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Introduction

Ce travail est une contributon à l’évaluation du rejet de radioactivité à l’environnement lors
d’une séquence accidentelle de type RTGV (rupture de tube(s) d’un générateur de vapeur). Les
séquences RTGV sont classées dans la catégorie des accidents de dimensionnement. Contraire-
ment aux accidents graves (accidents qui conduisent à la perte des systèmes de sauvegardes et
à la fusion partielle ou totale du coeur du réacteur), les accidents de dimensionnement sont pris
en compte dès la conception du réacteur. Dans ce type de séquence, des espèces radioactives
(produits de fission et produits d’activation) présentes dans le circuit primaire sont susceptibles
d’être transférées à l’environnement, ce rejet résultant principalement de l’ouverture des vannes
de contournement de la turbine (GCTA). On porte une attention particulière aux espèces iodées
volatiles qui présentent un risque majeur pour les populations. Pour l’évaluation des impacts
sanitaires, il est nécessaire de quantifier le rejet à la fois en activité mais aussi en termes de
formes physiques (vapeur, liquide, granulométrie) et de composition chimique. Les séquences
accidentelles de type RTGV font partie du cadre plus général des accidents de dépressurisation,
pour lesquelles ce travail pourrait également apporter une contribution. Le caractère particu-
lier des accidents de RTGV est que ce sont des accidents dits « de by-pass »de l’enceinte de
confinement, c’est-à-dire qu’ils induisent un chemin direct de rejet à l’environnement (figure 1).

⇒ Description sommaire d’un réacteur

L’évaluation de la sûreté des réacteurs nucléaires et la préparation de la gestion de crise en cas
d’accident impliquent, pour chaque scénario accidentel possible, la spéciation physico-chimique
et l’inventaire isotopique de l’ensemble des éléments radiotoxiques qui pourraient être relâchés
dans l’environnement. Ces éléments radiotoxiques sont produits par la fission du combustible
nucléaire, d’où leur qualificatif de produits de fission. Parmi ces produits de fission, l’iode est
le plus étudié car il porte la majorité des conséquences sanitaires à court terme, à travers son
isotope 131I et ses formes volatiles.

Les réacteurs à eau pressurisée du parc nucléaire français disposent de trois barrières de confi-
nement des produits radioactifs.

Figure 1 – Schéma présentant les trois barrières de confinement d’un REP

Le combustible nucléaire se présente sous la forme de pastilles centimétriques de dioxyde d’ura-
nium ou d’un mélange de dioxyde d’uranium et de plutonium qui sont empilées dans des gaines
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étanches composées d’un alliage métallique appelé zircaloy pour former les crayons combus-
tibles (4 m de hauteur). Le coeur d’un REP 900 MWe du parc électronucléaire français est
constitué de 157 assemblages de 264 crayons chacun. Cette gaine étanche en zircaloy (alliage
composé essentiellement de zirconium) constitue la première barrière de confinement des pro-
duits de fission. Un ensemble de phénomènes liés au fonctionnement du réacteur, non précisés
ici, conduisent à l’apparition de défauts d’étanchéité dans les gaines. L’eau du circuit primaire
contient ainsi des produits de fission gazeux ou très volatils comme l’iode, le césium, des gaz
rares comme le krypton, le xénon mais aussi des impuretés métalliques qui sont activées par
le rayonnement (les produits d’activation). L’activité de l’eau du circuit primaire peut être
corrélée à un taux de défaut des gaines des crayons de combustible.

Le circuit primaire permet d’évacuer l’énergie produite par le coeur et de la transférer aux
différents générateurs de vapeur. Il forme la seconde barrière de confinement. Il se compose
de la cuve réacteur contenant le coeur (chaudière), du pressuriseur, des pompes primaires et
du faisceau tubulaire des générateurs de vapeur. La dernière protection séparant le coeur de
l’environnement est une enceinte en béton recouvrant le système coeur-circuit primaire ainsi
que les générateurs de vapeur.

La phénoménologie régissant le comportement des produits de fission, relâchés depuis le com-
bustible jusqu’à leur arrivée dans l’environnement, est très complexe. Elle a fait l’objet de
nombreuses actions de recherche dont certaines sont toujours en cours.

L’IRSN et EDF ont décidé en 2010 de lancer une action de recherche, dont cette thèse fait
partie, sur la chimie de l’iode dans des conditions de dépressurisation rapide du circuit primaire,
conditions dites de flashing, le but étant de déterminer quelles pourraient être les conséquences
radiologiques d’un accident dit de rupture de tube(s) de générateur de vapeur ou RTGV.
Une étude de l’IRSN menée dans le cadre de l’instruction du groupe permanent conséquences

radiologiques des accidents hors accidents graves, parc en exploitation et EPR qui a eu lieu le
25 juin 2009, a en effet mis en évidence la nécessité de diminuer les incertitudes qui existent
sur le comportement de l’iode dans ces conditions. L’ensemble de ces éléments de contexte sont
repris dans les paragraphes qui suivent de manière plus détaillée.

⇒ Le fonctionnement d’un générateur de vapeur

Ce paragraphe a pour objectif de présenter succinctement le fonctionnement d’un générateur
de vapeur (GV) et d’en décrire les principaux constituants.

Le générateur de vapeur est un échangeur de chaleur qui utilise l’énergie du circuit primaire
pour transformer l’eau du circuit secondaire en vapeur qui alimentera la turbine. Il a approxi-
mativement la forme d’un cylindre d’environ 22 m de haut et de 5 m de diamètre. L’eau du
circuit primaire entre au niveau de la partie basse du GV, par la boîte à eau branche chaude à
une température d’environ 320 ◦C et une pression de 155 bar, circule dans les nombreux tubes
où elle cède sa chaleur au fluide secondaire et ressort de l’autre côté de la boîte à eau à une
température d’environ 280 ◦C. La puissance thermique échangée par un générateur de vapeur
est considérable : ≈ 150 kW.m−2 au niveau de la surface des tubes.

Ces conditions de fonctionnement (haute pression et haute température) sont choisies pour
réaliser le meilleur rendement d’extraction de la puissance du coeur, tout en respectant les
nombreuses contraintes mécaniques et thermiques. Dans un REP, l’eau primaire sert également
de modérateur (ajout de bore comme absorbeur de neutrons).

Le faisceau tubulaire joue un rôle primordial car il représente une surface d’échange très im-
portante (4000 à 6000 tubes selon les GV) et assure le confinement de l’eau du circuit primaire
en évitant tout contact entre celui-ci et le circuit secondaire (seconde barrière de confinement).
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Figure 2 – Schéma d’un générateur de vapeur

Le mélange liquide-vapeur généré en partie haute du GV est d’abord centrifugé dans un sépa-
rateur à cyclone. Le film liquide est plaqué contre la paroi et retombe par gravité. La vapeur
traverse ensuite un étage sécheur constitué de chicanes successives qui éliminent une grande
quantité de gouttelettes d’eau. En sortie, l’humidité relative est inférieure à 1% (limitation des
risques d’endommagement des turbines et de corrosion du circuit secondaire).

Lors des cycles de fonctionnement du réacteur, le faisceau tubulaire est soumis à des vibrations.
Ces vibrations sont à l’origine de fissures dont l’évolution peut être très rapide. Des disposi-
tifs comme les barres anti-vibratoires ont été mis en place afin de lutter contre cette fatigue
mécanique.

⇒ Les causes et les conséquences d’une rupture de tube(s) d’un générateur de
vapeur

Un accident de RTGV correspond à une rupture partielle ou totale d’un ou de plusieurs tubes
d’un générateur de vapeur. Une rupture partielle correspond à une fissure plus ou moins étendue
sur le tube (figures 3(a) et 3(b)). Une rupture totale est appelée rupture doublement débattue
(figure 3(c)).

Les principales causes de fissuration des tubes GV sont, les multiples vibrations entre les dif-
férentes structures, l’accumulation de produits de corrosion au niveau des plaques entretoises
conduisant à une fatigue vibratoire plus importante, mais également la circulation de corps
migrant dans le circuit secondaire.
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(a) (b) (c)

Figure 3 – Photographies de fissures sur des tubes GV [?] et [?]

Lors d’un accident de RTGV, la dépressurisation du circuit primaire va conduire à une montée
en pression du circuit secondaire. Si cette montée en pression est trop importante, la conduite
du réacteur prévoit de privilégier une dépressurisation rapide du secondaire par un éventage
vers l’atmosphère à travers des soupapes de sécurité pour éviter un risque de dégradation des
deux circuits.

⇒ La nature des rejets vers l’atmosphère en cas de RTGV

Suite à un accident de RTGV, deux types de rejets sont à analyser :

• les rejets sous forme liquide

• les rejets sous forme vapeur

Lorsque survient une brèche sur un tube de GV, la différence de pression entre les circuits
primaire et secondaire conduit à la formation d’un jet diphasique contenant un mélange de
vapeur et de fines gouttelettes. Une fraction de liquide qui s’échappe par la brèche se vaporise
instantanément, traduisant le déséquilibre thermodynamique du fluide primaire entre les deux
circuits. Il s’agit du phénomène de flashing. Une partie des espèces volatiles présentes dans le
liquide qui transite à la brèche est transférée à la phase vapeur. Cette distribution des espèces
volatiles entre les deux phases est liée au coefficient de partage.

La différence de vitesse entre la phase liquide et la phase gaz du secondaire provoque la frag-
mentation en fines gouttelettes de la phase liquide (instabilités hydrodynamiques). On parle de
fragmentation mécanique.

Si la conduction dans le jet liquide permet d’évacuer l’excès de chaleur, il se produit une
évaporation de surface. Dans le cas contraire, des micro-bulles de vapeur se développent et
forment en explosant un nuage de petites gouttes. On parle de fragmentation thermique.
Enfin, l’impaction d’un jet ou de fragments liquides contre une paroi donne naissance à une
nouvelle distribution. On parle alors de fragmentation par impaction. Tous ces phénomènes
contribuent à la formation d’un nuage de gouttelettes et son entraînement est généralement
appelé carry-over ou taux de by-pass.

Si la rupture du tube se situe dans la partie non immergée du GV, la fraction flashée ainsi que
les petites gouttes seront véhiculées par la vapeur du secondaire à travers le séparateur et le
sécheur, et relâchées après rétention partielle par les soupapes de décharge du secondaire.
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Si la brèche se situe sous le niveau d’eau du GV, la majeure partie des produits de fission
transportée à la brèche sera retenue par barbotage dans la phase liquide du secondaire, le reste
atteignant la phase vapeur du GV.

Enfin, une fraction de l’eau présente dans le GV en partie basse est entraînée par un flux
constant de vapeur sous forme de gouttes. Une partie de ces gouttelettes est stoppée par le bloc
séparateur/sécheur et retombe. L’autre partie est entraînée dans la ligne vapeur. Cette fraction
de gouttelettes entraînées, phénomène qui se produit également en fonctionnement normal, est
appelée taux de primage.

En ce qui concerne les rejets sous forme vapeur, le taux de flashing est déterminé via un bilan
enthalpique sur la phase liquide s’échappant par la brèche. La fraction liquide générée par le
flashing contribue en partie au by-pass.

Durant toute la phase du transitoire RTGV, les crayons de combustible subissent des contraintes
thermiques et mécaniques, augmentant le relâchement de produits de fission dans le circuit
primaire. La concentration d’espèces iodées présentes dans le réfrigérant augmente alors rapi-
dement, ce qui impacte potentiellement le rejet à l’environnement. Ce phénomène est appelé
pic d’iode mais il concerne également d’autres produits de fission.

Les enjeux de cette étude sont donc multiples. Dans un premier temps, il sera nécessaire d’iden-
tifier les différents phénomènes physiques régissant la formation des fines gouttelettes, afin d’éta-
blir une distribution granulométrique. Les paramètres clés pilotant la fragmentation thermique
et mécanique seront identifiés.

Au niveau de la brèche (l’endroit où se produit la rupture du tube) se développe un jet dipha-
sique composé d’un nuage de gouttelettes et d’une phase gazeuse. Les espèces iodées peuvent a
priori se répartir entre ces deux phases : les espèces non volatiles dans les gouttes et les espèces
volatiles partiellement dans les gouttes et partiellement dans la phase gazeuse.

Les objectifs de cette thèse sont :

• de caractériser le rejet à la brèche en déterminant la distribution granulométrique des
gouttes et le taux de flashing (fraction massique gazeuse à la brèche) ;

• de déterminer la composition des espèces iodées à la brèche et le cas échéant préciser leurs
propriétés de volatilité (coefficient de partage) ;

• d’intégrer la modélisation à un code de simulation et de confronter les résultats de la
simulation à des données expérimentales disponibles afin de qualifier le modèle ;

• d’évaluer les rejets vapeur et liquide lors d’une séquence accidentelle en tenant compte de
la quantité d’iode flashé et de la granulométrie des gouttes générées.

A ce jour les codes de simulation (logiciel ASTEC pour l’IRSN [?]) ne prennent pas en compte
cette phénoménologie. Le travail de thèse consiste à développer une modélisation physico-
chimique qui doit être transposable à un code de calcul d’accident type 0D (code organisé
de façon modulaire). D’une part, ce type de code est un outil d’étude de sûreté, ce qui im-
plique un temps de calcul relativement court. D’autre part, la complexité et le grand nombre
de phénomènes physiques à traiter par ce type de code rend indispensabble son architecture
modulaire. De ce fait, notre approche ne peut pas être purement mécaniste. En revanche, ce
modèle doit identifier, définir et prendre en compte les paramètres physiques essentiels. Les
résultats du modèle ainsi développé seront comparés aux données de la littérature.
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Ce travail s’articule donc essentiellement en deux parties. Une partie consiste en l’étude de
la modélisation du flashing (séparation liquide-vapeur à la brèche). Une seconde partie est
consacrée à la modélisation de la spéciation chimique de l’iode dans le circuit primaire et à la
détermination des coefficients de partage des espèces volatiles de l’iode. Dans l’approche actuelle
d’ASTEC, le transfert de l’iode à la phase gaz est directement déterminé par la connaissance
du taux de flashing et du coefficient de partage thermodynamique. Une troisième partie est
consacrée à un exemple d’évaluation de rejets pour une séquence accidentelle type. Cette sé-
quence considère le cas d’une brèche non immergée en partie haute du faisceau tubulaire, ce
qui est le cas le plus pénalisant.

La modélisation du flashing

Pour les raisons évoquées plus haut, on simplifie le problème en le dissociant en une phase
de fragmentation mécanique qui produit une première distribution granulométrique en aval
de la brèche, suivie d’une phase de fragmentation thermique engendrée par le différentiel des
conditions thermodynamiques entre le primaire et le secondaire. A l’issue de ces deux phases, on
détermine la quantité de vapeur produite par l’évaporation de surface et la quantité de vapeur
contenue dans les germes libérée par l’éclatement des gouttes.

La fragmentation mécanique est due à la déstabilisation du jet liquide due au différentiel de
vitesse au niveau de l’interface liquide-gaz. Il existe dans la littérature des méthodes méca-
nistes (CFD) très lourdes en temps de calcul et qui, par conséquent, ne sont pas adaptées à
nos contraintes évoquées plus haut. On préfèrera l’utilisation de corrélations empiriques. Ces
corrélations fournissent en général le diamètre moyen de Sauter de la distribution en fonc-
tion de groupements de nombres sans dimension (Reynolds, Weber,...). On fait l’hypothèse,
conformément à la démarche choisie, qu’il n’y a pas de modification d’origine thermique de la
distribution pendant cette première phase. Ce chapitre est donc essentiellement descriptif et a
pour objectif de justifier le choix d’une telle corrélation. On obtient ainsi une distribution de
gouttes « primaires ».

La fragmentation thermique est la partie centrale de ce travail. Le mécanisme essentiel est
l’éclatement des gouttes sous l’effet de la croissance des germes de vapeur. Cet éclatement joue
un rôle déterminant dans le calcul de la granulométrie des gouttes « secondaires ». Les données
expérimentales ne peuvent pas être reproduites sans la prise en compte de ce mécanisme. On
trouve dans la littérature un critère de rupture lié au taux de vide dans la goutte (environ 50
%). Nous avons montré que ce critère est assez bien justifié. Un autre point important est la
taille et le nombre des fragments produits lors de l’éclatement d’une goutte. Nous proposons
une modélisation qui relie la taille des fragments au degré de surchauffe de la goutte au moment
de la rupture. Ce dernier est directement dépendant de tous les aspects de la modélisation :
détente adiabatique initiale qui aboutit à un degré de surchauffe et à une taille et un nombre de
germes initiaux, transferts de chaleur et de masse en phase liquide et en phase gaz, croissance
des germes. A partir de la distribution des gouttes primaires, ces calculs doivent être réalisés
pour toutes les classes de taille de la distribution.

La détente adiabatique conduit à un état métastable avec production de germes. Cet état est
obtenu en utilisant les coefficients thermodynamiques sur la courbe de saturation côté liquide.
En faisant une hypothèse raisonnable sur le taux de vide initial, il est possible de calculer la
surchauffe initiale, le diamètre des germes à l’équilibre hydrostatique qui lui est directement lié,
et par conséquent le nombre de germes.

Les échanges goutte-atmosphère reposent sur un ensemble de corrélations pour les nombres de
Nusselt et de Sherwood. Pour les échanges en phase gaz, on a retenu la célèbre corrélation
de Ranz et Marshall [?], fonction des nombres de Reynolds et de Prandtl ou Schmidt. Pour
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le transfert de chaleur en phase liquide, le problème est par nature transitoire, mais on se
contente de la valeur obtenue pour un gradient de température établi. Abramzon et Sirignano
[?] ont proposé une corrélation qui relie, en fonction des nombres de Reynolds et Prandtl les
deux cas limites de la sphère rigide (vitesse nulle) et des grands nombres de Peclet (Kronig
et Brink [?]). En pratique, une goutte, au cours de son transit le long du jet, va avoir un
différentiel de vitesse avec le gaz sur une large gamme, et donc des coefficients d’échange qui
varient considérablement. Nous avons donc développé un modèle simplifié du jet diphasique
qui permet de calculer la dynamique de relaxation pour chaque classe de taille. On peut ainsi
évaluer des coefficients d’échange moyens pour le temps de transit de chaque goutte. On montre
que l’on peut corréler les résultats pour toutes les classes de taille et toutes les vitesses initiales
du jet en fonction des nombres de Reynolds et de Peclet à la brèche. Les équations de bilan de
masse et d’énergie sont établies en relation avec les conditions du secondaire suivant deux types
de bilan : le transfert en condition de flashing pur lorsque le secondaire est en vapeur pure, ou
la prise en compte des transferts en phase gaz quand ce n’est pas le cas. Dans ce dernier cas,
on utilise la théorie de Spalding, qui diverge lorsque la fraction de vapeur tend vers un. Suivant
une idée de Collier [?], nous avons développé une méthode qui permet de basculer d’un cas à
l’autre sans discontinuité.

Pour les séquences RTGV, on considère que le circuit secondaire est en vapeur pure humide
(avec un titre massique compris entre 0.2 et 0.4) ce qui nous place dans les conditions de flashing
pur.

Croissance des germes Dans la littérature, on distingue le régime de croissance inertielle (équa-
tion de Rayleigh) et le régime diffusif dans lequel la croissance est pilotée par l’évaporation
à l’interface (caractérisé par le nombre de Jacob qui dépend du degré de surchauffe). Nous
avons développé, en poursuivant une idée de Mikic [?], une équation différentielle qui prend
en compte les aspects inertiel et diffusif de façon continue. Dans cette équation, le paramètre
essentiel est le degré de surchauffe. Ceci permet d’écrire un système d’équations différentielles
couplées permettant de suivre l’évolution au cours du temps de la température de la goutte, de
son rayon, et du taux de vide. Ce système est résolu par une méthode numérique implicite. Ces
résultats sont confrontés à des résultats expérimentaux. Ceux de la NRC sont représentatifs
d’un transitoire accidentel RTGV. Ceux de l’INERIS concernent l’étude d’un jet liquide sous
pression atmosphérique dans un mélange air-vapeur.

La chimie de l’iode dans le circuit primaire

Pour évaluer la spéciation de l’iode dans le circuit primaire, on utilise la procédure suivante :
on injecte une source continue d’iode qui conduit à une concentration très faible, supposée
homogène, dans l’eau du primaire. Cette source est obtenue à partir des spectres d’activité
mesurés par EDF sur des réacteurs en fonctionnement normal et en transitoire accidentel.

La difficulté est de traiter la chimie de l’iode à l’état de trace (≈ 10−10 mol.l−1), à température
élevée, et qui plus est sous rayonnement. Plus précisément, la radiolyse de l’eau produit des
radicaux et des molécules qui réagissent avec l’iode. La production de ces radicaux est directe-
ment liée au débit de dose. Cette donnée résulte du calcul de la proportion d’isotopes stables et
instables réalisée par le code de neutronique DARWIN. Le débit de dose est maximum au voisi-
nage du coeur mais, étant donnée l’architecture du code ASTEC qui considère un seul volume
de contrôle pour la chimie (le volume du primaire), on considère un débit de dose moyen.

Une revue bibliographique a permis d’établir un mécanisme réactionnel pour l’iode incluant
environ 120 réactions. Un solveur numérique permet, à partir du mécanisme réactionnel, de
calculer la concentration de chaque espèce en phase liquide au cours du temps et donc d’obtenir
la spéciation de l’iode à la brèche secondaire. En ce qui concerne les espèces volatiles, il est



Introduction 19

indispensable de connaître leur coefficient de partage. Lorsque ce dernier n’est pas connu ou qu’il
existe des incertitudes dans la littérature, on réalise des simulations de dynamique moléculaire
afin de calculer l’énergie de solvatation et donc d’en déduire le coefficient de partage. Le code
SPyDERS (IRSN) a été utilisé dans ce but en utilisant le champ de forces AMBER.

Pour une espèce iodée volatile, on peut définir le « taux de flashing »à chaque instant de la
séquence accidentelle, et finalement le rejet à l’environnement de cette espèce. Soit ṁIl0 le
débit massique de cette espèce en phase liquide à la brèche, ṁI→g le débit de production de
cette espèce en phase gaz. Le taux de flashing, ou taux de transfert primaire de cette espèce
est donné par une relation, dont une expression approchée pour de faibles taux de flashing
thermodynamique est :

ṁI→g

ṁIl0

=
τth
K

ρliq0
ρg∞

(1)

où τth est le taux de flashing thermodynamique et K le coefficient de partage de cette espèce.
La fraction qui reste en phase liquide à l’issue du flashing peut éventuellement être de nouveau
vaporisée à partir du bouchon d’eau ou des structures (transfert secondaire) ou contaminer le
circuit secondaire.

Applications à une séquence accidentelle

Dans une troisième partie, les résultats du présent modèle sont illustrés par deux exemples d’ap-
plications au calcul d’une séquence accidentelle RTGV. L’organisation du calcul est présentée
sur la figure 4, dans laquelle apparaissent les apports de la présente modèlisation.

Figure 4 – Schéma général de calcul du transfert primaire des espèces iodées vola-
tiles
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Première partie

La modélisation du flashing
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1 Introduction : observations expérimentales

Figure 5 – Cliché d’un jet liquide sur-
chauffé obtenu par Brown et al. [?]

La mise au point de méthodes de détection op-
tiques a permis de caractériser finement l’évolution
d’un jet liquide surchauffé.

En 1962, Brown et al. [?] ont établi, à l’aide de
photographies, les premières distributions de gout-
telettes dans le but d’étudier l’influence de la forme
de l’orifice sur le comportement d’un jet d’eau et
de fréon surchauffé évoluant dans des conditions
atmosphériques. Ils ont montré que les deux pro-
cessus de fragmentation mécanique et thermique
jouaient un rôle dans l’établissement de la taille
des gouttelettes.

L’ombroscopie a également été utilisée par Nagai
et al. [?] et Rietz [?] pour réaliser des clichés de jets
d’eau surchauffée. Des temps de pose très courts
ont été nécessaires pour figer le mouvement et évi-
ter la superposition des nombreuses gouttes géné-
rées dès la sortie de la brèche. Les photographies

de Nagai et al. [?] montrent l’existence d’un coeur liquide à proximité de la sortie. Dans le pro-
longement de cette longueur intacte, le jet perd sa cohérence et se transforme en un brouillard
dense. Plus la température d’injection est élevée, plus la longueur du coeur liquide est petite.

Figure 6 – Clichés d’un jet liquide surchauffé obtenus par Nagai et al. [?] pour
différentes températures

Les figures 7(a) et 7(b)) illustrent la différence entre un jet liquide avec et sans le phénomène
de flashing. On voit très clairement l’impact du degré de surchauffe sur la morphologie du jet.
Un jet liquide sans flashing présente une cohérence presque parfaite. Un jet liquide surchauffé
diverge dès la sortie de l’orifice.

Toutes ces expériences ont été réalisées à l’aide d’orifices circulaires. Dans le cas d’une brèche
quelconque, les bords sont irréguliers et perturbent l’écoulement. La morphologie du jet s’en
trouve modifiée et des gouttes sont présentes dès la sortie. La prise en compte de ce paramètre
impliquerait l’étude d’un facteur de forme propre à chaque brèche. La forme plus ou moins
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(a) T = 27 ◦C (sans flashing) (b) T= 156 ◦C (avec flashing)

Figure 7 – Visualisation de la différence entre un jet avec et sans flashing [?]

aplatie de la brèche va modifier l’écoulement et la répartition des gouttelettes produites.

Selon Witlox et al. [?], la fragmentation du jet découle de la croissance de bulles de vapeur
dans le cône liquide en aval de l’orifice, après un temps très court (inférieur à la µs). Ce
phénomène prédomine sur la fragmentation mécanique pour des pressions de stockage inférieures
à 10 bar mais également pour des orifices dont le diamètre est supérieur à 1 mm. Lorsque la
fragmentation thermique domine, la génération de gouttelettes de plus petites tailles provient
directement de la croissance et plus particulièrement de l’explosion de ces micro-cavités de
vapeur générant un brouillard de fines gouttelettes.

En ce qui concerne les tailles de gouttes générées, Reitz [?] a effectué des essais sur des jets d’eau
à des températures différentes et a mesuré les diamètres des gouttelettes à plusieurs distances
du jet dans les directions axiale et radiale. La figure 8 présente les principaux résultats obtenus :
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Figure 8 – Distributions granulométriques obtenues par Reitz [?]

La figure 8(a) nous indique que la fragmentation du coeur liquide donne, à 60 mm de l’orifice,
des gouttes de plus gros diamètre (100 µm) au niveau de l’axe qu’à 10 mm de cet axe (environ
63 µm).

La figure 8(b) nous renseigne sur l’impact de la température de la phase liquide sur la taille des
gouttes produites. En effet, à 60 mm de l’orifice sur l’axe et pour une température de stockage
augmentée de 7 °C, le diamètre passe de 100 µm à 70 µm.

La figure 8(c) nous montre que pour des distances proches de l’orifice (5 et 10 mm) et décalées
de 5 mm par rapport à l’axe, le diamètre moyen est compris entre 50 et 75 µm. Il observe que
ces diamètres sont plus petits que pour des gouttes se situant sur l’axe et à la même distance
de l’orifice.

En résumé, un jet liquide surchauffé se caractérise par une longueur intacte directement après
le passage de l’orifice et d’une zone composée de pures gouttelettes. La longueur intacte ainsi
que la taille des gouttelettes diminuent lorsque la température de la phase liquide augmente.
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Le phénomène de croissance de bulles de vapeur à l’intérieur du cône liquide est très rapide (de
la µs à la ms). Enfin, les gouttes produites en périphérie sont plus petites d’un facteur 2 à 3 par
rapport aux gouttes produites au niveau de l’axe. Ces résultats correspondent aux observations
réalisées par Bushnell et Gooderum [?].

Cet aspect n’est pas pris en compte dans le cadre de ce travail. En effet, dans ce qui suit, on
parlera de distribution en classe de tailles des gouttes sans préciser leur localisation dans le jet.
Pour tenir compte de cet aspect, il faudrait donner une description bidimensionnelle du jet.
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2 Fragmentation mécanique

Dans cette section, on passe en revue les différents mécanismes responsables de la formation
d’un spray liquide, la fragmenation thermique étant exclue. On a admis, c’est une des hypo-
thèses fondamentales de ce modèle, que cette première fragmentation se produit dans une zone
très proche de la brèche et que l’on peut la dissocier de la fragmentation thermique qui se dé-
veloppe à partir de cette première distribution de gouttes. On admet que le fluide primaire est
monophasique liquide. C’est également une hypothèse forte. On se limite au cas d’une brèche en
périphérie du faisceau tubulaire et non-immergée. L’objectif est de déterminer une distribution
granulométrique en champ proche, représentative des conditions thermohydrauliques, en parti-
culier du débit d’injection, pour toute la séquence accidentelle. On doit donc rendre compte de
la distribution en taille des gouttes produites pour une large gamme de débits, depuis le débit
maximal d’injection au début de l’accident jusqu’au renoyage de la brèche.

La première section est consacrée à une description qualitative d’un spray liquide. Puis, les
différents modes de fragmentation à l’origine de la formation de gouttelettes sont passés en
revue. A l’issue de cette analyse, on montre qu’un traitement mécaniste de cette partie n’est
pas envisageable dans le cadre de ce travail. On est donc conduit à faire le choix d’une corrélation
empirique qui nous semble la mieux adaptée à nos conditions.

2.1 Morphologie d’un spray

Un spray désigne un ensemble de particules liquides ou solides en mouvement dans un autre
fluide piloté par une impulsion initiale, contrairement à un brouillard, où les gouttelettes sont
en suspension dans un gaz sans vitesse initiale. Un spray liquide est généré par la désintégration
d’un jet libre dans une atmosphère gazeuse. L’étude d’un tel système peut se diviser en deux
zones (figure 9) :

Figure 9 – Déscription d’un jet diphasique d’après Faeth et al. [?]

• une zone dense, où il y a coexistence entre le coeur liquide (ou noyau potentiel) de forme
cônique et une couche de mélange de part et d’autre de ce coeur (région de développement
ou région d’entrée) ;

• une zone diluée, où le coeur liquide n’existe plus et où l’écoulement est tel que toutes les
quantités (vitesse, pression,...) peuvent se déduire des profils amont par similitude (région
établie ou de similitude).
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Un spray se carcatérise également par un phénomène d’induction. En effet, le jet entraîne
une grande quantité de gaz environnant dans la direction radiale et le long de la couche de
mélange, ce qui a pour conséquence de rendre le jet turbulent. La morphologie d’un spray
liquide peut s’étudier à travers quatre grandeurs qui sont : la longueur du cône liquide (Lc),
l’angle d’ouverture du jet (θ), la pénétration du spray (S) et la taille des gouttes générées,
généralement caractérisée par un diamètre moyen, le diamètre de Sauter (d32) (Annexe A).

2.1.1 Le coeur liquide : longueur du cône potentiel

La région dense d’un spray est caractérisée par la présence d’un coeur liquide appelé cône
liquide ou cône potentiel. Cette dénomination vient du fait que, dans cette zone, on ne peut
traiter le profil de vitesse qu’en supposant qu’il dérive d’un potentiel. L’étude expérimentale de
cette zone est réalisable à travers l’utilisation de méthodes non-intrusives comme les méthodes
optiques. Taylor et Hoyt [?] ont effectué des mesures optiques par ombroscopie pour étudier la
déstabilisation d’un jet liquide dans une atmosphère au repos. Cependant, la très forte densité
de fragments liquides sur toute la longueur du jet rend l’interprétation des résultats très délicate.
Une autre méthode expérimentale basée sur la mesure de la conductivité électrique de la phase
liquide (méthode intrusive) a permis de remonter à une estimation de cette longueur. Cette
méthode consiste à disposer un grillage métallique en aval du jet. En maintenant une différence
de potentiel entre l’injecteur et ce grillage et en faisant varier la position de celui-ci, il est
possible, en mesurant la résistance électrique du liquide, de remonter à la longueur intacte. Il
faut noter que le déplacement éventuel des charges électriques par le spray n’a pas été pris en
compte dans le calcul des incertitudes liées à cette technique. Arai et al [?] ont utilisé cette
méthode pour caractériser la longueur intacte d’un jet d’eau issu d’un injecteur diesel (diamètre
≈ mm). Ils mesurent une longueur de cône liquide égale à environ 50 fois le diamètre de l’orifice
pour une pression d’injection supérieure à 200 bar dans une atmosphère au repos composée
d’air à 30 bar et à 20℃. Chehroudi et al.[?] proposent une corrélation de nature empirique, très
souvent citée dans la littérature, donnant la longueur du cône liquide en fonction des masses
volumiques de la phase liquide et de la phase gaz :

Lc

d0

= C

(

ρliq

ρgaz

) 1
2

(1)

où d0 est le diamètre de l’orifice, C une constante empirique exprimant les conditions de l’écoule-
ment au niveau de la brèche telle que 7 ≤ C ≤ 16. En prenant les conditions thermodynamiques
initiales d’un accident de RTGV (ρliq ≈ 730 kg.m−3 et ρgaz ≈ 30 kg.m−3) et en considérant
un diamètre de brèche d’environ 1 cm, on est conduit à une estimation de la longueur de cône
potentiel comprise entre 30 et 70 cm.

Hiroyasu et al. [?] proposent également une corrélation donnant la longueur de cône liquide
en fonction d’un terme caractérisant les effets de cavitation et de turbulence en amont de la
brèche :

Lc

d0
= 7

(

1 + 0.4
r0
d0

)(
Pg

ρliqU2
0

)0.05( l0
d0

)0.13(
ρliq

ρgaz

)0.5

(2)

où r0 est le rayon de courbure de l’orifice, d0 le diamètre, Pg la pression du gaz, U0 la vitesse
de la phase liquide au niveau de l’orifice et l0 la longeur (épaisseur) de l’orifice. En considérant
une vitesse à la brèche U0 ≈ 130 m.s−1, la pression du gaz Pg ≈ 60 bar et une longueur l0 ≈ 1
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mm (épaisseur du tube GV), nous obtenons comme longueur de cône liquide Lc ≈ 30 cm. Nous
retrouvons l’ordre de grandeur obtenu avec la corrélation de Chehroudi et al. [?]. Notons que
cette corrélation fait intervenir la vitesse d’injection et la pression du milieu ambiant dans le
terme Pgaz

ρliqU2
0
. On soulignera le fait que, pour cette corrélation, la longueur du cône liquide ne

dépend que de la pression aval. En régle générale, ces études sont réalisées avec des diamètres
d’orifice de l’ordre du mm et pour des pressions de plusieurs centaines de bar. Ce sont les
conditions opératoires propres à une chambre de combustion d’un moteur diesel. Les longeurs
de cône potentiel obtenues sont alors de l’ordre de quelques cm. Comme nous avons un facteur
10 entre les diamètres caractéristiques d’une brèche RTGV et ces diamètres, on retrouve une
cohérence entre ces deux corrélations.

Au cours d’un transitoire accidentel, la vitesse au niveau de la brèche va diminuer jusqu’au
renoyage éventuel de la brèche. Le terme lié à la cavitation va donc augmenter, ce qui va avoir
pour conséquence une augmentation de la longueur intacte.

L’existence de cette longueur intacte va influencer le mode de fractionnement selon la localisa-
tion de la brèche dans le faisceau de tubes. En effet, si la brèche se situe à l’intérieur du faisceau
tubulaire, le cône liquide va impacter les autres tubes GV à proximité (espace interstitiel de
l’ordre de la dizaine de mm). Dans ce cas la fragmentation mécanique provient de l’impaction
du cône liquide sur les tubes voisins. Si la brèche se situe sur la partie externe du faisceau, alors
le spray se développe pleinement dans l’enceinte du GV et la génération de gouttes primaires
sera pilotée par différentes instabilités à la surface de ce cône liquide. Mon travail de thèse ce
limite à ce dernier cas.

2.1.2 L’ouverture du jet : la divergence

La divergence d’un spray liquide dépend principalement des conditions thermohydrauliques à
l’intérieur de l’orifice et des condtitions thermodynamiques du gaz environnant (pression du
gaz).

Nous pouvons mentionner la corrélation de Reitz et al. [?] basée sur un modèle de rupture
aérodynamique proposé par Ranz (1958) [?], qui a essayé de prendre en compte les effets liés à
l’orifice. Il fait l’hypothèse que la perturbation engendrée par l’orifice peut être reliée à l’angle
d’ouverture du spray. Il suppose également que le taux de croissance de la perturbation est
proportionnel à la vitesse radiale des gouttes en sortie (croissance en phase linéaire). Cette
corrélation s’exprime par la relation suivante :

tan(θ) =
4π

A

(
ρgaz

ρliq

) 1
2

F(γ) (3)

où θ est le demi-angle d’ouverture du spray par rapport à l’axe du jet, ρgaz et ρliq respectivement
la masse volumique du gaz et du liquide. A est une constante faisant intervenir les caractéris-
tiques géométriques de l’orifice suivant la relation :

A = 3 + 0, 28

(
l0
d0

)

(4)

où l0 et d0 représentent respectivement l’épaisseur et le diamètre de l’orifice. F(γ) est une fonc-
tion représentative des conditions thermohydrauliques de l’écoulement à travers le rapport entre
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le nombre de Reynolds (Re) et le nombre de Weber (We) :

F(γ) =

√
3

6

(
1− e−10γ) (5)

avec,
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où, U0 correspond à la vitesse au niveau de l’orifice et cd le coefficient de décharge. En consi-
dérant les mêmes conditions thermodynamiques données précédemment et en considérant que
l’épaisseur d’un tube GV est environ de 1 mm, que la vitesse à la brèche est d’environ 130
m.s−1 et en prenant comme coefficient de décharge cd = 0.7 (valeur standard), nous remar-
quons que F(γ) →

√
3
6

. Dans ces conditions, la corrélation de Reitz et al [?] ne dépend plus que
des caractéristiques géométriques de l’orifice et le demi-angle d’ouverture du jet est donné par
la relation :

tan(θ) =
4π

A

(
ρgaz

ρliq

) 1
2
√
3

6
(6)

Nous obtenons alors un angle d’ouverture total d’environ 2θ ≈ 30 °. On peut également citer la
corrélation purement empirique de Arrègle et al. [?] obtenue à partir de données expérimentales :

tan(θ) = d0.508
0 P0.00943

inj ρ0.335gaz (7)

où d0 est exprimé en m, Pinj en bar et ρgaz en kg.m−3. Cette corrélation nous indique que
la dépendance de θ en fonction de la pression d’injection est très faible. En considérant une
pression d’injection Pinj ≈ 155 bar, nous obtenons un angle total d’ouverture du jet θ ≈ 40 °.
Toutes les corrélations présentes dans la littérature dépendent de deux paramètres principaux
qui sont la géométrie de l’orifice et les conditions thermodynamiques du gaz ambiant. Cette
donnée nous a également permis de développer un modèle de relaxation des gouttes pour le
calcul des coefficients d’échange moyen (chapitre 3).

2.1.3 L’expansion spatiale du jet : la pénétration

Le troisème paramètre caractérisant un spray liquide correspond à son expansion spatiale,
c’est-à-dire sa pénétration. L’étude de ce paramètre est basée sur des études expérimentales
permettant de caractériser l’évolution temporelle du spray et ainsi de mesurer des longueurs et
des vitesses de pénétration. Les techniques expérimentales permettant d’effectuer ces mesures
sont principalement la stroboscopie et l’ombroscopie. L’ombroscopie consiste à placer le spray
liquide entre une source de lumière (continue ou pulsée, lampe flash) et une caméra. Les zones
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du spray qui apparaissent sur l’image seront donc d’autant plus sombres qu’elles absorberont la
lumière émise. Les clichés suivants ont été obtenus pour un spray de white-spirit à température
ambiante (fluide aux caractéristiques proches de celle de l’essence). La pression d’injection est
de 800 bar et la pression du milieu aval de 1 bar. Le diamètre de l’orifice utilisé est de 0.7 mm.

Figure 10 – Visualisation ombroscopique de l’évolution temporelle d’un spray [?]

Il ressort des travaux de Arbeau et al. [?] que l’augmentation de la vitesse d’injection conduit à
une augmentation de la longueur et de la vitesse de pénétration accompagnée d’une expansion
radiale du spray. La pression du milieu aval joue également un rôle très important au niveau
de l’expansion radiale. La caractérisation de ce paramètre est primordiale pour l’étude de la
quantité d’air entraînée et par conséquent sur le taux de mélange. Cette information est très
importante pour l’optimisation d’une chambre de combustion (mélange carburant/comburant).
Il existe dans la littérature des corrélations de nature empirique qui dépendent de la pression
d’injection, du temps de développement caractéristique et des conditions thermodynamiques
de la phase liquide et de la phase gaz.

2.1.4 La taille de gouttes générées : diamètre moyen

La déstabilisation d’un jet liquide dans une atmosphère gazeuse au repos conduit à la production
de ligaments et de gouttes liquides de différentes tailles. En effet, un spray se caractérise par un
très grand nombre de classes de tailles (distribution poly dispersée). Afin de suivre l’évolution
de chacune de ces classes de tailles, nous avons recours à l’utilisation d’outils statistiques et plus
particulièrement aux fonctions de densité de probabilité. Ces fonctions permettent de définir
différentes formes de distributions, elles-mêmes caractérisées par différents paramètres. La plus
connue et la plus utilisée pour étudier un spectre de gouttes est la distribution log-normale.
Elle est définie par deux paramètres (rg, le rayon géométrique et σ, l’écart type) et sa fonction
de densité de probabilité est donnée par la relation (Annexe A) :

f(r) =
1√

2πln(σ)r
e−

(ln(r)−ln(rg))2

2ln2σ (8)

Cependant, il est possible de rencontrer d’autres distribtions comme celle de Rosin-Rammler
(Annexe A). Cette distribution fait également intervenir deux paramètres, r̄, un rayon moyen
caractéristique et k un facteur représentatif de la dispersion. La fonction de densité de proba-
bilité prend alors la forme suivante :
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f(r) =
krk−1

r̄k
e−(

r
r̄ )

k

(9)

Après avoir défini la notion de distribution granulométrique, il est possible d’introduire d’autres
paramètres très utilisés pour étudier la granulométrie d’un spray, les indicateurs de position.
Il existe un très grand nombre de rayons caractéristiques tous regroupés dans une relation
générale :

rij =

( ∫∞

0
rif(r)d(r)

∫∞

0
rjf(r)d(r)

)
1

i − j
(10)

La somme (i+j) s’appelle l’ordre du rayon moyen. En régle générale, on utilise le rayon moyen
de Sauter, défini par le rapport entre la distribution volumique et la distribution surfacique.
En effet, il caractérise le rapport entre la masse transportée par une distribution (inertie) et la
surface développée par cette même distribution (échanges). Son expression est par conséquent
donnée par la relation 10 pour i= 3 et j= 2 :

r32 =

( ∫∞

0
r3f(r)d(r)

∫∞

0
r2f(r)d(r)

)

(11)

Dans le cadre de ce travail, nous considérons que les différentes classes de tailles générées au
niveau de la brèche suivent une distribution log-normale. Afin de remonter au rayon géomé-
trique, paramètre d’entrée pour la distribution log-normale, nous utilisions la relation (Annexe
A) :

r32 = rg.e
5
2
ln2σ (12)

L’écart-type est fixé de manière arbitraire et fera l’objet d’une analyse de sensibilté. Dans ce
qui suit, on propose une corrélation qui relie le rayon de Sauter aux paramètres du jet (diamètre
de l’orifice, vitesse à la brèche, données thermodynamiques, ...)
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2.2 Les différents régimes de fractionnement

Le fractionnement d’un jet liquide provenant d’un orifice, dans un gaz au repos dépend d’un très
grand nombre de paramètres : la nature de l’écoulement à l’intérieur de l’orifice (phénomène
de cavitation, turbulence à l’extrémité de l’orifice, vena contracta,...), des conditions thermo-
hydrauliques du liquide et du gaz et de la géométrie de l’orifice. Actuellement, il reste un grand
nombre d’interrogations quant à la nature et au degré d’implication de chacun des mécanismes
présents lors du fractionnement d’un jet liquide. Cependant, des modèles basés sur la théorie des
instabilités linéaires (Rayleigh-Taylor, Kelvin-Helmoltz) permettent de donner une description
quantitative des différents modes de fractionnement du jet liquide à l’exterieur de l’orifice. En
revanche, il n’existe pas de modèles physiques permettant de décrire les mécanismes se dévelop-
pant à l’intérieur de l’orifice. Seules des observations expérimentales permettent d’établir des
corrélations de nature empirique. On distingue généralement deux modes de fractionnement : Le
fractionnement primaire est caractérisé par une déstabilisation de l’interface liquide-gaz sur
toute la longueur du cône potentiel. Ces instabilités conduisent au détachement de fragments
liquides de différentes formes selon leurs tailles (ligaments, gouttes,...). Ces fragments peuvent
subir ensuite, par le biais des forces aérodynamiques, des cassures et former un brouillard de
fines gouttelettes. Il s’agit du mécanisme de fractionnement secondaire.

Figure 11 – Fractionnement primaire/fractionnement secondaire, d’après Hermann
[?]

2.2.1 Fractionnement primaire

La désintégration partielle du coeur liquide est pilotée par la géométrie de l’orifice, la pression
et la nature du fluide s’échappant au niveau de la brèche. Suivant la géométrie de l’orifice, le
fractionnement primaire se développe sous la forme d’un jet cylindrique ou d’une nappe liquide.
Pour une brèche générée spontanément dans une conduite, le fractionnement primaire est une
combinaison plus ou moins chaotique de ces deux cas d’école.

Les différents régimes de désintégration d’un jet liquide dans un gaz au repos peuvent s’étu-
dier à travers l’évolution de la longueur de rupture (Lc) en fonction de la vitesse du liquide
au niveau de l’orifice. Pour des vitesses d’injection très faibles, le régime de fractionnement se
nomme « dripping-flow ». Il s’agit d’un régime de goutte à goutte. Les forces de gravité pilotent
le processus de rupture et la distance entre deux gouttes est du même ordre de grandeur que
la longueur caractéristique du système liquide. La rupture s’effectue dès la sortie de la brèche.

Pour des vitesses plus élevées, Reitz et al [?] ont identifié quatre autres régimes de fractionne-
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ment combinant les forces d’inertie, les forces de tension de surface et les forces aérodynamiques.
Respectivement, et par ordre de vitesse d’injection croissante, nous avons le régime de Rayleigh,
le premier et le second régime d’action aérodynamique et enfin le régime d’atomisation.

Figure 12 – Courbe de stabilité des jets liquides, d’après Leipertz [?] (Longueur
du cône liquide en fonction de la vitesse d’injection)

(a) (b) (c) (d)

Figure 13 – Photos des différents régimes de rupture, d’après Leroux [?]

Le premier régime de fractionnement, le régime de Rayleigh (figure 13 (a)), correspond à
un jet laminaire. La vitesse de la phase liquide augmente, et l’écoulement reste continu sur
une certaine distance. Les forces de tension de surface gouvernent le processus de rupture. Des
oscillations axisymétriques provoquées par les forces de capillarité se développent à la surface
du cône liquide et sont responsables de la dislocation de fragments avec un diamètre moyen de
l’ordre de deux fois celui du système liquide. La distance à laquelle apparaîssent les premières
gouttes augmente de manière quasi linéaire avec la vitesse.

Figure 14 – Régime de Rayleigh [?]
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Pour le premier régime d’action aérodynamique (figure 13 (b)), la longueur de rupture
diminue quand la vitesse du jet augmente. Le fractionnement s’opère à une distance plus faible
et le diamètre des gouttes produites diminue. Ce régime est caractérisé par une opposition entre
les forces de capillarité et l’effet du mouvement relatif au niveau de l’interface liquide-gaz. Des
instabilités de cisaillement, de type Kelvin-Helmholtz, se développent au niveau de la surface
du jet.

Figure 15 – Premier régime d’action aérodynamique [?]

