique du front de solidification au centre de la
goutte est également particulièrement intéressante. Pour cela, des expériences similaires
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FIGURE 5.19 – Évolution de l’épaisseur du front de glace au centre de la goutte (point A) en fonction
du temps.

à celle présentées précédemment sont réalisées pour deux autres température de substrat
(T0 = −11 °C et T0 = −13 °C). Pour chaque expériences sont ajoutés les résultats obtenus
par simulation 2D-axi et l’ajustement obtenu par une loi en t 0,75 (Figure 5.20). Les simu-
lations et expériences semblent valider le fait que le front de solidification au centre de
la goutte évolue en t 0,75. L’évolution de ZA en t 0,75 est liée à la nature tridimensionnelle
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FIGURE 5.20 – Évolution de la position du front de glace au centre de la goutte (point A) obtenue
numériquement et expérimentalement en fonction du temps pour différentes températures de
surface. L’ajustement par une loi en t 0,75 est ajoutée pour chaque expérience.

du transfert de chaleur dans la goutte. Afin d’étudier l’effet de la taille de la goutte sur
l’évolution du front de solidification au centre de la goutte, des simulations sont réalisées
en augmentant les dimensions (radiale et épaisseur) de la goutte. La Figure 5.21 repré-
sente l’évolution temporelle de ZA obtenus numériquement pour deux tailles de goutte
différents (×1 pour des dimensions de goutte expérimentale et ×10 en ayant multipliée
ces dimensions par 10). Les simulations confirment que le transfert de chaleur devient
de plus en plus unidirectionnel au centre de la goutte (r = 0) quand la taille de goutte
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augmente. Lorsque les dimensions deviennent suffisamment grandes, ZA aura tendance
à évoluer en t 0,5, comme dans le modèle 1D semi-infini. Par conséquent, l’exposant de
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FIGURE 5.21 – Évolution de la position du front de glace au centre de la goutte (point A) obtenue
numériquement pour une géométrie de goutte identique à celle présentée à la Figure 5.18 (×1) et
pour une multiplication par dix de toutes les grandeurs géométriques de la goutte (×10).

puissance de 0,75 ne semble pas universel mais fonction de la taille et de la forme de la
goutte déposée. L’accent a ensuite été mis sur l’analyse de la forme du front de glace et
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FIGURE 5.22 – Position du front de solidification déterminée expérimentalement A) en négligeant
la dilatation volumique et B) en prenant en compte la dilatation volumique. Comparaisons avec
des simulations 2D-axi. Les conditions de givrage sont les mêmes que celles présentées sur la Fi-
gure 5.18.

de l’évolution de la masse de glace mS au cours du temps. La Figure 5.22 montre la posi-
tion du front de glace déterminée par la simulation 2D-axi et les mesures LIF à différents
instants. Comme nous l’avons déjà remarqué, la position du front de glace est assez bien
prédite par la simulation, surtout si la dilatation volumique est négligée dans la recons-
truction expérimentale du front de solidification (Figure 5.22 A)).

Cependant, pour la simulation, le front de glace est plat dans la majeure partie de la
région centrale de la goutte alors qu’expérimentalement la forme est pratiquement sphé-
rique. Afin de vérifier le caractère sphérique du front de solidification, un ajustement du
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FIGURE 5.23 – Profil expérimental du front de glace à t = 1 s pour une goutte impactant un substrat
en Duraluminium. RS représente le rayon de courbure du cercle d’ajustement.

front par un cercle est réalisé à chaque instant. La Figure 5.23 présente cet ajustement
du front expérimental par un cercle à un instant donnée. La forme sphérique observée
est conforme aux observations de Marín et al. [17] obtenues dans le cas d’une cellule
de Hele-Shaw. La Figure 5.24 présente l’évolution temporelle de la masse de glace. Cette
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FIGURE 5.24 – Évolution temporelle de la masse de glace obtenue numériquement et expérimen-
talement. Les conditions expérimentales sont les mêmes que celles présentées à la Figure 5.18.

masse est déterminée en calculant le volume inclus sous le front de glace par intégration
numérique. Pour les simulations, la densité de la glace est égale à celle du liquide car la
dilatation volumique du fait du changement de phase ne peut être prise en compte dans
le modèle. Un bon accord peut être observé entre les résultats numériques et ceux ob-
tenus expérimentalement. Cela tendrait à dire que l’utilisation de la simulation 2D-axi
permettrait de connaître avec une assez bonne précision l’évolution de la masse de glace
au cours du temps sur une surface d’aile d’avion par exemple. Pour effectuer les compa-
raisons avec le modèle 2D-axi, il a été nécessaire de décaler dans le temps le début de
la solidification. Cependant, ce décalage temporel, d’environ 15 ms, est assez modéré et
peut s’expliquer par la présence de la fine couche de givre déjà présente sur le substrat
avant l’impact des gouttes qui se comporte comme un isolant thermique. Des simula-
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tions numériques ont montré que la couche glace agit comme isolant thermique et que la
distance parcourue en 15 ms par le front de glace est d’environ 50 µm. Ce temps indique
donc que la couche de givre présente avant impact est de l’ordre de 50 µm.

5.3.3 Solidification d’une goutte impactant une paroi de faible conduc-
tivité thermique

Après le cas du substrat de bonne conductivité thermique, la goutte impacte sur un
substrat en N-BK7, d’une conductivité thermique 130 fois plus faible. La Figure 5.25 pré-
sente les résultats numériques et expérimentaux obtenus dans les mêmes conditions de
givrage que dans le cas du Duraluminium (température initiale de la paroi T0 de -10 °C et
température initiale de la goutte T∞ de 18 °C). Deux différences principales par rapport
au cas du Duraluminium peuvent être clairement observées : la dynamique de solidifi-
cation est beaucoup plus lente et le front de solidification prend la forme d’une cavité
beaucoup plus profonde. Ces différences notables peuvent s’expliquer à partir de l’ana-
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FIGURE 5.25 – Position du front de solidification déterminée en prenant en compte la dilatation
volumique et d’une simulation 2D-axi dans le cas de l’impact d’une goutte à une température
initiale de 18 °C sur un substrat en N-BK7 à une température de T0 =−10 °C et pour un Weber de
65.

lyse des transferts de chaleur entre le substrat et la goutte. Immédiatement après le dépôt
de la goutte, la température à l’interface entre la goutte et la paroi atteint la température
de contact thermique Tc définie par :

Tc = T0 es +T∞ eL

eL +eP
(5.24)

où eL et eP sont respectivement l’effusivité thermique de l’eau liquide et du substrat (e =√
k ρ C p). L’application de l’équation 5.24 conduit à une température de contact Tc = 7

°C dans le cas du substrat en N-BK7. Cette température de contact positive empêche donc
la formation de glace pendant un certain temps. La Figure 5.26 A) représente l’évolution
de la température à la surface du substrat (calculée par la simulation numérique 2D-axi)
et permet de constater qu’une durée d’environ 10 s est nécessaire pour que la tempéra-
ture de surface du substrat atteigne 0 °C en r = 0. En revanche, la température de surface
du substrat ne devient jamais positive au bord de la goutte (Figure 5.26 B)). Ce délai dans
l’initiation de la solidification entre le centre et le bord de la goutte implique une propaga-
tion du front de solidification principalement radiale pendant les 10 premières secondes
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FIGURE 5.26 – Évolution de la température de surface du substrat en N-BK7 : A) au centre de la
goutte, B) sur le bord de la goutte (r = 3,2 mm). Les conditions de givrage sont les mêmes que
celles présentées sur la Figure 5.25.

après l’impact. Par conséquent, la vitesse de propagation verticale du front de glace est ex-
trêmement faible, voire nulle, dans la région centrale (Figure 5.25). Ce processus se traduit
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FIGURE 5.27 – Évolution temporelle de A) la position du front de glace à la tri-jonction
air/liquide/solide (point B), et B) de la masse de glace obtenue numériquement et expérimen-
talement. Les conditions de givrage sont les mêmes que celles présentées sur la Figure 5.25.

alors par une concavité plus prononcée du front (et donc de l’angle γ sur la figure 5.17)
qui contribue fortement à la formation d’une pointe. Par ailleurs, il est rappelé que cette
pointe n’a jamais été observée dans le cas du Duralumin. Au contraire, la température de
contact Tc pour le Duraluminium dans les mêmes conditions de givrage est d’environ −8
°C, ce qui indique que la solidification peut commencer immédiatement au centre de la
goutte.

La Figure 5.27 A) représente l’évolution temporelle de ZB . Aux temps courts, l’évolu-
tion de ZB est assimilable à une racine carrée du temps, mais à partir de t = 15s, la vitesse
du point B augmente. Cette accélération se produit au cours de la dernière étape de la
solidification lorsque la pointe se forme au sommet de la goutte. Évidemment, puisque la
simulation 2D-axi ne tient pas compte de la dilatation volumique, cet effet n’est pas pris
en compte dans les résultats de la simulation. La Figure 5.27 B) présente l’évolution tem-
porelle de la masse de glace. Même si la simulation ne prédit pas parfaitement la forme
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du front de glace, la masse de glace semble être évaluée assez correctement.
Cependant, il semble intéressant de noter que le front de solidification dans le cas du

substrat en N-BK7 reste également sphérique comme pour le Duraluminium. La Figure
5.28 représente le front de solidification ajusté par un cercle à un instant donné.

Surface goutte 𝑍ௌ (𝑟, 𝑡 = 13 𝑠)Équation d’un cercle
ép

ai
ss

eu
r
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]
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𝐵

𝑅ௌ = 2 × 10ଷ µ𝑚

FIGURE 5.28 – Profil expérimental du front de glace à t = 13 s pour une goutte impactant le substrat
en N-BK7. RS représente le rayon de courbure du cercle ajusté au front de solidification.

