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Résumé

Ce mémoire concerne la modélisation thermique et dynamique d'un procédé de
combustion/vitrification de déchets radioactifs simulés par plasma d'arc transféré.

L'auteur présente les procédés de confinement des déchets radioactifs utilisant les
plasmas d'arc et les différents logiciels pouvant servir a leur modélisation.

On trouve ensuite une description du dispositif expérimental reposant sur un four a
arc ¢électrique assisté d'un systéme a induction assurant I'homogénéisation du bain de verre.
Un essai de combustion/vitrification de déchets est présenté accompagné des bilans maticre
et thermiques. Les champs de température dans I'arc et la conductivité thermique de la fritte
de verre sont mesurés.

Enfin, l'auteur décrit et explicite les équations résolues lors de la simulation de l'arc
¢lectrique et de la fonte de verre intégrant la notion d'autocreuset. Les résultats de simulation
sont présentés sous forme de distribution spatiale de température, de vitesse, de puissance

volumique, ...

Abstract

This thesis is concerned with the thermal and dynamic modelling for a
combustion/vitrification process of surrogate radioactive waste under transferred arc plasma.

The confinement processes for radioactive waste using arc plasma and the different
software used to model theses processes are presented.

This is followed by a description of the experimental set-up including a plasma arc
reactor and an inductive system allowing the homogenisation of glass temperature. A
combustion/vitrification test is described. Energy and material balances are discussed. The
temperature fields of plasma arc and the glass frit thermal conductivity are measured.

Finally, the writer describes and clarifies the equations solved for the simulations of
the electrical arc and the glass melting including the thin layer of glass frit coating the
crucible cold walls. The modelling results are presented in the form of spatial distribution of

temperature, velocity and volumic power ...
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Nomenclaturerelative au diagnostic spectr oscopique du plasma

Lettre romaines

A, : probabilité de transition (s

B(v, T) : puissance émisse (W.m?2s".sr™")

E; : énergie du niveau atomique i (cm™)

I : intensité spécifique d'une raie spectrale (W.m™.sr™)

(I, ) : intensité moyenne d'une raie spectrale pour une loi de distribution en "dent de scie"

(W.m?sr")
k (A, 1) : coefficient d'absorption (m™)
m : masse des particules (kg)
P,y : puissance de rayonnement du plasma (W)
r : direction de visée (m)
S : surface du systéme optique (m?)
T (x,0) : température du plasma dans un plan de symétrie (K)

v : vitesses des particules (m.s™)

Lettres grecques

Wsyw : fonction de distribution de probabilité de type "dent de scie"

g(r) : coefficient d'émission volumique (W.m™.sr™)

g(\, 1) : coefficient d'émission volumique par unité de longueur d'onde (W.m™.sr'.m™)
A : longueur d'onde (nm)

v : fréquence du rayonnement (Hz)

Nombres sans dimension

g, : poids statistique du niveau d'absorption

g. : poids statistique du niveau démission

N : nombre total de particules de 1'espeéce considérée
N, : densité locale du niveau d'absorption

N, : densité locale du niveau d'émission

P, (1, M) : profil d'absorption normalisé

P. (1, 1) : profil d'émission normalisé
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Q(T) : fonction de partition interne

Constantes

¢ : vitesse de la lumiére (2,99 .10° m.s™)

h : constante de Planck (6,6255.107* J.K")

k : constante de Boltzmann (1,3807.10% J.K™)

Nomenclaturerelative ala mesure dela conductivité thermique

Lettre romaines

e : épaisseur du matériau (m)

S : surface de passage (m?)

T : température en différents points de mesure (°C)

Te : température de I'eau en entrée du systéme de refroidissement (°C)

z : altitude du point de mesure (m)

Lettres grecques

A : conductivité thermique (W.m' K™
¢ : densité de flux de chaleur (W.m™)
@ : flux de chaleur (W)
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Nomenclaturerelative ala modélisation
Lettres romaines
A : potentiel vecteur
B : champ magnétique (Tesla)
Bp : composante azimutale du champ magnétique (T)
B, : champ magnétique caractéristique du plasma (T)
¢ : vitesse du son (m.s™)
C, : chaleur massique a pression constante (J kg K™
D; : diffusivité thermique (m”.s™)
D; : coefficient de diffusion de l'espéce i (m?.s™)
E: champ électrique (V.m™)
€p : épaisseur paroi (m)

T r 5] -3
FLaplace : forces électromagnétiques (N.m™)

;g : champ de gravité (m”.s™)

h : enthalpie massique (J.kg™)

h; : enthalpie massique de l'espéce i (J.kg™)

he : coefficient d'échange fluide-paroi (W.m>.K™)
J : densité de courant (A.m™)

J, : composante axiale de la densité de courant (A.m™)
L. : longueur caractéristique du milieu (m)

M; : masse molaire (g.mol™)

ng : densité de I'espece lourde 3 (m™)

n, : densité €électronique (m™)

P : pression (Pa)

Qep : section efficace de collision (m®)

Tare - Tayon caractéristique de 1'arc électrique (m)
S : section de passage (m?)

Siad : puissance radiative (W.m'3 )

t. : temps caractéristique de l'arc électrique (s)

T : température (°C ou K)

Text : température extérieure a la paroi (°C)

17
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T¢ : température du fluide (gaz plasmagene) (°C)
U : vitesse instantanée (m.s™)

U, : vitesse caractéristique du milieu (m.s™)

V : champ de vitesses (m.s™)

X; : fraction massique de l'espéce i (kg.kg™)

Xa : fraction massique de I'argon (kg.kg™)

Y : fraction molaire de I'espéce i (mol.mol™)

Y. : fraction molaire de I'argon (mol.mol™)

Lettres grecques

o et B : indices relatifs aux volumes de controle d'un maillage
Ap : longueur de Debye (m)

Ae : libre parcours électronique (m)

¢ : conductivité thermique moléculaire du milieu (W.m™".K™)
1 : viscosité dynamique moléculaire (kg.m™.s™)

o, : fréquence de Larmor (Hz)

o, : fréquence des oscillations du plasma (Hz)

p : masse volumique (kg.m™)

py : densité de charge volumique (C.m™)

¢ : densité de flux de chaleur (W.m™)

o : conductivité électrique (S.m™)

@ : potentiel électrique (V)

@y : quantité de chaleur (W)

o. : conductivité électrique relative a I'arc électrique (S.m™)

=
T : tenseur des contraintes visqueuses (Pa)

Lep : fréquence moyenne de collision €lectronique (Hz)

Nombres sans dimension
F, : nombre de Fourrier
Gr : nombre de Grashof
S¢ : nombre de Schmidt

e : parametre de Hall
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L. : nombre de Lewis

M : nombre de Mach

n : normale unitaire d'un élément de surface
Re : nombre de Reynolds
Rmae : nombre de Reynolds magnétique

Ro : parametre d'écran

Constantes :

e : charge de 1’électron (1,602.10™"° C)

g : permittivité du vide (8,854.10"2 F.m™)

h : constante de Planck (6,6255.107* J.K™)

ks : constante de Boltzmann (1,3807.10% J.K™")
m, : masse de I'électron (9,1.107" kg)

1o : perméabilité du vide (4n10” H.m™)

R : constante des gaz parfaits (8,31 J.kg"'.mol™)

o, : constante de Stefan-Boltzmann (5,6703.10° W.m?.K™)
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INTRODUCTION

La production d'énergie par la mise en ceuvre des réactions nucléaires est I'une des
innovations les plus marquantes du 20°™ siécle. Les chercheurs et les techniciens ont été
remarquablement prudents dans la conception, la réalisation et l'exploitation des usines de
production : la stireté nucléaire a été suivie dans notre pays avec la plus grande attention.

La production d'¢lectricité nucléaire engendre des déchets dits radioactifs qui peuvent
étre sous forme solide, liquide ou gazeuse. L'Agence de 1'Energie Nucléaire de 'OCDE en
donne pour définition : "toute matiére contenant des radionucléides en concentration
supérieure aux valeurs que les autorités compétentes considérent comme admissibles dans les
matériaux propres a une utilisation sans contrdle et pour laquelle aucun usage n'est prévu".
Cette définition renvoie a deux idées : celle de nocivité qui nécessite un contrdle et celle
d'absence d'usage. Cette seconde notion est sujette a variation et renvoie a des critéres
essentiellement économiques qui tiennent compte par exemple de la situation énergétique.
C'est par exemple le cas du plutonium qui est considéré comme une matiére nucléaire
précieuse dans un contexte de développement fort du nucléaire, ou au contraire comme un
simple déchet lorsqu'on envisage, comme c'est le cas aujourd'hui aux Etats-Unis, de le laisser
dans les combustibles usés pour étre stocké définitivement en couches géologiques
profondes.

Toutefois le probléme du traitement et du stockage des déchets est souvent pergu
comme le tendon d'Achille de I'industrie nucléaire /JOUAN A., 2001/. Pour 90 % des déchets
radioactifs (faible et moyenne activité), il existe déja des solutions : enrobage dans différentes
matrices (bitume, ciment). Cependant la solution n'est pas unique : le principe de précaution
est pour l'instant appliqué pour les déchets de haute activité afin qu'un choix d'avenir puisse
étre fait, sans hate pernicieuse, entre les diverses voies possibles. Et éviter les exces de la hate
ne signifie nullement se reposer sur un moratoire inconsidérément prolongé /CURIEN H.,
1997/: il en va de la crédibilité des promoteurs et des exploitants de 1'énergie nucléaire.

Le volume des déchets nucléaires cumulés depuis plus de 40 ans en France, s'il n'est
que de 3 000 m’ pour les déchets haute activité, dits de catégorie C, est de 80 000 m® pour les
déchets de moyenne activité a vie longue MAVL, dits de catégorie B et atteint 900 000 m’
pour les déchets de faible et trés faible activité, FA et TFA, dits de catégorie A.

Si pour les déchets C, que sont les produits de fission, la solution existe et est
éprouvée - le procédé de vitrification développé par CEA/.../SCD est exploité

industriellement depuis plus de vingt cinq ans dans les ateliers de Marcoule puis de 'usine de
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La Hague -, il importe pour les déchets B et A, qui doivent étre entreposés en surface ou en
subsurface, de développer des procédés de réduction de volume et de conditionnement
performants et sirs.

Diverses filieres sont opérationnelles depuis des décennies ; et plus récemment l'usine
CENTRACO/SOCODETI sur le site d¢ MARCOULE traite les déchets TFA : les déchets
métalliques sont fondus par induction et l'incinération des déchets combustibles est effectuée
dans un four "conventionnel".

Pour les déchets MAVL, plus précisément pour les déchets incinérables, les procédés
actuels permettent leur traitement en deux étapes et conduisent a une fraction minérale. Les
nouveaux procédés développés permettent non seulement de briler la fraction organique
mais aussi, et simultanément, de vitrifier la fraction minérale.

Depuis une dizaine d'année, le CEA/.../SCDV/LPIC développe un procédé original
d'incinération/vitrification - SHIVA pour Systeme Hybride d'Incinération Vitrification
Avancé - qui conjugue plusieurs avantages. Il est fondé sur un four a paroi froide — de type
water-jacket — fonctionnant en auto-creuset : on évite ainsi la contamination progressive de
l'appareil et on facilite son inspection. L'oxygene nécessaire a la combustion est chauffé in
situ par un arc électrique transféré entre deux électrodes, soit directement, soit par passage au
travers du bain de verre générant un échauffement par effet joule. La température ¢élevée et la
forte concentration d'espéces activées permettent des vitesses de réaction trés rapides. Plus
récemment un dispositif d'homogénéisation et de contrdle de la température du bain de verre
par induction a été ajouté. Le comburant étant de 1'oxygeéne et non de l'air, la production
d'oxydes d'azote et le débit de gaz de procédé sont réduits au strict minimum. L'ensemble du
réacteur est des plus compacts.

De trés nombreuses données ont été acquises avec ce prototype en évolution
permanente. Toutefois ces données étaient essentiellement de nature technique ; alors que
I'optimisation du procédé pour sa mise a 1'échelle en vue de son industrialisation exige une
connaissance plus précise des processus ¢lémentaires. Il nous faut connaitre les champs de
température et les champs de vitesse pour mieux appréhender la cinétique des phénomenes de
transfert. Des poussiéres, chargées en radioéléments volatils, sont collectées dans les filtres
du réacteur : pour les y recycler, il nous faut aussi connaitre les zones a plus basse
température. La conception d'un four "multizones" exige, si l'on veut économiser la
construction de multiples prototypes et donc temps et argent, de disposer d'un modé¢le
complet du réacteur tant de la phase gazeuse chauffée par l'arc électrique que du bain de

verre.

Introduction 27/10/03



22

Le CEA/DEN/DIEC/SCDV maitrisait totalement la modélisation du chauffage d'un
bain de verre par induction - modélisation 2D ou 2D axisymétrique -. Mais compte tenu de la
configuration tres particuliere du réacteur SHIVA, ne présentant aucune symétrie, et de la
géométrie tres particuliere de l'arc électrique, cet outil ne répondait plus au besoin : un
logiciel utilisant un modele 3D devenait nécessaire tant pour modéliser l'arc é€lectrique
transféré que le bain de verre, domaines tres différents ne serait-ce que par les vitesses de
fluide qui y différent de plus de 5 ordres de grandeur !

Acquérir les données expérimentales nécessaires a la connaissance des transferts de
masse et de chaleur dans le réacteur et

adapter un logiciel de modélisation 3D

pour disposer des champs de température, de vitesse tant dans la phase
gazeuse que dans le domaine du verre

¢taient I'objectif de ce travail.

Dans le premier chapitre de ce mémoire, nous introduisons brievement, en rapport
avec le développement d'un procédé d'incinération/vitrification, la problématique des déchets
nucléaires. Aprés avoir rappelé les propriétés des plasmas thermiques qui font leur intérét
pour le traitement des déchets nucléaires concernés, nous rapportons les avancées connues et
récentes de la technique a travers le monde avant de décrire les évolutions des procédés
développés au CEA/.../SCDV/LPIC. Nous terminons cette présentation de la situation par la
description comparative des techniques de modélisation utilisées récemment pour des
processus et procédés connexes.

Dans le deuxiéme chapitre, apres avoir décrit le réacteur et ses auxiliaires, nous
rapportons les résultats obtenus concernant l'incinération/vitrification de résines échangeuses
d'ions ; nous dressons les bilans matiére et énergie en nous attachant a la mesure des taux de
partage des radioéléments. Afin d'évaluer les niveaux de températures et leurs distributions
spatiales dans les jets de plasmas, nous avons adapté, a la géométrie particuliére de 1'arc
¢lectrique utilisé, une méthode de diagnostic spectroscopique en émission fondée sur le
rapport des intensités de raies atomiques de I'argon. Le dispositif expérimental et la méthode
sont présentés. Nous devons tenir compte, dans la modélisation de la progression du front de
fusion a l'intérieur du verre, des différences des propriétés thermodynamiques et des
coefficients de transport entre la fritte de verre et le verre liquide ; nous avons donc da

adapter une méthode pour mesurer la conductivité thermique de la fritte de verre utilisée pour
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nos essais. La description du dispositif expérimental, la présentation de la méthode utilisée et
les résultats acquis terminent ce chapitre.

Le troisiéme chapitre est dédi¢ a la modélisation 3D des écoulements et des transferts
thermiques dans le four : d'une part modélisation de 1'arc, d'autre part modélisation du bain de
verre. Les équations sur lesquelles repose le code de calcul sont présentées et discutées pour
chacun des deux domaines. Les propriétés thermodynamiques et les coefficients de transport
du mélange des gaz plasmagenes sont calculés et présentés. Les artifices utilisés pour
accélérer le développement de l'arc ou pour démarrer le chauffage ohmique du verre sont
décrits. Enfin les résultats des simulations sont présentés par des distributions spatiales de

température, de vitesse, de puissance volumique...et discutés.
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| -LA SITUATION

| -1- Préambule

A priori, l'industrie nucléaire, comme toute activité industrielle, génére des déchets,
c'est-a-dire des matériaux qui n'ont pas d'usage et donc certains peuvent Etre nocifs.
L'ensemble des déchets radioactifs produits en France représente 1 kg par habitant et par an,
cette faible quantité est a comparer a 3 100 kg de déchets domestiques et industriels
/MARQUE Y., 1992/.

L'impact potentiel qu'ils représentent pour l'environnement, alli¢ a la "peur subjective
du nucléaire" née des explosions d'HIROSHIMA et NAGASAKI, entretenue par les
accidents de Three Miles Island et de Tchernobyl, fait qu'ils sont sans conteste les déchets les
plus étudiés et surveillés.

Suivant leur type de rayonnement émis, les déchets radioactifs sont classés dans
différentes catégories. Chaque catégorie bénéficie d'un traitement spécifique : ils peuvent étre
stockés en surface, enrobés dans différents liants ou pour les plus nocifs, comme les produits
de fission conditionnés dans une matrice vitreuse.

Pour assurer un conditionnement de bonne qualité, différents verres nucléaires ont été
développés et étudiés et plus particulierement le verre R7/T7 qui sert de référence a la

vitrification des produits de fission.

| - 2- Lesdéchetsradioactifs
| -2-1-Laradioactivité

1-2-1-1- Définition de la radioactivité
La radioactivité, découverte en 1896 par Henri BECQUEREL, est le phénoméne
physique spontané par lequel un atome instable se transforme en une structure stable tout en
dégageant une forte énergie thermique et en émettant des rayonnements o, [ et vy.
v Le rayonnement o correspond a I'émission d'un noyau d'hélium. Trés peu pénétrant, il
est arrété par une feuille de papier ou par les couches superficielles de la peau.
v' Le rayonnement B correspond & I'émission d'électrons (B7) ou de positons (B"). Ce

rayonnement, a pouvoir de pénétration moyen, est arrété par une feuille d'aluminium.
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v' Le rayonnement y est constitu¢ de photons de courte longueur d'onde (10" m a
10"* m). En fonction de son énergie, il peut traverser des épaisseurs plus ou moins

importantes de béton ou de plomb.

1-2-1-2- Origine de l'exposition aux rayonnements ionisants

En France, 68% de l'exposition aux rayonnements ionisants est d'origine naturelle.
Elle provient :
v’ des rayonnements cosmiques issus des étoiles,
v' des rayonnement telluriques issus des radio-isotopes (et de leurs
descendants), contenus dans les roches de 1'écorce terrestre. Le gaz radon
notamment, que I'on inhale, est un descendant de 1'uranium 238,
v" de la radioactivité interne du corps humain.

32% est d'origine artificielle. Elle provient essentiellement des examens médicaux
(radiographie, scintillographie, ...), et pour une treés faible part de la production d'énergie
nucléaire et des essais nucléaires.

La Figure I-1 montre la répartition des origines de la radioactivité selon /HUBERT
P., 1993/.

Exposition naturelle

radionucléides de 'organisme
0.23 mSv (6.5 %)

Exposition artificielle

applications médicales
rayonnements 1 mSv (31,3 %)
cosmiques

039 m3v (11 9%&)

rayannamaeants
ielluriquas
0,46 mSv [13,2 %)

auires

| O Ui
b AnoMptingueEs.

0,01 mSv (0,3 %)

radon
1.3 mSv (37 %)—

D TEHLIE (rOOuSSs son| oen
sl MOyanngs annuaiess
B Flarca

Figure I-1 : Origines de la radioactivité
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1-2-1-3- Les dangers de la radioactivité

Les radioéléments émettent des rayonnements ionisants qui peuvent endommager les
cellules vivantes. Les dangers sont de deux types :

v' Tl'irradiation : c'est le fait d'étre exposé aux rayonnements ionisants provenant d'une
source externe. Les rayonnements les plus pénétrants (3, y) sont les plus nocifs. On
peut s'en protéger en disposant des écrans (béton, plomb) et en s'¢loignant de la
source.

v’ la contamination : la source radioactive est soit déposée sur la peau (contamination
externe — il suffit de se laver la peau) soit a l'intérieur de 1'organisme (contamination
interne par inhalation, ingestion ou transfert). Dans le cas de la contamination interne
les émetteurs o, a l'origine de dégats importants et trés localisés sur les tissus

corporels, sont les plus nocifs.

| - 2- 2 - Classification et gestion des déchets nucléaires

Le but de la gestion des déchets est de limiter les risques d'irradiation et surtout de
contamination, par retour des radioéléments dans la biosphére, en confinant les
radionucléides de maniére adaptée, pendant une durée qui convienne au type de déchet.

La gestion des déchets radioactifs repose sur leur classification préalable. Elle est
basée sur deux critéres :

v la période (ou demi-vie), qui désigne l'intervalle de temps nécessaire pour qu'un
radionucléide perde la moitié de sa radioactivité. On distingue les radioéléments a
"vie courte" — période < 30 ans — de ceux a "vie longue" — période > 30 ans —. En
outre, un déchet a vie courte, contrairement au déchet a vie longue, ne possede pas
(ou plutdt trés peu) de radioéléments dont la période est > 30 ans. La période
intervient pour la gestion a long terme : plus la période d'un radioélément est longue,
plus sa durée de nuisance potentielle est importante. La teneur en émetteurs o, qui
sont généralement des radio¢léments a vie longue, est particulierement surveillée.

v' Tactivité, qui représente le nombre de désintégrations par unité de temps. L'activité est
un facteur essentiel pour la gestion des déchets a court terme — protection des
personnes vis-a-vis des rayonnements — et a moyen terme — évacuation de la
puissance thermique des colis de déchets —.

La classification des déchets nucléaires francais, leurs origines et leurs volumes

/JACQUET - FRANCILLON N., 1997/ sont présentés dans le Tableau I-1.
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Le volume des déchets C est faible : depuis le début du nucléaire en France, leur
volume, une fois vitrifiés représente I'équivalent du contenu d'une piscine olympique. Selon
l'estimation qui est faite, leur volume cumulé en 2030 représentera 0,4 % du volume total des
déchets radioactifs. Cependant, a eux seuls, ils représentent plus de 90 % de la radioactivité
contenue dans les déchets.

Lors de notre étude, nous nous intéresserons uniquement au traitement des déchets
entrant dans les catégories A et B (ces derniers sont également communément appelés

déchets de Moyenne Activité¢ a Vie Longue : MAVL).

Activité et Volumes
Période du Teneur en émetteurs
Catégorie énergie Origine cumulés prévus
déchet a
thermique en 2030

< 3,7 GBg/tonne par
Déchets technologiques

. <30 ans colis.
Faible ou ) o des réacteurs, une partie 3
A déchets a vie | <370 MBg/tonne pour ) 1 000 000 m
moyenne des déchets provenant du
courte I'ensemble des colis

retraitement
admis en stockage

> 30 ans Déchets de procédés et
B ) o certains déchets 3
Moyenne déchets a vie > 3,7 GBg/tonne ) 90 000 m
(déchets o) technologiques lors du
longue retraitement
> 30 ans Combustible déchargé
C Forte déchets a vie > 3,7 GBg/tonne des réacteurs ou verre 4500 m®
longue issus de leur retraitement

Tableau I-1 : Classement des déchets nucléaires en France, origine et volumes

| - 2-3- Leconditionnement de la radioactivité par la vitrification

Pour introduire ce paragraphe, je ne peux que reprendre l'article de /JJOUAN A., 2001/
qui présente avec ¢légance et simplicité le traitement des déchets radioactifs.

Concentrer les liqueurs de haute activité et les stocker sous forme liquide dans des
cuves méme sophistiquées ne pouvait durer qu'un temps. On ne pouvait pas, en effet, prendre
le risque de devoir les conserver ainsi des centaines, voire des milliers d'années durant, a
l'image de l'échelle de temps de leur décroissance radioactive ; 1'idée de les solidifier s'est
ainsi rapidement imposée ; il fallait trouver un produit minéral stable et peu sensible a
l'altération de l'eau.

Ce sont les canadiens Watson L.C. et Durham R.W. qui les premiers a Chalk River

produisent du verre en utilisant les propriétés gélifiantes d'une roche naturelle de 1'Ontario : la
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néphéline syénite. Ils forment avec la solution des produits de fission un gel de silice, qui
déshydraté et port¢ a 1 350 °C donne un verre brun composé¢ de 60 % de SiO, et
24 % d'Al,Os. La fabrication de verre de synthése a partir d'oxydes s'impose rapidement ; il
fallait en effet prendre en compte la variation des solutions de produits de fission pour obtenir
un verre de composition choisie, répondant aux critéres nécessaires par la suite pour sa
fabrication, son altération par l'eau et plus encore ses propriétés de comportement a long
terme.

Le conditionnement par la vitrification était né. Cette technique de vitrification, alliant
confinement et réduction du volume pour les solutions de produits de fission qui sont les
déchets les plus radioactifs, s'étend maintenant a d'autres types de déchets (radioactifs ou
non).

Parmi les déchets radioactifs, on trouve des minéraux mais aussi des organiques,
plastiques, résines échangeuses d'ions, ... Mais ces déchets organiques doivent préalablement
subir une premiere étape de combustion et ce ne sont que leurs constituants minéraux non
volatils qui donnent lieu a la vitrification. Une fois la partie organique du déchet brilée, il ne
reste plus qu'une part minime (quelques %) de la masse initiale a vitrifier ce qui permet
d'atteindre des facteurs de réduction volumique trés élevés méme s'il est souvent utile
d'adjoindre une certaine quantit¢ de verre primaire pour obtenir une composition finale
préalablement sélectionnée.

Les verres fabriqués sont synthétisés a partir de leurs matiéres premicres, celles
provenant des produits a vitrifier avec les ajouts nécessaires a la formation du réseau vitreux
et prenant en compte a la fois les contraintes de fabrication et les propriétés souhaitées pour
le verre final. C'est ainsi que dans le domaine de la vitrification des produits de fission, on se
doit de prendre en compte :

v’ les contraintes de fabrication : volatilité des éléments a la température d'élaboration,
corrosion possible du four, viscosité a la température de coulée ...
v' les contraintes liées au comportement a long terme au regard d'une possible altération

par l'eau et celles liées a sa résistance vis-a-vis de 1'auto-irradiation ., et v.

C'est de fait la structure désordonnée du verre (il est considéré comme un liquide figé
donc il ne présente pas d'ordre a longue distance) qui lui permet de "digérer" la grande variété
d'éléments chimiques a confiner. Mais tous ne sont pas incorporables dans sa structure et
quand ils le sont, c'est en quantité limitée : tous les €léments ne sont donc pas "vitrifiables" et

leur faculté a étre vitrifiés dépend aussi de la composition de base du verre.
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En France, les verres de référence pour le conditionnement des produits de fission,
quelle que soit leur filiere d'origine, sont des aluminoborosilicates de sodium. L'ajout de bore
permet en effet de relacher le réseau vitreux, ce qui facilite l'insertion d'un maximum
d'éléments ; sa réaction acide permet aussi de contrebalancer la réaction basique du sodium,
donc d'équilibrer le pH lors d'une éventuelle attaque par 1'eau. L'ajout de lithium en lieu et
place du sodium diminue trés sensiblement la viscosité du verre. Quant a 1'ajout d'alumine en
substitution a la silice, il permet de diminuer fortement l'altérabilité du verre par I'eau.

Le verre R7/T7, désigné par le nom formulaire SON 68 18 17 LIC1A2Z1, a été¢ mis
au point au CEA afin de confiner les solutions de produits de fission et d'actinides de la
filiere des réacteurs nucléaires a "eau légere", déchets liquides générés lors du retraitement du
combustible dans l'usine de "La Hague". La référence R7/T7 provient de l'appellation des
deux ateliers de vitrification de l'usine de "La Hague" qui terminent la chaine de traitement
des combustibles irradiés : R7 et T7.

La composition de référence d'origine du verre R7/T7 a été définie par I'équipe de

/BONNIAUD R., 1982/.

Oxydes SlOz NaZO LizO B203 CaO A1203 F€203 + NiO PF203 P205 Zn0O
+ Cr03
Teneur
) 45,1 | 9,8 2,0 189 | 4,0 4.9 3.8 13,7 0,3 2,5
massique (%)

Tableau I-2 : Composition élémentaire du verre R7/T7 (teneur massique en oxydes)

La formulation du verre

Nature des oxydes % poids d'oxyde
. . de conditionnement R7/T7 est
Produits de fission + fines 10,80
o présentée dans le Tableau 1-2
Actinides 0,89
) alors que la composition du
Platinoides 1,54
. ) o verre nucléaire aprés son
Produits de corrosion et d'addition 8,49
] ¢élaboration est donnée dans le
Ajout de procédé 1,59
] o ] Tableau I-3 /DELORME L.,
Adjuvants de vitrification 76,69
_ . 1998/.
Tableau I-3 : Composition du verre R7/T7 actif
Les adjuvants de

vitrification sont apportés par de la fritte de verre, dans des proportions qui ont été fixées de
maniere :
v arépondre au mieux au compromis durabilité a long terme/faisabilité technologique,

v' alaisser une flexibilité a l'exploitant (COGEMA).
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Le dégagement de chaleur produit par les oxydes de produits de fission et les oxydes
d'actinides, limite la teneur que l'on peut incorporer a la matrice vitreuse borosilicatée a
environ 12 % en poids afin que la température aux tous premiers instants de I'entreposage ne
dépasse pas le domaine de transition vitreuse /SILVE J.M., 1996/.

Ce verre contenant des produits de haute activité est considéré comme un matériau de
confinement, pour cela, il doit garantir sur le long terme le relargage mineur des actinides
intégrés dans la matrice. De nombreuses études sont menées a 1'aide de tests de lixiviation, de
modélisation et d'études sur des analogues naturels afin de connaitre le comportement a long
terme de ce verre nucléaire.

Cependant, il existe d'autres verres nucléaires de composition légerement différente
qui sont mieux adaptés au confinement des autres catégories de déchets radioactifs. Ils
reposent tous sur la base du verre R7/T7 mais ils sont enrichis ou appauvris en certains

oxydes dans le but de confiner spécifiquement le déchet traité.

Pour les besoins de notre étude, nous n'avons considéré que le verre R7/T7 : c'est pour
ce verre que I'on dispose du maximum de données a l'exception toutefois de la conductivité

thermique sous sa forme fritte de verre.

| - 2-4- Lesdéchetsradioactifs concernés par cette étude

Les déchets concernés par notre étude sont essentiellement combustibles et on peut
citer a titre d'exemple les résines échangeuses d'ions, les enrobés de bitume, ou encore les
déchets technologiques.

Ils sont classés dans la catégorie des déchets de moyenne activité a vie longue
(MAVL), définis dans le Tableau I-1. Les déchets liquides appartenant a cette méme
catégorie peuvent étre : des huiles, des liquides de scintillation, des solvants (solvants
chlorés, TBP pour tributylphosphate, hydrocarbures, ...), voire des liqueurs de

décontamination.
| -2-5-L'incinération

I-2-5-1-Préambule
L'incinération est, a priori, pour les déchets combustibles, la technique la plus

performante en terme de réduction des volumes. Cette derniére dépend beaucoup des charges

minérales présentes. Pour certains déchets (matiéres plastiques, déchets cellulosiques,
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graphite, ...) elle permet d'atteindre des facteurs de réduction volumique supérieurs a 60. Elle
assure la minéralisation et donc conduit, en général, a une diminution de la nuisance
chimique et biologique.

L'incinération peut s'appliquer aux déchets solides ou liquides ; elle peut étre suivie
d'une récupération éventuelle de matiére dans les cendres. L'augmentation de l'activité
spécifique due a la réduction de volume peut entrainer un changement de catégorie du déchet.

Dans tous les cas, l'incinération doit étre accompagnée d'un poste de conditionnement
des cendres et étre associée a un systeme de traitement des gaz de combustion permettant de
satisfaire les normes de rejet.

On peut classer les incinérateurs suivant plusieurs critéres : le mode de combustion
(pyrolyse, air contrdlé, exces d'air), la technologie utilisée (fours fixes ou tournants, lit de
particules réfractaires) ou le type de résidu obtenu (cendre, magma, verre) ; dans ces deux
derniers cas, il y a en réalité association de deux procédés (traitement et conditionnement)

dans un méme four.

I-2-5-2- Contraintes de l'incinération

La plupart des installations d'incinération ne sont pas adaptées aux déchets contenant
de grosses quantités de matieres non combustibles (métaux, verre, ...). Les fours de
combustion sont donc en général précédés d'un tri des grosses pieces métalliques ainsi que
d'un broyage des déchets pour assurer une alimentation réguliére et homogéne.

L'incinération proprement dite est toujours accompagnée d'un systeme de traitement
des gaz spécialement congu en fonction de la composition des déchets (les gaz peuvent étre
chargés de poussic¢res, de produits corrosifs et toxiques, d'oxydes métalliques, ...). Le
traitement des gaz est effectué soit en voie séche (filtre a manches ou a poches, filtres a haute
température, filtres céramiques, filtres a haute efficacité, ...) soit en voie humide (colonne de
lavage) ou combinaison des deux. Les gaz rejetés a la cheminée doivent répondre a la
réglementation en vigueur pour les déchets radioactifs et chimiques.

Toute installation d'incinération doit également faire 1'objet d'une étude de risques :
incendie, explosion, criticité, corrosion, risques chimiques, risques radioactifs, ...