Pour des vitesses plus élevées encore, second régime d’action aérodynamique (figure 13
(c)), le fractionnement se produit à une distance plus faible, bien que la longueur du cône liquide
augmente (figure 4). De fortes amplifications des instabilités de surface se produisent pour des
faibles longueurs d’onde, et donnent naissance à des gouttes de plus en plus petites. A ce stade,
la structure du jet à proximité de la surface est complètement turbulente. Les gouttes formées
ont un diamètre inférieur à la longueur caractéristique du système.

Figure 16 – Deuxième régime d’action aérodynamique [?]

Enfin, pour le dernier régime de fractionnement, le régime d’atomisation (figure 13 (d)),
nous observons une décroissance de la longueur de rupture pour de très fortes vitesses en sortie.
La turbulence ainsi que d’autres paramètres comme la forme de la brèche conditionnent la
localisation et la taille des gouttelettes. Dès la sortie, un brouillard dense de fines gouttelettes
est formé. On parle alors de régime d’atomisation pleinement développé.

Figure 17 – Régime d’atomisation [?]

Théoriquement, ces différents régimes peuvent être reliés à deux nombres sans dimension : le
nombre de Reynolds, Re et le nombre de Weber, We. Le nombre de Reynolds est défini par le
rapport entre la vitesse de convection et la vitesse de diffusion visqueuse :

Re =
UL
ν

=
ρUL
µ

(1)



34 Fragmentation mécanique

où ρ, ν et µ sont respectivement la masse volumique, la viscosité cinématique et dynamique. U
correspond à la vitesse et L est la longueur caractéristique qui dépend du sytème étudié. Il est
donc possible de définir différents nombres de Reynolds comme le nombre de Reynolds liquide
à la brèche caractérisé par le diamètre de l’orifice d0, la vitesse au niveau de la brèche U0 et les
conditions thermodynamiques de la phase liquide (ρliq, νliq et µliq). Dans le cas d’un écoulement
diphasique, liquide-vapeur, le nombre de Reynolds associé à une goutte en mouvement est donné
par la relation :

Regoutte =
ρgaz|Uliq − Ugaz|dgoutte

µgaz

où Uliq et Ugaz sont respectivement la vitesse de la phase liquide et la vitesse de la phase gaz
dans la couche de mélange. En ce qui concerne le nombre de Weber, il est caractérisé par le
rapport entre la pression dynamique et la pression hydrostatique :

We =
ρU2d
σ

(2)

De la même manière, il est possible d’attribuer un nombre de Weber à la brèche, en prenant
comme longueur caractéristique le diamètre de l’orifice et la vitesse de la phase liquide. Il est
également possible de définir un nombre de Weber gazeux, permettant d’évaluer la capacité
d’une goutte liquide en mouvement dans un gaz à résister, grâce aux forces de tension de
surface, aux forces aérodynamiques induites par celui-ci :

Wegaz =
ρgaz|Uliq − Ugaz|2dgoutte

σliq

(3)

En utilisant ces deux nombres sans dimension, représentatifs de la nature de l’écoulement,
Ohnesorge [?] est le premier à avoir proposé une classification des quatre régimes de fraction-
nement en introduisant un nouveau nombre sans dimension, le nombre d’Ohnesorge, donné par
la relation :

Oh =

√
We
Re

=
µ√
ρσd

(4)

Généralement, le nombre d’Ohnesorge est utilisé pour étudier la déformation d’une bulle ou
d’une goutte dans un milieu. En régime stationnaire, différents auteurs (Reitz [?], Faeth [?], ...)
proposent une classification des différents régimes de fractionnement en fonction des nombres
sans dimension décrits précédemment :

Ces classifications proviennent d’observations expérimentales. La classification indiquée par
Reitz [?] est fonction du nombre de Ohnesorge liquide et du nombre de Reynolds liquide calculés
à la brèche. La classification proposée par Faeth [?] est fonction du nombre de Weber gazeux. Ce
diagramme présente des zones hachurées traduisant un manque de données expérimentales. Ce
diagramme nous indique également que, pour des grands nombres de Ohnesorge, le jet liquide
se trouve toujours dans un état stable. En effet, un grand nombre d’Ohnesorge est typique d’un
fluide très visqueux. Dans cette représentation des critères de transition, aucune séparation
n’est faite entre les deux régimes d’action aérodynamique.
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(a) d’après Reitz [?] (b) d’après Faeht [?]

Figure 18 – Les critères de transitions des différents modes de fractionnement

D’autres critères de transition entre les régimes ont été synthétisés par Lin et Reitz [?] et sont
présentés dans le tableau suivant :

Régimes Conditions thermohydrauliques
Régime de Rayleigh Weliq > 8 et Wegaz < 0.4
Premier régime d’action aérodynamique 0.4 < Wegaz < 13
Deuxième régime d’action aérodynamique 13 < Wegaz < 40.3
Régime d’atomisation Wegaz > 40.3

Table 1 – Classification des différents régimes de fragmentation mécanique

Dans notre cas, au début d’un transitoire accidentel, la vitesse à la brèche est d’environ 130
m.s−1. La température et la pression de la phase liquide (Tliq ≈ 570 K et Pliq ≈ 155 bar)
conduisent à une masse volumique ρliq ≈ 730 kg.m−3, une viscosité cinématique νliq ≈ 1 10−7

m2.s−1 et une tension de surface σliq ≈ 1.5 10−2 N.m−1. La pression et la température du circuit
secondaire (P2 ≈ 60 bar et Tsat(P2) ≈ 546 K) conduisent à une masse volumique du gaz
ρgaz ≈ 30 kg.m−3. En considérant une brèche circulaire avec un diamètre d0 ≈ 1.10−2 m, nous
pouvons donner une estimation de ces différents nombres sans dimension. Nous obtenons avec
ces conditions, un nombre de Reynolds Reliq ≈ 1. 107, un nombre de Weber Weliq ≈ 8 106, et
un nombre d’Ohnesorge Ohliq ≈ 2.7 10−4. En considérant uniquement la vitesse de la phase
liquide, nous pouvons également donner une valeur supérieure du nombre de Weber gazeux,
Wegaz ≈ 3.6 105.

D’autre part, la vitesse de transition entre le second régime d’action aérodynamique et le régime
d’atomisation est, suivant le tableau précédent, |Uliq − Ugaz| ≈ 1.4 m.s−1.

Suite à cette description qualitative des différents régimes de rupture d’un jet liquide dans une
atmosphère au repos, nous sommes en mesure d’identifier le régime de fractionnement le plus
probable dans le cas d’un accident de type RTGV : c’est le régime d’atomisation. Dans
ces conditions, la fraction liquide transférée du circuit primaire vers le circuit secondaire est
transformée en un brouillard de petites gouttelettes à proximité de la brèche.
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La modélisation du fractionnement primaire est très délicate à traiter. C’est pourquoi on a
recours, en régle générale, à une simplification qui consiste à traiter directement la fragmentation
secondaire dès la sortie de l’orifice. Dans cette procédure, on considère des paquets ou des
gouttes sphériques (blob models) dont la taille est du même ordre de grandeur que le diamètre
de l’orifice. Ces gouttes primaires vont se fragmenter. L’étude des instabilités de type Rayleigh-
Taylor et Kelvin-Helmholtz permet de définir des critères de rupture et ainsi de suivre l’évolution
de la taille des gouttes au cours du temps.

2.2.2 Fractionnement secondaire

Le phénomène de fractionnement secondaire débute dès que les premiers fragments sont arrachés
à la surface du cône liquide. Les gouttes et les ligaments produits par le fractionnment primaire
peuvent subir, par le biais des forces aérodynamiques, une rupture. Pour une goutte liquide à
l’équilibre en suspension dans un gaz au repos, la relation entre le différentiel de pression et le
diamètre est, conformément à la formule de Laplace :

∆P =
4γ

d
(5)

Si la pression du gaz environnant augmente, alors la pression à l’intérieur de la goutte doit
augmenter pour conserver un équilibre stable. Si la pression du gaz augmente trop, alors la
goutte liquide peut se fragmenter en plusieurs petites gouttes. Si la goutte est soumise à un
écoulement gazeux, alors la rupture sera pilotée par les forces aérodynamiques et les forces de
tensions de surface (nombre de Weber). Nous proposons, dans le cadre de ce travail de donner
une description synthétique des résultats présentés par Pilch et Erdman [?]. Ce modèle nous
permet de passer en revue les principaux régimes de fractionnement d’une goutte liquide et
également d’introduire la notion de Weber critique, valeur seuil pour laquelle la goutte se
fragmente (figure 19). Ce paramètre entrera en considération dans la démarche visant à établir
un critère pour évaluer le nombre de fragments suite à l’éclatement d’une goutte surchauffée
(chapitre 3 : fragmentation thermique, section 3.5 critères de rupture).

Des observations expérimentales ([?], [?]) ont conduit Pilch et al. [?] à proposer une corrélation
reliant le nombre de Weber critique au nombre d’Ohnesorge :

Wec = 12
(
1 + 1.077Oh0.6

)
(6)

Pour des fluides à faible nombre d’Ohnesorge Oh < 0.1, c’est-à-dire pour des fluides présentant
une très faible viscosité, le nombre de Weber critique est indépendant du nombre d’Ohnesorge.
Dans cette gamme il est constant et égal à Wec = 12. Si le nombre de Weber associé à la goutte
est supérieur à cette valeur critique Wegaz > Wec alors la goutte se fragmente selon différents
modes de cassure. Pilch et Erdman [?] proposent une classification de ces différents modes de
rupture en fonction de ce nombre sans dimension en incluant un autre mode pour des nombres
de Weber gaz inférieurs au nombre de Weber critique, l’atomisation simple. En effet, ce mode
de fractionnement génère un nombre de fragments limités et par conséquent n’affecte que très
faiblement la distribution granulométrique.
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Figure 19 – Evolution du nombre de Weber critique en fonction du nombre d’Oh-
nesorge [?]

⇒ Atomisation simple / Vibrational Break-up (Wegaz < Wec = 12)

Pour un écoulement à très faible nombre de Weber (régime laminaire), deux gouttes se sé-
parent de manière symétrique en formant au centre une gouttelette satellite de petite taille.
Ce processus prend fin très rapidement car les forces de tension de surface l’emportent sur les
forces inertielles pour des gouttes de petite taille. Ensuite, la goutte oscille suivant une fré-
quence propre avec une amplitude croissante, jusqu’à atteindre la désintégration en plusieurs
gros fragments (le plus souvent 2, 4 et parfois 8 fragments).

Figure 20 – Atomisation simple

⇒ Atomisation en sac / Bag Break-up (12 ≤ Wegaz ≤ 50)

La goutte s’aplatit perpendiculairement à la direction de l’écoulement et forme un sac creux à
bord épais. La rupture s’effectue dans un premier temps au niveau du fond et génère de petites
gouttes, puis le bord se fragmente en plus gros fragments.

Figure 21 – Atomisation en sac
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⇒ Atomisation par arrachement / Stripping Break-up (50 ≤ Wegaz ≤ 350)

La goutte initiale est écrasée en un disque et des lamelles liquides, formées à la périphérie, sont
épluchées et se brisent en petites gouttelettes.

Figure 22 – Atomisation par arrachement

⇒ Atomisation explosive / Explosive Break-up (Wegaz > 350)

La goutte liquide se trouvant dans ce régime se désintègre quasi instantanément en un brouillard
de très fines gouttelettes.

Figure 23 – Atomisation explosive
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2.3 Modélisation de l’atomisation primaire : corrélations

L’étude bibliographique présentée dans la section précédente nous a permis de mettre en évi-
dence deux régimes de fractionnement à l’origine de la formation des gouttelettes liquides : le
régime de fractionnement primaire, se situant dès la sortie de l’orifice jusqu’à la disparition com-
plète du coeur liquide, et le régime de fractionnement secondaire, affectant les gouttes liquides
issues du premier mode de fragmentation.

Au début du transitoire accidentel, la vitesse très élevée au niveau de la brèche (environ 130
m.s−1) conduit le jet liquide à se désagréger directement en un brouillard de fines gouttelettes
(régime d’atomisation). Puis, la vitesse à la brèche diminue progressivement (équilibrage des
pressions entre le circuit primaire et secondaire) ce qui conduit le jet à être dans le second et le
premier régime d’action aérodynamique puis le régime de Rayleigh. Ces trois régimes génèrent
essentiellement des ligaments et des gouttes liquides de grosse taille qui vont par gravité tomber
dans la phase immergée du générateur de vapeur. Les gouttes provenant du régime d’atomisation
primaire peuvent subir à nouveau des ruptures (fragmentation secondaire).

En conséquence, il faut retenir que, étant donné notre objectif (évaluation du transfert direct au
secondaire) nous considérerons uniquement les gouttes produites par le régime d’atomisation.
D’autre part, étant donnée la difficulté théorique à décrire le cône liquide, la plupart des modèles
considèrent uniquement la fragmentation de grosses gouttes ou de ligaments formés dès la sortie
de l’orifice (fragmention secondaire). Le problème est donc ramené à l’étude de la déstabilisation
d’un ligament ou d’une goutte liquide dans un écoulement gazeux.

On distingue deux types d’approche : l’approche mécaniste et l’approche basée sur l’utilisation
de corrélations exprérimentales.

2.3.1 Approche mécaniste

Des modèles basés sur la théorie linéaire des instabilités permettent d’étudier les différents ré-
gimes de déformation de surface. Le modèle Wave [?] repose sur l’étude des instabilités de sur-
face de type Kelvin-Helmholtz. En effet, dans ce modèle, l’origine de la fragmentation provient
de la différence de vitesse entre la phase gaz et la phase liquide. La résolution d’une équation
de dispersion permet de déterminer la longueur et la fréquence conduisant au plus fort taux
d’accroissement, c’est-à-dire à l’onde la plus instable. Connaissant ces deux paramètres, il est
possible de remonter au temps de rupture et à la taille du fragment généré.

Nous pouvons également citer les modèles TAB (Taylor Analogy Breakup)[?] et DDB (Dro-
plet Deformation and Breakup) [?] qui supposent que la rupture de la goutte est engendrée
par sa trop grande déformation. L’analogie de Taylor consiste à transposer l’étude de l’oscil-
lation de la goutte à un cas classique d’oscillation (exemple du pendule). Dans ce contexte,
les forces d’amortissement sont liées à la viscosité du liquide, les forces extérieures aux forces
aérodynamiques et la force de rappel aux forces de tension de surface. L’analyse en mode de
l’équation type oscillateur amorti permet de déterminer les différents modes de rupture (relation
de dispersion).

Enfin, nous pouvons citer le modèle de Hug et Gosman [?], où le fractionnement est piloté
par l’énergie cinétique turbulente du jet liquide et par l’inertie du gaz. La turbulence du jet
liquide provoque une perturbation et les forces aérodynamiques l’amplifient jusqu’à atteindre
la rupture. Cependant, la mise en place de ce type de modèle nécessite une description spatiale
et temporelle de la turbulence ce qui sort du cadre de ce travail.



40 Fragmentation mécanique

A l’heure actuelle, un grand nombre de données telles que les conditions de l’écoulement dans
l’orifice (vena contracta, écoulement diphasique, ...), l’entraînement d’air (structure turbulente
du jet), sont difficilement modélisables. L’amélioration de ces modèles repose également sur
une meilleure compréhension du jet dans son ensemble, rendue possible par les différentes
expériences utilisant des dispositifs de mesure de plus en plus performants.

2.3.2 Corrélations

Une autre approche permettant de modéliser l’atomisation primaire consiste à utiliser des cor-
rélations de nature empirique. Nous trouvons dans la littérature de nombreuses corrélations
permettant de calculer un diamètre représentatif de la population de gouttes générées au ni-
veau de l’orifice en fonction des conditions thermohydrauliques initiales. Ces corrélations sont
écrites en fonction de nombres sans dimension typiques de ce genre de problème.

En notant ∆U = |uliq − Ugaz|, le nombre de Reynolds :

Regaz =
∆Udgoutte
νgaz

(1)

Reliq =
Uliqd0
νliq

(2)

De même, le nombre de Weber :

Wegaz =
ρgaz∆U

2dgoutte
σliq

(3)

Weliq =
ρliqU

2
liqd0

σliq
(4)

Le nombre de viscosité :

Nµ =
µliq

(ρliqσliqΛ)
1
2

(5)

Avec :

Λ =

√
σ

gρliq
(6)

où Λ est une longueur caractéristique des instabilités de Rayleigh-Taylor. On écrit aussi, dans
certaines corrélations :

Nµ =
µliq

(ρliqσliqdgoutte)
1
2

(7)

Le nombre d’Ohnesorge est :
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Oh =

√
We

Re
(8)

Par exemple en considérant le nombre de Weber gazeux et le nombre de Reynolds gazeux :

Ohgaz =

√
ρgaz∆U2dgoutte

σliq

∆Udgoutte
νgaz

=
νgaz
νliq

ρliqνliq
√
ρliqσliqdgoutte

√
ρgaz
ρliq

=
νgaz
νliq

√
ρgaz
ρliq

Nµ (9)

Ce nombre ne dépend que des propriétés du liquide et du gaz et est indépendant de la vitesse
de l’écoulement.

Remarque : signification physique du nombre de viscosité.

On peut écrire :

Nµ =
νliq
√

σΛ
ρliq

=
νliq√

gΛ
√

σ
gρliq

=
νliq√
gΛΛ

(10)

Par conséquent, l’inverse du nombre de viscosité est le nombre de Reynolds liquide en prenant
Λ comme longueur caractéristique et

√
gΛ comme vitesse caractéristique.

En règle générale, les dispositifs expérimentaux utilisent des capteurs de pression et de tempé-
rature afin de contrôler les conditions thermodynamiques de stockage du liquide.

Ces données nous permettent de calculer théoriquement la vitesse d’injection qui apparaît dans
la plupart des corrélations.

Calcul de la vitesse d’injection :

Dans un écoulement turbulent à travers un orifice, le fluide est accéléré au niveau de la brèche.
On admet que l’écoulement est monophasique liquide en amont de la brèche, et donc incom-
pressible. On peut exprimer la vitesse à la brèche pour le débit théorique maximal par deux
méthodes. La première consiste à utiliser la relation de Bernouilli (e1+ P1

ρ1
+ 1

2
u21 = e2+

P2

ρ2
+ 1

2
u22).

Pour un fluide incompressible et isotherme, et en considérant le fluide primaire au repos, on
obtient la relation classique :

uliq = cd

√

2∆P

ρliq

(11)

La seconde méthode consiste à utiliser l’expression démontrée par Delhaye [?] pour une perte
de charge singulière (élargissement brusque) :

P1 − P2 =
1

2
ρ1u

2
1 (1− σ)2 (12)

où σ = S1

S2
où S1 et S2 sont respectivement les sections de l’écoulement en amont et en aval de

la discontinuité. Quand σ tend vers 0, on retrouve bien la relation (11). En réalité, la vitesse à
la brèche est toujours légérement plus faible à cause de la perte d’énergie irréversible à l’orifice,
qui se traduit par un coefficient de décharge cd. Le débit massique réel est donc :
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ṁ = cdρliqS

√

2∆P

ρliq

(13)

Pour une pression amont donnée, ce débit augmente quand la pression aval diminue, jusqu’au
blocage sonique. En effet, la vitesse de l’écoulement dans le liquide ne peut pas dépasser la
vitesse du son. Pour la confrontation du modèle avec les résultats expérimentaux, les données
qui sont fournies par les expérimentateurs, pour les différents tests, sont la différence de pression
et les conditions thermodynamiques du réservoir de stockage. On déduit la vitesse d’injection
et le débit de la relation (13), sauf en cas de blocage sonique. La vitesse du son dans l’eau est
donnée par la relation :

c2 =
cp
cv

1

χsρliq

=
cp
cv

Pliq

ρliq

βv
αp

(14)

où cp et cv sont respectivement les capacités thermiques à pression et à volume constant
(J.kg−1K−1), χs est le coefficient de compressibilité isentropique (Pa−1), P la pression du liquide,
ρliq la masse volumique liquide et βv et αp le coefficient de compressibilité isochore (K−1) et le
coefficient d’expansion cubique (K−1). Si la vitesse du liquide au niveau de la brèche calculée
par (13) est supérieure à la vitesse du son, alors il faut se placer dans les conditions du régime
critique, ce qui se traduit par un débit bloqué (sonique).

Connaissant la vitesse du liquide à la brèche, il est possible de calculer le nombre de Reynolds
Reliq,0 et le nombre de Weber Weliq,0, paramètres clés pour l’utilisation des corrélations permet-
tant d’évaluer le diamètre moyen de Sauter des gouttes générées à proximité de l’orifice. Un
grand nombre de corrélations de la littérature provient du domaine de la combustion. En effet,
l’optimisation d’une chambre de combustion passe par une augmentation de la surface totale
d’échange des gouttelettes de carburant produites au niveau de l’injecteur. Nous pouvons citer
comme première référence, la corrélation d’Elkotb [?] qui considère que le fractionnement du
jet s’effectue dès la sortie de l’injecteur. Le résultat donné par la corrélation est le diamètre
de Sauter de la distribution expérimentale. Cette corrélation est obtenue en interpolant dif-
férents résultats expérimentaux en fonction d’un groupement de nombres sans dimension. Le
groupement qui permet de corréler tous les résultats est :

X = Re−0.434
liq0 We−1.05

liq0 c−1.0
d

(
ρliq

ρgaz

)−0.12

(15)

Avec ce groupement, on obtient :

d32
d0

= 107X0.422 (16)

d32 : diamètre de Sauter (m)
d0 : diamètre de l’orifice (m)
Reliq0 : nombre de Reynolds liquide à la brèche (−)
Weliq0 : nombre de Weber liquide à la brèche (−)
cd : coefficient de décharge (−)
ρliq : masse volumique de la phase liquide (kg.m−3)
ρgaz : masse volumique de la phase gaz (kg.m−3)
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Dans le cas d’un orifice idéal, le coefficient de décharge est égal à 1. Dans le cas contraire, il
existe des abaques donnant sa valeur en fonction de la géométrie de l’orifice.

Cette corrélation a été obtenue pour des carburants de compositions différentes (gazole, kéro-
sène,...) avec un diamètre interne d’injecteur égal à 0.55 mm. Les mesures expérimentales ont
été réalisées sous des variations de pression maximum d’environ 118 bar. Le dispositif d’impac-
tion permettant la mesure de la taille des gouttes générées est disposé à 60 cm de l’injecteur.
Il s’agit d’une plaque recouverte d’un substrat permettant d’imprimer la marque de la goutte
lorsqu’elle impacte le support. Une analyse à l’aide d’un microscope permet ensuite de mesurer
la taille des cratères générés. Elkotb [?] donne une autre expression de cette corrélation donnant
le diamètre moyen de Sauter en fonction de la différence de pression entre l’amont et l’aval de
l’injecteur.

On peut citer la corrélation de Hiroyasu et al. [?] qui s’obtient en prenant le diamètre maximal
des deux diamètres suivants :

d32
d0

= max







4, 12Re0,12liq0We−0,75
liq0

(

µliq

µgaz

)0,54(

ρliq

ρgaz

)0,18

0, 38Re0,25liq0We−0,32
liq0

(

µliq

µgaz

)0,37(

ρliq

ρgaz

)−0,47

Les tailles de gouttes ont été mesurées par diffraction. Cette corrélation fait également interve-
nir les nombres de Reynolds et de Weber. De plus, elle prend en compte le rapport des masses
volumiques et des viscosités dynamiques du liquide et du gaz.

Il existe beaucoup d’autres corrélations provenant de ce domaine de recherche faisant interve-
nir les mêmes paramètres physiques. Les deux corrélations décrites précédement nous montrent
que la taille des gouttes générées au niveau de la brèche dépend directement des conditions
thermohydrauliques de l’écoulement liquide (Reliq,0, Weliq,0, ρliq, µliq, ...) mais également des
conditions thermohydrauliques du milieu ambiant ( Ugaz, ρgaz, µgaz, ...).

On trouve également dans la littérature, des corrélations provenant d’un autre domaine de re-
cherche portant sur la sûreté des installations industrielles. Depuis plusieurs années, différents
centres (l’INERIS, l’Institut Von Karman,...) mènent conjointement des campagnes de mesures
sur la formation de jets diphasiques résultant de la rupture de conduites sous pression ou de
réservoirs de stockage. Ces études ont pour objectif de caractériser le spray (distribution gra-
nulométrique, vitesse des gouttes, ...), la fraction vaporisée à la brèche et également la fraction
de liquide déposée au niveau du sol (rainout). Witlox et al. [?] ont proposé une corrélation qui
prend également en compte la géométrie de l’orifice dans un terme exprimant le rapport entre
la longueur et le diamètre de l’orifice :

d32

d0
= 64, 73We−0,533

liq0 Re−0,014
liq0 (X)0,114 (17)
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avec,







2 ≤
L

d0
≤ 50 alors X =

L

d0
L

d0
≤ 2 alors X = 2

L

d0
≥ 50 alors X = 50

où L correspond à la longueur de la conduite ou à l’épaisseur de l’orifice. Les mesures ont été
réalisées à 50 cm de l’orifice par une méthode optique, l’Anémométrie à Phase Doppler (PDA).
La différence de pression entre le réservoir de stockage et le milieu ambiant est au maximum de
24 bar. Deux diamètres d’orifice ont été testés (d0 = 2 mm et d0 = 5 mm) ainsi que différents
ratios longueur/diamètre ( L

d0
= 1.7 → 50) et le fluide utilisé est de l’eau. Les résultats obtenus

avec cette corrélation ont été comparés par Witlox et al. [?] à différents résultats expérimentaux
provenant de l’école des Mines de Saint-Etienne et de l’INERIS (pour l’eau) et de l’Institut Von
Karman (pour le propane).

Le figure 24 donne la prédiction des trois corrélations présentées en fonction de la vitesse
d’injection. La gamme de vitesse s’étend de 130 m.s−1, vitesse typique au début du transitoire
accidentel jusqu’à 10 m.s−1. Les conditions thermodynamiques de la phase liquide sont : Pliq ≈
155 bar, Tliq ≈ 300 °C et les conditions thermodynamiques du circuit secondaire sont : P2 ≈ 60
bar, T2 ≈ 270 °C. Le diamètre de la brèche est de 1 cm et l’épaisseur d’un tube GV étant de

quelques mm, le ratio
L

d0
= 2 pour la corrélation de Witlox et al [?].
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Figure 24 – Evolution du SMD en fonction de la vitesse à la brèche pour différentes
corrélations

Sur la gamme de vitesse décrite, nous observons une tendance globale des différentes corré-
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lations. En effet, plus la vitesse à la brèche est grande, plus le SMD est faible. De plus, en
appliquant les conditions thermohydrauliques représentatives d’un accident de RTGV, nous
constatons que le diamètre de Sauter le plus faible, correspondant à la vitesse maximale au
début du transitoire (U0

liq ≈ 130m.s−1), est de l’ordre de la centaine de µm.

Witlox et al. [?] ont proposé récemment une nouvelle corrélation faisant intervenir la viscosité
dynamique, la tension de surface ainsi que la masse volumique de la phase liquide rapportées à
leurs valeurs de référence respectives (0 °C et 1 bar) :

d32
d0

= 74We−0,85
liq0 Re0.44liq0 (X)0,114

(
µliq

µliq0

)0,97(
σliq

σliq0

)−0,37(
ρliq

ρliq0

)−0,11

(18)

avec,







0.1 ≤
L

d0
≤ 50 alors X =

L

d0
L

d0
≤ 0.1 alors X = 0.1

L

d0
≥ 50 alors X = 50

La figure 25 donne l’évolution du diamètre moyen de Sauter pour les deux corrélations proposées

par Wiltox et al. [?] en considérant dans le cas de la seconde corrélation un ratio
L

d0
= 0.1.
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Figure 25 – Evolution du SMD en fonction de la vitesse à la brèche pour les deux
corrélations proposées par Witlox et al. [?]

On peut conclure que, pour les conditions d’un accident de RTGV, l’ensemble de ces corrélations
prédit un diamètre moyen de Sauter toujours au-dessus de 100 µm. Ce mode de fragmentation



46 Fragmentation mécanique

produit donc des gouttes suffisamment grosses pour rendre possible la formation d’un grand
nombre de germes de vapeur, susceptible de conduire à la fragmentation thermique. Cette
information est primordiale pour le développement du modèle physique. Nous retiendrons la
première corrélation de Witlox et al. [?] (17) pour calculer la distribution initiale des gouttes
générées au niveau de la brèche, pour deux raisons essentielles : la première est que cette
corrélation est établie pour de l’eau tout en donnant des résultats très comparables à ceux de
Elkotb, qui sont considérés comme une référence et qui ont été validés sur une large gamme
de pression. La deuxième raison est que la formulation (18) est difficile à justifier sur le plan
théorique.
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3 Fragmentation thermique

La séparation des phases liquide et vapeur (flashing) repose sur deux mécanismes : l’évapo-
ration de surface et la nucléation pouvant conduire à l’éclatement des gouttes et donc à une
production de petites gouttes secondaires. L’évaporation de surface est pilotée par les méca-
nismes d’échange de chaleur et de masse. Pour décrire ces mécanismes, il existe de nombreuses
corrélations présentes dans la littérature ([?], [?],...). Ces corrélations reposent principalement
sur une description théorique des transferts en phase gaz. Une limitation importante est le cas
où la phase gaz est composée de vapeur pure. Dans ce cas, on est dans des conditions dites
de « flashing pur ». Pour ces dernières, l’évaporation est uniquement pilotée par le transfert
de chaleur en phase liquide. Le taux de flashing obtenu est le taux de flashing isenthalpique
(section 3.1.2). C’est la cas des séquences RTGV.

Ces hypothèses ne sont pas applicables pour l’interprétation des essais de validation, ou pour
d’autres types d’accidents de dépressurisation. Nous avons développé, en nous inspirant d’une
idée proposée par Collier [?], un modèle complet capable de prendre en compte toutes les
conditions aux limites. Etant donné que les hypothèses du flashing pur sont les hypothèses de
référence d’une séquence RTGV, nous examinons d’abord ce cas.

Dans une deuxième partie, nous exposons le modèle standard de convection-diffusion en phase
gaz, souvent référencé comme étant le « modèle de Spalding ». Ensuite, nous présentons notre
modèle complet. Dans tous les cas, il est nécessaire de disposer d’une description théorique des
coefficients de transfert de chaleur et de masse. Cette description est habituellement représentée
par les nombres de Nusselt et de Sherwood qui sont eux-mêmes des fonctions de nombres sans
dimension. Pour rendre compte de la variation rapide de ces nombres sans dimension pendant
le temps de transit d’une goutte entre la brèche et l’extrémité du jet, nous avons développé
une modélisation de la cinétique de relaxation des gouttes dans le jet. Ceci nous a conduit à
proposer une corrélation pour les coefficients d’échange moyens.

Dans la deuxième section, nous examinerons les processus physiques mis en jeu pendant la
détente adiabatique des gouttes, accompagnés éventuellement de la formation de germes de
vapeur. Ces processus sont très rapides et se développent sur une échelle de temps de l’ordre de
la µs, à la différence des phénomènes d’évaporation de surface pour lesquels l’échelle de temps
est de l’ordre de la ms. L’objectif de la modélisation de la détente est de prédire le degré de
surchauffe, le nombre de germes et le taux de vide dans les gouttes à la fin de cette phase.

Dans le cas où des germes sont formés, la phase d’évaporation de surface s’accompagne d’un
phénomène de croissance des germes. La cinétique de croissance de ces germes est décrite dans
la section 3.3. Cette croissance peut conduire dans certains cas à l’éclatement des gouttes. Dans
la section 3.5, nous examinerons les critères de rupture reposant principalement sur le taux de
vide et les règles de fragmentation (nombre de fragments produits pour chaque éclatement).
Dans la dernière section, une synthèse des différentes équations du modèle est proposée.

Le nombre de germes présents à la fin de la phase de détente est un paramètre très
important pour deux raisons : la première est que, suivant certaines études, le nombre de
fragments produits par l’éclatement d’une goutte est directement lié au nombre de germes.
La deuxième raison est que, dans la problématique de l’évolution du taux de vide qui conduit
éventuellement à l’éclatement, la surface d’échange liquide-gaz dépend du nombre de germes
présents.
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3.1 Modèles d’évaporation hors nucléation

3.1.1 Flashing pur

On trouve, dans la littérature, une approche que l’on qualifie de « flashing pur ». Dans
cette approche, la température de l’interface liquide-gaz est portée instantanément à Tsat(Pv∞).
Il n’y a pas de limitation due au transfert à travers la couche limite gazeuse autour de la
goutte (plus exactement, il n’y a pas de limitation due aux gradients de température et de
concentration de vapeur autour de la goutte). L’hypothèse sous-jacente de ce modèle est que le
flux de chaleur à l’intérieur de la goutte vers l’interface sert à alimenter l’évaporation. Notons
ṁev, le débit d’évaporation compté positivement (ṁliq = −ṁev). Si Ti est la température de
l’interface pour une goutte de surface donnée S, nous avons :

Sh̄liq(Tliq − Ti) + ṁevhl(Ti, Psat(Ti)) = ṁevhg(Ti, Psat(Ti)) (1)

où hl et hg sont respectivement l’enthalpie spécifique du liquide et du gaz, S la surface de la
goutte et h̄liq le coefficient de transfert de chaleur en phase liquide :

h̄liq = Nuliq

λliq

d
(2)

où Nuliq est le nombre de Nusselt (qui contient la description théorique du transfert de chaleur),
λliq la conductivité thermique de la phase liquide et d le diamètre de la goutte. La puissance
extraite de l’intérieur de la goutte permet juste au flux de masse ṁev de franchir le palier
d’évaporation. Nous arrivons donc à l’expression classique du débit d’évaporation :

ṁev =
S h̄liq(Tliq − Ti)

Lv(Ti, Psat(Ti))
(3)

où Lv est la chaleur latente de vaporisation. Soit, dans les conditions de flashing :

ṁev =
S h̄liq(Tliq − Tsat(Pv∞))

Lv(Tsat(Pv∞), Pv∞)
(4)

Dans cette approche, la cinétique d’évaporation est entièrement contrôlée par le transfert de
chaleur en phase liquide. Accessoirement, nous avons la cinétique de décroissance de la tempé-
rature (les gouttes à la brèche sont plus chaudes que le secondaire), qui est dans le cadre de ce
modèle donnée par l’équation :

d

dt
(mliqhl(Tliq, Psat(Tliq))) = −ṁevhg(Ti, Psat(Ti)) (5)

Il n’y a pas d’extraction de chaleur autre que celle nécessaire à la vaporisation :

mliqCpliq

dTliq

dt
= − ṁevLv(Ti, Psat(Ti))

︸ ︷︷ ︸

φvaporisation

(6)

où Cpliq est la capacité thermique (J.kg−1.K−1). En toute rigueur, l’expression (5) à laquelle on
ajoute, dans le membre de droite, le terme d’échange de chaleur avec le gaz, conduit à :
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mliqCpliq

dTliq

dt
= −ṁevLv(Ti, Psat(Ti)) + ṁevCpliq(Tliq − Ti)− S̄hgaz(Ti − T∞) (7)

Le débit enthalpique liquide correspondant au passage de Tliq à Ti est, dans cette approche,
compensé exactement par un terme de convection en phase gaz.

3.1.2 Comparaison avec le taux de flashing dans CESAR (code de thermohydrau-
lique de l’IRSN)

Si on éjecte à la brèche une masse de liquide δmliq et que l’on produit une masse δmvap

dans les conditions du secondaire, on considère que (flashing isenthalpique) :

δmliqhl(T1, Psat(T1)) = δmvaphg(T2, Psat(T2)) + (δmliq − δmvap)hl(T2, Psat(T2)) (8)

ce qui donne le taux de flashing théorique (par définition) :

τ =
δmvap

δmliq

=
hl(T1, Psat(T1))− hl(T2, Psat(T2))

Lv(T2, Psat(T2))
(9)

En écrivant le taux de flashing isenthalpique, on ne prend en compte ni l’échange de chaleur avec
le milieu aval, ni l’énergie mécanique de fragmentation, ni l’énergie mécanique de nucléation. Il
est difficile de dire si on surestime ou sous-estime le taux de flashing réel. Un des objectifs de
ce travail est de répondre à cette question. On remarque que, pour les gouttes, l’équation de
conservation de l’énergie,

d

dt
(mliqhl(Tliq, Psat(Tliq))) = −ṁevhg(T2, Psat(T2)) (10)

(qui suppose que, outre les hypothèses du modèle, la vapeur est à saturation dans le secondaire)
conduit par intégration sur le temps de la détente à (mliq0 étant la masse initiale de la goutte) :

(mliq0 − δmliq)hl(T2, Psat(T2))−mliq0hl(T1, Psat(T1)) = −δmvaphg(T2, Psat(T2)) (11)

Par conséquent, pour une goutte donnée de masse initiale égale à mliq0, la masse de vapeur
produite pendant sa mise à l’équilibre est égale à :

δmvap = mliq0
hl(T1, Psat(T1))− hl(T2, Psat(T2))

Lv(T2, Psat(T2))
(12)

La cinétique ne joue donc aucun rôle, ce qui est normal puisqu’on n’a aucun échange avec
l’extérieur. Comme ceci est vrai pour n’importe quelle goutte, quelle que soit sa taille, on
retrouve bien le taux de flashing de CESAR. Ce résultat est logique puisque on fait les mêmes
hypothèses dans les deux cas.

Remarque : Ce résultat obtenu par l’intégration de l’équation (10), suppose que les enthalpies
qui figurent dans cette intégration sont les enthalpies à l’équilibre. En rélalité, on verra que la
goutte se trouve dans un état métastbale surchauffé pendant la phase d’évaporation.
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3.1.3 Transfert dans un mélange air-vapeur

Si on veut sortir de ces hypothèses restrictives (en dehors des conditions RTGV, le secon-
daire n’est pas en vapeur pure), il faut prendre en compte les transferts de chaleur et de masse
dans le mélange air-vapeur entourant la goutte. Pour le transfert d’énergie, nous écrivons le
bilan au niveau de l’interface, en supposant la température homogène dans la goutte :

mliqCpliq

dTliq

dt
= − ṁevLv(Tliq, Psat(Tliq))

︸ ︷︷ ︸

φvaporisation

−S h̄gaz(Tliq − T∞)
︸ ︷︷ ︸

φconvection

(13)

où h̄gaz est le coefficient de transfert de chaleur en phase gaz. Il est relié au nombre de Nusselt
par la relation suivante :

h̄gaz = Nugaz

λgaz

d
(14)

où λgaz est la conductivité thermique du mélange air-vapeur. Contrairement au cas d’une goutte
en évaporation dans une atmosphère plus chaude, il ne peut y avoir de régime d’évaporation
isotherme puisque les deux termes dans le membre de droite sont négatifs. Dans l’approximation
du flashing pur, la température d’interface est portée instantanément à la température du gaz et
par conséquent il n’y a pas d’échange de chaleur par convection. L’équation de la conservation
de l’énergie et du transfert de masse sont en réalité les mêmes. Dans le cas présent, on a besoin
d’une description du transfert de masse. Elle est fournie par la modélisation classique de la
convection-diffusion (souvent appelée modèle de Spalding) :

ṁev = S kgazC̄MLn

(
1− xv∞
1− xvs

)

(15)

où kgaz est le coefficient de transfert de masse, M la masse molaire de la vapeur et C̄ la
concentration molaire moyenne dans le mélange air-vapeur. xvs et xv∞ sont respectivement la
fraction molaire de vapeur saturante à l’interface et loin de la gouttte. Le coefficient de transfert
de masse en phase gaz est relié au nombre de Sherwood par la relation :

kgaz = Shgaz

Dav

d
(16)

où Shgaz est le nombre de Sherwood, Dav le coefficient de diffusion air-vapeur. Le terme sous
le logarithme est lié à l’écoulement de Stefan, un flux de dérive de l’ensemble des molécules
(Annexe E). On peut écrire l’équation précédente sous la forme :

ṁev = S kgazC̄MLn

(
Pa∞

Pas

)

(17)

où Pa∞ et Pas sont respectivement la pression de l’air dans le fluide environnant et à l’interface
(cette écriture met en évidence le lien entre l’écoulement de Stefan et le gradient de pression
dans l’air). Il est d’usage de faire apparaître dans cette équation le nombre de Spalding :

ṁev = S kgazC̄MLn

(

1 +
xvs − xv∞
1− xvs

)

= S kgazC̄MLn(1 +Bm) (18)
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On écrit usuellement C̄M = P2M
RT

(mélange de gaz parfait, M est la masse molaire de l’eau). Le
coefficient de diffusion Dav est donné par la corrélation proposée par J.C Micaelli, cité dans la
thèse de W.Plumecocq [?]. Pour une géométrie de l’écoulement donnée, le nombre de Spalding
mesure l’intensité du transfert de masse. Si ce nombre est petit, nous avons l’approximation
suivante :

ṁev = S kgaz

ρvs − ρv∞
1− xvs

(19)

Ce qui permet d’assimiler le coefficient de transfert de masse kgaz à « une vitesse de transfert ».
Les nombres de Nusselt et Sherwood contiennent la description théorique de l’écoulement.

En intégrant le système d’équations couplées (13) et (18), on obtient la variation en fonction du
temps, de la taille, et de la température de la goutte. Ce modèle n’est évidemment valable que
dans un mélange air-vapeur. Si on atteint les conditions de vapeur pure à l’interface, le terme
dépendant du nombre de Spalding diverge, ce qui est logique puisque ce modèle repose sur la
diffusion de la vapeur dans l’air (c’est comme si la vitesse de transfert devenait infinie). Nous
proposons une description du problème qui permet de passer de façon continue du flashing pur
à la convection-diffusion, et qui est physiquement acceptable dans tous les cas.

3.1.4 Un modèle adapté à toutes les conditions aux limites

La procédure est inspirée de celle proposée par Collier [?] pour la condensation en paroi.
L’idée est que la température à l’interface n’est ni Tliq, ni Tsat(Pv∞), mais une température
intermédiaire qui dépend à la fois du transfert en phase liquide et en phase gaz.

On écrit le bilan d’énergie et l’équation de transfert à l’interface :

S h̄liq(Tliq − Ti) + ṁevhl(Ti, Psat(Ti)) = ṁevhg(Ti, Psat(Ti)) + S h̄gaz(Ti − T∞) (20)

ṁev = S kgazC̄MLn

(

1 +
xvs − xv∞
1− xvs

)

(21)

où xvs est la fraction molaire de vapeur saturante à Ti (au niveau de la surface). On en déduit
que :

h̄liq(Tliq − Ti)− h̄gaz(Ti − T∞)

Lv(Ti, Psat(Ti))
= kgazC̄MLn

(

1 +
xvs(Ti)− xv∞
1− xvs(Ti)

)

(22)

Cette équation peut être résolue par itérations pour trouver la température de l’interface. Une
fois celle-ci obtenue, on obtient le débit d’évaporation par l’équation (21) et la cinétique de
refroidissement de la goutte par :

mliqCpliq

dTliq

dt
= −ṁevLv(Ti, Psat(Ti))− S h̄gaz(Ti − T∞) (23)

Il existe une procédure approchée qui permet de s’affranchir des itérations sans altérer l’esprit
du modèle. On peut écrire l’équation (22) sous la forme :
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h̄liq(Tliq − Ti)− h̄gaz(Ti − T∞)

Lv(Ti, Psat(Ti))
= kgazC̄MLn

(
P − Pv,∞

P − Psat(Ti)

)

(24)

où P est la pression totale du mélange. On cherche une solution telle que Ti = Tsat(Pv∞) + δT ,
et on suppose que δT est suffisamment petit pour que l’on puisse développer Psat(Ti) dans le
second membre de l’équation (23). On admet également que la chaleur latente de vaporisation
varie peu dans cet intervalle.

h̄liq(Tliq − Tsat(Pv,∞))− (h̄liq + h̄gaz)δT + h̄gaz(T∞ − Tsat(Pv∞))

Lv(Tsat(Pv,∞), Pv,∞)
=

kgazC̄MLn

(
P − Pv∞

P − Psat(Tsat(Pv∞) + δT )

)

On développe ensuite Psat(Tsat(Pv∞) + δT ) en se servant de la relation de Clapeyron (une idée
classique utilisée par Mason [?] pour son équation de croissance des aérosols hygroscopiques).

d

dT
(Psat) ≈

ρsat(T )Lv(T )

T
≈ Psat(T )MLv(T )

RT 2

Psat(Tsat(Pv∞) + δT ) ≈ Pv∞ +
Pv∞MLv(T )

RT 2
δT

ln

(
P − Pv∞

P − Psat(Tsat(Pv∞) + δT )

)

≈ −ln
(

1− Pv∞

Pa∞

MLv(T )

RT 2
δT

)

Dans ces équations T = Tsat(Pv∞). Ce développement n’a de sens que si δT 6= 0, sinon il n’y
aurait pas de transfert en phase gaz. Si Pv∞

Pa∞
n’est pas trop grand, on peut développer le terme

sous le logarithme :

h̄liq(Tliq − Tsat(Pv∞))− (h̄liq + h̄gaz)δT

Lv(Tsat(Pv∞), Pv∞)
≈ kgazC̄M

Pv∞

Pa∞

MLv(T )

RT 2
δT

(25)

Tenant compte de la relation suivante :

C̄M
Pv∞

Pa∞
= C̄M

xv∞
1− xv∞

=
cv∞M

1− xv∞
=

ρv∞
1− xv∞

h̄liq(Tliq − Tsat(Pv∞))− h̄gaz(Tsat(Pv∞)− T∞)

Lv(Tsat(Pv∞), Pv∞)
=

(
h̄liq + h̄gaz

Lv(Tsat(Pv∞), Pv∞)
+ kgaz

ρv∞
1− xv∞

MLv(T )

RT 2

)

δT (26)

En pratique, Tsat(Pv∞) est légèrement supérieur à T∞ (vapeur légèrement sous-refroidie). Mais
comme h̄liq est toujours supérieur à h̄gaz, δT est toujours positif. Donc Ti ≥ Tsat(Pv∞)
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D’autre part, notant F (nombre sans dimension) :

F =
kgaz

h̄liq + h̄gaz

ρv∞
1− xv∞

MLv(T )
2

RT 2
(27)

Nous obtenons :

δT = (Tliq − Tsat(Pv∞))
h̄liq − h̄gaz

(
Tsat(Pv∞)−T∞

Tliq−Tsat(Pv∞)

)

h̄liq + h̄gaz

1

1 + F
(28)

On voit clairement que Tsat(Pv∞) ≤ Ti ≤ Tliq. Cette approximation n’est en toute rigueur
justifiée que si Pv∞

Pa∞
n’est pas trop grand. On constate que si xv∞ tend vers 1, δT tend vers zéro.

Bien que dans ce cas on sorte du cadre de notre approximation, le résultat mathématique est
correct sur le plan de la physique. Numériquement, il n’est pas possible d’aller jusqu’à cette
limite. Il faut donc définir un critère de basculement vers le flashing pur pour xv∞ supérieur
à une certaine limite. Dans le cas de la condensation en paroi (sur une paroi plus froide que
l’atmosphère), on fait des itérations de Newton pour trouver la température d’interface, qui est
voisine de la température de paroi. Le résultat est que pour des fractions de vapeur inférieures à
0.9, le débit de condensation est limité principalement par le transfert en phase gaz, la présence
du film liquide ne jouant pratiquement aucun rôle. On peut alors considérer que Ti ≈ Tw. Au-
dessus de 0.9, la résistance thermique du film liquide prend de plus en plus d’importance, jusqu’à
devenir l’unique limitation quand on passe en vapeur pure. Dans ce cas, c’est la dynamique
du film (théorie de Nusselt) qui contrôle la condensation. Pour éviter la division par zéro, on
bascule sur la théorie de Nusselt au-dessus de cette valeur. Dans notre cas, on montre que, pour
xv∞ ≈ 1 :

δT

Tliq − Tsat(Pv∞)
≈ Nuliq

Shgaz

αliq

Dav

CpliqRT
2

MLv(Tsat(Pv∞))2
ρliq

ρv∞

On montre ainsi que, pour toutes les situations thermodynamiques possibles, δT
Tliq−Tsat(Pv∞)

< 0.1
pour xv∞ > 0.95

En pratique on appliquera donc dans la procédure suivante :

Si xv∞ ≤ 0.95, on calcule δT par l’équation (27) et (28) et la cinétique d’évaporation par les
équations (21) et (23).