5.3.4 Étude de la formation de la pointe

La formation de la pointe peut être décrite en tenant compte de la forme sphérique
du front de solidification [17]. Pour les deux substrats, il a été vérifié que la forme du front
de solidification était sphérique (Figures 5.28 et 5.23). Il est ainsi possible, en connaissant
l’angle γ au niveau de la tri-jonction air/liquide/glace, de déterminer l’angle de la pointe.
En considérant que le front est sphérique, il est possible d’exprimer une relation reliant
les angles θ et γ [17] (la démonstration complète se trouve dans la section 2.1.3.3) :

f (γ−θ)+ f (θ) =ψ
(

f (γ−θ)+ π

3
t an(θ)

)
(5.25)

En supposant que l’extrémité pointue est un cône d’angle α (Figure 2.15), l’équation pré-
cédente peut être utilisée pour déterminer sa valeur (α = π− 2θ) [17] [29]. Cependant,
une condition supplémentaire sur l’angle γ au niveau de la tri-jonction solide/liquide/air
(point B) est nécessaire pour résoudre le problème. Différentes possibilités ont été exa-
minées dans la littérature, mais elles négligent généralement le fait que le front de glace
soit sphérique. Snoeijer et al. [23] ont considéré qu’aucun point d’inflexion ne peut exis-
ter au niveau de la triple jonction. Cette hypothèse, combinée à un front de solidification
horizontal et plat, leur permet de trouver une expression pour l’angle θ dépendant uni-
quement du rapport de densité ψ. D’autres conditions au niveau de la triple jonction ont
été examinées par Anderson et al. [2], toujours dans le cas d’un front de solidification plat.
Elles comprennent un angle de contact constant θ0, une ligne de contact fixée à la paroi,
une évolution constante de l’angle ou encore une variation non linéaire de γ. La varia-
tion non linéaire de γ au cours du temps a été considéré, par ces auteurs, comme étant la
condition la plus appropriée pour des rapports de densitéψ réalistes. Récemment, les ob-
servations de Marín et al. [17] ont suggérées que l’angle de la pointeα est indépendant de
la température du substrat et de l’angle de contact de la goutte avec la surface. Dans leurs
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conditions expérimentales, ils ont mesuré une valeur de α égale à environ 140°, quelque
soient les conditions de gel. Dans la suite, nous étudierons l’évolution de l’angle γ et du
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FIGURE 5.29 – Évolution du rayon de courbure RS et de l’angle γ pour un substrat en A) Duralumi-
nium, B) N-BK7 à une température de T0 =−10 °C.

rayon du cercle équivalent Rs du front de solidification en fonction du temps pour les
impacts sur un substrat en Duraluminium et en N-BK7. γ est obtenu à partir des Figures
5.22 B) et 5.25 tandis que Rs est obtenu en ajustant à chaque instant le front de solidifi-
cation par un cercle équivalent. La Figure 5.29 présente l’évolution de l’angle de contact
γ à la tri-jonction (point B) ainsi que le rayon de courbure Rs du front de solidification
pour les deux substrats et les mêmes conditions d’impact que décrite précédemment.
Pour les deux substrats, la dynamique de solidification induit un changement significatif
de l’angle γ et du rayon de courbure Rs . Une diminution de Rs au cours du temps peut
être observée pour les deux substrats. Cette diminution se caractérise par une augmen-
tation du rayon de courbure du front de solidification au cours du temps. Dans le cas du
substrat en Duraluminium γ diminue continuellement au cours du temps et atteint une
valeur finale de 27°, ce qui conduit, sur la base de l’équation 5.25, à une valeur deα proche
de 166°, alors qu’aucune formation de pointe (c’est-à-dire α= 180°) n’est observée expé-
rimentalement. Cela signifie que le modèle de formation de la pointe n’est pas universel
mais qu’il permet une assez bonne estimation de l’angle de pointe (erreur de 14° dans le
cas du Duraluminium). Dans le cas du N-BK7, la valeur initiale de γ est sensiblement plus
élevée en raison du fait que la solidification commence sur le bord de la goutte. La pointe
émerge aux alentours de t = 17s après que γ ai atteint sa valeur minimale d’environ 70°.
La formation de l’extrémité pointue est associée à une forte augmentation de γ. À la fin
du processus de solidification, γ est proche de 100°, ce qui est en accord relatif avec la
valeur de γ= 90° observé dans [17]. En effet, une précision de ±5° est attendue dans l’es-
timation actuelle de γ. Avec cette valeur finale de γ, un angle de cône α de 125° peut être
prédit par l’équation 5.25. Cette valeur est en bon accord avec la mesure de α obtenue à
partir d’images en vue de côté (environ 120° ±5°). Des études et mesures supplémentaires
seraient nécessaires pour déterminer si des informations sur le front de solidification au
sein de la goutte pourraient servir de conditions générales au point de tri-jonction pour
résoudre le problème de la dynamique de solidification d’une goutte [29].

Comme précisé précédemment, les résultat s obtenus jusqu’à maintenant ont été ob-
tenus dans une atmosphère à humidité non contrôlée avec présence d’une fine couche
de givre sur le substrat avant l’impact de la goutte. Cette couche de givre permet de s’af-
franchir de la phase de recalescence qui peut fortement modifier la forme du front de la
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seconde phase de solidification [10]. Il est donc maintenant intéressant de s’intéresser à
l’impact de gouttes sur une paroi sous-refroidie sèche.

5.4 Étude de la solidification d’une goutte avec phénomène
de surfusion

Intéressons-nous maintenant aux impacts de gouttes sur une paroi sous-refroidie avec
contrôle de l’humidité. Par la suite, toutes les expériences seront réalisées sur un substrat
en Duraluminium. Afin de déterminer numériquement le temps de solidification numé-
riquement, il est maintenant nécessaire de modifier le modèle précèdent afin de prendre
en compte le phénomène de surfusion induisant de fortes modifications dans la propaga-
tion du second front de solidification. Pour rappel, le premier front de solidification cor-
respond à la phase de recalescence (dendrites) et se déroule durant un temps d’environ
5 ms tandis que le second front de solidification s’étend sur une durée bien plus longue
dépendant de la hauteur de liquide à solidifier. Ces nouvelles expériences seront réalisées
en utilisant le montage présenté sur la Figure 5.5. Les images en vue de côté seront ob-
tenues par LIF en plaçant un filtre coupe bande (filtre notch centrée sur la fréquence de
coupure de 532 nm de largeur 10 nm, OD6) devant la seconde caméra rapide (Figure 5.2).

5.4.1 Modélisation de la solidification

FIGURE 5.30 – Images de fluorescence en vue de dessus d’une goutte impactant un substrat de
Duraluminium sous-refroidi à -11 °C dans une ambiance à humidité contrôlée. La température
initiale de la goutte est de 16 °C et le Weber d’impact est de 60. Le cercle en pointillés rouge cor-
respond au diamètre de la goutte avant la phase de solidification.

La phase d’impact d’une goutte sur une paroi sous-refroidie sèche est totalement dif-
férentes de celle sur une paroi avec présence de givre. En effet, lors de l’impact sur une
paroi sèche, une phase de rétraction de la goutte, après avoir atteint sont étalement maxi-
male, peut être observée. La Figure 5.30 présente une séquence d’images LIF en vue de
dessus d’une goutte impactant le substrat de Dualuminium, sans présence de givre, à
une température de −11 °C et pour un Weber de 260. L’existence d’une phase de rétrac-
tion avant solidification peut être observée, ce qui induit alors à une hauteur de goutte
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plus importante avant solidification que dans le cas avec givre. Il est aussi possible de no-
ter l’apparition de digitations sur le bord de la goutte à t = 2 ms du fait d’instabilités de
Kelvin-Helmotz [15]. Dans le cas de l’impact d’une goutte sur une paroi sèche, le liquide

FIGURE 5.31 – Images de fluorescence en vue de côté de la solidification d’une goutte impactant
une surface en Duraluminium dans les mêmes conditions que présentées sur la Figure 5.30.

reste surfondu durant la phase d’impact et une phase de recalescence peut être obser-
vée. Celle-ci est bien visible sur la Figure 5.31 dans le cas de l’impact précèdent mais en
utilisant les images en vue de côté. La phase de nucléation débute à t = 852 ms et il s’en
suit une phase de propagation des dendrites dans le milieu liquide (recalescence) jusque
t = 914 ms, traduisant le passage du liquide à 0 °C. La solidification se poursuit avec la se-
conde phase de solidification caractérisée par l’évolution du front de solidification dans
un milieu liquide/solide ayant une fraction de glace χS dépendant de la température du
liquide avant solidification :

χS = C pL ρL (T −Tsol )

ρS L
(5.26)

Il est possible de distinguer deux cas de solidification en fonction de l’état de la goutte
avant la phase de nucléation : i-la goutte est entièrement surfondue avant solidification
ii- la goutte est partiellement surfondue avant solidification. Ces deux cas vont par la suite
être tour à tour envisagés.

5.4.1.1 Solidification d’un liquide complètement surfondu avant solidification

Dans le cas d’une goutte à une température inférieure à 0 °C avant la phase de solidifi-
cation, c’est-à-dire pour une goutte complètement surfondue, la solidification se décom-
pose en différentes étapes présentées à la Figure 5.32 :

a) La goutte, au contact de la surface froide de température T0, se refroidie durant un
temps tnucl . Durant ce temps, les transferts thermiques entre la goutte et la surface
sont purement conductifs.

b) à l’instant t = tnucl− un gradient de température est présent dans la goutte. tnucl est
pris de telle sorte que la goutte soit totalement surfondue mais pas homogène en
température.

c) à l’instant t = tnucl+ le front de dendrite s’est propagé dans le milieu. Le temps de
propagation est négligé devant le temps de solidification complet du milieu. Suite
à la recalescence, le milieu sera considéré à une température homogène T = 0 °C
contenant une fraction de glace χS non homogène car elle dépend de la tempéra-
ture du liquide avant la phase de recalescence.

d) Le second front de solidification se déplace dans un milieu contenant une fraction
de glace χS à une température homogène de 0 °C.
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FIGURE 5.32 – Schéma du processus de solidification d’une goutte totalement surfondue avant la
phase de recalescence.