Les procédés conventionnels ont été optimisés pour des familles de déchets bien
définies par leur pouvoir calorifique et ne sont pas flexibles pour incinérer d'autres types de
déchets. Or, il existe des procédés originaux reposant sur les technologies a plasma d'arc qui

permettent de traiter sans modification des déchets a fort ou a faible pouvoir calorifique.
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| -3- Lesplasmasd'arc

| - 3-1- Définition

Le terme de plasma, généralement appelé quatrieme état de la matiere, définit un
milieu partiellement ou totalement ionisé et généralement globalement neutre, constitu¢ de
molécules, d'atomes et d'ions le plus souvent excités, ainsi que d'électrons.

Tous les gaz peuvent donner lieu a un plasma sous l'action d'une forte énergie
d'excitation /VACQUIE S., 2000/.

En fonction de la nature de la source de puissance (a courant continu, alternatif,
inductif ou micro-onde) et du mode de couplage avec la décharge, le plasma est dit résistif,
inductif, capacitif, ou micro-onde.

Dans notre cas, nous nous intéresserons uniquement aux plasmas thermiques a
décharge d'arc électrique alimentés en courant continu. L'arc éclate entre deux électrodes de
polarité opposée dans un milieu gazeux.

A titre d'exemple, la Figure -2 donne la composition d'un mélange d'argon et
d'oxygéne (20/80 en volume) en fonction de la température. On observe l'ionisation du milieu

gazeux a partir de 5 000 K. Dés lors, on peut parler de plasmas thermiques.

| - 3- 2 - Propriétés des plasmas thermiques
Au-dessous d'une certaine température, la concentration en particules chargées dans
les plasmas est trés faible par rapport a celles des espéces neutres. Lorsque la température
augmente, leur concentration croit et des propriétés spécifiques a cet état plasma
apparaissent.
Les plasmas présentent souvent des hétérogénéités importantes liées en particulier a

de forts gradients de températures.
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Figure I-2 : Evolution d'un mélange gazeux argon/oxygene (20/80 en volume) en fonction de
la température et a pression atmosphérique

La non linéarité de la variation des propriétés physiques avec la température constitue
un point essentiel des caractéristiques des plasmas. Par exemple, dans le cas de la chaleur
massique a pression constante du plasma, la non-linéarité se traduit par l'existence de pics dus
a la dissociation des molécules et aux ionisations successives des atomes. Ces pics
correspondent a de fortes variations d'enthalpie dans les domaines de température ou ils
apparaissent. Pour une méme température, 1'enthalpie massique varie de 1 a 2 ordres de
grandeur en fonction de la nature des gaz utilisés : argon, hélium, oxygene,
(cf.II-1-5-).

La conductivité électrique du plasma augmente brutalement vers 5 000 K, elle est
alors de l'ordre de 107 Q'.cm™, et ce n'est que pour des températures supérieures que l'on
devrait parler de plasma. Elle atteint une valeur maximum de l'ordre de 0,1 Q'.cm™ pour une
température de 15 000 K.

La conductivité thermique est également une propriété physique importante des
plasmas. En effet, lorsqu'un autre gaz est ajouté a l'argon, les pics de dissociation puis
d'ionisation entrainent une forte augmentation de la conductivité thermique du plasma. On

l'observe facilement sur la Figure I11-5.
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Enfin, une derniére caractéristique spécifique aux plasmas thermiques est la forte
viscosité dynamique qu'ils présentent. On peut noter que la viscosité des plasmas est 10 fois

plus importante a 10 000 K que celle du gaz a la température ambiante.

| - 3-3- Applications de la technologie plasma au traitement des déchets

1-3-3-1-Quels types de déchets visés?

Les possibilités offertes par la technologie plasma (hautes températures, fort pouvoir
oxydant ou réducteur, ...) ouvrent sur un large éventail de traitement des déchets. Les
systémes a plasmas d'arc pouvant étre utilisés sont de type arc soufflé (adaptés au traitement
des liquides et des gaz), ou de type arc transféré (adaptés au traitement des solides et des
liquides). De nombreux procédés destinés au traitement de déchets non radioactifs sont
arrivés a maturité :

v’ destruction de déchets chimiques et plus particuliérement les déchets
organohalogénés : PCB, gaz de combat, défoliant, pesticides /BRUCE K.R. et al,

1998/,

v’ incinération de déchets spéciaux tels certains déchets hospitaliers contaminés

/SPRINGER M.D. et al, 1995/,

v’ vitrification des résidus d'épuration des fumées issues de l'incinération des ordures

ménageres) /CERQUEIRA N. et al, 2002/, /GUIHARD B., 2002/,

v extraction des platinoides des pots d'échappements catalytiques usés

/SAVILLE J., 1985/.

v’ vitrification des sols contaminés par action in-situ /CIRCEO L.J. et al, 1994/,
v’ recyclage des métaux nobles des poussiéres d'aciérie électrique /BARCZA N.A. et al,

1993/,

v' inertage des déchets trés réfractaires contenant de l'amiante (isolants thermiques,

joints hautes températures, ...) /GUIHARD B., 2002/,

v’ valorisation de l'aluminium contenu dans les crasses de l'industrie de I'aluminium

/MEUNIER J. et al, 1996/,

1-3-3-2- Les inconvénients
Les principaux inconvénients que 1'on peut rencontrer dans le domaine du traitement

des déchets par voie plasma sont dus a leurs caractéristiques particuliéres, paradoxalement les

mémes qui apportent les avantages de leur utilisation :
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v’ les hautes températures atteintes peuvent occasionner une volatilité importante de
certains métaux ou éléments contenus dans le bain lors de 1'utilisation des plasmas en
vitrification ou en chauffage des répartiteurs de coulée d'aciéries,

v’ la formation de certains composés indésirables est également possible du fait de la
trés grande réactivité chimique du milieu, ce sont par exemple les oxydes d'azote

formés dans un plasma contenant de I'azote et de 1'oxygene.

I-3-3-3- Les avantages

Les températures atteintes dans les plasmas thermiques sont trés élevées et les
enthalpies massiques des gaz sont grandes. Les vitesses des réactions chimiques sont donc
extrémement rapides et les efficacités des procédés sont considérablement accrues.

Parce que les mélanges sont trés réactifs, les débits de gaz utilisés sont faibles, les
réacteurs plasmas sont donc de petites tailles et les dimensions des unités aval de traitement
des gaz sont réduites. Ceci est un atout majeur pour certaines applications, notamment dans le
domaine des déchets radioactifs ou les tailles des installations doivent étre minimales. La
petite taille des réacteurs diminue également leur inertie thermique. Pour ces raisons, les
débits traités, rapportés a la taille des réacteurs plasmas, peuvent étre importants.

Parce que le choix des gaz plasmagenes, qui peut étre le réactif chimique, est
quasiment illimité (classiquement : argon, hélium, azote, hydrogene, oxygene, ... mais aussi
vapeur d'eau), tous les types de traitement chimique peuvent étre envisagés (nitruration,
réduction, combustion, ...).

La température du plasma est indépendante de sa composition ; on peut donc par
exemple générer des milieux réducteurs a trés haute température.

Le plasma est aussi un procédé allothermique, c'est-a-dire que I'énergie est apportée
au sein méme du milieu réactionnel et non pas au travers d'une paroi.

Toutes ces particularités physiques confeérent aux procédés plasmas une grande
souplesse d'utilisation et une importante flexibilité. La gamme de déchets susceptibles d'étre
concernés par un traitement plasma est trés large. De plus, plusieurs étapes du traitement des
déchets peuvent étre envisagées dans un unique réacteur contrairement aux procédés
conventionnels, c'est par exemple le cas de la combustion/vitrification de déchets radioactifs

dans un réacteur a plasma d'arc transféré sur un bain de verre.
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| -4- Letraitement desdéchetsradioactifspar plasmad'arc

Aux USA, l'aube du nucléaire s'est levée dans le contexte du projet Manhattan de la
seconde guerre mondiale puis dans celui de la guerre froide, c'est-a-dire dans l'urgence et
presque dans l'inconnu. Des déchets issus non seulement des procédés mais aussi de
l'extraction du plutonium ont pu étre enfouis dans des fosses, conduisant a la notion de
"mixed wastes". Pour reconditionner ces déchets de compositions extrémement variées, voire
inconnues, 1'usage des procédés en plasmas thermiques compte tenu de leur grande flexibilité,
¢tait tout indiqué. Plusieurs pilotes, a 1'échelle 1, ont été construits et testés sur les sites
d'Hanford, d'Oak-Ridge ou de I'ldaho /GIROLD C., 1997/.

Ces derniéres années, on a pu remarquer, a travers les travaux publiés ou présentés
dans les conférences internationales, telles que IT3 ou "Waste Management", que, dans ce
domaine de la R&D, des pays comme le Japon, Taiwan ou la Corée du Sud étaient tres actifs.

En Europe les développements connus se font en Suisse et en France.
| -4-1-AuJapon

I-4-1-1-Au CRIEPI

Le CRIEPI - Central Research
Institute of Electric Power Industry - est le

centre de recherche des grandes compagnies

V|
| - - d'¢lectricité du Japon dans le domaine des
F o W
.Efl'f-/ B W | technologies  ¢€lectriques tant pour la
.I [ i \ . II . . .
i '| II production d'énergie électrique que pour son
- plasma | e
H:‘ Cruskhis —= I utilisation.

'.llu Castng muokd *l I |'II|'II L'objectif des travaux de R&D est la
I"l"-.  Molten bath /.-'// réduction de volume de déchets de faible
\ | |

_'-”_| = ] e activité issus du démantélement ainsi que le

‘ ‘ conditionnement de déchets contenant des
Figure I-3 : le procédé de traitement des

déchets radioactifs du CRIEPI transuraniens. Le procédé (cf. Figure 1-3)
intégre dans une chambre de grande

dimension, en atmosphere controlée, un four a plasma a arc transféré de 100 kW fonctionnant
avec un courant continu de 200 a 500 A. Le four est constitué d'une torche aérienne, d'une
contre ¢électrode de sole, d'un creuset hémisphérique en graphite de 16 cm de rayon. Il est

entierement réalisé¢ en doubles parois refroidies a I'eau. Apres fusion des déchets, le creuset
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est basculé et son contenu coulé dans un pot ou il se solidifie. Les déchets métalliques (fer,
acier inoxydable, zircalloy...), incombustibles (béton, cendres et amiante, ...) et
combustibles (plastiques, ...) sont traités simultanément.

Le produit solidifi¢ obtenu est constitu¢ de deux couches, une couche supérieure
contenant les oxydes (le laitier) et une couche inférieure métallique. On note que le
zirconium est trés réactif et il est difficile d'obtenir un lingot de métal sans inclusion d'oxyde
ou de nitrure.

Les ¢tudes ont porté sur le choix des meilleurs simulants des radioéléments : Ce pour
Pu, Re pour Tc. Les taux de partage des radio¢lements entre les différentes phases - métal,
oxyde et poussieres recueillies dans le filtre - ont été mesurées. /AMAKAWA T. et al, 2001/
estiment que les éléments tels que Sr, Ce, et Nb migrent dans la couche supérieure car
l'enthalpie libre de formation de I'oxyde est supérieure a celle de 1'oxyde de fer ; par contre
Co, Ni, et Re migrent dans la couche métallique pour la raison contraire.

/ADACHI K. et al, 2001/ corrélent les tencurs des différents éléments dans les
poussiéres avec leur tension de vapeur ( cf. Figure [-4). Les taux de lixiviation en Sr du

laitier obtenu sont rapportés a la basicité du laitier ( cf. Figure -5).

P — _.1 :r._r_'._ —{T
S ERIEE, JEEI, I —
Figure [4 : Taux de partage en fonction des Figure [-5 : Taux de lixiviation en Sr du
pressions de vapeur des radioéléments laitier
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Figure I-6 : Procédé hybride —arc et induction - du JAERI

Le procédé dit hybride installé au JAERI (pour Japan Atomic Energy Research
Institute), schématisé sur la Figure [-6 /HIRABAYASHI T. et al, 1998/, conjugue une torche
a plasma a arc soufflé de 100 kW et un pot de fusion a chauffage par induction
(350 kW et 1 000 Hz). L'objectif est la réduction de volume de déchets de faible activité
pouvant contenir 50 a 90 % de métal (acier au carbone, acier inoxydable, aluminium), 10 a
50 % d'inertes (béton, verre, sable, fibres céramiques...) et 0 a 3 % d'organiques

(polyéthylene, PVC, caoutchouc...).

1-4-1-3-A4laJapan Atomic Power Company

Pour le centre de stockage de déchets de faible activité de Rokkasyo a Amori, la Japan
Atomic Power Company a confi¢ a Toyo Engineering Power Company la construction de
l'atelier schématisé sur la Figure -7 pour le conditionnement de déchets de faible activité
constitués de béton, de matériaux d'isolation, de métaux : le déchet standard est constitué de
42 % de métaux, de 30 % de béton et de verre, de 22 % de produits organiques (PVC,
caoutchouc, charbon actif...), de 4 % de cendres d'incinération et de 2 % de résines
échangeuses d'ions. Le procédé repose sur un four centrifuge RETECH d’environ 2,5 m de
diametre, équipé d'une torche de 1 200 kW, suivi d'une chambre de post combustion

IYAMAZAKIK. et al., 1997/.
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Figure -7 : Installation de Japan Atomic Power Company

| -4-2-ATawan
Ce procédé est dévolu au traitement de déchets de faible activit¢ /TZENG C.C. et al.,
2001/. Le pilote (cf. Figure I-8 et Figure 1-9) construit en 1998, est utilisé pour valider le
concept de conditionnement de déchets de faible activité et de faible pouvoir calorifique
c'est-a-dire contenant peu de composés organiques. Le four a plasma, de hauteur 3,3 m et de
diametre 2,5 m, est un cylindre divisé en trois parties. La partie la plus basse du four — le
creuset d'un diamétre intérieur de 250 mm, de type "side car"- est revétue de quatre

épaisseurs de réfractaires. Les déchets sont introduits dans des flts de 200 L et le laitier coulé

aussi dans des fits de 200 L.
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La partie supérieure
du four recoit une torche a
plasma d'arc transféré
délivrant  une  puissance
thermique de plus de 1 000
kW et utilisant 1'azote comme
gaz plasmagene. Les déchets
non combustibles sont
introduits avec un débit de

250 kg.h! alors que le débit

pour les déchets incinérables

Figure I-8 : Four de traitement des déchets radioactifs de trés  n'est que de 50 kgh™. Le four

faible activité (INER) est accompagné d'un systéme

de traitement des gaz adéquat incluant une trempe ("quench"), une colonne de lavage, deux
filtres a haute efficacité et un filtre a manches. Les poussiéres récupérées peuvent éEtre
recyclées dans le four. L'installation comporte également un systéme de piégeage des oxydes
d'azote (DeNOx) afin d'en réduire la teneur dans les gaz qui n'est que de 113 ppm avec 0,5 %
d'oxygene dans l'azote de la torche, mais qui devient 1350 ppm lorsque la teneur en oxygene
passe a 1,2 %. Afin de réduire ces teneurs en oxyde d'azote, du méthane est introduit dans le

gaz plasmagéne (1/50).
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Figure I-9 : Synoptique de fonctionnement du procédé INER
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| -4-3-En Coréedu Sud

Figure I-10 : Le four de fusion de Korea Hydro & Nuclear Power Co
Devant la réduction des capacités de stockage des centrales et les démantélements qui
s'annoncent en Corée du Sud, plusieurs compagnies se sont associées pour expérimenter des
procédés de conditionnement de déchets de faible et moyenne activité. Un four de fusion de
déchets non combustibles (béton, amiante, ferrailles...) (cf. Figure 1-10), fondé sur une
torche "PEC" pouvant fonctionner en mode transféré et en mode non-transféré de 150 kW, a
été construit sur le site de Taejon pour valider les performances attendues /KIM T.W. et al.,

2001/.

| -4-4-EnRusse

La société RADON (pour Moscow Scientific & Industrial Association "Radon") fait
la promotion d'un procédé fondé sur un "mini cubilot" a parois de type "water-jacket",
accéléré par plasma, pour réduire le volume de déchets de faible activité ( cf. Figure I-11)
/DMITRIEV S.A. et al., 1997/ : les déchets, constitués par exemple de 62 % de cellulose, de
9 % de PVC (polychlorure de vinyle) et de 9 % de PE (polyéthyléne), sont introduits par
gravité¢ a contre courant des fumées produites par la combustion, le débit de déchets est de
l'ordre de 50 kg.h™' pour une puissance effective des 2 torches a plasma de l'ordre de 50 kW.
Des résultats d'essais conduits pour la société¢ francaise SGN font apparaitre des difficultés

pour couler le laitier compte tenu de sa viscosité.
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Figure I-11 : Le procédé RADON

| -4-5-En Suisse
La société ZWILAG (pour Zwischenlager Wiirenlingen AG) a installé un procédé
plasma de conditionnement des déchets provenant des centrales nucléaires et de "petits
producteurs" tels que des laboratoires industriels ou des hopitaux.

' de déchets de faible activité

L'atelier a été dimensionné pour 200 t.an
11 GBg/fat pour les déchets combustibles et 5 GBg/flit pour les non combustibles ; il s'agit
de plastiques, de textiles, de caoutchouc, d'huiles et de solvants, de filtres, de boues, de
résines échangeuses d'ions... (cf. Tableau I-4).

Le synoptique de fonctionnement de l'installation est présenté sur la Figure I-12. Le

procédé repose sur un four centrifuge PLASMARC de RETECH (cf. Figure I-13).
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Les fiits sont introduits
horizontalement dans le four par un
systtme robotis¢ via une chambre de
préparation garnie de réfractaires. Le fit
avance lentement dans le four ou la
dépression est régulée entre -20 et -30
mbar par rapport a la  pression
atmosphérique. La téte du fit est découpée
par une torche conventionnelle
fonctionnant avec un mélange propane-
oxygene. Le four posseéde une double paroi

refroidie a I'eau, et recouverte d'une couche

de réfractaire. Le creuset centrifuge contenant le bain en fusion tourne a une vitesse de 30 a

40 tr.min”. La torche plasma fonctionne en mode transféré avec de l'azote comme gaz

plasma.

Figure I-13 : Le four de ZWILAG

La torche a plasma d'arc transféré peut étre mise en fonctionnement ou stoppée pour

controler I'énergie entrante durant I'alimentation.

Les produits gazeux sont envoyés dans une chambre de postcombustion a double

paroi refroidie a 1'eau, garnie de réfractaires. Les fumées sont refroidies dans un échangeur de

chaleur puis par une trempe pour les saturer en eau avant d'entrer dans une tour de lavage

suivie d'un électrofiltre ; elles sont réchauffées dans 1'échangeur de chaleur, traversent un

filtre THE et enfin pénétrent dans un systéme de piégeage des oxydes d'azote (DeNOx) avant

d'étre évacuées.
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Lorsque le bol du creuset est rempli (~ 1 m®), la vitesse de rotation est ralentie afin de
permettre la vidange par le trou de coulée central dans des conteneurs en acier inoxydable
refroidi. Aprés abaissement de la température, le verre obtenu est envoyé vers un centre de
stockage temporaire.

L'unité plasma décrite permettra de traiter 200 kg.h™' de déchets combustibles ou
300 kg.h™ d'incombustibles. La production annuelle de déchets radioactifs de faible activité

est en Suisse de 1'ordre de 200 tonnes.

Composition Quantité traitée (t)
Déchets mixtes (plastiques, PVC, ....) 90
Déchets putréfiables 2
Déchets combustibles FHluiles et solvants L2
Filtres de ventilation 2,3
Débris, boues 44,5
Résines échangeuses d'ions 10
Déchets incombustibles 50
Total 200

Tableau [-4 : Composition moyenne des déchets traités a SWILAG
On ne dispose d'aucune information que ce soit concernant le matériau de 1'électrode
de retour dans le creuset et sa durée de vie ou que ce soit concernant les propriétés du
matériau coulé. La date de nucléarisation de l'installation, plusieurs fois repoussée, reste

¢galement inconnue.

| -4-6-EnFrance

[-4-6-1-Surlesite de Cadarache

Dans le cadre du projet AICHA (Atelier d'Inertage et de Conditionnement a HAute
température), CEA/.../DED expérimente une chaine de traitement de déchets TFA en grande
partie incombustibles (terres contaminées, bétons, déchets des petits producteurs) utilisant le
procédé PLASMARC de RETECH. L'installation est fondée sur un four centrifuge PCF-2, de
70 cm de diameétre, équipé d'une torche a plasma transféré de 150 kW, suivi d'une chambre
de post-combustion et d'un traitement de fumées. Les travaux portent sur I'évaluation des
performances, sur l'augmentation de la durée de vie des électrodes et du creuset, sur le
traitement des fumées et sur la nucléarisation de l'installation. Des essais visant a tester

'emploi d'une torche a arc soufflé¢ de 300 kW sont également menés.
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[-4-6-2-Surlesite de Marcoule

I1-4-6-2-1-Leprocédeé IRIS

1-4-6-2-1-1Préambule

L'incinérateur pilote IRIS (Installation de Recherche pour I'Incinération de Solides) du
CEA Marcoule a été congu pour les déchets technologiques (cellulose, caoutchouc, matiéres
plastiques) chargés en ¢éléments émetteurs alpha.

L'incinération est précédée d'un prétraitement des déchets : suppression des éléments
métalliques, tri, broyage.

Son principe /MONCOUYOUX J.P. et al., 1995/ est basé sur une incinération en deux
étapes comprenant successivement une pyrolyse des déchets a 550 °C en présence d'air en
quantité sous - steechiométrique et une calcination du brai obtenu vers 900 °C en présence
d'air suroxygéné. Les deux unités sont des fours tubulaires tournants métalliques.

Les gaz générés a la pyrolyse et a la calcination sont envoyés vers une chambre de
postcombustion chauffée a 1 100 °C par des résistances puits et garnie de briques réfractaires.
Le traitement des gaz issus de cette étape comprend un refroidisseur - dilueur, un
¢lectrofiltre, un filtre a trés haute efficacité (THE), et une colonne de lavage.

L'incinération en deux étapes est caractérisée par les spécificités suivantes :

v’ alimentation continue (réguliére, homogéne),

<

cendres homogenes, faiblement chlorées et dont la faible teneur en carbone les rend
propres a la récupération du plutonium,

fours de dimensions réduites si on les compare a une chambre d'incinération directe,
souplesse de d'exploitation,

maitrise des températures,

conception modulaire qui facilite la nucléarisation,

SN NN

déchloruration des déchets a basse température permettant d'utiliser des réacteurs
métalliques dans lesquels on maitrise la corrosion,
v’ trés faible entrainement (< 1%) des poussiéres d’oxydes hors du pyrolyseur et du
calcinateur.
Le passage de déchets broyés a des cendres par le fait de l'incinération permet
d'atteindre un facteur de réduction volumique d'environ 40. La vitrification de ces cendres,
avec un ajout initial de matrice verriere permet d'accroitre ce facteur de réduction volumique

a environ 200.
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L'installation pilote (en inactif) a été testée durant plus de 5 400 heures permettant
ainsi le traitement d'environ 20 tonnes de déchets simulés.

Ce procédé fonctionne en actif depuis plusieurs années au centre de VALDUC de la
Direction des Applications Militaires du CEA /JJOUAN A. et al, 1995/ et/ CHATEAUVIEUX
H., 1998/.

1-4-6-2-1-2.Lapostcombustion plasma
Une ¢étude menée par /TAUPIAC J.P., 1993/ et /GIROLD C., 1997/ a permis de

mettre au point un réacteur de postcombustion utilisant une torche a plasma d'arc soufflé
fonctionnant sous oxygeéne. Ce réacteur devrait prendre place en lieu de la chambre de

postcombustion d'IRIS.

Ce nouveau réacteur est caractéris€¢ par un traitement original des gaz de pyrolyse et
de calcination. Ces derniers sont injectés en périphérie du panache plasma et sont portés a
Lrjua i environ 5000 K dans un

milieu trés oxydant et durant

f;i'?‘v—r—_ =."= quelques secondes. Cette
pectn g : - e étude a abouti a la
— il - conception d'un réacteur
, | - e ;‘_ tubulaire d'environ 3 litres,
-:l S = dépourvu de réfractaires,
e
- d'inertie thermique faible et
1 - dont la température de paroi

est controlée

Figure [-14 : Le procédé IRIS intégrant une postcombustion /g ARTHELEMY. B. et al

plasma
2001/.

I-4-6-2-2-Leprocédée SHIVA
Depuis 1990, le CEA/.../SCDV ¢étudie la faisabilit¢ de réaliser l'incinération, la
vitrification de déchets radioactifs ainsi que la combustion des gaz issus de la dégradation du
déchet dans un seul et méme réacteur constitué¢ en double paroi métallique refroidie a l'eau.
Le procédé doit pouvoir traiter des déchets MAVL, c'est-a-dire tels que des résines

échangeuses d'ions ou des enrobés bitumineux. L'activité¢ peut étre de l'ordre de quelques

GBq.g" soit quelques dizaines de curies par fit de déchets : l'activité conditionnée doit ainsi
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pouvoir atteindre environ un millier de curies par jour dans une installation compacte. On

peut rapporter cet objectif a celui de l'installation Suisse de Zwilag qui n'a a conditionner que

~ 1000 curies par an dans un four de plus de 2 m de diamétre !

Le réacteur développé au CEA/.../SCDV repose sur la technologie des plasmas
thermiques et a subi plusieurs modifications pour arriver a l'installation actuelle. Ce four de
combustion/vitrification utilise un plasma d'oxygéne transféré entre deux ¢électrodes
métalliques aériennes. Le concept de réacteur a parois froides permet d'éviter 1'utilisation de
briques réfractaires pouvant, apres traitement de déchets radioactifs, étre contaminées et donc
devenir des déchets secondaires ne pouvant &tre traités que par cimentation ou stockage. Ce
mode de fonctionnement génere, dans le creuset de fusion, un autocreuset faisant l'interface
entre la paroi froide et le verre fondu. Cet autocreuset est constitué d'une fine épaisseur de
fritte de verre non fondue mais agglomérée recouvrant toutes les parois du creuset.

L'objectif poursuivi est de traiter des déchets variés (cf. I - 2 - 3 - ) en une seule
opération qui combine réduction de volume (combustion) et confinement dans une matrice
minérale des cendres produites (vitrification) avec éventuellement ajout d'une matrice
verricre.

Les premiers travaux /TAUPIAC J.P., 1993/ ont montré la faisabilité de l'incinération
de déchets radioactifs en plasma d'arc et ont débouché sur la conception du premier réacteur a
plasma d'arc transféré entre une cathode aérienne et une anode noyée dans le bain de verre en
fusion (cf. Figure [-15-®). Cette premicre configuration était destinée a vérifier et a valider
des points clés de la faisabilité d'un plasma d'oxygene couplé a l'utilisation de parois froides
(dépourvues de réfractaires). Le pilote développé était dévolu a la recherche et a subi de
profondes modifications pour pallier certains de ses défauts.

Les points forts a retenir sont la faisabilité technologique de génération d'un plasma
d'oxygene dans un réacteur a double paroi refroidie a l'eau sous pression. Les premiéres
applications au traitement de déchets en surface d'un bain de verre sont trés positives.

Par contre, les points faibles, connus lors de la conception de ce premier four, sont :

v nécessité d'une contre-électrode collectrice du courant noyée dans le bain de verre. En
graphite, elle présente l'inconvénient de modifier fortement 1'état d'oxydation du verre ; en
molybdéne, elle se consomme rapidement et devient source de pollution du verre.

v impossibilité d'amorcer le plasma sur un bain de verre solidifié (isolant électrique) donc
de redémarrer un essai suite a une coupure volontaire de la source électrique, ou a un

soufflage de I'arc dii a un allongement trop important par exemple.
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v maitrise difficile du chauffage du bain de verre du fait, entre autres causes, de la
circulation de la totalité du courant électrique au travers du verre liquide. L'intensité de ce
courant devant étre suffisamment élevée pour '"rigidifier" l'arc et le stabiliser,
I'échauffement local est trés important, d'ou une volatilisation de certains éléments du
verre.

v’ détérioration du creuset métallique a proximité du bain de verre par accrochage de l'arc
sur les parois au potentiel anode.

De nouveaux travaux /MEGY S., 1994/ et /GIROLD C., 1997/ ont abouti a un
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nouveau concept de four plus performant.

Dans cette configuration, une seconde ¢lectrode collectrice du courant prend la forme
d'une torche ; elle est portée au potentiel anode (cf. Figure 1-15-@). L'arc électrique est
initialement établi entre les deux électrodes, puis dés que le verre devient suffisamment
conducteur, il est transféré dans le bain. Cette technologie est appelée dispositif a Torches
Jumelées Bipolaires (TJB) ; elle a été éprouvée au Laboratoire de Chimie des Plasmas (LCP)
de I'Université de Limoges puis sur l'installation BEMBIN (Banc d'Essais Modulaire pour les
Etudes de Base en INcinération) au CEA.

Four a ¢électrode axiale BEMBIN SHIVA

Figure I-15 : Les différentes évolutions du four a plasma
Ce dispositif permet de résoudre une partie des problémes cités précédemment tout en
créant une zone plasma plus étendue ; a ce sujet rappelons qu'une difficulté de la mise en
ceuvre des plasmas d'arc réside dans la faible taille de la région chaude et réactive. Au
démarrage, on cherche a transférer 'arc ¢électrique dans le verre afin de chauffer la matrice
par effet "Joule", mais ceci engendre une surchauffe locale importante identique a la

technologie a plasma d'arc transféré simple. Ensuite, les torches sont remontées pour ne
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conserver que l'action du plasma dans la phase gazeuse au-dessus de la surface du verre : le

fonctionnement s'apparente plus a un mode soufflé.

Dans ce dernier cas, la fusion compléte d'un bain de verre est fortement dépendante
du diamétre du creuset refroidi et I'augmentation de la puissance plasma devient rapidement
insuffisante pour fondre de maniére homogene le contenu d'un creuset rempli de verre sur
une grande hauteur (> 15 cm).

Dans ce sens et afin de dissocier la fonction combustion plasma de la fonction fusion
et affinage du verre, un dispositif de chauffage du verre par induction directe par le fond du
creuset a été associé au chauffage plasma. Il s'agit de la derniére évolution de l'installation
(cf. Figure I-15-®) nommée SHIVA (Systéme Hybride d'Incinération Vitrification
Avancee).

L'association de ces deux technologies de chauffage doit permettre d'atteindre les
objectifs suivants :

v' dissocier les fonctions de combustion et vitrification au sein du méme réacteur. C'est a
dire utiliser 'atmosphere plasma chaude et oxydante pour réaliser la combustion du déchet
ainsi que l'oxydation des minéraux sans chercher a l'utiliser pour fondre le verre, cette
derniére fonction étant dévolue au chauffage par induction.

v’ obtenir une plus grande homogénéité thermique du verre, cela passe dans le cas de la
technologie installée par un besoin d'élévation de la température de surface, favorisant la
combustion des charges a traiter.

v’ agir sur les réactions chimiques entre les déchets en cours de combustion et le verre
fondu.

v' apporter de la souplesse de fonctionnement au procédé en ayant la possibilité de recycler
les poussieres issues de l'épuration des fumées en phase de vitrification seule (plasma
arrété) ou dans une région ¢éloignée du plasma.

v’ démarrer le creuset froid au moyen des torches a plasma sans moyen annexe, quelque soit

I'état du verre dans le creuset et son niveau de remplissage.

| -5- Lamodéisation au service du développement de procédés

| -5-1-Préambule
A ce jour, un grand nombre d'essais de combustion — vitrification de déchets a été

réalisé. Ils ont permis de vérifier la faisabilité¢ de l'incinération de déchets radioactifs simulés

(comme des résines échangeuses d'ions, des enrobés bitumineux, des déchets technologiques
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ou encore des boues liquides, ...) sans se placer dans des conditions optimales de
fonctionnement du pilote (temps de séjour des déchets dans la zone plasma et en surface du
bain de verre, distribution de 1'oxygene dans le four, répartition des températures en différents
points de l'installation).

Apres chaque essai, le verre obtenu ainsi que les poussieres retrouvées dans les
différentes parties de l'installation sont analysés. Les conclusions que 1'on peut tirer se font
sur une échelle macroscopique. Les résultats des différents essais permettent soit de valider la
faisabilité¢ du traitement du déchet étudié lors de cet essai soit de conclure que le pilote n'est
pas bien adapté, en I'état, au traitement de tel déchet. Dans ce dernier cas, on se doit de
proposer une solution alternative ou de faire évoluer I'installation afin de traiter
spécifiquement certains déchets. Cependant, les modifications a apporter au procédé sont
déterminées de maniére empirique sans pouvoir se raccrocher a des données physiques. De
plus, on se rend compte parfois que certains essais ne sont pas forcément utiles et pourraient
étre ¢évités si les différents processus ayant cours dans le réacteur étaient mieux connus et
geres.

La solution pour éviter de mettre en ceuvre des essais parfois coliteux est de définir au
mieux ce qui se passe dans le four. Une des maniéres d'aboutir a cette connaissance est de
mettre en place une modélisation globale du procédé en étudiant a la fois la thermique mais
aussi l'hydraulique des écoulements régnant dans l'enceinte du four ainsi que les réactions
chimiques prenant place dans le réacteur durant la combustion.