Si xv∞ > 0.95, on impose δT = 0 et on applique le modèle de flashing pur (équations (3) et
(6)).

Remarques complémentaires

Les rapports h̄liq

h̄liq+h̄gaz
et kgaz

h̄liq+h̄gaz
dépendent très peu de la taille de la goutte (on suppose que les

gouttes sont toujours assez grandes pour que l’on puisse négliger le déplacement de l’équilibre
dû à l’effet Kelvin : modification de l’équilibre dû à la courbure de la goutte et à la tension de
surface). Dans le cas de la condensation en paroi, la température de référence est Tw, car c’est
elle qui est maintenue constante. Dans le cas qui nous intéresse, les gouttes sont plus chaudes
que l’atmosphère du secondaire. On a pris comme température de référence Tsat(Pv∞) car c’est
elle qui est constante dans le modèle.

Dans certains cas d’applications (chapitre 4 : exemples de calculs et chapitre 5 : validation), la
surchauffe initiale en fin de détente est très élevée. L’approximation (28) conduit alors à une
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fraction molaire de vapeur calculée à l’interface supérieure à 1 (Psat(Ti) > P∞). Ceci est dû à
l’approximation utilisée pour linéariser le second membre de la relation (22). Dans ce cas, on
bloque xvi à la valeur limite xvi = 0.95. Ceci garantit un taux de transfert fini mais très intense.
La température d’interface est alors calculée en prenant cette limite.

r = 0 r = rs r

T

Tliq

Tsat(Pv∞)

liquide gazinterface

Flashing pur

r = 0 r = rs r

T

Tliq

T∞

liquide gazinterface

Convection-diffusion

r = 0 r = rs r

T

Tliq

T∞

liquide gazinterface

Modèle complet
Ti

En flashing pur, le débit d’évaporation est limité par la capacité de la goutte à fournir la
chaleur nécessaire à l’évaporation grace à un gradient de température dans la goutte. La chaleur
nécessaire pour la vaporisation est puisée à l’intérieur de la goutte.

En régime de convection-diffusion, le débit d’évaporation est limité par la capacité de la vapeur
à diffuser dans le mélange vapeur-incondensables. Le moteur est la différence de concentration
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entre la vapeur saturée à l’interface et la vapeur loin de la goutte. Pour évaluer la concentration
de vapeur saturée à l’interface, on supose que la température est homogène dans la goutte.

Dans le modèle complet, on tient compte à la fois du gradient de température dans la goutte
et du gradient de concentration de vapeur dans la phase gaz.

3.1.5 Coefficients de transfert

Les équations globales permettant d’étudier l’évaporation d’une goutte font apparaître
des coefficients de transfert massique et thermique (équations (2), (14) et (16)). Il est d’usage
de relier ces coefficients aux nombres sans dimension de Nusselt, Nu, représentant le transfert
thermique et Sherwood, Sh, caractérisant le transfert de masse. Ces deux nombres sans dimen-
sion dépendent de la nature de l’écoulement autour de la goutte. Le nombre de Sherwood en
phase liquide n’est utile que lorsque l’on étudie le transfert d’une espèce en solution.

� Description théorique des coefficients de transfert

L’analyse des échanges de chaleur et de masse pour une goutte au repos est relativement
simple car le problème est ramené à une dimension (radiale). Si la goutte est à la vitesse du
jet, nous avons Nugaz =Shgaz = 2, (car symétrie sphérique). Ceci n’est pas vrai, comme nous le
verrons plus loin, pour le Nusselt en phase liquide.

L’étude des échanges de chaleur et de masse pour une goutte en mouvement dans un gaz est
relativement compliquée et se traite au minimum à deux dimensions. Cependant, il est possible
de trouver, dans la littérature, des corrélations permettant d’estimer ces nombres en fonction
de la différence de vitesse entre la goutte et la phase gaz. Ce paramètre figure dans le nombre
de Reynolds associé à une goutte de diamètre, d :

Re =
|v − u|d
νgaz

(29)

où νgaz est la viscosité cinématique du gaz, v la vitesse de la goutte et u la vitesse locale du jet.

Figure 26 – Schéma d’une goutte dans un écoulement gazeux
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⇒ Transferts en phase gaz

Toutes les corrélations que nous pouvons trouver dans la littérature reposent sur l’hy-
pothèse que la température et la concentration au niveau de la surface sont homogènes. Nous
supposons que le gaz englobant la goutte joue le rôle de thermostat, c’est-à-dire que la tem-
pérature loin de la goutte est constante. De plus, la vitesse de l’écoulement loin de la goutte
est constante. Ces deux hypothèses permettent de considérer un régime stationnaire. Dans ces
conditions, une analyse dimensionnelle montre que le nombre de Nusselt dépend uniquement
du nombre de Reynolds et du nombre de Prandtl (Nugaz = f(Re, Pr)). Par analogie, le nombre
de Sherwood a la même dépendance fonctionnelle en terme du nombre de Reynolds et du
nombre de Schmidt (Shgaz = f(Re, Sc)). Cette analogie est souvent appellée, dans la littéra-
ture, l’analogie de Reynolds (Annexe E). Des analyses quantitatives, ainsi que des observations
expérimentales, ont montré que pour une large gamme de Reynolds, le nombre de Sherwood
varie en proportion de Re

1
2Sc

1
3 . Une corrélation souvent utilisée en phase gaz pour caractériser

le transfert de masse est celle de Ranz et Marshall [?] :

Shgaz = 2 + 0, 6Re
1
2Sc

1
3
gaz (30)

Sc est le nombre de Schmidt qui est une mesure du rapport entre l’intensité du transfert
d’impulsion et l’intensité du transfert de masse :

Scgaz =
νgaz

Dav

(31)

où Dav est le coefficient de diffusion air-vapeur. Initialement, Ranz et Marshall [?] ont mesuré le
transfert de masse d’une gouttelette en évaporation en régime stationnaire, c’est-à-dire quand
la chaleur nécessaire à l’évaporation est exactement compensée par le flux d’échange convectif
entre la goutte et l’atmosphère. La taille des gouttes est comprise entre 600 µm et 1100 µm.
Dans cette expérience, la goutte est suspendue à l’extrémité d’un capillaire en verre disposé
dans un écoulement gazeux pour des Reynolds variant de 0 à 200. Lorsque le rayon de la goutte
est constant, le débit d’évaporation est directement égal au débit d’alimentation circulant dans
le capillaire. Le nombre de Nusselt est déduit du nombre de Sherwood par analogie :

Nugaz = 2 + 0, 6Re
1
2Pr

1
3
gaz (32)

où Pr est le nombre de Prandtl qui compare l’intensité du transfert d’impulsion et l’intensité
du transfert thermique :

Prgaz =
µgazCpgaz

λgaz

(33)

Ces corrélations ont été validées avec succès sur les essais CARAIDAS (menés à l’IRSN,
W.Plumecocq [?]) pour des Reynolds allant jusqu’à 2000. Yuen et Chen [?] ont effectué des
expériences similaires sur des gouttes d’eau et de méthanol (d ≈ mm) disposées dans un écou-
lement d’air chaud à pression atmosphérique pour des nombres de Reynolds compris entre 200
et 2000. Ils constatent un très bon accord avec la corrélation proposée par Ranz et Marshall [?].
Cependant, pour des gammes de Reynolds plus grandes, il apparaît de faibles déviations entre
les résutlats expérimentaux et cette corrélation. Il existe une littérature relativement abondante
à ce sujet (revue de Sazhin et al. [?]). Dans le cadre de cette étude, le nombre de Nusselt gaz
et le nombre de Sherwood gaz seront calculés par la corrélation de Ranz et Marshall [?].
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Il faut noter que même pour de faibles nombres de Reynolds, l’établissement d’une loi théorique
n’est pratiquement pas accessible. D’autre part, pour des nombres de Reynolds très élevés, le
sillage joue un rôle très important dans les mécanismes de transfert. Ceci explique la difficulté
de valider une telle corrélation sur une large gamme de nombres de Reynolds.

⇒ Transferts en phase liquide

L’étude du transfert en phase liquide est plus délicate. En effet, nous venons de voir que
pour le cas du transfert en phase gaz, le système peut être traité en régime stationnaire. Pour
le transfert de chaleur dans une goutte, on est toujours en régime transitoire, ce qui revient
à considérer un nombre de Nusselt en fonction du temps (Nuliq = f(t,Re,Pr)). Il est très
important de souligner que dans ce cas, la définition du Nusselt ou du Sherwood est conforme
aux équations :

Q = S Nuliq

λliq

d
(T̄liq − Ti)

ṁ = S Shliq

Dliq

d
(C̄ − Ci)

C’est-à-dire que l’on considère les flux de chaleur ou de masse exprimés en fonction d’une
température moyenne ou d’une concentration moyenne. Cette définition permet dans certains
modèles, de faire apparaitre une valeur limite des nombres de Nusselt et Sherwood lorsque
t → ∞ (Annexe D). Il existe dans la littérature deux modèles très simples : le modèle de
conduction limitée et le modèle de conduction infinie.

Le modèle de conduction limitée suppose que le transfert de chaleur est uniquement pi-
loté par la diffusion thermique. Ce modèle correspond donc au cas classique de la conduction
monodimensionnelle en régime transitoire. Pour un écoulement à faible nombre de Reynolds, la
convection dans la phase liquide est négligeable et la température ne dépend que du rayon et
du temps. On fait référence dans la littérature (Carslaw et Jaeger [?]) au modèle de la « sphère
rigide ».

Le modèle de conduction infinie repose sur l’hypothèse que le transfert de chaleur dans
la goutte est infiniment rapide ce qui a pour conséquence l’homogénéisation de la température
dans la phase liquide. En effet, pour de grands nombres de Reynolds, les forces de cisaillement
dues à la viscosité au niveau de la surface de la goutte provoquent une forte circulation interne,
souvent modélisée par un vortex de Hill [?].

Ces deux modèles représentent les deux cas limites. Dans une situtation intermédiaire, à la limite
des grands nombres de Peclet, Kronig et Brink [?] ont calculé une expression du nombre de
Sherwood liquide qui repose sur l’hypothèse que les isolignes de concentration sont confondues
avec les lignes de courant (vortex de Hill). Pour le modèle de la « sphère rigide »(Carslaw et
Jaeger [?]) et le modèle de Kronig et Brink [?], nous disposons d’une description théorique de
la dépendance en fonction du temps des nombres de Nusselt et Sherwood. En dehors de ces
deux cas, on est obligé de se contenter de la limite pour « t → ∞ »(Annexe D). Le modèle de
la sphère rigide prédit pour t → ∞, Nuliq = 6.58. Pour une goutte de 1 mm de diamètre, le
temps caractéristique d’établissement du profil est de 1

120
de seconde environ. Dans la limite

des grands nombres de Peclet, le modèle de Kronig et Brink [?] prédit, pour t → ∞, Shliq =
Nuliq = 17.9. Pour une goutte de même diamètre, le temps caractéristique d’établissement du
profil est d’environ 1

500
de seconde.
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Il est cependant important de remarquer que le modèle de Kronig et Brink, qui est présenté
comme la limite des grands nombres de Peclet, repose en fait sur les équations des lignes de
courant définies par Hadamard, qui ne sont en toute rigeur valables que dans la limite de
l’écoulement de Stokes (faible nombre de Reynolds). C’est d’ailleurs le seul cas pour lequel on
dispose d’une formulation algébrique des lignes de courant. Ceci est quelque peu contradictoire
avec la « limite des grands nombres de Peclet ». C’est cependant le seul modèle théorique dont
nous disposons.

Abramzon et Sirignano (modèle de conduction effective) [?] ont proposé une relation,
permettant de relier les deux corrélations précédentes à la limte t → ∞. Cette corrélation
s’exprime en fonction du nombre de Peclet liquide :

Peliq = ReliqPrliq (34)

sous la forme :

Nuliq = 6.58

(

1.86 + 0.86.tanh
(

2.245.log10

(
Peliq
30

)))

(35)

avec :

Peliq = 0.397

(
µgaz

µliq

)2(
ρliq

µgaz

)

Re
4
3
gazPrliq (36)

Cette expression du nombre de Peclet liquide repose sur l’évaluation de la vitesse maximale de
circulation au niveau de l’interface.
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Figure 27 – Evolution du Nuliq quand t → ∞ en fonction du Peliq de Abramzon
et Sirignano [?]

Cette courbe met en évidence le comportement particulier de la fonction tangente hyperbolique
d’un logharithme qui permet une transition rapide entre les deux limites (10 < Peliq < 100).
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� Calcul des coefficients de transfert moyens

Compte tenu de l’étendue de la distribution granulométrique des gouttes (de 10−8 m à
10−3 m) et de la large variation de la vitesse à la brèche au cours du transitoire accidentel (de
10 m.s−1 à 130 m.s−1), ainsi que de la large variation des vitesses relatives gouttes-gaz, on est
confronté à une large gamme de Reynolds. Ceci rend nécessaire le développement d’une méthode
pour calculer les coefficients de transfert moyens. Il n’est cependant pas question d’entrer dans
toute la complexité de la description du jet. Remarquons au passage que, dans tout ce qui
précède, on a fait l’hypothèse très forte, que la pression de vapeur dans le fluide moyen (couche
de mélange ou bulk fluid) est homogène. En réalité, si on tient compte de l’entraînement qui
est un paramètre essentiel de la structure d’un jet, de la diffusion et de l’interaction avec les
gouttes, on a un système d’une complexité qui sort du cadre de cette thèse.

Nous proposons une estimation qui est compatible avec le niveau de modélisation de la présente
étude. Pour une goutte donnée, on se limite au problème monodimensionnel (on néglige en
particulier la sédimentation). De plus, on se limite à la relaxation cinétique des gouttes sans
tenir compte de l’évaporation (pour les raisons indiquées plus haut). Nous avons développé un
modèle de jet reposant sur la modélisation proposée par Epstein [?], dans lequel on prend en
compte le glissement entre phases. De plus, les deux hypothèses classiques pour l’étude d’un
jet sont retenues : modèle d’entraînement de Ricou et Spalding [?] et conservation du flux
d’impulsion. La description complète du modèle se trouve en Annexe B.

Avec les variables sans dimension, u∗gaz =
ugaz

u0
, u∗liq =

uliq

u0
, R∗ = R

R0
et z∗ = z

R0
, ou R0 est rayon

initial du jet et u0 la vitesse initiale à la brèche, on obtient le profil suivant :

u∗liq =
1

1 + γβ
(

z∗

γ

)n+1 (37)

u∗gaz =

(
z∗

γ

)n

1 + γβ
(

z∗

γ

)n+1 (38)

α =

ρliq

ρgaz
γβ
(

z∗

γ

)1−n

1 +
ρliq

ρgaz
γβ
(

z∗

γ

)1−n
(39)

R∗ =

√
√
√
√

(

1 + γβ

(
z∗

γ

)n+1
)(

1 +
ρliq

ρgaz

γβ

(
z∗

γ

)1−n
)

(40)

où n et γ sont deux paramètres à ajuster de manière à obtenir une description physique du jet

avec β = 0.282√
π

√
(

ρgaz

ρliq

)

. Les évolutions du profil des phases gaz et liquide ainsi que celle du taux

de vide sont représentées sur le figure 28 pour u0 = 130 m.s−1 et pour n = 1
2

:

On a l’équation du mouvement :

d

dt
(mv) = −1

2
Sf(Re)ρgaz(v − ugaz(z))|v − ugaz(z)| (41)

où f(Re) est le coefficient de friction. Il existe une littérature abondante sur l’expression de ce
coefficient. Nous avons choisi celle préconisée par Ishii et Zuber [?] en introduisant la limite de
Newton (f(Re) = 0.44) pour des nombres de Reynolds compris entre 1000 et 10000.
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Figure 28 – Profils axiaux de la vitesse liquide, gaz et du taux de vide

Connaissant le profil de vitesse de la phase gaz u∗gaz, l’équation de relaxation adimensionnée
d’une goutte de diamètre d est donnée par l’équation :

v∗
dv∗

dz∗
= −3

4

d0
d

ρgaz

ρliq

f(Re)(v∗ − u∗gaz(z
∗))|v∗ − u∗gaz(z

∗)| (42)

où v∗ = v
u0

est la vitesse adimensionnée de la goutte (condition initiale : v∗(0) = 1). On montre
sur la figure 29, pour une vitesse d’injection à la brèche de u0 = 130 m.s−1 et un diamètre initial
d0 = 1 cm, les profils de vitesse de la phase gaz et pour des gouttes de différents diamètres.

Nous observons que pour des gouttes de faible diamètre (< 10 µ m), le phénomène de relaxation
est instantané. En revanche pour les plus grosses gouttes, le différentiel de vitesse liquide-gaz
perdure sur une distance non négligeable par rapport à la longueur du jet.

Nous définissons le nombre de Nusselt moyen et le nombre de Sherwood moyen par la relation :

N̄u =

∫ z∗max

0
Nu(z∗)
v∗(z∗)

dz∗

∫ z∗max

0
dz∗

v∗(z∗)

et S̄h =

∫ z∗max

0
Sh(z∗)
v∗(z∗)

dz∗

∫ z∗max

0
dz∗

v∗(z∗)

Cette approche revient à prendre la moyenne temporelle sur le temps de transit de la goutte.
On définit le nombre de Reynolds à la brèche et le nombre de Reynolds à la brèche associé à
une goutte de diamètre d, par respectivement :

Re0 =
u0R0

νgaz
et Red0 = Re0

d

d0
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Figure 29 – Profils de relaxation pour différentes tailles de gouttes

En repartant de la forme générale de l’expression du coefficient d’échange proposée par Ranz
et Marshall [?], nous pouvons reporter sur un même graphique, le paramètre B = N̄u−2

Pr
1
3

en

fonction de Red0 = u0d
νgaz

, pour différentes tailles de gouttes et pour des vitesses initiales à la
brèche différentes, l’objectif étant de voir s’il existe une tendance générale quant à la dispersion
des résultats. Le graphique suivant donne la dispersion des résultats pour des tailles de gouttes
allant de 1 µm à 1 mm et pour des vitesses initiales à la brèche variant de 10 m.s−1 à 130
m.s−1 :

Ces résutlats peuvent être approximés par une équation de la forme y(x) = α
(
1− e−λx

)
. Pour

le nombre de Nusselt moyen, nous obtenons :

N̄ugaz = 2 + 88
(

1− e−1.10−5Red0

)

Pr
1
3
gaz (43)

Et par analogie, nous obtenons l’expression du nombre de Sherwood moyen :

S̄hgaz = 2 + 88
(

1− e−1.10−5Red0

)

Sc
1
3
gaz (44)

Pour le transfert en phase liquide, nous appliquons la même méthode en utilisant comme pa-
ramètre d’ajustement le Peld0 défini par :

Peld0 = Reld0Prliq (45)

Avec,
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Figure 30 – Evolution du paramètre B en fonction du Red0 pour le calcul de N̄ugaz

Reld0 = 0.397

(
µgaz

µliq

)2(
ρliq

ρgaz

)

Re
4
3
d0 (46)

En toute rigueur, étant donné que le coefficient d’échange en phase liquide se calcule en régime
transitoire, on devrait le coupler avec le coefficient en phase gaz par la relation classique :

1

htot

=
1

hliq

+
1

hgaz

(47)

Cependant, le fait de ne disposer que de la description théorique du nombre de Nusselt liquide
pour t → ∞ dans les deux cas limites, et non dans les situations intermédiaires, rend cette
approche inadaptée. Aussi, nous nous limitons à la moyenne donnée comme précédemment,
par :

N̄u =

∫ z∗max

0
Nu(z∗)
v∗(z∗)

dz∗

∫ z∗max

0
dz∗

v∗(z∗)

Nous traçons sur un même graphique, pour des diamètres de goutte différents et pour des
vitesses comprises entre 10 m.s−1 et 130 m.s−1, et pour une température fixe d’environ 300°C,
le nombre de Nusselt liquide moyen en fonction d’un coefficient B :

B =

(
Peld0
2.106

)α(d)

(48)

Ces résutlats peuvent être approximés par une expression du type :
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Figure 31 – Evolution du nombre de Nusselt liquide moyen en fonction du para-
mètre B

N̄uliq

6.58
= 1.86 + 0.86.tanh

(

log10

(
Peld0
2.106

)α(d)
)

(49)

Avec,

α(d) = 3.75 + 1.25.tanh
(

8.log10

(
d.106

20

))

(50)

Remarque : lorsque l’on fait varier la température de la goutte dans les limites attendues, nous
observons un décalage des résultats (augmentation de la dispersion). Il serait donc souhaitable
d’introduire le nombre de Prandtl liquide dans la corrélation.



64 Fragmentation thermique

3.2 Détente adiabatique et nucléation

Comme nous l’avons indiqué plus haut, on cherche à décrire l’état thermodynamique de
la goutte à la fin de la détente adiabatique, c’est-à-dire lorsque la goutte est ramenée de la
pression à la brèche à la pression du secondaire (au terme de tension de surface près). On veut
caractériser le taux de vide (nombre et rayon des germes) et la température (degré de
surchauffe) en fin de détente.

P

T

v

P

Figure 32 – Diagramme thermodynamique P-V-T
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Figure 33 – Schéma d’une détente adiabatique : détente jusqu’à un état métastable
(T∗

l ) puis formation de germes à pression constante (Tl)
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3.2.1 Les germes à l’équilibre

D’après la loi de Laplace, le rayon d’un germe de vapeur à l’équilibre hydrostatique satisfait
la relation :

Pg − Pl =
2γ

r∗
(1)

Cette relation exprime le fait que la variation d’énergie mécanique pour une variation élé-
mentaire du volume dVg autour de la position d’équilibre est un infiniment petit d’ordre 2
(autrement dit dW

dVg
= 0). Pour un germe sphérique, on a :

dW = (−Pg + Pl)dVg + γdSg = (−Pg + Pl)dVg +
2γ

r
dVg

D’où la relation (1). On trouve dans la littérature une expression de l’énergie de formation d’un
germe dans un bain surchauffé, Hewitt [?]. Pour comprendre cette relation, il suffit de se référer
à l’énergie d’un germe.

L’énergie du germe est nulle lorsque le rayon vaut zéro. Elle doit passer par un maximum
lorsque la relation (1) est satisfaite. On ne sait pas bien écrire le terme d’énergie de volume
(il faudrait pour cela modéliser le transfert liquide-gaz) mais on sait que le terme d’énergie de
surface est toujours égal à 4πγr2. On écrit donc que l’énergie mécanique doit être de la forme
∆G(r) = −αr3 + 4πγr2, car c’est la forme la plus simple envisageable (terme de volume et
terme de surface). Le maximum est obtenu pour r∗ = 8πγ

3α
, ce qui donne :

∆G(r) = −8πγ

3r∗
r3 + 4πγr2

et donc, par conséquent,

∆G(r∗) = −8πγ

3r∗
r∗3 + 4πγr∗2 =

4πγ

3
r∗2 (2)

Il s’agit en fait d’un état d’équilibre instable, comme on le voit sur la figure 34. L’expression (2)
de l’énergie de formation est souvent utilisée dans des formules basées sur la théorie statistique
donnant le taux de création de germes, Hewitt [?]. On peut relier le rayon du germe à l’équilibre
à la surchauffe par la procédure classique qui consiste à faire usage de la relation de Clausius-
Clapeyron. On a alors :

ρg
Tl − Tsat(Pl)

Tl
Lv =

2γ

r∗
(3)

Nous avons donc :

r∗ =
2γTl

ρgLv(Tl − Tsat(Pl))
(4)

∆G(r∗) =
4πγ

3

(
2γTl

ρgLv(Tl − Tsat(Pl))

)2

(5)
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Figure 34 – Travail minimal à fournir pour créer un germe de rayon r∗

Plus le degré de surchauffe est faible, plus l’énergie nécessaire à la formation d’un germe à
l’équilibre est élevée. Cette formule ne prend pas en compte la chaleur latente de vaporisation.
En réalité, on devrait écrire plus précisément :

∆G(r∗) =
4πγ

3
r∗2 +

4π

3
r∗3ρsat(Tl)Lv

Le second terme, qui représente la création d’enthalpie du gaz, n’est pas inclus dans l’énergie
disponible des germes qui apparaît dans le bilan d’énergie conduisant à l’éclatement des gouttes
(voir plus loin).

L’utilisation de la relation de Clapeyron qui conduit aux relations (4) et (5) n’est évidemment
valable que pour des degrés de surchauffe modérés. Elle permet une écriture simple des équations
de bilan et facilite la compréhension des mécanismes mis en jeu. Dans les cas de surchauffe
élevée, il faut écrire la formule exacte (2γ

r∗
= Psat(Tl)−Pl) ce qui rend nécessaire une résolution

numérique des équations de bilan.

Il faut souligner que ceci concerne des germes à « l’équilibre métastable ». En pratique, nous
devons décrire une situation transitoire, Pl et Tl évoluant sur une échelle de temps compa-
rable à celle de formation des germes. Pour résoudre ce problème, nous pouvons considérer
deux méthodes relativement simples (voir 3.2.2). Il faut souligner que nombre d’études dans
la littérature concernent des germes dans un bain surchauffé, alors que nous avons à traiter le
problème d’une goutte soumise à une détente brutale.

3.2.2 Conditions (surchauffe et taux de vide) à la fin de la détente adiabatique

Pour une goutte de rayon initial donné (suivant la distribution produite par la fragmen-
tation mécanique), il nous faut établir une relation entre la pression, le taux de vide et la
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surchauffe à la fin de la détente. Comme nous l’avons indiqué plus haut, à partir de cet état,
la goutte poursuit sa mise à l’équilibre sur une échelle de temps plus longue, ce qui conduit
éventuellement à un éclatement.

Un première méthode consiste à créer les germes un par un, en raison de l’abaissement de la
pression, en établissant un bilan d’énergie. On peut ainsi compter le nombre de germes produits.
Cette méthode présente cependant trois inconvénients. Le premier est que l’on est obligé de
supposer des germes à l’équilibre, alors qu’ils ne peuvent pas l’être puisque Pl et Tl varient
rapidement. Le deuxième est que l’on produit ainsi des germes de rayons et de températures
différents, car ils sont formés à différents niveaux de Pl et Tl. Le troisième inconvénient est que
l’on introduit artificiellement une séquence de formation des germes alors que leur temps de
formation est du même ordre de grandeur que le temps de mise à l’équilibre.

Une seconde méthode consiste à considérer un nombre de germes fixes, et à supposer, pour
simplifier, qu’ils sont tous de même taille. Il faut donc trouver un critère qui nous permette de
fixer le nombre de germes créés et leur taille initiale.

3.2.3 Equation de bilan de la détente

Sont présentées ci-dessous les différentes notations utilisées dans cette section :

Ng : nombre de germes
rg : rayon d’un germe
Vg : volume d’un germe
Vl : volume du liquide
rG : rayon de la goutte
Pg : pression de vapeur dans un germe
ul et ug : énergies internes spécifiques liquide et gaz
hl et hg : enthalpies spécifiques liquide et gaz
ǫ0 : taux de vide initial
Tref et Pref : état de référence sur la courbe de saturation
T ∗
l : température du liquide métastable sans germes
Tl : température du liquide métastable avec germes
P2 : pression du secondaire
Tl0 : température liquide initiale
Pl0 : pression liquide initiale

Le temps carcatéristique des échanges de chaleur et de masse entre la goutte et l’atmosphère est
grand, comparé au temps caractéristique de mise à l’équilibre de pression. On considère donc
une détente adiabatique. Ensuite, chaque goutte, en équilibre de pression avec le secondaire,
continue son évolution à travers la croissance des germes et les échanges de chaleur et de masse
avec l’environnement du secondaire. A la fin de la détente, nous avons :

Pl = P2 +
2γ

rG
Pg = Psat(Tl)

Tg ≈ Tl (6)

Psat(Tl) = Pl +
2γ

rg
V = NgVg + Vl
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En général, pour des gouttes de rayon supérieur à 0.01 µm, on peut négliger le terme de tension
de surface de la goutte, donc Pl ≈ P2, ce qui n’est bien sûr pas le cas pour les germes.

On considère que les germes sont à l’équilibre hydrostatique à la fin de la détente, d’où la
deuxième condition (6) et rg = r∗, donné par la relation (4).

3.2.4 Un critère pour déterminer le nombre de germes et leur taille initiale

La description mécaniste de la formation des germes, en relation avec l’état de surchauffe
de la goutte à la fin de la détente, est hors de portée d’une procédure simple et utilisable
en pratique. C’est un problème épineux sur lequel les théoriciens ont du mal à obtenir des
avancées claires et simples. On trouve le plus souvent dans la littérature des formules donnant
une distribution en taille des germes de type :

N(r) = Ce−
∆G(r)
kT (7)

Ce genre de formulation repose sur l’analyse des fluctuations à l’échelle moléculaire (C est un
coefficient proportionnel au nombre d’Avogadro). L’argument de l’exponentielle est gigantesque
en valeur absolue, sauf pour des germes de la taille du nanomètre. Donc la distribution porte
sur des germes extrêmement petits et avec une très grande densité numérique. Par conséquent,
ce genre de modèle n’est utilisable que si on présuppose des germes extrêmement petits et donc
un degré de surchauffe élevé. Il n’est d’ailleurs jamais utilisé dans des applications pratiques.

Nous préférons un critère qui repose sur la conservation de l’énergie et des choix simples. On
ne peut pas, par un simple bilan d’énergie, déterminer à la fois le nombre de germes et la
surchauffe. Pour obtenir un tel résultat, il faudrait une description dynamique. On choisit de
fixer le taux de vide en fin de détente, à une valeur suffisamment petite devant le taux de vide
qui conduit à la rupture. Typiquement, on prend ǫ0 = 0.1. On constatera par la suite que les
résultats ne sont pas très sensibles à des variations autour de cette valeur.

3.2.5 Principe de calcul

La détente conduit l’eau liquide à un état métastable surchauffé, éventuellement contenant
des germes de vapeur. Pour des raisons pratiques, on choisit de procéder en deux étapes. Dans
un premier temps, on produit de l’eau dans un état métastable sans germes, à une température
T ∗
l . Ceci permet d’utiliser uniquement les coefficients thermodynamiques de la phase liquide.

Dans un deuxième temps (figure 33), on réalise une transformation à pression constante (qui
est la pression du secondaire au terme de tension de surface de la goutte près) qui aboutit à
l’état de surchauffe final en présence de germes (Tl).

Dans la recherche de la température de l’eau dans un état métastable T ∗
l , on doit introduire

l’enthalpie hors équilibre hl(P2, T
∗
l ) et la masse volumique hors équilibre ρl(P2, T

∗
l ). Comme ces

grandeurs thermodynamiques ne sont pas fournies par les tables ou les bases de données, on
les obtient à partir des coefficients thermodynamiques sur la courbe de saturation côté liquide.
Si le fluide primaire est injecté à saturation, on part directement de ce point à Pl0 et Tl0. Si le
fluide primaire est initialement sous refroidi, on recherche l’interception de la courbe de détente
adiabatique et de la courbe de saturation côté liquide (figure 33). Remarquons qu’il s’agit en
fait de deux courbes en 3 dimensions mais qui ont une intersection. L’intérêt est que l’on peut
utiliser pour cette première détente les coefficients thermodynamiques du liquide à l’équilibre
qui sont tabulés. On obtient ainsi un état de référence Pref et Tref, sur la courbe de saturation
à partir duquel on effectue la recherche de l’état P2, T ∗

l .
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L’énergie mécanique fournie à la goutte est :

dU = −PdV + P2dV (8)

Soit :

dH = V dP + P2dV (9)

3.2.6 Cas du liquide primaire sous-refroidi : recherche de l’interception

ρ0V0dh = V dP + P2dV (10)

dh =
V dP

ρ0V0
+
P2dV

ρ0V0
=
dP

ρ
− P2

dρ

ρ2
(11)

En effet, puisqu’on reste toujours en phase liquide et que l’on n’a pas d’échange avec l’extérieur,
on a la conservation de la masse de liquide ρ0V0 = ρV , donc :

P2dV

ρ0V0
= −P2

dρ

ρ2
(12)

On écrit que :

dP

ρ
=

1

ρ

(
∂P

∂ρ

)

S

dρ =
c2

ρ
dρ (13)

On obtient par conséquent :

dh =
c2

ρ
dρ− P2

dρ

ρ2
(14)

C’est l’équation de la détente adiabatique de l’eau liquide. La vitesse du son est donnée par la
relation (Y. Rocard, Thermodynamique, Masson) :

c2 =
1

ρ2
cp
cv

(
∂P
∂T

)

V(
∂V
∂T

)

P

=
1

ρ2
cp
cv

βv
αp

(15)

où βv et αp sont respectivement le coefficient thermodynamique de compression isochore et le
coefficient d’expansion cubique que l’on trouve dans les tables de l’eau ou dans les bases de
données thermodynamiques.

Si on fait l’hypothèse simplificatrice que la vitesse du son varie peu dans la gamme de conditions
qui nous intéresse, l’équation (14) a une solution très simple :
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hl − hl0 = c2Ln

(
ρl
ρl0

)

+ P2

(
1

ρl
− 1

ρl0

)

(16)

La recherche de l’interception se traduit alors par :

hl(Psat(Tref), Tref)− hl0(Pl0, Tl0) = c2Ln

(
ρl(Psat(Tref), Tref)

ρl0(Tl0, Pl0)

)

+ P2

(
1

ρl(Psat(Tref), Tref)
− 1

ρl0(Tl0, Pl0)

)

Comme la recherche s’effectue sur la courbe de saturation, il ne reste qu’une seule inconnue
Tref . Cette équation est résolue numériquement. En pratique, on trouve que, même pour de
fortes différences de pression primaire-secondaire, l’abaissement de température est faible. Ceci
est dû au fait que, dans la plupart des cas, le second terme du membre de droite (négatif)
est de l’ordre de 102 J.kg−1, le premier terme du membre de droite (positif) est de l’ordre de
103 J.kg−1, alors que l’enthalpie spécifique est de l’ordre de 105 J.kg−1. Les termes d’énergie
mécanique apportent une faible contribution à l’équation, et la détente est pratiquement à
enthalpie constante.

3.2.7 Détente adiabatique sans nucléation et liquide dans un état métastable

Partant du point de référence Pref et Tref , on poursuit la détente jusqu’ à P2 et T ∗
l . Si

le liquide primaire n’est pas sous-refroidi, on part directement de Pl0, Tl0. L’équation de bilan
de la détente adiabatique est identique à l’équation (14) (on admet que la vitesse du son ne
varie pas). La différence est que l’on doit introduire dans le bilan (14) l’enthalpie hors équilibre
hl(P2, T

∗
l ) et la masse volumique hors équilibre ρl(P2, T

∗
l ).

On peut envisager d’évaluer ces quantités en faisant usage de relations thermodynamiques et des
isothermes de Van der Vaals (figure 32). Cependant, les relations thermodynamiques que l’on
pourrait utiliser sont théoriquement valables pour des états d’équilibre. C’est pourquoi l’utili-
sation des isothermes de Van der Vaals est périlleuse. La caractérisation rigoureuse des états
hors équilibre fait appel aux méthodes de la physique statistique. D’autre part, on constate que,
même pour de très fortes chutes de pression primaire-secondaire, l’abaissement de température
est assez faible. On se contentera donc d’une évaluation obtenue en utilisant les coefficients
thermodynamiques qui sont fournis sur la courbe de saturation côté liquide.

On admet que l’enthalpie hors équilibre à T ∗
l , P2, est peu différente de l’enthalpie à T ∗

l , Psat(T
∗
l ),

quand on est près de la solution. On peut donc écrire :

hl(P2, T
∗
l ) = hl((Psat(T

∗
l ), T

∗
l ) + δT (Psat(T

∗
l ), T

∗
l ) (P2 − Psat(T

∗
l )) (17)

De même :

ρl(P2, T
∗
l ) = ρl((Psat(T

∗
l ), T

∗
l ) (1 + χT (Psat(T

∗
l ), T

∗
l ) (P2 − Psat(T

∗
l ))) (18)

où δT et χT sont respectivement le coefficient isotherme de Joule-Thomson et le coefficient
de compressibilité isotherme qui sont tabulés (Steam Tables, Springer-Verlag). Nous avons
finalement la relation de conservation :



3.2 - Détente adiabatique et nucléation 71

hl(P2, T
∗
l )− hl(Psat(Tref), Tref) = c2Ln

(
ρl(P2, T

∗
l )

ρl(Psat(Tref), Tref)

)

+ P2

(
1

ρl(P2, T ∗
l )

− 1

ρl(Psat(Tref), Tref)

)

(19)

En tenant compte des relations (17) et (18), il ne reste qu’une seule inconnue : T ∗
l . L’équation

est résolue numériquement. On fait les mêmes constatations que pour la première détente, à
savoir que l’abaissement de température est faible.

3.2.8 Formation des germes

A partir de cet état métastable, on considère une transformation à pression constante (figure
33) avec formation de germes et donc abaissement de la température. Nous avons la relation
de conservation :

dH = P2dV (transformation à pression constante) (20)

H = ρlVlhl +NgVgρghg +NgVg
γ

rg
(21)

Le dernier terme représente l’énergie hydrostatique de formation des germes. Nous pouvons
donc écrire :

H − ρl(P2, T
∗
l )V

∗
l hl(P2, T

∗
l ) = P2 (V − V ∗

l ) (22)

A cette équation s’ajoute l’équation de conservation de la masse :

ρlVl +NgVgρg = ρl(P2, T
∗
l )V

∗
l = ρl0Vl0 (23)

Par hypothèse, on fixe le taux de vide ǫ0. Nous avons donc les relations NgVg = ǫ0V et Vl =
(1− ǫ0)V . Nous pouvons donc écrire :

V =
ρl0Vl0

ǫ0ρg + (1− ǫ0)ρl
=
ρl0Vl0
ρ̄

(24)

P2 (V − V ∗
l ) = ρl0Vl0P2

(
1

ρ̄
− 1

ρl(P2, T
∗
l )

)

(25)

ρlVl
ρl0Vl0

= (1− ǫ0)
ρl
ρ̄

(26)

D’autre part, les germes sont formés à l’équilibre, donc rg = r∗g , Pg = Psat(Tl) et Tg ≈ Tl. Nous
obtenons finalement :
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ρl
ρ̄
hl(P2, Tl) +

ρg
ρ̄

ǫ0
1− ǫ0

hg(Tl, Psat(Tl)) +
ǫ0

1− ǫ0

1

ρ̄

γ

r∗g
− 1

1− ǫ0
hl(P2, T

∗
l ) =

1

1− ǫ0
P2

(
1

ρ̄
− 1

ρl(P2, T ∗
l )

)

(27)

Cette équation rend compte de l’énergie mécanique produite par la détente, du transfert d’en-
thalpie de la phase liquide vers la phase vapeur, et de la production d’énergie interfaciale. Il
faut noter que la fraction molaire de vapeur du secondaire n’apparaît pas dans ces équations,
ce qui est normal puisque l’on traite la phase adiabatique. La seule hypothèse qui a été faite
est de supposer que, en fin de détente, on a Tg ≈ Tl.

En faisant l’approximation que ρ̄ ≈ (1− ǫ0)ρl, on a la forme simplifiée :

hl(P2, Tl) +
ǫ0

1− ǫ0

(
ρg
ρl
hg(Tl, Psat(Tl)) +

1

ρl

γ

r∗g

)

− ρl(P2, T
∗
l ) =

P2

(
1

1− ǫ0

1

ρl
− 1

ρl(P2, T ∗
l )

)

(28)

Comme précédemment, on utilise les coefficients thermodynamiques sur la courbe de saturation :

hl(P2, Tl) = hl((Psat(Tl), Tl) + δT (Psat(Tl), Tl) (P2 − Psat(Tl)) (29)

De même :

ρl(P2, Tl) = ρl((Psat(Tl), Tl) (1 + χT (Psat(Tl), Tl) (P2 − Psat(Tl))) (30)

Pour ce qui concerne le terme d’énergie de surface, si on utilise la relation de Clapeyron, on a :

γ

r∗g
=
ρgLv (Tl − Tsat(Pl))

2Tl
(31)

En linéarisant la différence des enthalpies et le second membre dans (28), on obtient une équa-
tion du premier degré en fonction de la surchauffe ∆Tl. Cependant, dans certaines applications,
ce calcul donne une surchauffe très élevée, supérieure à 100 °C et donc cette approximation est
erronée. Il est donc préférable d’écrire ce terme sans approximation :

γ

r∗g
=
Psat(Tl)− P2

2
(32)

et de résoudre numériquement l’équation (28). En pratique, on trouve un abaissement de la
température de l’ordre de 1 °C par rapport à T∗

l . Ceci est dû au fait que la masse de liquide
concernée par la nucléation est faible par rapport à la masse totale de liquide. On a donc
finalement, au terme du processus de détente et de formation des germes, une surchauffe qui
est de l’ordre de grandeur de la surchauffe de l’eau primaire par rapport aux conditions du
secondaire, typiquement environ 15 °C dans des conditions de type RTGV, ce qui conduit à des
germes de rayon égal à environ 2.10−8 m.
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Connaissant la température de l’état métastable Tl, on détermine le rayon des germes par
l’équation (32). Le nombre de germes est alors calculé à partir de la valeur initiale fixée du taux
de vide, ǫ0 :

ǫ0 = Ng

(
rg
rG

)3

Remarque importante :

Ce résultat peut paraître surprenant. On constate que, même pour une chute de pression de 75
bar, l’abaissement de la température des gouttes est au maximum de 5 à 6 °C. Dans beaucoup
d’applications, il est même inférieur au degré. Ceci peut se comprendre de la façon suivante :
nous avons vu que l’enthalpie fournie aux germes est très faible par rapport à l’enthalpie initiale
du liquide. Si on considére la détente de la phase liquide seule, et en admettant que l’on peut
utiliser les coefficients thermodynamiques du liquide stable, nous avons (Y. Rocard, Thermo-
dynamique, Masson) :

(
∂T

∂P

)

s

=
T

cp

αp

ρ
(33)

Si dans la gamme considérée, le terme αp

ρcp
est à peu près constant, on obtient :

T ∗
l

Tl0
= exp

(

− αp

ρcp
(Pl0 − P2)

)

(34)

Une valeur typique du terme αp

ρcp
est 10−8 Pa−1, d’où le résultat T ∗

l

Tl0
≈ 1 même pour des forts

∆P . Ce raisonnement simplifié suppose que l’on peut utiliser les coefficients thermodynamiques
du liquide à l’équilibre, alors qu’en réalité ce n’est pas le cas.
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3.3 Croissance d’une bulle de vapeur

Suite à la chute de pression rapide, les gouttes sont donc amenées à la pression du milieu
ambiant P2, dans un état métastable surchauffé (Tliq > Tsat(Pliq)) avec des germes dans les
conditions thermodynamiques suivantes :

{
P2 ≤ Pv

T2 ≤ Tv = Tliq

Pv et Tv sont respectivement la pression et la température à l’intérieur de la bulle de vapeur.
Ces conditions thermodynamiques traduisent un état de déséquilibre entre les germes de vapeur
et la phase liquide. Durant la phase ultérieure de refroidissement, les germes vont se développer
jusqu’à atteindre l’équilibre mécanique et thermique, sauf si la rupture de la goutte intervient
au préalable. L’étude de la croissance de ces germes est primordiale, car c’est elle qui va piloter
l’évolution du taux de vide présent à l’intérieur de la goutte, paramètre qui sera par la suite
utilisé pour caractériser la rupture de celle-ci. Il est d’usage, dans la littérature, de considérer
deux phases successives : une première phase contrôlée par les forces d’inertie du liquide durant
laquelle la croissance est très rapide (régime inertiel), une seconde phase qui est pilotée par
le transfert de chaleur dans la phase liquide durant laquelle la croissance est plus lente (régime
diffusif).

3.3.1 Régime inertiel

Dans le régime inertiel, la croissance de la bulle de vapeur est pilotée par la différence de
pression entre la phase vapeur et la phase liquide. Initialement, la pression de création du germe
est supérieure à la pression de la phase liquide (Pv ≥ Pliq) ce qui conduit à une expansion de la
bulle de vapeur. Lors de cette détente, la température de la phase liquide est constante et il n’y
a pas de transfert de chaleur à l’interface. Durant ce régime, la tension de surface n’intervient
pas et c’est l’inertie du liquide qui guide le processus. La dynamique du régime inertiel est
uniquement décrite par un bilan de quantité de mouvement au niveau de l’interface. C’est pour
cela que l’équation de Rayleigh est généralement utilisée pour décrire ce régime (Annexe C) :

R̈R +
3

2
Ṙ2 =

Pliq(R)− Pliq

ρliq

(1)

où, R est le rayon de la bulle de vapeur et ρliq la masse volumique de la phase liquide et où
Pliq(R) et Pliq sont respectivement la pression au niveau de l’interface et la pression de la phase
liquide à l’infini. Cette équation admet la solution suivante :

Ṙ(t) =

(
2

3

∆P

ρliq

) 1
2

(2)

Il découle de cette équation que, à partir d’un déséquilibre initial ∆P , le temps de mise à
l’équilibre du germe est inférieur à la µs pour une bulle de diamètre initial de 100µm. En fait,
le germe est alimenté en permanence par un flux de vapeur à l’interface.
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3.3.2 Régime diffusif

Il existe un mécanisme de croissance des germes avec une cinétique beaucoup plus lente
(ms→ s), il s’agit du régime diffusif. Le transfert de quantité de mouvement n’est plus le facteur
limitant et la croissance de la bulle est alors contrôlée par les échanges de chaleur au niveau de
l’interface. Ainsi, la chaleur apportée par conduction dans la phase liquide permet d’alimenter
le flux de vaporisation à l’interface. Le bilan d’énergie au niveau de l’interface liquide-vapeur
est donc donné par la relation :

S kliq

(
∂Tliq
∂r

)

r=R(t)
︸ ︷︷ ︸

Φconduction

= Lv

d

dt

(
4

3
πR3ρgaz

)

︸ ︷︷ ︸

Φvaporisation

(3)

Nous arrivons finalement à l’expression :

kliq

(
∂Tliq
∂r

)

r=R(t)

= Lvρgaz
dR

dt
(4)

où kliq et Lv sont respectivement la conductivité thermique du liquide et la chaleur latente de
vaporisation. Nous supposons que la masse volumique de la vapeur varie faiblement (dρgaz

dt
≈ 0)

et nous considérons également que la température loin de l’interface T∞ est constante. Toute
la difficulté réside dans la détermination de la température au niveau de l’interface.