Par la suite, le problème de solidification sera modélisé avec l’approximation de géomé-
trie 1D (Figure 5.33). La première étape consiste à résoudre le problème de conduction de

Substrat

Problème 1D

𝑥
𝑇 = 𝑇଴

𝑥 = 0 𝑥 = 𝐻
𝐻

FIGURE 5.33 – Domaine de calcul et conditions aux limites prises en compte dans la résolution
numérique 1D de la solidification d’une goutte.

la chaleur dans le milieu liquide pendant le temps tnucl (Figure 5.32 a-b)) permettant ainsi
d’obtenir la température du milieu avant la phase de recalescence. L’équation à résoudre
est :

∂T

∂t
= D

∂2T

∂x2
(5.27)

Un flux nul est considéré en x = x∞ :

d t

d x

∣∣∣∣
x=x∞

= 0 (5.28)

La température de surface est imposée en x = 0 :

T (0, t ) = T0 (5.29)

Il convient donc de résoudre les équations précédentes durant un temps tnucl . A t =
tnucl+ , le milieu est à une température homogène de 0 °C avec une fraction de glace χS(x)
dépendant du champs de température à tnucl− (avant recalescence). Cette fraction de
glace χS(x) est obtenue en utilisant l’équation 5.26.
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A titre d’exemple, à l’issue de cette résolution, la Figure 5.34 A) présente le profil de
température dans le cas d’un milieu liquide de x∞ = 1 mm à une température initiale de
T∞ = 13 °C, une température de surface de T0 = −15 °C et pour un temps avant recales-
cence tnucl de 4 s. Le profil de la fraction de glace, calculée à partir de l’équation 5.26,
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FIGURE 5.34 – A) Profil de température calculé numériquement pour une longueur de domaine de
1 mm, une température initiale de T∞ = 13 °C, une température de surface T0 =−15 °C et un temps
avant nucléation tnucl de 4 s, B) profil de fraction de glace obtenu après la phase de recalescence
dans les conditions A).

est présenté à la Figure 5.34 B). Par la suite, il est nécessaire de déterminer l’évolution du
front de solidification dans le milieu dendrifié. Le modèle précèdent (Section 5.3.1.2) im-
plémenté sur COMSOL ne peut plus être employé comme tel dans le cas d’un front de
solidification évoluant maintenant dans un milieu à la température de solidification du
liquide. En effet, précédemment, l’état du milieu (liquide ou solide) était déterminé par
l’indicateur de phase µ, ce qui est impossible dans le cas présent. Il est donc nécessaire
de mettre en place un nouveau modèle permettant la résolution de l’évolution du front
de solidification dans un milieu initialement à la température de solidification présen-
tant un gradient de fraction de glace. Le problème de solidification consiste à résoudre les
équations suivantes pour untemps t > tnucl dans le cadre d’une hypothèse 1D :

∂T

∂t
= DL

∂2T

∂x2
(5.30)

Le milieu est initialement à une température homogène de 0 °C :

T (x, t = 0) = Tsol x > 0 (5.31)

La température de surface est considéré constante :

T (0, t ) = T0 (5.32)

Afin de fermer le problème, il est nécessaire d’écrire la condition de Stefan à l’interface
liquide/solide :

−ρ L (1−χS(x))
∂X

∂t
= kS

∂T

∂x

∣∣∣∣
X (t )−

, t > 0 (5.33)

avec kS la conductivité thermique de la phase solide. La chaleur latente (L) est pondé-
rée par la fraction de glace volumique χS(x) afin de prendre en compte la diminution de
l’énergie nécessaire à la formation de l’interface liquide/solide. Comme vu au Chapitre 2,
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une solution analytique peut être obtenue en introduisant un changement de variable au-
tosimilaire ζ = x/

p
t . La Figure 5.35 présente un exemple typique de l’évolution du front

de solidification obtenu en résolvant le problème classique 1D de Stefan, dans le cas d’un
milieu semi-infini pour une température initiale de 0 °C, une fraction de glace constante
de 0, 2 et une température de substrat maintenue à -15 °C. Afin de résoudre le problème
numériquement, le changement de variable ζ′ = x/X (t ) et M = X (t )2 est introduit dans
l’équation 5.30 :

M
∂T

∂t
− ζ′

2

d M

d t

dT

dζ′
= DL

∂2T

∂ζ′2
(5.34)

L’équation précédente est résolue par différences finies à l’aide d’un algorithme utilisant
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FIGURE 5.35 – Comparaison entre le modèle analytique 1D et la solution numérique 1D pour l’évo-
lution temporelle de la position de l’interface liquide/solide dans le cas d’un milieu présentant une
fraction de glace initiale de 0,2, une température du milieu de 0 °C et une température de surface
de T0 =−15 °C.

la méthode de Crank-Nicolson et avec une condition de Stefan en χ′ = 1 :

ρ L(1−χS(x))

2 kS

d M

d t
=−dT

dζ′
(5.35)

La température à l’interface liquide/solide est fixée à la température de solidification du
liquide :

T = Tsol en ζ′ = 1 (5.36)

La température de surface en x = 0 est fixée à T0 :

T = T0 en ζ′ = 0 (5.37)

La solution numérique du problème de solidification issue d’une résolution implémen-
tée sur Matlab est comparée à la solution analytique dans le cas d’un milieu liquide à une
température initiale de 0 °C contenant une fraction de glace constante de 0,2 et une tem-
pérature de substrat constante de -15 °C (Figure 5.35). Comme montrée à la Figure 5.35 la
résolution numérique du nouveau modèle permet une bonne résolution du problème de
solidification dans un milieu à la température de solidification d’un liquide et contenant
une fraction de glace. La Figure 5.36 présente l’effet de l’évolution de la fraction de glace
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FIGURE 5.36 – Évolution temporelle de la position de l’interface liquide/solide pour différentes
fractions de glace dans le milieu.

dans le milieu mixte dans la gamme [0 ; 0,9] sur l’évolution temporelle du front de solidifi-
cation pour une température de substrat constante de −15 °C. La vitesse de solidification
du front est dépendant de la fraction de glace présente dans le milieu pendant la phase de
solidification. Intéressons-nous maintenant à l’évolution du front de solidification dans
le cas d’une fraction de glace variable dans l’espace telle que celle issue de la Figure 5.34
B). La Figure 5.37 compare l’évolution temporelle du front de solidification dans le cas
d’une fraction de glace constante avec celle dans le cas d’une fraction de glace variable
dans l’espace. Comme attendu, le front de solidification se déplace plus lentement dans
le cas de la fraction de glace variable. En effet, la fraction de glace diminue au cours du
temps, induisant alors un ralentissement de la propagation du front dans le milieu. Ce
ralentissement provient de la nécessité d’une énergie plus importante pour la création de
l’interface liquide/solide dans le cas d’une fraction de glace plus faible. Numériquement,
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FIGURE 5.37 – Comparaison de l’évolution temporelle de la position de l’interface liquide/solide
pour une fraction de glace constante de 0,2 et une fraction de glace variable (présentée sur la
Figure 5.34 B) ).

il est possible d’étudier l’influence de la hauteur H (Figure 5.33) du milieu et de la tem-
pérature de substrat sur le temps de solidification. La Figure 5.38 présente la durée de la
solidification (tsol ) en fonction de la température du substrat (variant dans la gamme [-
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10 ; -30 °C]) et pour, une hauteur de 0,8 mm, 1 mm et 1,2 mm et un temps avant nucléation
de 4 s. Pour une hauteur donnée, le temps de solidification est inversement proportionnel
à la température du substrat. Cet effet se caractérise par deux phénomènes :

1. La dépendance de la vitesse de solidification à la température de paroi (équation
5.10).

2. L’augmentation de la fraction de glace avec la diminution de la température du sub-
strat pour un temps avant nucléation constant.
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FIGURE 5.38 – Évolution du temps de solidification en fonction de la température de surface pour
différentes hauteurs H du milieu liquide et un temps avant nucléation de 4 s.

La Figure 5.38 permet aussi de mettre en évidence que le temps de solidification tsol aug-
mente avec la hauteur H du milieu. En effet, l’augmentation de la hauteur H se caractérise
par une augmentation de la résistance thermique entre le milieu liquide et le substrat.

Enfin, la Figure 5.39 présente l’évolution du temps de solidification en fonction de
la température du substrat pour différents temps avant nucléation. Le temps de nucléa-
tion correspond au temps durant lequel la goutte est supposée échanger de la chaleur par
conduction thermique avec le substrat. Ainsi, plus ce temps est long, plus la température
de la goutte est faible. Cette dépendance du temps de solidification au temps de nucléa-
tion provient de la diminution de la température du liquide avant nucléation et donc de
l’augmentation de la fraction de glace (après recalescence) avec l’augmentation de tnucl .
L’étude numérique précédente a été menée dans le cas d’un milieu complètement sur-
fondu, ce qui correspondrait après la phase de recalescence à un milieu homogène en
température pouvant présenter un gradient de fraction de glace avant la phase d’évolu-
tion du second front de solidification. Par la suite, nous allons nous intéresser au cas d’un
liquide partiellement surfondu avant la phase de recalescence.

5.4.1.2 Solidification d’un liquide partiellement surfondu

Dans certains cas, il est possible que la goutte ne soit pas totalement surfondue. Le
processus de solidification dans ce cas est différent des cas précédents et est résumé à la
Figure 5.40 :
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FIGURE 5.39 – Évolution du temps de solidification en fonction de la température de surface du
substrat pour une hauteur du milieu H = 1 mm et différents temps avant nucléation.
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FIGURE 5.40 – Schéma du processus de solidification d’une goutte partiellement surfondue avant
la phase de recalescence.

a) La goutte, au contact de la surface froide de température T0, se refroidie durant un
temps tnucl . Durant ce temps, les transferts thermiques entre la goutte et la surface
sont purement conductifs.

b) à l’instant t = tnucl− un gradient de température est présent dans la goutte. Dans le
cas présent t = tnucl− est choisis de telle sorte que la position de l’isotherme 0 °C
notée (X0) soit inférieur à la hauteur maximale de la goutte (X0 < H).

c) à l’instant t = tnucl+ le front de dendrite s’est propagé dans le milieu jusqu’à l’iso-
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therme 0 °C. Comme précédemment le temps de propagation des dendrites est né-
gligé devant le temps de solidification complet du milieu. Suite à la recalescence,
le milieu sera supposé comme étant composé d’une zone mixte à une température
homogène T = 0 °C contenant une fraction de glace χS non homogène et une zone
purement liquide présentant un gradient de température.

d) Le second front de solidification se déplace dans le milieu mixte contenant une frac-
tion de glace χS(x) à une température de 0 °C.

e) Le front de solidification dans le milieu mixte a atteint l’isotherme 0 °C définie ini-
tialement en x = X0.

f ) Le front de solidification se propage maintenant dans un milieu purement liquide
présentant un gradient de température. Cette phase de solidification est similaire à
celle modélisée en section 5.3.1.2.