Ainsi la modélisation compléte du four doit permettre d'affiner l'interprétation des
essais ayant déja eu lieu mais aussi de mener de manicre plus synthétique de nouveaux essais
de combustion/vitrification plasma.

Une fois validée, la simulation du four SHIVA débouchera sur la caractérisation
compléte du pilote qui aboutira a son développement par 'optimisation globale de tous les
parametres mis en jeu.

L'objectif de ce travail de modélisation est d'obtenir une prédiction fiable du
chauffage d'un bain de verre par un plasma d'arc transféré entre deux Torches Jumelées
Bipolaires (TJB).

Le four étudié¢ est constitué¢ d'une zone dans laquelle éclate un plasma d'oxygeéne
aérien entre deux ¢électrodes métalliques en surface d'une fritte de verre non fondue puis d'un
bain de verre. La chaleur dégagée par le plasma permet dans un premier temps de fondre la
matrice par convection et par rayonnement et dans un deuxiéme temps de briler les déchets a

traiter.
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Dés que le verre devient suffisamment liquide, I'arc électrique est transféré dans le
milieu en fusion, c'est ce que 1'on appelle le chauffage par effet Joule ou chauffage ohmique.
La présence de parois froides génere la formation d'un autocreuset plus ou moins épais
suivant les conditions opératoires.

La modélisation totale du pilote SHIVA est engagée afin de définir des champs de
température en différents points du four, des champs de vitesses de déplacement de la matiere
ou encore de définir des boucles de recirculation dans l'objectif de déterminer les meilleures
techniques d'injection des déchets dans le four. Ainsi, nous serons a méme d'optimiser les
paramétres de fonctionnement de l'installation vis-a-vis d'une configuration spécifique ou
d'un nouveau type de déchets a traiter.

Les résultats de modélisation sont également destinés a l'aide a la conception des

évolutions futures du réacteur au fin d'une mise a I'échelle industrielle.
| -5-2- Quel logiciél choisir ?

I-5-2-1- FEtude bibliographique

Depuis quelques années, avec le développement des outils informatiques, la puissance
nécessaire a la modélisation tridimensionnelle n'est plus un obstacle, et on assiste a la
naissance de codes de calculs commerciaux destinés a résoudre les équations de la thermique
et de I'hydraulique dans les écoulements.

Une étude bibliographique sur les développements de différents codes de calculs et
leur utilisation pour la simulation de procédés industriels est présentée dans la suite. Elle
nous permettra de déterminer le logiciel le plus pertinent pour la modélisation de notre

installation.

I1-5-2-1-1-Modélisation de l'arc électrique en 3D

/KADDANI A. et al, 1995/ étudient, en régime transitoire, la colonne d'un arc
¢lectrique dans un jet d'argon situé entre deux électrodes planes, a la pression atmosphérique.
Is considérent un arc de 10 mm de long, sous un courant de 200 ou 300 A. Le code de calcul
utilisé est soit le code Mélodie développé par EDF/LNH, soit un code de recherche 3D
OMEGA. Les propriétés physiques des gaz sont celles déterminées par /DEVOTO R.S.,
1973/. Les isothermes et isovitesses obtenues sont comparées entre elles, ainsi qu'a des
résultats expérimentaux. Les auteurs montrent que la distribution de densité de courant au

voisinage de la cathode est un paramétre clé pour la stabilité de I'arc. Lorsque la densité
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maximale de courant dépasse une certaine valeur pour un profil de densité donné, l'arc peut
devenir instable. L'utilisation d'un code tridimensionnel permet de déterminer les instabilités
de l'arc qu'on ne peut pas observer en 2D, ou la symétrie les empéche de se développer.
Néanmoins, les champs moyens de 1'écoulement calculés en 2D ou en 3D sont comparables,
notamment dans le coeur de I'arc. Cette modélisation de la colonne d'arc est une base pour la
modélisation compléte des arcs €lectriques.

/GONZALES M., 1999/ a développé une modélisation numérique d'un arc électrique
¢clatant dans du SF¢ avec des géométries simples mais en traitant la turbulence et les
fluctuations par un mode¢le tridimensionnel permettant de mettre en évidence les plus grosses
structures de la turbulence. Le code de calcul utilisé lors de cette thése est ESTET 3.3,
développé par EDF, dans lequel /GONZALES M., 1999/ a intégré un modéle de turbulence,
de type Large Eddy Simulation, et implémenté I'électromagnétisme (potentiel électrique,
densité de courant, potentiel vecteur, champ magnétique, force de Laplace et effet Joule)
permettant de simuler des arc ¢€lectriques en 3D. La notion de potentiel vecteur introduite
dans ESTET lors de cette étude permet de traiter les forces électromagnétiques en 3D ce que
ne permet pas le théoréme d'Ampére, utilis¢é pour traiter des configurations 2D
axisymétriques. Les résultats de simulation faisant intervenir le potentiel vecteur sont
comparés a des valeurs expérimentales et 1'on observe une bonne adéquation entre les deux
méthodes.

/RAVARY B., 1999/ a, quant a lui, modélisé la zone plasma en étudiant les forces
¢lectromagnétiques mises en jeu lors de la génération d'un plasma d'arc triphasé éclatant entre
trois ¢lectrodes en courant alternatif. L'auteur a mis au point un mod¢le analytique des forces
¢lectromagnétiques qu'il a ensuite intégré, sous la forme, d'un terme source dans le code de

calcul FLUENT 5.0. L'arc étudié est instationnaire et tourne avec la fréquence du courant.
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Le modéle analytique développé permet d'évaluer
les forces de Laplace dans un systeme d'arc
triphasé, dans une géométrie simplifiée a partir de
la formule de Biot et Savart. Le calcul en fonction
du temps de ces forces s'exercant sur les points
d'un arc, dues au reste du circuit proche
(€lectrodes et deux autres arcs), est réalisé ; les

principales hypothéses sont les déplacements des

arcs limités et l'assimilation des arcs a des
Figure I-16 : Eclatement d'un arc conducteurs solides. La force est en moyenne
¢lectrique triphasé entre 3 électrodes ) L
centrifuge et dirigée vers le bas du four, elle
dépend du point de I'arc considéré et du temps. Elle a une période égale a une demi-période
du courant. La périodicit¢ provenant du courant affecte la zone limitée des arcs et a
principalement des effets tridimensionnels, qui par ailleurs sont négligés. Les résultats de ce
type de simulation ont été comparés qualitativement aux déformations des arcs visibles sur
des films obtenus avec une caméra rapide et sont en accord avec l'expérimentation
/FULCHERI L. et al, 1995/.

Ici le traitement original de 1'arc €lectrique entré en tant que terme source dans le code
de calcul FLUENT 5.0 parait étre bien adapté a cette configuration d'arcs triphasés en courant
alternatif. Cependant le fait de ne traiter qu'une électrode et de faire abstraction des autres ne
permet pas de définir la forme de 1'arc comme on le recherche dans notre étude.

/BAUDRY C. et al, 2003/ étudient par une simulation 3D le comportement de I'arc
électrique a l'intérieur de la tuyére d'une torche a plasma d'arc soufflé. Cette étude s'intégre
dans la simulation globale d'un procédé de projection plasma. La modélisation est réalisée
avec le code de calcul ESTET 3.4. Le but de la simulation est de mieux maitriser la
reproductibilité des propriétés du dépot en caractérisant l'arc électrique. Les premiers
résultats de modélisation montrent le comportement erratique de l'arc électrique dans la
torche. Cependant, la température du gaz, la tension de l'arc et la fréquence de claquage
semblent trop élevées par rapport aux valeurs expérimentales. Un travail sur une définition de

conditions aux limites mieux appropriées est nécessaire afin de recaler le mode¢le.

I-5-2-1-2- Modélisation de procédeés
/GATT J.M., et al., 1993/ a étudié la modélisation d'un four centrifuge supportant un

plasma d'arc horizontal dans le but de fondre des oxydes hautement réfractaires. Cette
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modélisation est intégrée dans le programme de prédiction des accidents graves de réacteurs
nucléaires et plus particulierement sur le comportement du résidu (corium) provenant de la
fusion du cceur du réacteur. La modélisation du procédé développé par le CEA (VULCANO)
s'est déroulée en deux étapes : une modélisation de l'arc électrique par le code Mélodie (EDF)
et une modélisation du four par le code Castem 2000. Les calculs sont effectués en 2D avec
un maillage reposant sur la méthode des éléments finis. Les conditions aux limites choisies
correspondent aux mesures de pertes thermiques effectuées sur le pilote. La modélisation de
l'arc électrique montre que l'écoulement est régi par deux jets en opposition. De plus la forte
constriction de l'arc cathodique entraine un maximum de dissipation radiative dans la région
cathodique. La pénétration de l'azote dans la colonne d'arc est ralentie par la recirculation des
gaz au niveau des électrodes ce qui limite la tension d'arc. Simultanément le fonctionnement
du four est simulé par le code Castem 2000. Les résultats de calcul sont comparés avec les
pertes thermiques dues au refroidissement des électrodes. /GATT J.M., et al., 1993/ note que
les résultats sont similaires a la fin du calcul, par contre au départ, les résultats de simulation
ne donnent pas de valeurs satisfaisantes. En conclusion, les résultats de simulation de l'arc
¢lectrique sont conformes aux valeurs expérimentales, cependant les calculs sont tres longs,
/GATT J.M,, et al., 1993/ propose donc un modele simplifié¢ qui ne tient pas compte de 1'arc
plasma pour la simulation du fonctionnement du four. Les résultats ainsi obtenus sont en
accord avec les expériences menées sur le procédé VULCANO.

/CHOUDHARY M.K., 1997/ a développé un modele 3D afin d'étudier les échanges
de matiéres et les transferts thermiques dans un four ¢€lectrique industriel de fusion de verre.
La puissance ¢électrique du four est de 4,6 MW. Le but de cette étude est de déterminer et de
corriger les conditions de débit et de température dans le four qui rendent le verre de
mauvaise qualité en déterminant I'échauffement par effet Joule, le débit de verre, et la
distribution de température. Le modéle développé repose sur les équations de conservation du
potentiel électrique et de la quantité de mouvement. Le verre est chauffé par effet Joule
puisque le four est constitué¢ de six groupes d'électrodes plongeant dans le verre en fusion et
permettant le transfert du courant. Les équations sont résolues en utilisant une méthode
numérique basée sur les différences finies. Les résultats de simulation obtenus par ce code de
calcul semblent étre en accord avec les observations effectuées sur le four industriel bien que
l'auteur précise que le modele n'est pas encore suffisamment performant pour obtenir une
prédiction fiable de la fusion du verre dans ce type d'installation.

/DUSSOUBS B., 1998/ s'est attaché a modéliser un procédé de projection plasma de
poudre a l'aide du code de calcul ESTET 3.2, développé par EDF. L'auteur a séparé son
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travail en deux grands thémes que sont I'écoulement plasma et le traitement des particules.
Dans le cadre de cette étude, le procéd¢ utilise une torche a plasma d'arc souftlé, un injecteur
de poudre placé en périphérie du jet de plasma et une cible sur laquelle la poudre doit se
déposer. L'auteur a effectué¢ plusieurs simulations en faisant varier l'injecteur (géométrie,
position, débit du gaz vecteur), l'atmosphére du gaz environnant (influence du gaz
plasmagéne, du gaz gainant le plasma). Chaque étape de la modélisation a été confrontée a
des résultats expérimentaux obtenus en laboratoire. Pour mener a bien toutes ces simulations,
certaines modifications ont di étre apportées au code de calcul standard comme l'introduction
de profils de vitesse et de température du gaz aux entrées du domaine de calcul, une
détermination rigoureuse des propriétés thermodynamiques et de transport des mélanges
gazeux, l'intégration des termes de chauffage des particules dans le module lagrangien et une
correction des coefficients de transfert plasma-particules. Lors de cette étude, le module
lagrangien d'ESTET 3.2 a été éprouvé et les résultats obtenus ont permis de mettre en
¢vidence certains problémes liés a I'injecteur de particules. C'est ainsi qu'un nouvel injecteur
de forme courbe a été congu et son utilisation permet d'obtenir une meilleure distribution des
particules dans le panache de plasma et donc un meilleur rendu sur la cible.

/DOUCE A., 1999/ a développé une partic du code de calcul 3D, ESTET 3.2,
appliqué a la modélisation du chauffage d'un bain métallique par un plasma d'arc transféré.
La simulation du four de fusion a été réalisée en deux parties distinctes : le domaine plasma
pour I'écoulement gazeux et le domaine bain relatif a 1'étude de la fusion du métal. Ensuite,
les deux domaines de calculs sont couplés par les conditions aux limites imposées sur les
parois du bain dans les deux domaines. Cela revient a dire que les simulations des deux
domaines sont menées en parall¢le, jusqu'a atteindre un état "stationnaire", et que les résultats
de champ de température, de vitesse et la répartition du potentiel électrique obtenus sur la
paroi "métal" du domaine plasma deviennent une condition a la limite sur la paroi "métal" du
domaine bain. Cette technique de couplage des deux domaines de calculs est dite de type
"itérative". /DOUCE A., 1999/ s'est basé¢ sur le code de calcul ESTET implémenté de
I'électromagnétisme (en relation avec /GONZALES M., 1999/) et a développé, pour le
domaine plasma, un module de transfert de chaleur par rayonnement dans les milieux semi
transparents. Ainsi un module de rayonnement déja existant dans le code ESTET standard a
été remplacé par un module plus général permettant de restituer toute 1'énergie rayonnée par
l'arc sur les parois de la chambre de chauffage avec une bonne précision. Les résultats de
simulation des écoulements semblent satisfaisants a la fois dans le domaine plasma et dans le

bain métallique. Les simulations menées dans le bain métallique montrent que la
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configuration du four choisi conduit a une stratification thermique importante et rend difficile
la fusion complete du métal. Ces calculs semblent réalistes car les expériences menées sur le
four expérimental ont montré qu'il est souvent difficile de maintenir le bain métallique
liquide.

/FRETON P., 2002/ a étudi¢ une torche de découpe de métaux par plasma thermique
sous oxygene. La torche est commercialisée par Air Liquide, elle fonctionne a basse intensité
en créant un dard plasma trés fin (de I'ordre de 1 mm). Le but de la modélisation dans cette
¢tude est de caractériser le plasma d'oxygene qui est créé. La modélisation du procédé a été
entreprise avec le code de calcul FLUENT intégrant plusieurs modifications apportées par
/GONZALEZ J.J., 1992/. Ainsi plusieurs modules spécifiques ont été introduits comme la
résolution du potentiel vecteur pour tenir compte de 1'¢lectromagnétisme en 3D (méthode
décrite par /GONZALES M., 1999/) ou encore un module de traitement du rayonnement. Le
code, ainsi modifié est validé sur un cas d'arc libre. Ces simulations en 2D ont été
confrontées a des résultats expérimentaux obtenus par spectroscopie d'émission ; la
modélisation 2D est validée puisque l'auteur obtient des résultats cohérents entre
'expérimentation et la simulation. Ensuite, une approche 3D de la modélisation a été
effectuée afin de simuler 1'ensemble du procédé de découpe par un plasma d'arc transféré
entre une ¢lectrode (cathode) et une téle d'acier, méthode ne présentant plus de plan de
symétrie particulier. La simulation 3D a également été validée sur un arc libre. La simulation
globale en 3D a ensuite été confrontée a la simulation en 2D et selon /FRETON P., 2002/, la
caractérisation du plasma en surface de la tole d'acier est meilleure en utilisant le code 2D
alors que 1'étude de la saignée réalisée lors de la découpe plasma est mieux définie par le
code 3D.

/DEME 1., 2002/ a étudié la production de noir de carbone dans un réacteur supportant
un plasma d'arc transféré entre 3 électrodes. La modélisation a été menée avec le code de
calcul FLUENT 5.0 modifi¢ par /RAVARY B., 1999/. De plus, des modifications ont été
apportées au pilote en particulier sur la position de l'injection du gaz plasmagene et sur sa
géométrie, parfaitement cylindrique intégrant en partie haute du four un cone évitant ainsi
aux particules de noir de carbone de recirculer dans la zone plasma. L'auteur s'est penché sur
les propriétés radiatives d'un milieu diphasique constitué¢ d'un plasma et de particules de noir
de carbone. Il considére que seules les particules de carbone rayonnent et qu'elles sont
définies par le domaine de diffusion de Rayleigh. En conclusion, lors de la modélisation, le
milieu est considéré comme purement absorbant et le rayonnement est pris en compte par

FLUENT via un coefficient d'absorption sans adaptation particuliére du code de calcul. Dans
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cette étude, la modélisation de la formation de noir de carbone est simplifiée puisque seuls
deux gaz sont considérés : 1'azote et le méthane. Ces deux composés étant considérés comme
deux espeéces non réactives, la cinétique de craquage du méthane, puis la formation des
particules de carbones ne sont pas modélisées. Les résultats de simulation sont confrontés a
des valeurs expérimentales et selon l'auteur, aprés un ajustement de certains parametres
(conductivité thermique des parois verticales et horizontales), les transferts de chaleur et le
champ de température dans le réacteur sont assez bien décrits quelque soit le mode de
fonctionnement (avec ou sans injection d'hydrocarbure). La fin de 1'é¢tude a porté sur une

tentative de dimensionnement d'une unité industrielle a partir des données de simulation.

I1-5-2-1-3- Conclusions sur l'étude bibliographie
Cette étude bibliographique montre qu'il existe bien deux principaux codes de calculs
commerciaux performants (ESTET standard, FLUENT) mais aussi des codes développés
localement afin de répondre des besoins précis. Cependant, on remarque également que les
codes commerciaux ne peuvent pas €tre utilisés en version standard pour modéliser de
maniére globale des unités de production ou des réacteurs expérimentaux.
Chaque étude particuliere nécessite un développement spécifique de I'outil de calcul

afin d'obtenir des résultats en accord avec les résultats expérimentaux.

1-5-2-2-Lecode de calcul retenu pour notre étude

Dans notre cas, nous avons choisi d'utiliser le code de calcul ESTET 3.41
accompagné du module effet Joule et du module arc électrique. Ce logiciel, développé par
EDF /DELALONDRE C. et al, 1997/ est un code de simulation numérique d'écoulements,
turbulents ou laminaires, tridimensionnels, écrit en volumes finis. Le logiciel permet la
simulation instationnaire, et peut ainsi étre utilisé pour atteindre un état quasi-stationnaire.

Ce code de calcul semble étre le plus adapté afin de répondre a nos études. En effet, il
permet de traiter des arcs électriques en 3D puisqu'il intégre dans ses solveurs, le module de
résolution des équations de I'électromagnétisme en 3D par le biais du potentiel vecteur.

Dans notre cas, le plasma est généré entre deux électrodes métalliques aériennes, il ne
présente aucun axe de symétrie, c'est pourquoi nous sommes contraints de réaliser nos

simulations en 3D.
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Les développements réalisés dans le cadre de 1'étude de fours de verrier ont permis
d'adapter le logiciel pour un traitement en continu des situations dans lesquelles on rencontre

des zones liquides et des zones solides.
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[l - DISPOSITIFSEXPERIMENTAUX ET METHODES

I -1-Lepilote

Le pilote SHIVA (Systéme Hybride d'Incinération Vitrification Avancée) présenté sur
la Figure II-1 est constitué d'un four supportant un dispositif plasma a Torches Jumelées
Bipolaires (TJB), d'un creuset contenant le bain de verre, d'un inducteur et d'un systéme de
traitement des gaz. Le réacteur ainsi que les torches sont refroidis a I'eau sous pression par
deux circuits totalement indépendants. L'installation est constituée des ensembles suivants :

v un systéme a induction intégrant des organes comme un générateur a haute tension et
haute fréquence permettant de fournir un courant a une fréquence d’environ 300 kHz
nécessaire a la fusion du verre,

v un four a plasma intégrant les deux torches aériennes fonctionnant sous oxygéne et
des parois métalliques refroidies,

v un systéme de filtration constitué d'un filtre expérimental suivi d'un filtre & manches
et d'une colonne de lavage,

v' enfin un systéme annexe de refroidissement de tous les composants de I'installation.
L’installation étant un pilote en cours de développement, elle est actuellement placée

en zone inactive, c’est-a-dire que 1’on ne traite que des déchets simulés.

[l -1-1- Lechauffage par induction

II-1-1-1-Legénérateur a haute fréquence
Le générateur Haute Fréquence (287 kHz) fournit une puissance maximale de
200 kW. Ce générateur est constitué d'un redresseur comprenant 10 ponts de thyristors,
refroidis par convection forcée d'air et par circulation d'eau sous pression.
Le parametre de régulation du générateur est la puissance délivrée. La tension et
I’intensité délivrées s’adaptent selon la consigne de puissance et I'impédance de la charge
(bain de verre). La puissance peut étre commandée en local sur le générateur ou a distance

devant le four.
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Figure II-1 : Synoptique d'ensemble de I'installation SHIVA
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II-1-1-2- Le coffret d'adaptation d'impédance

Il permet d’adapter la charge vue par le générateur HF pour un fonctionnement
optimum. En effet, I'impédance varie en fonction de la résistivité du verre dans le creuset
ainsi que de la configuration inducteur - charge. Dans le but de faire face a différents types de
verre, le coffret (CAI) est donc composé d'un ensemble de capacités refroidies a I'eau sous
pression, montées en élévateur capacitif. Ceci permet d'élever la tension entre la sortie du
générateur et les bornes de l'inducteur et permet également d'ajuster la fréquence et
I'impédance.

Le coefficient d'élévation a été fixé a 10 pour un fonctionnement nominal avec une

charge habituelle.

II-1-1-3-Laligne d'induction et l'inducteur

La ligne d'induction permet de passer la tension corrigée par le CAI a l'inducteur.
Cette ligne est dessinée spécifiquement pour amener le courant a haute fréquence vers
I'inducteur sans perturbation liée a la HF (concentration de lignes de champ en surface,
probléme d'ignition d'arcs électriques vers les parois métalliques, ...). Elle est constituée de
deux plaques de cuivre énergiquement refroidies et isolées par des feuilles de téflon. La ligne
est entiérement capotée par un caisson en aluminium qui assure un blindage
¢lectromagnétique et une isolation électrique pour les intervenants.

La liaison avec l'inducteur est obtenue par serrage d'une entretoise sur les méplats de
la ligne et de l'inducteur. Ce dernier, horizontal et plat, ayant une forme de spirale est
constitué de tubes de cuivre enroulés en "escargot" formant deux spires d'un diameétre

extérieur de 560 mm.

Il -1-2-Lesysteme plasma
Le systéme plasma est constitu¢é de deux ¢lectrodes métalliques aériennes, d'un

systéme d'amorcage de l'arc ¢lectrique (starter) et d'un générateur de courant continu.
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Figure II-2 : Photographie des torches jumelées bipolaires

I-1-2-1-Lacathode

Figure II-3 : Photographie de la
cathode associée a ses manchons

la torche.

Elle est composée d'une électrode de cuivre
de 12 mm de diamétre supportant a son extrémité
une pointe a 90° dopée par 2 % de ThO,. Cette
¢lectrode est gainée par un premier manchon en
cuivre refroidi a l'eau ; elle permet la circulation
d'argon autour de la cathode afin de diminuer son
érosion par oxydation. Un second manchon en inox,
également refroidi, sert a injecter un autre gaz tel

que l'oxygene a la périphérie du jet plasma issu de

II-1-2-2-L'anode

Figure 114 : Photographie de I'anode
associée a ses manchons

Chapitre II Partie expérimentale

Elle est constituée d'une électrode de cuivre
de 16 mm de diametre. Un premier manchon en
cuivre vient se positionner autour de I'électrode afin
de lui assurer un gainage de protection a l'argon
pour limiter son érosion, tandis qu'un second
manchon en inox permet la circulation d'un autre
gaz ou d'un mélange de gaz en périphérie du jet

plasma.
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II-1-2-3- Le systeme d'amorcage de l'arc
Le schéma du systéme d’amorgage de 1’arc est présenté sur la Figure I1-5.
Les manchons des deux ¢lectrodes sont connectés au travers d'un circuit comprenant :
un contacteur commandé a distance, une résistance ballast (~ 1 Q) refroidie par circulation
d'air et l'enroulement secondaire d'un transformateur également refroidi par circulation d'air.

Aux bornes de l'enroulement primaire du transformateur est connecté un générateur HF

(10000 V - 1,5 a 2 MHz).

G-> GENERATEUR D.C. ¢ Apres établissement de la tension a vide entre les

deux ¢lectrodes, les extrémités respectives de leurs

I
I , . .
manchons étant distantes d'environ 25 mm, le connecteur

[CONJACTEUR
K

2 K== est fermé. Deux étincelles sont alors créées entre

chaque électrode et son manchon, auxquelles viennent

immédiatement se substituer deux arcs. La zone d'espace

faiblement chargée se réduit considérablement, comme
illustré sur la Figure I1-5 et 'ouverture du contacteur K#
provoque le transfert de I'arc entre les deux ¢€lectrodes. Le

four est connecté a la terre, les électrodes étant portées

) . respectivement aux potentiels (+) et (-). Les manchons
Figure II-5 : Illustration de
l'amorgage de l'arc des ¢électrodes, isolés électriquement, se trouvent en

potentiel flottant.

II-1-2-4- Le générateur de courant continu

Le redresseur MERLIN GERIN est alimenté par un réseau 380 V et présente les
caractéristiques suivantes : fréquence : 50 kHz ; puissance : 170 kVA ; Uprimaire : 380 V
Usecondaire : 450 V. Le courant est redress¢ par un pont de Graétz refroidi par convection
forcée, et constitué par six thyristors. Trois résistances ballast (450 €2, 800 W) en série
permettent la commande du pont a vide.

L'intensité maximum disponible est de 300 A.

Une self, d'intensité nominale 300 A et d'inductance 12 mH, sert a la fois a réduire le
facteur d'ondulation du courant d'arc (rapport de 1'écart des valeurs minimales et maximales
du signal sur sa valeur moyenne), et a le stabiliser lors des rapides variations de charge dues

aux instabilités du plasma.
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[ -1-3-Lefour

Le réacteur se décompose en quatre parties distinctes : le four, le creuset, la voite et

['alimentation en déchets.

II-1-3-1- Les parois et la voiite

Le four est constitué d'un cylindre de 600 mm de diamétre et 250 mm de hauteur en
tole d'acier inoxydable de 6 mm d'épaisseur. Les parois supportent quatre piquages placés a
90° les uns des autres permettant 1'évacuation des gaz et le positionnement d'un hublot
d'observation de la colonne d'arc et de la surface du bain de verre. Deux des piquages sont
des réserves.

La voite se compose d’un tronc de cone en double paroi d'acier inoxydable
permettant le passage d'eau de refroidissement. Elle supporte les deux torches plasma, le
systéme d'injection des déchets, les capteurs de température et de pression et un hublot

d'observation de I'arc électrique et du verre en fusion.

Il-1-3-2-Lecreuset et la sole

Le creuset, en double paroi de tole d'acier inoxydable de 6 mm d'épaisseur, est
constitu¢ d'un cylindre de 600 mm de diametre et 200 mm de hauteur. Le creuset est
¢galement pourvu d'une vanne guillotine permettant la coulée du verre en fusion lors d'essai
en continu.

Il repose sur une sole minérale présentant une bonne conductivité thermique et
intégrant un réseau de tubes également en matiere minérale permettant la circulation d'eau de
refroidissement. La sole est donc, par le choix de ses matériaux de construction, quasiment

transparente aux champs électromagnétiques sans étre sectorisée.

Il -1-3-3-L'alimentation en déchets

Suivant le type de déchet traité, nous avons a disposition plusieurs systémes
d'injection.

Les déchets solides sont envoyés dans le four par l'intermédiaire d'un doseur
volumétrique a vis sans fin dont le débit d'injection est régulé par action sur la fréquence de
rotation du moteur associé a la vis.

Les déchets liquides sont introduits gravitairement ou par l'intermédiaire d'une pompe
dont le débit est régulé.

Les débits d’alimentation peuvent varier de 1 a 10 kg.h™.
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[l -1-4-Letraitement desfumées

Le traitement des gaz s'effectue en trois étapes distinctes : la dilution, la filtration et le

lavage des gaz.

II-1-4-1-Ladilution
Réalisée avec de 1'air a température ambiante, elle permet de refroidir brutalement les
gaz issus du four de combustion ; ils passent d'une température voisine de 500 a 200 °C (cette
température est a maitriser pour obtenir de bonnes conditions de filtration).
Le débit d'injection de l'air de dilution est directement fonction de la température des

gaz en aval. En régime permanent de fonctionnement, il est proche de 20 m*.h™.

II-1-4-2-Lafiltration

Le systéme de filtration comporte deux filtres : un filtre expérimental a lit granulaire
et un filtre a manches.

Le filtre a lit granulaire expérimental, étudié sur l'installation, se présente sous la
forme d’un réservoir de billes de verre millimétriques. La filtration s’effectue par passage des
fumées a épurer au travers de la masse de billes. La température des gaz dans ce filtre est
maintenue a 200°C grace a un calorifugeage et par chauffage par des résistances ¢€lectriques
si besoin. Le suivi de colmatage est assuré par la mesure de perte de charge dans le filtre. Le
soutirage des billes en partie basse du filtre couplé a 1’apport de nouvelles billes en partie
supérieure permet le décolmatage du filtre. Quant aux billes chargées de poussiére, elles sont
destinées a étre recyclées dans le four de combustion - vitrification en tant qu'ajout de verre.
Ce recyclage n’est pas encore opérationnel.

Les gaz issus de ce filtre sont ensuite envoyés vers un filtre & manches. Ce dernier est
constitué de 12 manches en téflon. Comme pour le filtre a billes, le suivi de la perte de charge
dans le filtre indique le taux de colmatage des manches ; dés la valeur seuil atteinte, le
décolmatage est effectué¢ par contre pression et les poussieres sont alors recueillies dans un
cendrier.

Ensuite les gaz sont acheminés vers la colonne de lavage.

IlI-1-4-3-Lacolonne de lavage

Cette colonne de 3,78 m de hauteur est concue en fibre de verre mélangée a de la

résine. Elle est remplie d'anneaux Raschig afin d'augmenter la surface d'échange entre les gaz

Chapitre II Partie expérimentale 27/10/03



66

et la solution de lavage. Elle fonctionne comme un éjecteur a jet liquide et assure une
dépression de 50 mm de colonne d'eau.

Les gaz sont alors lavés par pulvérisation d'eau sodée (3 g.L™), ce qui permet de
mettre en solution les acides présents sous forme gazeuse (HCI, H,;SOs, ...). Le pH est
maintenu a environ 7,5 durant l'essai. Le volume de la solution de lavage est de 100 L, et une
pompe centrifuge assure une pulvérisation de 2 m>.h™" dans la colonne.

A la fin de l'essai, le pH est vérifié et si besoin ajusté a 7,5, puis la solution est
envoyée a 'égout.

Les gaz sont ensuite dévésiculés par passage a travers un séparateur de gouttes puis

rejetés a l'atmosphere grace a un extracteur.

Il -1-5- Lesystéme de refroidissement

L'ensemble des organes de l'installation est refroidi par circulation d'eau sous pression
dans des circuits indépendants. Le systeme de refroidissement est constitué d'un réservoir mis
a la pression atmosphérique ; ce dernier alimente une pompe centrifuge qui assure une
pression de 5 bars dans les différents circuits de refroidissement. L'eau traverse ensuite un
échangeur a plaques permettant de refroidir I'eau de retour grace a la circulation a contre
courant d'eau industrielle (2 température ambiante) ou d'eau glacée (présentant une
température constante fixée a 17°C). L'eau de refroidissement de l'installation circule en
circuit fermé et sa température est mesurée en sortie de I'échangeur. Afin de réaliser les bilans
thermiques, les circuits d'eau sont tous équipés d'un thermocouple et d'un débitmetre sur la
sortie.

Les torches plasma bénéficient d'un systtme de refroidissement totalement
indépendant car elles nécessitent une pression d'eau beaucoup plus élevée. En effet, leur
constitution trés complexe engendre des pertes de charges importantes. Ce groupe de

refroidissement est similaire dans sa conception a celui précédemment décrit.

[l - 2- Description d'un essai de combustion/vitrification

Nous nous limiterons ici a la description d'un essai représentatif du fonctionnement
typique du réacteur SHIVA, ainsi qu'a la présentation des résultats obtenus en ce qui
concerne la combustion des déchets, le verre obtenu, et la comparaison qui peut étre faite

entre les valeurs expérimentales et les résultats de modélisation.
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Il -2-1-Préambule

L'essai présent¢ ici concerne 1'étude de l'incinération de résines échangeuses d'ions en
surface d'un bain de verre en fusion. Les résines étudi¢es sont représentatives de celles
rencontrées dans les circuits primaires de refroidissement du cceur des centrales nucléaires ou
dans les installations de traitement des eaux des piscines de stockage.