Plesset et Zwick [?] et Forster et Zuber [?] en 1954, ont étudié ce régime en supposant l’existence
d’une couche limite (mince) de transfert entourant l’interface, d’épaisseur très faible devant le
rayon de la bulle (δ(t) ≪ R(t)).
En considérant le cas classique de la conduction à une dimension à travers une plaque plane
semi-infinie, nous avons l’expression du flux de conduction au niveau de l’interface (Annexe
D) :

Φcond
r=R(t) =

kliq(T∞ − Ti)√
παliqt

=
kliq(Tliq − Ti)√

παliqt
(5)

où Ti est la température de l’interface. Nous pouvons donc, en combinant les équations (4) et
(5), déterminer la vitesse de l’interface :

dR

dt
=

kliq

Lvρgaz

(T∞ − Ti)√
παliqt

(6)

Au final, nous arrivons à l’expression :

R(t) =
kliq

Lvρgaz

2
(T∞ − Ti)√

παliq

√
t (7)

Dans l’hypothèse où Ti = Tsat(Pliq), on obtient une expression classique en fonction du nombre
de Jakob, Ja (Annexe D) :

R(t) =
2
√
αliq√
π

Ja
√
t (8)
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Ja =
ρliqCpliq(Tliq − Tsat(Pliq))

ρgazLv

(9)

Le nombre de Jakob permet de comparer le transfert de chaleur en phase liquide (chaleur
sensible) à la chaleur de vaporisation au niveau de l’interface. Certains auteurs introduisent
une constante représentative de la géométrie de l’interface :

R(t) = 2CJa

(
αliqt

π

) 1
2

(10)

Pour Plesset et Zwick [?], C =
√
3, pour Foster et Zuber [?] C =

π

2
et dans le cas général de

la plaque plane, C = 1. Dergarabedian [?] a confronté des résultats expérimentaux, pour la
croissance d’une bulle de vapeur dans de l’eau à pression atmosphérique présentant un degré
de surchauffe maximum de 3.1 °C, à la solution de Plesset et Zwick et il observe une bonne
concordance, mais il faut souligner que l’étude a été réalisée pour des bulles de taille relativement
importante (0.1 cm), dans un bain liquide surchauffé, ce qui ne convient pas exactement à nos
conditions.

Scriven [?] traite le même problème en supposant que le transfert de chaleur s’effectue uni-
quement par conduction en géométrie sphérique dans la phase liquide sans couche limite de
transfert. Ces hypothèses conduisent à l’expression suivante (Annexe D) :

R(t) =
√

2Jaαliqt (11)

Dans le cadre de ces hypothèses, nous obtenons la même dépendance en fonction du temps
(R ∝

√
t). En revanche, la dépendance en fonction du nombre de Jakob, c’est-à-dire en fonction

du degré de surchauffe initial du fluide est différente. En considérant une couche limite de
transfert R ∝ Ja tandis que pour une géométrie sphérique nous arrivons à R ∝

√
Ja.

Remarque : nous pouvons, dans le cadre des hypothèses de Scriven [?], prendre en compte le
phénomène de raidissement de gradient au niveau de l’interface. Ce phénomène nous conduit à
l’expression suivante (Annexe D) :

R(t) =

√
2Jaαliq

√

1− αliqJa
ρgaz

ρliq

√
t (12)

Le fait de prendre en compte le terme de convection radiale dans l’établissement du profil de
température à l’interface (raidissemennt de gradient) apporte une faible correction sur l’évolu-
tion du rayon de la bulle de vapeur.

3.3.3 Solution complète combinant les deux régimes (MRG)

Mikic et al. [?] ont regroupé les deux régimes de croissance en fonction du degré de
surchauffe du liquide. Leur idée est d’écrire la continuité de la température à l’interface. Dans
un permier temps, ils utilisent la relation de Clausius-Clapeyron pour transformer l’équation
de Rayleigh. Cette relation permet d’écrire :
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Pi − Pliq

ρliq

=
Ti − Tsat(Pliq)

ρliqTsat(Pliq)
ρgazLv (13)

Nous pouvons donc réécrire la solution de Rayleigh sous la forme :

(
dR

dt

)2

inertiel

= A2Ti − Tsat(Pliq)

∆T
(14)

où ∆T = Tliq−Tsat(Pliq) est le degré de surchauffe du liquide. Le coefficient A (m.s−1) est donné
par la relation :

A =

(
2

3

Lvρgaz∆T

ρliqTsat(Pliq)

) 1
2

(15)

D’un autre coté, l’expression du débit d’évaporation obtenue par Plesset et Zwick conduit à :

(
dR

dt

)

diffusif

=
1

2

B√
t

(

1− Ti − Tsat(Pliq)

∆T

)

(16)

avec,

B =

(
12

π
αliq

) 1
2

Ja (17)

avec B en m.s
1
2 ). Eliminant le terme (Ti−Tsat(Pliq)

∆T
) entre les équations (14) et (16) (continuité de

la température au niveau de l’interface), on arrive directement à l’équation :

1

A2

(
dR

dt

)2

+
2
√
t

B

dR

dt
− 1 = 0 (18)

En introduisant les variables sans dimension :







R+ =
A

B2
R

t+ =
A2

B2
t

Et en considérant que la vitesse à l’interface est toujours positive ou nulle (dR
dt

≥ 0),nous arrivons
à l’équation suivante :

dR+

dt+
= (t+ + 1)

1
2 − (t+)

1
2 (19)

En intégrant cette équation et en considérant initialement un rayon nul, (t+ = 0 → R+ = 0),
nous obtenons au final la solution qui se nomme dans la littérature MRG, (Mikic, Rohensow
et Griffith) :

La solution corrrespondant à un rayon initial nul est :



78 Fragmentation thermique

R+ =
2

3

(

(t+ + 1)
3
2 − (t+)

3
2 − 1

)

(20)

Cette relation nous permet donc de prédire l’évolution du rayon d’un germe de vapeur sans
avoir à séparer artificiellement les deux régimes de croissance. Des comparaisons entre ce modèle
et diverses expériences ont été synthétisées par Lee et Merte [?]. La figure 35 présente les
corrélations R+(t+) obtenues pour différents nombres de Jakob et pour différents fluides : régime
inertiel, régime diffusif et équation MRG (équation 9).

Figure 35 – Comparaisons de différentes mesures de croissance de bulles avec le
modèle MRG et les deux cas limites [?]

La figure 35 montre que l’équation MRG reproduit les limites asymptotiques du régime inertiel
et diffusif.

3.3.4 Notre approche : la solution complète en géométrie sphérique

Considérant que le rayon des germes est très petit devantle rayon de la goutte, une approche
en géométrie sphérique nous semble plus appropriée. Dans ce cas, nous avons :

R
dR

dt
=

kliq

Lvρgaz

(Tliq − Ti) (21)

par conséquent,

R
dR

dt
=

ρliq

ρgazLv

αliqCpliq(Tliq − Ti) (22)

R
dR

dt
= αliqJa

Tliq − Ti
∆T

= αliqJa

(

1− Ti − Tsat(Pliq)

∆T

)

(23)

En appliquant la même procédure, nous arrivons à l’équation :

1

A2

(
dR

dt

)2

+
R

Jaαliq

(
dR

dt

)

− 1 = 0 (24)
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Contrairement au modèle MRG qui conduit à une équation algébrique, nous obtenons une
équation différentielle non linéaire. On peut néanmoins écrire :

dR

dt
= A





√
√
√
√

(

1 +

(
AR

2Jaαliq

)2
)

− AR

2Jaαliq



 (25)

Sous cette forme, cette équation peut être intégrée numériquement en partant d’un rayon de
germe quelconque. On démontre que lorsque ∆T → 0, dR

dt
→ 0 ce qui est logique : la croissance

des germes s’arrête quand le degré de surchauffe devient nul.

Cette équation est un apport original par rapport à ce qui existe dans la littérature. Il importe
de bien comprendre sa signification. Elle permet de traiter les situations pour lesquelles on
n’est ni en régime inertiel au sens strict, ni en régime diffusif au sens strict. On peut traiter par
cette équation une situation pour laquelle on est en régime diffusif (la croissance des germes
est pilotée principalement par la chaleur reçue de la phase liquide), mais les aspects inertiels
sont pris en compte (croissance rapide des germes). En fin de détente adiabatique, les germes
sont en surpression par rapport au liquide ce qui déclenche la phase inertielle. Très rapidement,
les germes sont à une température inférieure à celle du liquide, ce qui déclenche la phase de
diffusion. Cette équation est donc utilisable dans le système d’équations couplées qui décrit
l’évolution d’une goutte en présence de germes (section 3.4).
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3.4 Modèle d’évaporation avec croissance des bulles

On traite dans cette section la phase d’évaporation à pression constante des gouttes conte-
nant des germes en phase de croissance. Les bilans de masse et d’énergie comportent par consé-
quent des termes d’échange avec l’environnement et des termes d’échange entre phases.

Il est primordial de caractériser la taille des germes et la température de surchauffe à l’instant
où le critère de rupture est atteint (section 3.5). En effet, lorsque ce critère est atteint, la
distribution des gouttes secondaires issues de la fragmentation thermique est en relation avec
le rayon des germes à l’instant de la rupture. D’autre part, ces gouttes secondaires continuent
à se refroidir et à s’évaporer jusqu’à atteindre l’équilibre. La température du liquide à l’instant
de l’éclatement est donc un paramètre essentiel pour le calcul du taux de flashing final.

Par conséquent, les deux paramètres essentiels du modèle sont la température du liquide et le
rayon des germes à l’instant de l’éclatement. Nous avons vu que la mise à l’équilibre de pression
(détente adiabatique) produit un très grand nombre de germes de petite taille, qui développent
une surface d’échange considérable. Le modèle développé au paragraphe 3.3 relie la vitesse de
croissance des germes à la surchauffe. Il y a une compétition entre les termes d’échange avec
l’environnement à la surface de la goutte et les termes d’échange interne liquide-vapeur.

Il est donc indispensable de traiter en mode couplé les transferts de chaleur et de masse à la
surface de la goutte et les transferts de chaleur et de masse liquide-germes.

Les équations sont conditionnées de façon à se prêter facilement à une résolution implicite.
Les variables conservatives sont l’enthalpie de la goutte, la masse de la goutte et le rayon des
germes. Les variables d’état sont le rayon de la goutte, la température de la goutte, et le rayon
des germes.

3.4.1 Equations générales

L’évolution des variables conservatives est décrite par les équations :

d

dt
(Hgoutte) = −ṁevaphg (Ti, Psat(Ti))− Sh̄gaz (Ti − T∞) (1)

d

dt
(Mgoutte) = −ṁevap (2)

d

dt
(rgerme) = A





√
√
√
√

(

1 +

(
Argerme

2αliqJa

)2
)

−
(
Argerme

2αliqJa

)


 (3)

Avec :

S = 4πr2G (m2) : surface d’échange extérieure
h̄gaz = Nugaz

λgaz

2rG
(W.m−2.K−1) : coefficient d’échange de chaleur en phase gaz

kgaz = Shgaz
Dav

2rG
(m.s−1) : coefficient de transfert de masse (2.1.30 et 2.1.44)

hg (J.kg−1) : enthalpie spécifique du gaz
Ti (K) : température à l’interface (formule 2.1.28)
xvi =

Psat(Ti)
P2

(-) : fraction molaire de vapeur à l’interface (formule 2.1.28)
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Le débit d’évaporation ṁevap est donné par la relation de Spalding :

ṁevap = S kgaz

P2M

RT∞
Ln

(
1− xv∞
1− xvi

)

(4)

Rappel : par construction de la température d’interface (section 3.1), la théorie de Spalding
ne pose pas de problème de divergence, le coefficient d’échange global restant toujours fini. En
pratique, on bascule vers le flashing pur si xv∞ > 0.95.
d
dt
(rgerme) est donné par le modèle de croissance des germes développé dans la section 3.3.

Avec :

A =

(
2

3

ρgaz

ρliq

Lv∆T

Tsat(Pl)

) 1
2

(5)

où, ∆T = Tl − Tsat(Pl) est le degré de surchauffe et Ja= ρliq

ρgaz

cpliq∆T

Lv
le nombre de Jakob et αliq

la diffusivité thermique du liquide.

Les variables d’état sont rG, Tl et rg (la connaissance de ces variables détermine complètement
l’état du système et son évolution).

On fait l’approximation que, pendant la phase de croissance, les germes sont à la pression
Pl = P2 et à la température Tg = Tsat(P2). Ceci n’est pas en contradiction avec le fait que, à
la fin de la détente adiabatique, ils sont formés à la pression Psat(Tl) et à la température Tl,
donc en surpression. En fait, la première phase de croissance, très rapide (phase inertielle) et
adiabatique, ramène les germes à une température légèrement inférieure à Tsat(P2). Ensuite, la
surchauffe du liquide permet de les faire croître en régime diffusif. Si on ne faisait pas cette
approximation, il faudrait ajouter au système une quatrième équation.

On peut donc écrire les variables conservatives :

Hgoutte =
4π

3

(
r3G −Ngr

3
g

)
ρliqhl(Tl, P2) +

4π

3
Ngr

3
g

(

ρgazhg(P2, Tsat(P2)) +
3γ

rg

)

(6)

Mgoutte =
4π

3

(
r3G −Ngr

3
g

)
ρliq +

4π

3
Ngr

3
gρgaz (7)

On a tenu compte du fait que le nombre de germes est constant (c’est une des hypothèses du
modèle). Le taux de vide est simplement :

ǫ = Ng

r3g
r3G

(8)

⇒ Cas particulier du flashing pur

En situation de flashing pur (pour des raisons pratiques, on a fixé la limite à xv∞ > 0.95),
les équations sont pratiquement identiques. Les seuls changements sont que l’expression (4) du
débit d’évaporation est remplacée par

ṁevap = Sh̄liq

Tliq − Tsat(Pliq)

Lv

(9)
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Dans ces conditions, Ti = Tsat(Pv∞) dans le second menbre de l’équation (1). Le terme d’échange
de chaleur est nul dans le second membre de (1)(section 3.1).

h̄liq = Nuliq
λliq

2rG
(section 3.1.5, corrélation 3.1.35 et 3.1.49)

⇒ Schéma numérique

On doit résoudre, pour chaque classe de taille, un système couplé de la forme

dY

dt
= F (X) (10)

Connaissant la matrice qui relie les variables conservatives aux variables d’état :

Y = G(X) (11)

la résolution implicite est obtenue par le schéma de Newton suivant :

[
dF (X)

dX
− 1

∆t

dG(X)

dX

]

δX =
Y − Y n

∆t
− F (X) (12)

X + δX → X G(X) → Y (13)

Le système (12) est inversé par la méthode de Gauss. Pour chaque classe de taille, on débute le
calcul avec un pas de temps de 10−8 s. Ce pas de temps initial est petit à cause de la croissance
très rapide des germes en phase inertielle. Ensuite, le pas de temps est automatiquement adapté
en fonction de la convergence du schéma. Généralement, il augmente rapidement. Si le critère
de rupture est atteint, pour chaque nouvelle classe de taille créée, on considère qu’il n’y a
plus de germes et le calcul se poursuit en prenant en compte uniquement les échanges gouttes-
atmosphère décrits au paragraphe 1 (deux équations). On redémarre avec un pas de temps de
10−6 s. Cette méthode nécessite, pour chaque itération, le calcul des matrices ∂Fi

∂xj
et ∂Gi

∂xj
.

On peut effectuer les calculs en version stand-alone, avec des conditions aux limites fixées.
En version couplée avec le code ASTEC, on suit chaque classe de taille ou nouvelle classe de
taille individuellement comme décrit plus haut jusqu’à l’équilibre. La seule différence est que
l’on réalise des rendez-vous pour chaque macro pas de temps, de façon à prendre en compte
l’évolution des conditions aux limites au cours d’un transitoire. D’autre part, pour chaque macro
pas de temps, on restitue au code ASTEC les informations dont il a besoin (principalement la
source de liquide portée par chaque classe de taille et la source de vapeur) pour réaliser le calcul
du dépôt sur les structures ou dans le bouchon d’eau et le calcul du transfert à l’environnement
ou au circuit secondaire.
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3.5 Critères de rupture

Du fait que les gouttes sont dans un état surchauffé à la fin de la phase de détente, la
mise à l’équilibre de la goutte se réalise à la fois par la croissance des germes de vapeur et
par l’évaporation de surface de la goutte. La combinaison de ces deux mécanismes conduit à
une augmentation du taux de vide qui peut entrainer l’éclatement des gouttes au-dessus d’un
certain seuil. On considère généralement (Senda et al. [?], Razzaghi [?], Zeng et al. [?], Moneeb
et al. [?]) que cet éclatement se produit sous l’effet des instabalités de Rayleigh-Taylor (Plesset
et Whipple [?]). En effet, dès que le taux de vide devient suffisamment élevé, les oscillations
des germes de vapeur et celles induites à la surface de la goutte, laquelle est instable au sens
de Rayleigh-Taylor, conduisent au développement de modes instables. Ces derniers entraînent
l’éclatement de la goutte. Le problème théorique est donc d’une part, de déterminer le seuil de
rupture et d’autre part, de déterminer le nombre de fragments produits. Ces deux valeurs ont
une importance primordiale pour calculer la granulométrie de la phase liquide en fin de flashing.
Malheureusement, il n’existe pas à notre connaissance une modélisation théorique convaincante.
Moneeb et al. [?] proposent, sans justification, que le taux de vide seuil est égal à 0, 55.

Condition de rupture de la goutte, d’après Monneeb et al.

ǫ =
Vvap

(Vliq + Vvap)
≥ ǫmax = 0, 55

Senda et al. [?] font référence à un taux de vide seuil, mais sans fournir de valeur précise. En
ce qui concerne le nombre de fragments, Razzaghi [?] considère une fragmentation en plusieurs
étapes. Si les bulles primaires sont dans des conditions qui conduisent à l’éclatement, elles
produisent chacune de un à dix fragements, de façon aléatoire. De la même façon, les gouttes
secondaires peuvent aussi éclater si les conditions le permettent, en produisant de nouveau de
un à dix fragments de façon aléatoire. A chaque étape, la rupture ne repose pas sur un taux
de vide critique mais sur un taux de croissance du mode le plus instable calculé en fonction
de l’épaisseur du film liquide. Il faut noter cependant que la formule proposée pour calculer
le taux de croissance est avancée sans aucune justification. Il est fait référence aux travaux de
Plesset et Whipple [?], qui sont cités par la plupart des auteurs (principalement des motoristes).
Cependant, il n’y a aucun moyen de retrouver dans la publication de Plesset et Whipple [?]
l’origine de la formule utilisée par Razzaghi [?]. Senda et al. [?] ainsi que Moneeb et al. [?],
avancent sans aucune justification que le nombre de fragments produits par l’éclatement est
égal à deux fois le nombre de germes. Zeng et al. [?] avancent comme critère de rupture le fait
que l’amplitude des oscillations devient égale à cinq fois le rayon du film liquide. On verra par
la suite que ce critère n’est pas adapté à la situation réelle.

Des efforts ont été faits en vue d’une approche plus mécaniste. La plupart des auteurs consi-
dèrent le cas d’une bulle unique entourée d’un film liquide. Dans cette configuration, une ap-
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proche souvent utilisée dans la littérature repose sur l’évaluation du taux de croissance de
l’instabilité de Rayleigh-Taylor induite par l’accélération du film liquide (calculé pour le mode
le plus « dangereux », celui qui donne le taux de croissance le plus élevé). En effet, à l’interface
entre la goutte et l’atmosphère, l’accélération est dirigée du milieu lourd vers le milieu léger, ce
qui est un cas d’instabilité. On considère que l’éclatement se produit quand l’amplitude de la
perturbation atteint cinq fois l’épaisseur du film liquide (Senda et al. [?], Zeng et al. [?], Shen
et al. [?]). Il n’est pas question ici de rentrer dans la complexité mathématique des instabilités
de Rayleigh-Taylor. Le taux de croissance est fourni par une relation de dispersion, c’est-à-dire
une relation ω = f(k) qui est en général très difficile à obtenir. Razzaghi [?] considère une
relation de dispersion classique pour un film liquide plan au-dessus d’un volume de vapeur, ce
qui n’a rien à voir avec notre problème. Pour Zeng et Lee [?], le taux de croissance du mode
d’oscillation sphérique (unique mode considéré) est solution d’une équation du troisième degré
dont les coefficients dépendent essentiellement du taux de vide et de la vitesse de croissance
de l’unique bulle (thèse de Zeng). D’une part, le critère de rupture et l’amplitude initiale des
oscillations sont incompatibles avec une analyse des instabilités en phase linéaire. D’autre part,
nous sommes plutôt confrontés à une situation avec un très grand nombre de petits germes.
Nous avons donc recherché une approche qui repose sur un critère énergétique, à l’instar de
celle proposée par Shen et al. [?].

Le bilan énergétique peut s’écrire sous la forme :

Ecb
︸︷︷︸

1○

+ 3γNg

Vg
rg

︸ ︷︷ ︸

2○

+ 3γ
V0
R0

︸ ︷︷ ︸

3○

= Ecf
︸︷︷︸

4○

+ 3γNf

Vf
Rf

︸ ︷︷ ︸

5○

(1)

où :

1○ est l’énergie cinétique de la phase liquide dans la goutte juste avant l’éclatement
2○ est l’énergie de surface des bulles juste avant l’éclatement
3○ est l’énergie de surface de la goutte juste avant l’éclatement
4○ est l’énergie cinétique des fragments
5○ est l’énergie de surface des fragments

Considérons de plus la conservation de la masse de liquide, donc du volume liquide :

NfVf = (1−ǫ)V0 (ǫ est le taux de vide et V0 le volume de la goutte juste avant l’éclatement)

Nous avons donc :

Ecb + 3γ
ǫV0
rg

+ 3γ
V0
R0

=
1

2
ρliq (1− ǫ) V0v

2
f + 3γ

(1− ǫ)V0
Rf

(2)

où rg, R0 et vf sont respectivement le rayon des germes, le rayon de la goutte avant éclatement,
et la vitesse des fragments (gouttes secondaires). En pratique, le terme correspondant à l’énergie
de surface de la goutte est négligeable. En principe, tous les termes de cette équation sont déduits
du calcul, sauf le rayon des fragments Rf . Donc, si on fixe des conditions pour la rupture, on
aura accès au rayon des fragments. On peut sortir de l’équation (1) l’énergie disponible pour
la création des gouttes secondaires :
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∆E = Ecb + 3γ
ǫV0
rg

+ 3γ
V0
R0

− 1

2
ρl(1− ǫ)V0v

2
f (3)

D’où :

1

Rf

=
∆E

3γ(1− ǫ)V0
(4)

Nous verrons par la suite que ce type de relation est en pratique inapplicable pour un grand
nombre de germes par unité de volume car dans ce cas, il n’existe pas de formulation claire des
deux termes d’énergie cinétique.

3.5.1 Critère énergétique : cas d’une bulle unique

Zeng et al [?] considèrent une bulle unique dont le rayon juste avant l’éclatement est Ri. Ils
obtiennent :

vf =
3R2

i (R0 − Ri)

R3
0 − R3

i

dRi

dt
(5)

et,

1

R32

=
R2

0 +R2
i

R3
0 − R3

i

+




3

2

R3
i

(

1− Ri

R0

)

R3
0 − R3

i

(
dRi

dt

)2

− 1

2
v2f




ρl
3 γ

(6)

R32 est le rayon de Sauter de la distribution des fragments. Pour comprendre les hypothèses qui
sont à l’origine des expressions (5) et (6), et montrer que ces équations sont une conséquence
directe des équations (2) et (3), nous proposons la démonstration suivante.

En tenant compte de l’incompressibilité du liquide (u(r)r2 = cte = dRi

dt
R2

i ), l’énergie cinétique
du film liquide est

Ecb =
1

2
ρl4π

(
dRi

dt

)2

R4
i

∫ R0

Ri

dr

r2
=

3

2
ρl
4π

3

(
dRi

dt

)2

R4
i

(
1

Ri

− 1

R0

)

=
3

2
ρl

(
dRi

dt

)2

Vi

(

1− Ri

R0

)

D’autre part, la vitesse des fragments est obtenue en écrivant la conservation de l’impulsion.
Considérant que les fragments sont émis avec une symétrie sphérique (dans le référentiel du
centre de masse), pour un secteur angulaire dΩ, l’impulsion contenue dans ce secteur est, en
module :

ρldΩ

∫ R0

Ri

u(r)r2dr = ρldΩ

∫ R0

Ri

dRi

dt
R2

i dr = ρldΩ
dRi

dt
R2

i (R0 − Ri)

L’impulsion emportée par les fragments est ρldΩ
∫ R0

Ri
r2drvf = ρldΩ

R3
0−R3

i

3
vf .
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D’où l’expression (5). Remarquons que dans le modèle de Zeng et Lee [?], la vitesse des frag-
ments est assimilée à la vitesse de la surface de la goutte au moment de la rupture, laquelle est
directement liée à dRi

dt
. En introduisant le nombre de Weber :

Wei =
R0ρl

(
dRi

dt

)2

γ
(7)

On peut écrire l’équation (6) sous la forme :

R0

R32

= R0
R2

0 +R2
i

R3
0 − R3

i

+




3

2

R3
i

(

1− Ri

R0

)

R3
0 −R3

i

− 9

2

(
R2

i (R0 − Ri)

R3
0 − R3

i

)2



Wei
3

(8)

On fait l’approximation que toutes les gouttes secondaires ont la même taille et on assimile Rf

à R32.

R0

Rf

= R0
R2

0 +R2
i

R3
0 − R3

i

+




3

2

R3
i

(

1− Ri

R0

)

R3
0 − R3

i

− 9

2

(
R2

i (R0 −Ri)

R3
0 −R3

i

)2



Wei
3

Le nombre de fragments est égal à
(

R0

Rf

)3

. On voit que le nombre de fragments dépend du taux
de vide et de l’énergie cinétique d’expansion à travers le nombre de Weber.

R0

Rf

=
1 + ǫ

2
3

1− ǫ
+ ǫ

(

1− ǫ
1
3

1 + ǫ
1
3 + ǫ

2
3

)2
Wei
2

(9)

Le premier terme ne dépend que du taux de vide. Le second terme dépend du taux de vide et
du nombre de Weber, donc du rayon de la goutte et du taux de croissance de la bulle.

Pour résumer, la procédure établie par Zeng et Lee [?] consiste à calculer à chaque pas de
temps le taux de croissance et l’amplitude de l’instabilité. Ils considèrent qu’il y a rupture
si l’amplitude de l’instabilité est égale à cinq fois l’épaisseur du film liquide. Le nombre de
fragments est donné par l’équation (9).

Shen et al [?] ont fait une tentative pour établir un critère de rupture en évitant le calcul
du taux de croissance. Ce critère repose sur la minimisation d’une fonction qui représente
l’énergie disponible, analogue au deuxième membre de l’équation (3). Malheureusement, leur
démonstration est assez confuse, et sujette à caution. De toute façon, elle n’est pas applicable
dans le cas qui nous intéresse.

3.5.2 Cas d’un grand nombre de germes

Nous avons vu dans ce qui précède que, pour le degré de surchauffe attendu en fin de
détente, le rayon des germes initial est très petit (de l’ordre de 10−8m), donc on a un très grand
nombre de germes par unité de volume. Si les termes d’énergie cinétique sont négligeables dans

l’équation (2), on a immédiatement le résultat : 1
Rf

≈ ǫ
(1−ǫ)rg

donc R0

Rf
≈ ǫR0

(1−ǫ)rg
,
(

R0

Rf

)3

≈
(

ǫ
1−ǫ

)3 V0

Vg
≈ Ng

(
ǫ

1−ǫ

)3 V0

NgVg
, donc :
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(
R0

Rf

)3

≈ Ng

ǫ2

(1− ǫ)3

Nous obtenons donc le résultat avancé dans la littérature que, pour ǫ ≈ 0.5, le nombre de
fragments est égal à deux fois le nombre de germes. En réalité, les termes faisant intervenir
l’énergie cinétique ne sont pas négligeables et les termes d’énergie de surface sont considérables,
s’agissant de germes et de fragments très petits. Utiliser un bilan énergétique de type (2)
revient à égaler des termes très grands sur lesquels on a une grosse incertitude, ce qui n’est pas
satisfaisant sur le plan théorique. De plus, si on essaie de ramener le problème à la méthode
de Zeng et Lee [?], il faut convertir les germes en une bulle unique de volume équivalent. Ceci
conduit à une vitesse de croissance de la bulle dRi

dt
= Ri

rg

drg
dt

considérable et par conséquent, en
appliquant (5) et (6), à une vitesse des fragments (supersonique) et à une taille de fragments
non physiques. En fait, dans ce cas, c’est le modèle du film liquide qui est erroné car non adapté
à la situation d’une très grande densité de petits germes.

Montrons que le critère de rupture pour un taux de vide de 50 % est judicieux

Utilisant de nouveau l’équation de Rayleigh, on trouve que le profil de pression dans le liquide
entourant le germe en expansion est :

P (r) = Pg − ρlṙ
2
g

(
1

2

(rg
r

)4

− 2
rg
r
+

3

2

)

Soit :

P (r) = Pg −
2

3
(Pg − Pl)

(
1

2

(rg
r

)4

− 2
rg
r
+

3

2

)

(10)

La distance moyenne entre germes est d ≈
(

V0

Ng

) 1
3
. Il ressort de l’équation (10) que P (r) =

Pg − 1
3
(Pg −Pl) pour rg

r
≈ 1

2
. On peut donc considérer que la limite de l’interaction entre bulles

est atteinte si d ≤ 2rg. Ceci correspond à
(

V0

Ng

) 1
3 ≤ 2rg, V0 ≤ Ng8r

3
g = 8 3

4π
NgVg ≈ 2NgVg.

Ce qui donne bien la limite classique ǫ ≥ 0.5.

Dans ce modèle, l’éclatement de la goutte est lié à l’interaction entre les germes plutôt qu’à
l’instabilité du film liquide (qui n’existe pas). Le recouvrement des ondes de pression empêche
les nombreuses petites bulles de croître comme l’exigerait le degré de surchauffe, ce qui conduit
à l’éclatement.

3.5.3 Critère de fragmentation lié à un nombre de Weber critique

On est donc conduit à mettre en place un modèle très simple qui prend néanmoins en
compte les paramètres essentiels du problème. L’idée est que, au-delà du taux de vide critique,
la coalescence suivie de l’effondrement rapide des germes fait éclater la goutte. Pour définir un
ordre de grandeur de la taille des fragments, on considère que l’énergie hydrostatique contenue
dans les germes est transformée en énergie cinétique des fragments (dans le repère du centre de
masse).
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On fixe comme critère que la relation entre le rayon des fragments et leur vitesse correspond au
nombre de Weber critique (limite de stabilité d’une goutte). On trouve dans la littérature des
valeurs du nombre de Weber critique comprises entre 10 et 20. Nous avons par conséquent :

Wecrit =
2ρg∞Rfv

2
f

γ
(11)

Dans cette relation, vf est la vitesse d’un fragment dans le repère du centre de masse de la
goutte, ρg∞ est la densité du gaz dans les conditions du secondaire. Si tous les fragments avaient
la même vitesse, nous aurions simplement :

1

2
ρliqVliqv

2
f = Ng∆Wg (12)

où ρliq et Vliq sont respectivement la densité du liquide et le volume du liquide au moment de
l’éclatement, ∆Wg est l’énergie contenue dans les germes au même instant. Considérant que la
rupture a lieu pour un taux de vide de 50 %, on a :Vliq = NgVg. Si ce n’est pas le cas, on aura :

Vliq =
1− ǫcrit
ǫcrit

NgVg (13)

1

2
v2f =

ǫcrit
1− ǫcrit

∆Wg

ρliqVg
(14)

Pour le critère de rupture choisi, on a :

1

2
v2f =

∆Wg

ρlVg
(15)

Par conséquent, avec ces hypothèses, on obtient un rayon de fragment unique, quelle que soit
la taille de la goutte à l’instant de l’éclatement :

Rf =
γρl
ρg∞

Wecrit
4

Vg
∆Wg

(16)

Si on prend en compte uniquement l’énergie interfaciale, ∆Wg

Vg
= 3γ

rg
et on obtient la relation

simple :

Rf

rg
=

ρl
ρg∞

Wecrit
12

(17)

Cette formule permet, connaissant le volume liquide d’une goutte et le rayon des germes au
moment de l’éclatement, de calculer le nombre de fragments produits. Typiquement, quand
le critère de rupture est atteint, le rayon des germes est de l’ordre de 50 à 60 nanomètres,
relativement indépendant de la taille des gouttes produites par la fragmentation mécanique,
et les relations (16) ou (17) prédisent des fragments de rayon égal à quelques microns, ce
qui est petit comparé aux données expérimentales, comme nous le verrons dans le chapitre
de validation. De plus, comme ce résultat ne dépend pratiquement pas de la taille initiale
des gouttes (mise à part des différences mineures liées à la taille des germes à l’instant de
l’éclatement), on obtient une population monodispersée, qui ne correspond pas à la réalité.
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3.5.4 Une formulation plus réaliste de l’énergie disponible

Nous avons vu dans le chapitre 3 section 3.2 que l’énergie hydrostatique de formation
d’un germe de rayon rg peut s’écrire :

∆W = −8πγ

3r∗g
r3g + 4πγr2g = 4πγr2

(

1− 2

3

rg
r∗g

)

(18)

Cette énergie est maximale si rg est égal au rayon d’équilibre r∗g et vaut alors 4π
3
γr∗2g , de sorte

que ∆Wg

Vg
= γ

rg
. En prenant ∆Wg

Vg
= 3γ

rg
, on surestime l’énergie disponible et donc on sous-estime

la taille des fragments. Il est donc plus réaliste de considérer, de par l’expression précédente,
pour des germes de rayon rg au moment de l’éclatement :

∆Wg

Vg
=

3γ

rg

(

1− 2

3

rg
r∗g

)

=
3γ

rg

(

1− 1

3

rgρgLv∆T

γTl

)

(19)

où ∆T = Tl − Tsat(P2) est le degré de surchauffe au moment de l’éclatement. Nous avons donc
finalement, avec ces hypothèses :

Rf

rg
=

ρl
ρg,∞

Wecrit
12

1

1− 1
3
rgρgLv∆T

γTl

(20)

En pratique, on trouve que le terme correctif est toujours proche de 1.

⇒ Commentaires sur cette formule

La taille et le nombre de fragments (gouttes secondaires) produits lors de l’éclatement
d’une goutte dépendent principalement du rayon des germes à l’instant de l’éclatement. Ils
dépendent aussi, directement ou indirectement, du degré de surchauffe. Ce résultat est physi-
quement satisfaisant, et rend compte de plusieurs aspects importants de la modélisation. Il n’est
pas uniquement lié au nombre de germes, comme l’affirment certaines publications. En effet,
le rayon des germes et la surchauffe, quand on atteint un taux de vide de 50%, dépendent du
nombre de germes créés lors de la détente adiabatique, principalement via la surface d’échange
avec le liquide, de la taille initiale de la goutte, des coefficients de transfert en phase liquide et
en phase gaz, et du taux de croissance des germes.

On voit par conséquent que tous les aspects de la modélisation qui ont été développés dans ce
chapitre sont déterminants. Le seul aspect qui reste à examiner est la prise en compte de l’inertie
de la goutte dans la répartition de vitesse des gouttes secondaires. Comme le montrent les
calculs, le rayon des germes et le degré de surchauffe à l’instant de l’éclatement sont relativement
peu dépendants de la taille initiale de la goutte. Ceci est lié à la surface d’échange développée
par les germes qui contrôlent le refroidissement de façon prépondérante par rapport aux termes
d’échange de surface. En conséquence, la relation (17) prédit une taille de gouttes secondaires à
peu près identique pour toutes les gouttes primaires, ce qui conduit à une population de gouttes
secondaires pratiquement monodispersée. Si on veut obtenir une distribution des fragments qui
dépende du rayon de la goutte initiale, il faut prendre en compte l’inertie de la goutte. En effet,
il paraît logique de trouver de plus gros fragments secondaires présents dans la distribution
pour une plus grosse goutte primaire.



90 Fragmentation thermique

3.5.5 Prise en compte de la distribution en taille des fragments

En réalité, il n’y a pas une taille de fragments mais une distribution en taille, du fait
que tous les fragments ne sont pas produits avec la même vitesse initiale. Dans la littérature
concernant les micro-explosions, on trouve essentiellement des descriptions qualitatives. Une
description mécaniste de la micro-explosion sort du cadre et des objectifs de cette étude.

Une approche simple est de considérer une loi quadratique pour la vitesse vf = Ar2, de sorte
que la vitesse soit pratiquement nulle au centre (les plus gros fragments). Les fragments qui
sont produits en périphérie ont la plus grande vitesse, et sont donc les plus petits. On trouve
dans la littérature (Zel’dovich, Sédov), une variation linéaire de la vitesse (vf = Ar) pour un
fluide en explosion sphérique. Cependant, il faut souligner que cette loi n’est pas obtenue pour
le type de situation qui nous concerne.

Le bilan d’énergie (12) devient :

1

2
ρl

∫ R0

0

1

2
4πr2v2fdr =

1

2
ρl

∫ R0

0

1

2
4πr2(Ar2)2dr = Ng∆Wg (21)

Le coefficient 1
2

devant l’intégrale vient du fait que l’on suppose que la rupture se produit pour
un taux de vide égal à 50%. Dans ce cas, 1

2
4π
3
R3

0 = NgVg, nous avons donc :

A2 3

7
R4

0 =
2∆Wg

ρlVg
soit A2R4

0 =
14

3

∆Wg

ρlVg
(22)

Si la rupture n’a pas lieu pour un taux de vide juste égal à 50%, on aura :

A2R4
0 =

ǫcrit
1− ǫcrit

14

3

∆Wg

ρlVg
(23)

Pour ne pas confondre rayon des fragments et position dans la goutte à laquelle ils sont produits,
nous désignons celle-ci par t (pris comme un paramètre). Nous avons, pour un fragment produit
à la position t :

v2f (t) =
ǫcrit

1− ǫcrit

14

3

∆Wg

ρlVg

t4

R4
0

(24)

Rf (t) =
1− ǫcrit
ǫcrit

3Wecrit

28

ρl
ρg∞

γVg
∆Wg

R4
0

t4
(25)

Pour une rupture à 50%, on aura :

Rf(t) =
3Wecrit

28

ρl
ρg∞

γVg
∆Wg

R4
0

t4
(26)

Dans la suite, nous nous limiterons à cette hypothèse qui, comme nous l’avons montré, semble
très raisonnable. On tombe alors sur une autre limitation liée à l’application d’un critère en
termes de nombre de Weber : pour des vitesses très faibles, la taille des fragments est indéter-
minée car la stricte application du critère donnerait des fragments de taille supérieure à celle
de la goutte initiale. On introduit donc une limitation à la taille des plus gros fragments. On



3.5 - Critères de rupture 91

considère que l’on produit au centre un gros fragment de rayon Rfmax et des fragments de plus
en plus petits quand t augmente, suivant la loi (26). La taille des plus petits fragments est
obtenue pour t = R0 dans (26) soit :

Rfmin =
3Wecrit

28

ρl
ρg∞

γVg
∆Wg

(27)

En comparant à la formulation (16), on voit que le rayon des plus petits fragments est du même
ordre de grandeur que celui obtenu dans le cas monodispersé.

Pour obtenir la taille des plus gros fragments, on écrit d’une part la conservation de la masse
de liquide, d’autre part la condition de continuité de la taille des fragments en fonction du
paramètre t (qui indique la position dans la goutte lors de la création). On fait l’hypothèse que
l’on a un gros fragment au centre, à vitesse nulle dans le centre de masse. On recherche, autour
de ce fragment central, une distribution entre tmin, une valeur à préciser et R0 ce qui conduit
à (pour un critère de rupture à 50%) :

4π

3
R3

fmax +
1

2

∫ R0

tmin

4πt2dt =
1

2

4π

3
R3

0 (28)

Le premier terme est le volume du gros fragment au centre.

Ce qui donne : R3
fmax = 1

2
t3min donc tmin = 2

1
3Rfmax

Par continuité, Rfmax = Rf (tmin) = Rfmin
R4

0

2
4
3 R4

fmax

Nous avons donc la condition :

Rfmax =
R

1
5
fminR

4
5
0

2
4
15

(29)

Rfmax =
1

2
4
15

(
3Wecrit

28

ρl
ρg∞

γVg
rg∆Wg

) 1
5

R
4
5
0 (30)

Sous forme adimensionnée :

Rfmax

rg
=

1

2
4
15

(
3Wecrit

28

ρl
ρg∞

γVg
rg∆Wg

) 1
5
(
R0

rg

) 4
5

(31)

Si on ne tient compte que de l’énergie inter faciale, on obtient :

Rfmax

rg
=

1

2
4
15

(
Wecrit
28

ρl
ρg∞

) 1
5
(
R0

rg

) 4
5

(32)

Rfmin

rg
=
Wecrit
28

ρl
ρg∞

(33)

De ce qui précède, l’expression complète, prenant en compte un taux de vide critique éventuel-
lement différent de 50% et une évaluation plus physique de l’énergie disponible est :
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Rfmax

rg
=

1

2
4
15

(

Wecrit
28

ρl
ρg∞

1− ǫcrit
ǫcrit

1

1− 1
3

rgρgLv∆T

γTl

) 1
5 (

R0

rg

) 4
5

(34)

Rfmin

rg
=
Wecrit
28

ρl
ρg∞

1− ǫcrit
ǫcrit

1

1− 1
3
rgρgLv∆T

γTl

(35)

On constate que, si la taille des plus petits fragments ne dépend pas directement du rayon de la
goutte, celle des plus gros fragments en dépend, ce qui donne une distribution finale qui n’est
plus mono dispersée. D’autre part, à Rfmin fixé, on constate que la taille des plus gros fragments
est peu dépendante du taux de vide à l’instant de la rupture (variation en (1 − ǫcrit)

1
5 ). Nous

avons donc une distribution en taille des gouttes secondaires, de rayon compris entre Rfmin et
Rfmax, pour une goutte de rayon R0 à l’instant de l’éclatement.

3.5.6 Prise en compte de la distribution en taille des fragments : un autre profil
de vitesse

Si on fait l’hypothèse (Sédov) que le champ de vitesse dans la goutte à l’instant de
l’éclatement suit une loi en vf = At, un raisonnement identique à ce qui précède conduit
aux valeurs des rayons extrêmes de la distribution :

Rfmin

rg
=
Wecrit
20

ρl
ρg∞

1− ǫcrit
ǫcrit

1

1− 1
3
rgρgLv∆T

γTl

(36)

Rfmax =
(Rfmin)

1
3R

2
3
0

(2)
2
9

(37)

Et la distribution :

Rf (t) = Rfmin

R2
0

t2
(38)

3.5.7 Caractérisation des gouttes secondaires

On a obtenu que, lors de l’éclatement d’une goutte de rayon avant éclatement R0 donné,
on produit une distribution continue de gouttes secondaires en fonction du paramètre t, entre
deux rayons extrêmes. Dans la gestion des calculs, on décrit la distribution des gouttes par un
nombre de classes de taille fixe, initialement entre 20 et 50. Chaque classe de taille est identifiée
dans les calculs à une goutte représentative, mais en réalité contient un très grand nombre de
gouttes identiques. Elle porte une masse liquide égale à δmliq(i), i étant le numéro de la classe.
Si, au cours du calcul, on connait toutes les valeurs des δmliq(i), on peut alors construire la
courbe de masse cumulée des fragments liquides. La courbe de masse cumulée est définie comme
suit : Si ri est le plus grand rayon de la classe i,

Mc(ri) =

∑

j<i δmliq(j)
∑
δmliq(j)

(39)
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C’est le rapport à la masse totale transportée de la masse transportée par les gouttes de rayon
inférieur ou égal à ri. Les résultats expérimentaux, en ce qui concerne la granulométrie, sont
pratiquement toujours présentés sous forme de masse cumulée, qui est en général présentée en
%.

De façon à rendre compte au mieux de la distribution (26), pour une goutte de la classe i avant
éclatement, tout en conservant un nombre raisonnable de classes de taille, on procède de la
façon suivante :

On cherche le rayon médian en masse (R50) de la distribution (26). On définit deux classes
de tailles bornées respectivement par [Rfmin, R50] et [R50, Rfmax]. Les rayons représentatifs de
chacune de ces deux classes sont choisis comme étant leurs rayons médians en masse R1 et R2.
Elles portent chacune la masse δmliq(i)

2
. On peut ensuite découper en quatre parties [Rfmin, R1],

[R1, R50], [R50, R2] et [R2, Rfmax] portant chacune la masse δmliq(i)

4
.

Pour chaque éclatement dans une classe de taille, celle-ci est remplacée par 2, 4, 8, 16 nouvelles
classes. On obtient ainsi une construction de plus en plus lissée de la courbe de masse cumulée
tout en conservant un nombre de classes de taille raisonnable. Pour chaque nouvelle classe,
on poursuit le calcul de l’évaporation et du refroidissement jusqu’à la mise à l’équilibre avec
l’environnement du secondaire.

⇒ Calcul pratique du rayon médian en masse

Pour établir la fonction de distribution, on écrit que le nombre de fragments produits
dans la zone t et t + dt est proportionnel à 4πt2dt. Cette hypothèse n’est pas justifiée pour les
plus gros fragments au centre. Cependant, comme il ne s’agit que de définir une répartition à
peu près représentative, et que les petits fragments portent une fraction importante de la masse
totale, on peut s’en contenter. En utilisant la loi (26), on trouve la loi de distribution :

dnf = C
dRf

(Rf)
7
4

(40)

Donc, en appliquant la définition :

∫ R50

Rfmin

R3
fdnf =

1

2

∫ Rfmax

Rfmin

R3
fdnf (41)

On obtient :

R50 =

(

R
9
4
fmin +R

9
4
fmax

2

) 4
9

(42)

On aura ensuite :

R1 =

(

R
9
4
fmin +R

9
4
50

2

) 4
9

et R2 =

(

R
9
4
50 +R

9
4
fmax

2

) 4
9

(43)
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R
′

1 =

(

R
9
4
fmin +R

9
4
1

2

) 4
9

et ainsi de suite ... (44)

Les calculs sont répétitifs et très rapides. Pour le cas du profil de vitesse linéaire, en utilisant la
loi (38), on trouve, avec la même hypothèse que précédemment, une distribution de la forme :

dnf = C
dRf

(Rf)
5
2

(45)

Ce qui donne :

R50 =




R

3
2
fmin +R

3
2
fmax

2





2
3

(46)

⇒ Cas particuliers : rayon de fragments unique

Dans certaines applications, le rayon des germes au moment de l’éclatement est relative-
ment élevé. Dans ces conditions, on obtient un résultat en désacord avec le traitement précédent,
qui suppose que le rayon des plus petits fragments est très inférieur au rayon des plus gros frag-
ments. En fait, cette situation correspond à des conditions de très faibles surchauffes en fin de
détente adiabatique. Dans ces conditions, on devrait, à la limite ne pas avoir de germes, donc
pas d’éclatement de goutte. On trouve une continuté satisfaisante avec l’approche proposée pré-
cédemment en écrivant que la taille des fragments produits correspond à la limite Rfmin =Rfmax.
Avec ce critère, on trouve une taille de fragments unique qui est,

Pour le profil de vitesse quadratique :

Rf =
R0

2
4
3

(47)

Pour le profil de vitesse linéaire :

Rf =
R0

2
2
3

(48)

On obtient ainsi un très bon raccordement avec les situations de surchauffe très faibles ou nulles
car même si on a éclatement, on produit de gros fragments. En pratique, pour des raisons de
traitement numérique, on introduit une petite dispersion arbitraire autour de ces valeurs. De ce
qui précéde, on voit que le critère de passage à une taille de fragment unique est respectivement :

rg
R0

≥ 1

2
1
3
Wecrit

28
ρl

ρg∞

(49)

est typiquement ∼ 1
16

pour le profil quadratique et pour le profil linéaire :

rg
R0

≥ 1

2
1
3
Wecrit

20
ρl

ρg∞

∼ 1

22
(50)
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3.6 Résumé des équations et principales hypothèses

Fragmentation mécanique

(Pour toutes les classes de tailles)

Détente adiabatique
(sans nucléation)

Degré de surchauffe (∆T ∗

l )

Refroidissement de la goutte

Flashing pur
Transfert en phase

gaz

Evaporation Evaporation
Convection-Diffusion

Détente adiabatique
(avec nucléation)

Degré de surchauffe (∆Tl)
(donc taille des germes)
Taux de vide initial (ǫ0)
Nombre de germes (Ng)

Refroidissement de la goutte
+ croissance des germes

Flashing pur
Transfert en phase

gaz

Evaporation
Croissance des germes

Evaporation
Convection-Diffusion
Croissance des germes

Eclatement de la goutte ?