Afin de modéliser l’évolution du front de solidification d’un liquide partiellement sur-
fondu, il est nécessaire de coupler les différents modèles de solidification présentés dans
les sections 5.3.1.2 et 5.4.1.1. La méthode de résolution du problème de solidification
en fonction de la hauteur X0 est résumée sur la Figure 5.41. La résolution du problème
consiste donc, dans une première étape, à considérer un milieu liquide à une tempéra-
ture initiale T∞ de hauteur H (Figure 5.33) soumis à une condition de température impo-
sée en x = 0 égale à T0 pendant un temps tnucl . Ensuite, pour t >t nucl , une température
de 0 °C est imposée avec une fraction de glace (dépendant de la température à t = tnucl−

pour x ≥ X0, X0 correspondant à la position de l’isotherme 0 °C à t = tnucl− . Le front de
solidification est ensuite calculé dans le milieu mixte par la résolution précédente jusque
X0. Soit t = t1 l’instant ou le front de solidification a atteint X0, si X0 ≥ H alors le temps de
solidification numérique est égale à t1, comme dans le cas de la solidification d’un milieu
complètement surfondue avant la recalescence. A l’inverse, si X0 < H , il est nécessaire de
déterminer l’évolution du front de solidification dans le milieu purement liquide afin de
déterminer le temps de solidification complet (égale à t2). Cette étape est réalisée à l’aide
du modèle 1D présenté dans la section 5.3.1.2.

Dans le cas d’une hauteur H = 1 mm et d’une température de substrat T0 de -15 °C,
l’évolution de la position de l’isotherme X0 et du temps de solidification obtenu numéri-
quement tsol ,num en fonction du temps avant recalescence tnucl est présentée à la Figure
5.42. Une augmentation de X0 avec le temps tnucl est observée, caractérisé par l’intensifi-
cation du refroidissement du liquide. Dans le cas de cet exemple, il est intéressant de noter
que pour un temps tnucl < 3 s le milieu est partiellement surfondue tandis que pour un
temps tnucl > 3 s, le milieu est totalement surfondue. L’augmentation de X0 avec le temps
avant nucléation tnucl se traduit par une diminution du temps de solidification (Figure
5.42 B)). Le temps de solidification dépend donc fortement du temps avant nucléation
ou une augmentation de celui-ci intensifie les transferts de chaleur entre la goutte et le
substrat froid, induisant ainsi une augmentation du degré de surfusion de la goutte avant
la phase de recalescence. L’augmentation du degré de surfusion induit à son tour une
augmentation de la fraction de glace dans le milieu après la phase de recalescence, ce
qui conduit à une augmentation de la vitesse de solidification liée au second front. Il est
ainsi nécessaire, afin de déterminer l’évolution du front de solidification dans le milieu,
de déterminer la température du liquide avant recalescence, permettant ainsi de choi-
sir le type de modélisation à adopter ; totalement surfondu ou partiellement surfondu.
Dans la suite, afin d’étudier le temps de solidification après le temps de nucléation, nous
adopterons le changement de variable t ′ = t −tnucl . Nous définirons H comme la hauteur
maximale d’une goutte (hauteur au centre de la goutte en R = 0) avant l’apparition du
premier germe solide obtenu expérimentalement (Figure 5.33).
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FIGURE 5.41 – Résumé des différents modèles de solidification mis en œuvre en fonction de la
hauteur de l’isotherme 0 °C.
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FIGURE 5.42 – A) évolution de la position de l’isotherme 0 °C en fonction du temps avant nucléa-
tion. B) Évolution du temps de solidification en fonction du temps avant nucléation.
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5.4.2 Solidification d’une goutte impactant une paroi en Duraluminium

5.4.2.1 Comparaisons des temps de solidification expérimentaux et numérique

L’objectif est tout d’abord de comparer les temps de solidification expérimentaux tsol ,expe

avec ceux obtenus numériquement tsol ,num . Pour cela, le dispositif expérimental présenté
précédemment sur la Figure 5.5 est utilisé à nouveau pour étudier la solidification d’une
goutte impactant un substrat solide sous-refroidi en absence d’une couche préalable de
givre. Par la suite, le diamètre de la goutte sera de 2,6mm et la température de la goutte
avant impact est fixée à 16 °C. Le phénomène de nucléation sur une paroi sèche étant un
phénomène stochastique [27], il est alors impossible de contrôler expérimentalement le
temps avant la recalescence. Ainsi, il a été choisi de focaliser l’étude sur les cas de la so-
lidification intervenant après la phase de rétraction (tnucl > 6 ms). Afin de comparer les
temps de solidification obtenus à partir du modèle présenté sur la Figure 5.41, différentes
expériences sont menées pour différentes températures de surface et différents Weber
d’impact (Tableau 5.2).

T0 [°C] tnucl [s] t ′sol [s] H [mm]

W e = 60 [−16;−20] [0,1;6,3] [4,67;7,4] [1,3;1,4]

W e = 120 [−11,6;−18] [0,08;6] [4,3;6,65] [1,08;1,16]

W e = 160 [−11;−17] [0,0064;0,12] [0,96;7,4] [0,47;1]

W e = 260 [−11;−17] [0,072;4,4] [2,84;6,4] [0,8;1,12]

TABLEAU 5.2 – Conditions d’impacts testées.

Rappelons tout d’abord qu’il est impossible de contrôler le temps de nucléation tnucl .
Ainsi, il apparaît une variation de la hauteur maximale de la goutte H et de l’angle de
contact entre le goutte et le substrat θ0. La Figure 5.43 A) présente l’évolution du temps
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FIGURE 5.43 – Comparaisons entres les temps de solidifications obtenus expérimentalement et
numériquement dans le cas A) de la modélisation 1D semi-infini (section 5.3.1.1) et dans le cas B)
du modèle développé dans les sections 5.4.1.1 et 5.4.1.2.

de solidification obtenu à partir du modèle de Stefan (section 5.3.1.1), dans le cas d’un
front de solidification évoluant dans un milieu à une température égale à la température
initiale du liquide, en fonction du temps de solidification observé expérimentalement.
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Cette modélisation conduit à des temps de solidification très différents de ceux mesurés
expérimentalement. Ceci montre qu’il est indispensable de prendre en compte le refroi-
dissement de la goutte avant la nucléation. Ainsi, la Figure 5.43 B) compare les temps de
solidification expérimentaux avec ceux obtenus numériquement en utilisant la démarche
présentée dans la section 5.4.1.1 et 5.4.1.2. L’utilisation du modèle prenant en compte les
phénomènes de surfusion et de recalescence permettent de diminuer significativement
la différence entre les temps de solidifications expérimentaux et ceux calculés à l’aide
des simulations numériques. Globalement, les temps de solidification obtenus numéri-
quement restent toutefois supérieurs à ceux obtenus expérimentalement. Ces différences
peuvent s’expliquer par différents phénomènes :

— Comme constaté à partir de la Figure 5.42 B), le temps de solidification dépend du
temps écoulé avant l’apparition du premier germe solide. En particulier, ce temps
diminue avec l’augmentation du temps de refroidissement du liquide au contact
du substrat. En effet, la diminution de la température du liquide induit une aug-
mentation de la fraction de glace après la phase de recalescence qui accentue la
vitesse de propagation du second front de solidification (Figure 5.36). Le modèle
adopté ici considère des transferts purement conductifs entre la goutte et la parois
solide, même durant la phase d’impact. Or, durant la phase d’impact, les transferts
de chaleurs entre la goutte et le substrat solide sont augmentés du fait de transferts
convectifs dans la goutte [4]. Il est donc possible que la température obtenue nu-
mériquement avant la phase recalescence soit supérieure à la température réelle :
ainsi de ce fait, le temps de solidification numérique serait plus long que celui me-
suré expérimentalement. Afin d’améliorer la modélisation actuelle et ainsi réduire
le temps de solidification obtenu numériquement, il serait nécessaire de prendre
en compte des effets convectifs dans la goutte.

— Le modèle numérique de solidification ne prend pas en compte les effets convectifs
induit par le changement de phase [21] [1]. Il a été montré par Vasilios et al. [1] que la
vitesse du second front de solidification pouvait être 3% plus importante en prenant
en compte les effets convectifs induits par la différence de masse volumique entre
les phases liquide et solide. De récent travaux menés par Karlsson et al. [12] tendent
à montrer qu’il est nécessaire de prendre en compte la convection induite par l’effet
Marangoni qui peut modifier le temps de solidification de la goutte.

— Comme montré dans la Section 5.3, le temps de solidification obtenus à partir de
la résolution du problème 1D de Stefan est inférieur à celui obtenu à partir d’un
modèle 2D-axi en dimension finie et à celui obtenu expérimentalement. Ces diffé-
rences ont été mises en évidence dans le cas d’un substrat en Duraluminium pour
lequel la diffusitivé effective De f f obtenue expérimentalement et en simulation 2D-
axi était supérieure à celle obtenue par le modèle 1D semi-infinie.

Il serait donc judicieux d’améliorer la modélisation du phénomène de solidification d’une
goutte impactant un substrat solide en prenant en compte les transferts de chaleurs du-
rant la phase d’impact. Pour cela, il sera nécessaire d’analyser l’évolution du front de so-
lidifications dans une goutte au cours du temps.