Le but de cet essai est d'évaluer la faisabilit¢ de la combustion des résines par le
plasma en maintenant le bain de verre en fusion grace a l'induction. Pour ce faire, on étudie le
comportement des résines lors de leur incinération (forme de combustion), le comportement
du groupement sulfonique contenu dans ce déchet (intégration dans le verre ou départ dans
les fumées), et on caractérise les différents dépdts rencontrés dans l'installation a l'issue de
l'essai.

Durant I’essai, tous les parameétres de fonctionnement de 1’installation sont enregistrés
(débit d’eau de refroidissement, température des différents circuits, tension et intensité de
I’arc, ...) afin de dresser des bilans thermiques rigoureux qui seront nécessaires a la

définition des conditions aux limites lors de la modélisation du procédé.

Il -2-2- Composition du verre utilisé
Pour cet essai, nous avons utilisé un verre de type boro-sodo-silicaté, correspondant a
un mélange homogéne de deux frittes de verre commerciales.

La composition massique de ce mélange de fritte de verre est présentée dans le

Tableau II-1.

Composition | SiO; B,0Os Na,O | ALO; | CaO | Fe;O3 | LiO /nO | ZrO,

en oxydes

% massique | 53,09 | 18,36 | 12,05 | 7,98 | 2,67 | 2,48 1,32 1,67 | 0,38

Tableau II-1 : Composition massique de la fritte de verre
La fritte de verre est colorée en marron par la présence d'oxydes de fer. Cette 1égere
coloration limite les pertes par rayonnement du verre vers les parois du creuset et facilite la
fonte du verre. Cela aboutit a améliorer le transfert des courants induits dans le verre.
La composition du verre définie ci-dessus correspond a un bon compromis, en 1'état
actuel de la technologie, pour la conduite des essais et pour un confinement spécifique de la

charge minérale (dont les radioéléments) contenus dans les résines échangeuses d'ions.
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Il - 2-3- Composition et mode d'injection du déchet

Le déchet traité lors de cet essai est constitué de résines échangeuses d'ions anionique
et cationique. Elles sont toutes deux formées d'un squelette carboné (de type polystyréne)
intégrant un groupement ammonium quaternaire (pour les résines anioniques) et un
groupement sulfonique (pour les résines cationiques). Leur pouvoir calorifique inférieur
(PCI) est voisin de 13 MJ kg™ (pour les résines humides).

Pour I'essai présenté ici, ces résines ont été saturées avec différents éléments
(cf. Tableau II-2 et Tableau II-3) simulant les radionucléides mais aussi les produits de
corrosion et permettant de tracer le devenir du déchet dans le four. On pourra ainsi mesurer la
teneur de ces ¢léments dans le verre et dans les poussicres retrouvées sur les parois du four
ou entrainées par les gaz dans les différents filtres.

Ces résines se présentent sous forme de billes millimétriques et sont injectées humides

(teneur en eau voisine de 50% massique) dans le four.

Eléments Co Cs Fe Ni B Li
Charge minérale 0,0404 0,0485 3,6438 8,5063 6,1580 7,1563
Tableau II-2 : Taux de charges minérales du déchet (g.kg" de résines humides a 50%)
FElements H,O C H S O N
Teneur en organique 50 34,5 35 35 7,0 1,5

Tableau II-3 : Composition élémentaire en composés organiques du déchets (en % massique)

Il -2-4-Initialisation des débits gazeux et positionnement des torches

Les électrodes sont placées en position de démarrage, c'est-a-dire qu'elles plongent
dans le four de 26,5 cm (mesure prise par rapport au repere de la volite) et forment un angle
d'environ 90°.

L'amorcage de 1'arc plasma se fait pour une tension a vide de ~ 300V et une consigne
d'intensité proche de 150 A. Les débits d'argon dans les manchons sont respectivement pour

l'anode et la cathode de 40 et de 30 NL.min™' en périphérie des torches.

Il - 2-5- Déroulement de ' essai
Cet essai d'incinération - vitrification s'est déroulé sur deux jours avec un redémarrage

sur verre figé. Les différents résultats sont regroupés et le déroulement de 1'essai est présenté

sur une seule journée.
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Le creuset est préalablement rempli avec 49 kg de mélange de fritte de verre, et la
trémie du doseur contient 9 kg de résines seches mélangées.

Tout d'abord, le plasma est démarré seul, I’intensité est rapidement portée a 230 A ; la
tension résultante est de 85 V soit une puissance électrique fournie de 19,55 kW. Cette
premicre phase a pour but de fondre une partie du verre. Au cours du démarrage de 1'essai,
l'intensité est souvent modifiée en tenant compte de la volatilisation d'éléments du verre. Dés
que l'ambiance se charge, on limite la puissance fournie au systeme en diminuant l'intensité
de l'arc.

Apres 1h30 de fonctionnement du plasma, un thermocouple est introduit dans le bain
de verre : la température est mesurée en deux endroits différents (cf. Figure 11-6) :

v t=240°C au fond du creuset (surface de la sole)

v t=315°C a5 cm au-dessus de la sole

anode Dichals cathade

g Thermocoupe |

Trafamani
dias gar

Figure I11-6 : Mesure instantanée de la température du verre

Le générateur HF est enclenché afin de fondre plus rapidement et surtout de manicre
plus homogene la totalité du verre contenu dans le creuset. Dés que les pertes thermiques
dans la ligne d'induction et dans l'inducteur diminuent de manicre significative, on peut
conclure a un couplage de I'induction dans le verre. On s’assure que la totalité du verre est
fondue par la vérification des pertes thermiques dans les différents circuits de
refroidissement, soit 3h39min aprés le démarrage. L'injection des résines débute avec un
débit de 3,90 kg.h™.

Ensuite, en fonction des analyses de gaz et de I’observation de l'ambiance dans le

four, les débits d'oxygéne sont ajustés, on passe 4 80 NL.min™" dans les deux manchons.
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Apres environ 8h00 de fonctionnement, l'essai est arrété pour vérifier I'état des
¢lectrodes que 1'on remplace. Dans le méme temps, le générateur est arrété afin de permettre
un refroidissement du verre durant environ 5 heures avant de redémarrer sur une matrice
solidifiée.

La procédure de redémarrage est la méme qu'au lancement de 1'essai et aprés 1h20,
durée correspondant a la phase d'amorcage, l'alimentation en déchet est remise en
fonctionnement.

Un relevé des analyses de gaz rejetés a la cheminée a été effectué apreés environ 18h00
d'essai et les résultats sont les suivants :

v' [NO] = 660 ppm,
v' [NO;] =904 ppm,
V' soit au total [NOx] = 1564 ppm.

Aprées incinération de 56,570 kg de résines, 1'alimentation en déchets est stoppée ainsi
que le plasma. La température du bain de verre est relevée a plusieurs niveaux
(cf. Figure 11-6) :

v' alasurface de la sole : t = 722°C,

v" 2 3cm au-dessus de la sole: t = 990°C,
v" a4 5cm au-dessus de la sole: t = 1120°C,
v' a4 7cm au-dessus de la sole: t = 1200°C,
v a9cm au-dessus de la sole: t = 1110°C.

Le bain de verre est agité par l'intermédiaire d'une canne d'alumine et le chauffage par
induction est maintenu durant 15 minutes environ pour améliorer I'homogénéité du verre, et
assurer une bonne intégration des ¢léments minéraux dans la matrice.

La durée de fonctionnement des torches est de 17h51min pour 9h10min d'injection.
56,570 kg de résines échangeuses d'ions humides ont été incinérées avec un débit moyen
d'injection de 5,32 kg.h™.

Le four est démonté et des échantillons de verre, de poussiéres et de la solution de
lavage sont prélevés et analysés au laboratoire afin de réaliser un bilan matiére le plus correct
possible.

Les Figure II-7 et Figure II-8 présentent 1’évolution des parametres ¢€lectriques de

I’arc plasma et du générateur d’induction.
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Figure II-7 : Paramétres électriques de l'arc
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Figure II-8 : Parametres ¢électriques du générateur d'induction
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Il -2-6-Bilansmatiéres

Il-2-6-1- Etude du verre

II-2-6-1-1- Analyse macroscopique

Le verre ¢élaboré est présenté sur la photographie de la Figure 1I-9. Pour ce type
d’essai de courte durée, le verre contenu dans le creuset n’est pas coulé mais recueilli sous la
forme d’un bloc dans le creuset. Ce bloc de verre pese 47,70 kg, il est circulaire (d'un
diamétre de 576 mm). L'épaisseur de I'autocreuset en paroi de la virole creuset est de 12 mm
alors que sur la sole, son épaisseur varie de 8 mm en périphérie a 4 mm au centre.

Le bloc de verre est d'aspect assez homogeéne en couleur et en texture ; on ne
distingue pas de stratifications, ni d'inclusions.

La Figure I1-9 montre I'autocreuset c'est-a-dire la fine couche de fritte de verre faisant
l'interface entre le verre en fusion et les parois froides du creuset. On observe ici les paillettes

de fritte de verre agglomérées mais non fondues caractéristiques de 1'autrocreuset.

Figure II-9 : Photographie d'une coupe verticale du bloc de verre présentant l'autocreuset

Des échantillons de verre ont été prélevés a différents endroits dans le creuset, comme
il est montré sur la Figure I1I-10. Ils sont ensuite analysés afin de déterminer la composition

chimique du verre obtenu et de vérifier I'homogénéité du verre.

surfacedu bain deverre
V3 V1

auto-creuset

Figure II-10 : Localisation des prises d'échantillons dans le creuset
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I1-2-6-1-2- Analyses physico-chimiques du verre
Afin de quantifier les ¢léments présents dans le verre, on a recours aux trois types

d'analyses suivantes.

v' la fluorescence X
Cette méthode est utilisée pour doser les éléments ayant une masse molaire supérieure
a celle du sodium soit 23 g.mol™". Le protocole opératoire consiste en une refusion a 1000°C
d'un échantillon de verre a analyser (2g) ; pour homogénéiser I’échantillon on ajoute 6g de
tétra-borate de lithium (transparent a la fluorescence X) dans une coupelle en platine. Une
fois refroidi, 1'échantillon est soumis a un faisceau d'électrons et on mesure le signal de

fluorescence X associé.

v 11ICP
Cette technique analytique nous permet de doser le potassium, le bore et le lithium :
un échantillon de 200 mg de verre broyé est mis en solution par attaque acide avec un
mélange d'acide nitrique et d'acide chlorhydrique chauffé par micro-ondes. Une fois la
solution refroidie, on ajoute de 1'acide fluorhydrique et on injecte I'échantillon dans le plasma.

Le signal obtenu, compar¢ a une table, permet d'obtenir la teneur des éléments désirés.

v' 1le LECO
Les analyses conduites sur cet appareil permettent de déterminer la concentration en
soufre et en carbone dans un échantillon de matic¢re solide ou liquide. L’appareillage est
adapté a des mesures dans un verre si sa température de transition est suffisamment faible.
L'échantillon de verre broyé¢ (100 mg), avec ajout de tungsténe favorisant 1'évaporation est
évaporé dans un four a induction portant 1'échantillon a une température voisine de 2000°C.
Le carbone et le soufre sont alors oxydés en CO, et SO; et ils sont dosés par chromatographie

en phase gazeuse.

Les résultats d'analyse sont présentés dans le Tableau II-4 : on constate un léger
appauvrissement de la matrice en certains ¢léments qui ont été volatilisés par surchauffe
locale du verre (SiO,, B,0s, Na,0) et un enrichissement en Li,O, NiO et Fe,O3. Ces ¢léments

correspondent aux charges minérales des résines intégrées dans le verre. En ce qui concerne
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le bore, 350 g sont introduits par le déchet et le verre €élaboré est cependant appauvri en cet
¢lément. Ce constat s'explique par une vaporisation importante du bore lors du démarrage de
la fusion de verre avec le plasma pour former des borates de sodium et de lithium.

Le soufre est un élément qui s'incorpore tres difficilement dans les matrices de verre
borosilicaté. En effet, le comportement du soufre a la vitrification est étroitement 1i¢ a I'état
redox dans lequel il se trouve. Le soufre peut exister sous 4 états d'oxydation (S™, S™, s°,
et S et seuls les états +VI et —II lui permettent d'étre chimiquement dissous dans les oxydes
fondus constituant le verre en fusion. Dans les états +IV et 0, le soufre est stabilisé sous
forme gazeuse. Il peut étre dissous physiquement dans le verre fondu (sans liaison chimique)
ou étre volatilisé.

En partant du principe qu'un gaz est plus difficilement retenu dans un verre en fusion
qu'une espece ionique (dont les interactions avec le mélange sont plus fortes), augmenter la
solubilité du soufre dans un verre d'oxydes consiste a se placer dans les conditions ou le
soufre se présente majoritairement sous la forme ionique, c'est-a-dire dans des conditions tres
oxydantes ou tres réductrices. Dans ce cas, il se dissout dans la matrice vitreuse soit sous
forme oxydée pour former des sulfates dissous, soit sous forme réduite pour former des
sulfures dissous. Ce principe a été vérifi¢ sur un verre borosilicaté par /SCHREIBER H.D. et
al, 1987/ qui obtiennent des courbes de solubilité du soufre dans un verre borosilicaté en
fonction de 1'état redox du verre. Selon /[LANGOWSKI M.H., 1996/, la solubilité maximale
du soufre dans les verres silicatés oxydés en fusion ne dépasse pas la teneur massique de 1%.
Cette tendance est vérifiée par les études menées par /PINET O. et al, 2000/ et /VINCENT
J.J. et al, 2000/ sur des verres ¢élaborés en milieu oxydant.

Cependant les analyses montrent que le soufre est présent en quantité non négligeable
dans le verre. Une étude par observation au microscope électronique d'un échantillon de verre
montre que le soufre dosé ici est combiné au nickel pour former du NiS dissout dans la
matrice mais non visible a 1'eeil sous forme d'inclusion. Lorsque le verre est liquide, le nickel
et le soufre cohabitent sans s'associer et dés que la température baisse, la différence de
solubilité des éléments entraine une précipitation de sulfure de nickel, comme le présente la

photographie (cf. Figure II-11) prise au microscope €lectronique a balayage.
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Figure II-11 : Photographie au MEB des inclusions
Echantillons Ecart
Eléments | Matrice de départ Moyenne
quadratique
(oxydes) (% massique) V1 V2 V3 V4 (%)
moyen

Si0O, 53,09 51,30 | 51,60 | 49,70 | 50,80 50,85 0,522
AL Os 7,99 7,44 7,72 7,18 7,35 7,42 0,038
B,0; 18,36 17,00 | 16,80 | 16,70 | 16,60 16,77 0,022
Na,O 12,05 9,60 11,10 9,10 9,63 9,86 0,558
Li,O 1,32 2,70 2,39 2,85 2,52 2,61 0,031
CaO 2,7 3,50 3,20 3,35 3,50 3,39 0,015
ZnO 1,67 2,20 1,86 2,40 2,47 2,23 0,056
710, 0,36 0,70 0,32 0,63 0,75 0,60 0,028
Fe,05 2,50 4,36 3,63 4,60 4,34 4,23 0,131
NiO 0,51 0,58 1,50 0,93 0,88 0,153
SO; 0,08 0,21 1,37 0,45 0,53 0,254

CoO <0,06 | <0,06 | <0,06 | <0,06 <0,06 0

Cs,0 <0,18 | <0,18 | <0,18 | <0,18 <0,18 0

Tableau I1-4 : Analyse élémentaire (% massique) des échantillons de verre

Il -2 -6 -2 - Bilans matieres
On dresse dans le Tableau II-5 les analyses ¢lémentaires des produits récupérés ainsi
que la répartition des éléments dans les différentes zones de l'installation.
On constate donc, comme l'a montré 'analyse ¢lémentaire du verre élaboré, que les

¢léments minéraux ne quittent pas la matrice alors que certains éléments tels que B, Na, et Li
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se volatilisent en quantité non négligeable trés probablement sous forme de borates d'alcalins.
Le bore et le sodium se déposent rapidement sur les parois froides du four par condensation
mais une fraction atteint le premier filtre ou elle est pratiquement stoppée. On ne retrouve
qu'environ 1% (en masse) de ces ¢léments dans le filtre & manches. Le filtre a lit granulaire
permet donc de retenir ces ¢léments qui pourraient étre réinjectés dans le four au moyen d’un
dispositif de recyclage. Le lithium présente un comportement similaire a ces deux éléments
mais il semble plus volatil puisqu'on le retrouve en plus grande quantité¢ dans le filtre a

manches.

I[-2-6-2-1-Bilan matiere du cobalt

La seule source de cobalt est la charge minérale des résines, soit 2,29 g de cobalt
injectés pour 56,57 kg de résines humides incinérées, soit une charge théorique de 0,06 %
dans le verre. Les analyses montrent que I'on retrouve du cobalt dans différents organes de
l'installation comme dans le systeme de filtration (filtre a billes et filtre & manches), 12 % (en
masse) (cf. Figure 1I-12). La teneur en cet élément dans le verre est obtenue par équilibre du

bilan a 100 %.

colonne de lavage
filtration 0%

12%

sortie des gaz
6%

verre

58%

poussieres four
24%

Figure II-12 : Répartition du cobalt dans I'installation
Sur ce schéma, les "poussieres four" sont constituées du dépdt des imbrilés et des
¢léments volatils condensés sur les parois de la virole du four. On observe aussi qu'environ
60 % (en masse) du cobalt est inséré dans le verre, ce qui est plus faible que les valeurs
obtenues par /GIROLD C., 1997/ qui étaient proches de 80 %. Cependant, il faut noter que
les essais réalisés par cet auteur se faisaient en absence de soufre, or il peut se former des

sulfures de cobalt ou de césium qui sont trés volatils.
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II-2-6-2-2- Bilan matiere du césium

De la méme maniére, la seule source de césium introduite dans le four est due a la
charge minérale des résines. La masse introduite est donc de 2,74 g, soit en théorie une
charge du verre de 0,06 % ce qui est tres faible donc difficilement détectable dans le verre.

On note que seulement 40 % du césium injecté avec les déchets est confiné dans le
verre, 30 % atteint 1'unité de filtration. Le césium est également retrouvé dans I'eau de la
colonne de lavage ou il est totalement arrété car sa vitesse de migration n'est pas tres
importante et le lavage a 1'eau sodée permet de retenir les plus fines poussieres. De la méme
manicre que pour le cobalt, la teneur en césium dans le verre est obtenue pour un équilibre a
100 % du bilan matiere.

La migration de poussicéres jusqu’a la colonne de lavage n’est pas une situation
normale de fonctionnement d’un tel procédé. Ceci est expliqué par le faible facteur de
décontamination des filtres expérimentaux mis en ceuvre et par I’absence de filtre a haute

efficacité sur ’installation.

colonne de lavage
3%

filtration

0
80% verre

38%

sortie des gaz
6%

poussieres four
23%

Figure II-13 : Répartition du césium dans l'installation

II-2-6-2-3- Bilan matiere du nickel
Le nickel est introduit dans le four par le biais des résines, soit 481,5 g. Une partie du

nickel présent dans le verre est combiné au soufre sous forme de nanoparticules de NiS. La

Figure II-14 montre la répartition du nickel dans l'installation.
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Figure II-14 : Répartition du nickel dans I'installation

II-2-6-2-4- Bilan matieres global

Le Tableau II-5 présente la répartition des éléments dans le pilote :

v" P1 : poussiéres recueillies sur les parois du four,

v' P2 : poussiéres recueillies dans la liaison entre le four et le filtre granulaire

ainsi que dans la croix permettant la trempe rapide des gaz issus du four,

v P3 : poussiéres stoppées par le systéme de filtration (filtre a lit granulaire et

filtre 2 manches),

v' P4 : eau de la colonne de lavage et de neutralisation.

Tous les pourcentages massiques ont été ramenés a 100% de la masse injectée de

chaque élément.

La Figure II-15 et la Figure II-16 montrent la dissémination des ¢léments dans le

pilote. Il faut noter que les résultats d'analyse sont donnés a + 10%. Les valeurs sont

ramenées a 100 % de la masse totale injectée.

On observe aisément que les constituants majeurs de la matrice verriére (Si, Ca, Al,

Zn, Zr, Fe) s'échappent peu de l'enceinte du four. Pour ces éléments, leur teneur dans le verre

¢laboré est tres proche de celle du mélange des frittes de verre.

Chapitre II Partie expérimentale

27/10/03



79

Elémentsintroduits dansleréacteur

Eléments Si B Na |Li |Ca |Fe |Al |Zr |Zn |[Ni |[Co [Cs |S C
Verre initial % |53.09 [1836 [12,05 |1,32 [2,7 [25 [8.0 04 |17
oxyde
47700 gelement | 11817.8R717.9  |4264.5]291.6 [919.3[833.8 [2020.2]141.2|651.5
Déchet g élément 348.5 405.1 206.2 481.512.29[2.74]2063.6 | 19496
Total gelément |11817.83066.5 §264.5 [696.6[919.3|1040.12020.2| 141.2] 651.5[481.5]2.29 | 2.74 | 2063.6 | 19496
Elémentsrécupérésdans!'installation

Verre %oxyde |50-85 [16.77 986 |2.61 [3.39 [423 [742 [06 [2.23 |0.88
47700 g élément | 11319-2| 24825 [3489.5 | 576.5 [1155.0) 1410.9] 1873.8 [ 211.9 [ 854.6 [ 329.8 | 132 | 1.07

%du total introduit | 9578 [ 80.96 |81.82 [82.76 | 125.5[135.65[92.75 |150.0 [131.1168.51 |58.11]38.98
% ramenés a 100% | 99.9 91.22 [92.70 [82.88 [99.82198.67 [99.91 [100 [100 [72.84 |59.94]40.47
P1 % oxyde 220 [28.00 [12.10 [10.40 [0.20 [2.90 [0.30 430 [0.10 {0.10 [32.60 |4.40
g élément 7.10 60.17 [62.17 [33.35 [0.99 [14.04 [1.09 23.39 10.54 [0.65 [90.30 [30.47

%du total introduit | 0.06 1.96 146 [479 [0.11 [1.35 [0.05 480 [23.81{23.79/437 [0.15
% ramenés a 100% | 0.06 2.21 1.65 479 [0.09 {098 [0.05 5.10 |24.56]24.70
P2 % oxyde 580 [26.70 [12.00 [4.37 [0.53 [4.20 [0.65 6.00 [0.10 [0.10 |33.5 1.5
g élément 4.60 1409 [15.13 [3.44 [0.64 [4.99 [0.58 9.86 |0.13 [0.16 [22.78 [2.55
%du total introduit | 0.04 0.46 035 049 [0.07 (049 [0.29 205 [5.84 [585][1.10 [0.01
% ramenés a 100% | 0.04 0.52 040 1049 [0.05 [036 [0.31 2.18 [6.02 [6.10
P3 g élement 133.88 |189.55]79.6 022 [0.67 [ 1.39
%du total introduit 4.36 4.44 11.43 9.61 |24.45/0.07
% ramenés a 100% 4.92 504 [11.44 9.91 [25.38
P4 g élement 30.94 [5.85 [2.69 0.08 [ 0.09
%du total introduit 1.00 0.14 0.39 0.34 | 3.44
% ramenés a 100% 1.13 0.16 0.39 0.35 | 3.57
Total gélément | 11330.92721.6 [3762.2695.6 |1156.6] 1429.9] 1875.5 | 211.9 | 854.6 | 452.8 2.22 | 2.64 | 114.47 |38.3
% 95.9 88.75 8826 [99.85 [125.7]137.5 [92.83 [150 [131.1]94.05 |96.94] 96.32

Tableau II-5 : Répartition des principaux éléments dans 1'installation
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Poussiéres four
Sortie des gaz

Filtration

Colonne de lavage

Figure 11-16 : Répartition des traceurs ajoutés au déchet dans 1'installation
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[l -2-7-Bilansthermiques
Un bilan thermique est effectué a un moment ou I1'équilibre thermique est
pratiquement atteint, pour t = 18h00. En analysant les courbes des Figure II-17, Figure 1I-18
et Figure 11-19, on peut en déduire les valeurs de puissance thermique dissipée dans les

différents organes de l'installation (cf. Tableau I1-6).

Perte thermique Perte thermique (%)

(kW)
Cathode et ses manchons 5,00 43
Anode et ses manchons 7,41 6,5
Générateur HF 4,36 3,7
CAI 5,88 53
Ligne et inducteur 16,65 14,4
Chassis 1,13 0,1
Sole 7,90 6,8

Virole creuset 23,52
22,2

Vanne de coulée 2,32

Volite 10,75
11,5

Brides volte 2,63

Virole four 20,02
Piquages de la virole four 21,3

‘ 4,61

et chicane

Sortie des gaz 4,34 3,8
Total pertes mesurées 116,52 100

Tableau II-6 : Répartition des dissipations thermiques sur I’installation

La puissance plasma disponible (puissance électrique de 55,81 kW moins les pertes
dans les électrodes et les manchons des torches) est de 43,40 kW.

La puissance électrique délivrée mesurée aux bornes du générateur HF est de
49,45 kW mais, ne sachant pas mesurer le rendement de l'installation, on ne connait pas la
puissance effective permettant de fondre le verre.

En outre, la puissance thermique apportée au systéme par dégradation chimique du

déchet lors de son incinération est voisine de 20 kW.
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La puissance thermique totale dans le systéme lors de l'incinération est alors voisine
de 120 kW alors que la totalité des pertes thermiques se rapproche de 118 kW (116,52 +
~ 2 kW dans les fumées)

Sur la Figure II-17, on observe de fortes variations des pertes thermiques dans le
circuit nommé "ligne et inducteur". Ces dernicres sont directement li¢es a la mise en fonction
du générateur HF puis au couplage de l'induction dans le verre. En effet, au départ, toute la
puissance fournie par le générateur est dissipée dans les circuits de refroidissement de la
ligne, de l'inducteur, de la sole et du chassis supportant la sole. Ensuite, dés que le courant
atteint le verre, c'est-a-dire, dés que le chauffage du bain par induction débute les pertes
thermiques dans ce circuit diminuent fortement. En cours d'essai, c'est un des parametres
(avec la chute de tension et l'augmentation de l'intensité a puissance constante) qui nous

permet de conclure au couplage de 1'induction dans le verre.
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Figure II-17 : Pertes thermiques dans les circuits de refroidissement de l'installation (1)
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Figure II-18 : Pertes thermiques dans les circuits de refroidissement de l'installation (2)
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Figure I1-19 : Puissance fournie par le plasma

Durant toute la durée de 1'essai, les pertes thermiques dans les différents circuits de
refroidissement de l'installation sont enregistrées. On remarque sur la Figure 1I-19 que les

pertes thermiques sont deux fois plus €levées a I'anode qu'a la cathode. Cette différence est
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expliquée par le fait que 1'électrode anode a une section plus importante que la cathode, donc
elle regoit plus d'énergie a dissiper. On peut également noter que les pertes thermiques au
niveau des torches sont en grande partie dues au rayonnement du plasma et du verre sur les
manchons extérieurs. Sur cette figure, on ne peut pas le voir car les circuits de
refroidissement des ¢lectrodes et des manchons sont en série, les pertes thermiques
présentées sont des pertes globales dans les torches.

La Figure II-17 présente les pertes thermiques dans la partie fusion du verre et on
remarque que le circuit de refroidissement du creuset dégage le plus d'énergie. Ceci est dii
d'une part au verre en fusion et d'autre part au rayonnement du verre et du plasma sur la
partie non recouverte des parois.

Sur la Figure II-18, on observe que les pertes thermiques sont importantes sur les
parois du four et de la voite. Cette dernic¢re recoit la majeure partie du rayonnement du
plasma. C'est le cas également pour les parois du four qui supportent en plus l'apport

d'énergie de la dégradation des déchets.

Ces valeurs nous permettent de vérifier les résultats de simulation et donc de définir
les conditions de calcul les plus appropriées pour décrire correctement le fonctionnement de
l'installation.

De plus les données recueillies par 1'analyse du verre et des différents prélevements
effectués sur l'installation nous informent sur le devenir du déchet lors de son traitement. On
peut alors vérifier la validité des zones d'ingestion du déchet ou des poussiéres obtenues par
modélisation en les comparant a celles réellement détectées apres analyse du verre.

Afin d'estimer au mieux le flux thermique reparti sur le verre en fusion, nous avons
employé deux techniques de mesures de la température (pyrométrie et caméra infrarouge) de
la surface du verre mais elles nécessitent I'arrét du plasma car sa forte luminosité fausse la
mesure des appareils. En effet, la configuration du four SHIVA ne permet pas de réaliser une
visée de la surface du verre sans étre perturbé par le plasma, c'est qui n'est pas le cas dans
d'autres configurations de four telles que celle de VULCANO (les dimensions de
l'installation permettent de réaliser une mesure instantanée de la température de surface du
corium en visant a c6té de l'arc électrique). Dés que le plasma est arrété, le verre refroidit
rapidement donc par pyrométrie, on ne peut atteindre qu'une seule mesure en un point de la
surface du verre ; la valeur obtenue (~ 1 400°C) n'est donc pas représentative de la

température de la surface globale du verre.
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[l - 3 - Diagnostic spectroscopique du plasma

Il -3-1-Préambule

Apres avoir présenté un essai de combustion/vitrification de déchets dont les données
pourront servir de base a la simulation globale du procédé, nous avons également voulu
caractériser le plasma d'arc transféré. En effet, aprés avoir recueilli un maximum
d'informations sur la fusion du verre par plasma puis par couplage plasma et induction, ainsi
que sur le devenir des déchets dans le four, il est nécessaire de définir des paramétres
spécifiques au plasma d'arc transféré entre deux électrodes métalliques aériennes (géométrie,
température, composition) qui seront également tres utiles a la modélisation.

Dans ce paragraphe, nous présentons une méthode originale de détermination de la
température du plasma par spectroscopie d'émission atomique. Cette méthode permet de
prendre en compte les fluctuations de 1'arc électrique entre la surface du bain de verre et les
torches et d'approcher au mieux la température de I'arc dans les deux jets et dans la zone de
couplage de l'arc cathodique et de I'arc anodique.

Pour nos travaux, cette nouvelle méthode sera uniquement utilisée pour caractériser
en 2D le plasma en considérant une loi de fluctuation du plasma de type "dent de scie".

Les champs de température ainsi obtenus pourront étre confrontés aux résultats de
modélisation de l'arc électrique. En fonction de I'écart observé, le modele sera validé ou
recalé.

Enfin, il faut préciser que cette caractérisation de l'arc électrique a été menée avec le
four a plasma du Laboratoire de Chimie des Plasmas de Limoges. La configuration de
fonctionnement de ce four est différente de celle de SHIVA. Ainsi I'angle formé entre les
torches est de 110° au lieu de 90°, et les gaz sont extraits dans 1'axe des torches alors que sur
SHIVA, 1'évacuation se fait face au plasma. La nature et la distribution des gaz plasmas sont
les mémes pour les deux installations (plasma d'oxygene et d'argon).

Toutefois, les distributions de températures obtenues sont tout a fait transposables sur
le four SHIVA puisque les conditions opératoires sont quasi-similaires (puissance électrique
dissipée, débit des gaz plasmagénes, intensité et tension d'arc...). Seule la forme spatiale de

l'arc, atteinte par cette méthode de diagnostic, est différente.
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Figure I1-20 : Schéma du dispositif de diagnostic spectroscopique

Le schéma d'ensemble de la chaine de mesure du rayonnement plasma est présenté sur

la Figure 11-20.

Il - 3 -2 -2 - Le montage optique
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Figure I1-21 : Description du dispositif de diagnostic spectroscopique

Le laser d'alignement (6) — He/Ne, 5 mW — placé sur l'axe optique de sortie du
monochromateur permet, a laide d'un jeu de caches placés sur les miroirs et le réseau, de
"matérialiser" le trajet optique a l'intérieur et a I'extérieur du monochromateur. Ainsi, nous
connaissons avec précision le point d'analyse dans le plasma ou dans une source
d'étalonnage. Nous pouvons ainsi, avant lI'amorcage de l'arc, repérer par rapport a l'axe
optique avec une précision de l'ordre du millimetre la position initiale de l'extrémité de
chacune des deux électrodes.

Face a la fente d'entrée du monochromateur, 1 ou 2 filtres neutres (7), dont nous
avons mesuré les coefficients de transmission, atténuent l'intensité du rayonnement issu du
plasma.

Le plasma (1) et la fente d'entrée (8) du monochromateur coincident respectivement
avec les foyers des lentilles convergentes traitées anti-reflet (5). Les grandissements obtenus
par combinaison des deux lentilles sont adaptés au volume du plasma étudié et a la hauteur
du détecteur CCD. Nous avons utilisé, coté plasma une lentille de focale 1m et diamétre 4"
et, du coté monochromateur une lentille de focale 0,25m et de diamétre 3" ; ainsi le
grandissement est de 4.

La fente d'entrée du monochromateur est verticale. Pour analyser une section
horizontale du plasma, il est nécessaire de faire tourner de 90° son image. Cette rotation de
I'image est assurée au moyen de deux miroirs plans M1 et M2 disposés selon le schéma (4).
La rotation de 90° du miroir M1, réalisée a I'aide d'une platine, permet de substituer sur la

fente d'entrée du monochromateur (8) a I'image du plasma (1) celle d'une source d'étalonnage
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que I'on souhaite observer : soit une lampe spectrale (3) pour I'étalonnage en longueur d'onde,

soit une lampe a ruban de tungsténe (4) pour 1'étalonnage en énergie.