Refroidissement des
fragments

(gouttes secondaires)

- Flashing pur
- Transfert en phase gaz
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Principales hypothèses du modèle :

• On passe à la pression ambiante par une détente adiabatique (détermination du degré de
surchauffe ∆T ∗

l (sans germes) ou ∆Tl (avec germes)),

• Les germes sont créés à l’équilibre hydrostatique (r∗ = f(∆T )) à la température du liquide
et à la pression de saturation correspondante (Tg ≈ Tl et Pg = Psat(Tl)),

• Un taux de vide initial est fixé (paramètre). Le nombre de germes découle de cette valeur
et de l’équation de bilan d’énergie,

• Pendant la phase d’évaporation et de croissance des germes, la température et la pression
des germes sont respectivement Tsat(Pl) et Pl. Ceci permet de ne pas avoir à introduire
une quatrième équation,

• La vitesse de croissance des germes est donnée par une relation qui prend en compte à la
fois le régime diffusif et l’aspect inertiel,

• Le coefficient de transfert goutte-atmosphère est déduit par une moyenne sur le temps de
transit des gouttes dans le jet,

• Le critère de rupture est basé sur le taux de vide dans la goutte (ǫ > ǫcrit),

• La distribution des fragments produits par l’éclatement d’une goutte est donnée par un
modèle théorique qui repose sur un nombre de Weber critique et une hypothèse sur le
profil de vitesse dans la phase liquide au moment de l’éclatement.
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4 Caractérisation du modèle : exemples de calculs

L’objectif de ce chapitre est de passer en revue la phénoménologie pour les différentes si-
tuations que l’on est susceptible de rencontrer soit dans le calcul de séquences, soit dans les tests
de validation, en relation avec la description du modèle qui a été présentée dans les chapitres
précédents. Comme mentionné plus haut, la première étape du calcul consiste à déterminer
une distribution initiale de gouttes due à la fragmentation mécanique, cette distribution étant
donnée par une corrélation empirique. En pratique, on décrit cette distribution par un nombre
de classes de taille fixe (Nc = 50) distribuées entre un rayon minimum et un rayon maximum
(10−8 → 10−3 m). Dans ce qui suit, on s’intéresse à la phénoménologie de la fragmentation ther-
mique (dépressurisation des gouttes et production de germes, échanges de chaleur et de masse
goutte-atmosphère, éclatement et production de fragments). Avant d’étudier le comportement
global de la distribution, on suit l’évolution d’une goutte isolée de taille initiale fixée.

Dans un premier temps, une goutte est amenée à la pression du circuit secondaire par une
détente adiabatique éventuellement accompagnée de la production de germes de vapeur (section
3.2, détente adiabatique et nucléation). Le résultat est un état caractérisé par un degré de
surchauffe et une population de germes.

Lorsque les gouttes sont à pression du secondaire, les échanges thermiques avec l’extérieur (sec-
tion 2.1, évaporation de surface, convection) et la croissance des germes (section 2.3, régime
diffusif) contrôlent l’évolution des gouttes vers l’équilibre thermodynamique du circuit secon-
daire (section 3.4 modèle d’évaporation avec croissance des bulles). Au cours de cette évolution,
l’état de la goutte peut conduire à un éclatement (section 3.5, critère de rupture).

Nous proposons dans ce chapitre de suivre, pour des cas représentatifs des différentes expériences
présentées dans le chapitre suivant (chapitre 5 : Validation : comparaisons modèle/mesures),
l’évolution au cours du temps du rayon et de la température d’une goutte ainsi que le taux de
croissance d’un germe. Nous pouvons également étudier l’impact de la croissance des germes
sur la cinétique de mise à l’équilibre d’une goutte et sur la taille des fragments produits lors de
la rupture.

4.1 Détente adiabatique d’une goutte liquide

La détermination de la température de surchauffe de la goutte (Tl) en fin de détente se
décompose en plusieurs étapes qui sont illustrées dans les tableaux suivants.

Dans le cas où le fluide est initialement sous-refroidi (essais INERIS [?]), un premier bilan
thermodynamique permet de déterminer un état de référence sur la courbe de saturation côté
liquide (Tref et Pref). Un second bilan nous permet ensuite de calculer la température de la goutte
dans un état métastable sans germes (T ∗

l ) (section 3.2.5 principe du calcul). Une tranformation
à pression constante accompagnée de la production de germes conduit à l’état métastable en
fin de détente (Tl). Dans le cas où le fluide est directement à la saturation (essais NRC [?]), la
première étape (recherche de l’état de référence) n’a pas lieu d’être, et le calcul de la température
de surchauffe sans germe s’effectue directement à partir de la courbe de saturation.

Les tableaux suivants regroupent les résultats obtenus pour le calcul des températures de sur-
chauffe sans germes (T∗

l ) et en présence de germes (Tl) pour différentes conditions thermodyna-
miques représentatives de certains essais INERIS [?] et NRC [?]. Les essais INERIS concernent
le développement d’un jet diphasique à pression atmosphérique. En ce qui concerne les essais
NRC, ils sont représentatifs d’un accident type RTGV. On a sélectionné parmi tous les essais
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ceux qui englobent la plus large gamme de situations. Figurent également dans ces tableaux
le degré de surchauffe obtenu sans germes (∆T ∗

l ) et avec germes (∆Tl). Pour la gamme de
tailles de gouttes rencontrées ( entre 1 µm et 500 µm), ces résultats sont indépendants de la
taille intitiale de la goutte. Ceci est dû au fait que, d’une part l’effet de courbure de la goutte
est négligeable pour cette gamme de taille et d’autre part, de par la modélisation choisie, on
considère une taille unique de germes avec une répartition homogène des germes.

Pl0 (bar) Tl0(°C) P2 (bar) Tref(°C) T ∗
l (°C) ∆T ∗

l (°C) Tl (°C) ∆Tl(°C)

IN
E

R
IS 1 10.3 80 1.01 80 80 0 < 80 0 <

2 10.4 104 1.01 103.85 103.85 3.85 103.80 3.80
3 8.2 163.4 1.01 162.76 162 62.76 161.5 61.5

Table 2 – Synthèse des résultats du calcul du degré de surchauffe en fin de détente
adiabatique pour trois cas INERIS [?]

Pl0 (bar) Tl0 (°C) P2 (bar) Tref(°C) T ∗
l (°C) ∆T ∗

l (°C) Tl (°C) ∆Tl(°C)

N
R

C

1 82.7 296.7 62.1 295.2 17.35 292.7 14.85
2 96.6 308 62.1 305.3 27.45 303 25.15
3 82.7 296.7 1.01 285.6 185.6 283.8 183.8

Table 3 – Synthèse des résultats du calcul du degré de surchauffe en fin de détente
adiabatique pour trois cas NRC [?]

Le premier cas INERIS est un cas particulier pour lequel le liquide primaire est à une tempéra-
ture inférieure à Tsat(P∞). Dans les cas NRC, on ne tient pas compte du sous-refroidissement
initial car cette donnée n’est pas fournie dans le rapport expérimental [?].

Une fois la température de surchauffe connue, il est possible de calculer le rayon des germes
(section 3.2.1). Le nombre de germes présent dans une goutte de rayon initial rG0 est obtenu
en fixant un taux de vide initial (ǫ0 = 10% par exemple). Le tableau suivant donne, pour des
essais représentatifs de cas extrêmes de surchauffe, le degré de surchauffe, la taille ainsi que le
nombre de germes présents dans deux gouttes de rayons initiaux différents :

Ngermes

∆Tl (°C) rgerme (m) rG0 = 10 (µm) rG0 = 500 (µm)

INERIS
2 3.8 7.8.10−6 0 2.6.104

3 61.5 9.4.10−8 1.2.105 1.5.1010

NRC
1 15 2.0.10−8 1.2.107 1.5.1012

3 184 2.0.10−9 1.2.1010 1.45.1015

Table 4 – Synthèse des résultats de calculs du rayon et du nombre de germes pour
deux tailles de gouttes (deux cas INERIS et deux cas NRC)

En général, on observe une très grande densité de germes. Le deuxième cas INERIS est un
cas particulier car la surchauffe obtenue est très faible et donc, le nombre de germes par unité
de volume étant très petit, il n’y a pas de germes en dessous d’une certaine taille initiale de
gouttes.

De manière générale, nous observons que la diminution de la température suite à la détente en
phase liquide (calcul de T ∗

l ) est toujours très faible. Nous remarquons également que le fait de
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créer des germes de vapeur ne modifie que très légèrement la température de la goutte. En effet,
l’enthalpie mise en jeu pour former les germes à un taux de vide de 10% est très faible devant
l’enthalpie liquide de la goutte, et l’énergie de surface des germes est pour ce cas relativement
négligeable.

Dans le premier cas de l’INERIS, l’eau liquide s’échappant par la brèche ne se trouve pas dans
un état de surchauffe. Nous n’avons donc pas de formation de germes de vapeur. Ce cas est
cependant très important car il nous permettra de valider la corrélation utilisée pour caractériser
la fragmentation mécanique.

Le cas numéro trois de la NRC est également un cas très particulier. En effet, la différence de
pression primaire-secondaire très élevée conduit à un degré de surchauffe très important (pour
les raisons expliquées précédemment) et donc à une production de germes très petits avec une
densité numérique très élevée.

Pour les cas typiques des conditions représentatives d’une séquence RTGV (essais NRC 1 et
2), degré de surchauffe compris entre 15 et 40 °C, le calcul conduit à des des germes initiaux
d’environ 20 nanomètres.

La détente d’une goutte liquide, même pour de très fortes variations de pression, peut être
assimilée à une détente isotherme (Tl ≈ Tl0). Un degré de surchauffe élevé conduit à la formation
d’un très grand nombre de petits germes.

4.2 Evaporation d’une goutte sans germe

Cette section a pour objectif d’étudier l’évaporation de surface et le refroidissement d’une
goutte surchauffée (taux de flashing et cinétique de mise à l’équilibre) sans germe. Cette situa-
tion se produit pour des gouttes qui ne contiennent pas de germe à la fin de la détente, et pour
les fragments, issus de l’éclatement de la goutte, pour lesquels on considère qu’il n’y a plus de
germe. C’est une des hypothèses du modèle. Certains auteurs comme Razzaghi [?], considèrent
la présence de germes après éclatement, ce qui conduit à de nouvelles fragmentations. On consi-
dèrera deux types de conditions aux limites : le cas particulier du flashing pur (xv∞ = 1) et le
cas général de transfert en phase gaz (xv∞ < 1).

⇒ Cas particulier du flashing pur (xv∞ = 1)

Le premier test consiste à vérifier que dans le cas du flashing pur, le taux de flashing
massique calculé par le système d’équations couplées présenté dans la section 3.4 est bien
conforme au taux de flashing massique (taux de flashing isenthalpique) qui est l’hypothèse
de base du code de thermohydraulique CESAR. Ce taux de flashing est obtenu par un bilan
enthalpique entre l’état initial (Tl0 et Psat(Tl0)) et l’état final qui correspond à l’état d’équilibre
thermodynamique du circuit secondaire (P2 et Tsat(P2)) (formule (9) de la section 3.3.1). En
effet, nous avons montré dans cette section que, avec les hypothèses du flashing pur, on retrouve
bien en théorie le taux de flashing isenthalpique à condition de considérer l’enthalpie à l’équilibre
hl(Tl, Psat(Tl)) pour un liquide dans un état thermodynamique stable. Prenons comme exemple
un cas représentatif des conditions thermodynamiques d’un accident de RTGV, c’est-à-dire un
essai de la NRC (essai n°2). Le tableau 5 regroupe les résultats obtenus :
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Conditions thermodynamiques τflashing (CESAR)
τflashing (calculé)

rG0 = 1.10−8 rG0 = 1.10−3

Tliq = 310 °C / Psat(Tliq) = 96 bar
P2 = 62.1 bar / Tsat(P2) = 278 °C 10.6 % 10.6 % 10.6 %

Table 5 – Comparaison entre le taux de flashing de CESAR et le taux de flashing
calculé sans germe

Ces résultats indiquent que les équations développées dans le cadre de l’évaporation d’une goutte
en condition de flashing pur sans germe conduisent bien au taux de flashing isenthalpique obtenu
par CESAR. Nous observons également que la taille de la goutte initiale n’intervient pas dans
la fraction de liquide vaporisée.

Regardons à présent l’influence du coefficient de transfert en phase liquide, Nuliq. Les graphiques
suivants (figure 36) font apparaître l’évolution du rayon et de la température d’une goutte à
Tliq = 296 °C avec un rayon initial rG0 = 100 µm pour les deux valeurs extrêmes du nombre de
Nusselt liquide (Numin

liq = 6.58 et Numax
liq = 17.9) :
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Figure 36 – Evolution du rayon et de la température d’une goutte en évaporation
au cours du temps pour deux nombres de Nusselt (Nuliq = 6.58 et Nuliq = 17.9)

Nous remarquons que le rayon d’équilibre noté rsat(P2) sur le premier graphique, rayon de la
goutte quand elle a atteint l’équilibre thermodynamique, est indépendant du nombre de Nusselt
liquide. Ce paramètre ne modifie donc pas le taux de flashing. En revanche, ces graphiques nous
indiquent que ce paramètre joue un rôle sur la cinétique de mise à l’équilibre de la goutte. En
effet, une goutte en mouvement (Nuliq > 6.58) atteint plus vite la température d’équilibre du
circuit secondaire. Ceci confirme ce qui est mentionné dans la section 3.1.1, à savoir que, en
conditions de flashing pur, le coefficient de transfert influence la cinétique de refroidissement
mais ne joue aucun rôle sur l’état final de la goutte.

Dans le cas où nous prenons en compte la détente adiabatique initiale, la température de
surchauffe de la goutte en fin de détente T ∗

l est légèrment plus faible que la température initiale
de la goutte Tl0. Par conséquent, on trouve un taux de flashing un peu plus faible.

⇒ Cas du transfert en phase gaz (xv∞ < 1) et continuité du modèle
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Conditions thermodynamiques Taux de flashing
Flashing isenthalpique

Tgoutte = Tliq0 = 310 °C 10.6 %
(uniquement)
Détente adiabatique initiale

Tgoutte = T ∗
l = 303 °C 8.7 %

et flashing isenthalpique

Table 6 – Comparaison entre le taux de flashing calculé à Tliq0 et à Tl en fin de
détente adiabatique

Dans tous les cas, en pratique, la fraction molaire de vapeur du milieu ambiant est infé-
rieure à 1. Par conséquent, les équations du transfert de chaleur et de masse sont différentes de
celles du cas particulier du flashing pur. On se trouve alors dans le cas où il faut prendre en
compte les transferts de chaleur et de masse en phase gaz. La figure 37 présente l’évolution du
taux de flashing calculé pour des condtions aux limites fixées, sauf en ce qui concerne la fraction
molaire de vapeur dans le secondaire (paramètre). On constate que dans l’approximation du
flashing pur, le taux de flashing est évidemment indépendant de la fraction molaire de vapeur.

La courbe noire correspond au modèle complet de transfert en phase gaz développé dans la
section 3.1.4, avec la procédure de basculement en flashing pur pour xv∞ > 0.95. La courbe
en rouge est une extension du même calcul quand le critère de basculement est poussé à 0.99.
On a choisi avec prudence un critère de basculement à 0.95. Cependant, on observe que le
modèle permet de s’approcher d’une fraction molaire de vapeur très proche de 1 sans entraîner
de divergence.
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Figure 37 – Evolution du taux de flashing obtenu avec le modèle de transfert en
phase gaz pour différentes fractions molaires

Ce graphique montre que plus la fraction molaire de vapeur dans le volume aval est faible, et
plus le taux de flashing massique calculé est grand. Dans le cas du transfert en phase gaz, la
valeur des coefficients d’échange modifie légèrement la masse vaporisée, de même que la taille
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initiale de la goutte. Ceci justifie l’étude approfondie des coefficients de transfert présentée dans
la section 3.1.

Dans les conditions de flashing pur, le taux de flashing calculé est identique au taux de flashing
de CESAR (flashing isenthalpique). De plus, les coefficients de transfert ne modifient pas la
fraction vaporisée. Ils modifient la cinétique de mise à l’équilibre des gouttes. La température en
fin de détente adiabatique est légèrment plus faible que la température intitiale ce qui conduit
à un taux de flashing légèrment plus faible que le taux de flashing isenthalpique. Les masses
vaporisées dans le cas du tranfert en phase gaz sont plus importantes et la taille de la goutte
ainsi que les coefficients d’échange modifient faiblement la masse vaporisée.

4.3 Evaporation et fragmentation d’une goutte en présence de

germes

On considère à présent le cas où la chute brutale de pression conduit à la formation de
germes de vapeur dans la goutte. C’est ce qui se produit, d’après le modèle, pour la majorité
des configurations expérimentales étudiées. Nous montrerons que la grande densité de germes
produits fait que l’évolution de la température de la goutte est contrôlée principalement par
la présence de ces germes (section 3.3.4). Afin d’étudier séparément la croissance des germes
prédite par l’équation différentielle développée dans la section 3.3.4, qui associe la vitesse de
croissance au degré de surchauffe du liquide, on étudie dans un premier temps la croissance
d’un germe dans un bain liquide surchauffé. Ainsi, on fixe la température du bain liquide.

⇒ Croissance d’un germe dans un bain liquide surchauffé

Le figure 38 présente l’évolution du rayon de différents germes de vapeur pour différents degrés
de surchauffe.
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On part de rayons de germes initiaux en adéquation avec les valeurs présentées dans la section
4.1 de ce chapitre. Le cas ∆T = 1 K (courbe noire) montre qu’il existe un seuil de surchauffe
en-dessous duquel le mécanisme de croissance des germes est quasi inexistant. Pour des degrés
de surchauffe élevés, on part de rayons de germes initiaux très faibles, mais leur croissance est
beaucoup plus rapide. En réalité, la température du liquide décroît rapidement en même temps
que les germes croissent. C’est la combinaison de ces deux mécanismes qui pilote l’évolution du
taux de vide et par conséquent la rupture éventuelle de la goutte.

⇒ Evaporation, croissance des germes et rupture d’une goutte dans un cas repré-
sentatif des essais NRC

Dans ce cas, le refroidissement de la goutte est piloté à la fois par l’évaporation de surface
et par la croissance des germes. Le premier cas étudié est représentatif des conditions ther-
modynamiques d’une séquence accidentelle type RTGV. Pour ce calcul, nous avons pris une
fraction molaire de vapeur égale à 1 (conditions de flashing pur). La température de la goutte
est Tliq = Tl = 566 K, la pression dans le secondaire est P2 = 62 bar et le rayon initial de la
goutte est rG0 = 10−3 m. La température d’équilibre du circuit secondaire est Tsat(P2) = 551
K (vapeur pure). Les graphiques suivants (figure 39) donnent l’évolution du rayon d’un germe,
du taux de vide et de la température du liquide jusqu’à la rupture de la goutte et, à titre de
comparaison, l’évolution de la température de la phase liquide de cette même goutte si l’on ne
prend pas en compte les germes.
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Figure 39 – Evolution du rayon d’un germe, du taux de vide dans la goutte et de
la température de la phase liquide

Le temps caractéristique de mise à l’équilibre de la goutte sans germe est très grand devant le
temps caractéristique de croissance des germes de vapeur. Dans ces conditions, le nombre de
germes (Ng ≈ 1013) et la surface d’échange développée sont très grands.

En fait, l’explosion de la goutte est quasi immédiate. De plus, nous remarquons que le degré
de surchauffe au moment de la rupture de la goutte, c’est-à-dire lorsque le taux de vide dans
la goutte dépasse le taux de vide critique, εcrit = 0.5, est relativement faible ∆T ≈ 4 K.
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Le calcul de la taille des fragments produits lors de la rupture de la goutte fait intervenir deux
paramètres clés : le degré de surchauffe et la taille de la goutte au moment de la rupture. Le
rayon inférieur Rfmin et supérieur Rfmax de la distribution des fragments (section 3.5) et la
forme de cette distribution prédite par les deux profils de vitesse proposés sont regroupés dans
le tableau 7, ainsi que d’autres rayons caractéristiques.

∆Trup = 4 K Rfmin R
′

1 R
′

2 R50 R
′

3 R
′

4 Rfmax

vliq = At2 0.70 µm 1.0 µm 4.0 µm 163.0 µm 175.0 µm 204.0 µm 222.0 µm
vliq = At 0.95 µm 1.4 µm 5.1 µm 59.7 µm 66.1 µm 83.2 µm 95.0 µm

Table 7 – Taille des fragments produits pour un degré de surchauffe ∆T = 4 K
pour les deux profils de vitesse

En général, le second profil de vitesse conduit à un rayon médian en masse plus petit.

⇒ Influence de la fraction molaire de vapeur à l’infini

Dans certaines conditions, l’équilibre de la goutte avec son environnement est atteint
avant que le taux de vide dans la goutte ne dépasse le taux de vide critique. Reprenons le cas
décrit précédemment, en supposant une température en fin de détente plus faible, Tliq = 561
K ce qui nous conduit à un degré de surchauffe ∆Tl = 10 K. (cas précédent ∆Tl = 15 K). Les
conditions thermodynamiques du circuit secondaire sont identiques (xv∞ = 1). Le graphique
suivant donne l’évolution du rayon d’un germe et du rayon de la goutte en fonction du temps :
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Figure 40 – Evolution du rayon d’un germe de vapeur et de la goutte au cours du
temps

Nous observons une augmentation significative du rayon de la goutte au cours du temps, ce
qui est dû au gonflement. On voit clairement que c’est la croissance des germes qui pilote ce
phénomène. On a donc au final une augmentation de la taille de la goutte sans rupture. Le
taux de vide atteint est de 48%. Ceci montre clairement l’insuffisance actuelle de ce type de
critère de rupture basé sur le taux de vide. Il suffirait en effet d’un faible changement dans les
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conditions aux limites pour franchir le seuil de rupture, auquel cas, au lieu d’un gonflement, on
aurait un éclatement de la goutte.

Regardons à présent l’influence de la fraction molaire de vapeur dans le secondaire. Nous prenons
comme fraction molaire xv∞ = 0.8 (figure 41).
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Figure 41 – Evolution du taux de vide et de la température de la phase liquide en
fonction du temps pour deux fractions molaires

Nous remarquons que dans ces conditions, c’est l’évaporation de surface qui permet de franchir
le seuil de rupture. Le changement dans la cinétique de refroidissement est clairement lié à
l’arrêt de la croissance des germes (surchauffe nulle). Le degré de surchauffe de la goutte au
moment de la rupture est légèrement plus faible ∆Trupture ≈ 3 K.

⇒ Cas où le degré de surchauffe initial est faible : cas particulier n°2 de l’INERIS

Prenons à présent le cas où nous avons un degré de surchauffe initial très faible. Dans ces
conditions, le rayon des germes présents dans la goutte est élevé. Typiquement, nous avons vu
dans la première section de ce chapitre que pour le cas n °2 de l’INERIS, le degré de surchauffe
en fin de détente est ∆Tl = 3, 8 °C, ce qui conduit à des germes de rayon initial rgerme = 7, 0 10−6.
La fraction molaire de vapeur dans le secondaire est xv∞ ≈ 10−2. Le degré de surchauffe au
moment de la rupture est très proche du degré de surchauffe initial ∆Trupture = 3.4 K. Dans ces
conditons, nous obtenons donc une population monodispersée de gros fragments. Les résultats
obtenus pour ce cas sont donnés dans le tableau suivant :

R50 Nombre de fragments
vliq = At2 496 µm 16
vliq = At 788 µm 4
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⇒ Taux de flashing lié à la rupture

Le débit volumique pour une classe de taille donnée est :

V̇goutte =
ṁliq

ρliq

+
ṁgaz

ρgaz

(1)

où ṁliq et ṁgaz sont respectivement le débit massique de liquide et de gaz. Nous pouvons à
l’aide du taux de vide dans la goutte relier ces deux débits par la relation :

ṁgaz

ρgaz

=
ǫ

1− ǫ

ṁliq

ρliq

(2)

Au moment de la rupture, ǫgoutte = ǫcrit = 0.5. Nous arrivons donc à l’expression :

ṁgaz =
ρgaz

ρliq

ṁliq (3)

En repartant de la définition du taux de flashing massique, nous pouvons écrire le taux de
flashing lié à la rupture sous la forme :

τrupture =
ṁgaz

ṁliq0
=
ρgaz

ρliq

ṁliq

ṁliq0
(4)

où ṁliq0 est le débit liquide massique initial pour une classe de taille donnée. Dans tous les cas,
le débit de liquide courant est toujours plus faible que le débit liquide initial (évaporation et
croissance des germes). Par conséquent, la limite haute du taux de flashing lié à la rupture de
la goutte est donnée par le rapport entre la masse volumique du liquide et la masse volumique
de la vapeur, ce qui est typiquement 7 % dans les conditions type NRC.

Dans la plupart des cas, c’est la croissance des germes qui pilote l’abaissement de la température
de la goutte et conduit à l’éclatement avec un degré de surchauffe relativement faible. Ceci
montre qu’il est indispensable de ne pas dissocier le calcul de la croissance des germes de celui
de la température de la goutte (équations couplées). Dans certains cas particuliers, un degré de
surchauffe trop faible peut conduire à un gonflement de la goutte sans rupture, mais ce résultat
est très sensible aux conditions aux limites dans le secondaire et au choix du seuil de rupture.
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5 Validation : comparaisons modèle/mesures

Le manque de données expérimentales concernant les accidents de RTGV a conduit la
NRC (Nuclear Regulatory Commission), l’équivalent américain de l’IRSN, à mener des essais
sur la caractérisation granulométrique des gouttes ainsi que sur la fraction de vapeur générée
lors de la rupture d’un tube dans les conditions opératoires d’un tel accident. Il existe également
d’autre instituts de recherche comme l’INERIS, cité dans la section précédente, qui ont mené
des essais sur la formation de jets liquides en condition de flashing à pression atmosphérique.

Les résultats obtenus par le modèle physique décrit précédemment vont donc, dans un premier
temps, être confrontés aux résultats obtenus par la NRC [?] (granulométries et taux de flashing).
Ensuite, les tailles de gouttes obtenues dans des conditions thermodynamiques très différentes
seront confrontées aux résultats présentés par l’INERIS [?].

5.1 Les essais NRC

Afin d’étudier les rejets en iode lors d’un accident de RTGV, la NRC [?] a réalisé dans
les années 1980, une expérience visant à étudier la formation d’un jet liquide en conditions de
flashing. Cette expéricence a pour objectif de mesurer le spectre de gouttes générées à proximité
de la brèche et de déterminer la fraction de vapeur générée. Les conditions thermodynamiques
appliquées lors des différents essais sont représentatives des conditions rencontrées lors d’un
accident de RTGV.

⇒ Présentation du dispositif expérimental

Le dispositif expérimental utilisé est présenté sur la figure 42. Il peut se décrire schéma-
tiquement en trois zones bien distinctes.

Le circuit primaire est représenté par un réservoir de stockage de forme cylindrique avec
un volume interne d’environ 0, 11 m3. Il est complètement rempli d’eau liquide maintenue à
haute pression grâce à un pressuriseur (Pmax = 165 bar). Un système de résistances éléctriques,
situé en partie basse du réservoir, permet de chauffer le fluide(Tmax = 594 K). Le circuit
secondaire est également représenté par un réservoir de forme cylindrique avec un volume
d’environ 0, 48 m3. Il est composé d’une phase liquide en partie basse et, au-dessus, d’une
atmosphère gazeuse à saturation. La pression et la température sont maintenues constantes
(P2 = 62 bar et Tsat(P2) = 551 K) grâce un système de pressuriseur, une vanne de décharge
en partie haute et une résistance plongée dans la phase immergée. Le tube GV est représenté
par une conduite de 3 m de long et de diamètre interne d’environ 0, 57 cm reliant les deux
réservoirs. Un système de manchettes enroulé autour du tronçon se trouvant à l’extérieur des
deux réservoirs permet de minimiser les pertes thermiques.

Deux géométries de brèche sont testées dans le cadre de cette expérience. Une brèche simulant
une rupture guillotine (rupture doublement débattue) et une rupture type fente (figure 43).
Pour les deux types de brèches, la surface est identique et égale à 0, 39 cm2.

Une fenêtre de mesure se trouvant à environ 30 cm de la brèche permet de caractériser la taille
des gouttes générées. Une méthode optique ainsi qu’une méthode inertielle ont été testées. Les
méthodes optiques sont basées sur les lois de diffusion et d’absorption de la lumière par les
particules. Les gouttes générées à proximité de la brèche sont soumises à un rayonnement laser
focalisé. La lumière diffusée par chaque goutte sous un certain angle (ici 60 °) est mesurée par un
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Figure 42 – Disposifif expérimental de la NRC

Figure 43 – Schéma du dispositif expérimental pour le type de brèche fente

détecteur. Ainsi, il est possible de remonter à la taille des particules par un traitement mathéma-
tique du spectre de diffusion. Cependant, les tests de qualification effectués avec cette méthode
n’ont pas été concluants. En effet, le brouillard de fines gouttelettes se formant au niveau de
la brèche rend l’interprétation du spectre de diffusion relativement délicate. La deuxième mé-
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Type de brèche Pression secondaire (bar) Pression primaire (bar)
Rupture guillotine 62 138 → 76

Rupture guillotine et fente 1, 01 75
Fente 62 145 → 76

Table 8 – Etendue des données thermohydrauliques des différents essais NRC

thode de mesure utilisée dans le cadre de cette expérience repose sur les propriétés inertielles
des particules. Les méthodes aérodynamiques se basent sur le fait que les particules ayant
une masse supérieure à une valeur seuil sont déviées des lignes de courant de l’air échantillonné
et vont impacter un filtre de collecte placé face à l’écoulement. Ces filtres sont ensuite analysés
par différentes méthodes (pesée, ICP-MS, microscopie éléctronique, spectrométrie Raman, ...)
afin d’obtenir différentes informations sur les particules collectées comme leur taille, leur masse,
leur morphologie, leur composition chimique,.... L’appareil de mesure utilisé ici est relativement
différent. En effet, un tube muni d’un ajutage de prélévement est placé face au spray afin de
collecter une fraction de l’écoulement. Une plaque recouverte d’oxyde de magnésium, disposée
en face de cet ajutage, est impactée par l’air échantillonné. La couche d’oxyde de magnésium
permet d’imprimer sur la plaque l’empreinte des différentes gouttes collectées. A l’aide d’un
microscope optique, il est possible de remonter à la taille et à la masse des gouttes produites
au niveau de la brèche. La figure 44 correspond à des clichés obtenus dans une autre expérience
utilisant le même procédé.

(a) Diamètre moyen de 11µm (b) Diamètre moyen de 40µm

Figure 44 – Exemples de deux plaques de collecte pour deux granulométries diffé-
rentes [?]

⇒ Conditions expérimentales

Afin d’étudier l’impact de la pression primaire sur la granulométrie pour les deux types de
brèches, plusieurs essais ont été réalisés avec des ∆P différents. Le tableau suivant regroupe les
différentes pressions rencontrées lors de cette expérience. Le débit massique circulant dans la
conduite est déterminé grâce à cette différence de pression.

Les débits fournis dans le rapport expérimental présentent de sérieuses incohérences avec le
comportement que l’on attend en fonction de la chute de pression. En effet, le dispositif expé-
rimental fait que le débit est contrôlé principalement par la perte de charge dans la conduite
de transfert entre le réservoir primaire et secondaire. Le manque d’information concernant le
degré de sous-refroidissement de l’eau du réservoir primaire et le taux de vide dans le tube de
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transfert ne nous permet pas de relier le débit expérimental fourni à une vitesse d’injection à la
brèche. En l’absence de ces informations, on calcule la vitesse à la brèche en utilisant la formule
(11) de la section 2.3, modélisation de l’atomisation primaire, avec un coefficient de décharge
égal à 0.7. On vérifie sur le tableau 9 que l’on n’est jamais en bloquage sonique.

∆P (bar) uliq (m.s−1) cliq (m.s−1) ṁliq (kg.s−1)
14.0 42.0 770.0 1.24
21.0 52.0 731.0 1.52
28.0 60.0 695.0 1.76
34.0 67.0 661.0 1.97
41.0 73.0 628.0 2.15
55.0 85.0 568.0 2.48
69.0 95.0 516.0 2.78
83.0 104.0 471.0 3.05

Table 9 – Données thermohydrauliques des différents essais NRC

D’autre part, on n’a aucune information sur la fraction molaire de vapeur dans le réservoir
secondaire. On sait seulement que la vapeur est à la saturation. La configuration du réser-
voir secondaire et le débit de soutirage (inconnu) permettant de maintenir une pression dans
ce réservoir pendant un essai, nous obligent à considérer cette fraction de vapeur comme un
paramètre.

⇒ Granulométrie expérimentale

Dans ce qui suit, on caractérise les différents essais par le degré de surchauffe (différence entre
la température en fin de détente et la température de vapeur saturée du secondaire (∆T =
Tl − Tsat(Pv∞)).

Rupture de type guillotine (figures 45 à 47)

Sur les graphiques de la figure 46, on représente les courbes de masse cumulée pour quatre
essais. On voit sur ces figures, la courbe de masse cumulée expérimentale (losanges), la courbe
de masse cumulée donnée par la fragmentation mécanique (courbe noire), le résultat du calcul
sans germe (courbe rouge) et les résutlats du calcul avec germes et micro explosions pour
respectivement le premier profil de vitesse (v=At2, courbe bleue) et pour le second profil de
vitesse (v=At, courbe rose). Dans les tableaux, sont regroupés les diamètres médians en masse
correspondant à ces courbes de masse cumulée.

La fragmentation mécanique produit des distributions dont les diamètres médians en masse
sont toujours supérieurs à 100 µm. Si on ne tient pas compte de la création de germes et des
micro-explosions, on obtient des distributions granulométriques très proches des distributions
issues de la fragmentaiton mécanique. Le diamètre médian expérimental diminue bien lorsque
la différence de pression primaire-secondaire augmente, ce qui est un résultat logique. Pour ces
essais, le calcul avec le profil de vitesse quadratique (profil 1) donne un résultat en bon accord
avec la valeur expérimentale.

Les distributions granulométriques présentes sur les figures 47 et 48 ont été obtenues respecti-
vement pour des fractions molaires de vapeur xv∞ = 0.8 et xv∞ = 0.6. On constate une très
faible variation des résultats de calcul.

Rupture de type fente (figures 48 et 49)

En ce qui concerne les ruptures de type fente, six essais ont été réalisés avec une gamme de
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surchauffe plus étendue. A degré de surchauffe équivalent, on retrouve les mêmes granulométries
que pour les brèches de type rupture guillotine. Ceci rejoint une des conclusions de la NRC,
à savoir qu’à surchauffe équivalente, la granulométrie n’est pas sensible à la géométrie de la
brèche. Ceci est évidemment le cas pour les résultats de calcul car cet aspect n’est pas pris en
compte dans le modèle. Pour les essais à degré de surchauffe plus élevés, nous observons que
les résultats expérimentaux ne sont pas cohérents. Pour l’essai à ∆T = 39 °C, on observe bien
une diminution du mmd expériemental. Le nombre de points expérimentaux est faible mais on
observe une bonne concordance avec la distribution prédite par le calcul avec germes et micro-
explosions suivant le second profil de vitesse. En ce qui concerne les essais avec forte surchauffe
(∆T = 46 °C et ∆T = 53 °C), les résultats expérimentaux sont quelque peu surprenants. En
effet, on observe une forte augmentation du mmd expérimental alors que la surchauffe augmente.
Le modèle prédit une stagnation du mmd quand la surchauffe augmente. On constate (figure
50) que les calculs avec une fraction molaire de vapeur plus faible conduisent à des résultats
quasi identiques, le mmd diminuant très faiblement pour des degrés de surchauffe élevés.

Rupture de type guillotine et fente pour le cas d’une forte dépressurisation (figure
50)

Ces deux essais ont été réalisés pour une forte variation de pression primaire-secondaire
(∆P = 75 bar) et un secondaire à la pression atmosphérique. On a donc à la fois une très forte
chute de pression et une surchauffe très élevée (∆T = 185 °C), conformement aux discussions
de la section 4. Dans ces conditions, on forme en fin de détente des germes nanométriques avec
une croissance très rapide. Contrairement aux cas précédents, la rupture se produit pour un
degré de surchauffe très élevé (∆T = 180 °C). On observe aussi que, pour ces tests, c’est le
deuxième profil de vitesse qui donne le meilleur accord avec les résultats expérimentaux.
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⇒ Rupture guillotine (xv∞ = 1.0)
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Figure 45 – Granulométries = f(∆T ) (type de brèche : guillotine) (xv∞ = 1.0)

∆T (°C) mmdmeca (µm) mmdevap (µm) mmd1
nucl (µm) mmd2

nucl (µm) mmdexp (µm)
12.0 326 157 62 26 42
17.0 247 188 48 21 55
23.0 199 152 39 17 46
27.0 167 129 33 14 56
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⇒ Rupture guillotine (xv∞ = 0.8)
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c) ∆T = 23.0 °C d) ∆T = 27.0 °C

Figure 46 – Granulométries = f(∆T ) (type de brèche : guillotine) (xv∞ = 0.8)

∆T (°C) mmdmeca(µm) mmdevap(µm) mmd1
nucl(µm) mmd2

nucl(µm) mmdexp(µm)

12.0 326 257 65 31 42
17.0 247 193 49 22 55
23.0 199 154 37 16 46
27.0 167 127 30 13 56
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⇒ Rupture guillotine (xv∞ = 0.6)
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Figure 47 – Granulométries = f(∆T ) (type de brèche : guillotine) (xv∞ = 0.6)

∆T (°C) mmdmeca(µm) mmdevap(µm) mmd1
nucl(µm) mmd2

nucl(µm) mmdexp(µm)

12.0 326 257 63 29 42
17.0 247 193 48 21 55
23.0 199 155 35 15 46
27.0 167 129 29 12 56
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⇒ Rupture fente (xv∞ = 1.0)
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Figure 48 – Granulométrie = f(∆T ) (type de brèche : fente) / xv∞ = 1

∆T (°C) mmdmeca(µm) mmdevap(µm) mmd1
nucl(µm) mmd2

nucl(µm) mmdexp(µm)

12.0 326 157 62 26 42
23.0 247 188 48 21 50
29.0 142 111 32 14 30
39.0 108 84 24 10 10
46.0 98 77 23 10 50
53.0 89 70 21 10 100
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⇒ Rupture fente (xv∞ = 0.8)
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Figure 49 – Granulométrie = f(∆T ) (type de brèche : fente) / xv∞ = 0.8

∆T (°C) mmdmeca(µm) mmdevap(µm) mmd1
nucl(µm) mmd2

nucl(µm) mmdexp(µm)

12.0 326 157 62 26 42
23.0 247 188 48 21 50
29.0 142 111 28 12 30
39.0 108 84 21 9 10
46.0 98 77 19 8 50
53.0 89 70 17 7 100
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Type de rupture guillotine et fente pour le cas d’une forte dépressurisation
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Figure 50 – Granulométrie = f(xv∞), pour une forte dépressurisation

xv∞ mmdmeca mmdevap mmd1
nucl mmd2

nucl mmdexp A mmdexp B

xv∞ = 1.0 133 83 35 22
28 40xv∞ = 0.8 133 83 34 21

xv∞ = 0.6 133 83 32 20
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⇒ Taux de flashing NRC

Une série de cinq essais a été consacrée à la mesure du taux de flashing en utilisant le
même dispositif expérimental. Pour mesurer ces taux de flashing, il a été envisagé d’utiliser un
traceur D2O et, en faisant des hypothèses sur la relation entre le débit de vapeur flashé et le
débit de condensation dans le réservoir secondaire, d’évaluer le taux de flashing par dosage du
traceur dans la phase gaz (rapport NRC). Les résultats obtenus par cette méthode ne sont pas
présentés dans le rapport NRC.

Une deuxième méthode consiste à relier l’accroissement de pression dans le réservoir secondaire
au débit de vapeur flashé. Cependant, étant donnée la complexité des phénomènes (condensation
sur les structures, interaction vapeur-gouttelettes,...), le taux de flashing est relié uniquement,
dans le rapport NRC, à l’élévation de pression initiale. Cette méthode engendre, d’après les
auteurs du rapport NRC, une forte incertitude sur les résultats expérimentaux. En principe, ce
résultat est suffisant pour notre validation car nous nous intéressons uniquement au calcul du
taux de flashing en champ proche.

Nous avons vérifié que le taux de flashing isenthalpique calculé est conforme au taux de flashing
présenté dans le rapport NRC, ce qui signifie que l’on a bien pris en compte les conditions aux
limites expérimentales. Dans les tableaux qui suivent, le cas A correspond au cas sans germe
(on ne tient compte que de l’évaporation de surface) et les cas B1 et B2 aux cas avec des germes
pour les profils de vitesse 1 et 2. Ces valeurs sont comparées au taux de flashing isenthalpique
et au taux de flashing expérimental.

Conditions thermodynamiques de l’essai n°1 :

Pl0 = 96 bar P2 = 59 bar T ∗
l = 578 K ∆T ∗

l = 31 K
Tl0 = 581 K T2 = 547 K Tl = 576 K ∆Tl = 29 K

τflash %
τ isenflash % τ expflash %

Essai 1 xv∞ = 1.0 xv∞ = 0.8 xv∞ = 0.6 xv∞ = 0.4
Cas A 10.56 13.92 18.27 22.67

11.6 22.0 ± 12.0Cas B1 10.60 11.12 18.49 22.27
Cas B2 10.60 10.30 12.38 20.25

Conditions thermodynamiques de l’essai n°2 :

Pl0 = 94 bar P2 = 57 bar T ∗
l = 577 K ∆T ∗

l = 32 K
Tl0 = 580 K T2 = 545 K Tl = 574 K ∆Tl = 29 K

τflash %
τ isenflash % τ expflash %

Essai 2 xv∞ = 1.0 xv∞ = 0.8 xv∞ = 0.6 xv∞ = 0.4
Cas A 10.67 14.31 18.24 22.75

11.7 31.0 ± 5.0Cas B1 10.68 13.88 18.44 22.98
Cas B2 10.68 10.35 13.92 22.28
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Conditions thermodynamiques de l’essai n°3 :

Pl0 = 94 bar P2 = 43 bar T ∗
l = 575 K ∆T ∗

l = 47 K
Tl0 = 580 K T2 = 528 K Tl = 574 K ∆Tl = 46 K

τflash %
τ isenflash % τ expflash %

Essai 3 xv∞ = 1.0 xv∞ = 0.8 xv∞ = 0.6 xv∞ = 0.4
Cas A 14.76 17.77 21.12 25.08

16.0 30.0 ± 5.0Cas B1 14.25 17.58 21.03 24.98
Cas B2 14.25 12.80 16.80 24.98

Conditions thermodynamiques de l’essai n°4 :

Pl0 = 94 bar P2 = 32 bar T ∗
l = 574 K ∆T ∗

l = 64 K
Tl0 = 580 K T2 = 510 K Tl = 573 K ∆Tl = 63 K

τflash %
τ isenflash % τ expflash %

Essai 4 xv∞ = 1.0 xv∞ = 0.8 xv∞ = 0.6 xv∞ = 0.4
Cas A 18.66 21.17 24.03 27.49

20.0 25.0 ± 4.0Cas B1 17.43 21.06 23.93 27.37
Cas B2 17.43 21.06 23.93 27.37

Conditions thermodynamiques de l’essai n°5 :

Pl0 = 94 bar P2 = 16 bar T ∗
l = 580 K ∆T ∗

l = 106 K
Tl0 = 580 K T2 = 474 K Tl = 574 K ∆Tl = 100 K

τflash %
τ isenflash % τ expflash %

Essai 5 xv∞ = 1.0 xv∞ = 0.8 xv∞ = 0.6 xv∞ = 0.4
Cas A 25.33 27.16 29.29 31.96

27.0 72.0 ± 11.0Cas B1 21.93 26.44 28.58 31.21
Cas B2 21.93 26.44 28.58 31.21

Excepté le premier essai pour lequel il y a une grosse incertitude sur le taux de flashing expéri-
mental, on constate que le taux de flashing mesuré est systématiquement supérieur au taux de
flashing isenthalpique. Le taux de flashing calculé est également supérieur au taux de flashing
isenthalpique pour des fractions molaires de vapeur inférieures à 0, 6. Nous n’avons pas suffi-
samment d’informations sur les conditions réelles du réservoir secondaire, mais en fonction de
la fourchette de température annoncée, on peut raisonnablement penser que la fraction molaire
de vapeur est en réalité inférieure à cette valeur. On observe que le taux de flashing associé
au cas de calcul avec formation de germes et rupture est, en général, légèrement inférieur au
taux de flashing donné par l’évaporation de surface seule. Ceci s’explique par le fait qu’on est
en présence d’un mécanisme complètement différent. En effet, les ruptures se produisent quasi
instantanément après la détente adiabatique. Le flashing lié à l’évaporation avant la rupture
est par conséquent quasiment négligeable. Nous avons également vu que le taux de flashing



120 Validation : comparaisons modèle/mesures

associé à la rupture est faible (quelques %). La masse de liquide après rupture est répartie en
une distribution de gouttelettes secondaires beaucoup plus petites avec un degré de surchauffe
relativement faible. Le taux de flashing de ces gouttelettes secondaires est donc nettement plus
faible (à cause de la faible surchauffe et non à cause de leur taille, car nous avons vu que le taux
de flashing en évaporation de surface dépend très peu de la taille des gouttes). En fait, l’énergie
qui a été consommée pour la formation et la croissance des germes n’est plus disponible pour
l’évaporation.
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5.2 Les essais INERIS

Les essais réalisés à l’école nationale supérieure des Mines de Saint-Etienne et à l’INERIS
[?] s’inscrivent dans une démarche d’amélioration de la sûreté industrielle. En effet, l’INERIS,
équivalent de l’IRSN au niveau de la sûreté industrielle, mène des projets de recherche visant
à étudier les jets accidentels de gaz liquéfiés.

Présentation du dispositif expérimental

Le dispositif expérimental de l’INERIS est composé d’une sphère avec une capacité de 2 m3

(figure 51). Un flexible de 1.5 m de longueur et de diamètre interne 13 mm permet d’acheminer
le fluide primaire au dispositif de mesure. La partie externe de ce flexible est constituée d’une
double enveloppe maintenue sous vide afin de minimiser les pertes thermiques lors du passage
du fluide. Juste avant l’orifice, se trouve une vanne permettant de contrôler le débit. De plus,
un capteur de pression est disposé juste avant l’orifice afin de contrôler la pression du réservoir
primaire par le biais d’un pressuriseur (air comprimé). Un système de résistances disposées sur
la paroi interne de la sphère permet d’amener le fluide à la température souhaitée.

Figure 51 – Photographies du dispositif expérimental de l’INERIS

La caractérisation de la taille des gouttes générées au niveau de l’orifice est réalisée par le biais
d’un dispositif optique, l’anémométrie laser à phase Doppler (PLDA). Cette méthode, comme
son nom l’indique, permet dans un premier temps de mesurer la vitesse des gouttes par la
fréquence du signal Doppler reçu au niveau des détecteurs. Le déphasage entre les différents
signaux reçus permet de remonter à la taille des gouttes générées au niveau de l’orifice.

⇒ Présentation des conditions expérimentales

Un autre dispositif expérimental (installation GAZLIQ) a été utilisé afin de caractériser
les différents débits liquides au niveau de l’orifice. Il s’agit d’un réservoir vertical de forme
cylindrique d’une capacité de 233 litres. La pression et la température maximale de fonction-
nement sont respectivement 50 bar et 250°C. Le débit liquide est mesuré grâce au différentiel
de pression entre l’amont et l’aval de l’orifice en calculant la vitesse à la brèche par la formule
classique présentée dans la section 2.3.2. La figure 52 donne les différents points expérimentaux
ainsi que l’évolution du débit calculé pour différents coefficients de décharge.

Le tableau 10 donne les différentes vitesses ainsi que les différents débits utilisés pour les quatre
essais présentés dans la suite de cette section :
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Figure 52 – Evolution du débit surfacique en fonction de la différence de pression
amont-aval [?]