5.4.2.2 Dynamique du front de solidification

L’objectif est de s’intéresser à la dynamique de solidification reconstruit par LIF dans
le cas d’une goutte impactant sur une paroi sèche. Notons que l’ensemble des expériences
menées sur des gouttes impactant une paroi en Duraluminium sans présence de givre ont
conduit à la formation d’une pointe contrairement au cas où il ya présence de givre.
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Le front de solidification est reconstruit dans le cas expérimental d’une goutte à une
température initiale T∞ de 16 °C impactant un substrat en Duraluminium à une tempé-
rature de −14 °C pour un nombre de Weber de 260 et un temps avant nucléation tnucl

de 4 s. Les Figures 5.44 A) et 5.44 B) présente respectivement la reconstruction du front
de solidification au cours du temps sans prise en compte de la dilatation volumique et
avec sa prise en compte. Comme précédemment, il est possible de montrer que le front
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FIGURE 5.44 – Position du front de solidification déterminée A) en négligeant la dilatation volu-
mique B) et en prenant en compte la dilatation volumique pour une goutte impactant un substrat
en Duraluminium de température T0 = −14 °C. Le temps avant nucléation tnucl est de 4 s et le
Weber d’impact est de 260.

de solidification est sphérique à tout instant et que le rayon de courbure de celui-ci aug-
mente au cours du temps. Concentrons-nous sur l’évolution du front de solidification au
centre (point A) et sur le bord de la goutte (point B). La Figure 5.45 A) présente l’évolu-
tion temporelle de la position verticale ZB du point B pour les mêmes conditions que
celles présentées sur la Figure 5.44. L’analyse des résultats montre que ZB évolue en sui-
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FIGURE 5.45 – Évolution de A) la position du front de glace au centre (point A) et B) à la tri-jonction
air/liquide/solide (point B) en fonction du temps pour T0 =−14 °C et tnucl = 4 s.

vant approximativement une racine carrée du temps durant les premiers instants du pro-
cessus de solidification jusqu’à l’apparition de la pointe comme cela avait été observée
sur la Figure 5.27 A) dans le cas du substrat en N-Bk7. Notons De f f ,1D,T∞ et De f f ,1D,Tsol

respectivement les valeurs de De f f , dans le cas de la solution analytique de l’évolution
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du front de solidification dans un milieu à une température T∞ et dans un milieu à une
température Tsol . Les valeurs De f f ,1D,T∞ = 1,5×10−7 m2.s−1 et De f f ,1D,T∞ = 1,85×10−7

m2.s−1 sont obtenues. Le meilleur ajustement des données expérimentales est obtenus
pour De f f ,exp = 2,2×10−7 m2.s−1. Cette valeur est bien supérieure à celle obtenue numé-
riquement du fait de la non prise en compte des différents phénomènes décrits ci-dessus
qui conduiraient à une augmentation de ce paramètre. Notons qu’après environ 3 s, la vi-
tesse du point B augmente jusqu’à la fin de la solidification et lorsque la pointe se forme
au sommet de la goutte. La Figure 5.45 B) présente l’évolution temporelle de la position
verticale ZA du point A. Comme montré numériquement sur la Figure 5.21, l’évolution du
front de solidification suit une évolution en racine du temps durant les premiers instants
puis s’accélère du fait de la dimension finie du problème.

5.4.2.3 Étude de la formation de la pointe

L’évolution de l’angleγdurant le processus de solidification et son influence sur l’angle
de la pointe en fin de solidification a été examinée. Comme précisé auparavant, les re-
cherches menées par Marin et al. [17] tendent à montrer que l’angle γ, et donc aussi
l’angle de la pointe α, sont indépendants des conditions de refroidissement et de l’angle
de contact que fait la goutte avec le substrat. Récemment les travaux menés par Zhang et
al. [29] montrent que γ est dépendant de l’angle de contact θ0 entre la goutte et le substrat
solide. Le modèle adopté permettant la modélisation de l’évolution de l’angle γ au cours
du temps est décrit par l’équation 2.54. L’objectif ici est de s’intéresser à l’évolution de γ
en fonction de l’angle de contact θ0 que fait la goutte avec le substrat.

Expérimentalement, la modification de l’angle de contact θ0, entre la goutte et le sub-
strat solide, peut être obtenue par le changement de la nature du substrat. Néanmoins,
il a été vu dans la section 5.3 que la conductivité thermique de la surface avait une in-
fluence sur l’évolution de l’angle γ au cours du temps. Ainsi, afin de maintenir constante
la nature du substrat, la modification de l’angle de contact est réalisé en faisant varier le
nombre de Weber et ainsi le temps avant nucléation. Ces modifications conduisent à un
angle de contact θ0 avant solidification différent (Tableau 5.3).

θ0 [°] αcôté [°] αLI F [°]

W e = 60 70 133 146

W e = 260 52 134 149

W e = 160 40 138 154

TABLEAU 5.3 – Valeurs des angles de contacts considérés et des angles de pointe obtenus par LIF
et par visualisation direct (LIF en vue de côté).

La Figure 5.46 A) présente l’évolution temporelle de l’angle γ pour trois angles de contact
avant solidification. Comme montré sur la Figure 5.9, l’angle θ0 ne peut être obtenu sans
biais par LIF en vue de dessus, cette valeur est donc obtenue à partir des images en vue
de côté. Une dépendance de γ par rapport à l’angle de contact initial est donc observée,
ce qui est conforme à la littérature [29]. Afin de déterminer une tendance universelle pour
l’évolution de γ en fonction du temps, Zhang et al. [29] proposent une normalisation par
rapport à l’angle de contact θ0. Ainsi, la Figure 5.46 B) présente l’évolution de la racine
carré du rapport entre l’angle à la tri-jonction et l’angle de contact entre la goutte et le
substrat solide en fonction d’un temps normalisé (τ = t ′/t ′sol ), avec t ′sol l’instant corres-
pondant à la solidification complète de la goutte.
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FIGURE 5.46 – A) Évolution de l’angle γ en fonction du temps après nucléation (t ′ = t − tnucl ) pour
les différents angle de contact obtenus. B) Évolution de la racine carré du rapport entre l’angle γ
et l’angle de contact θ0 en fonction du temps normalisé (τ= t ′/t ′sol )

Sur la Figure 5.46 la loi empirique proposé par Zhang et al. [29] pour la modélisation
de l’angle de contact γprésenté dans l’équation 2.54 est ajouté. Il est possible de constater
que la tendance obtenue par les mesures LIF semble être en bon accord avec celle propo-
sée par Zhang et al. [29] malgré une dispersion des données expérimentales. Il apparaît
donc que la variation de l’angle γ est dépendante de l’angle de contact θ0. Le Tableau 5.3
présente les valeurs de αLI F et αcôté : αLI F est obtenu à partir des mesures de l’angle γ
(équation 5.25) tandis que αcôté est obtenu directement par les images en vue de côté.
La valeur de la pointe αLI F diminue lorsque l’angle de contact θ0 augmente. Cette dimi-
nution pourrait se traduire par une disparation de la pointe pour des angles de contact
très faibles (équation 5.25 où α tend vers 180° quand γ tend vers 0°) comme observée
dans la section 5.3 où l’angle de contact était de 17°. Malheureusement, cette remarque
ne permet pas d’expliquer l’existence d’une pointe dans le cas du N-BK7. Les valeurs de
αLI F obtenues sont globalement supérieures à celle obtenues par vue de côté. Cette dif-
férence provient du fait que le modèle adopté permet de prédire l’angle de la pointe αLI F

en connaissant la valeur de γ en fin de solidification. Or, γ varie au cours du temps et cette
variation et d’autant plus marquée en fin de solidification. Un modèle adoptant une va-
riation de l’angle γ au cours du temps [29] permet d’obtenir des valeurs d’angle de pointe
légèrement supérieures à celles obtenues en prenant l’angle γ en fin de solidification. Les
travaux menés ici ont permis de mettre en évidence l’influence de la nature du substrat
ainsi que de l’angle de contact sur la dynamique du front de solidification conduisant à
la formation d’une pointe. Notons que, afin de proposer un modèle plus général au point
de tri-jonction pour résoudre le problème du front de solidification, davantage de me-
sures sont nécessaires. Cela permettrait de déterminer l’effet de l’angle de contact, de
la vitesse de solidification, de la présence de contaminant dans l’eau [3], des transferts
convectifs internes [12] ou encore de la nature du substrat sur la dynamique de formation
de la pointe.

5.5 Conclusions du chapitre

Une nouvelle approche expérimentale basée sur la fluorescence induite par laser a été
développée pour reconstruire dynamiquement le front de glace à l’intérieur d’une goutte
d’eau impactant un substrat sous-refroidi. Cette méthode met à profit la faible émission
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de fluorescence de la rhodamine 6G lorsqu’elle est incorporée dans la phase solide (glace).
Comme le signal de fluorescence issu de la glace est négligeable, les images en vue de des-
sus d’une goutte déposée peuvent être considérées pour mesurer l’épaisseur de la couche
de liquide. Durant le processus de solidification, le volume de la goutte augmente du fait
de la différence de masse volumique entre les phases liquide et solide de l’eau. Une se-
conde caméra est ainsi nécessaire pour fournir des images en vue de côté de l’interface
liquide/gaz afin de tenir compte de l’augmentation du volume des gouttes pendant la
solidification. Cette nouvelle technique a permis d’observer comment la dynamique de
solidification influence la forme du front de glace. La solidification d’une goutte a été étu-
diée dans une configuration défavorisant la génération d’une phase surfondues (présence
de givre) tandis qu’une seconde étude à portée sur une configuration favorisant la géné-
ration d’une phase surfondue (paroi sèche). Dans les deux configurations, il a été observé
expérimentalement que le front de glace prend une forme sphérique.