Figure 11-22 : Photographie du montage optique

Il - 3-2-3-Le monochromateur

Le monochromateur utilisé¢ ("THR 1000" de Jobin-Yvon, de type Czerny-Turner) est
de focale 1 métre et d'ouverture 9. Il est équipé d'un réseau holographique (11) a
1 200 traits.mm™' et dont le domaine d'utilisation s'étend de 1 700 a 7 000 A, sa largeur utile
est de 134 mm ; le pouvoir de résolution du réseau calculé suivant la formule de Rayleigh est
de 160 000.

La rotation du réseau permettant le défilement en longueur d'onde est assurée par un
moteur pas a pas (1 pas = 0,02 A), fonctionnant par pas entier ou par demi pas. Il est piloté
par une console de commande désigné ci-apres par "Spectralink” (21).

Les fentes d'entrée (8) et de sortie (13) d'axe vertical, sont courbes et du type fente de
Fastié. Leurs hauteurs sont réglables indépendamment I'une de 1'autre. Le rayon de courbure
des fentes de Fastié est de 10 cm. Leurs largeurs sont réglables indépendamment I'une de
l'autre de 10 a 3 000 um ; la précision du dispositif d'écartement n'est pas suffisante pour
assurer une bonne reproductibilité de la largeur de fente qui est usuellement de 20 um. La
variation de la dispersion linéaire réciproque est de 7,6 A.mm™ a 5 000 A.

Un miroir de renvoi (14) permet de former I'image de la fente d'entrée soit sur la fente
de sortie (13) si I'on veut utiliser le photomultiplicateur comme détecteur, soit dans le plan de

la face avant du détecteur CCD (19).
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Un collimateur de sortie sur glissiere (12) permet, par un léger déplacement du miroir
de sortie (10), de pallier les 1égeres variations de focalisation, et par conséquent de résolution,

en fonction des conditions ambiantes de température et de pression.

II-3-2-4-Lacaméra CCD

Il s'agit d'un analyseur d'images multicanaux de marque Hamamatsu de type C7041
équipé d'un capteur S7031-1008 composé d'une matrice de détecteurs au silicium (CCD :
Charge Coupled Devices) utilisant une architecture MOS (Metal Oxide Semiconductor),
¢éclairée par l'arriere pour permettre aux photons incidents d'étre absorbés par le silicium
photosensible sans devoir traverser les électrodes ; les capteurs sont amincis a environ
10-15 pm pour minimiser la recombinaison des photoélectrons produits par 1'absorption UV
au voisinage immédiat de la surface du silicium.

Le capteur est refroidi a environ -10°C par effet Peltier afin de minimiser le bruit de
fond. L'effet Peltier peut étre considéré comme une pompe a chaleur ; en effet, si on branche
une source de courant continu aux bornes de deux conducteurs électriques différents, il en
résulte une production de chaleur sur une jonction et un refroidissement sur l'autre. La
quantit¢ de chaleur absorbée a la jonction la plus froide est appelée chaleur de Peltier
/ZAHRA A.M. et al, 1989/. Le capteur, dont la largeur est de 24,576 mm et la hauteur de
6,000 mm, est constitu¢ d'une matrice de 1024 colonnes et 256 lignes de pixels élémentaires
dont la taille est de 24x24 pmxum (nombre de pixels actifs : 1024 x 256).

L'image se formant sur la téte du détecteur peut étre échantillonnée dans les deux
dimensions, selon un mode de balayage de la cible défini a 1'avance par un jeu de parametres.
La scrutation de la cible s'effectue selon Np pistes regroupant Nc canaux. A l'intérieur d'une
piste, un canal est formé par la juxtaposition de AY pixels. Chaque canal, quelle que soit la
hauteur, est exploré en un temps 1. défini lors de la programmation de la cible. En orientant
convenablement la téte du détecteur, on choisit de faire correspondre chaque canal par piste a
une longueur d'onde et chaque piste a une direction de visée (de position y sur la Figure -
20). L'image peut étre lue en mode "binning" (ou mode "barrette" ou mode "image linéaire")

"

ou en mode "scanning" '(ou mode matriciel).
En mode "binning", avec une fréquence d'horloge interne de 1 MHz, le temps de
"lecture" de la cible constituée de 1 piste composée de 1044 canaux, chaque canal étant lui-

méme composé de 128 pixels, est de 6,23 ms.
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En mode "scanning", avec une fréquence d'horloge interne de 1 MHz, le temps de
"lecture" de la cible constituée de 24 pistes composées chacune de 1044 canaux, chaque canal
étant lui-méme composé de 10 pixels, est de 108 ms.

Pour l'ensemble des enregistrements, la cible est lue suivant 24 pistes horizontales
hautes de 10 pixels et équidistantes de 11 pixels. Les spectres en longueur d'onde sont ainsi
acquis, en tenant compte du grandissement optique (1/4), suivant un échantillonnage spatial
dans le volume du plasma. Chaque piste est scrutée sur toute la largeur de la cible (1024
pixels utiles), soit une bande spectrale d'environ 180 A (valeur qui varie légérement avec la
dispersion linéaire réciproque du monochromateur, elle-méme fonction de la position du

réseau).

Il -3 -2 -5 - Etalonnage en longueur d'onde et en énergie
Nous disposons d'un jeu de cinq lampes spectrales de marque Philips (Hg, Ar, Na, Cs,
et Hg/Cd/Zn) et de deux lampes a ruban de tungsténe de marque Philips et Osram

respectivement pour les étalonnages en longueur d'onde et en énergie.

[l - 3-3- Méthode de diagnostic
La spectroscopie d'émission atomique est une méthode bien adaptée au diagnostic des
plasmas d'arc. En effet, la lumiére émise par le milieu est intense, et cette technique ne
perturbe pas I'écoulement du milieu. Elle consiste a déterminer les parameétres locaux du

plasma par 'analyse du rayonnement issu de ce dernier.

Il -3 -3 -1 - La grandeur mesurée

La grandeur mesurée en spectroscopie d'émission atomique est la luminance spectrale

L, qui représente la puissance rayonnée par une source, autour d'une longueur d'onde, dans

une direction donnée (;), par unité d'angle solide (dQ2), par unité de surface (dS)

perpendiculaire a la direction d'observation, et par unité de longueur d'onde (dA). L'intensité

spécifique I, est la grandeur mesurée dans une direction (;) passant par le milieu émissif.
Elle résulte des contributions respectives des différents éléments du volume considéré, et a la
méme dimension que la luminance spectrale. Elle est définie a partir de la puissance mesurée
dans l'intervalle de longueur d'onde AL, par le systeme optique de surface AS et présentant un
angle solide AQ :

Po =1 [ [1(x)drdQ dS (1-1)

ALAQ AS
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De méme, nous appellerons intensité absolue le terme :

1= { 1(2)dr (11-2)

Il - 3 - 3 - 2 - Emission du rayonnement en volume

Le plasma émet du rayonnement en volume. Celui-ci résulte des propriétés locales
d'émission, d'absorption et de diffusion du milieu considéré. La luminance spectrale résulte

des contributions respectives des différents ¢léments du volume considéré. Si on néglige la

diffusion, l'accroissement de la luminance spectrale dans la direction (7 ), pour un plasma

stationnaire s'écrit :

dI(X,r):[dI(k,r)} ~ {dl (k,r)} e (r) - k(L) () (113)
émission absorption

dr dr dr

qui est 1'équation de transfert radiatif dans laquelle :
v restl'abscisse suivant la direction d'observation,

v' g(L,r) est le coefficient d'émission volumique spectral défini par :

e0ur) =S A NP (52) [ (11-4)
4 1A m> sr m

v A. est la probabilité de transition du niveau haut vers le niveau bas,

v" Ne la densité locale du niveau d'émission,

v' Pe (r, M) le profil d'émission,

v Kk(A, 1) le coefficient d'absorption qui s'exprime par

4
k(}\"r): L Ae Na & Pa (}“91‘){ 1- & g_aM} (Il’l_l) ( 1I-5 )
8 e g, N, g. P, (A1)

Dans cette expression :
v g et g, sont les poids statistiques des niveaux d'émission et d'absorption,
v" N et N, les densités des niveaux d'émission et d'absorption,
V' Pe(A,r) et Py(A,r) sont les profils d'émission et d'absorption.
Par la suite, nous appellerons coefficient d'émission volumique le terme &(r) défini

par :

Chapitre II Partie expérimentale 27/10/03



92

e(r)= [e(r,r)dh ( W j (11-6)

profil m3 Sr

La résolution de I'expression ( II-3 ) permet d'accéder au parametre local défini par le
coefficient d'émission volumique &(r). Elle dépend de la géométrie du milieu émissif et peut
se simplifier lorsque cette derniere présente des €léments de symétrie (volume a symétrie
axiale, plane, ...).

Dans notre configuration, les électrodes étant disposées dans le plan passant par l'axe
du réacteur et symétriquement a celui-ci, nous supposons que le volume du plasma étudié
admet ce plan de symétrie. Nous définissons sur la Figure II-23 le systéme d'axes de
coordonnées (x, y) qui sera utilisé par la suite, y étant la direction de mesure précédemment

nommeée r.

e(y)

Figure I1-23 : Systéme d'axes utilisés

Si nous considérons une section de la colonne d'un plasma de largeur yji, pour lequel
e\, ¥ yiim) = 0 et k(A, y> yiim) = 0, la luminance spectrale enregistrée suivant une direction

de visée d'abscisse x, est solution de 1'équation différentielle du premier ordre :

100, x)=2 y‘i‘“g(x, )4 exp {—YI}mk(x, y)dy} (1=7)
y

Si le plasma étudié est supposé optiquement mince, milieu rayonnant non auto-

réabsorbant, 1'expression ( II-7 ) se simplifie de la maniére suivante :
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I(?»,X):2 YIjlma (X, y) dy (II-8)
0

Cependant, méme dans le cas d'un plasma optiquement mince, déterminer la
distribution du coefficient d'émission volumique &(x, y) a partir de la distribution de la
luminance I(x) et de I'expression ( II-8 ) reste impossible directement. Un certain nombre
d'hypothéses sur 1'état du plasma doivent étre avancées.

De plus, comme l'indique 1'équation ( II-4 ), la détermination du coefficient
d'émission volumique nous permet d'accéder uniquement a la connaissance des densités des
particules dans leurs états excités et des ¢électrons dans certains intervalles d'énergie. Ces
informations ne conduisent a la connaissance des concentrations totales des particules et de la
température, (si celle-ci peut étre définie), que si 1'état du plasma est décrit par un modele.

L'état du plasma est caractérisé par l'ajustement se créant entre les particules et les
champs électromagnétiques, ou entre les particules (processus ¢élémentaire d'ionisation, de
recombinaison, d'excitation, de désexcitation, ...).

Dans le paragraphe suivant, nous présentons le modele utilisé et décrivons les

méthodes de traitement des données expérimentales.

Il -3-4-Lemodele
Compte tenu des valeurs de la concentration électronique (> quelques 10'® cm™) et
des températures rencontrées dans les zones analysées, nous supposerons vérifiées les
hypotheses :
v' de I'équilibre thermodynamique local,
v d'une distribution de Boltzmann des populations sur les niveaux excités des atomes et
des ions,
v’ d'un équilibre de Saha entre atome et ion.

Ces différentes hypothéses sont présentées et justifiées dans les paragraphes suivants.

Il - 3 - 4 -1 - L'équilibre thermodynamique local
L'équilibre thermodynamique complet (ETC) implique, pour le volume de plasma
considéré dans sa totalité, la microréversibilité de tous les processus élémentaires, I'absence
de gradient de température et la réabsorption totale du rayonnement. En utilisant les
méthodes statistiques, cet état peut étre décrit microscopiquement par un ensemble de lois de
distribution fonctions de la température et d'autres variables macroscopiques qui régissent les

équilibres des différents processus ¢lémentaires :

Chapitre II Partie expérimentale 27/10/03



94

v Loi de Maxwell :
Elle régit 1'équilibre des processus de collision ¢élastique entre les particules et traduit
la distribution et la conservation de 1'énergie cinétique des particules du systéme. Elle permet
de connaitre le nombre dN de particules, pour une espéce donnée dans un milieu de

température T, dont la vitesse est comprise entre vetv +dv :

32 s
AN =Nf(v)dv=N4n? o exp | — |dv (11-9)
2nk T 2kT

ou N est le nombre total de particules de I'espéce considérée et m leur masse.

v" Loi de Boltzmann
Cette loi régit 1'équilibre des processus collisionnels d'excitation et de désexcitation
des particules. Elle donne, pour un milieu de température T, le rapport des concentrations de
population N, et Ny, de deux niveaux n et m d'un atome (ou d'un ion), d'énergies et de poids

statistiques respectifs E, et Ep, g, et gn :
N — _

n_ En exp(_ E, Emj (11-10)
Ny, 8m

m

kT

La densit¢ de population N, peut aussi s'exprimer par rapport a la densité de

population totale relative a tous les niveaux de 1'atome (ou de 1'ion) N=ZN1

N, _ g, _E, (II-11)
N Q(T)e""[ ij
ou

B _E (1II-12)
Q(1)- £ gexp| -

est appelée fonction de partition interne de I'espéce considérée.

v" Loi de Saha
Elle régit 1'équilibre des processus collisionnels d'ionisation et de recombinaison des
particules. Elle exprime le rapport des densités de population de deux états successifs

d'ionisation d'un atome, dans un milieu de température T, considérés dans leurs niveaux

fondamentaux :
NN+ _ & QN+ (T) 2 m, kT 32 exp| - w (H—13 )
Ny N, Qy (T) h? KT

Chapitre II Partie expérimentale 27/10/03



95

ou N et N' sont considérés comme étant les éléments Ar et Ar' dans notre cas, N, est la
densité des électrons, g.(=2) le poids statistique associé¢ a 1'¢lectron, Qn(T) et Qn«(T) les
fonctions de partitions internes respectives des espéces Ar et Ar, h la constante de Planck et
E' I'énergie d'ionisation de I'espéce de plus faible degré d'ionisation. AE' est l'abaissement du
potentiel d'ionisation, il est lié¢ a l'influence du nuage électronique de particules chargées

entourant la particule considérée.

v" Loi de Planck
Cette loi régit I'équilibre des processus radiatifs. Dans une enceinte a 1'équilibre
thermodynamique a la température T, le rayonnement est de type corps noir. A chaque
fréquence, chaque volume ¢lémentaire de plasma émet autant de rayonnement qu'il en

absorbe. La puissance émise par unité de surface, de fréquence et d'angle solide est :

B(v, T)= 2hy’ ! (11-14)

ou c est la vitesse de la lumicere, et v la fréquence du rayonnement.

Comme on 1'a dit précédemment, I'ETC implique la vérification de la loi de Planck,
l'absence de gradient de température et de concentration de l'espece.

Or, dans les plasmas d'arc transférés, cet état n'est pas vérifié¢ : d'une part toutes les
radiations émises ne sont pas réabsorbées ce qui induit la non vérification de la loi de Planck
et d'autre part, la température sur l'axe est plus élevée que dans les zones périphériques,
entrainant des gradients de pressions partielles qui provoquent des phénomeénes de diffusion.
Si le volume total de plasma ne peut étre considéré a 'ETC a une température unique T, on le
décompose en sous-systémes, le flux d'énergie entre deux sous-systémes adjacents étant
faible. Si chaque sous systéme peut étre caractérisé par une température (T;, T, ..., Ty), le
plasma est alors considéré a I'équilibre thermodynamique local (ETL). Cet état n'est défini
que sous certaines conditions constituant le domaine de validité de I'ETL.

Pour que les flux d'énergie soient faibles, les flux de diffusion doivent étre réduits et,
par conséquent, les forts gradients de température et de concentration inexistants. De méme,
le temps de relaxation nécessaire a une particule provenant d'un systéme a la température Tj,
pour se mettre en équilibre dans un systéme a la température T,, doit étre trés petit. De plus,

les phénomenes radiatifs doivent étre négligeables devant les processus collisionnels.
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Localement, les distributions de vitesse des électrons et des particules lourdes sont
Maxwelliennes si 1'énergie cinétique des électrons, prise au champ électrique durant leurs
libres parcours moyens, est trés inférieure a 1'énergie échangée lors des processus
collisionnels /DRAWIN H.W., 1970/. Ceci implique un faible champ électrique et un nombre
suffisant de collisions ¢élastiques et par conséquent une densité de particules ¢levée.

Nous supposons que dans le volume de plasma étudié, correspondant aux jets
anodique et cathodique ainsi qu'a la zone de couplage de ces deux jets, étudi¢ par / MEGY S.,
1994/ et /BOUSRHI S., 1995/, I'ETL est établi et donc que les équations ( II-9 ) a

( II-14 ) sont vérifiées.

[l - 3-5-Laméthode de traitement

La détermination des paramétres locaux du plasma nécessite la résolution de

I'équation de transfert radiatif pour une transition donnée :
I(X): 2 js(x,y)dy (1I-15)
0

ou g(x, y) est le coefficient d'émission volumique au point de coordonnée x suivant la
direction perpendiculaire a la visée. Il vient pour un plasma supposé en ETL :

he 1 g E _
e(x, y)= EXAkiQ_kNa eXp[— ﬁj (11-16)

avec T =T(x, y).

La méthode utilisée ici, dite méthode localisation, est basée sur la forte croissance en
fonction de la température du coefficient d'émission volumique intégré d'une raie, dans le cas
ou la température demeure inférieure a la température normale T, de la transition considérée.
Son application suppose donc un plasma inhomogene avec une décroissance monotone de la
température de 1'axe du plasma (dans le plan des électrodes supposé étre un plan de symétrie)
vers sa périphérie et une température sur l'axe Ty < T,

Dans ces conditions, I'évolution du coefficient d'émission volumique le long de la
direction y est largement dominé par le terme en exponentielle dans 1'expression ( II-16 ).

Pour une raie spectrale donnée et une pression partielle de l'espece émettrice
constante le long de la direction y, P = N,kT, en supposant que la variation de la fonction de
partition de la dite espece le long de y varie peu avec la température (Q,(T) ~ cte) et que
kT<<E' (E' est I'énergie d'ionisation), le coefficient d'émission volumique de la raie a la

position (X, y) peut s'écrire :
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1 Ex (11-17)
elx,y)=C—=exp | —
(x,y) - p[ kT]
avece .
hec 1 P
C=—— — T Ay (II-18)
4dnk A QaAk Bi

Si l'on admet, ce qui a été vérifiée /MEGY S., 1994/ que la distribution de température
le long de 'axe y peut étre ajustée par le profil :
1

1+(y/YO)a

ou To(x) = T(x, y=0), yo(x) est un paramétre qui détermine la profondeur du volume de

T(x,y)=To(x, 0) (1<a<o) (1I-19)

plasma le long de la direction d'observation y. Le paramétre o définit la forme du profil de
température : d'un profil linéaire a forte pente (o0 = 1) a un profil rectangulaire pour un
plasma homogene (o = o0) en passant par un profil parabolique (o = 2).

En introduisant l'approximation décrite par 1'équation ( II-17 ) et le profil de

température ( 11-19 ) le long de y, on obtient apres intégration de 1'expression ( I[I-15) :

1/
()=2 5,0y, K] 1Lk (120)
ou gy = &(x, y=0) est le coefficient d'émission volumique pour le maximum de la
distribution de température et I'(1/a) est la fonction Gamma.

Dans les conditions de notre étude, la distribution de température dans une direction
perpendiculaire au plan des électrodes peut étre ajustée par un profil parabolique (o = 2).
Ainsi, o =2 et ['(1/2) = n'"? et tant que kTy<<a Ex, I'équation ( II-20 ) devient :

1) =V 5 )y, [0 (1-21)
E,

On remplace alors dans 1'expression ( II-21 ), gy(x) par son expression ( [I-17 )
compte tenu de ( [I-18 ).

Par comparaison de la mesure des intensités de deux raies spectrales 1 et 2 issues de
deux niveaux d'énergie distincts, d'un méme atome ou d'un méme ion, on peut calculer la
température.

Ainsi, en enregistrant deux intensités de deux raies d'argon, on peut déterminer

directement la température dans le plan de symétrie par 1'équation suivante :
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-1

12 =
T(x,0) = Em2=Emt [y L(x)A1 g % (Esz (11-22)
L (X)A2 g, M \Emi
que l'on peut écrire sous la forme :
X Tl
'M&oy:_éﬁkx[Aka@IEJ (123
k Axi 8k

Si 'on suppose le plasma non-stationnaire, en prenant en compte, par exemple, le
mouvement plus ou moins erratique de I'arc anodique au voisinage du bain, il faut considérer
que l'expression ( II-20 ) représente une valeur instantanée de l'intensité d'une raie spectrale.
Elle peut aussi s'écrire sous la forme suivante :

16 =220 om) 142 1] (11-24)
o o o
ou u=kT/E.

En remplagant &(Ty) dans 1'équation ( II-24 ) par son expression ( II-17 ), sachant que

kTo<<aEx soit p/a<<I, il vient en faisant le rapport des intensités I, et I, de deux raies

spectrales 1 et 2 selon 'expression ( 1I-24 ).

-1
~(E - Co) o [L)_ o [Ed (11-25)
e o {) oo (2]

ou C;, est un paramétre propre a chacune des raies.

I1 a été montré /BARONNET J.M. et al, 1999/ que, parmi les paramétres Ty, yo, o0 qui
déterminent la loi de distribution de températures selon y, Ty est celui dont les fluctuations en
fonction du temps influencent le plus les intensités des raies spectrales.

En conséquences, les fluctuations de Ty autour de sa valeur moyenne T, ont été

choisies pour représenter l'instabilité du plasma /ERSHOV-PAVLOV E.A. et al, 2001/. Si on
considere que le mode de fluctuation obéit a une loi de type "dent de scie" /CERQUEIRA N.
et al, 2002/, la fonction de distribution de probabilité des fluctuations de température est

donnée par la relation suivante:
Weo(T) = —— avec T- 1) < AT (11-26)
2AT

La loi ( II-26 ) traduit une probabilit¢ constante de réalisation de la valeur de la
température : a l'intérieur du domaine d'amplitude des fluctuations, toutes les valeurs de

température sont également probables.
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La valeur moyenne de l'intensité <I> d'une raie spectrale donnée émise par un volume
donné de plasma non-stationnaire peut étre obtenue en moyennant la valeur de l'intensité
instantanée donnée par la relation ( [I-24 ) ou la température est introduite avec sa fonction

de probabilité ( II-26 ). On obtient :

T/0)1 1 (B E (11-27)
[)=Cy,———=p""""| 1+= |exp| ——%
<> 7o a cSTOu a P kT,
o ¢tant défini par o:ﬂ,et u:ﬁ.
TO k

T, = ?0(14‘6) est la plus haute valeur prise par la température Ty le long de la

direction de visée y durant le temps d'observation, c'est-a-dire le temps d'enregistrement du
spectre par le détecteur CCD, soit 0,6 s pour la configuration décrite précédemment.
La valeur Ty, peut se déduire du rapport des intensités moyennes de deux raies

spectrales distinctes d'un méme atome ou d'un méme ion. Il est légitime de négliger p/a

(1+a/p)

devant 1 et I'on obtient en prenant ( Tra/ )1 ~1, lorsque I'on fait le rapport des intensités de
+a/p),

deux raies spectrales 1 et 2 :

-1
T, ~ {ﬁ} {ln (&) i (I_lj g h{&ﬂ (11-28)
k C, I, E,

h 1 P .
¢ — A g, et Q est le facteur correctif :

ou C= —
dnk A Q,

v' Q= 1/a pour un plasma non fluctuant et donc tel que T,,, = Ty indépendante du temps,

v' Q= 1/a +1 pour un plasma supposé présenter une distribution de fluctuations de type
"dent de scie".
L'équation ( 11-28 ) est équivalente a 1'équation ( 1I-25 ), mais la présence du facteur

Q larend plus générale :

v’ pour un plasma homogéne o = o et stationnaire Q = 0,

v’ pour un plasma homogéne a = o et présentant une distribution de probabilité de type
"dent de scie", Q =1,

v’ et enfin pour un plasma présentant une distribution de température le long de y de
type parabolique, oo = 2, et une distribution de probabilité de fluctuations de type
"dent de scie", Q= 1,5.

L'équation ( II-28 ) peut s'écrire :
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o _ AR A(ln Axi gkﬂj (11-29)
k Ixi Aki Ex
soit :
| ( A & Q] = Lk + constante (11-30)
Ik Aki Ex kT

Le Tableau II-7 présente les caractéristiques spectroscopiques des raies spectrales

sélectionnées car présentant 1'avantage de se trouver sur un intervalle de longueur d'onde

inférieur a 180 A, tout en étant issues de niveaux d'énergie trés différents.

AA) [ Awpine (10°s7) | Eine(em™)  |Eqp (em™) | Equp (€V) | ine | Zoup
Ar 7141,041 6,25.10'3 93143,76 |107131,709| 13,28 513
7107,477 4,50.10'3 105617,27 |119683,082| 14,84 515
7125,820 6,00.10'3 107131,709 |121164,314| 15,02 313
7206,980 2,48.10'3 107289,7 |121161,314| 15,02 513
Ar’ 7121,737 5,00.10'3 145668.884 |1 159706,533 41 2
7233,536 3,70.10'2 147228,0521161048,741 2|1 4

Tableau II-7 : Caractéristiques des raies spectrales considérées

L'évolution des coefficients d'émission volumiques de ces raies est présentée sur la
Figure II-24. On constate que la température dite normale des raies considérées de Ar est de
'ordre de 15 000 K. En conséquence, la méthode décrite précédemment ne peut étre utilisée
avec ces raies dans les zones ou la température est susceptible de dépasser 15 000 K, c'est-a-
dire dans le bulbe situé au voisinage immédiat de la pointe de cathode.

Par ailleurs, on peut constater que les coefficients d'émission volumiques de ces deux
raies varient d'un ordre de grandeur lorsque la température varie de 1000 a 2000 K donc on
ne peut mesurer la température que dans un intervalle restreint par rapport au maximum des

températures To(x).
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Coefficients d'émission volumique des raies de Ar et de Ar+

1E+00 -
LE01 | /"% —
_ L1E-02 7//_/ —
2 1E-03 4 Ar /| /
g 1.E-04 ; // Ar+ \
% 1eos | [/
. [/
= 1.E-06 1
g 1e07 4 //
® 1E-08 //
1.E-09 1 l/ /
1E10 - // /

o

5000 10000 15000 20000 25000 30000 35000
température (K)

e (7147 A) e (7107 A) e (7125 A) e (7206 A) e (7121 A) e (72334A) |

Figure I11-24 : Evolution des coefficients d'émission volumique des raies de Ar et Ar"

Ainsi, pour une mesure a l'altitude z, a partir du profil d'intensité enregistré sur une
piste de la cible, c'est-a-dire correspondant a une direction de visée y a la position x, nous
déterminons, a partir de leurs surfaces respectives aprés soustraction de leur continuum, les
intensités relatives des raies spectrales 7147, 7107, 7125 et 7206 A de Ar. Ensuite, on

représente (cf. Figure 1I-25) pour chacune des raies de l'argon du Tableau II-7, en unité

Axi &

Lii A B¢’

Axi &

0,5

arbitraire, la valeur de In
Iki Axi Ey

j d'une part et la valeur de ln( ) d'autre part

en fonction de Ex du niveau de départ. Les quatre points représentatifs de chacune des séries
sont ajustés sur une droite dont la pente nous donne les valeurs de 1/T, (pour un plasma
fluctuant suivant une fonction de distribution de probabilité en "dent de scie") et de 1/Ty
(pour un plasma non fluctuant), I'un et l'autre présentant un profil de température parabolique
suivant y.

Cette procédure permet d'évaluer 1'amplitude de l'incertitude du résultat introduite par
la prise en compte, ou la non prise en compte, des instabilités du plasma : ~ 800 K dans les
conditions de cet exemple. L'opération est réitérée pour les différentes pistes de deux cibles,

d'une part coté anode, d'autre part coté cathode (cf. Figure 11-26).
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De l'ensemble des considérations qui précédent, on peut estimer que, compte tenu de

la méthode utilisée et des incertitudes propres a la mesure des intensités des raies spectrales,

on pourra obtenir les températures Ty(x, y) avec une précision de I'ordre de 10% entre 9000 et

15 000 K.

-11.00
_-12.00

-13.00

I % E1.E

—-14.00
o

A

=-15.00 1

n

T .16.00 |

-17.00 4
13

14500

y = 1.143x - 29.323

y = 1.0721x.- 30.969

Diagramme de Boltzmann (£=32 mm, X= 32 mm)

omega = 0.5

T=1.143"11608 = 13268 K

omega =1.a &

T=1/0721 *11608 |= 12345 K

13.5 14 145 15 15.5
E (eV)

Figure I1-25 : Détermination de la température en un point

Evolution de la température pour Z =32 mm
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Figure 1126 : Profils de température a l'altitude z = 32 mm
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Il -4 - Mesuredelaconductivité thermique delafrittedeverre

Il -4-1-Préambule
La conductivité¢ thermique est la grandeur qui caractérise la diffusion de la chaleur
dans les milieux sans mouvement macroscopique de matiere /DEGIOVANNI A., 2000/ et
/DEGIOVANNI A., 2000/.
Dans un matériau homogeéne et isotrope, la densité ¢ de flux de chaleur est liée au
gradient de température par l'intermédiaire de la conductivité¢ thermique A selon la loi de

Fourier :

¢=-AVT (11-31)

La conductivité thermique s'exprime en W.m.K"'. Pour un transfert de chaleur dans
un mur d'épaisseur e dont les températures T; et T, des deux faces planes de surfaces S sont
maintenues uniformes et constantes, si T > T», la puissance thermique @ (quantité de chaleur
traversant le mur) s'exprime en régime permanent par l'expression suivante :

(I)=X§(T2—T1) (11-32)
€

Les méthodes de mesure de la conductivité thermique sont habituellement classées en
deux grandes catégories : les méthodes en régime permanent et celles en régime transitoire.
Dans les premiceres, le temps n'intervient pas ; elles permettent d'atteindre uniquement la
conductivité thermique ; dans les secondes, les mesures sont effectuées en fonction du temps
et permettent 1'identification de plusieurs parameétres : conductivité, diffusivité, effusivité ou
d'autres groupements des variables de conductivité thermique (A), chaleur massique (c) et
masse volumique (p). Pour étre complet, il conviendrait d'ajouter les méthodes spécifiques a
la mesure de la capacité thermique massique : les méthodes calorimétriques.

Les méthodes en régime transitoire sont actuellement les plus utilisées. Toutes ces
méthodes consistent a appliquer sur un échantillon a 1'équilibre une perturbation thermique et
a mesurer une ou plusieurs températures ou flux en fonction du temps. Les perturbations
peuvent étre classées suivant leur type : échelon (flux constant), dirac (flux impulsionnel),

périodiques ou encore de forme quelconque mais finie.
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Il - 4-2-Méthode choisie

Il existe différentes méthodes de mesure de la conductivité thermique : en régime
permanent, en régime quasi-stationnaire ou en régime transitoire.

L'objectif de notre travail étant d'avoir une méthode simple d'utilisation et de mise en
ceuvre, les méthodes en régime transitoire ou semi-permanent sont exclues car elles
nécessitent un montage trop complexe au regard du résultat attendu. La mesure peut
s'effectuer sur des temps longs donc seules les méthodes en régime permanent sont retenues,
parmi elles la méthode dite des plaques chaudes a été choisie. Cette méthode permet
d'atteindre des résultats assez précis. La conception du banc de mesure est relativement
simple car elle repose sur l'utilisation de cylindres de cuivre placés de maniére coaxiale. La
fritte de verre est placée entre les deux cylindres. Le chauffage se fait par le cylindre
extérieur a l'aide de cordons chauffants et la mesure du flux est obtenue par l'intermédiaire
d'une circulation d'eau, dans le cylindre intérieur, dont on mesure la température d'entrée et
de sortie a l'aide de sondes de température de type Pt 100. Cette configuration est plus simple
a mettre en ceuvre que celle par exemple du fil chaud, par contre, elle ne permet pas de
s'affranchir des pertes de chaleur par l'extérieur donc le four est nécessairement calorifugé
(cf. Figure 1I-27). Ce calorifuge permet de limiter la convection naturelle autour du cylindre,
qui pourrait fausser la valeur du flux passant réellement dans la fritte de verre. Les cylindres
sont installés verticalement afin d'assurer un refroidissement homogene et donc de simplifier
la mesure de puissance. La température est mesurée le long d'un rayon par des sondes de
température de type Pt 100. Ceux-ci sont placés parallelement a I'axe des cylindres, c'est-a-
dire selon les isothermes dans le verre afin de lever la possibilit¢ de mesure d'une autre
température. Le choix du cuivre pour les parois des cylindres s'est imposé car il est de faible
émissivité et trés bon conducteur de la chaleur, ce qui facilite 1'obtention de températures
uniformes sur les parois et donc une bonne transmission de la chaleur vers la fritte.