∆P (bar) Uliq (m.s−1) cliq (m.s−1) ṁliq (kg.s−1)
Essai 1 (D=5mm) 9.3 31 1214 0.58
Essai 2 (D=2mm) 9.4 31 1222 9.3 10−2

Essai 3 (D=2mm) 7.2 28 1296 7.9 10−2

Essai 4 (D=2mm) 9.4 32 1260 9.0 10−2

Table 10 – Description des données thermohydrauliques des essais INERIS

Remarque : Les essais que nous présentons ici ont été réalisés pour étudier l’impact des condtions
de stockage du fluide sur la granulométrie des gouttes générées. Le dispositif de mesure est situé
à 20 cm de l’orifice.

Interprétation des résultats :

Pour ces essais, les conditions du secondaire sont connues (conditions normales de pression
et de température, vapeur à saturation).

Pour le premier essai, le liquide primaire est à une température inférieure à Tsat(P2). Il n’y a
donc pas de nucléation et par conséquent, les seuls processus qui conduisent à la distribution
granulométrique finale sont la fragmentation mécanique et l’évaporation de surface. Notons que
le haut de la distribution de masse cumulée expérimentale présente une forme curieuse pour
les grands rayons. Ceci est probablement lié, soit à des difficultés expérimentales (méthodes
optiques), soit à une présentation incomplète des résultats expérimentaux. En effet, les résutlats
expérimentaux sont présentés sous forme de spectres de gouttes qui sont ensuite transformés
en distributions de masse cumulée. On constate que, pour une raison inexpliquée, les spectres
expérimentaux sont tronqués pour les grands rayons.

Le deuxième essai correspond au cas mentionné dans la section exemples de calcul pour lequel
le degré de surchauffe initial est faible. Dans ces conditions, les germes produits par la détente
adiabatique sont relativement grands, ce qui conduit après explosion à de gros fragments. On
constate que les courbes de masse cumulée expérimentales sont très proches des distributions
obtenues par la fragmentation mécanique. D’autre part, la courbe correspondant à l’évaporation
de surface seule est très proche de la courbe donnée par la fragmentation mécanique, ce qui est



5.2 - Les essais INERIS 123

logique car le degré de surchauffe initial est très faible. De même, la distribution donnée par
le calcul avec germes et le second profil de vitesse se superposent exactement à la distribution
issue de l’évaporation de surface seule. En effet, dans ce cas, on produit de gros fragments
et donc on vaporise légèrement moins, d’où la superposition des deux courbes. Notons que le
premier profil de vitesse (courbe bleue) donne également des résultats satisfaisants.

Pour les deux derniers essais, à degré de surchauffe plus élevé, on observe une bonne concordance
entre les résultats expérimentaux et ceux du calcul.
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Figure 53 – Différents essais INERIS

∆T (C) mmdmeca(µm) mmdevap(µm) mmd1
nucl(µm) mmd2

nucl(µm) mmdexp(µm)

< 0 722 568 508
3.8 560 435 289 435 534
61 710 559 384 384 478
65 608 478 305 305 380
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Transfert primaire de l’iode (Flashing de
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1 Introduction : origine de la contamination du fluide pri-

maire

⇒ Contamination du fluide primaire en régime permanent

Le combustible présent dans le coeur du réacteur apparaît sous forme de pastilles cylin-
driques d’oxyde fritté d’uranium UO2. Ces pastilles sont regroupées dans un tube creux formé
d’un alliage métallique, le Zircaloy, et d’épaisseur très fine (e ≈ 0.5mm). Le zirconium a été
choisi pour son aptitude à être transparent aux neutrons, une bonne résistance à la corrosion,
une faible dilatation thermique, un point de fusion élevé,... L’assemblage des patilles dans la
gaine se nomme crayon combustible.

En fonctionnement normal, la température au centre de la pastille (T≈ 1000 °C) est plus élevée
que la température en périphérie (T ≈ 500 °C) ce qui conduit à une augmentation du diamètre
de la pastille (effet du gradient thermique, dilatation thermique et gonflement).

Cet effet combiné aux forces de pression excercées par le fluide primaire au niveau de
la surface externe de la gaine engendre un contact entre les pastilles et la gaine, et conduit
à la formation de micro-fissures dans les pastilles de combustible (figure 54.(a)). Au cours de
l’irradiation d’un crayon, des produits de fission stables et radioactifs (iode, césium, ...), des gaz
rares (xénon, krypton, ...) ainsi que des produits d’activation (fer, cobalt, ...) sont créés. Les
gaz rares s’accumulent dans la partie haute du crayon (plénum supérieur) et une faible quantité
d’espèces volatiles (iode, césium,...) sont libérées entre la gaine et les pastilles (la plus grande
partie des produits de fission reste piégée aux joints de grain et dans les fissures des pastilles).
Débute alors une phase de corrosion de l’enveloppe interne pouvant conduire à la formation de
micro-fissures dans la gaine (figure 54.(b)).

(a) Fissures dans une
pastille

(b) Fissuration d’une gaine

Figure 54 – Photographies d’une pastille de combustible et d’une gaine fissurée

La morphologie particulière de la fissure conduit à un relâchement des produits de fission gazeux
et volatils dans l’eau du circuit primaire mais maintient le confinement du combustible. On assite
donc à une faible contamination résiduelle du fluide primaire. La quantité de radioéléments
piégée à l’intérieur de la gaine dépend de la durée de fonctionnement du crayon combustible
(taux de combustion). Afin de minimiser l’activité du circuit primaire, un système de filtration
(RCV : système de contrôle chimique et volumétrique du réacteur) piège une partie des PFs
par l’intermédiaire de filtres et de résines.

⇒ Contamination du fluide primaire en régime transitoire : pic d’iode

Nous avons vu qu’en régime permanent le circuit primaire est contaminé, du fait de
l’existence de micro fissures dans les gaines des crayons de combustible. Cette contamination
dépend de l’historique des cycles subis par le combustible (burn-up) qui a pour conséquence une
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restructuration des gaines et des pastilles d’UO2. Les produits de fission, en particulier l’iode,
sont accumulés dans les joints de grains, les fissures internes au combustible, le jeu combustible-
gaine (gap) et le plenum supérieur (pour ce qui concerne les gaz rares). L’iode est présent sous
forme de dépôts d’iodure de césium sur les pastilles et sur la surface interne des gaines.

Lors d’un transitoire de puissance, de pression ou de température, divers mécanismes conduisent
à un relâchement dans le circuit primaire des produits de fission accumulés qui est bien plus
rapide que la fuite en régime permanent. Dans l’état quasi-statique, cette dernière est compensée
par le débit du circuit de purification (RCV). En cas d’augmentation rapide de la fuite, il n’y a
plus équilibre et l’activité dans le circuit primaire augmente transitoirement, sur une durée qui
varie entre une heure et 60 heures (données IRSN). Ce phénomène est appelé le pic d’iode. Lors
d’une séquence RTGV, nous avons en même temps un transitoire de pression, de température
et de puissance (arrêt automatique du réacteur) avec un chemin de fuite direct de l’activité par
le ou les tubes du GV endommagés. Ceci explique pourquoi le pic d’iode a fait l’objet d’études
approfondies (Tigeras [?], Lewis et al. [?]). Des mesures d’activité lors d’un pic d’iode ont été
réalisées pour de nombreux transitoires de puissance (Philippot [?]).

Nous nous bornons ici à décrire brièvement la phénoménologie de façon à faire ressortir les
principaux paramètres. Nous reprenons les hypothèses du modèle de Lewis et al. Suivant ces
hypothèses, le mécanisme responsable du pic est l’augmentation du taux de transfert à l’intérieur
du gap (vers le défaut à l’origine de la fuite) soit par diffusion, soit par convection forcée. On
suppose que la modification du taux de transfert du combustible vers le gap est secondaire par
rapport à l’augmentation du taux de transfert gap-défaut.

On reprend les notations de Lewis et al [?] :

Avec :

Rf (s−1) : le nombre d’atomes par unité de temps qui transite du combustible vers le gap
Rc (s−1) : le nombre d’atomes par unité de temps qui transite du gap vers le circuit primaire
Ng : le nombre d’atomes actifs dans le gap

Nc : le nombre d’atomes actifs dans le circuit primaire
λ Ng0 (Bq) : l’activité du gap en régime permanent

λ Ng (Bq) : l’activité du gap
λ Nc0 (Bq) : l’activité du circuit primaire en régime permanent

λ Nc (Bq) : l’activité du circuit primaire
ν (s−1) : le taux de fuite du crayon en régime permanent

k (s−1) : le taux de fuite du crayon en régime transitoire
L (s−1) : le taux d’épuration par le circuit RCV

En régime permanent, on a Rf = λNg + νNg et Rc = νNg

D’autre part : Rc = λNc+ L Nc

D’où les relations : Ng0 =
Rf0

λ+ν
et Nc0 =

ν
λ+L

Ng0

On a donc une relation entre l’activité du primaire et l’activité du gap qui dépend du taux de
fuite et du taux d’épuration :

λNc0

λNg0
=

ν

λ+ L
(1)
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On fait l’hypothèse que Rf varie peu pendant le pic d’iode. En transitoire, on a le système
d’équations :

dNg

dt
= Rf0 − λNg − kNg (2)

dNc

dt
= kNg − λNc − LNc (3)

Remarquons que Lewis et al [?] font l’hypothèse que le terme de fuite ne dépend pas de la
différence entre Ng et Nc.

Toute la difficulté du modèle est dans la détermination de k, laquelle est d’une extrême com-
plexité. Le coefficient k est très sensible aux conditions thermohydrauliques, au degré d’ou-
verture du jeu, à la position du défaut. Par exemple, pour un jeu ouvert et une baisse de
température du combustible, on peut avoir une entrée d’eau sous forme liquide dans le gap et
une lixiviation du CsI accumulé. Pour un jeu fermé, on aura de la diffusion à travers un réseau
complexe d’aspérités. Suivant la position du défaut, on peut avoir une expulsion par les gaz
du plenum en expansion. De plus, pour toutes ces raisons, k peut fortement varier pendant
le transitoire. Ceci explique peut-être l’évolution temporelle des pics d’iode mesurés qui a une
structure assez complexe.

A titre d’illustration, on envisage le cas où k est constant, et plus grand que L. Le système (2)
et (3) a alors une solution algébrique :

Posant :

α =
λ + ν

λ + k
(4)

On a une expression de l’activité en fonction du temps, rapportée à l’activité en régime sta-
tionnaire :

λNc

λNc0

=
k

ν

(

α+

(
ν

k
− α + (1− α)

λ+ L

k − L

)

exp(−(λ + L)t)− (1− α)
λ+ L

k − L
exp(−(λ + k)t)

)

(5)

A l’équilibre, on obtient : λNceq

λNc0
= k

ν
λ+ν
λ+k

qui est supérieur à 1.

L’amplitude et la durée du pic d’activité sont très sensibles à la valeur de k, à travers la valeur
absolue et le signe des deux termes exponentiels. Pour certaines valeurs de k, on peut même
n’avoir pas de pic et simplement une croissance monotone de l’activité. L’analyse réalisée (Phi-
lippot [?]) pour 210 transitoires dans des réacteurs du parc EDF montre une grande dispersion
(il ne s’agit pas de transitoires accidentels).
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2 Quelques références sur la spéciation de l’iode dans le

circuit primaire

Dans ce paragraphe nous présentons les quelques données disponibles dans la littérature
concernant la spéciation de l’iode dans le circuit primaire. Il faut souligner d’ores et déjà que
les analyses faites reposent sur le principe d’un prélèvement depuis le circuit primaire qui est
refroidi à température ambiante afin d’être analysé par la suite par une série de procédures plus
ou moins complexes, comme illustré sur la figure 55.

Figure 55 – Protocole de mesure issue de la publication de Lin [?] (1980)

Le mode opératoire ainsi mis en oeuvre induit inévitablement des sources d’incertitude que
nous essaierons de quantifier dans la suite de ce paragraphe.

2.1 Chimie dans le primaire

Le premier point consiste à recenser les éléments présents dans le circuit primaire en
fonctionnement normal. Ces éléments se subdivisent en deux catégories ; la 1ère catégorie englobe
le Bore, le Lithium et l’Hydrogène qui pilotent la chimie du primaire tandis que la seconde
catégorie regroupe ce que l’on pourrait qualifier d’impuretés avec notamment la présence de
Fer ferreux (Fe2+), de Cuive(II), Cu2+, et de chlorure.

L’hydrogène injecté permet de maintenir l’oxygène dissout dans le circuit primaire à des teneurs
très basses afin de limiter les phénomènes de corrosion.

Des teneurs pour ces éléments sont reportées dans le Tableau 11.
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Régime Impuretés niveau Référence

normal Fe2+ 0,05 ppm max Martucci [?]

normal Cu2+ 0,05 ppm max Martucci [?]

normal O2 0,01 ppm max Martucci [?]

normal Cl− 75 ppm max Martucci [?]

normal Bore < 1000 ppm max Martucci [?]

normal Li ≈ 1 ppm Martucci [?]

normal Cu2+ ≈ 1 ppb Lin [?]

Table 11 – Les éléments autres que l’iode présents dans le circuit primaire

2.2 Etat de l’art sur la spéciation chimique de l’iode dans le circuit
primaire

Pour connaître la pollution du circuit primaire et donc le nombre de crayons défectueux,
les exploitants mesurent l’activité de l’eau du circuit primaire. Donc, la forme chimique des
espèces n’est pas connue. Dans le paragraphe suivant, nous avons recensé les informations
disponibles concernant les formes chimiques d’iode présentes.

⇒ Bibliographie

Compte tenu du niveau de concentration en iode dans le circuit primaire, généralement
située entre 10−10 et 10−9 mol.l−1, et des températures élevées de fonctionnement, déterminer
les formes chimiques avec précision s’avère être une tâche ardue. Récemment Tigeras et al. [?]
ont fait une synthèse des quelques mesures expérimentales réalisées pour déterminer les formes
chimiques présentes. Bien que ces données soient disparates, il en ressort que l’iodure I− est
l’espèce prépondérante mesurée. De l’iodate a aussi été détecté ainsi qu’une forme volatile de
l’iode, notamment lors de transitoires. Il nous paraît intéressant de faire une analyse critique
des quelques données disponibles dans la littérature afin de mieux appréhender la fiabilité de
ces données.

Martucci [?] (1973) a été le premier à tenter de mesurer la composition chimique de l’iode dans
le circuit primaire de cinq PWR américains, sur la base de prélèvements en régime normal. Les
mesures chimiques ont été réalisées à partir du protocole opératoire mis au point par Castleman
[?] (1968) qui repose sur une méthode d’extraction liquide-liquide avec CCl4 pour extraire I2 de
la phase aqueuse. Ensuite, ont procède à une oxydation du I− resté en phase aqueuse pour former
I2, ré-extrait à nouveau avec CCl4 avant dosage. La fraction volatile obtenue est très disparate
variant de 0, 5 % à 15 %, sans information ni commentaires qui permettraient d’expliquer la
grande variabilité de ces résultats. Les mesures les plus complètes ont été réalisées par Lin [?]
(1980), Mandler et al. [?] (1985) et Voillequé [?] (1990) sur des réacteurs de type BWR et PWR
avec des protocoles de mesure assez similaires.

Lin [?] a fait diverses mesures sur des BWR en régime normal et transitoire ; il a noté le rôle du
Cuivre qui, à faible teneur, a tendance à limiter la formation des iodates, le Cu2+ étant connu
pour capter des radicaux, ce qui limite l’oxydation. Un point également à mentionner est que,
dans le protocole de mesures, Lin précise bien que la mesure des iodures englobe aussi celle de
HOI si cette espèce est présente (figure 55).
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Mandler et al. [?] ont notamment fait la mesure de quatorze échantillons prélevés en régime
normal et lors de transitoires sur les deux réacteurs PWR de Prairie Island aux USA. La
technique de mesure utilisée est largement dérivée de celle mise au point par Lin.

La figure 57 répertorie dans un tableau ces quelques données. Notons que la présence d’iodure
organique n’est pas mentionnée, quels que soient les auteurs. La grosse incertitude sur les
mesures réside dans le fait que les prélèvements modifient la spéciation. D’autre part, les mesures
conduites en laboratoire sont réalisées à température ambiante. Le fait de passer d’environ 300
°C à 25 °C a probablement un impact sur la spéciation de l’iode.

Bien que les données soient disparates à la fois en termes de conditions expérimentales et à la
fois en termes de résultats, on peut néanmoins en déduire certaines tendances :

• La répartition des formes en régime normal et en régime transitoire évolue sensiblement
avec les conditions du circuit primaire, en particulier la température, l’injection de H2O2

ou encore l’oxygénation progressive du circuit primaire par ajout d’eau borée etc. ;

• En régime normal, l’espèce principale semble être l’iodure tandis que, lors du transitoire,
on favorise l’oxydation avec des quantités non négligeables d’I2 et d’IO−

3 ;

• En régime normal, une plus forte proportion d’IO−
3 est observée (≈ 20 %) pour les ré-

acteurs de type BWR. Cette différence avec les PWR est attribuée à la présence d’une
phase gazeuse qui favorise la formation d’HOI par transfert vers celle-ci ;

• Comme attendu, l’injection d’oxygène lors du transitoire favorise l’oxydation et la forma-
tion des ions iodate (Mandler et al., [?] (1985)). L’influence du peroxyde d’hydrogène est
sujette à débat. Mandler fait état d’un accroissement significatif de l’iodate après injection
d’H2O2 tandis que Voillequé (1990) ne constate pas de modification.

• D’après Voillequé (1990), il ne peut être fait de lien direct entre la variabilité de la
fraction volatile d’iode et la variabilité des concentrations en Bore (entre 200 et 1000
ppm), Lithium entre (0, 1 et 1, 8 ppm) et H2 (entre 19 et 45 cm3/kg). Lors du pic d’iode,
il a été observé, comme illustré sur la figure 56, une proportion élevée d’iode moléculaire
(> 20%) attribuée à la possible présence d’I2 dans l’espace entre les pastilles combustibles
et la gaine. Cette observation est à l’encontre de ce qui est communément admis, c’est-à-
dire que l’iode se relâche du combustible sous forme d’iodure métallique et notamment CsI
(NUREG/CR−5732) (Neeb, 1997). Une autre explication pourrait être dûe à la variation
des conditions oxydantes du circuit primaire et notamment un apport d’O2.

⇒ Conclusion

Des données de la littérature, il apparait que la chimie de l’iode dans le circuit primaire est
complexe, avec une proportion d’espèces ioniques et volatiles très dépendante des conditions
physico-chimiques. Les paramètres majeurs de la spéciation sont : la température, la concen-
tration en iode, l’acidité, le potentiel redox et la présence d’impuretés. Au vu de toutes ces
remarques et de la mise en évidence de ces nombreuses incertitudes, l’étude de sensibilité réa-
lisée dans la section suivante semble nécessaire.
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Figure 56 – Fraction d’iode moléculaire mesurée par Voillequé (1990), t=0 h cor-
respond à l’arrêt du réacteur (les carrés blancs sont des mesures inférieures à la
L.D).

Figure 57 – Analyses chimiques effectuées sur le circuit primaire en fonctionnement
normal et transitoire
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3 Spéciation chimique de l’iode dans le circuit primaire

3.1 Radiolyse de l’eau

En présence d’un rayonnement ionisant, la radiolyse de l’eau induit un ensemble de ré-
actions chimiques qui déplacent l’équilibre entre les différentes espèces en solution. En effet, le
rayonnement provenant de produits de fission est capable d’arracher un ou plusieurs éléctrons
aux molécules d’eau et peut conduire à la création d’espèces très réactives, les radicaux libres.
On distingue quatre catégories de rayonnement (dans les réacteurs nucléaires) :

• le rayonnement gamma (γ)

• le rayonnement alpha (α)

• le rayonnement beta (β−, β+)

• le rayonnement neutronique

Le rayonnement gamma, très énergétique (de l’ordre du MeV) interagit avec l’eau par effet
Compton. Ce type d’interaction est lié au transfert d’énergie d’un photon lorsqu’il entre en
collision avec un électron faiblement lié (ou libre). Il en résulte l’expulsion de l’électron et
l’émission d’un autre photon d’énergie plus faible que le photon incident.

Les particules chargées cèdent une partie de leur énergie au milieu par le biais de l’interaction
coulombienne. Ce dépôt d’énergie provoque soit une excitation des molécules soit une ionisa-
tion. Enfin, les neutrons interagissent avec le milieu par collisions élastiques. On recense deux
catégories de neutrons, en fonction de leur énergie cinétique.

Les neutrons rapides (de l’ordre du MeV), provenant des réactions de fission, vont céder par une
multitude de collisions une partie de leur énergie au milieu. Lorsque leur énergie tombe dans
le domaine de l’énergie de Boltzmann (E ≈ kBT ), c’est-à-dire de l’ordre de l’eV, ils ont subi
l’étape de thermalisation (neutrons thermiques). La capacité d’un milieu à freiner les neutrons
dépend principalement de sa composition atomique. En effet, les atomes d’hydrogène présents
dans les molécules d’eau, de masse comparable à celle du neutron, confèrent à ce mileu un
pouvoir modérateur très grand.

L’eau du circuit primaire des REP sert, d’une part à transporter la chaleur (fluide caloporteur),
mais également à thermaliser les neutrons produits dans le coeur (modérateur). Lorsqu’un
rayonnement ionisant traverse un milieu liquide, le dépôt d’énergie est localisé le long de la
trajectoire de la particule créant ainsi une trace. La structure géométrique de ces traces dépend
de l’intensité du rayonnement, et est organisée en différentes zones composées d’espèces très
réactives appelées zones hétérogènes .

Les différents mécanismes de la radiolyse de l’eau ont été détaillés par Swiatla-Wojcik [?]. La
radiolyse de l’eau comprend deux phases successives. La première phase, dite hétérogène, est
composée de trois étapes :

• l’étape physique

• l’étape physico-chimique

• l’étape de chimie hétérogène
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L’étape physique, caractérisée par les phénomènes d’interaction rayonnement-matière, conduit
la molécule d’eau soit dans un état excité, soit dans un état ionisé. Les différents modes de
dissociation d’une molécule d’eau excitée sont présentés sur la figure 58. L’ionisation est le phé-
nomène majoritaire lors de l’interaction avec un rayonnement. En effet, les énergies nécessaires
pour arracher un électron à la molécule d’eau sont relativement faibles (quelques eV). L’élec-
tron extrait peut alors se recombiner avec une molécule d’eau parente et former une molécule
d’eau excitée. Il peut également ioniser d’autres molécules avant de se thermaliser et devenir
un électron dit hydraté ou aqueux.

L’étape de chimie hétérogène est caractérisée par la formation de produits moléculaires localisés
autour des traces de dépôts, puis la diffusion des ces espèces radicalaires de manière homogène
dans la solution. Ces espèces sont appelées produits primaires de la radiolyse de l’eau et leur
proportion peut être connue en calculant le rendement radiolytique. Il correspond à la quantité
de produits primaires formés et répartis uniformément dans la solution par unité d’énergie
déposée. Il s’exprime en J.mol−1. Il dépend de la nature de la particule incidente, du pH, de la
température du milieu,... .

Pendant la phase homogène (deuxième niveau de la figure 58), les produits primaires peuvent
réagir entre eux et avec les solutés présents dans la solution.

Au final, nous pouvons schématiser le processus de radiolyse de l’eau par l’équation suivante :

γ +H2O  H•, OH•, HO•
2

︸ ︷︷ ︸

espèces radicalaires

, e−aq, H2, H2O2, H3O
+, OH−

︸ ︷︷ ︸

espèces moléculaires

(1)

Les produits de la radiolyse de l’eau peuvent être calculés en modélisant l’ensemble des réactions
élémentaires, chaque réaction étant caractérisée par une constante de vitesse qui est fonction de
la température via l’énergie d’activation, en kJ.mol−1. Dans le tableau 14, nous avons regroupé
l’ensemble de ces réactions qui nous a permis de modéliser la radiolyse de l’eau dans le circuit
primaire. Les constantes de vitesse sont exprimées sous la forme d’une relation d’Arrhénius :

k = k0exp

(

−Ea

kT

)

(2)
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H2O

H2O
∗

H +OH

H2 +O(1D)

H2 + 2OH (H2O2)

2H +O(3P )

+H2O
+ e− H2O

∗

OH +H3O
+

OH +H−

OH +H2 +OH− e−aq

étape de chimie hétérogène

γ, n, α,...

H2O

H2O

H2O

H•, OH•, HO•
2, e

−
aq, H2, H2O2, H3O

+, OH−

Figure 58 – Mécanismes de la phase physico-chimique et de chimie hétérogène de
la radiolyse de l’eau [?]
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Table 12 – Liste des reactions pour la radiolyse de l’eau [?]

num Réactions k (m3mol−1s−1) Ea (kJ.mol−1)

RE_1 OH + H2 → H + H2O 3,74×10+04 18,0

RE_2 OH + OH2
− → OH2 + OH− 5,00×10+06 12,6

RE_3 OH + H2O2 → OH2 + H2O 3,80×10+04 14,0

RE_4 OH + O2
− → O2 + OH− 9,96×10+06 12,6

RE_5 OH + OH2 → O2 + H2O 7,10×10+06 12,6

RE_6 2 OH → H2O2 5,30×10+06 8,0

RE_7 OH + e− → OH− 3,00×10+07 12,6

RE_8 H + O2 → OH2 2,00×10+07 14,0

RE_9 H + O2
− → OH2

− 2,00×10+07 12,6

RE_10 H + OH2 → H2O2 2,00×10+07 12,6

RE_11 H + H2O2 → OH + H2O 3,40×10+04 13,6

RE_12 H + OH → H2O 7,00×10+06 12,6

RE_13 H + H → H2 7,90×10+06 12,6

RE_14 e− + O−
2 → O2

− 1,94×10+07 13,0

RE_15 e− + O−
2 → OH−

2 + OH− 1,30×10+07 18,8

RE_16 e− + OH2 → OH2
− 2,00×10+07 12,6

RE_17 e− + H → H2 + OH− 2,50×10+07 12,6

RE_18 e− + H2O2 → OH + OH− 1,14×10+07 15,1

RE_19 e− + H+ → H 2,30×10+07 12,2

RE_20 2 e− + 2 H2O → H2 + 2 OH− 5,60×10+06 20,5

RE_21 OH2 + O−
2 → O2 + OH2

− 9,50×10+04 8,8

RE_22 2 OH2 → O2 + H2O2 8,10×10+02 24,7
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num Réactions k (m3mol−1s−1) Ea (kJ.mol−1)

RE_23 OH2 + H2O2 → O2 + OH + H2O 3,70×10−03 20,0

RE_24 OH2 → H+ + O2
− 7,00×10+05 12,6

RE_25 H+ + O−
2 → OH2 4,50×10+07 12,6

RE_26 H2O2 → H+ + OH2
− 3,56×10−02 12,6

RE_27 H+ + OH−
2 → H2O2 2,00×10+07 12,6

RE_28 H+ + OH− → H2O 1,40×10+08 12,6

RE_29 H2O → H+ + OH− 2,50×10−05 45,4

RE_30 H + OH− → e− + H2O 1,80×10+07 26,0

RE_31 2 O−
2 → O−

2 + OH2 + OH− 3,00×10−04 12,6

RE_32 O−
2 + H2O2 → O2 + OH− + OH 1,60×10−02 20,0

RE_33 O− + OH → OH2
− 2,00×10+07 7,7

RE_34 H2O2 + O− → O−
2 + H2O 2,00×10+05 15,6

RE_35 H2 + O− → OH− + H 8,00×10+04 13,8

RE_36 OH−
2 + O− → OH− + O2

− 4,00×10+05 18,8

RE_37 O− + H2O → OH− + OH 1,70×10+03 18,8

RE_38 e− + OH−
2 → OH− + O− 3,50×10+06 15,4
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⇒ Paramètres influençant les produits de radiolyse

Afin d’étudier l’influence des différents paramètres physiques (TEL (transfert d’énergie li-
néique), température, pH, ...) sur les espèces primaires de la radiolyse, il est nécessaire d’intro-
duire la notion de rendement radiolytique, G. Ce rendement est défini comme étant le nombre
d’espèces formées ou détruites pour une énergie absorbée par le milieu égale à 100 eV. Ce
paramètre s’exprime en mol.J−1.

Le transfert d’énergie linéique est défini comme la quantité d’énergie perdue par la particule
dans le milieu par unité de longueur (J.m−1). Ce paramètre dépend donc de la nature de
la particule incidente et du milieu. Le rendement radiolytique en dépend directement. Pour
un transfert d’énergie linéique très important, les rendements radicalaires sont faibles et les
rendements moléculaires sont plus élevés.

Notons que les effets liés au débit de dose sont similaires aux effets liés au transfert d’énergie
linéique. En effet, nous avons vu plus haut que le débit de dose correspond à une quantité
d’énergie déposée dans le milieu par unité de temps et de masse.

Le second paramètre agissant sur la concentration des radicaux libres (rendement radiolytique
primaire) est la température du milieu. Elliot et al. [?] ont étudié l’influence de la température
sur le rendement radiolytique (pour des rayonnement γ) pour des températures maximum de 300
°C. Ils constatent que l’augmentation de la température du milieu conduit à une augmentation
des espèces radicalaires aux dépens des espèces moléculaires.

Buxton [?] a également conduit des travaux portant sur l’influence de la température sur le ren-
dement radiolytique (G) des principales espèces en présence d’un rayonnement. Il constate que,
jusqu’à des températures élevées (≈ 300 °C), le rendement radiolytique du radical OH augmente
avec la température et le rendement radiolytique du peroxyde d’oxygène H2O2 diminue. En ef-
fet, à haute température, le peroxyde d’hydrogène se décompose. Les rendements radiolytiques
du dihydrogène et des électrons solvatés est faiblement dépendant de la température.

Pour les hautes températures, il est suggéré que la concentration des espèces radicalaires dépend
de la différence entre leur vitesse de diffusion et la vitesse de recombinaison inter-grappes, cette
diffèrence ayant tendance à augmenter.

Les variations de G avec la température prises en compte sont les suivantes :

G(H2) = 0.43 + 0.69 10−3(T − 273.1)

G(H) = 0.54 + 1.28 10−3(T − 273.1)

G(OH) = 2.64 + 7.17 10−3(T − 273.1)

G(H2O2) = 0.72− 1.49 10−3(T − 273.1)

G(e−) = 2.56 + 3.4 10−3(T − 273.1)

L’effet de la pression sur le rendement radiolytique est encore mal connu. Hentz et al. [?] ont
mené des expériences de radiolyse dans différentes solutions (solution aqueuse en présence de
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sulfate de fer, bicarbonate de sodium,...) et arrivent à la conclusion que, dans leur gamme de
pression (jusqu’à 60 bar), le rendement radiolytique n’est pas affecté.

En ce qui concerne l’impact du pH, Buxton et al. [?] ont montré que, sur la gamme comprise
entre pH= 3 et pH= 9, le rendement radiolytique ne varie pas. Afin de contrôler la réactivité
du coeur, de l’acide borique (H3BO3) est injecté dans l’eau du circuit primaire (absorbeur de
neutrons). L’isotope 10B possède une très grande section efficace de réaction pour les neutrons
thermiques. Le Bore n’a pas été pris en compte dans le modèle de radiolyse de l’eau. En effet,
il a été montré expérimentalement(Pastina [?]) que les cinétiques de réaction entre les produits
de radiolyse de l’eau et le Bore sont très lentes.

La réaction nucléaire de capture d’un neutron par le Bore produit un atome de Lithium (7Li)
et une particule α, (42He). Ce poison neutronique entraîne une acidification de l’eau du circuit
primaire. Dans le but de neutraliser cet acide, on injecte de l’hydroxyde de Lithium (7LiOH).
Cette base est choisie car le Lithium est déjà présent dans l’eau suite à la réaction nucléaire
entre le Bore et les neutrons thermiques. Finalement, l’hydroxyde de Lithium (≈ 1 ppm) est
ajusté au cours du cycle du combustible afin de garder un pH proche de 7.

En résumé, les deux parmètres clés pour caractériser la radiolyse de l’eau sont le TEL ou plutôt,
dans le cadre de notre étude, le débit de dose et la température liquide du milieu, sachant que
le pH est fixé.
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3.2 Radiolyse de l’iode

Intéressons nous à présent aux réactions liées à la radiolyse de l’iode et aux réactions entre
l’iode est les espèces réactives produites par la radiolyse de l’eau (radicaux libres). Nous avons
vu, dans l’introduction de cette partie, qu’une faible quantité d’iode est transferée des crayons
combustible vers l’eau du circuit primaire.

Des données expérimentales [?] montrent que, la forme chimique majoritaire de l’iode relâchée
en fonctionnement normal depuis le combustible dans l’eau du circuit primaire est l’iode sous
forme ionique I−, la proportion de I2 étant inférieure à 2 %.

On trouve dans la littérature des revues regroupant un très grand nombre de réactions faisant
intervenir l’iode et les radicaux libres. Nous avons utilisé une base de données proposées par
Wren et al. [?]. Toutes les réactions prises en compte dans le cadre de cette étude sont regroupées
dans les tableaux suivants (14). En raison du très grand nombre de réactions présent dans les
différents schémas réactionnels et au vu des observations faites dans la section 2, nous nous
limitons à une description synthétique des principales réactions conduisant à la formation de
l’acide hypoïodeux, espèce volatile de l’iode majoritaire dans nos conditions. La formation de
cette espèce est gouvernée principalement par trois réactions.

La première réaction correspond à l’oxydation radiolytique de I− par le radical OH. Cette
oxydation conduit à la formation d’iode moléculaire, I2. Les réactions globales décrivant l’oxy-
dation radiolytique du I− en I2 sont :

I− +OH → I . +OH−

2 I . → I2

L’oxydation radiolytique de I− en I2 résulte de la compétition entre l’oxydation des iodures par
les radicaux hydroxyles et la réduction de l’iode moléculaire par le peroxyde d’hydrogène.

2 I− + 2OH . → I2 + 2OH−

I2 +H2O2 → 2 I− + 2H+ +O2

La réaction d’oxydation radiolytique a été étudiée sur la gamme de température 25 °C-130 °C
[?], car elle contribue à la production d’iode volatile dans l’enceinte de confinement. Pour des
températures plus élevées, typiquement 300 °C, il n’existe pas de données présentes dans la
littérature.

Cette réaction dépend principalement de la concentration du radical hydroxyle. Comme nous
l’avons vu précédemment, la concentration de ce radical est directement liée au débit de dose.
Elle dépend également du rendement radiolytique noté G, qui représente le nombre de molé-
cules produites ou détruites lorsque 100 eV sont absorbés dans le milieu. La relation entre la
concentration de ce radical, le débit de dose et G est :

[OH.] = G dose ρliq (3)

où ρliq est la masse volumique de l’eau, la variable dose exprimée en Gy et G est exprimé en
mol.J−1.

La seconde réaction est l’hydrolyse de l’iode moléculaire donnée par :
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I2 +H2O → I− +HOI +H+

Cette réaction est très dépendante de la température et du pH. Il s’agit d’une réaction très
rapide qui conduit à la décomposition de I2 en milieu basique.

La troisième réaction correspond à l’oxydation thermique du I− en I2 par l’oxygène dissout :

2I− +
1

2
O2 + 2H+ → I2 +H2O

Cette réaction est lente et peu significative dans les conditions du primaire, compte tenu de la
faible teneur en oxygène. Enfin, la dernière réaction essentielle pour comprendre le comporte-
ment de l’iode est la dismutation de l’acide hypoïodeux en iodure et iodate telle que :

3HOI → 2I− + IO−
3 + 3H+

Cette réaction dépend fortement du pH. A terme, nous voyons que l’intégralité de l’acide
hypoïodeux va se transformer en I− et en IO−

3 .

En résumé, nous constatons que la présence de l’acide hypoïodeux résulte de la compétition
entre la formation transitoire de I2 et la dismutation. Le paramètre essentiel pour caractériser
ce système réactionnel est le degré d’oxydation du milieu considéré. En régime permanent et
en fonction des conditions aux limites (pH, [O2],...), il peut subsiter une concentration de HOI
en solution.
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Table 13 – Liste des reactions pour la radiolyse de l’iode [?]

num Réactions k0 (m3(n−1)mol(n−1)s−1) Ea (kJ.mol−1) k0,retour (m3(n−1)mol(n−1)s−1) Eab (kJ.mol−1)

RI_1 I2OH− → HOI + I− 1,30×10+06 - 4,33×10+05 -

RI_2 2 HOI → HIO2 + I− + H+ 6,00×10−03 - 1,70×10+04 -

RI_3 HOI + IO− → IO2
− + I− + H+ 1,00×10−02 - - -

RI_4 2 IO− → IO−
2 + I− 2,40×10−05 - 1,00×10−03 -

RI_5 I2OH− + IO− → IO−
2 + 2I− + H+ 5,25×10−03 - - -

RI_6 HIO2 + HOI → IO−
3 + I− + 2 H+ 2,40×10−01 - 5,80×10−10 -

RI_7 IO−
2 + IO− → IO−

3 + I− 1,00×10−05 - - -

RI_8 IO−
2 + I2OH− → IO−

3 + 2I− + H+ 2,50×10−02 - - -

RI_9 HOI + HIO2 + I− → 2HOI + IO− 1,80×10+09 - - -

RI_10 HIO2 → IO−
2 + H+ 1,00×10+01 - 1,00×10+08 -

RI_11 HOI → IO− + H+ 1,00×10+10 - 1,00×10+07 -

RI_12 I + e− → I− 2,40×10+07 18,8 - -

RI_13 I2 + e− → I2− 5,10×10+07 18,8 - -

RI_14 I2 + 2e− → 2 I− 1,30×10+07 18,8 - -

RI_15 HOI + e− → I + OH− 1,90×10+07 18,8 - -

RI_16 I + H → I− + H+ 2,70×10+07 18,8 - -

RI_17 I2 + H → I−2 + H+ 3,50×10+07 18,8 - -

RI_18 I−2 + H → 2I− + H+ 1,80×10+04 22,2 - -
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num Réactions k0 (m3(n−1)mol(n−1)s−1) Ea (kJ.mol−1) k0,retour (m3(n−1)mol(n−1)s−1) Eab (kJ.mol−1)

RI_19 I− + H → HI− 2,50×10+05 1,8 - -

RI_20 HOI− + H → I− + H2O 4,40×10+07 18,8 - -

RI_21 IO−
2 + O−

2 → IO + 2 OH− + O2 1,00×10+04 18,8 - -

RI_22 I2 + O−
2 → I−2 + O2 - - - -

RI_23 HOI + O−
2 → OH− + I + O2 1,00×10+03 18,8 - -

RI_24 I−2 + O−
2 → O2 + 2I− 3,00×10+06 18,8 - -

RI_25 IO + O−
2 → IO− + O2 8,00×10+04 18,8 - -

RI_26 IO + O−
2 + H2O → HOI + O2 + OH− 1,00×10+06 - - -

RI_27 IO−
3 + O−

2 → HIO−
3 + O2 + OH− 5,00×10+01 - - -

RI_28 I−2 + HO2 → I2 + HO−
2 1,00×10+07 18,8 - -

RI_29 HOI + HO2 → I + O2 + H2O 1,00×10+02 18,8 - -

RI_30 IO−
2 + HO2 → IO + OH− + O2 1,00×10+04 18,8 - -

RI_31 HO2 + I2 → H+ + O2 + I−2 1,80×10+04 18,8 - -

RI_32 I + HO → HOI 1,60×10+07 18,8 - -

RI_33 HOI + OH → IO + H2O 7,00×10+06 18,8 - -

RI_34 IO + OH → HOI2 1,00×10+07 18,8 - -

RI_35 IO2 + OH → H+ + IO3
− 1,00×10+07 18,8 - -

RI_36 I− + OH → HOI− 1,00×10+07 18,8 1,13×10+06 18,8

RI_37 I2 + OH → HOI + I 1,10×10+07 18,8 - -
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num Réactions k0 (m3(n−1)mol(n−1)s−1) Ea (kJ.mol−1) k0,retour (m3(n−1)mol(n−1)s−1) Eab (kJ.mol−1)

RI_38 IO−
3 + OH → IO3 + OH− 1,00×10+02 18,8 - -

RI_39 HOI + OH → HOI + OH− 2,70×10+07 18,8 - -

RI_40 HIO−
3 + OH → IO−

3 + H2O 1,00×10+06 - - -

RI_41 I−2 + OH → I2 + OH− 3,80×10+07 18,8 - -

RI_42 I− + O− + H2O → I + 2OH− 2,60×10+06 18,8 - -

RI_43 IO− + O− → IO + 2OH− 6,00×10+06 18,8 - -

RI_44 IO−
3 + O− → IO3 + 2 OH− 2,90×10+05 18,8 - -

RI_45 I− + H2O2 → OI− + H2O - - - -

RI_46 HI2O− + H2O2 → HOI2 + I− + H2O 2,25×10+03 39,0 1,00×10+04 101,0

RI_47 HOI2 + OH− → I− + O2 + H2O 2,00×10+09 68,0 - -

RI_48 IO3 + H2O2 → H+ + IO−
3 + HO2 1,00×10+06 18,8 - -

RI_49 I + H2O2 → H+ + I− + HO2 3,00 18,8 - -

RI_50 I + I− → I2− 1,20×10+07 18,8 - -

RI_51 HOI− + I− → I−2 + OH− 2,50×10+01 18,8 - -

RI_52 HOI− → I + OH− 1,20×10+08 18,8 - -

RI_53 H+ + O2 + I−2 → HO2 + I2 6,00×10+02 18,8 - -

RI_54 2 I → I2 1,00×10+07 18,8 - -

RI_55 HOI + I−2 → 2 I− + IO + H+ 1,00×10+02 18,8 - -

RI_56 IO3 + I− → IO−
2 + IO 1,00×10+01 18,8 - -
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num Réactions k0 (m3(n−1)mol(n−1)s−1) Ea (kJ.mol−1) k0,retour (m3(n−1)mol(n−1)s−1) Eab (kJ.mol−1)

RI_57 IO2 + I− → I2 + O2
− 1,00×10+07 18,8 - -

RI_58 HI− + H2O → H2 + OH− + I 1,00×10+03 18,8 - -

RI_59 HI− + H+ → H2 + I 1,00×10+07 18,8 - -

RI_60 I + HOI → I2 + OH− 2,30×10+07 18,8 - -

RI_61 HOI− + HOI− → I2 + 2 OH− 2,00×10+07 18,8 - -

RI_62 2 IO → I2O2 1,50×10+06 18,8 - -

RI_63 I2O2 + H2O → IO−
2 + HOI + H+ 1,00×10+10 - 1,00×10+01 18,8

RI_64 IO + IO−
2 → IO2 + IO− 1,00×10+07 18,8 - -

RI_65 IO2 + H2O → HOI−3 + H+ 5,50×10+04 18,8 - -

RI_66 2 HOI−3 → IO−
3 + IO2

− 1,00×10+07 - 1,00×10−01 18,8

RI_67 I + OH− → I + OH− 1,00×10+07 18,8 - -

RI_68 IO + H2O2 → HOI + HO2 3,00 18,8 - -
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3.3 Prise en compte des impuretés (Fe, Cu)

Toutes les surfaces internes du circuit primaire sont en contact avec le fluide caloporteur
à haute température (≈ 300 °C). L’eau du circuit primaire circule également entre les différents
crayons de combustible composant le coeur du réacteur où le rayonnement est très intense.
Dans ces conditions, la corrosion est un problème majeur. Les différentes surfaces du circuit
primaire (surface de la conduite, cuve, crayons combustible,...) sont soumises à ce phénomène
à des degrés différents en fonction de l’irradiation, de la température, des espèces chimiques
dissoutes,...

Afin de minimiser cet effet, les surfaces internes de la conduite subissent une étape de passi-
vation (formation d’une couche d’oxyde qui diminue la vitesse de corrosion). Les crayons de
combustible sont protégés de la corrosion par l’alliage qui compose la gaine, le Zircaloy−4. Le
tableau suivant indique la composition moyenne de cet alliage :

Zr (%) Sn (%) Fe (%) O Cr (%) Ni (%)

98,0-98,5 1,2-1,7 0,18 0,12 0,07 0,007

Table 14 – Composition moyenne de l’alliage Zircaloy−4

L’acier de la cuve est principalement composée de Fer, de Chrome et de Nickel. On trouve
également différents éléments comme le Cuivre, sous forme de traces. Enfin, la plus grande
surface développée dans le circuit primaire en contact avec le fluide caloporteur se situe au
niveau du faisceau tubulaire des générateurs de vapeur. Les tubes GV sont constitués d’Inconel.
Cet alliage est composé principalement de Nickel de Chrome et de Fer.

Dans le cadre de cette étude, et au vu des données présentes dans la littérature concernant
les concentrations de ces éléments dissouts, mesurées dans le circuit primaire, nous avons tenu
compte du Fer et du Cuivre. Les différentes réactions d’oxydation du Fer et de réduction du
Cuivre répertoriées dans la littérature sont regroupées dans la tableau 15.
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Table 15 – Liste des reactions pour les impuretés (pour le Fer [?], pour le Cuivre [?])

num Réactions k0 (mol,m,s) Ea (kJ.mol−1) k0,retour (mol,m,s)

RM_1 Fe2+ + OH → Fe3+ + OH− 3,00×10+06 15,1 -

RM_2 Fe(OH)2+ + O−
2 → Fe(OH)++ + O2 1,50×10+05 15,1 1,00×10+06

RM_3 Fe2+ + H2O2 → Fe3+ + OH + OH− 5,50×10+06 85,2 -

RM_4 Fe3+ + H → Fe2+ + H+ 1,00×10+05 22,2 -

RM_5 Fe3+ + e− → Fe2+ 6,00×10+07 15,1 -

RM_6 Fe2+ + O−
2 → Fe3+ + H2O2 + 2OH− 1,00×10+04 15,1 -

RM_7 Fe2+ + HO2 → Fe3+ + H2O2 + OH− 1,20×10+03 15,1 -

RM_8 Fe3+ + HO2 → Fe2+ + H+ + O2 2,00×10+01 15,1 -

RM_9 Cu2+ + OH → Cu(OH)2+ 3,50×10+05 - -

RM_10 Cu2+ + e− → Cu+ 3,90×10+07 - -

RM_11 Cu2+ + H → Cu+ + H+ 9,10×10+04 - -

RM_12 Cu2+ + HO2 → Cu+ + H+ + O2 1,20×10+06 - -

RM_13 Cu2+ + O−
2 → Cu+ + O2 1,10×10+07 - -

RM_14 Cu+ + O−
2 + (2H2O) → Cu2+ + H2O2 + 2 OH− 1,10×10+07 - -

RM_15 Cu+ + HO2 → Cu2+ + HO2
− 2,30×10+06 - -

RM_16 Cu+ + e− → Cu 2,70×10+07 - -

RM_17 Cu+ + OH → Cu2+ + OH− 3,00×10+06 - -

RM_18 Cu+ + H → CuH+ 5,00×10+06 - -
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3.4 Calcul de la spéciation chimique de l’iode dans le circuit primaire

en régime permanent

Toutes les réactions, regroupées dans les tableaux précédents, ont été intégrées dans un
solveur numérique afin de calculer la spéciation chimique de l’iode en régime permanent. L’ob-
jectif de cette étude est de dégager les grandes tendances quant aux différentes formes chimiques
de l’iode dans les conditions de fonctionnement normal. La constante directe de la réaction est
modélisée tandis que la réaction retour est calculée grâce à la constante d’équilibre de la réac-
tion, elle-même calculée à partir des enthalpies libres standard des produits et des réactifs.