Dans la première configuration, l’étude de deux matériaux, à savoir le Duraluminium
et le verre N-BK7, indique une influence très nette des propriétés thermiques du sub-
strat solide sur l’évolution du front de glace, notamment la diffusivité et l’effusivité ther-
miques. La vitesse de solidification est radicalement différente pour ces deux substrats.
De grandes différences sur les rayons de courbures du front et sur l’angle formé par le
front de solidification avec la surface libre du liquide au sommet de la goutte sont obser-
vées. En raison de la faible effusivité thermique du N-BK7, une augmentation de la tem-
pérature de la surface solide est observée juste après l’impact de la goutte. Cette augmen-
tation entraîne un retard important dans l’apparition du givrage au centre de la goutte par
rapport à son bord. Le front de glace se transforme en une cavité sphérique dont l’aspect
est beaucoup plus profond que dans le cas du Duraluminium. Cette géométrie est propice
à la formation d’une pointe en fin de solidification lorsque le volume se dilate. La modé-
lisation de ces différents phénomènes reste difficile ; un défi majeur consiste à intégrer
la dilatation volumique dans les modèles théoriques et dans les simulations. Sans trai-
tement spécifique pour la dilatation volumique, les modèles 1D et 2D-axi sont capables
de reproduire certaines des observations expérimentales. Ces modèles simplifiés sont re-
lativement bons pour prédire la masse de glace, le temps de solidification, la position
du point de tri-jonction et la profondeur de la cavité dans le cas de substrats hautement
conducteurs de la chaleur telle que le Duraluminium. Cependant, ils ne parviennent pas
du tout à reproduire la forme sphérique du front de glace et l’angle entre le front de glace
et la surface libre.

Dans la seconde configuration, les impacts ont été essentiellement étudiés sur une
paroi hautement conductrice en Duraluminium. Lors de l’impact sur une paroi sèche, il a
été observé l’apparition d’une phase de recalescence traduisant la présence d’une phase
surfondue avant la nucléation. Dans cette configuration, la première observation par rap-
port au cas précèdent porte sur la présence systématique d’une pointe en fin de solidifi-
cation, phénomène qui n’avait pas été observé précédemment pour le substrat en Dura-
luminium. L’apparition de la pointe est liée à un rayon de courbure plus important du
front de solidification dans cette configuration. Un modèle 1D de solidification prenant
en compte l’évolution du front de solidification dans un milieu homogène en tempéra-
ture, mais présentant un gradient de fraction de glace suite à la phase de recalescence,
a permis d’obtenir des temps de solidification proche de ceux observés expérimentale-
ment. La mesure de l’angle au niveau de tri-jonction a permis de mettre en avant la dé-
pendance de ce paramètre à l’angle de contact entre la goutte et la paroi solide avant la
phase de recalescence.

169



CHAPITRE 5. SOLIDIFICATION D’UNE GOUTTE IMPACTANT UNE PAROI
SOUS-REFROIDIE

5.6 Références

[1] Vasilios_Alexiades__Alan_D_Solomon_Mathematical_modeling_of_melting_and_-
freezing_processes__1993.pdf. 165

[2] D. M. Anderson, M. Grae Worster, and S. H. Davis. The case for a dynamic contact
angle in containerless solidification. Journal of Crystal Growth, 163(3) :329–338,
1996. 128, 152

[3] F. Boulogne and A. Salonen. Drop freezing : fine detection of contaminants by mea-
suring the tip angle. Applied Physics Letters, 116(10) :103701, 2020. 168

[4] W. Chaze. Transferts de chaleur et de masse lors de l ’impact d ’une goutte sur une
paroi chaude en régime d ’ébullition en film - Application de diagnostics optiques et
modélisation. 2017. 129, 130, 165

[5] W. Chaze, O. Caballina, G. Castanet, and F. Lemoine. Spatially and temporally re-
solved measurements of the temperature inside droplets impinging on a hot solid
surface. Experiments in Fluids, 58(8), 2017. 129

[6] J. Eggers. M. a. fontelos, c. josserand and s. zaleski. Phys. Fluids, 22(062101) :625,
2010. 140

[7] P. Hao, C. Lv, and X. Zhang. Freezing of sessile water droplets on surfaces with various
roughness and wettability. Applied Physics Letters, 104(16), 2014. 128

[8] T. Inada, H. Tomita, and T. Koyama. Ice nucleation in water droplets on glass sur-
faces : From micro- to macro-scale. International Journal of Refrigeration, 40 :294–
301, 2014. 128

[9] Z. Jin, S. Jin, and Z. Yang. An experimental investigation into the icing and mel-
ting process of a water droplet impinging onto a superhydrophobic surface. Science
China : Physics, Mechanics and Astronomy, 56(11) :2047–2053, 2013. 128

[10] Z. Jin, D. Sui, and Z. Yang. The impact, freezing, and melting processes of a water
droplet on an inclined cold surface. International Journal of Heat and Mass Transfer,
90 :439–453, 2015. 128, 154

[11] P. Kant, R. B. Koldeweij, K. Harth, M. A. van Limbeek, and D. Lohse. Fast-freezing
kinetics inside a droplet impacting on a cold surface. Proceedings of the National
Academy of Sciences, 117(6) :2788–2794, 2020. 128

[12] L. Karlsson, A.-L. Ljung, and T. S. Lundström. Comparing internal flow in freezing
and evaporating water droplets using piv. Water, 12(5) :1489, 2020. 165, 168

[13] R. F. Kubin and A. N. Fletcher. Fluorescence quantum yields of some rhodamine
dyes. Journal of Luminescence, 27(4) :455–462, 1982. 130

[14] G. Lagubeau, M. A. Fontelos, C. Josserand, A. Maurel, V. Pagneux, and P. Petitjeans.
Spreading dynamics of drop impacts. Journal of Fluid Mechanics, 713 :50–60, 2012.
140

[15] J. Liu, H. Vu, S. S. Yoon, R. A. Jepsen, and G. Aguilar. Splashing phenomena during
liquid droplet impact. Atomization and Sprays, 20(4), 2010. 155

170



CHAPITRE 5. SOLIDIFICATION D’UNE GOUTTE IMPACTANT UNE PAROI
SOUS-REFROIDIE

[16] M. Marcellini, C. Noirjean, D. Dedovets, J. Maria, and S. Deville. Time-Lapse, in Situ
Imaging of Ice Crystal Growth Using Confocal Microscopy. ACS Omega, 1(5) :1019–
1026, 2016. 131, 133

[17] A. G. Marín, O. R. Enríquez, P. Brunet, P. Colinet, and J. H. Snoeijer. Universality of
tip singularity formation in freezing water drops. Physical Review Letters, 113(5) :1–5,
2014. 128, 146, 149, 152, 153, 167

[18] A. Nag and D. Goswami. Solvent effect on two-photon absorption and fluorescence
of rhodamine dyes. Journal of Photochemistry and Photobiology A : Chemistry, 206(2-
3) :188–197, 2009. 135

[19] L. Oberli, D. Caruso, C. Hall, M. Fabretto, P. J. Murphy, and D. Evans. Condensation
and freezing of droplets on superhydrophobic surfaces. Advances in Colloid and
Interface Science, 210 :47–57, 2014. 128

[20] I. V. Roisman. Inertia dominated drop collisions. ii. an analytical solution of the
navier–stokes equations for a spreading viscous film. Physics of Fluids, 21(5) :052104,
2009. 140

[21] M. Schremb, T. Webert, and C. Tropea. Experimental {Investigation} of {Supercooled}
{Water} {Drops} {Impacting} onto a {Smooth} {Ice} {Surface} : {Interaction} of {Fluid}
{Flow} and {Phase} {Change}. page 13, 2017. 165

[22] M. Schwarzer, T. Otto, M. Schremb, C. Marschelke, H. T. Tee, F. R. Wurm, I. V. Rois-
man, C. Tropea, and A. Synytska. Supercooled Water Drops Do Not Freeze during
Impact on Hybrid Janus Particle-Based Surfaces. Chemistry of Materials, 31(1) :112–
123, 2019. 128

[23] J. H. Snoeijer and P. Brunet. Pointy ice-drops : How water freezes into a singular
shape. American Journal of Physics, 80(9) :764–771, 2012. 152

[24] H. Strausky, J. R. Krenn, A. Leitner, and F. R. Aussenegg. Sliding plastics on ice : Fluo-
rescence spectroscopic studies on interfacial water layers in the µm thickness re-
gime. Applied Physics B : Lasers and Optics, 66(5) :599–602, 1998. 133

[25] V. Thiévenaz, T. Seón, and C. Josserand. Solidification dynamics of an impacted drop.
Journal of Fluid Mechanics, 874(Jones 1996) :756–773, 2019. 139, 143, 144

[26] T. V. Vu, G. Tryggvason, S. Homma, and J. C. Wells. Numerical investigations of drop
solidification on a cold plate in the presence of volume change. International Journal
of Multiphase Flow, 76 :73–85, 2015. 141

[27] L. Wang, W. Kong, F. Wang, and H. Liu. Effect of nucleation time on freezing morpho-
logy and type of a water droplet impacting onto cold substrate. International Journal
of Heat and Mass Transfer, 130 :831–842, 2019. 164

[28] C. Zhang and H. Liu. Effect of drop size on the impact thermodynamics for super-
cooled large droplet in aircraft icing. Physics of Fluids, 28(6), 2016. 141

[29] X. Zhang, X. Liu, J. Min, and X. Wu. Shape variation and unique tip formation of
a sessile water droplet during freezing. Applied Thermal Engineering, 147(Novem-
ber) :927–934, 2019. 128, 145, 152, 153, 167, 168

171



CHAPITRE 5. SOLIDIFICATION D’UNE GOUTTE IMPACTANT UNE PAROI
SOUS-REFROIDIE

172



Chapitre 6

Conclusions et perspectives

6.1 Conclusions

Ce travail de doctorat s’inscrit dans la problématique générale de l’étude expérimen-
tale des phénomènes de surfusion et de solidification de gouttes d’eau. Une grande partie
de ces travaux de thèse s’inscrit dans le cadre du projet ANR NUAGE (Nouveaux Outils
pour la caractérisation de conditions Aéronautiques GivrantEs), dont l’objectif principal
est de développer des diagnostics non-intrusifs pour la caractérisation de SLD (Super-
cooled Large Droplet, c’est-à-dire des gouttes surfondues plus grosse que 50 µm) dans
des conditions aéronautiques givrantes. L’introduction générale présentée au Chapitre
1 et l’étude bibliographique réalisée dans le Chapitre 2 laissent apparaître le besoin de
diagnostics optique permettant la caractérisation de gouttes surfondues. Notamment, ce
besoin de diagnostics optiques est nécessaire pour la caractérisation de gouttes surfon-
dues évoluant dans les souffleries givrantes afin de vérifier et contrôler la représentativité
des conditions givrantes recrées et donc valider les essais de certifications. Un second
besoin relève de la nécessité de mesurer la dynamique du front de solidification à l’inté-
rieur d’une goutte, afin d’améliorer la modélisation du phénomène de solidification d’une
goutte impactant une paroi sous-refroidie. Pour répondre à ces différentes questions, le
manuscrit a été divisé en cinq chapitres :