Un des principaux problémes qui se pose lors des mesures de conductivités
thermiques de verre est que les transferts de chaleur a travers de tel milieu ne sont pas
purement conductifs. En effet, le verre est un milieu semi-transparent ; il émet son propre
rayonnement volumique et transmet, diffuse et absorbe le rayonnement provenant de
l'extérieur. Cela influe sur le champ de température et donc sur la méthode d'identification
théorique de la conductivité. Cependant il a ét¢ montré que le rayonnement n'a d'effet
significatif par rapport a la conduction qu'au dessus de 800°C, ce qui est supérieur a la

température maximale de mesure /DEGIOVANNI A., 2000/.
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La méthode que nous avons choisie d'appliquer, dite des plaques chaudes, nécessite
de dimensionner le four afin de n'obtenir qu'un flux radial. Pour cela, on limite au maximum
les effets de bords en dimensionnant les cylindres de grande taille par rapport au diamétre (on

a pris une hauteur 8 fois plus importante que l'espace situé entre les deux cylindres).

calorifuge ~
/‘ A‘\
N~ | |
<D, N % &
] [F] EZU\\\

Figure II-27 : Banc de mesure de la conductivité thermique de fritte de verre

[l -4 - 3- ldentification des parametres

Selon le modele adopté, on peut trouver plusieurs fagons d'identifier la conductivité
thermique a partir d'un relevé de température et de puissance. La connaissance de cette
derniére est indispensable car c'est la seule grandeur faisant intervenir la conductivité. La
puissance doit intervenir soit directement (mesure) soit indirectement en la calculant en
fonction de la température et du coefficient global de transfert thermique (W.m=.K™).

Plusieurs méthodes ont été recensées dans la littérature et mises en ceuvre afin de
vérifier la cohérence des résultats. Les différentes méthodes utilisées sont décrites
rapidement. Elles sont par la suite appliquées a la fritte de verre choisie pour cette étude :

R7/T7.
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II-4-3-1-Méthode I
La conductivité est indépendante de la température (ou au moins considérée constante

sur une plage de température) avec pour condition a la limite une température imposée sur les

deux cylindres. En permanent, le champ de température est alors donné par la relation

suivante :
2

AT=0=8—3+18—T (II-33)
or~ r Or

Par intégration on obtient alors :

T=T+(T,-T,) _In(R,) (11-34)

h’l (RI /Ri+l)

et donc

®:2nzki (11-35)
In (Ri / Ri+1)

z est la hauteur de la zone de mesure, elle est choisie de telle fagcon qu'a l'intérieur des
cylindres la température ne dépende pas de la hauteur a laquelle la mesure est effectuée. On
mesure donc @, T;, Tis; et on déduit A. De maniére pratique, on prendra pour R; et Ry, deux

points de mesures adjacents plutot que les deux points de mesure extrémes.

II-4-3-2-Méthode 2
Cette méthode suppose le calcul direct de la conductivité thermique en considérant la
conservation du flux de chaleur. On écrit alors 1'équation de conservation du flux sans tenir
compte de 1'évolution théorique de la température mais en évaluant tout de méme le gradient

de température par la mesure. L'équation s'écrit alors :
__ % (11-36)
2nrz (V T)
I1I-4-3-3-Méthode 3
Pour cette méthode, on suppose que la conductivité dépend linéairement de la

température. En s'imposant une contrainte sur 1'évolution de la conductivité en fonction de la

température, on peut faire 1'identification en tenant compte du gradient de conductivité :

g(xa_T}m_T o (11-37)
or

En posant A= aT+f3 on obtient aprés développement :
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U,[(VT)Z +%T(VT)+T(V2 T)}rBE(VTF(VZ T)} =0 (11-38)

Nous disposons de 5 points de mesures qui donnent des couples (Tj, R,) et de deux
inconnues (o, 3). Mais ce systéme n'a pas de second membre, la solution sera donc (0, 0), il

faut donc ajouter une équation contenant une information sur le flux, par exemple un transfert

convectif au centre :
T

Z—TIRi =h(T,-T,) = (aTi+B)% (11-39)
T X

A

Cette derni¢re équation fournit le second membre du systéme, elle représente une
condition a la limite sur le flux. On dispose alors de 6 équations pour 2 inconnues. Les
équations tenant compte des deux premiers rayons peuvent étre supprimées car 1'équation du
flux fait déja intervenir ces deux points de mesures. On ne résout le systéme qu'avec les
mesures en R3, R4 et Rs puis faire une moyenne des résultats obtenus. Le systéme a résoudre

est donné par la relation suivante :

r T «]
LT, -T T.-T M {h(Ti—Te)}
= Ar Ar |

11 suffit maintenant d'inverser la matrice afin d'obtenir a et 3, et donc I'évolution de la
conductivité thermique sur la plage de température considérée.

Le principal avantage de cette méthode est de résoudre directement I'équation de la
thermique. De plus, la mesure de flux n'est pas nécessaire. Par contre, il faut étre capable de
calculer le coefficient h. Ce dernier peut étre déterminé de différentes facons selon les

méthode de Sieder et Tate ou de Hausen /DEGIOVANNI A., 2000/ :
Il -4-3-4-Méthode 4

Cette méthode est utilisée en supposant que la conductivité dépend quadratiquement

de la température.

A=aT?+BT+y (1141)

La matrice est la suivante :
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2

Comme pour la méthode précédente, il suffit d'inverser la matrice et on en déduit a, 3

ety.

II-4-3-5-Méthode 5
Cette méthode suppose que l'on obtient exactement une évolution logarithmique pour
la température le long d'un rayon, il est alors possible (par la méthode des moindres carrés
qui ne sera pas décrite ici) de déterminer deux coefficients A et B tels que :

T =AxIn(r)+ B

(1143)
La conductivité thermique s'exprime alors de la manicre suivante :
__@® (1144 )
2nzA

[l -4-4-Application alafritte deverre R7/T7

Les valeurs expérimentales, obtenues avec le banc de mesure mis au point et décrit

dans le paragraphe précédent, sont présentées dans le Tableau I1-8.

Température (°C)
Ri=2,7cm 82,9
R, =47 cm 115,8
R3;=15,2cm 121,9
R4=6,6 cm 136,0
Rs;=10cm 160,7
T, (eau entrée) 25,8
T (eau sortie) 27,5

Tableau II-8 : Relevé de température sur le banc d'essais de mesure de la conductivité
thermique de la fritte de verre R7/T7

Chapitre II Partie expérimentale

2T,(VTR + L (vT + T2 (v 7)) (VT + L (vT), + T (v2T), L(vT), + (v2 )
rj I'j rj
o
2
2Tk(VT)lf+T—k(VTk+Tlf(va)k)(VT)i+3(VT)k+Tk(v2T)k l(VT)kJr(va)k Bl=|0 (
fk X f Y h(T1 _Te)
T‘z Ti+l B Ti T Ti+1 _Ti Ti+1 — Ti
' Ar " Ar Ar
) ) 11-42 )
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On note également que le débit d'eau traversant le cylindre intérieur est stabilisé a

48,3 L.h' et que la puissance de chauffe des parois externes du cylindre extérieur est de

95,3 W.

Nous avons alors appliqué les différentes méthodes d'identification présentées dans

les chapitres précédents, et les résultats obtenus sont les suivants :

v' Méthode 1
Position A (W.m' K™ T (°C)
Entre Rs et R4 0,102 148,3
Entre R4 et R; 0,401 128.9
Entre R3 et R, 0,627 118.9
Entre R, et R, 0,736 99,4

v' Méthode 2
Position A (W.m' K T (°C)
En Rs 0,546 160,7
En R4 0,436 136,1
En R; 0,354 121,9
En R, 0,955 115,9
En R, 1,135 82,9

v Méthode 3 et 4

Apres établissement des gradients de température dans les deux cas, les coefficients
de la matrice sont calculés et on détermine : A = 0,74 W.m".K™' avec une loi d'évolution en
fonction de la température donnée par la relation suivante :

A=-5,65107T +9,78 (11-45)

Pour calculer les coefficients de la matrice, nous avons estimé le coefficient d'échange
h en utilisant la méthode de Sieder et Tate non corrigée ; on obtient alors

h=28390 W.m2.K".
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v' Méthode 5
On détermine plusieurs lois d'évolution logarithmique de la température le long du
rayon en fonction du temps. Apres 16h00 de mise a 1'équilibre thermique du banc de mesure,
on détermine la relation suivante : T = 59,412 In(r) + 297,55. On en déduit alors que
A = 59,412 et donc que A = 0,626 W.m".K"'. Si on prend un autre temps, comme 9h00 aprés
la mise en chauffe, on obtient la relation suivante : T = 60,048 In(r) + 300,42, les valeurs de

A et A sont alors respectivement de 60,048 et 0,619 W.m K.

Il -4-4-1-Conclusion
La valeur moyenne de la conductivité¢ thermique de la fritte de verre R7/T7 est :
A =072 + 0,12 W.m K. L'incertitude indiquée est en fait obtenue en effectuant une
moyenne sur les résultats obtenus par chacune des méthodes appliquées. Cette valeur de la
conductivité de la fritte de verre est constante dans une gamme de température allant de 25 a
700°C.
C'est cette valeur de la conductivité thermique qui sera utilisée dans ESTET afin

d'appréhender les phénoménes d'autocreuset par la prise en compte des propriétés physiques.
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11 -MODELISATION DU FOUR SHIVA

L'objectif de ce travail de modélisation est de simuler le fonctionnement du four de
combustion/vitrification afin d’appréhender les phénomenes prenant place dans I'écoulement
gazeux (plasma et gaz environnant) et dans le verre en fusion.

Nous modélisons a la fois I'écoulement plasma, et celui du bain de verre en utilisant
les échanges des différents flux entre ces deux milieux. Le code de calcul permet de traiter
simultanément la transition solide - liquide. Les vitesses d'écoulement de la matiére dans le
verre et dans le plasma sont tres différentes. On peut calculer les temps caractéristiques des
deux écoulements : ils correspondent au temps qu'il ne faut pas dépasser pour éviter des
oscillations qui empécheraient d'atteindre un état quasi-stationnaire :

v’ pour le verre :
le temps caractéristique de I'écoulement dans le verre en fusion est donné par la

relation suivante :

At [B4P, (1M-1)
p

ou Ap représente la différence de masse volumique entre le verre et la fritte de verre
(1 000 kg.m™), p la masse volumique du verre et z la hauteur du creuset (0,2 m). Le pas de
temps calculé est de 1'ordre de 1 seconde. Ce temps caractéristique doit permettre d'atteindre
un écoulement permanent. Dans le verre, on suppose que 1'écoulement est de type convection
naturelle, ce que l'on peut vérifier en calculant le nombre de Peclet qui est le rapport de
nombre de Courant sur le nombre de Fourier. Dans notre cas, le nombre de courant est voisin
de 4.107? et le nombre de Fourier voisin de 1,5 .10% : le nombre de Peclet est donc de l'ordre
de 3.10°®. Enfin, les fortes viscosités rencontrées dans ce type de milieu permettent de
considérer 1'écoulement comme incompressible. Il est également possible de justifier
I'hypothése d'un écoulement laminaire en déterminant le nombre de Grashof donné par la

relation suivante :

_gpAaTLl _V, L

v2 v

Gr

avec Vg : la vitesse de "chute" calculée comme suit : V, =/gBATH . Gr est de

I'ordre de 0,8 ; I'écoulement est donc considéré comme laminaire.
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v pour le plasma :

'écoulement plasma dépend fortement de la valeur du terme d'effet Joule. On peut
donner un ordre de grandeur du temps caractéristique de 1'écoulement (permettant d'atteindre
un état quasi-stationnaire) dans le plasma par la relation proposée par /DELALONDRE C.,
1990/ :

AH (T11-2)

avec pe ~ 107 kg.m™, AH, ~ 10°® Jkg' et J-E ~ 10" W.m>, on en déduit alors
t. ~ 107 secondes. Dans le plasma, l'écoulement est de type diffusif et convectif. Les
viscosités importantes rencontrées dans la colonne d'arc /DELALONDRE C. et al, 1992/ et
/DELALONDRE C. et al, 1994/ permettent de considérer 1'écoulement laminaire, justifi¢ par
un nombre de Reynolds inférieur a 2 000.
U0 (11-3)
o

Re

avec Ue ~ 150 m.s™, ¢ ~ 10° m et  ~ 10 m’s™, Re ~ 1 500, I'hypothése de 1'écoulement
laminaire est donc bien justifiée.
Le nombre de Mach, significatif du type d'écoulement (subsonique, supersonique), est

calculé de la maniére suivante :

=Y (11-4)
C
avece
c= |y RT (I-5)
M

Sa valeur, ~ 0,3, significative d'un écoulement subsonique, permet d'affirmer que
I'hypothese d'un écoulement incompressible est justifiée : il est possible de négliger les effets

de la pression sur la masse volumique.

Ainsi, la différence de 7 ordres de grandeur entre ces deux temps caractéristiques,
nous conduit a découpler la modélisation des écoulements dans deux domaines distincts. Les
hypothéses et approximations sont alors tres différentes et ne permettent pas de réaliser un
calcul global. Mais découpler les deux domaines permet de simplifier la mise en ceuvre de la

modélisation.

Chapitre III Modélisation 27/10/03



113

Par la suite, nous appellerons domaine plasma le domaine de calcul relatif au four a
plasma surplombant le domaine verre, qui lui concerne uniquement la fusion de verre dans
un creuset métallique a parois froides.

La Figure III-1 présente, dans un plan vertical, les différents domaines de calculs : le
domaine plasma et le domaine verre.

Le but recherché est un état stationnaire des deux écoulements. Cependant I'un des
points importants permettant de valider les résultats de calcul obtenus serait de vérifier
l'instabilit¢ de l'arc électrique, mise en évidence de maniére expérimentale grace a une
caméra ultrarapide. On remarque alors un battement de l'arc électrique de bas en haut (et

inversement) que l'on peut traduire par une "fréquence de battement" (1 a 10 kHz).

De ce fait, on peut noter que les résultats de la simulation du domaine verre (se
traduisant par l'obtention d'une cartographie en température de la partie supérieure du verre)
constituera une condition a la limite du domaine plasma et inversement ; les flux calculés
ainsi que le champ de vitesses obtenu sur cette surface dans le cadre de la modélisation de
I'écoulement plasma seront une condition a la limite en surface du bain de verre.

Dans la suite, nous décrivons les équations du modele dans le cadre du traitement de

l'arc électrique puis de la fusion de verre.

Domaine plasma

Domaine verre

Figure III-1 : Représentation des zones de calculs
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11 -1-Modédisation del'arc électrique

[1l -1-1-Préambule

Dans le cadre de notre étude, l'arc se développe de manic¢re asymétrique entre deux
¢lectrodes métalliques aériennes avec une intensité voisine de 200 A ; la densité de courant
peut atteindre 10° A.m™ /VAQUIE S., 2000/. Cette décharge, contrairement a celle de faible
intensité, est dominée par de forts effets dynamiques induits par la force €¢lectromagnétique,
ou force de Laplace, comme le montre /MAECKER H., 1955/.

Dans les plasmas, de fortes densités de puissances sont mises en jeu ; il en résulte des
densités ¢électroniques suffisamment importantes pour que les échanges d'énergie par
collisions entre les différentes particules soient suffisamment nombreux et efficaces.
L'énergie cinétique moyenne est alors identique pour chacune d'entre elles. On suppose que
le plasma vérifie I'hypothése de 1'équilibre thermodynamique local (ETL) introduite lors de
I'établissement de la méthode de mesure in-situ de la température de l'arc électrique
(cf.1I-3-).

L'approche la plus largement employée dans la littérature pour la modélisation de
colonnes d'arcs électriques a I'ETL est celle de ['utilisation des équations de la
magnétohydrodynamique (MHD) : équations de conservation de la dynamique des fluides et
de la thermique incluant les effets ¢lectromagnétiques décrits par les équations de Maxwell et
'équation de conservation de la densité de courant. Dans la suite, nous commencerons par
détailler 1'électromagnétisme ainsi que les hypotheses faites puis nous ferons de méme avec
la dynamique des fluides et la thermique.

L'approche MHD est applicable si certaines valeurs des parameétres que nous avons
calculés sont vérifiées. Il faut donc s'assurer que l'hypothése de neutralité électrique du
plasma soit respectée a 1'échelle macroscopique, que 1'ordre de grandeur du parameétre de Hall
soit petit devant I'unité. Enfin, le temps caractéristique de fluctuation d'arc est comparé avec
la fréquence de collisions ¢lectrons-lourds et la fréquence de Larmor.

v Neutralité électrique

La longueur d'atténuation de Debye Ap est la distance au dessus de laquelle toute

perturbation de la neutralité électrique du plasma est résorbée :

1/2
[go K, TC] (I1-6)
n.e
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En prenant une température de 10 000 K, la densité €lectronique n. est de I'ordre de
2.10”% m® /KADDANI A. et al, 1995/, on calcule ainsi une longueur de Debye
Ap~5.10° m.

Le libre parcours moyen A. de I'¢lectron est la distance parcourue entre deux

collisions fortes :

]
o ZB:HBQeﬁ

Qcp sont les sections efficaces de collision entre 1'électron et les particules lourdes f3.
Elles sont données par /DEVOTO R.S., 1973/. Le libre parcours moyen est de l'ordre de
2,8.10° m.

A (111-7)

Ces deux longueurs caractéristiques du plasma vérifient :
Ap << A (11-8)
L'échelle macroscopique, a laquelle le plasma est considéré pour sa modélisation, est
au moins aussi grande que A. et donc trés grande devant Ap. Par conséquent chaque élément
de volume du plasma a I'échelle macroscopique est €lectriquement neutre.

v' Paramétre de Hall

Le parametre de Hall est défini par le rapport suivant :

B, = e (111-9)

ou veg est la fréquence moyenne de collision des électrons avec les autres particules.

n, e’ (1I-10)
me GC

Ueﬁ =

Pour une conductivité électrique o, = 10* S.m™ (T. = 10 000K), on obtient

Uep = 2,8.10ll Hz. La fréquence de Larmor des électrons . est définie par :

o = B (T-11)

S
me

Il est donc nécessaire d'estimer la valeur caractéristique du champ magnétique B..

B, = Mol (1-12)
2nr,,

Les arcs électriques, auxquels on s'intéresse, ont une intensité¢ proche de 200 A pour
un rayon de I'ordre du centimétre. On obtient B, ~ 4.10° T et pour la fréquence de Larmor

®c ~ 7.10% Hz. Nous pouvons maintenant estimer I'ordre de grandeur du paramétre de Hall :
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Be ~2,5.107 << 1 (113 )

Un paramétre de Hall petit devant I'unité permet d'utiliser la loi d'Ohm sous sa forme
simplifiée.

v' Temps caractéristique des mouvements de l'arc électrique

Il s'agit de I'échelle de temps des fluctuations a l'échelle macroscopique. Une
estimation du temps caractéristique t. a été réalisée par /GONZALES M., 1999/ pour un arc
instable dans du SF¢. La mesure a donné une valeur de t, voisine de 10™s.

Comme nous I'avons dit précédemment, nous recherchons un état stationnaire de 1'arc
¢lectrique. En théorie le temps caractéristique d'un arc stable est infini. Il est alors
envisageable de faire I'hypothése que ce temps caractéristique t. est suffisamment grand dans

notre cas pour qu'il vérifie les relations suivantes :

t, >> Vg (TM-14 )

t,>> 0, (I1-15)

ou , est la fréquence des oscillations du plasma :

172
. :(neezj e 18.10° Hy (11-16)

p
80 me

Cette derni¢re hypothése permet également d'utiliser la loi d'Ohm et la loi d'Ampére
sous leur forme simplifiée.

La vérification des critéres de validité de 1'approche MHD est faite pour des grandeurs
caractéristiques concernant la colonne d'arc électrique. Cependant, I'ensemble du systeme est
appliqué dans la totalit¢ du domaine plasma. Ceci est dii au fait qu'en dehors de la colonne
d'arc, l'influence des termes ¢électromagnétiques devient négligeable, et donc que les

équations de la MHD dégénerent vers celles de I'hydrodynamique classique.

[l - 1-2- Equation del'éectromagnétisme
Les écoulements relevant de la magnétohydrodynamique sont décrits par un systéme
d'équations constitu¢ par le couplage des équations de l'aérothermodynamique et des
équations de Maxwell.
Les forces de Laplace sont la principale source de quantité de mouvement dans les
arcs électriques /MAECKER H., 1955/. La force électrique, qui est un terme de couplage
dynamique supplémentaire, n'apparait pas dans ( I[II-45 ), puisqu'elle est nulle dans un

plasma d'arc considéré comme globalement neutre. Le travail de ces forces, appelé "effet
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Joule", constitue le terme de couplage entre la thermique et 1'¢lectromagnétisme. Pour évaluer
ces termes de couplage entre I'hydrodynamique et 1'électromagnétisme, il est nécessaire de
connaitre les champs électromagnétiques, autrement dit de résoudre les équations de

Maxwell.

Il -1 -2 -1 - Equations sur les champs électromagnétiques

Les équations de Maxwell nous donnent :

v" laloi de Gauss :

V.E =P (1I-17)
€

v' la conservation du flux magnétique :

—_— —

V-B=0 (1I-18)
v’ laloi de Faraday :

.7 _ 0B (I11-19)

OE (111-20)

La loi de Gauss se simplifie en considérant la neutralité électrique du milieu (p, = 0),

elle devient :

V-E =0 (I1-21)
Par une analyse dimensionnelle, on peut comparer les ordres de grandeurs du courant

de déplacement et du courant de conduction dans la loi d'Ampere.

0E (111-22)

t ~ 8OEC —
‘J‘ thcEc tccc

€
€o

2
n, e

J /MITCHNER M. et al, 1973/ ; il s'en suit en tenant
me Deﬁ

Pour les gaz o, :[

compte de la fréquence caractéristique de 1'arc que :
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O0F (111-23)
D ot] egmouB_ vy
‘T tonee’  t o

v
Les relations (I11-14 ) et ( I1I-15 ) impliquent que t, >> Lf et donc

©p

£ aa—f <«<7J (111-24)
A partir de cette relation, nous pouvons négliger dans la loi d'Ampere ( 1I-19 ) le

courant de déplacement par rapport au courant de conduction, ce qui conduit a :

—

V x B :}’LOJ (HI—25)
Cette simplification est appelée hypothése quasi-stationnaire.
Les relations établies précédemment nous autorisent a utiliser la loi d'Ohm sous sa

forme simplifiée :

—.—>—>)

J=G(E+UXB (111-26 )

En combinant les expressions ( I1I-25 ) et ( III-26 ), on obtient :
VxB =p,0(E+uxB) (11-27)
Le rotationnel de cette derniere relation, a 'aide de 'expression ( III-18 ) donne une
équation de transport sur le champ magnétique :
9B _Vu(uxBh—1aB (111-28)
ot T

—

0B . o _
Le terme s représente le courant induit par les variations temporelles du champ

magnétique. Le premier terme du membre de droite constitue le courant induit par le fluide et

le second membre le courant de conduction.

En sortant A B de la relation ( II-28 ) et en estimant que sa valeur est proche de 1,

—_—

—_—

B = (— .
alors p, Gaa_t et pyo V x(u x B ) ont pour ordre de grandeur respectif :

2
R, = % (111-29)
ERmag =W O, Uc Lc ( I11-30 )
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Rige = 47107 x10%x150%x5.107 =9.10°2

R, est appelé paramétre d'écran et R ., le nombre de Reynolds magnétique.

® g

Comme précédemment, t. est supposé suffisamment grand du fait du comportement quasi-
stationnaire de l'arc pour que le parameétre d'écran soit négligeable. Ainsi, il est possible de
négliger les courants induits par les variations temporelles du champ magnétique. La loi de

Faraday se simplifie alors suivant :
VxE =0 (I1-31)
Pour le nombre de Reynolds magnétique, nous supposons qu'il vérifie toujours

Rnae << 1/DOUCE A., 1999/, de sorte que les courants induits par le déplacement du fluide

ma,

ne soient pas pris en compte dans nos modélisations. Cela permet de négliger 1'action de la

vitesse du fluide sur le champ magnétique, autrement dit, la loi d'Ohm se résume a :

—_

J=cE (I1-32)
Enfin, pour compléter la partie électromagnétique du systéme d'équations de la
magnétohydrodynamique, il faut énoncer la loi de conservation de la charge établie par

/DELALONDRE C., 1990/ :

9% L V. T-o (T1-33)
ot

Le plasma d'arc vérifie la neutralité électrique donc ( II-32 ) se met sous la forme :

V-I=0 (111-34)

Il - 1 -2 -2 - Equations sur les potentiels

On constate que pour un arc électrique au comportement quasi-stationnaire, les
équations de 1'¢lectromagnétisme sont simplifiables sous leur forme stationnaire. Cette
simplification nous permet d'écrire les équations sur les potentiels électrique et magnétique
dans le cadre du régime permanent. Elles prennent la forme d'équations de diffusion,
autrement dit, nous disposons déja, dans ESTET 341, des solveurs nécessaires a la résolution
des équations des champs électrique et magnétique.

Lors de nos simulations de l'arc électrique, nous n'avons pas utilisé de modeles de
description particuliére des régions anodique et cathodique. Nous supposons que l'intensité
de l'arc (200 A) est assez importante pour que les forces électromagnétiques associées

constrictent suffisamment I'arc du coté cathodique.
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IIl-1-2-2-1- Le potentiel électrique ®

Le champ électrique est irrotationnel (VXE =0), donc il dérive d'un potentiel noté

D :

E=-Vo (I11-35)
En combinant I'équation précédente a la loi d'Ohm ( III-32 ), on obtient :

J=-cVO (I11-36 )

L'équation sur le potentiel provient de la relation ( III-36 ) combinée a 1'équation de la

conservation de la charge ( I111-34 ) :

_—

V- Ve)-o0 (11-37)

IIl-1-2-2-2- Le potentiel vecteur A

Pour le calcul du champ magnétique, la géométrie du domaine de calcul et le type de
maillage utilisé revétent un caractére important.

Quand les arcs électriques présentent une symétrie cylindrique (ce qui n'est pas notre
cas), le champ magnétique n'a plus qu'une unique composante non nulle : la composante

azimutale By qui peut étre calculée par le théoréme d'Ampere :
Be(R,G,z)z%LR 1,(R,8,2)rdr (11-38)

Dans le cas d'une géométrie purement 3D, c'est-a-dire ne présentant aucun axe de
symeétrie, le théoréme d'Ampére ne peut plus étre appliqué. Le calcul du champ magnétique
se fait alors par la détermination du potentiel vecteur. Cette méthode a été validée dans le
cadre de comparaison avec le théoréme d'Ampere sur des géométries simples et a été utilisée
avec succes sur des simulations de plasmas thermiques dans le SFs /ZAHRALI S. et al, 1992/
et GONZALES M., 1999/.

On rappelle briévement la définition de ce paramétre.

Comme V- B = 0, il existe un toujours un vecteur A tel que :

—_—

B=VxA (11-39)
De plus, la condition suivante, appelée Jauge de Coulomb, doit étre vérifiée :

V-A=0 (11140 )
En combinant les équations ( I11-25 ), ( I1I-39 ) et ( I11-40 ), on obtient une équation

sur le potentiel vecteur :
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AA =—p,d (11-41)
C'est cette équation vectorielle ( III-41 ) qui est résolue. Les composantes du champ

magnétique en sont alors déduites ( I11-39 ).
Une fois calculés,T, B et f, nous pouvons exprimer la force de Laplace ainsi

que l'effet Joule qui sont des termes sources permettant le couplage des équations de la

dynamique des fluides a celles de 1'¢lectromagnétisme.

F Laplace = 1 x B (HI—42)

e

Pioe = 7 . E (111-43)

11 -1-3- Equations de la dynamique et de la thermique du domaine plasma

Les équations de la dynamique gouvernant la colonne d'arc sont introduites sous leur
forme vectorielle. Elles décrivent 1'écoulement d'un mélange de deux fluides non réactifs de
méme phase thermodynamique. Nous émettons les hypothéses suivantes : 1'écoulement
plasma est considéré laminaire et incompressible, cependant, il entre dans la catégorie des
¢coulements dilatables. C’est-a-dire que la masse volumique du mélange est une fonction
unique de la température ; les variations de pression sont négligées (cf. calcul du nombre de
Mach). De plus, le code de calcul étant un code instationnaire, méme si on considére le fluide
comme incompressible et 1'écoulement comme stationnaire, la discrétisation des équation se
fait par rapport a terme temporelle. Le code est utilis¢ pour atteindre un état quasi-
stationnaire.

On peut donc exprimer les équations de continuité suivantes :

v" la conservation de la masse

On définit p et u comme la masse volumique et la vitesse moyenne du mélange

gazeux.

%ﬁ,(pﬁ)zo (11144 )

v' la conservation de la quantité de mouvement

- L L ) N L
d{;—u)eriV(puxu):—gradP+pg+diV(rj+JxB (11-45)
ou P est la pression (somme des pressions partielles) et é la gravité. Le tenseur des

=
contraintes visqueuses du fluide multi constituants t est décrit sous sa forme classique :
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U, N
an ax‘ 3

1

Le dernier terme de cette équation permettrait d'intégrer la turbulence dans cette

équation. Mais, comme nous avons suppos¢ que I'écoulement plasma est laminaire, pu;u; =

0.
De plus, la viscosité dynamique p dépend de la température et de la composition du
milieu.
jxﬁ, représentant les forces de Laplace, est la principale source de quantité de
mouvement dans les arcs électriques que nous avons a considérer. Ce terme source assure le
couplage des équations de I'électromagnétisme a celles de la dynamique.
v’ la conservation de I'énergie
L'équation de conservation de I'enthalpie massique du mélange h, s'écrit a l'aide des
enthalpies h; d'espéces et des fractions massiques X :
p(@ﬂwhj:6.(kw]ﬁ.[zﬁ%xi}v{pzhiDi§xij+3.ﬁ+sm (11-47)
ot C, — C, "
avec C, la capacité calorifique a pression et a composition constantes, et A. la conductivité

thermique du mélange. D; est le coefficient de diffusion de l'espece i parmi les autres espéces.

C

L'hypothese d'un nombre de Lewis de chaque espéce 1 [Le = cD J ¢gal a l'unité
p p i

est faite par /MATTEI J.D. et al, 1996/. Ceci impose que toutes les especes diffusent comme
la chaleur et que la diffusivité thermique D; s'écrive selon :

D. = e (111-48)

1 pC

p

La relation ( I1I-48 ) peut alors se simplifier sous la forme suivante :

p| i Vh | = V| 2o Th |+]Ees,, (111-49)
ot C,

L'expression de l'effet Joule est donnée par J-E, qui est le terme de couplage des

phénomeénes électromagnétiques avec celles de la thermique. S;,4 est éventuellement un terme
source radiatif, il représente le taux d'échauffement ou la puissance volumique libérée par le
rayonnement. Nous avons décidé de ne pas tenir compte de la dissipation radiative lors de

nos simulations d'arc. Dans notre cas, les parois solides du domaine de calcul (hormis les

Chapitre III Modélisation 27/10/03



123

¢lectrodes) correspondent aux parois froides du four sur lesquelles on ne cherche pas a
déterminer avec précision le flux thermique échangé. De plus, comme la température
moyenne de l'arc modélisé est d'environ 10 000 K, les termes de dissipation radiative
(~ 10" W.m™) sont globalement faibles et sont localement négligeables devant le terme Joule

(~ 10° W.m™) /DOUCE A., 1999/.

A ces équations de conservation s'ajoute la loi d'état du gaz plasmagéne, elle est prise
en compte par la variation de la masse volumique p(T., Xi), fonction de la température et de

la composition du milieu.

11 -1-4- Equationsdu transport des fractions massiques

Le traitement de la colonne d'arc est envisagé en tenant compte du transport de la
fraction massique des constituants du gaz plasmageéne. On simplifie toutefois la modélisation
en écartant I'ensemencement du plasma par 1'évaporation d'éléments du verre comme le bore
ou le sodium. Cependant le taux d'évaporation de ces éléments est assez faible. Les
conductivités électrique et thermique du plasma ne s'en trouvent donc pas affectées.

L'équation résolue sur le transport de la fraction massique est donnée par :

pfguaﬁsz§@q§x) (111-50)

Dans ce cas, Dj représente le coefficient de diffusion d'une espeéce dans l'autre, il est

déterminé par la relation suivante :

D, = Ué (1-51)
pi SC€

Lors de la simulation du plasma d'arc, on ne calcule qu'une fraction massique, en
I'occurrence celle de l'argon puisque nous ne travaillons qu'avec un mélange de deux
constituants. La fraction massique de l'autre espéce, 1'oxygene, est automatiquement déduite

de la premicre.

%é§f+ﬁ§ij:§@DN§Xm) (11-52)
XartXop =1 (1153 )

En chaque point du maillage et a chaque itération de calcul, la fraction massique de

chaque constituant est alors connue.
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Il - 1-5- Propriétés thermophysiques du plasma

A partir de la fraction massique d'argon et de I'enthalpie massique calculées par
ESTET en chaque nceud du maillage sous forme d'équations de transport, nous pouvons
déterminer la température du milieu pour ensuite calculer toutes les propriétés physiques et
les coefficients de transport du plasma.