La difficulté majeure pour réaliser des calculs de spéciation dans ces conditions est le manque
de connaissance concernant les données d’entrée du calcul. Afin de calculer la concentration en
iode présente dans l’eau du circuit primaire, nous utilisons les spectres d’activité communiqués
par EDF. Ces spectres regroupent les activités associées aux différents isotopes instables. Ces
mesures sont effectuées directement dans le circuit primaire en fonctionnement normal et en
régime transitoire (transitoire de puissance). La masse d’iode initialement en solution est déduite
de la quantité d’iode actif en tenant compte de la proportion d’isotopes stables (95 % de
l’inventaire isotopique du coeur) qui est obtenue par un calcul de neutronique. Nous obtenons,
en régime permanent, une concentration d’iode (équivalent I−) égale à 5, 0 10−7 mol.m−3. Le
débit de dose est directement calculé à partir du spectre EDF. La valeur calculée est égale à
2, 0 10−4 Gy.s−1, et uniforme dans tout le circuit primaire.

En ce qui concerne la concentration de dioxygène dissout dans l’eau du circuit primaire, la
valeur retenue est 2, 3 10−6 mol.m−3 (données EDF). Les concentrations des impuretés retenues
dans le cadre de ce travail sont : 1, 0 10−5 mol.m−3 pour le Fer (Fe2+) et 5, 0 10−7 mol.m−3 pour
le Cuivre (Cu2+). Ces valeurs sont des ordres de grandeur des valeurs expérimentales mesurées
dans le circuit primaire.

Nous avons vu précédemment que le pH de l’eau du circuit primaire est maintenu quasiment
constant autour de la valeur 7, 2. La température du liquide est imposée par la thermohydrau-
lique du coeur. En régime permanent, la température liquide est d’environ 300 °C.

Compte tenu de l’incertitude relative aux paramètres pré-cités, une étude d’impact sur la spécia-
tion de l’iode a été réalisée. Les graphiques suivants présentent les pourcentages des différentes
formes d’iode normalisés par rapport à l’inventaire en iode dans le circuit primaire.

Cas n °1 : Conditions de référence pour la calcul de la spéciation de l’iode en régime
permanent

Le premier cas décrit correspond au cas de référence, c’est-à-dire celui effectué avec les
conditions d’entrée décrites précédemment. Nous observons la présence de différentes formes
chimiques de l’iode potentiellement volatiles. Nous trouvons pour ces espèces, majoritairement
l’acide hypoïodeux HOI. En proportions plus faibles, nous observons des iodures d’oxygène
IO, des trioxydes d’iode IO3, et de l’iode atomique I. En ce qui concerne les espèces ioniques,
nous constatons la présence d’iodates, IO−

3 et en plus faible proportion du I−. Comparée à
l’hypothèse de la présence de I− uniquement, la spéciation de l’iode apparaît plus complexe.

Cas n °2 : Influence du débit de dose sur la spéciation de l’iode en régime permanent

Le premier test effectué sur le calcul de la spéciation consiste à modifier le débit de dose.
Nous remarquons que pour des débits de dose relativement faibles, (compris entre 2, 0 10−8

Gy.s−1 et 2, 0 10−6 Gy.s−1 ), seulement deux espèces sont présentes : l’iode injecté sous forme
de I− et l’acide hypoïodeux en plus grande proportion (2

3
). Pour des débits de dose plus élevés,

nous observons que la proportion de ces deux espèces a considérablement diminué au profit



148 Spéciation chimique de l’iode dans le circuit primaire

des iodates. En effet, plus le débit de dose est important et plus la milieu devient oxydant
(production importante de radicaux libres) ce qui favorise la création de IO−

3 , espèce d’iode la
plus oxydée.

Cas n °3 : Influence de la température sur la spéciation de l’iode en régime perma-
nent

Etudions à présent l’influence de la température du milieu sur la spéciation de l’iode.
On observe une décroissance de la proportion de HOI au profit du IO−

3 lorsque la température
augmente. Cette tendance peut s’expliquer par un accroissement du potentiel oxydant de l’eau
avec la température (G(OH) augmente avec T) et une constante de vitesse accélérée pour la
réaction globale :

3HOI → 2I− + IO−
3 + 3H+

Cas n °4 : Influence du pH sur la spéciation de l’iode en régime permanent

Notons que les quatre paramètres susceptibles d’évoluer au cours d’un transitoire sont
le débit de dose, la température du liquide primaire, la concentration d’iode (pic d’iode) et
la concentration de dioxygène dissout. Cependant, nous avons réalisé des tests sur l’influence
du pH sur une gamme relative étroite. Nous observons que lorsque le milieu est plus alcalin
(pH= 8, 2), la proportion de IO−

3 est plus importante à cause du déplacement de la réaction de
décomposition du HOI.

Cas n °5 : Influence de la concentration de I− sur la spéciation de l’iode en régime
permanent

Nous avons vu dans l’introduction de ce chapitre, que lors d’un transitoire (de pression,
de température ou de puissance), le transfert des crayons de combustible vers l’eau du circuit
primaire est plus intense. Ceci se traduit par une augmentation de la concentration d’iode dans
le circuit primaire. Nous avons donc étudié l’influence de cette concentration sur la spéciation
de l’iode en régime permanent. Pour des concentrations très faibles en iode (< 10−7 mol.m−3),
nous sommes dans le cas de la chimie de traces, on observe que la présence de radicaux est
plus marquée. Pour des concentrations plus élevées que la concentration de référence (5, 0 10−7

mol.m−3), on observe une augmentation de la proportion de HOI car on déplace l’équilibre dans
le sens retour de la réaction globale.

Cas n °6 : Influence de la concentration de O2 sur la spéciation de l’iode en régime
permanent

Nous avons également testé l’influence du dioxygène dissout dans l’eau. Le premier cas
correspond à une concentration nulle de dioxygène. Nous constatons que l’espèce majoritaire
est I−. Nous observons également la présence de HOI. Une faible quantité d’oxygène produit
par la radiolyse de l’eau est présente et permet de former de l’iode moléculaire qui conduit
ensuite à la production de l’acide hypoïodeux. On peut constater qu’au delà d’un certain seuil
en oxygène, de l’ordre de la concentration en iode, l’impact de la variation de concentration de
O2 reste minime.

Cas n °7 et n °8 : Influence de la concentration de Fe2+ et de Cu2+ sur la spéciation
de l’iode en régime permanent

Enfin, les deux derniers tests de sensibilité réalisés sont dédiés à l’influence des impuretés
présentes dans l’eau du circuit primaire. Nous avons testé dans un premier temps l’influence du
Fer. Il est injecté sous forme de Fe2+. Dans ces conditions, nous observons une oxydation du
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Fe2+ en Fe3+ par les radicaux libres issus de la radiolyse de l’eau. En présence de Fe2+, le milieu
est donc légèrement moins oxydant. Nous observons que pour la concentration de Fer la plus
élevée ([Fe2+]= 1, 0 10−4 mol.m−3) l’impact est plus significatif et la proportion de IO−

3 diminue.
Pour des variations modérées en Fe2+, nous retrouvons sensiblement la même répartition.

La concentration initiale de Cuivre est identique à la concentration de I−. Nous remarquons
comme pour le Fer que l’impact sur la partition HOI-IO−

3 -I− est très faible.

En résumé, la présence de Fer et de Cuivre a un impact relativement modéré sur la partition
HOI−IO−

3 -I−.

A l’issue de ces calculs de spéciation qui tiennent compte des sources d’incertitude, il apparaît
sans ambiguité que les trois espèces majoritaires sont I−, HOI et IO−

3 . Pour ces trois espèces,
seul HOI est suceptible de se volatiliser en raison de son caractère moléculaire. La proportion
de HOI peut varier de 10 % à 50 % de l’inventaire en iode dans le circuit primaire. Après avoir
caractérisé la chimie du primaire, pour calculer le transfert de l’iode vers la phase gazeuse du
secondaire lors du flashing, il faut connaître les coefficients de partage des différentes espèces
volatiles présentes, ce qui est l’objet du paragraphe suivant.
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Cas n °1 : référence

I−

12.6
%

HOI

37.5%

IO3
−

43.5%

IO3

2.3% I
1.2%

IO2.9%

Conditions initiales

Pliq = 155 bar pH = 7.2

Tliq = 573 K [I] = 5.0 10−7 mol.m−3

ρliq = 730 kg.m−3 [O2] = 2.3 10−6 mol.m−3

mliq = 1.875 105 kg [Fe] = 1 10−5 mol.m−3

débit de dose = 2.0 10−4 Gy.s−1 [Cu] = 5 10−7 mol.m−3
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⇒ Cas n °2 : Influence du débit de dose sur la spéciation de l’iode

I−

34.0%

HOI

66.0%

I−

27.0%

HOI

73.0%
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Figure 59 – Spéciation de l’iode = f(ddd)

Conditions initiales

Pliq = 155 bar pH = 7, 2

Tliq = 573 K [I] = 5, 0 10−7 mol.m−3

ρliq = 730 kg.m−3 [O2] = 2, 3 10−6 mol.m−3

mliq = 1, 875 105 kg [Fe2+] = 1, 0 10−5 mol.m−3

ddd [Cu2+] = 5, 0 10−7 mol.m−3
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⇒ Cas n °3 : Influence de la température liquide sur la spéciation de l’iode
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Figure 60 – Spéciation de l’iode = f(Tliq)

Conditions initiales

Pliq = 155 bar pH = 7.2

Tliq [I] = 5.0 10−7 mol.m−3

ρliq = 730 kg.m−3 [O2] = 2.3 10−6 mol.m−3

mliq = 1.875 105 kg [Fe2+] = 1 10−5 mol.m−3

débit de dose = 2.0 10−4 Gy.s−1 [Cu2+] = 5 10−7 mol.m−3
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⇒ Cas n °4 : Influence du pH sur la spéciation de l’iode
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Figure 61 – Spéciation de l’iode = f(pH)

Conditions initiales

Pliq = 155 bar pH

Tliq = 573 K [I] = 5.0 10−7 mol.m−3

ρliq = 730 kg.m−3 [O2] = 2.3 10−6 mol.m−3

mliq = 1.875 105 kg [Fe2+] = 1 10−5 mol.m−3

débit de dose = 2.0 10−4 Gy.s−1 [Cu2+] = 5 10−7 mol.m−3
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⇒ Cas n °5 : Influence de [I−] sur la spéciation de l’iode
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Figure 62 – Spéciation de l’iode = f([I−])

Conditions initiales

Pliq = 155 bar pH= 7, 2

Tliq = 573 K [I−]

ρliq = 730 kg.m−3 [O2] = 2, 0 10−6 mol.m−3

mliq = 1, 875 105 kg [Fe2+] = 1, 0 10−5 mol.m−3

débit de dose = 10−2 Gy.s−1 [Cu2+] = 5, 0 10−7 mol.m−3
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⇒ Cas n °6 : Influence de [O2] sur la spéciation de l’iode
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Figure 63 – Spéciation de l’iode = f([O2])

Conditions initiales

Pliq = 155 bar pH= 7.2

Tliq = 573 K [I] = 5, 0 10−7 mol.m−3

ρliq = 730 kg.m−3 [O2]

mliq = 1, 875 105 kg [Fe2+] = 1, 0 10−5 mol.m−3

débit de dose = 2, 0 10−4 Gy.s−1 [Cu2+] = 5, 0 10−7 mol.m−3
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⇒ Cas n °7 : Influence de [Fe2+] sur la spéciation de l’iode
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Figure 64 – Spéciation de l’iode = f([Fe2+])

Conditions initiales

Pliq = 155 bar pH= 7, 2

Tliq = 573 K [I] = 5, 0 10−7 mol.m−3

ρliq = 730 kg.m−3 [O2] = 2, 3 10−6 mol.m−3

mliq = 1, 875 105 kg [Fe2+]

débit de dose = 2, 0 10−4 Gy.s−1 [Cu2+] = 5, 0 10−7 mol.m−3



3.4 - Calcul de la spéciation chimique de l’iode dans le circuit primaire en régime permanent 157

⇒ Cas n °8 : Influence de [Cu2+] sur la spéciation de l’iode
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Figure 65 – Spéciation de l’iode = f([Cu2+])

Conditions initiales

Pliq = 155 bar pH = 7.2

Tliq = 573 K [I] = 5.0 10−7 mol.m−3

ρliq = 730 kg.m−3 [O2] = 2.3 10−6 mol.m−3

mliq = 1.875 105 kg [Fe2+] = 1.0 10−5 mol.m−3

débit de dose = 2.0 10−4 Gy.s−1 [Cu2+]
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4 Détermination des coefficients de partage de HOI, IO3,

I, I2 et IO

La connaissance des coefficients de partage des espèces iodées va nous permettre de cal-
culer la fraction d’iode transférée en phase gazeuse lors du flashing à la brèche. Ce coefficient
de partage dépend de l’espèce considérée ainsi que de la température.

4.1 Bibliographie

Pour IO3 nous n’avons pas trouvé de valeur du coefficient de partage dans la littérature.
Pour l’atome d’iode I, il est reporté dans la littérature comme étant volatil avec un coefficient
de partage égal à 0, 2 à 298, 15 K (Sander [?]).

Pour l’iode moléculaire I2, ce coefficient est bien connu, il vaut environ 80 à 298 K et 9 à 373 K
(Palmer et al. [?]). I2 sera donc considéré comme totalement volatil à 573 K avec un coefficient
de partage inférieur à 0, 01.

Pour HOI, les valeurs disponibles dans la littérature sont rassemblées dans le tableau 16 ci-
dessous et sont éparses. Cartan et al. [?] a évoqué pour la première fois la présence de HOI
en phase gazeuse. L’acide hypoïodeux est un intermédiaire de réaction. Il est donc difficile
de l’étudier avec précision car, en solution, il est simultanément présent avec d’autres espèces
iodées.

T (°C) Coefficient de partage K Références

21 300 Vinson [?] (1978)

80 30 Vinson [?] (1978)

21 3913 Lin [?] (1981, val. expérimentales)

72 823 Lin [?] (1981, val. expérimentales)

100 243 Lin [?] (1981)

150 69 Lin [?] (1981)

200 27,7 Lin [?] (1981)

250 14,1 Lin [?] (1981)

300 8,5 Lin [?] (1981)

100 1,7 Furrer et Cripps [?] (1985)

150 1,1 Furrer et Cripps [?] (1985)

20 ≥ 10000 Palmer et al. [?] (1985)

20 930 ± 220 Harrell et al. [?] (1988)

80 ≥ 300 Cantrel [?] (1997)

Table 16 – Coefficients de partages extraits de la littérature

Compte tenu des fortes proportions de HOI dans le CP et l’absence de données pour le trioxyde
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d’iode, les coefficients de partage de ces deux composés doivent être déterminés. Il existe des
méthodes semi-empiriques telles que QSAR, Quantitative Structure-Activity Relationship (Nir-
malakhandan et Speece, [?] (1998)), ou BCM, Bond Contribuion Method (Meylan et Howard,
[?] (1991)) mais celles-ci sont uniquement applicables et validées pour des composés organiques
et ne seront donc pas mises en œuvre dans le cadre de ce travail. La méthode de choix reste la
dynamique moléculaire pour calculer l’enthalpie libre de solvatation.

⇒ Lien entre l’énergie de solvatation et le coefficient de partage

Un principe fondamental de la thermodynamique stipule que, à l’équilibre, les potentiels chi-
miques d’un constituant quelconque sont égaux dans toutes les phases du système. Appliqué à
un constiuant dans un système liquide-gaz, ce principe conduit à la relation :

Φig = φig +RT Ln(xig) = Φil = φil +RTLn(xil) (1)

où, φig et φil représentent la partie des potentiels chimiques qui ne dépend que des conditions
thermodynamiques du soluté et du solvant. xig et xil sont les fractions molaires du constituant
i en phase gaz et en phase liquide. Dans les conditions très diluées qui nous concernent, les
activités se confondent avec les concentrations molaires. On a donc :

xig = xilexp

(
φil − φig

RT

)

= xilexp

(

−∆Gsolv

RT

)

(2)

La molécule solvatée se trouve dans un niveau d’énergie plus bas, à cause des forces attractives.
La différence φig − φil est appelée enthalpie libre de solvatation. Cette relation conduit à la
constante de Henry dont la définition est :

Pig = xilH (3)

Cette relation exprime que la pression partielle du constituant i est propotionnelle à sa fraction
molaire en phase liquide (loi de Henry). On a donc la relation :

H = P exp

(

−∆Gsolv

RT

)

(4)

où P est la pression totale du mélange. De la même façon, nous pouvons exprimer le coefficient
de partage en fonction de l’énergie de solvatation par la relation :

1

K
=
ρgaz

ρliq

exp

(

−∆Gsolv

RT

)

(5)

En effet, la relation (2) peut s’écrire :

Nig

Ngaz,tot

=
Nil

Nliq,tot

exp

(

−∆Gsolv

RT

)

(6)

Ramenée au volume molaire, cette relation donne :

Cig = Cil

Vmol,liq

Vmol,gaz

exp

(

−∆Gsolv

RT

)

(7)
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4.2 Méthodologie

La dynamique moléculaire (DM) est, comme son nom l’indique, une méthode permettant
de simuler l’évolution temporelle (dynamique) d’un système moléculaire. Elle repose générale-
ment sur l’utilisation de la loi de Newton. Le mouvement atomique, entraînant le mouvement
moléculaire, est associé à la loi de Newton :

Fi = miai (8)

où Fi représente la somme des forces exercées sur l’atome de masse mi, et ai est son accélération.
On note bien que la notion de mouvement est ancrée dans cette relation car l’accélération est
reliée à la vitesse, elle-même reliée à la position de la particule considérée. La force sur un
atome est obtenue à partir du calcul de l’énergie du système, généralement par une approche
de type « champ de force ». La DM repose sur des principes de mécanique moléculaire. Chaque
molécule est représentée par un ensemble de champs de forces comme indiqué en figure 66.

Figure 66 – Potentiels d’interactions possibles d’une molécule

A partir des potentiels d’interaction entre les particules, on obtient les accélérations, puis les
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vitesses et enfin les positions. Un algorithme mathématique, Verlet ou leap frog le plus générale-
ment, permet l’obtention de ces données. La DM est une méthode largement usitée pour calculer
l’énergie de solvatation d’une molécule en phase liquide. Ce type de travail a parfaitement été
illustré par divers articles (Soetens et al. [?], Taylor et Shields [?]).

Ces études portent sur la détermination de l’enthalpie libre standard de solvatation par l’em-
ploi d’un potentiel de champ de forces moyen (PMF= Potential of Mean Force) ou par une
méthode perturbative énergie (FEP = Free Energy Perturbation) du soluté dans le solvant
comme largement illustré dans la littérature (Shivakumar et al. [?]). La méthode FEP permet
de calculer les variations d’énergie libre d’un système chimique qui évolue d’un état A vers un
état B comme l’illustre la figure 67.

Figure 67 – Evolution d’un système soluté-solvant vers un système avec solvant
pur

Le calcul est essentiellement basé sur l’équation de Zwanzig [?] (1954) :

∆GA→B = −kBT<exp
(
(UB − UA)

kBT

)

> (9)

où UA et UB sont les énergies potentielles des états A et B et le terme <exp
(

(UB−UA)
kBT

)

>

représente la moyenne des énergies échantillonnées pour passer de A à B. Cette transition est
réalisée par un échantillonnage qui comporte environ 10 états intermédiaires comme représentés
schématiquement en figure 68.
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Figure 68 – Fenêtrage pour le calcul de l’énergie libre de solvatation

La solvatation peut être vue comme un processus de transfert où la molécule de soluté, initiale-
ment en phase gazeuse, pénètre dans le solvant. L’enthalpie libre de solvatation de la molécule
HOI est donnée par la relation :

∆Gsolv = ∆GHOI-H2O −∆GH2O −∆GHOI (10)

Le code de dynamique mis en œuvre est le code SPyDERS (Software in Python for Dynamics
Energetics and Restrained Simulations) qui a été qualifié sur une série de composés (Cantrel,
[?]). La précision que l’on peut attendre pour l’énergie libre de solvatation est de l’ordre de
0, 5 kcal.mol−1. Les équations du mouvement sont résolues par un intégrateur Verlet vitesses
(Swope et al., 1982 [?]). Les paramètres du champ de forces sont issus du champ AMBER
(Wang et al., 2004[?]). Pour le potentiel électrostatique, les charges partielles sur les atomes
des molécules iodées sont obtenues à partir d’un fit du potentiel de Merz-Kollman au niveau
de théorie RHF/6− 311G∗ en utilisant le logiciel de chimie GAUSSIAN 03. Les interactions de
type solvant-solvant ont été prises en compte par un modèle d’eau type TIP3P de géométrie
rigide. Le barostat et le thermostat sont de type Berendsen (Berendsen et al., 1987 [?]).

4.3 Paramètres de calcul

La figure 69 illustre la géométrie des molécules HOI et IO3, optimisée par le logiciel GAUSSIAN.

En milieu aqueux donc polarisable, il faut savoir que les interactions électrostatiques vont
conditionner en bonne partie la valeur de l’énergie de solvatation. La distribution de charges
considérée est décrite ci-dessous :
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Figure 69 – Géométries des molécules HOI et IO3

O H1 et H2

H2O (TIP3P) −0, 834 +0, 417

I O1, O2 et O3

IO3 +1, 593 −0, 531

I O H

HOI +0, 408 −0, 528 +0, 121

Les paramètres du calcul sont les suivants :

• Boite de simulation d’environ 20 Å de côté contenant environ 200 molécules d’eau ;

• Pas d’intégration 0, 5 fs ;

• Temps de thermalisation 20 ps (37500 pas dynamique) ;

• 12 fenêtres ;

• Temps d’intégration pour chaque fenêtre 56 ps (112500 pas dynamique)

• Cutoff de 20 Å

Les énergies de solvatation obtenues à l’issue des simulations sont reportées dans le tableau
17. Pour chaque température, trois simulations ont été réalisées et c’est la valeur moyenne qui
figure dans le tableau 17.
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Composé
Exp SPyDERS

298 K 373 K 298 K 373 K 473 K

Trioxyde d’iode (IO3) Pas de données -(13,9 ± 0,4) -(9,1 ± 0,4) (-)

Acide hypoïodeux (HOI)

-5,0 [?]
-3,2 [?]

-(3,6 ± 0,2) -(2,3 ± 0,3) -(1,6 ± 0,4)-4,1 [?]

-1,0 [?]
-4,2 [?]

Table 17 – Enthalpie libre standard de solvatation (kcal.mol−1)

Le trioxyde d’iode est clairement un composé non volatil. Pour HOI, la valeur obtenue à 373 K
est intermédiaire entre les valeurs proposées dans la littérature. Elle correspond à un coefficient
de partage égal à 22. A partir des valeurs à 298 K, 373 K et 473 K, on peut calculer la dépendance
du coefficient de partage en fonction de la température suivant une loi exponentielle du type :

Ln(K) =

(
A

T
+B

)

χ2 = 0, 976 (11)

avec A = 3, 552 103, B= −6.02 et T est exprimée en K. On obtient K(523 K)= 2, 2 et K(573
K)= 1, 2. On peut en conclure que lors du flashing, l’acide hypoïodeux est volatil et sera
transféré en grande partie vers la phase gazeuse du secondaire.

Dans le paragraphe suivant nous allons détailler les équations aboutissant au calcul de la quan-
tité d’iode transférée dans la phase gaz du secondaire.



5.1 - Le transfert primaire et le transfert secondaire 165

5 Flashing de l’iode et transfert primaire

Pour une espèce iodée volatile, on peut définir le "taux de flashing" à chaque instant de
la séquence accidentelle, et finalement le rejet à l’environnement de cette espèce sous forme
gazeuse, s’il existe un chemin de transfert direct.

Soit ṁil0, le débit massique de cette espèce en phase liquide à la brèche, ṁi→g, le débit de
production de cette espèce en phase gaz. Avec certaines hypothèses qui sont précisées dans ce
qui suit, le taux de flashing, ou taux de transfert primaire de cette espèce est donné par la
relation :

ṁi→g

ṁil0

=
τth
Ki

ρliq0

ρsat
gaz

(1)

où τth est le taux de flashing thermodynamique, Ki le coefficient de partage de cette
espèce, ρliq0 la masse volumique du liquide à la brèche, ρsat

gaz la masse volumique à saturation à
la pression P2 du secondaire. On proposera plus loin une formulation plus précise.

La fraction qui reste en phase liquide à l’issue du flashing peut éventuellement être transférée
en partie à la ligne vapeur si elle franchit l’étage cyclone-sécheur (taux de by-pass). Ceci dépend
de la granulométrie des gouttes produites par le flashing.

5.1 Le transfert primaire et le transfert secondaire

Dans la terminologie utilisée pour décrire les séquences RTGV, on parle de taux de by-pass et
de taux de carry-over (ou taux de primage). Ces termes ne recouvrent pas la même réalité que
les termes que nous utilisons. C’est pourquoi il est utile de le préciser. Le jargon des séquences
RTGV est parfois obscur. Pour simplifier, on désigne par taux de by-pass la fraction qui part
directement à la ligne vapeur sans passer par le bouchon d’eau ou en empruntant un chemin
direct à travers le bouchon d’eau (bulles de vapeur ou partage). Ceci inclut aussi bien l’iode
produit à la brèche que l’iode qui a transité par le condenseur pour ce qui concerne le GV
accidenté, et l’iode qui a transité par le condenseur pour les GV sains. On désigne par taux de
carry-over (ou taux de primage) la fraction qui est transportée par les gouttes qui sont dans
le secondaire GV et qui franchit l’étage cyclone-sécheur. Par construction, en fonctionnement
normal, le taux de primage des gouttes est 0, 25 %. Dans les analyses EDF [?], on attribue le
même taux à l’iode parce qu’on considère qu’il y a très peu d’espèces volatiles dans la phase
liquide. Ceci concerne aussi bien l’iode qui provient de la brèche (via les gouttes d’eau qui n’ont
pas contribué au by-pass, GV accidenté) que l’iode qui a transité par le condenseur (cas du GV
accidenté et cas des GV sains). On applique donc toujours la même terminologie, que la brèche
soit submergée ou pas.

Dans ce travail, on considère le cas d’une brèche non submergée au début de l’accident, et
en partie haute du faisceau d’épingles. C’est la séquence la plus pénalisante a priori, car c’est
celle qui offre un chemin de transfert direct pendant la durée la plus longue. On désigne par
transfert primaire le transfert qui est réalisé entre le début de l’accident et la submersion
de la brèche. Après cet évènement, l’iode est relâché dans la ligne vapeur à partir du bouchon
d’eau par partage et primage, qu’il provienne directement de la brèche ou qu’il ait transité par
le condenseur. Nous désignons cette phase par transfert secondaire.

Le présent travail se limite à la description du transfert primaire.
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Equation de bilan

On écrit le bilan de masse pour une espèce iodée contenue dans une goutte particulière de la
distribution :

d

dt
(VlCilMi) = −Skgi (Cig − Ci∞)Mi −

ṁev

ρsat
gaz

CigMi (2)

Avec,

Vl : volume liquide de la goutte considérée

Cil : concentration molaire en phase liquide de l’espèce considérée

Mi : masse molaire de l’espèce considérée

S : surface de la goutte

kgi : coefficient de transfert de masse en phase gaz de l’espèce considérée

Cig : concentration molaire en phase gaz à l’interface de l’espèce considérée

Ci∞ : concentration molaire en phase gaz dans la fluide secondaire de l’espèce considérée

ṁev : débit massique d’évaporation

ρsat
gaz : masse volumique à saturation à la pression P2 du secondaire

Dans le second membre, on distingue le terme de transfert lié à la convection-diffusion dans la
phase gaz et le terme de transfert lié au débit d’ évaporation ṁev. Ce dernier terme comprend
d’une part l’évaporation de surface, et d’autre part l’évaporation dans les germes internes à la
goutte.

Pour expliciter le terme de convection-diffusion Skgi (Cig − Ci∞), il faut connaître la valeur de
Ci∞ qui nécessite le suivi du transport de l’espèce considérée dans le secondaire, ce qui n’est
pas possible dans le module DROPLET en raison de l’organisation modulaire du code ASTEC.
Néanmoins, en règle générale, ce terme est négligeable devant le terme lié à l’évaporation. On
écrira donc l’équation simplifiée :

d

dt
(VlCilMi) = −ṁev

ρsat
gaz

CigMi (3)

d

dt
(Vl)Cil + Vl

d

dt
(Cil) = −ṁev

ρsat
gaz

Cig (4)

On suppose que la masse volumique du liquide varie peu (pour simplifier). Nous obtenons :

1

ρl

dml

dt
Cil +

ml

ρl

dCil

dt
= −ṁev

ρsat
gaz

Cig (5)

Cig est la concentration dans le gaz à l’interface. On fait la simplification supplémentaire de
supposer que le transfert en phase liquide est suffisamment rapide pour que l’on puisse considérer
la concentration dans cette phase comme homogène. On peut donc considérer Cil comme la
concentration à l’interface côté liquide. Dans le cas contraire, il faudrait ajouter un terme de
transfert supplémentaire. Cig et Cil sont reliés entre eux par le coefficient de partage inter facial,
qui n’est autre que le coefficient de partage thermodynamique.
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Cig =
Cil

Ki

(6)

Ceci est rendu possible par le fait que, même pour les mécanismes de transfert très rapides
(dans notre cas, nous avons vu que les temps caractéristiques se situent entre 10−8 et 10−3 s),
l’équilibre interfacial s’établit en un temps petit devant ces temps caractéristiques. C’est une
procédure usuelle dans les problèmes de transfert.

Nous pouvons donc écrire :

1

ρl

dml

dt
Cil +

ml

ρl

dCil

dt
= −ṁev

ρsat
gaz

Cil

Ki

dCil

dt
= −ṁev

ml

(
ρl

Kiρsat
gaz

)

Cil −
1

ml

dml

dt
Cil (7)

Le premier terme du membre de droite est lié au flux d’Iode et le deuxième terme est lié à la
variation du volume liquide.

dCil

dt
=

1

ml

dml

dt

(
ρl

Kiρsat
gaz

− 1

)

Cil (8)

Posons :

αi =
ρl

Kiρsatgaz

Il est impossible d’évaluer a priori l’importance de ce terme. Typiquement, dans des conditions
RTGV, ρl

ρsat
gaz

≈ 23. Plus le coefficient de partage est petit, plus l’espèce est volatile. Pour quelle
valeur de Ki peut-on estimer qu’une espèce est volatile ? Ceci dépend aussi des conditions aux
limites et des cinétiques de transfert. D’autre part, le coefficient de partage peut varier de façon
significative avec la température (c’est le cas par exemple pour les espèces I2 et HOI).

Si on connait pour l’espèce considérée la loi Ki(T ) (ce qui est rarement le cas), sachant que le
terme 1

ml

dml

dt
résulte des équations du flashing développées dans la deuxième partie, on a une

expression du second membre de l’équation (8). Les équations différentielles de type (8) (une
pour chaque espèce) permettent d’obtenir la concentration en phase liquide Cil pour une goutte
qui a atteint l’équilibre avec le secondaire.

Le taux de flashing de l’espèce considérée est, par définition, pour une goutte :

τi =
Vl0Cil0 − VlCil

Vl0Cil0

= 1− VlCil

Vl0Cil0

(9)

5.2 Solution simplifiée

Le résultat (9) peut donc être obtenu en couplant pour n espèces les n équations (8) aux
équations de la relaxation thermodynamique d’une goutte. Une solution simplifiée est évidente
si on prend un coefficient de partage moyen (pendant le transit de la goutte), pris à la valeur
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T̄ =
Tliq0 + Tsat(P2)

2
(10)

Dans ce cas, la solution évidente de l’équation (8) est :

Cil

Cil0

=

(
ml

ml0

)αi−1

(11)

Par conséquent,

mlCil

ml0Cil0
=

(
ml

ml0

)αi

(12)

Remarque importante : Cil est la concentration courante dans la goutte et donc finalement la
concentration dans la goutte en fin de relaxation.

Par définition : τi = 1− VlCil

Vl0Cil0
≈ 1− mlCil

ml0Cil0
(ρ constant).

Donc τi ≈ 1−
(

ml

ml0

)αi

, d’autre part, par définition, τth = 1− ml

ml0
.

Finalement, nous arrivons à l’expression :

τi ≈ 1− (1− τth)
αi (13)

Les hypothèses simplificatrices sont que la masse volumique du liquide varie peu et que l’on
prend un coefficient de partage établi pour une température moyenne pendant le transit d’une
goutte.

Dans la limite où le taux de flashing thermodynamique est faible, on obtient τi ≈ τthαi qui n’est
autre que la formule (1). Dans les calculs de séquence RTGV, on a en général (voir troisième
partie) un taux de flashing thermodynamique de l’ordre de 10%, ce qui nous autorise à appliquer
cette formule.

D’après la formule (13), si τth → 0, τi → 0 ( ∀ αi) et si τth → 1−, τi → 1− (∀ αi), ce qui est
logique (si on flashe 100% du liquide, on flashe 100% de l’Iode dissout dans le liquide et on ne
peut pas dépasser cette limite, même pour un coefficient de partage très petit). Par conséquent,
si on fait usage de l’approximation τi ≈ τthαi, on doit la compléter par la condition τi ≤ 1.

5.3 Application à une distribution en tailles des gouttes

Nous avons considéré le cas d’une goutte particulière. Nous généralisons ce raisonnement
au cas réel d’une distribution. La concentration initiale dans la phase liquide d’une espèce iodée
est indépendante de la taille des gouttes : elle est égale à la concentration dans le fluide primaire.
En effet, la spéciation n’a pas le temps d’évoluer pendant la phase de fragmentation mécanique.
De même, on considère que cette spéciation n’évolue, pendant le transit d’une goutte, qu’en
raison du transfert à la phase gaz, ce qui veut dire que l’on suit chaque espèce indépendamment.

Le taux de flashing d’une espèce pour l’ensemble de la distribution est :

τ =

∑
njmlj0Cl0 −

∑
njmljClj

∑
njmlj0Cl0

= 1−
∑
njmljClj

∑
njmlj0Cl0

(14)
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De ce qui précède, mljClj = mlj0Cl0 (1− τthj)
α où τthj est le taux de flashing thermodynamique

pour une goutte de la classe de taille j.

Par conséquent, nous avons finalement :

τ = 1−
∑
njmlj0Cl0 (1− τthj)

α

∑
njmlj0Cl0

= 1−
∑
njmlj0 (1− τthj)

α

∑
njmlj0

(15)

Par cette formule, de la distribution en tailles des gouttes et du taux de flashing pour chaque
taille, on peut construire le taux de flashing Iode pour la distribution. On ne peut pas le relier
directement au taux de flashing thermodynamique pour l’ensemble de la distribution, sauf dans
certaines conditions pour lesquelles on peut faire des approximations supplémentaires.

Le taux de flashing thermodynamique pour l’ensemble de la distribution est :

τth =

∑
njmlj0 −

∑
njmlj

∑
njmlj0

= 1−
∑
njmlj

∑
njmlj0

(16)

Si le taux de flashing est à peu près indépendant de la taille des gouttes, ce qui est en général
vérifié, on voit que l’on peut simplifier la formule (15) puisque le terme (1− τthj)

α se factorise
et on retrouve la formule (13).

D’autre part, si le taux de flashing est faible pour toutes les classes de taille, on peut remplacer

(15) par 1−
∑

njmlj0(1−ατthj)
∑

njmlj0
= α

∑

njmjl0τthj
∑

njmlj0
.

Résumé :

nj est le nombre de gouttes de la classe j entrant dans le système par unité de temps. mlj0 est
la masse initiale de liquide dans une goutte de la classe j.

De sorte que :
∑
njmlj0 est le débit liquide à la brèche.

Si on fait l’hypothèse que le coefficient de partage varie peu pendant le transit de la goutte
dans le jet, on obtient l’expression :

τ = 1−
∑
njmlj0 (1− τthj)

α

∑
njmlj0

(τthj = taux de flahing thermodynamique) (17)

Si on suppose que le taux de flashing thermodynamique est à peu près indépendant de la taille
des gouttes, on a : τ ≈ 1− (1− τth)

α.

Dans le cas où le taux de flashing thermodynamique est faible pour chaque classe de taille, on
a :

τ = α

∑
njmlj0τthj
∑
njmlj0

(18)

En combinant les deux dernières hypothèses, on a : τ = ατth

Dans les conditions d’une séquence RTGV, les calculs montrent que cette approximation est à
peu près justifiée.
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5.4 Cas de la formation de germes de vapeur suivie d’une micro-

explosion

Dans l’équation (3) de bilan de masse d’une espèce : d
dt
(VlCilMi) = − ṁev

ρsat
gaz
CigMi, nous avons

considéré que le terme ṁev comprend le débit d’évaporation de surface et le débit d’évapora-
tion vers les germes contenus dans la goutte. En cas d’éclatement, la vapeur contenue dans les
germes est transférée à la phase gaz et contribue par conséquent au taux de flashing thermo-
dynamique. Dans ce cas, les relations établies plus haut entre le taux de flashing Iode et le
taux de flashing thermodynamique sont exactes pour toute la phase de relaxation d’une goutte,
incluant l’évaporation de surface et l’éclatement.

Il peut se trouver des situations très particulières (voir partie 1, section 4, exemples de calcul)
pour lesquelles la croissance des germes ne conduit pas au seuil de rupture. On a alors des
gouttes qui ont atteint l’équilibre avec le secondaire, sans surchauffe, tout en contenant encore
des germes stables. Ce résultat, pas très réaliste, est lié à la simplicité du modèle. En réalité, il
y a des mouvements de convection et de coalescence qui aboutissent tôt ou tard à la disparition
des germes. Dans ces conditions, le taux de flashing de l’Iode établi avec les bilans (9) ou (14)
conduit à une surestimation puisque l’on comptabilise en phase gaz une quantité qui reste piégée
dans les gouttes. Si on écrit plus précisément le bilan sous la forme :

τi =
Vl0Cil0 − VlCil − VgCig

Vl0Cil0
(19)

Où Vg et Cig sont respectivement le volume des germes et la concentration molaire de l’espèce
considérée dans les germes en fin de relaxation, les relations précédentes sont alors correctes.
La quantité VgCigMi doit être affectée au transfert secondaire.

5.5 Les corrections à l’expression du taux de flashing

Dans l’examen de l’équation (2) de la cinétique de transfert pour une espèce :

d

dt
(VlCilMi) = −Skgi (Cig − Ci∞)Mi −

ṁev

ρsat
gaz

CigMi (20)

Nous avons dit précédemment qu’il était possible de négliger le terme de convection-diffusion
tant que le liquide est en évaporation. Ceci est lié au fait que le coefficient de transfert de masse
de la vapeur est beaucoup plus grand que celui de l’espèce iodée considérée. Ceci n’est plus le
cas lorsque la goutte, ou les fragments consécutifs à l’éclatement, ont atteint l’équilibre avec les
conditions du secondaire, auquel cas il ne reste que le terme Skgi (Cig − Ci∞). Le volume de la
goutte étant alors constant, on aura :

d

dt
(CilVlMi) = −Skgi (Cig − Ci∞)Mi = −Skgi

(
Cil

Ki

− Ci∞

)

Mi (21)

d

dt
(Cil) = − 3

rG
kgi

(
Cil

Ki

− Ci∞

)

(22)

Qui donne lieu à la décroissance exponentielle habituelle si Ci∞ est constant . En fait, ceci
implique une description du jet qui sort du cadre de cette étude (modélisation de Ci∞).
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Des gouttes sont présentes dans le secondaire en dehors des gouttes produites par le flashing
(le titre de vapeur est entre 0.2 et 0.4). Le taux de vide est proche de 1, mais on peut se poser
la question du rabattement de l’iode gazeux issu du flashing à la brèche par ces gouttes en
suspension, qui sont beaucoup plus grosses que les gouttes secondaires dues à l’éclatement (le
taux de carry-over est de 0.25 %). Une estimation rapide montre que ce transfert est loin d’être
négligeable. En fait, un calcul réaliste de cet effet nécessiterait une modélisation précise du jet.
Ces deux corrections ne sont pas prises en compte dans cette étude.

5.6 Cas de plusieurs espèces volatiles

Si plusieurs espèces volatiles sont en solution dans le circuit primaire, le débit de production
d’Iode en phase gaz est :

ṁI→g =
∑

ṁi→g =
∑ ṁl0

ρl
Cil0τiMi =

ṁl0

ρl

∑

Cil0τiMi (23)

Le débit massique total de transfert primaire de l’Iode dépend du débit volumique à la brèche
ṁl0

ρl
, de la concentration molaire de chaque espèce, de son taux de flashing propre et de sa masse

molaire. Le taux de flashing Iode est alors :

τIode =

∑
ṁi→g

∑
ṁl0

ρl
Cil0Mi

=

∑
Cil0τiMi

∑
Cil0Mi

(24)

Dans le cas où on peut faire l’approximation (1), à savoir : τi =
τth
Ki

ρliq0

ρsat
gaz

, on obtient simplement :

τIode = τth
ρliq0

ρsat
gaz

∑
Cil0Mi

Ki∑
Cil0Mi

(25)

Il est également utile d’exprimer la fraction de l’inventaire en Iode du circuit primaire relâchée.

Elle s’exprime par : FIode =
∫
∑

ṁi→gdt

Vprimaire

∑

Cil0Mi
=

∫ ṁl0
ρl

∑

Cil0τiMidt

Vprimaire

∑

Cil0Mi
.

Vprimaire est le volume liquide du primaire. L’intégrale porte sur l’intervalle de temps entre le
déclenchement de l’accident et l’équilibrage des pressions primaire-secondaire ou le renoyage de
la brèche. En cas de renoyage de la brèche, de l’Iode continue à être transféré au secondaire,
dans le bouchon d’eau. Le transfert du bouchon d’eau à la phase gaz est géré par le module
SOPHAEROS.

5.7 Taux de transfert primaire de l’iode (ou taux de by-pass)

Pour cette phase de l’accident, le taux de transfert primaire, tel que nous l’avons défini, peut
être assimilé approximativement au taux de by-pass. Nous avons la partie transférée sous forme
gazeuse et la partie transférée sous forme liquide. Il ressort de l’équation (13) que la fraction
d’iode non flashée, donc qui se trouve en solution dans les gouttes produites à la brèche est
(1− τth)

αi.

Soit Fgoutte la fraction en masse des gouttes produites à la brèche qui franchit l’étage cyclone-
sécheur. Nous n’avons pas actuellement de modèle qui permette de calculer ce paramètre. Dans
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les calculs de séquence, il est déterminé en fonction de la granulométrie des gouttes calculée à
chaque instant et de données expérimentales (Essais ARTIST [?], [?]).

On en déduit le taux de transfert primaire (pour une espèce, sachant que la spéciation due aux
déplacements d’équilibres chimiques, pendant ce laps de temps, est négligeable) :

τp,i = 1− (1− τth)
αi + Fgoutte (1− τth)

αi (26)
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Application à une séquence RTGV
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1 Description phénoménologique d’une RTGV de dimen-

sionnement

Cette section a pour objectif de présenter, dans un premier temps, de manière synthétique,
le fonctionnement normal d’un générateur de vapeur et plus particulièrement la place qu’il
occupe dans l’architecture globale d’un réacteur à eau pressurisée (REP). D’autre part, lors
d’une séquence accidentelle, un transfert de fluide primaire vers le circuit secondaire se produit,
ce qui entraîne un transfert de radioéléments. Pendant cette phase, différentes actions sont
réalisées, de manière automatique et sur ordre de l’opérateur, afin de conduire le réacteur
dans un état d’arrêt sécurisé. Nous proposons de décrire le déroulement des principales étapes
survenant depuis la détection de la brèche sur un tube GV jusqu’à l’équilibrage des pressions
entre les deux circuits, c’est-à-dire la fin de l’accident.

1.1 Fonctionnement normal

Le générateur de vapeur, situé dans l’enceinte de confinement, se trouve à l’interface entre
le circuit primaire et le circuit secondaire. Le circuit primaire est composé principalement,
du coeur où ont lieu les réactions de fission nucléaire, de pompes permettant au fluide de
transporter la chaleur produite au niveau du coeur vers les générateurs de vapeur (échangeurs
de chaleur) et d’un pressuriseur permettant de contrôler la pression du fluide primaire. En
effet, il est primordial que le fluide primaire reste sous forme liquide afin d’évacuer la chaleur
produite sans endommager les crayons combustible. La chaleur dégagée par les réactions de
fission étant très importante (Tliq = 595 K), il est donc nécessaire d’imposer une pression très
élevée. Typiquement, pour un REP 900, la pression de fonctionnement du circuit primaire est
Pliq = 155 bar. Le fluide primaire est ensuite acheminé via les pompes primaires vers les boîtes à
eau côté branche chaude des différents GV (3 GV pour un REP 900). Une boîte à eau permet de
répartir le débit liquide dans les différents tubes composant le faisceau tubulaire du générateur
de vapeur. Le fluide primaire va transmettre son énergie au fluide secondaire par conduction à
travers les différents tubes (très grande surface d’échange).

Le circuit secondaire est composé principalement d’une conduite vapeur permettant d’ache-
miner la vapeur générée à l’intérieur des GV vers la turbine, d’un condenseur permettant de
transformer la vapeur basse pression sortant de la turbine en eau liquide et d’une alimentation
d’eau permettant au fluide secondaire sous forme liquide de retourner aux générateurs de va-
peur. La pression et la température du gaz dans le générateur de vapeur sont respectivement
Pgaz = 58 bar et Tgaz = 546 K.

Deux dispositifs de sécurité, disposés en amont de la turbine, entrent en jeu dans les séquences
accidentelles type RTGV :

La vanne GCTC, groupe contournement turbine condenseur, permet de by-passer la turbine
en redirigeant toute la vapeur produite par les générateurs de vapeur vers le condenseur.

Les vannes GCTA, groupe contournement turbine atmosphère, disposées sur chacune des
branches vapeur des trois générateurs permettent, si la vanne GCTC est indisponible, d’évacuer
la vapeur produite vers l’environnement .
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Figure 70 – Schéma du circuit primaire et secondaire d’un REP

1.2 Fonctionnement accidentel

Contrairement aux accidents graves (accident conduisant à une fusion partielle ou com-
plète du coeur), un accident de dimensionnement est une séquence accidentelle intégrée dès la
conception du réacteur. L’étude d’une telle séquence a pour objectif d’évaluer le fonctionnement
des systèmes de sauvegarde, l’impact des actions de l’opérateur et les conséquences éventuelles.
Ces accidents ont une probabilité d’occurence bien plus grande que celle des accidents graves.

Nous étudions dans le cadre de ce travail une séquence accidentelle de type RTGV survenant
dans un REP 900 et en supposant dans un premier temps la vanne GCTC indisponible (en
position fermée), et dans un deuxième temps la vanne GCTC disponible.

L’ouverture d’une brèche sur un tube du générateur de vapeur provoque une chute de pression
du circuit primaire et conduit à un transfert d’une certaine quantité de fluide primaire dans le
GV (circuit secondaire). Le débit à la brèche a fait l’objet d’un important travail de modélisation
et de validation sur des expériences analytiques dans le cadre du développement des codes de
thermohydraulique CATHARE et CESAR.

⇒ Temps caractéristiques pour un scénario avec la vanne GCTC indisponible

Les temps caractéristiques indiqués dans cette section proviennent des données thermohydrau-
liques des deux séquences étudiées (respectivement figures 73 à 76 et figures 84 à 87).

Pendant cette première phase de diminution de pression, le pressuriseur compense le débit d’eau
liquide perdu à la brèche en injectant de l’eau dans le circuit primaire. Lorsque la pression du
circuit primaire chute en dessous de 131 bar (figure 73 à 76), le signal d’arrêt automatique du
réacteur (AAR) est envoyé aux opérateurs (t = 433 s). Suite au signal d’arrêt automatique du
réacteur, le signal d’isolement de la turbine est déclenché. L’isolement effectif de la turbine est
réalisé quasi instantanément (t=434 s).
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On observe alors une diminution importante des niveaux d’eau dans les trois GV (arrêt du
soutirage de la vapeur, alors que le réacteur est encore en fonctionnement, 100 % PN). Ceci
s’accompagne d’une augmentation brutale de la pression du gaz côté secondaire (environ 72
bar). Cette pression correspond à la pression de tarage de la vanne GCTA. Il se produit alors
un premier rejet à l’environnement.