6.1.1 Développement d’une chaîne de Fluorescence Induite par Laser
appliquée à l’eau surfondue

Le développement d’une nouvelle chaîne de Fluorescence Induite par Laser (LIF) spé-
cifique à la caractérisation de gouttes surfondues a été présenté dans ce chapitre. La tech-
nique de mesure repose sur un mélange de rhodamine 560 et de kiton red dissous dans
l’eau et excité par une source laser continue de longueur d’onde 532 nm. Le signal de
fluorescence est collectée sur 3 bandes spectrales de détection différentes afin de déduire
deux rapports de fluorescence, notés R12 et R31. Le premier rapport permet de mesu-
rer la température de l’eau liquide et le second de caractériser l’état du milieu (i.e. li-
quide/solide). Le rapport de fluorescence R12 a été calibré sur une goutte suspendue dans
un environnement froid jusqu’à une température de −17 °C conduisant à une sensibilité
en température de 2,56 %/°C. La calibration en température est ensuite prolongée pour
la mesure de températures plus faible. À l’aide de mesures réalisées par Imagerie de Ré-
sonance Magnétique Nucléaire, il a été possible de calibrer le rapport de fluorescence R31

en fonction de la fraction de glace présente dans une cuve contenant un volume d’eau
donné. Ces mesures ont permis de montrer que le logarithme du second rapport de fluo-
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rescence évolue linéairement avec la fraction de glace. Néanmoins, la calibration du se-
cond rapport de fluorescence avec la fraction de glace n’est pas universelle et dépend de
différents paramètres comme la structure cristalline de la glace formée lors de la solidifi-
cation et du chemin optique. Il est donc nécessaire, afin de d’estimer la fraction de glace
de l’eau, de déterminer les valeurs du signal de fluorescence en phase 100% liquide ainsi
qu’en phase 100% solide.

6.1.2 Caractérisation de gouttes surfondues en écoulement

La technique de mesure de LIF3c2d a été utilisée pour la caractérisation de gouttes
évoluant dans un environnement froid. Les mesures ont tout d’abord été réalisées sur un
train de gouttes monodispersées évoluant à faible vitesse (v < 10 m.s−1). Cette étude a
permis d’étudier l’évolution des transferts de chaleur entre les gouttes et l’air froid am-
biant en fonction de la distance entre deux gouttes successives et de montrer l’intensi-
fication des échanges de chaleur avec l’augmentation de cette distance. Le second rap-
port de fluorescence R31 a ensuite été utilisé afin de caractériser la proportion de gouttes
solides dans un écoulement de gouttes monodispersées. Pour cela, il a tout d’abord été
nécessaire de déterminer la valeur du rapport de fluorescence en phase 100% solide pour
chaque taille de gouttes testées. La calibration présentée dans le Chapitre 3 est ensuite
utilisée pour mettre en évidence l’augmentation de la fraction solide avec la diminution
de la taille des gouttes et avec la diminution de la température du milieu ambiant. Ces
deux phénomènes induisent une augmentation du refroidissement des gouttes et donc
une augmentation de leurs probabilités de se solidifier. La technique de mesure a ensuite
été utilisée pour la caractérisation de gouttes évoluant dans la soufflerie givrante du Pe-
tit Anneau Givrant (PAG) du centre DGA Essais Propulseurs à Saclay. L’intérêt de cette
campagne de mesures dans ces conditions était, dans un premier temps, d’éprouver la
technique de mesure en conditions extrêmes et dans un second temps d’apporter des
éléments de réponse sur la représentativité des conditions givrantes recrées dans cette
IWT en fonction de différents paramètres comme la vitesse de l’écoulement, l’humidité
relative, la teneur en eau et la température de l’air. Il a ainsi été possible de mettre en avant
la difficulté reproduire, dans le cas de SLD, des conditions givrantes qui soient représenta-
tives (température des gouttes isotherme avec celle de la phase porteuse notamment) de
celles rencontrées aux altitudes de vol des aéronefs. Enfin, la technique a permis d’étudier
une phase dite de givrage générant des cristaux de glace dans le PAG.

6.1.3 Solidification d’une goutte impactant une paroi sous-refroidie

Des mesures de PLIF rapides ont été réalisées pour permettre la caractérisation de la
dynamique du front de solidification à l’intérieur d’une goutte d’eau impactant un sub-
strat solide sous-refroidi. La méthode de mesure consiste à utiliser la perte du signal de
fluorescence en phase solide. Ainsi, seule la partie liquide est observée, permettant ainsi
de déterminer, à l’aide du signal de fluorescence en vue du dessus d’une goutte la dyna-
mique du front de solidification. Par ailleurs, la déformation de la goutte due à la dilata-
tion volumique a été prise en compte pour reconstruire le profil de la goutte en utilisant
une seconde caméra visualisant la goutte de côté. L’évolution du front de solidification
a ensuite été testée dans une première configuration défavorisant la génération d’une
phase surfondue (présence d’une fine couche de glace sur le substrat) tandis qu’une se-
conde étude a porté sur une configuration favorisant la génération d’une phase surfon-
due (paroi sèche). L’étude expérimentale a permis de mettre en évidence la sphéricité du

174



CHAPITRE 6. CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

front de solidification. Dans la première configuration, l’étude de deux matériaux, à sa-
voir le Duraluminium (bon conducteur de la chaleur) et le N-BK7 (mauvais conducteur
de la chaleur), indique une influence très nette des propriétés thermiques du substrat sur
l’évolution du front de solidification, notamment la diffusivité et l’effusivité thermiques.
La concavité du front de solidification plus importante dans le cas du N-BK7 conduit à
la formation d’une pointe en fin de solidification. Un modèle de solidification 2D-axi a
été mis en place et permet une bonne comparaison avec les fronts de solidification obte-
nus expérimentalement. Le modèle numérique développé prend en compte le couplage
thermique entre la goutte et le substrat, et permet donc de rendre compte de la différence
du front de solidification en fonction de l’effusivité thermique du matériau qui a pu être
observée expérimentalement.

Dans la seconde configuration, les impacts ont été étudiés sur un substrat en dura-
luminium sec et sans présence de glace. Dans ce cas, un modèle 1D permet la prise en
compte de la phase de recalescence sur la dynamique du second front de solidification.
Le modèle 1D permet une assez bonne estimation des temps de solidifications expéri-
mentaux. Enfin, ces mesures sur parois sèches ont permis de mettre en évidence la dé-
pendance de la concavité du front de solidification et de l’angle de la pointe de la goutte
en fin de solidification avec l’angle de contact entre la goutte et le substrat.

6.2 Perspectives

Les résultats obtenus dans ce travail ont ouvert de nombreuses perspectives. Elles
concernent principalement l’amélioration des diagnostics optiques (LIF3c2d et PLIF),
l’amélioration de la modélisation du phénomène de solidification d’une goutte impac-
tant une surface sous-refroidie ou encore le prolongement direct de certains travaux me-
nés durant cette thèse pour permettre de répondre à des questions restées ouvertes.

6.2.1 Diagnostics optiques

Les colorants fluorescent utilisés dans cette étude sont considérés comme toxiques à
forte concentration, ce qui peut limiter leurs utilisations pour certaines applications. En
effet, dans certaines souffleries givrantes il est impossible de récupérer l’eau injectée et
ainsi la traiter par la suite. Afin de pouvoir étendre l’utilisation de la technique actuelle à
tout type de soufflerie, il serait donc nécessaire de déterminer un couple de traceurs fluo-
rescent non toxique. Différentes pistes sont possibles comme l’utilisation du mélange de
traceurs fluorescents utilisés dans [5] ou encore l’utilisation de l’éosine ou de la fluores-
céine couplée avec un autre traceur comme utilisé dans [2].

La technique de LIF3c2d mise en place ici permet la mesure de la température de la
partie liquide et la caractérisation du changement de phase. La technique a pour l’instant
été limitée à des mesures ponctuelles. Il a été montré dans le Chapitre 5 que la connais-
sance de la température du liquide est essentielle pour la modélisation de la dynamique
du front de solidification. Dans l’avenir, il serait donc intéressant d’utiliser plusieurs ca-
méras rapide (au moins deux) afin de réaliser des mesures de température résolues dans
l’espace et dans le temps. Différentes solutions sont possibles pour permettre la mesure
du champ de température dans la goutte au cours du temps :

— L’utilisation de deux caméras rapides permettrait d’utiliser les traceurs identifiée
dans cette étude (LIF3c2d) afin de mesurer le champ de température d’une goutte
impactant un substrat sous-refroidi. Quelques essais préliminaires menés au cours
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de la thèse ont permis de montrer la faisabilité d’une telle technique pour des fré-
quences d’acquisition maximales de 500 images par seconde. Au-delà, l’intensité
du signal de fluorescence collectée par les caméras est insuffisants pour permettre
une mesure précise.

— Afin de mesurer des champs instantanés de température à l’intérieur d’une goutte,
il pourrait être envisagé d’utiliser des sources lasers pulsés nanosecondes. En effet,
ce type de source délivre des puissances bien plus élevées que des sources conti-
nues. Notons tout de même que l’utilisation de ce type de source laser a pour consé-
quence de travailler dans le domaine saturé de la fluorescence. Dans ce cas, il est
connu que certains traceurs fluorescents comme le kiton red sont soumis à une
perte de sensibilité en température [1]. Il serait donc nécessaire, dans l’éventualité
de l’utilisation de ce type de mesure, de déterminer des traceurs fluorescents dont
la sensibilité en température est indépendante de l’énergie laser incidente (fluores-
céine, sulforhodamine 640 ...).