La composition chimique et les coefficients de transport de I'argon et de 1'oxygeéne on
été calculés a l'aide du logiciel ALEX /SANON A. et al, 1991/ et des données de
/FAUCHALIS P., 1994/ et de /CAPITELLI M. et al, 1970/.

II-1-5-1-Calcul de la température du gaz plasmagene

A partir de I'enthalpie massique et de la fraction massique déterminées par ESTET, la
température en chaque point du milieu peut-&tre déterminée en inversant la fonction
h = f (T, Xj), pour obtenir T = g (H, Xj). Une fois la température calculée, toutes les

propriétés physiques et tous les coefficients de transport du plasma peuvent étre établis.
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I
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0.0E+00
0 5000 10000 15000 20000 25000
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‘ — enthalpie massique O2 ===enthalpie massique Ar ‘

Figure I1I-2 : Evolution de l'enthalpie massique (J.kg™) en fonction de la température

A titre d'exemple, la Figure I1I-2 montre I'évolution de 1'enthalpie massique de l'argon
et de I'oxygéne. On remarque une premicre ionisation de l'argon a environ 15 000 K et une
deuxieme vers 25 000 K. Pour 1'oxygéne, on note un pic de dissociation a 4 000 K puis une

ionisation a environ 18 000 K.
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Il -1-5-2- Calcul de la masse volumique du gaz plasmagene
A chaque itération de calcul, la masse volumique de chaque composé est recalculée et
on détermine la masse volumique du gaz plasmagéne en fonction de sa composition selon la

relation que nous avons choisie d'utiliser (cf. ( [[I-54)).

1
. 11154
Pmel XO2 R & ( )

PAr Po2

On observe I'évolution de la masse volumique des corps purs sur la Figure I1I-3. On
remarque sur ces courbes une forte diminution de la masse volumique en fonction de la

température.

1.0

0.8
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o
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I
~
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0.0 e —— |
0 5000 10000 15000 20000 25000
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‘ ——masse volumique O2 ===masse volumique Ar ‘

Figure I1I-3 : Evolution de la masse volumique des gaz purs en fonction de la température

II-1-5-3-Calcul de la viscosité du gaz plasmagene

La viscosité¢ de chaque gaz pur est tabulée dans ESTET sous la forme p = f (T).
Ensuite, la viscosité du gaz plasmagene est déterminée grace a la loi de Wilke /WILKE C.R.,
1950/. Ce dernier a établi une relation permettant d'obtenir la viscosité d'un mélange gazeux
multi constituants. L'auteur a confronté la loi obtenue a des mesures expérimentables et il

observe une bonne adéquation entre les résultats des calculs et les valeurs expérimentales.
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La loi d'évolution de la viscosité d'un mélange gazeux en fonction de la fraction

volumique (y;) en chaque constituant est donnée par la relation suivante :

n

_ b, 11—
INEDY e (111-55)
T Dy
Yi =
J#i

ou @;; est donné par :

_ [“(Mi /)" (Mj/Mi)|/4] (111-56)

a2 i (v )

Dans la relation ( III-55 ), la viscosité p représente une viscosité dynamique en Pa.s.

Elle est représentée sur la Figure 1114 pour 'argon et I'oxygene.
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Figure I11-4 : Evolution de la viscosité des gaz purs en fonction de la température

Il-1-5-4-Calcul de la conductivité thermique du gaz plasmagene

On calcule cette propriété pour chaque gaz pur et on la tabule en fonction de la
température. Nous avons ensuite programmé une loi d'évolution de la conductivité thermique
en fonction de la composition du milieu gazeux. Pour cela, nous utilisons les lois de

/MASON E.A. et al, 1958/ inspirées de /WILKE C.R., 1950/ et données ci-apres :
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n n (M1-57)
Xmel = 27‘1 1+zGikX_k
i=1 k=1 Xj
k#i
avec Gjx donné par :
2
1o6s( M YL (Y M\ (11-58)
et:
0
A M, (I1-59)
7”2 e M
n représente la viscosité de chaque corps purs.
6
5
4 >3

lambda (W/m.K)
w
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25000

Figure I11-5 : Evolution de la conductivité thermique des gaz purs en fonction de la

température

II-1-5-5-Calcul de la conductivité électrique du gaz plasmagene

Nous avons choisi de calculer la conductivité¢ ¢€lectrique du mélange gazeux en

fonction de sa composition, c'est-a-dire de la fraction massique de chaque constituant, suivant

la loi d'évolution

n
Omel = ZXi O
i=1
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Figure I1I-6 : Evolution de la conductivité €lectrique des gaz purs en fonction de la
température

11 -1-6- Géométrie et maillage du domaine plasma

La géométrie sur laquelle repose le maillage du domaine plasma est constituée de la
partie four du pilote SHIVA. C'est dans ce domaine de calcul (cf. Figure III-7) que nous
retrouvons les deux torches, la volte, les parois du four et 1'évacuation des gaz. La zone de
fermeture du domaine (surface verre) est considérée comme une paroi sur laquelle on
s'attache a déterminer un flux de chaleur qui sera une donnée de type condition a la limite du
domaine verre. Le four ainsi que les torches sont de géométrie cylindrique, le four présente
un diametre de 600 mm et une hauteur de 250 mm, et les deux corps de torches un diametre
de 60 mm pour une hauteur de 200 mm.

Le maillage réalisé est de type curviligne et structuré pour sa prise en compte dans
ESTET. Le logiciel Simail® a été retenu pour réaliser ce maillage.

Quelques simplifications ont été nécessaires afin d'obtenir un bon compromis entre les
résultats de modélisation, les valeurs expérimentales et la durée des calculs. Appliqués a
notre géométrie, les maillages structurés obtenus présentent des angles de déformation
importants dans les cylindres. On les observe facilement sur la Figure III-8. De plus, le

mailleur ne permettant pas de réaliser des plans coniques en structuré (c'est-a-dire de mailler
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l'intersection entre un cylindre oblique et une paroi plane), la volte a di étre considérée

comme plate et les torches pénétrent verticalement dans le maillage. La configuration réelle

de fonctionnement du four n'est donc pas exactement prise en compte.

cathode anode
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Figure I11-8 : Visualisation du maillage de la torche anode (vue de dessous)
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Cependant, les simplifications opérées pour obtenir un maillage de bonne qualité ne
perturbent pas l'écoulement dans le four car la voite est suffisamment ¢loignée de la zone

réactive pour avoir une influence.

L
.
|
'Jﬁr'
.
R
:

Figure I1I-9 : Observation du maillage dans le plan (Xy,)

La Figure III-9 fait apparaitre un raffinement important du maillage en dessous des
¢lectrodes. Ce dernier engendre des durées de calculs relativement longues (de I'ordre de
20 heures). Le maillage réalisé est constitu¢ de 133 x 81 x 39 plans, respectivement suivant

les directions I, J, K pour un total de 420 147 nceuds de calcul.

Manchon cuivre Electrode cathode

Manchon cuivre Electrode anode  Manchon inox

Injection de l'ar Injection de I'oxygéne
Injection argon Manchon inox Injection oxygene

Figure I1I-10 : Zoom sur le maillage des deux électrodes

Chapitre III Modélisation 27/10/03



131

[11 - 1-7- Conditions aux limites pour domaine plasma

Le domaine de calcul défini a des frontiéres qui peuvent étre décomposées de la fagon

suivante :

v' injection de I'argon a chaque électrode,
injection de l'oxygene a chaque torche,
corps des torches,
parois métalliques du four,
cathode,
anode,
volute,

paroi représentant la surface du bain de verre,

AN NNV U N NN

sortie des gaz.

Pour chacune des ces zones, nous avons défini des conditions aux limites particulieres
qui restent en accord avec les grandeurs expérimentales rencontrées sur le pilote SHIVA. Ces
conditions aux limites portent sur les variables transportées : la vitesse, 1'enthalpie, le

potentiel et la fraction massique.

v Conditions aux limites sur la vitesse

Comme nous l'avons mentionné précédemment, I'écoulement du gaz plasmagene est
suppos¢ laminaire. Le fluide étudié présentant une forte viscosité, on applique une condition
d'adhérence sur les fronti¢res solides, ce qui revient a dire que la vitesse est nulle dans les
directions tangentielle (¢) et normale (n) aux frontieres : u, = 0 et u, = 0.

On distingue quatre zones d'injection des gaz plasmageénes que sont l'argon et
I'oxygene. Ces gaz sont injectés dans les zones annulaires comprises entre les électrodes et
les parois des manchons comme il est montré sur les Figure III-11 et Figure I1I-12. Les

valeurs des vitesses sont données dans le Tableau I1I-1.
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injection injection
de 'oxygeéne de l'oxygene

injection injection

de I'argon de l'argon

3 1 Manchon inox 3 1 Manchon inox
2 Manchon cuivre 2 Manchon cuivre
3 Anode 3 Cathode tronquée

RS RS

- - === - - = ——— -

Figure III-11 : Détail de l'injection des gaz Figure I11-12 : Détail de I'injection des gaz

plasmagenes du c6té anode plasmagenes du c6té cathode
Anode Cathode

gaz Ar O, Ar O,
Débit  volumique 2.4 4.8 2.4 4.8
(Nm’.h™)
Débit  massique 1,067.107 1,743.10” 1,067.107 1,743.10”
(kg.s™)
Vitesse U (m.s™) 0 0 0 0
Vitesse V (m.s™) 0 0 0 0
Vitesse W (m.s™) -13,34 -3.45 -10,67 3,45

Tableau III-1 : Vitesses et débits d'injection des gaz plasmagenes pour rapport Ar/O,
(20/80 en volumique)

Les vitesses sont calculées a partir du débit volumique compte tenu de la section de
passage du gaz. Elles sont ensuite programmeées dans le code de calcul suivant les directions
U, V, W correspondant au triedre X, Y, Z : le plan des électrodes est tel que y = 0, la surface
du verre est telle que z = 0.

L'argon est inject¢ dans la zone annulaire comprise entre les électrodes et les
manchons en cuivre. Du c6té cathode, la section de passage du gaz est de 6,25.10° m? alors

ALz -5 2 . .
que du coté anode elle ne vaut que 5,34.10” m”. Par contre, la zone annulaire comprise entre
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le manchon cuivre et le manchon inox est la méme pour les deux torches ; la section de

passage est de 3,86.10™ m™.

La sortie des gaz, est prise en compte sous forme d'un terme puits pariétal : on y

évacue un débit gazeux égal au débit total entrant (Qn = 5,63.107 kg.s™).

v Enthalpie massique
Sur les frontieres solides du domaine plasma autres que celles des électrodes, la valeur
de I'enthalpie est déterminée en fonction de la température de la paroi et de la composition du
mélange.

Actuellement, nous travaillons avec une condition a la limite de type dérivée normale

nulle (g—ﬁzoj sur I'évacuation des gaz et sur la surface représentant le verre car le but
recherché est d'obtenir un profil de température sur cette surface.

Sur les manchons inox et cuivre, c'est-a-dire sur le corps des torches, la votite, et les
parois on applique une enthalpie correspondant a une température froide du mélange gazeux
dans lequel baignent les torches. On impose donc une enthalpie de 221 088 J.kg”, ce qui
correspond a une température de 300 K (27 °C) dans un mélange constitué a 80 % d'oxygene
et 20 % d'argon (en pourcentage volumique).

En ce qui concerne les électrodes anode et cathode, on applique également une

condition a la limite de type dérivée normale nulle [%:0) dans le but d'autoriser un

accroissement de la température aux électrodes afin d'assurer la conduction électrique n'ayant
pas pris en compte les couches anodique et cathodique (la température physique rencontrées
sur les électrodes n'est pas le but de ce travail).

Enfin les injections d'argon et d'oxygene sont caractérisées par l'enthalpie de ces gaz a

300 K.

v" Potentiel

o,

Nous utilisons des conditions de flux nul pour le potentiel ( 5=

) sur toutes les

frontieres du domaine de calcul a I'exception de la surface des électrodes qui est portée a des

isopotentielles.
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Le potentiel est constant sur la surface de 1'anode et de la cathode, et par convention,
on impose un potentiel ® = 0V sur la cathode. Sur I'anode, le potentiel est un résultat du
calcul : sa valeur est ajustée pendant toute la durée du calcul, de sorte que la tension de I'arc
¢lectrique soit un résultat, tout comme sur l'installation ou nous pilotons l'intensité de 1'arc
mais ou la tension est une résultante de la longueur de l'arc et de la composition du milieu
gazeux environnant. C'est l'intensité du courant qui est fixée. Pour recalculer le potentiel a
I'anode a chaque itération, on détermine l'intensit¢ de l'arc par l'intégration de la densité de
courant sur un plan déterminé et perpendiculaire au passage du courant. Dans le cas ou il
existe une différence entre l'intensité du courant souhaitée (soit pour nous 200 A) et celle
calculée, un facteur correctif est appliqué au potentiel afin de recaler l'intensité électrique a la

bonne valeur.

v' Fraction massique

Dans nos simulations, nous avons utilis€¢ une condition aux limites de type dérivée

0 X

normale nulle L = 0 sur toutes les frontiéres du domaine de calcul, hormis au niveau
n

des injections de gaz sur lesquelles on place une valeur imposée (Xar = 1 aux injections
d'argon et X, = 0 pour les injections d'oxygene). Le mélange se fait au fur et @ mesure que le

calcul progresse par diffusion d'un gaz dans l'autre selon /WILKE C.R., 1950/.

11 -1-8-Initialisation des calculs

Expérimentalement, il est nécessaire d'avoir recours a un systéme d'amorgage de l'arc
¢lectrique qui génere un milieu légerement ionisé entre les deux électrodes permettant ainsi a
l'arc de se développer.

Lors de la modélisation, nous avons également besoin de créer une zone de
démarrage. Pour cela, on définit une colonne chaude, reliant les deux électrodes, dans
laquelle la température est portée a environ 6 000 K (c'est-a-dire que l'on impose une
enthalpie correspondant a cette température dans cette zone). A cette température, la
conductivité électrique du milieu gazeux est suffisamment élevée pour accélérer le
développement de l'arc avec une intensité fixée a 200 A. Cette zone s’estompe avec la
progression des calculs.

Au lancement de la simulation, le domaine de calcul est initialisé avec de 1'argon pur.

L'injection de 1'oxygene se fait au fur et a mesure de I'avancée du calcul.
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11 -1-9- Résultats de la ssmulation du domaine plasma

Les résultats présentés dans la suite, ont été obtenus apres 12 000 itérations de calcul
avec un pas de temps fixe de 10”7 secondes.

Les calculs sont envoyés sur un serveur Fujitsu VPP 5 000, constitué de plusieurs
nceuds de mémoire de 8 ou 15 Gbytes de RAM. Un calcul de 3 000 itérations nécessite
27h36min de temps CPU mais comme le nceud de calcul est partagé avec d'autres utilisateurs,
le temps total de calcul est d'environ 82 heures.

Les résultats de calculs sont présentés sur un plan 2D correspondant a une coupe de
l'installation par le centre des électrodes. Ce plan sera nommée X, (nous utilisons ce méme

pour la représentation des résultats de simulation du domaine verre).

II-1-9-1-Champ de température
Le champ de température obtenu se sépare en deux zones principales : l'arc électrique
et le reste de I'enceinte du four.
Sur la Figure I1I-13, I'isotherme a 9 000°C permet de repérer l'arc électrique qui est
bien établi entre les deux électrodes métalliques. Cette isotherme est également représentative

de la zone de passage du courant.
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Figure I11-13 : Champ de température pour le domaine plasma dans le plan (X,,)
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Figure I1I-14 : Représentation des isothermes rencontrées dans le plasma entre 6 000 °C et
18 000 °C dans le plan (X,)

La Figure I1I-14 montre les isothermes du plasma comprises entre 6 000 et 18 000
°C. On note que la zone de couplage des deux jets est portée a une température voisine de 9
000 °C, le jet cathodique a des températures comprises entre 15 000 °C et 17 000 °C, et le jet
anodique a des températures comprises entre 10 000 et 12 000 °C. La Figure III-15
représente la température mesurée de la zone de couplage, et des jets anodique et cathodique.
La zone de couplage des deux jets se situe dans une gamme de température allant de 10 700 a
11 700 °C. Sur la Figure II1-14, l'isotherme représentative du couplage des deux jets est
voisine de 9 000 °C.

Expérimentalement, on constate que le jet cathodique est porté a une température
comprise entre 13 700 °C et 15 200 °C. On note également que la température du jet
cathodique décroit rapidement sur les 12 premiers millimétres : les résultats numériques font
apparaitre le méme phénomene.

Concernant maintenant le jet anodique, les mesures par spectroscopie d'émission
atomique donnent des températures comprises entre 10 700 et 11 700 °C, et les résultats de

simulation fournissent des valeurs comprises entre 10 000 et 12 000 °C.
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Figure III-15 : Distribution spatiale de la température du plasma (Ty (x, z) en K)
dans le plan (X))

En conclusion, on remarque que le modéle surestime quelque peu les températures
des deux jets mais que l'ordre de grandeur est respecté. La simulation de l'arc électrique
donne des résultats satisfaisants en les comparant avec les valeurs expérimentales (obtenues

pour un arc d'intensité, de tension et de longueur équivalente).

La forme de la distribution spatiale de la température obtenue expérimentalement ne
se superpose pas a celle modélisée. Cet écart est dii @ une configuration différente du four
dans lequel les mesures ont été réalisées par rapport a la géométrie modélisée — les deux
torches sont verticales — dans le dispositif expérimental les torches sont placées avec une

angle d'écartement de 110°.

L'effet Joule est le terme d'apport d'énergie de l'arc électrique. Essentiellement
localisé dans la colonne d'arc, c'est a la pointe de la cathode et dans le jet anodique qu'il est
maximal (~ 1,3.10'° W.m™). Cette donnée est a rapprocher des valeurs de températures
obtenues. Théoriquement, et en se reportant aux valeurs de températures mesurées par
spectroscopie d'émission atomique, c'est a la pointe de la cathode uniquement que l'apport

d'énergie devrait étre le plus important. Pour observer correctement la différence de
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température, il aurait fallu que le maillage soit beaucoup plus raffiné¢ a cet endroit ce qui

aurait accru considérablement les temps de calculs déja trés longs.

below 1300004 1 MN-002 | 1 e+ 1. I L ]

L30e-00F L300 | 300e000 100000 | 300000 §3es ] Nie+00T | 0e+000

Figure ITI-16 : Densité de puissance (W.m™) due 4 l'effet Joule dans le plan (Xm)

Il -1-9-2-Champ de vitesse

Le module de vitesse est beaucoup plus fort a proximité des torches plasma (vitesses
voisines de 150 m.s™) que dans le reste du domaine plasma (< 1 m.s") comme on peut le
remarquer sur la Figure I11-17.

Du c6té cathode, la vitesse du gaz plasmagéne peut atteindre 150 m.s™. On note
¢galement la présence de boucles de recirculation ayant des vitesses de l'ordre de 10 a
20 m.s™.

Du c6té anode, les vitesses sont plus faibles avec un maximum de 120 m.s™. On
remarque également la présence de deux boucles de recirculation de part et d'autre du jet
anodique.

La Figure I1I-17 souligne la répulsion des deux jets plasma qui est bien mise en
évidence par I'é¢tude des forces de Laplace (cf. Figure 111-22). En effet, on remarque que les
vecteurs vitesses du coté cathodique s'orientent vers la gauche alors que du c6té anodique, ils
se dirigent vers la droite. Cette forme est engendrée par les forces électromagnétiques
générées par l'arc électrique. On note également que des vecteurs vitesses de faible intensité

semblent "rentrer dans les parois solides des ¢lectrodes anode et cathode". Ce phénomene est
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da a la présence des injections des gaz a proximité immédiate des parois, ce qui créé des

effets de bords. En réalité "rien ne rentre" dans les électrodes.

cathode anode

/ Vitesse de 120 m.s™
Vitesse de 150 m.s™

Boucles de recirculation

| geis surface verre

W
below LMol e EOel0] S00000] | (004000 | INealll) | ADGeMN0]  phoes
L0000 3 0000 S000ee0l TOD0e0] 30004000 | 100003 1. 3006000 § 500

Figure I1I-17 : Champ de vitesse (m.s") dans le plan (Xy,)

| A ] \

[ A0 | il | e 00 [ L [

IF 5 x
- -
pai R Dl =] RLLL L 1 e+ (R ]

Figure I1I-18 : Norme de la vitesse & proximité de I'arc électrique (m.s™) dans le plan (Xy,)
La vitesse maximale rencontrée dans l'arc électrique est de 150 m.s™, il est possible de
recalculer le nombre de Mach : ~ 0,05. L'hypothése d'un écoulement incompressible

préalablement effectuée est donc justifiée.
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Ces résultats de simulation du champ de vitesse dans l'arc et plus globalement dans le
four ne peuvent pas étre confrontés a des valeurs expérimentales, car a notre connaissance,
aucun résultat de mesure de vitesse dans les arcs ¢lectriques n'est disponible.

Cependant on peut comparer ce résultat avec des valeurs de simulations obtenues par
/GONZALEZ J.J., 1992/ dans le cadre de la simulation d'arc a 1 000 A. Ce dernier obtient
des champs de vitesses dans la colonne d'arc compris entre 120 et 400 m.s”'. De la méme
maniére, /DELALONDRE C., 1990/ obtient des vitesses de l'ordre de 130 m.s” lors de la
simulation d'un arc transféré vertical de type "Pfender" (1 cm) /HUANG P.C. et al, 1991/.

Actuellement, l'arc se trouvant en surface et relativement €éloigné du bain de verre, il

n'a aucune influence sur ce dernier. Le champ de vitesse est donc tres faible sur cette surface.

Il -1-9-3 - Fraction massique en oxygene

La Figure II11-19 donne la répartition de la fraction massique en oxygeéne aux abords

des torches et par conséquent la composition du mélange gazeux argon-oxygene.

Figure I1I-19 : Fraction massique d'oxygéne (kg.kg™") dans le plan (Xu)

A proximité des torches, le mélange plasmagene s'établit a environ 40 % (en masse)
en oxygene. L'arc établi entre les deux électrodes commence a étre gainé par l'oxygene mais
ce gaz n'a pas encore suffisamment diffusé dans l'argon afin d'atteindre un mélange Ar/O, de
23/77 % (en masse). L'évolution de ce paramétre est synonyme que le calcul n'est pas encore

suffisamment abouti pour observer le mélange des deux gaz dans la colonne d'arc.
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Il -1 -9 -4 - Grandeurs électromagnétiques

Afin de conserver une intensité de 'arc €lectrique a 200 A, la différence de potentiel
calculée est de l'ordre de 140 V. La Figure III-20 présente la répartition du potentiel
électrique dans le four et plus particulierement a proximité des électrodes et en surface du
bain de verre. De plus, lors de nos simulations nous n'intégrons pas dans nos calculs, les

chutes anodique et cathodique qui représentent environ 10 a 20 volts.

VEIme

pusigriiel
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Figure I11-20 : Evolution du potentiel électrique (Volts) dans le plan (X,)

La forme des lignes isopotentielles dans l'arc électrique semble cohérente. La
puissance dégagée par effet Joule dans la colonne d'arc est d'environ 36 kW. On peut
¢galement rappeler que la cathode est placée a un potentiel de 0 V sous forme
d'isopontentielles alors que le potentiel porté a I'anode est le résultat du calcul.

Expérimentalement, la tension d'arc est de l'ordre de 80 a 100 V, quand l'arc est
uniquement aérien, c'est-a-dire transféré entre les deux électrodes sans passage par le bain de
verre en fusion.

Les Figure III-21 & Figure I1I-24 présentent les normes des vecteurs densité de

courant J et champ magnétique B. Ces deux grandeurs électromagnétiques sont déterminées
a partir du potentiel électrique ; elles permettent de calculer les forces de Laplace

représentative de I'écoulement du plasma.
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Figure I1I-21 : Norme de la densité de courant (A.m™) dans le plan (X

On remarque que la densité de courant est comprise entre 10* et 10° A.m™ dans la
zone de couplage des deux jets. Les panaches anodique et cathodique présentent quant a eux
une densité de courant plus forte allant de 10° 4 10’ A.m™.

La Figure I1I-22 montre I'évolution des forces de Laplace dues a 1'arc électrique. Ces

derniéres sont synonymes de 1'écoulement plasma et on note la répulsion marquée des deux

jets.
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Figure I1I-22 : Norme des forces de Laplace (W.m™) dans le plan (Xy,)
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Si on compare la Figure I1I-22 a la Figure I1I-17, on remarque que dans les zones d'injection
des gaz, les vitesses sont liées au mode d'introduction mais que rapidement en dessous des
¢lectrodes, 1'écoulement est essentiellement piloté par les forces électromagnétiques.

La force du champ magnétique est importante a proximité de l'arc électrique, sa
valeur est comprise 2.107 et 2.10” Tesla. En s'éloignant de l'arc, on observe une dissipation

du champ magnétique et dans I'ensemble du domaine de calcul, il est négligeable.

Figure I11-23 : Norme du champ magnétique (Tesla) dans le plan (Xy,)
La Figure I1I-24 met en évidence le caractere rotationnel du champ magnétique. A la

cathode il est de sens inverse et a l'anode de sens direct. Ce champ magnétique gaine

¢galement I'arc électrique comme on pourra le voir sur la Figure 111-26.
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Figure I11-24 : Représentation des vecteurs du champ magnétique (Tesla) dans le plan (Xy,)

II-1-9-35 - Géométrie de l'arc électrique

Jusqu'a présent, seuls des plans 2D ont été tracés afin de mieux interpréter les

différents résultats de calcul. Cependant la géométrie 3D de l'arc électrique est une donnée

importante car c'est elle qui permet de déterminer la longueur de l'arc électrique et de ce fait

de calculer la tension d'arc. Pour obtenir une représentation 3D, nous avons tracé une courbe

d'isovolume a une température de 9 000 °C (température de la zone de couplage des deux

jets) qui est ensuite colorée par différents résultats de calcul. 11 devient alors possible de

connaitre la composition chimique de l'arc électrique, son potentiel dans la zone de couplage

et surtout sa forme. On peut également vérifier les phénomenes de répulsion électrostatique

des deux jets.
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Figure I11-25 : Isotempérature 3D a 9 000 °C colorée par le potentiel électrique (Volt)
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Figure I11-26 : Isotempérature 3D a 9 000 °C colorée par le potentiel électrique (Volt) et
gainée par le champ magnétique (Tesla)

On remarque sur la Figure III-25 que la zone de couplage des deux jets présente un
volume important ; ceci est dii a la zone d'initialisation qui n'a pas encore enti¢rement
disparue. La répulsion électromagnétique entre les deux jets est bien marquée et on observe

¢galement grace a la Figure I11-26, le décalage axial des deux jets.
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Cette forme particuliere de I'arc ne semble pas aberrante si on la compare a des prises
de vue obtenues par une caméra ultrarapide a 5 000 images.s’ (Figure I11-27). Ces

photographies font bien apparaitre la zone de couplage et la répulsion des deux jets.

Cathode Anode Cathode Anode

Figure I1I-27 : Photographies de l'arc a des instants différents

[11 -1-10- Conclusions

La simulation de l'arc électrique, au bout de 12 000 itérations de calculs, n'a pas
atteint un état quasi-stationnaire sur toutes les variables. On note cependant que la
distribution de la température obtenue par modélisation est cohérente avec les valeurs
expérimentales obtenues par diagnostic spectroscopique d'émission. La tension de l'arc et sa
forme instantanée sont également proches de données expérimentales. Ce modele d'arc peut

maintenant étre utilis€é pour le développement de nouvelles torches (modification de la
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géométrie des corps de torches, injection des gaz, ...) ou encore pour vérifier de maniere
rapide l'influence de la modification d'un paramétre de fonctionnement (nature et débit des
gaz, intensité de l'arc, ...) sur le comportement de 1'arc électrique.

Cependant, comme on l'observe sur la Figure III-25, l'arc électrique n'est pas
suffisamment développé pour étre transféré sur le bain de verre. Les vitesses obtenues sur la
surface dite "verre" sont faibles ainsi que le champ de température.

Ainsi, les calculs réalisés dans le domaine verre débutent sur 1'hypothése que l'arc

électrique est transféré dans le matériau en fusion (hypothese vérifiée expérimentalement).

[l - 2- Modéisation du domaine bain deverre

Nous allons dans un premier temps décrire a nouveau les équations résolues par le
code ESTET 3.41 mais cette fois, comme la chaleur massique du verre est considérée
constante, les équations relatives a 1’écoulement (cf. ( III-49 )) sont résolues sur la

température et non plus sur l'enthalpie.

oH C (I1-61)

A p
aT P=cte

Nous présenterons ensuite les équations de la dynamique et de la thermique et

donnerons les conditions aux limites complétant la description de la modélisation.

De maniére générale, les équations résolues pour ce domaine sont les mémes que les
équations traitant du domaine plasma en intégrant quelques simplifications : la chaleur
massique étant considérée constante, on transforme 1'équation de transport de l'enthalpie en
une équation sur la température. De plus, les termes magnétiques étant négligeables, on ne

résout plus les équations sur le potentiel vecteur.

Dans le cas qui nous intéresse ici, le verre étant caractérisé par une faible conductivité
thermique, oy ~ 0,3 S.m™ & 1 300 °C, il est alors peu probable que des forces
¢lectromagnétiques viennent modifier 1'écoulement /CHOUDHARY M.K., 1985/. De plus,
les transferts de chaleur dans le verre ne sont pas uniquement caractérisés par la conduction
et la convection mais aussi par le rayonnement interne, cependant comme nous travaillons
avec un verre noir, ce qui rend le milieu optiquement épais, il est possible de négliger le

rayonnement interne.
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De plus, le domaine verre est considéré comme étant un milieu homogeéne méme s'il
est constitué d'un phase liquide et d'une phase solide : ESTET traite de maniere continue la
transition solide - liquide. Il n'y a donc pas d'équation de transport sur les fractions massiques

des composés.

Il - 2-1- Leséqguations de|'éectromagnétisme

Dans notre cas, 1'échauffement du verre est di, d'une part au rayonnement du plasma
et a la convection thermique, d'autre part a l'effet Joule qui prend naissance dans le verre en
fusion par transfert de 1'arc électrique.

Les nombres de Reynolds magnétique et hydraulique rencontrés dans ce type de
milieu sont tellement faibles (< 10 et <1 respectivement) que les mouvements de matiére
sont tres petits. De plus, la conductivité électrique des verres fondus est également faible, de
l'ordre de 1 4 100 Q'.m™. Les effets diélectriques peuvent étre ignorés. Enfin, dans un verre
fondu, des courants de conduction prennent place en partie a cause de la migration des ions
alcalins mais la simplification par la loi d'Ohm reste valable. Ces hypothéses sont bien
appropriées lors de la fusion de verre en four ¢électrique selon /CHOUDHARY M.K., 1997/

Le seul mode d'échauffement est le mode effet Joule ; il est calculé selon la relation

suivante :

oule = J-E (11-62)

Selon /CHOUDHARY M.K., 1985/, la modélisation de I’hydraulique et de la
thermique dans un four de fusion électrique consiste a écrire les équations a partir du champ
¢lectrique E. En considérant des conditions quasi stationnaires (hypothése justifiée compte
tenu des valeurs relativement faibles de la fréquence et de la conductivité électrique), le
champ électrique devient irrotationnel et on peut I’exprimer en terme de potentiel vecteur @ :

E=-Vao (111-63 )

On peut également écrire la loi d’Ohm selon :

J=-oVa® (11164 )

L’équation de transport du potentiel vecteur est dérivée a partir de la conservation de

courant ¢lectrique.
5-(&@):0 (111-65)
Ainsi, apreés avoir résolu I’équation ( III-37 ) avec les conditions aux limites

appropriées, nous pouvons utiliser les relations ( III-36 ) et ( III-43 ) afin de calculer la

densité de courant J et le terme d’effet Joule.
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Il -2-2-Les équations de la dynamique et de la thermique dans le domaine

verre

Compte tenu de la forte viscosité des verres fondus, 1'écoulement dans les fours de
fusion est donc considéré comme laminaire. En outre, le nombre de Reynolds est
généralement voisin de 1. Il est important de rappeler que lors de nos simulations, nous
traitons dans le méme domaine les zones solides et les zones liquides.

L'état stationnaire de l'écoulement dans le systéme est décrit par les équations de
continuité semblables a celles résolues dans le cas de l'arc électrique (cf. ( 111-44 ) et
( 111-45)).

v’ La conservation de 1'énergie

Le verre en fusion étant un liquide semi-transparent dans une certaine gamme de
longueur d'onde, incompressible et chimiquement inerte, la conservation de 1'énergie dans le
bain s'écrit en toute rigueur, si on admet que la dissipation visqueuse de 1'énergie est

négligeable :
oT - S A aer)oE
pCp o +PCylu VT =—divl-AVT)+ J-E (111-66 )

v" Modélisation de l'autocreuset

La simulation de la fusion de verre en creuset froid intégre la notion d'autocreuset
dont on souhaite appréhender 1'épaisseur par résolution numérique. Il faut donc souligner que
toutes ces équations sont résolues dans l'ensemble du domaine verre, c'est-a-dire tant dans la
zone solide que dans la zone liquide. La transition entre ces deux phases se fait a une
température spécifique que 1'on appellera Tr (température de fusion) et qui est en fait calculée
a partir de la température de transition de phase (Tg). Il est courant de déterminer la
température de fusion du verre en appliquant Tr = 3/2 T, /SCHOLZE H., 1980/. Dans le cas

du verre R7/T7, nous avons calculé T¢= 700°C.