Par ailleurs, il serait intéressant à l’avenir de déterminer le flux de chaleur extrait de la
paroi durant l’impact et la solidification de la goutte. Pour cela, des mesures de thermo-
graphie infrarouge, comme réalisées dans [1], pourraient être envisagées. Le couplage des
mesures du champ de température dans la goutte avec celles de la dynamique du front de
solidification et du flux extrait à la paroi permettrait de fermer complètement le problème
de solidification d’une goutte impactant une paroi sous-refroidie.

6.2.2 Caractérisation de gouttes en écoulement

Les travaux menés sur la caractérisation de gouttes en écoulements à faible vitesses
ont porté sur la mesure de la température et de l’état des gouttes en entrée et sortie de
l’environnement froid. Il a été montré que la perte de stabilité du train de gouttes mono-
dispersées induisait une augmentation des échanges entre les gouttes et l’environnement
en comparaison avec le cas d’un train de gouttes monodispersées stable. Dans les études
futures, afin de caractériser plus finement les transferts de masse et de chaleurs entre les
gouttes et l’environnement froid, il serait nécessaire de mesurer temporellement l’évolu-
tion de la température et de l’état des gouttes. ces mesures permettraient de mettre en
évidence l’influence de la vitesse, de la taille des gouttes et de la température ambiante
sur les transferts de masse et de chaleurs. Afin de pouvoir être indépendant de la désta-
bilisation du train de gouttes monodispersées, il serait judicieux de diminuer davantage
la température de l’air. Cela permettrait d’accentuer les échanges entre les gouttes et l’air
et ainsi diminuer grandement la distance d’étude et donc de diminuer la probabilité de
déstabilisation du jet. L’utilisation d’un circuit d’azote liquide dans la double enveloppe
de la colonne permettrait de diminuer fortement la température de l’air.

Les mesures en soufflerie givrante ont montré que la température des gouttes est for-
tement dépendante au diamètre de celle-ci. Or dans la soufflerie de la DGA (PAG), la ca-
ractérisation de la taille des gouttes n’a pas été réalisée lors des expériences menées. Au
vu des vitesses d’air rencontrées, des phénomènes d’atomisation secondaires sont sus-
ceptibles de se produire, induisant alors des interprétations difficiles sur la température
mesurée. Pour cela, il serait intéressant de mettre en place des mesures couplées de LIF et
de PDA comme réalisées dans [4] et ainsi accéder à la température des gouttes par classe
de taille.
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6.2.3 Influence de la nature du substrat sur la solidification d’une goutte
impactant sur un substrat sous-refroidi

Les résultats présentés dans le chapitre 5 ont permis de montrer une forte dépendance
de la forme du front de solidification avec les propriétés thermiques du substrat. Les re-
cherches actuelles sont focalisées sur la détermination de substrats permettant de limiter
au maximum l’accrétion de givre sur le substrat. Afin de comprendre les mécanismes per-
mettant de limiter l’accrétion de givre, il est nécessaire de mettre en place des mesures du
champ de température (PLIF2c), de dynamique du front (PLIF) et du flux de chaleur ex-
trait à la paroi (thermographie infrarouge) pendant la phase d’impact d’une goutte sur
une paroi sous-refroidie.
L’étude actuelle a été limitée à l’étude de la solidification d’une goutte à une température
supérieure à celle de solidification du liquide impactant un substrat sous-refroidi. Afin de
se rapprocher du cas réel, il serait intéressant d’étudier l’impact de gouttes incidentes à
l’état surfondue sur un substrat sous-refroidi. Pour cela, la technique de mesure de PLIF
rapide mis en place dans le Chapitre 5 pourrait être utilisée car le signal de fluorescence
est indépendant de la température. Le refroidissement de la goutte avant l’impact pou-
vant être réalisé en refroidissant l’environnement froid autour de l’aiguille d’injection.
Cela permettrait d’obtenir des températures d’injection jusqu’à -17 °C (Figure 3.16).
L’impact d’une goutte individuelle est assez éloigné du cas réel, c’est-à-dire un spray qui
impact un substrat sous-refroidi et où des phénomènes d’interaction entre les gouttes
peuvent modifier les transferts. Les études futures devraient donc porter sur l’impact si-
multané plusieurs de gouttes afin de déterminer l’influence de la fréquence d’impact sur
la dynamique de solidification des gouttes.

6.2.4 Modélisation de la solidification d’une goutte impactant un sub-
strat sous-refroidi

La modélisation adoptée dans le Chapitre 5 est basée sur différentes simplifications.
En effet, les phénomènes convectifs induit par l’impact de la goutte, ou encore par le gra-
dient thermique dans la goutte (effet Marangoni), ont été négligé. Or, ces phénomènes
peuvent modifier la dynamique du front de solidification [2] [3].

La méthode de résolution numérique 2D axisymétrique basée sur l’utilisation du pa-
ramètre de phaseµne permet pas la résolution du problème de solidification d’une goutte
surfondue. D’autres méthode existent et permettent de s’affranchir des problèmes nu-
mériques rencontrés. Ces méthodes sont basées sur le calcul de la position de l’interface
liquide/solide selon la condition du bilan énergétique de Stefan.

Enfin, afin de modéliser correctement la dynamique de solidification, il est nécessaire
à l’avenir de prendre en compte la déformation de la goutte induite par les différences de
masse volumique entre les phases liquide et solide.
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Résumé
Les phénomènes de givrage qui se produisent sur les aéronefs en vol peuvent constituer un danger majeur
dans l’aéronautique. Les principaux problèmes de sécurité qui en résultent sont une visibilité réduite, un
blocage des tubes de Pitot et une réduction des performances aérodynamiques. Dans ce contexte, les aé-
ronefs doivent être certifiés pour différentes conditions de givrage susceptibles d’être rencontrées, notam-
ment en lien avec la présence de gouttes surfondues de diamètres supérieurs à 50 µm dans l’atmosphère.
Les étapes de certification sont réalisées à l’aide d’essais normatifs en soufflerie givrantes permettant de
recréer des conditions aéronautiques givrantes proche de celles rencontrées en vol. Les objectifs des tra-
vaux présentés dans ce manuscrit portent sur la mise en œuvre d’une nouvelle technique optique basée
sur la Fluorescence Induite par Laser (LIF) pour la caractérisation de gouttes surfondues : température,
détection de leurs états (i.e. liquide, solide ou mixte), caractérisation des gouttes en phase mixte et dyna-
mique du front de solidification dans une goutte impactant un substrat sous-refroidi. Une première tech-
nique de LIF, mettant en jeux deux traceurs fluorescents et trois bandes spectrales de détection, permet de
mesurer ponctuellement la température de gouttes surfondues en écoulement ainsi qu’estimer la fraction
de glace contenue dans une population de gouttes en écoulement Des mesures réalisées dans des condi-
tions voisines de celles rencontrées en aéronautiques ont été réalisées dans une soufflerie givrante de la
DGA Essais-Propulseurs et ont montré la difficulté de reproduire des conditions aéronautiques givrantes
réelles (gouttes à l’équilibre thermique avec la phase porteuse). Une seconde technique basée sur l’Image-
rie rapide de fluorescence induite par laser (PLIF) a été développée pour l’étude de la solidification d’une
goutte impactant un substrat sous-refroidi. Cette nouvelle méthode de PLIF permet d’accéder, pour la pre-
mière fois, à la dynamique et la morphologie du front de solidification à l’intérieur de la goutte. L’étude a
porté sur des impacts de gouttes sur un substrat sec et sur un substrat recouvert d’une couche de glace. Le
deuxième cas permet de s’affranchir du phénomène de surfusion de l’eau et donc du caractère aléatoire du
déclenchement de la solidification. Les mesures ont montré que l’évolution du front de solidification et les
caractéristiques de la pointe formé par la goutte en fin de solidification étaient dépendantes de la nature du
substrat (conductivité thermique) et de l’angle de contact goutte/substrat.

Abstract
Icing phenomena that occur on aircraft in flight can be a major hazard in aeronautics. The main resul-
ting safety problems are reduced visibility, pitot tube blockage and reduced aerodynamic performance. In
this context, aircraft must be certified for various icing conditions likely to be encountered, particularly
in relation to the presence of supercooled droplets with diameters greater than 50 µm in the atmosphere.
The certification stages are carried out using standardised icing wind tunnel tests that make it possible to
recreate aeronautical icing conditions close to those encountered in flight. The objectives of the work pre-
sented in this manuscript concern the implementation of a new optical technique based on Laser-Induced
Fluorescence (LIF) for the characterization of supercooled droplets : temperature, detection of their states
(i.e. liquid, solid or mixed), characterization of drops in mixed phase and dynamic of the solidification front
in a droplet impacting a subcooled substrate. A first LIF technique, using two fluorescent tracers and three
spectral bands of detection, allows to measure the temperature of supercooled droplets in flow as well as
to estimate the fraction of ice contained in a population of droplets in flow. Measurements carried out in
conditions similar to those encountered in aeronautics were performed in an icing wind tunnel of the DGA
Essais-Propulseurs and showed the difficulty of reproducing real aeronautical icing conditions (droplets in
thermal equilibrium with the carrier phase). A second technique based on Laser Induced Fluorescence Fast
Imaging (PLIF) was developed to study the solidification of a droplet impacting a subcooled substrate. This
new PLIF method provides, for the first time, access to the dynamics and morphology of the solidification
front inside the droplet. The study focused on droplet impacts on a dry substrate and on a substrate cove-
red with an ice layer. The second case allows to get rid of the phenomenon of water supercooling and thus
of the random character of the solidification triggering. The measurements showed that the evolution of
the solidification front and the characteristics of the tip formed by the droplet at the end of solidification
were dependent on the nature of the substrate (thermal conductivity) and the angle of contact between the
droplet and the substrate.
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