Il - 2-3- Propriétés thermophysiques du verre
Les propriétés physiques du verre étudié sont la masse volumique, la conductivité
thermique, la conductivité électrique et la viscosité dynamique. La capacité calorifique est
constante et prise égale a 1097 Jkg' /AURE A. et al, 1989/. Toutes les propriétés sont

données sous forme de loi d'évolution en fonction de la température.
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IIl -2 - 3 -1 - La masse volumique

La faible valeur du coefficient de dilatation thermique du verre permet de considérer
la masse volumique comme indépendante des variations de température /AURE A. et al,
1989/.

pP=p (11-67)
avec po = 2600 kg.m™.

Il - 2 - 3 - 2 - La conductivité thermique

Saint Gobain a mesuré des valeurs de la conductivité¢ thermique du verre pour des
températures comprises entre 25 a 570 °C. Pour les hautes températures, les valeurs sont

extrapolées a partir de la loi d'évolution suivante :

A, =3,66.10°T=0,269 pour T> 500°C (1168 )

lambda (W.m.K)
w
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Figure I11-28 : Evolution de la conductivité thermique du verre R7/T7 en fonction de la
température

On remarque que la conductivité¢ thermique de ce verre est relativement faible

comparée a celle rencontrée dans la littérature pour des verres différents /CHOUDHARY
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MK., 1997/ ce qui engendre également un mauvais brassage par convection (vitesses
faibles).

Il - 2 - 3 - 3 - La conductivité électrique

Dans les verres, la conductivité €lectrique est liée au déplacement des ions alcalins.
Plus un verre est chargé en sodium, meilleure sera sa conductivité électrique. Dans notre cas,
la résistivit¢ du verre étudié a ét€ mesurée par Saint Gobain Recherche et les résultats
obtenus permettent de déterminer une loi d'évolution de ce parametre en fonction de la
température. La conductivité €lectrique est l'inverse de la résistivité. Nous avons donc utilisé
la loi suivante :

B 100
Vo 778,8
1 O[_0’477 +( T(K) —832,2}]

Cette loi n'est valable que pour les températures supérieures a 832,2 K soit 560 °C. A

o (111-69 )

cette température, le verre est figé donc il ne conduit plus le courant. Sa conductivité

électrique est négligeable, nous la considérons égale a 10° Q'.m™.
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Figure I11-29 : Evolution de la conductivité électrique en fonction de la température
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Il - 2 - 3 - 4 - La viscosité dynamique
De la méme maniére, nous ne disposons que d'une loi empirique de 1'évolution de la
viscosité du verre en fonction de la température (communication de Saint Gobain) :

u = 2367xexp(-0,0045x T(K)) pour T>273K (11-70)

La viscosité dynamique p est donnée en Pa.s. Cette derniére est volontairement

limitée 4 0,1 Pa.s™ pour les températures supérieures a 1 400 K.
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Figure I1I-30 : Evolution de la viscosité dynamique du verre en fonction de la température

Il - 2 - 3 - 5 - Propriétés physiques de la fritte de verre

La fritte de verre se présente sous forme de paillettes solides de granulométrie
variable allant de quelques microns a quelques millimetres. Les caractéristiques physiques de
la fritte de verre sont une viscosité infinie (prise égale a 500 Pa.s), car assimilée a un solide
dans son utilisation, une conductivité électrique nulle (prise égale a 9.10* Q'.m™), et une
conductivité thermique constante dans la gamme de température de 25 a 700 °C (température
de transition de la phase solide vers la phase liquide). La conductivité thermique de la fritte
de verre est une donnée absente de la littérature. Nous I'avons mesurée (cf. Chapitre 11-4), elle
est de 0,72 W.m ™ K!. Des simulations réalisées avec une loi d'évolution de cette conductivité
thermique en fonction de la température ont montré que la variation de la température n'avait

que tres peu d'effet sur le résultat final.
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Nous avons choisi de mener nos simulations avec une masse volumique constante
r \ -3 . r _r . . .
égale a 2500 kg.m™ pour éviter de générer des gradients de pression trop importants lors du

passage de I'état solide a I'état liquide.

1l -2-4-Géométrie et maillage du domaine verre

Rappelons que la géométrie du creuset de SHIVA est cylindre d'un diamétre de
600 mm et de 200 mm de hauteur. Le maillage 3D réalisé avec Simail est de type curviligne
et structuré. Il intégre deux zones représentant les pieds d'arc anodique et cathodique (cf.
Figure I11-31). Un plan passant par 1'axe des pieds d'arc est présenté sur la Figure I11-32. Le
nombre de plans dans les directions I, J, K est respectivement de 79 x 79 x 40 pour 249 640
nceuds de calcul. Le plan X, a les mémes propriétés que dans le cas du domaine plasma ; le

plan Y, est lui un plan horizontal pris 10 cm en dessous de la surface.

Pied d'arc cathodique Surface du verre Pied d'arc anodique

Parois creuset

Sole 1050l
Lt et

Figure I1I-31 : Maillage 3D du domaine verre (creuset de 600 mm de diametre)
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11 - 2-5- Conditions aux limites pour le domaine verre

Les fronti¢res du domaine verre sont les suivantes :
La tache anodique,

la tache cathodique,

les parois du creuset,

la sole,

AN NN

la surface du verre.

Pour chacune de ces fronticres nous avons défini des conditions aux limites
particuliéres représentatives de la physique du four. Ces conditions aux limites ne
s'appliquent qu'aux variables transportées, c'est-a-dire la température et le potentiel

¢lectrique.

v Vitesses
L'écoulement est supposé laminaire : le verre est un fluide visqueux donc, aux
frontiéres solides (parois creuset, sole), on choisit une condition aux parois de type adhérence
(u, =0 et u, = 0). Par contre, la surface supérieure représentant le verre est considérée comme
une paroi et les taches anodique et cathodique sont portées a hautes températures donc a une

viscosité faible. La condition a la limite sur ces parois est alors du type glissement, c'est-a-

— et
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Figure I1I-32 : Vue d'une coupe verticale passant par le plan (Xy,)
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dire vitesse a la normale nulle et dérivée de la vitesse tangentielle par rapport a la normale

nulle également (u, =0 et %uf =0).
n

v Température

Sur les parois du creuset ainsi que sur la sole, nous appliquons des conditions aux
limites de type échange thermique avec l'extérieur. La valeur du coefficient d'échange calculé
comme (Aacier/€acier) €St de 13 300 W.m'z.C'l, il est couplé a la température moyenne de 1'eau
de refroidissement : 25 °C.

Maitrisant mal I'apport d'énergie par le plasma sur la surface du verre, nous avons
appliqué plusieurs conditions au limites de type flux thermiques exprimés en W.m™.

Sur les parois dites "taches anodique et cathodique", un flux de 10° et 10" W.m™ est
imposé. /ALEXIS J., 2000/ a estimé un flux anodique lors de la fusion de métaux par un arc
transféré de trés forte intensité (36 000 A) a une valeur d'environ 4.10” W.m™. L'arc modélisé
dans notre étude est généré sous une intensité de 200 A, donc globalement, la température de
l'arc électrique sera plus faible. De plus, comme il est transféré entre deux é€lectrodes, et que
le jet cathodique est a une température plus élevée que le jet anodique, nous avons imposé sur
la tache cathodique un flux thermique plus élevé (107 W.m™) que sur le pied anodique

(10° W.m™) /CERQUEIRA N. et al, 2001/.

v" Potentiel

Sur toutes les frontiéres du domaine de calcul, nous imposons une condition de flux

nul pour le potentiel {68_(1) = Oj sauf sur les taches anodique et cathodique sur lesquelles on
n

impose des isopotentielles. Sur la tache cathodique on impose par convention un potentiel
® = 0 V, par contre sur la tache anodique, on impose @ = 80 V. Cette tension est déduite
d’observations expérimentales. En effet, on remarque sur le pilote que dés que I’arc
¢lectrique est transféré par le bain de verre, la tension passe de 80V a 150 — 160 V ; on

suppose alors que I'augmentation de la différence de potentiel est due a ce transfert.

[l -2-6-Initialisation des calculs

On note que les calculs de fusion de verre ont été¢ effectués en paralléle avec les

calculs d'arc électrique. Par manque de temps, les résultats de calculs dans le domaine plasma
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ne sont pas suffisamment aboutis pour déterminer un profil de température sur la surface

verre commun aux deux domaines de calcul.

Afin de déterminer I'épaisseur de l'autocreuset, les simulations sont initialisées a une
température de 500 °C et une petite colonne chaude définie entre les deux pieds d'arc est
portée a une température de 1 200 °C dans le but d'accélérer l'atteinte d'un écoulement quasi-

stationnaire et d'initialiser le chauffage par effet Joule.

La répartition des flux thermiques en surface du bain de verre est mal connue et on ne
peut comparer les résultats de simulation (champ de température, quantité de verre fondu)
qu'a des résultats expérimentaux obtenus a la fin d'un essai. En effet, compte tenu de la forte
luminosité du plasma, il est impossible d'effectuer des mesures pyrométriques en surface du
bain afin de connaitre sur cette zone la température du verre. De méme, I'utilisation d'une

caméra infrarouge ne nous a pas fourni de résultats cohérents.

Nous avons décidé de mener plusieurs simulations jusqu'a convergence des
parametres afin de tenter d'estimer les flux thermiques en surface du verre. Nous avons donc
mené des tests de sensibilit¢ du calcul en fonction de différentes conditions aux limites
imposées sur la paroi "surface verre". Chaque simulation est effectuée en ne modifiant qu'un
seul paramétre. Les résultats obtenus sont présentés dans les paragraphes suivants et

comparés a un essai de fusion de verre sur l'installation SHIVA.

1l - 2-7 - Résultats de modélisation dans |le domaine verre

Dans le Tableau III-2, on présente les conditions aux limites que nous avons imposées
lors des différents tests de sensibilit¢. Une ellipse a été tracée incluant les deux taches
anodique et cathodique et c'est sur cette derniere que l'on fait varier le flux thermique
(cf. Figure I1I-33). Dans le reste du domaine, les flux sont imposés en fonction de différents
rayons. Lors de ces quatre simulations, on ne fait varier que le flux thermique appliqué sur

l'ellipse.

Chapitre III Modélisation 27/10/03



157

Test 1 Test 2 Test 3 Test 4

Ellipse : R = 0,09m et| 5.10° W.m™ 1.10°W.m™ | 5.10°W.m~ | 1.10' W.m™
r=0,045m
0,09 <R (m)<0,15 5.10° W.m™ 510'W.m™ | 5.10°W.m” | 5.10° W.m™
0,15 <R (m) < 0,28 -1.10°W.m? | -1.10° Wm™ | -1.10° W.m™ | -1.10° W.m™
R (m) > 0,28 -1.10°W.m? | -1.10°W.m™ | -1.10°W.m™ | -1.10° W.m™
Anode (A) 1.10° W.m™ 1.10°W.m® | 1.10°W.m™ | 1.10°W.m™
Cathode (K) 1.10’ W.m™ 1.10°W.m? | 1.10'W.m” | 1.10" W.m?
Puissance totale injectée

+9,75 kW +16,10kW | +66,90kW | + 130,40 kW

sur la surface du verre

Tableau III-2 : Flux thermiques imposés comme condition a la limite sur la surface "verre"

\

Surface du

bain de verre

Figure I11-33 : Répartition des flux thermiques a la surface du bain de verre

Pour chacun des tests réalisés, nous présentons le champ de vitesse, le champ de

température, 1'apport d'énergie par effet Joule, la forme 3D du bloc de verre fondu.

Nous commengons par la présentation du champ de vitesse a l'intérieur du creuset car

nous sommes dans le cas d'un écoulement de type convection naturelle ; c'est donc

I'écoulement qui influence de maniere déterminante le champ de température dans le bain.
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l-2-7-1-Test !

II-2-7-1-1-Champ de vitesse

Le champ de vitesse se décompose en plusieurs zones distinctes comme le montre la
Figure I11-34. On observe deux grandes boucles de recirculation (en fait une seule boucle de
recirculation torique et de sens inverse comme on le remarque sur la Figure I11I-35) qui ont
tendance a générer un fort écoulement central et qui permettent la migration des éléments
froids vers les zones chaudes. En surface du bain de verre, les vitesses calculées sont de
l'ordre de 1 4 4 mm.s”. La vitesse maximale est de 6,5 mm.s”' dans la colonne chaude
centrale.

Les deux boucles de recirculation, conséquence sur un plan vertical de la présence
d’une boucle torique, ont la forme d'ellipse placée de maniere symétrique par rapport a l'axe
du creuset (cf. Figure I1I-36). Elles évoluent toutes les deux a des vitesses de l'ordre de
0,5 mm.s”.

On constate que partout ailleurs dans le creuset, les vitesses sont négligeables ce qui
pourrait se traduire par le fait que le verre n'est pas entierement fondu et qu'il reste encore une

grande part de fritte de verre.
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Figure I11-34 : Champ de vitesse (m.s™) dans le plan (Xy,) pour le test 1
Cependant, ce champ de vitesse ne peut pas étre confronté a des valeurs
expérimentales car, & notre connaissance, il n'existe pas, dans la littérature de données sur la
vitesse de I'écoulement dans les verres. Cependant ces résultats semblent cohérents avec
l'observation expérimentale du déplacement d'un solide réfractaire déposé sur la surface du

verre en fusion.

Chapitre III Modélisation 27/10/03



160

Figure I1I-36 : Lignes d'isovitesse dans le plan (Xy,) pour le test 1

II-2-7-1-2-Champ de température
La Figure I1I-37 présente la répartition de la température dans le creuset métallique.
On note que le champ de température est en accord avec 1'écoulement précédemment décrit.
On constate une surchauffe locale (température voisine de 2 000 °C) correspondant au pied
d'arc cathodique et qui s'estompe sur une trés faible hauteur. L'écoulement génere la

formation d'une colonne chaude (1 200 °C) centrée sur 'axe du creuset.
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La Figure I1I-38 fait apparaitre les températures obtenues a la surface du bain de verre
en fonction des conditions aux limites imposées. On retrouve la forme elliptique définie entre
les pieds d'arc anodique et cathodique sur laquelle le flux est de 5.10° W.m™.

On remarque également que la température des parois du creuset ainsi que la
température de la sole sont inférieures a 300 °C. De plus, a environ 7 cm du bord des parois
pour une hauteur comprise entre 2 et 15 cm, on observe la présence d'une zone dans laquelle
la température est assez homogene de 'ordre de 600 a 700 °C, cela signifie que dans ce cas,
I'épaisseur de 'autocreuset est voisine de 7 cm, puisque la température de fusion du verre est
estimée a environ 700 °C (cf. III - 2 - 3 - ). Par contre, au centre du creuset et en surplomb de
la sole, cet autocreuset ne présente plus qu'une épaisseur de quelques millimetres.

Expérimentalement, on retrouve ces valeurs d'autocreuset aprés un essai de fusion

d'une durée équivalente a celle de cette simulation.

bekow  5.000es T00 0000eHE LIRS T h00e<00 150008 | 0003 1900
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Figure I11-37 : Champ de température (°C) dans le plan (X;,) pour le test 1
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Figure I11-38 : Champ de température (°C) en surface du bain de verre pour le test 1

IIl-2-7-1-3- Apport énergétique par effet Joule
La Figure I1I-39 présente la puissance volumique (W.m™) dans le creuset. Cette
puissance est représentative de l'effet du transfert de courant dans le verre donc du chauffage
par effet Joule. Ce dernier est important sur les tdches anodique et cathodique, sa valeur est

. On note une activité assez forte (comprise entre 5.10° et

supérieure a 5.10° W.m’
5.10° W.m”) dans les premiers centimétres sous la surface du bain et dans la zone ou
I'écoulement est le plus fort. Cependant on observe une forte adéquation entre ce parametre et
la température, puisqu'on trouve une puissance volumique de l'ordre de 50 W.m™ en certains
points au fond du creuset, ces mémes points sont a des températures de l'ordre de 900 °C.
Dans I'ensemble du domaine, 'apport énergétique par effet Joule est de 0,2 kW sous une

tension de 80 V soit un courant traversant le verre de 2,5 A.
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Figure I11-39 : Evolution de la puissance volumique (W.m™) dans le plan (Xy,) pour le test 1

II-2-7-1-4-Géométrie 3D du lingot de verre obtenu

La Figure III-40 présente la forme du lingot de verre obtenu aprés son
refroidissement. Le bloc de verre obtenu a la fin du calcul prend une forme cylindrique si l'on

excepte la zone d'initialisation qui reste encore trés marquée. Le verre semble fondu dans le

tiers du creuset.

T
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Figure I11-40 : Iso-masse volumique a 2 600 kg.m™ colorée par la température pour le test 1
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La température de I'enveloppe du verre (cf. Figure 11I-40) est froide, ce qui signifie
que le bloc de verre fondu est entouré de fritte de verre non fondue correspondant a

1'épaisseur de 'autocreuset.

r-2-7-2-Test2
Les calculs ont été menés jusqu'a convergence. Pour ce calcul, seul le flux thermique

apporté sur l'ellipse est modifié : I'apport énergétique est maintenant de 1.10° W.m™.

1Il-2-7-2-1-Champ de vitesse
L'allure générale de 1'écoulement n'est pas modifiée mais les vitesses calculées sont
plus importantes. Ainsi dans la colonne centrale, elles sont supérieures 4 9 mm.s™ alors que
dans le cas précédent, leur valeur maximale était de 6,5 mm.s ™. On doit donc s'attendre & une
plus grande zone fondue en surface du bain de verre.
On retrouve sur la Figure I11-41 et la Figure 111-42 la boucle de recirculation torique

générée uniquement par 1'établissement de 1'écoulement.

o
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Figure I[I-41 : Champ de vitesse (m.s™") dans le plan (Xy,) pour le test 2
Dans le reste du domaine de calcul, les vitesses sont faibles voire négligeables ce qui

se traduit par la conservation d'une partie non fondue (autocreuset)
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Figure I11-42 : Lignes d'isovitesse (m.s™) dans le plan (Xy) pour le test 2

II-2-7-2-2-Champ de température

La Figure III-43 présente la distribution de la température dans le creuset.
Conformément aux conclusions de 1'¢tude de I'écoulement, on note la présence dune
surchauffe sous les pieds d'arc plus importante que dans le cas précédent. La colonne chaude
centrée sur I'axe du creuset est plus large et sa température est proche de 1 300 °C.

De plus, on ne retrouve plus la zone dans laquelle la température est relativement
homogene. On remarque une asymétrie, due a un flux thermique plus important sous le pied
cathodique, dans le champ de température (cf. Figure 111-44), et de ce fait une zone chaude
définie par l'isotherme a 700°C qui se rapproche des parois du creuset.

Cependant, les températures des parois et de la sole restent inférieures a 300 °C : a
cette température le verre est solide donc 1'autocreuset est préservé. Il est d'une épaisseur plus
faible du coté du pied d'arc cathodique. Au dessus de la sole, 1'épaisseur de I'autocreuset est

comprise entre 0,5 et 1 cm.
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Figure I11-43 : Champ de température (°C) dans le plan (X;,,) pour le test 2
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Figure 111-44 : Isothermes (°C) dans le plan (Xy,) pour le test 2

Il -2 -7 -2 -3 - Apport énergétique par effet Joule
Le résultat de ce calcul fait apparaitre que l'apport d'énergie par effet Joule dans le
verre est plus important que pour le test 1. C'est au niveau des pieds d'arc que I'effet Joule est
le plus important et sa propagation dans le verre est plus importante (environ 2 c¢cm sous la
surface) puisque la température y est plus €levée.
Dans le reste du domaine verre, 1'apport énergétique par effet Joule est pratiquement

négligeable.
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Figure I11-45 : Evolution de la puissance volumique (W.m™) dans le plan (X,,) pour le test 2

Dans l'ensemble, 1'effet Joule est de 0,46 kW pour une tension de 80 V soit un courant

traversant le verre d’environ 6 A.

HI-2-7-2-4-Géométrie 3D du lingot de verre

La Figure III-46 présente la forme du verre obtenu apres refroidissement. Cette
géométrie particuliere est a rapprocher de la distribution de la température dans le creuset, et
on remarque que le verre a tendance a se rapprocher de la paroi du creuset du coté du pied
d'arc cathodique. Ce phénoméne provient de I’asymétrie imposée entre les deux pieds d’arc et
comme on le voit sur la Figure [11-44, la température est plus forte du coté cathodique.

On note qu'environ le tiers du volume initial est fondu.

En faisant un parallele avec des essais de fusion de verre stoppés a différents temps
pour observer la forme du verre, il n'a jamais été remarqué que le lingot de verre prenne cette

forme.
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Figure I11-46 : Iso-masse volumique a 2600 kg.m™ colorée par la température (°C) pour le
test 2

IIr-2-7-3-Test3
Les calculs ont été menés jusqu'a convergence avec un flux thermique apporté sur

l'ellipse de 5.10° W.m™.

HI-2-7-3-1-Champ de vitesse

La Figure 11147 présente I'évolution de 1'écoulement dans un plan X,,. Comme lors
des deux calculs précédents, on remarque deux boucles de recirculation (en fait une boucle de
forme torique si on prend un plan horizontal) et le maximum de vitesse (~ 7,5 mm.s™') est
atteint dans 1'axe du creuset.

La Figure I11-48 permet de visualiser ces boucles de recirculation qui évoluent a
environ 0,4 mm.s™.

De manicre générale, I'écoulement est similaire a celui rencontré dans les deux cas
précédents, cependant bien que le flux thermique imposé soit plus fort que lors du test 2, la

vitesse maximale de déplacement est plus faible.
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Figure I1I-47 : Champ de vitesse (m.s") dans le plan (Xy,) pour le test 3
Par comparaison avec le cas précédent, la boucle de recirculation torique se situent a
une altitude plus élevée dans le creuset. De plus, les vitesses rencontrées sont plus faibles ce
qui est probablement di a une meilleure homogénéisation de la température dans le domaine

de calcul.
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Figure I11-48 : Lignes d'isovitesse (m.s™") dans le plan (Xy,) pour le test 3
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lI-2-7-3-2-Champ de température
On observe sur la Figure I1I-49 une zone de surchauffe importante entre les pieds

d'arc. La température y est supérieure a 2 000 °C. On retrouve la colonne chaude centrée sur

l'axe du réacteur, elle est portée a une température d'environ 1 600 °C.

..
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Figure I11-49 : Champ de température (°C) dans le plan (Xy,) pour le test 3

La dissipation de I'énergie dans tout le domaine de calcul est meilleure : pratiquement
toute la fritte de verre initialement présente est passée sous forme de verre liquide ou
visqueux.

On remarque également que les températures des parois restent faibles (< 300 °C)
mais que l'épaisseur de l'autocreuset diminue : quelques centimétres en paroi du creuset et
seulement quelques millimétres en surface de la sole.

L'observation des isothermes fait apparaitre une zone de température homogéne

délimitée par l'isotherme a 700 °C.
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Figure I1I-50 : Isothermes (°C) dans le plan (X,,) pour le test 3

IIl -2 -7 -3 -3 - Apport énergétique par effet Joule
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Figure I1[-51 : Evolution de la puissance volumique (W.m™) dans le plan (Xy) pour le test 3
La Figure III-51 présente 1'évolution de la puissance volumique dans le verre et on
note que cette puissance est importante (de l'ordre de 3.10" W.m™) au niveau des pieds d'arc.
De plus, compte tenu que la température est plus élevée dans le milieu, 1'effet Joule devient
plus important est pénétre plus dans le verre. Ainsi, la puissance volumique est encore
voisine de 2.10* W.m™ & mi-hauteur du creuset.

Dans le reste du domaine, cette puissance est négligeable.
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L'apport d'énergie global par effet Joule est estimé a 3,19 kW sous une tension de
80 V soit un courant traversant le verre d’environ 40 A. On remarque que plus le verre est

chaud, plus le courant circule facilement dans le verre.

Il -2-7-3-4-Géométrie 3D du lingot de verre fondu

La Figure I1I-52 présente la forme du bloc de verre obtenu par cette simulation. Les
conditions aux limites choisies pour ce cas permettent de fondre pratiquement toute la fritte
de verre contenue dans le creuset en conservant une épaisseur d'autocreuset de quelques
centimetres. Cependant la forme du bloc de verre ne correspond pas réellement a la forme du
bloc de verre obtenu sur l'installation. Les conditions aux limites choisies ne sont pas encore
réellement représentatives des flux thermiques échangés entre le plasma et le verre dans notre

configuration de fonctionnement.
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Figure I1[-52 : Iso-masse volumique 4 2 600 kg.m™ colorée par la température (°C) pour le
test 3

II-2-7-4-Test4
Les calculs ont ét¢ menés jusqu'a convergence de tous les parameétres. Pour ce calcul,

seul le flux thermique apporté sur l'ellipse est modifié : I'apport énergétique est maintenant de

1.10” W.m™.
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Les résultats obtenus sont trés proches du cas précédent. L'ensemble de la fritte de
verre est fondue, et le champ de température similaire a celui du test 3 (cf. Figure I11I-53).

La seule différence notable entre ces deux tests et que 1'on surchauffe plus encore la
zone délimitée par les pieds d'arc anodique et cathodique. De plus, la colonne centrée sur

l'axe du creuset est également portée a une température plus élevée (voisine de 1 700 °C).
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Figure I11-53 : Champ de température (°C) dans le plan (X;,,) pour le test 4

Figure I11-54 : Iso-masse volumique a 2 600 kg.m™ colorée par la température (°C) pour le
test 4
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A l'issue de la simulation, les flux aux parois solides du domaine de calcul sont
déterminés par le logiciel. On obtient un flux de chaleur arrivant sur le verre (cumul des flux
thermiques sur les pieds d'arc et sur la surface verre) d'environ 64 kW. Les flux de perte
thermique sur le creuset sont évalués a environ 45 et 18 kW sur les parois du creuset et la
sole respectivement. L'apport par effet est de 3,19 kW pour une tension imposée de 80 V soit

une intensité de courant traversant le verre d'environ 40 A.

[l -2-8-Conclusions

Les différents tests de sensibilité montrent une forte réactivit¢ du code de calcul en
fonction des différentes conditions aux limites que nous avons imposées. Ces calculs ont tous
été menés jusqu'a convergence. Seul le flux thermique imposé sur l'ellipse varie d'un cas a un
autre.

Concernant les champs de vitesse, tous les tests présentent le méme type
d'écoulement. Les valeurs sont toujours du méme ordre de grandeur et on remarque les deux
boucles de recirculation (en fait une seule boucle de forme torique et de sens inverse) quelque
soit les conditions aux limites imposées sur la surface verre.

La distribution de la température dépend fortement de I'écoulement dans le domaine
verre. Les résultats de simulation font apparaitre une zone surchauffée en surface et au centre
du creuset située a l'endroit ou la vitesse est la plus forte.

On note également que plus le flux thermique en surface du bain de verre est
important, plus le terme d'effet Joule est fort. Dans les deux derniers tests, 1'apport d'énergie

par chauffage ohmique représente environ 3 kW.

En conclusion, les conditions aux limites testées sur les cas 3 et 4 entrainent la fusion
de toute la fritte de verre contenue dans le creuset, hormis sur I'épaisseur de l'autocreuset qui
reste integre (de l'ordre de quelques centimetres). La puissance totale injectée sur la surface
du verre pour ces deux cas ne correspond pas a la puissance plasma disponible sur
l'installation SHIVA. Pour fondre une telle quantité de verre, il faudrait installer un systéme
plasma de plus de 200 kW.

La quantité de verre fondu (environ 1/3 du creuset) dans les cas 1 et 2 est cohérente
avec des essais de fusion de verre obtenus a l'aide du plasma d'arc transféré — dont la
puissance disponible sur l'installation est de l'ordre de 10 a 20 kW - donc, les résultats

obtenus avec les données imposées pour ces cas semblent plus réalistes.
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Partant de ce constat, pour fondre entiérement le bain de verre sans utiliser des torches
a plasma de plusieurs centaines de kilowatts, l'installation d'un module d'aide a la fusion par

induction sur SHIVA semble justifice.
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CONCLUSION GENERALE

Ce travail avait pour but la simulation des écoulements et des transferts thermiques
dans le four d'incinération/vitrification de déchets radioactifs simulés SHIVA : un plasma
d'arc électrique transféré entre deux électrodes jumelées bipolaires assure la combustion et la
fusion de la matrice verri¢re alors qu'un chauffage par induction directe a travers une sole
non sectorisée permet I'homogénéisation et la maitrise de la température dans le bain de
verre.

La crédibilit¢ des résultas d'un tel modele doit s'appuyer sur des résultats
expérimentaux. Nous avons donc conduit des essais d'incinération/vitrification de déchets
constitués de résines échangeuses d'ions additionnées de composés simulant des
radioéléments. Ces essais nous ont permis de dresser les bilans mati¢res et donc de
déterminer avec précision les taux de partage des radioéléments simulés - Co, Cs, Ni, B, Li,
Fe - mais aussi du soufre entre le verre et la phase vapeur entrainée dans le traitement des
gaz. Nous avons ainsi pu prouver qu'il était possible d'obtenir un verre dépourvu d'inclusions
macroscopiques alors que l'on incinére, dans la méme enceinte et a la surface du verre, un
déchet fortement chargé en carbone et en soufre. Nous avons aussi €tabli les bilans énergie et
mesuré les transferts thermiques dans les différents composants du four : parois et sole du
creuset, ¢lectrodes, volte,... Nous avons aussi constaté¢ qu'en l'absence de chauffage par
induction, une fraction significative du verre n'était pas fondue méme aprés une dizaine
d'heures de fonctionnement. La mesure de température dans les jets de plasma anodique et
cathodique nous a permis de délimiter une zone de l'arc ou la température est de I'ordre de 8 a
10 000 K avec une zone au voisinage de la cathode ou la température atteint 12 a 14 000 K.
Un film enregistré avec une caméra ultra-rapide - 5000 images.s’ — nous a montré le
comportement de l'arc lorsqu'il n'est pas couplé avec le bain de verre : les deux jets ne sont
nullement des cylindres a symétrie axiale tels que 1'on voudrait les voir. Enfin nous avons mis
au point une méthode de mesure de la conductivité thermique de la fritte de verre utilisée :
ainsi nous pourrons lors de la modélisation d'une part traiter le verre liquide différemment de
la couche de verre non fondu constituant la paroi de l'auto-creuset, d'autre part simuler
l'avancée du front de fusion.

Nous avons abordé la modélisation de I'ensemble des processus en adaptant le code de
calcul ESTET ; nous avons découplé le domaine verre ou les vitesses sont de l'ordre de

quelques mm/s du domaine de l'arc ou elles sont de plusieurs centaines de m.s™.
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Concernant le domaine de l'arc les résultats de la modélisation sont conformes a ce
que l'on observe, comme par exemple la forme complexe des deux jets de plasma, et a ce que
l'on mesure, comme par exemple les valeurs des températures ; ils mettent aussi en évidence
la diffusion de l'oxygeéne, introduit en périphérie, avec l'argon, injecté au niveau des
¢lectrodes et 1'on dispose désormais des champs de vitesse dans cette zone du four.

Concernant le domaine du bain de verre, a I'heure actuelle, certains résultats, tels que
les champs de température, ne semblent pas cohérents - la forme de certaines isothermes par
exemple -. D'autres rendent effectivement compte des observations : la formation de
l'autocreuset, ou encore les vitesses - elles sont de l'ordre de grandeur de celles mesurées par
ailleurs-.

Que faudrait-il faire pour aller plus loin ?

I1 faut coupler les domaines plasma et verre par les conditions aux limites obtenues
sur les surfaces verre des deux domaines de calculs. En effet, dés que tous les paramétres
calculés dans le domaine plasma ont atteint un état quasi-stationnaire, nous serons a méme de

n

déterminer un profil de température sur la surface "verre " de ce domaine. Ce profil de
température sera alors utilisé en tant que condition a la limite sur la surface verre du domaine
verre. Le couplage des deux domaines de calcul sera alors effectif et permettra de vérifier les
interactions d'un domaine sur l'autre. Il faut également inclure la modélisation du chauffage
du verre par induction directe haute fréquence, ensuite entreprendre la description
lagrangienne de I'écoulement puisque l'objectif est in fine de prévoir I'histoire thermique
d'une particule de déchet en fonction de son point d'introduction dans le four.

On peut estimer qu'alors les résultats d'une modélisation permettront d'orienter les
essais et donc d'en diminuer le nombre.

D'ores et déja, le modele d'arc se révele un outil efficace pour les développements
technologiques futurs qu'il s'agisse de I'évolution des torches (géométrie, injection des gaz)
ou qu'il s'agisse de leurs modes d'utilisation dans les procédés a venir. Couplé a un modele de

chimie, cet outil permettra la simulation de la réactivit¢ chimique d'un déchet (vitesse

d'oxydation, vitesse de digestion dans le verre fondu, ...).
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