Pour répondre aux objectifs de ce travail (étude du rejet pour la cas d’une brèche située au
dessus du bouchon d’eau), on considère une brèche située en partie haute du faisceau tubulaire.
De plus, on initie la rupture de la brèche avec un niveau d’eau dans le générateur de vapeur égal
à 25% de la gamme étroite. Ceci conduit au déclenchement du signal bas niveau GV (ASG) à
436 s, puis à l’arrêt automatique du réacteur (AAR) à t=437 s pour un niveau d’eau à 15%
de la gamme étroite. Normalement, le niveau d’eau initial est à 44% de la gamme étroite, ce
qui fait que la brèche n’est pas dénoyée pendant cette première phase. Néanmoins, le présent
scénario est considéré comme réaliste.

La pression du circuit primaire continue de chuter et passe en dessous 120 bar. Il s’agit de la
pression seuil de déclenchement du signal de l’injection de secours (IS) pour le circuit primaire
(t=450 s). La mise en service effective de l’injection de secours se produit quelques secondes
après (t=461 s).

A ce stade de l’accident, la pression du circuit primaire continue de chuter tandis que la pression
de la ligne vapeur est maintenue constante grâce aux vannes GCTA (pression de tarage de 72
bar). L’injection de secours conduit à une augmentation de la pression du circuit primaire et
par conséquent à une augmentation du débit liquide au niveau de la brèche. (L’alimentation
de secours des trois GV est encore opérationnelle). Le niveau d’eau dans le GV accidenté
augmente et la brèche se retrouve immergée au bout de 566 secondes. Au bout de 1050 secondes,
l’alimentation en eau du GV accidenté (ASG) est coupée (risque de débordement).

A ce stade, l’isolement de ce GV sur la ligne vapeur est effectif. Le refroidissement du coeur
débute alors. Un refroidissement rapide est demandé par l’opérateur jusqu’à l’arrêt de l’injec-
tion de secours (t=1350 s). Puis débute une phase de refroidissement plus lent (−56 °C.h−1)
jusqu’aux conditions d’arrêt à froid du réacteur.

Dans ce scénario, la ligne de décharge de la vapeur vers le condenseur contrôlée par la vanne
GCTC est fermée. De plus, la turbine, ainsi que le générateur de vapeur accidenté, sont égale-
ment isolés. On observe alors une augmentation de la pression dans la ligne vapeur. Les deux
GV sains sont interconnectés par le barillet vapeur. Dans ces conditions, la pression devient
supérieure à la pression de tarage des deux vannes GCTA et la masse de vapeur produite au
niveau des deux générateurs en marche est évacuée vers l’environnement jusqu’à l’arrêt à froid
du réacteur.

⇒ Scénario pour lequel la vanne GCTC est disponible

Dans ce cas, le refroidissement s’effectue par la condenseur, et la vapeur produite au niveau des
deux générateurs en fonctionnement est acheminée par la ligne vapeur jusqu’au barillet vapeur.
Elle est ensuite envoyée directement au condenseur par la ligne qui by-passe la turbine (vanne
GCTC ouverte, turbine isolée). Dans ces conditions, la pression de la ligne vapeur est plus faible
que la pression de tarage des vannes GCTA (P=72 bar). Deux cheminées de soutirage (débit
de 50 kg.h−1 chacune) permettent de réguler la pression au niveau du condenseur (pression de
fonctionnement très faible, quelques mbar). Notons que le code de thermohydraulique CESAR
ne tient pas compte du condenseur dans la modélisation du circuit secondaire (condition aux
limites). Les temps caractéristiques de ce scénario sont pratiquement identiques à ceux du
scénario précédent, sauf pour le temps d’immersion de la brèche (t=603 s).
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1.3 Transfert primaire et transfert secondaire

L’objet de ce travail est l’évaluation des rejets liquide et gazeux qui se produisent avant
l’immersion de la brèche. Ces rejets sont constitués de l’iode à l’état gazeux produit à la brèche
(flashing de l’iode) et de l’iode contenu dans les gouttelettes qui franchissent l’étage supérieur du
GV accidenté (cyclone et sécheurs). Ceci constitue le transfert primaire. Jusqu’à l’ouverture
de la vanne GCTA du générateur de vapeur accidenté, ces rejets vont contaminer l’ensemble
du circuit secondaire. Une partie peut s’échapper à l’environnement pendant le laps de temps
qui sépare l’ouverture de cette vanne et l’immersion de la brèche.

La proportion des gouttelettes liquides qui ne franchissent pas la partie supérieure du GV se
retrouve dans le bouchon d’eau ou sur les structures. Cette fraction contribue au transfert
secondaire. Après l’immersion de la brèche, la contamination apportée par le débit à la brèche
reste en phase liquide. Ceci contribue également au transfert secondaire.

⇒ Cas où la vanne GCTC est indisponible

Pendant la première phase de l’accident, c’est-à-dire jusqu’à l’isolement de la turbine, tous
les rejets primaires sont contenus dans le circuit secondaire : les trois générateurs de vapeur
communiquent via le condenseur, et il se produit alors une contamination de toute la ligne
vapeur ainsi que des deux autres générateurs de vapeur.

Jusqu’à l’isolement de la turbine, la majorité des rejets contamine le condenseur et il y a possi-
bilité de rejet à l’environnement par les cheminées de soutirage (DVN). A l’arrêt automatique
du réacteur, la turbine est isolée et la vanne GCTC est indisponible. Jusqu’à l’isolement du
générateur de vapeur accidenté, les trois GV communiquent par l’intermédiaire du barillet va-
peur. Ils permettent le refoidissement du coeur via les vannes GCTA. La majorité des rejets
pendant cette phase s’effectue par la vanne GCTA du GV accidenté. Lorsque le générateur
de vapeur accidenté est isolé, seule la contamination résiduelle présente dans les deux GV en
fonctionnement est susceptible d’être relâchée à l’environnement.

⇒ Cas où la vanne GCTC est disponible

Dans ces conditions, nous avons vu précédemment qu’il était possible d’assurer le refroidisse-
ment du coeur sans solliciter les vannes GCTA. Toutes la vapeur contaminée est acheminée
vers le condenseur et les seuls rejets à l’environnement possible se font par les cheminées DVN
(soutirage du condenseur).
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2 Applications à un transitoire RTGV

2.1 Organisation du calcul

Le module de thermohydraulique utilisé pour modéliser les circuits primaire et secondaire
dans ASTEC est le module CESAR. Il s’agit d’un modèle composé de 5 équations : équations
de conservation de la masse et de l’énergie pour la phase liquide et la phase gaz et une équation
de transport pour le mélange liquide-gaz (relation de fermeture, flux de dérive). CESAR est
un module structuré en volumes de contrôle (figure 71). Notons que CESAR ne calcule pas la
thermohydraulique du condenseur et s’arrête au niveau de la turbine : la turbine et le condenseur
sont considérés comme des conditons aux limites, de même que les vannes GCTA.

Figure 71 – Volumes de contrôle du module CESAR

Le module CESAR communique au module DROPLET les différentes conditions thermohy-
drauliques nécessaires pour le calcul côté primaire (débit liquide à la brèche, pression et
température du liquide) ainsi que les conditions aux limites côté secondaire (pression et
température du gaz, fraction molaire de vapeur).

Il est très important de souligner que CESAR ne considère que les conditions du secondaire en
vapeur pure (pas de gaz incondensables). En réalité, au niveau des épingles GV, on a un titre de
vapeur compris entre 0.2 et 0.4 ce qui correspond à un taux de vide proche de 1. L’hypothèse
de la vapeur pure est justifiée par le fait que, très rapidement au cours d’un cycle, les gaz
incondensables (principalement de l’azote) sont soutirés au niveau du condenseur. Comme nous
l’avons montré dans le première partie, cette situation conduit au flashing isenthalpique qui
est pris en compte par CESAR. Pour d’autres types d’accident, comme les séquences RTV
(rupture tuyauterie vapeur située dans l’enceinte de confinement ou dans un bâtiment annexe)
ou les séquences V-LOCA (rupture de piquage primaire dans l’enceinte de confinement), cette
hypothèse n’est plus justifiée mais le module DROPLET peut également prendre en compte ce
type d’accident de dépressurisation. Enfin, comme nous l’avons vu précédemment, l’hypothèse
de la vapeur pure n’est pas justifiée dans les conditions expérimentales (NRC, INERIS,...).

Le module DROPLET, developpé dans le cadre de ce travail, calcule au niveau de la brèche,
en champ proche, l’évolution de la granulométrie des gouttes générées ainsi que la
masse vaporisée pour chaque classe de taille (taux de flashing). Lorsque les gouttes
liquides sont à l’équilibre thermodynamique avec le secondaire, l’information est transmise au
module SOPHAEROS qui calcule leur transport dans le circuit secondaire (voir figure 72).
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Figure 72 – Localisation des différents modules du calcul

Le module SOPHAEROS calcule la spéciation chimique des différentes espèces présentes
dans le circuit primaire et secondaire ainsi que le transport des gouttelettes. La spéciation de
l’iode est calculée à l’aide d’un solveur numérique et d’une base de données thermodynamiques
regroupant les différentes constantes cinétiques nécessaires au calcul. En s’appuyant sur les
données concernant le flashing et la granulométrie calculées par le module DROPLET, ainsi que
sur les valeurs des coefficients de partage des différentes espèces iodées volatiles, SOPHAEROS
évalue le transfert primaire de l’iode (ainsi que le transfert secondaire qui n’est pas étudié pour
l’instant).

2.2 Données d’entrée du calcul

⇒ Données thermohydrauliques

Les principaux évènements (AAR, IS,...) sont consignés dans un fichier évènements que
l’on peut éventuellement modifier, mais qui, dans le cas présent correpsond aux recomman-
dations de l’exploitant. Par exemple : envoi du signal d’AAR pour une pression pressuriseur
inférieure à 131 bar, signal de l’IS sur très basse pression pressuriseur (120 bar),...

Les données thermohydrauliques qui restent à préciser sont donc :

• La localisation de la brèche : côté branche chaude en partie haute du faisceau tubulaire

• Diamètre de la brèche : d= 2 cm (diamètre interne d’un tube GV)

• Le niveau du GV à l’ouverture de la brèche : 25% de la gamme étroite

• La condition d’arrêt du calcul du transitoire : sur équilibrage des pressions circuit
primaire-secondaire
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⇒ Données thermochimiques

Le débit de dose ainsi que la concentration initiale d’iode actif sont calculés à partir des
données communiquées par EDF (Spectres d’activité primaire et inventaire du coeur pour un
REP 900, EDF SEPTEN, documents internes). Le débit de dose utilisé pour ce calcul est :
2.0 10−4 Gy.s−1 (J.kg−1.s−1). On considère ce débit de dose constant pendant toute la durée du
transitoire. En particulier, il n’est pas modifié par le pic d’iode.

La quantité totale d’iode initialement en solution dans le circuit primaire est déduite de la
quantité d’iode actif en tenant compte de la proportion d’isotopes stables (95% de l’inventaire
isotopique en iode du coeur) qui est obtenue par un calcul DARWIN [?]. Le code DARWIN est
un code de neutronique développé au CEA. En pratique, on obtient, avec le module SOPHAE-
ROS, cette concentration en injectant une source de I− sur une durée suffisamment longue pour
obtenir un état permanent. Le calcul prend en compte le débit d’épuration du circuit RCV
(3, 76 kg.s−1). La concentration d’iode obtenue en régime permanent (équivalent en I−) est
5, 0 10−7 mol.m−3.

En fait, la spéciation finale en régime permanent ne dépend pas de l’espèce injectée. Cependant,
il est plus représentatif d’injecter une source de I− car cet ion est produit suite à la solubilisation
du CsI contenu dans le jeu combustible-gaine.

Pour compléter le calcul de la spéciation, il faut fournir comme données supplémantaires le
pH (pH=7, 2), la concentration d’oxygène disssout ([O2] = 2, 3 10−6 mol.m−3) et la concentra-
tion des impuretés présentes dans l’eau du circuit primaire, principalement le fer et le cuivre
([Fe2+] = 1, 0 10−5 mol.m−3, [Cu2+] = 5, 0 10−7 mol.m−3).

⇒ Données concernant le pic d’iode

On considère une loi pour l’évolution de la masse d’iode injectée correspondant au pic d’iode
de type :

mI = A
(

1− e−
t
τ

)

(1)

Avec τ = 3600 secondes (t est compté à partir du début du pic d’iode) et A l’amplitude :
A= 7, 7 10−5 kg (valeur à comparer au 1, 75 10−5 kg de la contamination en régime permanent).

Cette amplitude correspond à 2, 3 10−9 mol.l−1 à comparer au 5, 0 10−10 mol.l−1 de la conta-
mination en régime permanent. L’amplitude correspond à l’amplitude maximale du pic d’iode
établie (Marc Philippot [?]) après analyse de 210 transitoires d’arrêt. La durée du pic corres-
pond à la durée minimale observée sur ces 210 transitoires. Ces données ont été choisies dans
le but de maximiser l’effet du pic d’iode.

Les coefficients de partage des espèces volatiles ne sont pas inclus dans les données d’entrée
puisque qu’ils font partie des lois physiques (Partie 2 : Flashing de l’iode).

2.3 Présentation des résultats et discussion

2.3.1 Séquence accidentelle : vanne GCTC indisponible

On observe, dès les premiers instants du transitoire, une chute de pression du primaire
consécutive à l’ouverture de la brèche. Le fait de considérer la vanne GCTC indisponible conduit,
lors de l’isolement de la turbine, à une augmentation brutale de la pression dans le circuit
secondaire (figure 73). L’arrêt automatique du réacteur, quasiment au même instant, entraîne
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la chute de pression et de température du primaire observées sur les figures 73 et 74. Ceci a pour
conséquence (figure 74) une diminution très rapide de la surchauffe (le ∆T passe de 20 °C à
3, 5 °C). Cette situation entraîne une chute instantanée du taux de flashing thermohydraulique
et donc du taux de flashing de l’iode à la brèche (figure 78).

On observe à cet instant, sur les figures 75 et 76 une diminution rapide du débit liquide et de la
vitesse du liquide à la brèche, jusqu’au déclenchement de l’injection de secours. La réaugmen-
tation du débit après le déclenchement de l’IS conduit à l’immersion de la brèche en un temps
relativement court (à environ 600 secondes).

L’augmentation brutale de la température du secondaire GV suite à l’isolement de la turbine est
une limitation de CESAR. La température du secondaire est mise instantanément à Tsat(P2),
sans aucune inertie. D’autre part, on atteint la pression de consigne GCTA quasi instantané-
ment.

Il faut souligner que l’ensemble des conduites vapeur représente un volume très important
(le barillet vapeur se trouve à 100 m des sorties GV). Même en admettant une élévation de
la pression secondaire aussi rapide, du fait que le titre de vapeur est relativement faible, on
devrait observer une réduction du déséquilibre liquide-vapeur dans le GV accidenté grâce à une
nucléation très rapide. Ceci contribuerait à limiter l’augmentation brutale de la pression.

Comme le module DROPLET a besoin des conditions aux limites fournies par CESAR, cette
situation a des conséquences directes sur le taux de flashing. En effet, la très faible surchauffe
calculée par CESAR conduit à des gouttes faiblement surchauffées contenant un très grand
nombre de petits germes. Cependant, dans cette situation particulière (prévue dans la section
exemples de calcul et dans la section taux de flashing iode), les gouttes atteignent l’équilibre
avec le secondaire sans fragmentation. Comme l’évaporation de surface est quasi nulle car la
croissance des germes a fait baisser la température de la goutte, le taux de flashing tombe à zéro
(figure 77). Si on ne tient pas compte des germes, on retrouve le taux de flashing isenthalpique
de CESAR qui montre un faible taux de flashing subsistant entre l’isolement de la turbine et
l’immersion de la brèche.

Notons que le taux de flashing calculé jusqu’à l’AAR (7, 7 %) est sensiblement inférieur au taux
de flashing mesuré dans les essais NRC, ce qui est logique puisque, à juste titre, on considère
que le secondaire est en vapeur pure.

Si on tient compte des germes, le taux de flashing est nul pendant cette phase mais l’iode gazeux
emprisonné dans les gouttes est susceptible d’être transferé à la ligne vapeur par la fraction des
gouttes qui franchit l’étage supérieur du GV comme on le verra plus loin.

On voit que le taux de flashing iode tombe aussi brutalement à zéro à environ 400 secondes
pour les raisons discutées juste avant. On remarque qu’il est supérieur au taux de flashing
thermodynamique, ce qui est tout à fait possible (voir discussion dans la section flashing de
l’iode). Ce résultat est lié au fait que l’espèce iodée volatile majoritaire est l’acide hypoïodeux
HOI qui a un coefficient de partage très faible.

Les figures 79 et 80 montrent la répartition entre les espèces volatiles et non volatiles au cours
de ce transitoire. L’espèce majoritaire volatile est le HOI. On trouve également sous forme
de traces trois espèces volatiles, IO, IO3 et I (iode atomique). Pour cette phase, on constate
également que l’effet du pic d’iode est marginal.

On voit, sur la figure 91, que le pic d’iode, qui débute à l’arrêt automatique du réacteur, a
un impact relativement faible sur le transfert primaire (immersion de la brèche très rapide).
Cependant, ce pic aura probablement un impact majeur sur le transfert secondaire.
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En ce qui concerne le transfert primaire sous forme liquide, on voit sur la figure 82 la granulo-
métrie (courbes de masse cumulée) pour différents instants qui correspondent :

• Au début de la séquence

• A un temps juste avant l’arrêt automatique du réacteur

• Juste après le démarrage de l’IS

• Juste avant l’immersion de la brèche

On observe deux situations très distinctes : pendant la phase précédant l’AAR, nous avons
d’une part un débit liquide élevé et d’autre part un degré de surchauffe supérieur à 20 °C (cas
typique des essais NRC). Nous avons donc une fragmentation mécanique significative accom-
pagnée d’une fragmentation thermique efficace. Ceci conduit à un mmd de l’ordre de 20 µm.
Presque instantanément, dès que le taux de flashing tombe à zéro, on obtient des gouttes non
fragmentées mais contenant environ 40 % de vapeur. On constate (figure 82) que la distribu-
tion obtenue pendant la première phase est très analogue aux distributions expérimentales de
la NRC. La dispersion est relativement faible (entre 10 et 60 µm). Pendant la seconde phase (de
l’AAR jusqu’à l’immersion de la brèche), la distribution granulométrique (issue la fragmentation
mécanique), montre une dispersion beaucoup plus grande (entre 30 et 500 µm).

Pour quantifier l’évaluation de la rétention des gouttes par l’étage cyclone-sécheur du générateur
de vapeur, on utilise les résultats provenant des essais ARTIST, indiqués par L.Cantrel [?].
Bien que les essais ARTIST [?], [?], aient été réalisés pour des débits de gaz beaucoup plus
faibles (entre 10 et 800 kg.h−1), on constate un comportement assymptotique en fonction du
débit gazeux. Dans ces conditions, les facteurs de rétention obtenus pour des ammd (diamètre
aérodynamique médian en masse) de respectivement 59, 9 µm, 30, 1 µm et 18, 5 µm, nous
permettent de donner une estimation de la fraction en masse des gouttes retenue dans le GV.
En se servant des ces résultats, et de la distribution en taille des gouttes obtenue avant l’arrêt
automatique du réacteur (figure 82), qui correpond à un ammd :

ammd =

√
ρliq

1000
mmd (2)

soit un ammd = 20
1,2

= 16, 7µm, on détermine un facteur de rétention moyen des gouttes égal à
0, 7. Au final, la taux de transfert de l’iode lié aux gouttes est :

τgoutte ≈ 0.3 (1− τiode) ≈ 0.3(1− 0.22) ≈ 0.23 (3)

En revanche, après l’ARR et jusqu’à l’immersion de la brèche, d’après la figure 82, la fraction
liquide qui est transférée à la ligne vapeur est nulle.

La figure 83 synthétise les différents rejets en terme de masse d’iode pour cette séquence. On
montre sur la même figure le rejet obtenu dans le cadre de l’hyptohèse rejet de base [?] (1%
de l’activité en iode transférée au secondaire ), le rejet lié au flashing (rejet gazeux), le rejet
liquide obtenu en tenant compte de la distribution granulométrique calculée (taux de by-pass)
et le rejet total calculé.

L’hypothèse rejet de base [?] considère que 1 % de l’activité en iode qui a transité par la brèche
est rejetée à l’environnement pendant toute la durée du transitoire, sans distinction entre le cas
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brèche non immergée et le cas brèche noyée. Dans cette hypothèse, il n’y a pas de distinction
entre le transfert primaire et le transfert secondaire. Cette dernière phase (transfert secondaire)
n’est pas traitée dans la présente étude.

Dans la présente étude, le rejet est obtenu essentiellement pendant la première phase de l’acci-
dent (jusqu’à l’arrêt automatique du réacteur) et la contribution du transfert en phase liquide
(en fonction de la granulométrie calculée) est comparable à celle du transfert en phase gaz. On
voit que le résultat de notre calcul donne un rejet d’iode en masse supérieur à celui obtenu
avec l’hypothèse rejet de base [?], même sans tenir compte du transfert secondaire. Il faut noter
que le calcul avec l’hypothèse rejet de base met en évidence l’effet du pic d’iode (hypothèse
maintenue après l’immersion de la brèche).
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Résumé :

Concentration en iode total (circuit primaire) 5, 0 10−10 mol.l−1

Masse totale liquide (circuit primaire) 187, 5 tonnes

Masse d’iode total dans le circuit primaire en régime permanent 1, 75 10−5 kg

Masse de liquide injectée jusqu’à l’immersion de la brèche 17, 7 tonnes

Masse de liquide injectée jusqu’à l’équilibrage des perssions 43, 8 tonnes

Masse d’iode total transférée au secondaire (jusqu’à l’immersion de la brèche) 1, 6 10−6 kg

Masse d’iode total transférée au secondaire jusqu’à la fin du transitoire, pic d’iode compris 1, 14 10−5 kg

Masse liée au pic d’iode (de l’AAR à la fin du transitoire) 1, 0 10−5 kg

Taux de flashing thermodynamique 7, 7 %

Taux de flashing iode 22, 0 %

Taux de transfert des gouttes (by-pass) 23, 0 %

Masse d’iode transférée sous forme gaz (jusqu’à l’immersion de la brèche) 3, 9 10−7 kg

Masse d’iode transférée par les gouttes (jusqu’à l’immersion de la brèche) 4, 1 10−7 kg

Transfert primaire (en sortie du GV) 8, 0 10−7 kg

Rejet de base (hypothèse EDF) 1, 14 10−7 kg

Rejet d’activité calculé par le modèle (activité spécifique de 131I : 4, 6 1018 (Bq.kg−1)) 185 GBq

Rejet d’activité (hypothèse rejet de base, EDF) (activité spécifique de 131I : 4, 6 1018 (Bq.kg−1)) 26 GBq

Remarque : Activité calculée pour 95 % d’isotopes stables.
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Figure 73 – Evolution de la pression du circuit primaire et du circuit secondaire
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Figure 75 – Evolution du débit liquide au niveau de la brèche

 100

 105

 110

 115

 120

 125

 130

 135

 140

 145

 150

 0  100  200  300  400  500

V
ite

ss
e 

liq
ui

de
 (

m
.s

−
1 )

Temps (s)

AAR

IS

vitesse liquide à la brèche

Figure 76 – Evolution de la vitesse liquide au niveau de la brèche
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Figure 79 – Evolution de la spéciation chimique de l’iode dans le circuit primaire
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Figure 81 – Pic d’iode
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2.3.2 Séquence accidentelle : vanne GCTC disponible

La principale différence avec le scénario précédent apparaît dans le laps de temps consé-
cutif à l’isolement de la turbine. En effet, on constate sur la figure 84 que l’augmentation de la
pression du secondaire est bien moindre que dans le cas précédent : on n’atteint pas la pression
de tarage de la vanne GCTA. La vapeur est redirigée via la vanne GCTC au condenseur. Dans
le même temps, la pression du primaire chute plus vite (pour les mêmes raisons). Finalement
(figure 85), le degré de surchauffe à la fin de cette phase est pratiquement identique au cas
précédent.

Pour le reste, on constate sur les figures 86 et 87 que le transitoire thermohydraulique est
pratiquement identique. Notons que la chute de vitesse avant le déclenchement de l’IS est plus
importante, ce qui induit une légère augmentation du diamètre médian en masse des gouttes
produites.

Sur la figure 88, on constate que la granulométrie des gouttes change brutalement quand le
taux de flashing tombe à zéro. On voit qu’en quelques secondes, la distribution passe d’une
distribution de gouttes fragmentées thermiquement à une distribution de gouttes qui ne résulte
que de la fragmentation mécanique. Ceci est également le cas pour la première séquence.

La figure 89 montre que les rejets cumulés sont identiques à ceux obenus pour le transitoire
précédent. Ceci est lié au fait que le degré de surchauffe calculé par CESAR au moment de
l’arrêt automatique du réacteur est pratiquement identique.

Sur la figure 90, on compare le taux de flashing thermodynamique calculé par DROPLET (avec
germes) à celui calculé par CESAR, qui est en fait identique au taux de flashing calculé par
DROPLET sans les germes (voir exemples de calculs et validation).

Le rejet liquide est le même dans les deux cas. La différence est uniquement liée au rejet gazeux
supplémentaire entre l’arrêt automatique du réacteur et l’immersion de la brèche. Ce rejet
gazeux supplémentaire induit un effet marginal du pic d’iode. En fait, dans le cas avec germes,
la quantité de vapeur qui n’a pas flashé est transportée par les gouttelettes contenant les germes
(dans ce cas, le taux de vide n’a pas atteint le seuil de rupture). En réalité, de telles gouttes
ont des diamètres aérodynamiques beaucoup plus faibles, et sont davantage susceptibles de
franchir l’étage cyclone-sécheur. D’autre part, il est possible que ces gouttes éclatent pendant le
franchissement du cyclone. On pourrait, finalement, retrouver un résultat global très similaire
(vapeur provenant des germes).

Sur la figure 91, on montre le résultat obtenu en prenant en compte le taux de flashing donné par
CESAR (ou DROPLET sans les germes) comparé à celui obtenu par DROPLET. Ces courbes
montrent une influence marginale du pic d’iode. Ceci tient du fait que, pour cette séquence,
le pic d’iode débute au moment de l’arrêt automatique du réacteur. Or les calculs montrent
que, très rapidement après l’AAR, le taux de flashing thermodynamique tombe à zéro, et dans
le même temps la fragmentation est réduite à la fragmentation mécanique, qui produit des
gouttes qui ne passent pas l’étage cyclone-sécheur. Par conséquent, le pic d’iode n’a d’effet sur
le transfert primaire que pendant un laps de temps très court.
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Figure 86 – Evolution du débit liquide au niveau de la brèche
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Figure 90 – Evolution du taux de flashing CESAR et DROPLET
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2.4 Synthèse

Les résultats sont très dépendants des conditions thermohydrauliques de la séquence. En
particulier, le comportement prédit par CESAR pour la partie du transitoire qui se situe entre
l’isolement de la turbine (sur signal AAR consécutif au critère basse pression pressuriseur) et
l’immersion de la brèche est primordial pour l’évaluation du taux de flashing et de la granu-
lométrie des gouttes. Les calculs de spéciation, pour lesquels les paramètres importants sont
la concentration en iode en régime premanent, le débit de dose et la présence d’impuretés,
montrent que l’espèce volatile majoritaire est l’acide hypoïodeux HOI.

On constate que, pour les conditions thermohydrauliques de cette séquence, le pic d’iode a un
effet marginal sur le transfert primaire, pour les raisons expliquées plus haut. En revanche, il
peut avoir un impact important sur la chimie de l’iode dans les volumes liquides du secon-
daire (bouchon d’eau, condenseur,...) et par conséquent sur le transfert secondaire. Pour ce qui
concerne le transfert primaire, on note des différences mineures entre les deux séquences. Ces
calculs montrent que, pour la séquence vanne GCTC fermée, étant donné que la moitié du trans-
fert primaire est sous forme gazeuse, on peut avoir plus facilement un rejet à l’environnement
via la vanne GCTA du GV accidenté.

La masse d’iode qui est transférée à la tuyauterie vapeur est égale à 8, 0 10−7 kg soit 50% de
l’iode transferé au secondaire GV jusqu’à l’immersion de la brèche ou 4, 6% de l’inventaire en
iode du circuit primaire en régime permanent. La moitié de cette quantité, qui est sous forme
gazeuse, est relâchée à l’environnement par la vanne GCTA. Afin de quantifier le rejet sous
forme liquide au niveau de cette vanne, il serait nécessaire d’effectuer un calcul de transport
des gouttelettes. Il convient d’insister sur le fait que le relâchement à partir des deux autres
GV contaminés (vanne GCTC disponible) ne rentre pas dans le cadre de ce travail.

On constate que le transfert primaire calculé est supérieur à l’hypothèse rejet de base [?]. Il
faut cependant noter que cette application particulière ne rend pas compte de l’effet du pic
d’iode (transfert secondaire).
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Conclusion et perspectives

Le rejet primaire des espèces iodées volatiles lors d’une séquence RTGV de dimensionne-
ment dépend de plusieurs facteurs. Le premier est la quantité d’eau qui fuit du circuit primaire
avant l’équilibrage des pressions. Le second est le niveau de la contamination en iode du circuit
primaire et la spéciation de l’iode. Le troisième est le taux de séparation liquide-vapeur (taux de
flashing thermodynamique) en champ proche ainsi que la granulométrie des gouttes produites.
Le quatrième facteur est le coefficient de partage des différentes espèces iodées volatiles.

L’évaluation du rejet ne porte pas uniquement sur la masse (ou activité) rejetée. Il est important
de connaître la forme chimique et éventuellement la forme physique (liquide, vapeur).

Une connaissance précise du déroulement d’une séquence est donc indispensable. Cette connais-
sance s’appuie sur l’analyse des scenarii accidentels, incluant les défaillances de composants et
les éventuelles interventions de l’opérateur, et sur des calculs de thermohydraulique.

Il est facile de montrer que, si les coefficients de partage des espèces iodées volatiles sont connus,
le taux de flashing de l’iode est alors directement lié au taux de flashing thermodynamique.
On emploie ce terme pour signifier le taux de séparation liquide-vapeur de l’eau (bien que
son emploi soit par nature réducteur puisque le partage liquide-vapeur de l’iode est lui aussi
un équilibre thermodynamique). Dans le texte, on a utilisé simplement le terme " taux de
flashing ", comme le font les thermohydrauliciens. D’autre part, il est important de connaître
la granulométrie de la fraction liquide à l’issue du flashing, de façon à pouvoir évaluer quelle
part de celle-ci est susceptible d’être piégée dans les structures du GV, transportée dans le
secondaire, ou sédimentée dans le bouchon d’eau.

L’évaluation du taux de flashing est donc une partie essentielle de ce travail. Dans ce domaine,
on dispose de résultats expérimentaux auxquels le modèle peut être confronté. Ces résultats
contiennent essentiellement une information sur la granulométrie des gouttes produites. Peu
de résultats donnent directement le taux de flashing. Les tests expérimentaux couvrent un
domaine de conditions aux limites suffisamment larges en terme de débit à la brèche, différence
de pression et différence de température primaire-secondaire, pour qu’une validation réussie
donne une confiance raisonnable dans l’utilisation de ce modèle pour des calculs de séquence. En
particulier, presque tous les tests NRC ont été réalisés pour des conditions qui sont typiquement
celles d’une séquence RTGV.

Un module a été développé pour être couplé au code d’accident modulaire ASTEC. Dans cet
esprit, il ne pouvait s’agir que d’un modèle relativement simple (en ce sens qu’il était hors
de question de faire appel à l’arsenal de la CFD), mais qui repose sur les lois élémentaires de
la thermodynamique. On a fait le choix de séparer le mécanisme de fragmentation mécanique
des gouttes dans une zone proche de la brèche, qui produit une distribution en classes de
tailles, fournie par une corrélation empirique, et le mécanisme de fragmentation thermique qui
se produit ultérieurement. Au vu de la confrontation avec les résultats expérimentaux, ce choix
s’avère justifié.

Un traitement des transferts de chaleur et de masse goutte-atmosphère permet de décrire de
façon continue les situations de flashing pur et les situations de mélange vapeur-incondensables
au secondaire. Les coefficients de transfert sont calculés en faisant une moyenne sur le temps
de transit d’une goutte, à l’aide d’un modèle simple de jet. Nous avons montré que la dépres-
surisation initiale des gouttes conduit le plus souvent à la formation d’un très grand nombre
de germes de vapeur de très petite taille (10 nm). Une équation différentielle originale pour
décrire la croissance des germes, qui est une extension du modèle MRG, a été développée. De
même, une description théorique originale de la micro-explosion des gouttes a été développée,
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qui aboutit à une distribution en taille des fragments. Cette description prédit une évolution
continue et cohérente quand on passe de situations avec une faible surchauffe et une production
de gros fragments à une situation avec une forte surchauffe et une forte fragmentation ce qui,
comparé à ce qui existe dans la littérature, est un gros progrès.

Il serait intéressant par la suite de comparer ce type d’approche très simplifiée avec une approche
plus mécaniste (qui n’a jusqu’à présent jamais été réalisée et n’est peut-être pas réalisable
avec les moyens actuels). En premier lieu, il conviendrait de développer une approche plus
mécaniste du seuil de rupture. La seule tentative d’approche mécaniste du seuil de rupture est
celle de Zeng : il considère que le seuil est atteint quand l’amplitude du mode instable qui a
le taux de croissance le plus rapide est égale à cinq fois l’épaisseur du film liquide qui entoure
la bulle de vapeur. Cependant, d’une part, ce critère n’est pas adapté à la situation réelle
que nous rencontrons, à savoir de petites gouttes contenant un très grand nombre de germes
nanométriques, d’autre part la taille des fragments prédite par ce modèle n’est pas compatible
avec la granulométrie mesurée.

En dépit de sa simplicité, le modèle qui a été développé ici donne un accord très encourageant
avec les granulométries mesurées pour une large gamme de conditions (NRC, INERIS). Dans la
littérature, on trouve des modèles qui passent de façon discontinue de l’absence de fragmentation
pour de faibles degrés de surchauffe à des fragments trop petits pour de forts degrés de surchauffe
(Witlox et al. [?]). Ce n’est pas le cas du présent modèle.

Un résultat remarquable, et quelque peu surprenant, est que, même pour de très fortes diffé-
rences de pression primaire-secondaire, le degré de surchauffe obtenu en fin de détente adiaba-
tique (état métastable) est très proche de la différence de température primaire-secondaire.

Dans une séquence RTGV, on considère que la phase gaz du secondaire GV est constituée
de vapeur pure. Cette hypothèse étant justifiée par le fait que, au cours d’un cycle, les gaz
incondensables sont très rapidement soutirés au condenseur. Cette condition aux limites justifie
l’utilisation du modèle de flahsing pur qui conduit au taux de flashing isenthalpique. Il faut
comprendre que ces conditions aux limites sont propres aux séquences RTGV. D’autre part,
pour l’interprétation des essais, elles sont inaplicables.

En ce qui concerne le taux de flashing, la seule donnée expérimentale est celle du rapport
NRC [?] qui date des années 1980. La mesure directe du taux de flashing est une expérience
complexe. Une tentative de quantification du flashing à l’aide d’un traceur n’a pas donné de
résultat concluant, à cause de la complexité de l’installation. Une mesure indirecte, via la
variation de pression dans le bidon secondaire a permis d’étudier le taux de flashing initial
(dans les premiers instants). Seuls cinq essais ont été réalisés. Il n’a pas été possible de réaliser
ces tests en vapeur pure (conditions très compliquées à obtenir en dehors du cas du circuit
secondaire d’un réacteur).

On observe que le taux de flashing prédit par le modèle est comparable à la valeur expérimentale,
et supérieur au taux de flashing isenthalpique. La valeur expérimentale, même pour les tests
avec faible surchauffe, est toujours supérieure au taux de flashing isenthalpique, mais ceci est
sans doute lié aux conditions du réservoir secondaire qui ne sont pas compatibles avec cette
hypothèse (faible fraction de vapeur).

La masse d’iode contenue dans le circuit primaire a été obtenue en utilisant l’activité déduite des
spectres EDF, la proportion des isotopes stables déduite de données neutroniques (DARWIN)
et en tenant compte du circuit de filtration (RCV). On obtient une concentration en iode très
faible (typiquement, 5.0 10−10 mol.l−1). Il s’agit donc de chimie de traces sous rayonnement
et à haute température. Dans ces conditons, la présence d’impuretés joue un rôle déterminant.
Dans ce travail, les principales impuretés sont le Fer et le Cuivre à l’état de traces. Le débit
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de dose est également calculé à partir des spectres EDF. L’énergie déposée par le rayonnement
induit un très grand nombre de réactions liées à la radiolyse de l’eau et un très grand nombre
de réactions de déplacement d’équilibre entre espèces iodées liées à la radiolyse de l’iode. Les
principales réactions ont été prises en compte pour le calcul de la spéciation de l’iode dans la
circuit primaire. On a, d’une part, la spéciation en régime permanent, avant le déclenchement
du transitoire et d’autre part, l’évolution de la spéciation due au pic d’iode. Pour les calculs de
séquence, le pic d’iode a été pris en compte simplement par une loi exponentielle caractérisée
par une amplitude et une constante de temps compatibles avec les mesures effectuées dans le
circuit primaire de réacteurs en fonctionnement, suite à des transitoires de puissance. Ces calculs
aboutissent à la conclusion très importante pour l’analyse des séquences accidentelles que des
espèces volatiles sont présentes en proportion significative, notamment l’acide hypoïodeux HOI.
De plus, ces calculs mettent en évidence la présence, sous forme de traces, d’iode atomique I,
de IO et IO3. La détermination du coefficient de partage des espèces volatiles majoritaires
identifées par ces calculs a été obtenue par un modèle de dynamique moléculaire (SPyDERS).

Un exemple d’application à un transitoire accidentel de type RTGV a été réalisé pour une
séquence avec une brèche non immergée en début de transitoire (cas le plus pénalisant) et pour
deux configurations réalistes : vanne GCTC indisponible et disponible. Le taux de transfert
primaire calculé est légèrement supérieur à celui donné par l’hypothèse rejet de base (notons
que cette hypothèse ne fait pas de distinction entre transfert primaire et transfert secondaire).
Les leçons que l’on tire de cette analyse mettent en évidence d’une part, la nécessité incontour-
nable de disposer d’une description fine de la thermohydraulique, surtout en ce qui concerne le
circuit secondaire, d’autre part, de disposer d’une modélisation fine de tous les mécanismes de
transfert. En règle générale, l’étude de ces scénarii repose sur des valeurs enveloppes provenant
de compilations de données expérimentales ponctuelles, sans véritable lien théorique entre elles.
Ceci montre la nécessité, toujours actuelle, de conforter les calculs de sûreté par un effort de
modélisation dans lequel ce travail s’incrit.

Parmis les améliorations envisageables, on peut citer :

• Une étude plus mécaniste des micro-explosions, notamment en ce qui concerne le seuil de
rupture ;

• Une étude plus approfondie de la rétention des gouttelettes dans le système cyclone-
séparateur-sécheur ;

• Une amélioration de la thermoydraulique du secondaire permettant de quantifier le trans-
fert secondaire ;

• Améliorer les connaissances sur la chimie de l’iode sous rayonnement à l’état de traces et
à haute température dans le circuit primaire ;

• Améliorer les connaissances sur la chimie de l’iode dans le circuit secondaire (principale-
ment les transferts) ;

• Mesurer le coefficient de partage de l’acide hypoïodeux dans les conditions thermodyna-
miques du circuit primaire (expérience très difficilement réalisable).

Actuellement, un projet OCDE, THAI II, est en cours de réalisation. Ce projet a pour objectif
de mesurer le relâchement de l’iode moléculaire en condition de flashing, en particulier dans
les conditions typiques d’un accident de RTGV (conditions très proches de la séquence étudiée
dans ce travail). Des mesures de granulométries et de taux de flashing en champ proche sont
également prévues.
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A Distributions granulométriques

A.1 Définition d’une distribution

Un spray est généralement composé d’un ensemble de gouttes de taille et de vitesse dif-
férentes. Il est donc impossible de suivre l’évolution de chacune des gouttes composant le jet.
La caractérisation d’un tel système requiert l’utilisation d’outils statistiques. Une population
de gouttes peut se décrire comme étant le nombre de particules dn par unité de volume dont le
rayon est compris entre r et r+ dr rapporté au nombre total de particules par unité de volume
composant cette distribution n. Cette définition (d’une distribution numérique) se traduit en
language mathématique par la relation :

dn

n
= f(r)dr, (1)

où f(r) représente une fonction de densité de probabilité. Cette fonction est par définition
continue et positive sur son intervalle d’étude et la condition de normalisation s’exprime par :

∫

f(r)dr = 1 (2)

Il existe différentes fonctions de densité de probabilité. Cependant, pour caractériser une po-
pulation de gouttes, il est courant d’utiliser une distribution dite log-normale. Elle provient
directement de la distribution normale ou gaussienne donnée par la relation :

f(r)dr = Ae−
(r−rg)2

2σ2 dr (3)

Le coefficient A se détermine en effectuant le changement de variable u = r− rg et en utilisant
la condition de normalisation citée précédemment :

A

∫ +∞

−∞

e−
u2

2σ2 du = A
√
2πσ = 1 (4)

Au final, la fonction de densité de probabilité associée à une distribution normale s’exprime
par :

f(r) =
1

σ
√
2π
e−

(r−rg)2

2σ2 (5)

Distribution log-normale

En remplaçant la variable r ainsi que les deux paramètres carcatérisant la loi normale,
c’est-à-dire, rg et σ, par leurs logarithmes népériens (r ⇒ ln(r) et donc d(ln(r)) = dr

r
, rg ⇒

ln(rg) et σ ⇒ ln(σ)), nous obtenons l’expression de la fonction de densité de probabilité d’une
distribution log-normale :

f(r) =
1√

2πln(σ)r
e−

(ln(r)−ln(rg))2

2ln2σ (6)
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Il est également possible, à partir de cette fonction de densité, de définir une fonction cumulée
numérique associée, notée F (r), comprise entre 0 et 1, et définie par la relation :

F (r) =

∫ r

0

f(r)dr (7)

Cette représentation permet très facilement, de visualiser le nombre ou le pourcentage de dia-
mètres inférieurs à un diamètre donné. Le graphique suivant donne l’évolution de ces deux
fonctions (rg = 10 µm et σ = 1, 5) :
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Figure 92 – Représentations graphiques d’une distribution log-normale

A.2 Caractérisation d’une distribution

Il existe différents indicateurs de position. Le premier correspond au pic de la distribution,
rmode. Ce rayon est centré sur la classe de taille présentant l’effectif maximal. On nomme
ainsi une distribution avec un pic, une distribution unimodale, deux pics, une distribution
bimodale,.... Il se détermine par la relation :

(

df(r)

dr

)

r=rmode

= 0 (8)

Pour une distribution log-normale, en posant u = r
rg

, nous obtenons que :

df

du
α− 1

u2
− 1

u2
ln(u)

ln2(σ)

Et donc, nous arrivons à l’expression suivante :

rmode = rge
−ln2σ (9)
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Il existe une multitude d’autres rayons caractéristiques, tous regroupés dans une relation géné-
rale qui est :

rij =

( ∫∞

0
rif(r)d(r)

∫∞

0
rjf(r)d(r)

)
1

i− j
(10)

La somme (i+ j) s’appelle l’ordre du rayon moyen. Si i = 1 et j = 0, alors le diamètre moyen
vaut 1, il s’agit du rayon arithmétique ou numérique et son expression est :

r10 =

∫∞

0
rf(r)d(r)

∫∞

0
f(r)d(r)

(11)

Déterminons à présent son expression. En effectuant le changement de variable suivant u =
ln(r)− ln(rg), et donc r = rge

u, nous pouvons écrire :

r10 = rg.

∫∞

0
e
− u2

2ln2(σ) .eu.du

∫∞

0
e
−

(u)2

2ln2(σ).du

= rg.

∫∞

0
e
−
(u2−2uln2(σ))

2ln2(σ) du
∫∞

0
e
− (u)2

2ln2(σ)du

En posant t = u− ln2(σ), la relation précédente peut s’écrire :

r10 = rg.

∫∞

0
e
−

t2

2ln2(σ)e
ln2(σ)

2 dt
∫∞

0
e
− (u)2

2ln2(σ)du

(12)

Et donc :

r10 = rg.e
ln2(σ)

2 (13)

De la même manière, il nous est possible à l’aide de la formule générale, de déterminer le rayon
surfacique :

r20 =

(∫∞

0
r2.f(r)dr

∫∞

0
f(r)dr

) 1
2

(14)

Nous arrivons à l’expression suivante (il apparaît au numérateur e2u) :

r20 = rg.





∫∞

0
e
− u2

2ln2(σ) .e2u.du
∫∞

0
e
− (u)2

2ln2(σ)du





1
2

= rg.






∫∞

0
e
−
(u2−4uln2(σ))

2ln2(σ) du
∫∞

0
e
− (u)2

2ln2(σ)du






1
2

En effectuant cette fois le changement de variable t = u− 2ln(σ), nous pouvons écrire :
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r20 = rg.





∫∞

0
e
− t2

2ln2(σ) .e2ln
2(σ)dt

∫∞

0
e
− (u)2

2ln2(σ)du





1
2

Et au final, nous arrivons à l’expression :

r20 = rg.e
ln2(σ) (15)

Dans le calcul du rayon moyen volumique, il apparaît au numérateur e3u.Le changement de
variable devient alors t = u− 3ln2σ, et donc :

r30 = rg.





∫∞

0
e
− t2

2ln2(σ) .e
9
2
ln2(σ)dt

∫∞

0
e
− (u)2

2ln2(σ)du





1
3

Nous arrivons à l’expression :

r30 = rg.e
3
2
ln2(σ) (16)

L’expression de ces deux rayons va nous permettre de définir un rayon très utilisé pour caracté-
riser la granulométrie des jets diphasiques. Il s’agit du rayon moyen de Sauter r32. Il caractérise
le rapport entre la masse M transportée par une distribution (inertie) et la surface développée
S par cette même distribution (échanges). Pour une particule isolée, on peut écrire (ρ est la
densité de matière) :

M

S
=
ρπd3

6
.
1

πd2
=
ρd

6

Il en est de même pour une distribution :

M

S
=
ρd32
6

(17)

En réutilisant les rayons moyens surfacique et volumique, nous pouvons déterminer l’expression
du rayon moyen de Sauter :

r32 =

∫∞

0
r3.f(r)d(r)

∫∞

0
r2f(r)d(r)

=
r3g .e

9
2
ln2(σ)

r2g.e
2ln2(σ)

(18)

Et nous obtenons au final :

r32 = rg.e
5
2
ln2σ (19)

Enfin, il est possible de définir le rayon médian en masse (r50 où rmm). Le r50 est le rayon tel
que la moitié de la masse totale portée par la distribution (par unité de volume) est portée par
les particules ayant un rayon inférieur ou égal à r50. On peut donc écire la relation suivante :
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∫ r50

0

r3f(r)dr =
1

2

∫ ∞

0

r3f(r)dr (20)

ce qui se traduit en variable u par :

r3g

∫ ln(r50)−ln(rg)

−∞

e
− u2

2ln2(σ) .e3udu =
1

2
r3g

∫ ∞

−∞

e
− u2

2ln2(σ) .e3udu

En effectuant le même changement de variable que pour le rayon moyen volumique (t = u −
3ln2(σ)), on obtient :

r3ge
9
2
ln2(σ)

∫ ln(
r50
rg

)−3ln2(σ)

−∞

e
− t2

2ln2(σ)dt =
1

2
r3ge

9
2
ln2(σ)

∫ ∞

−∞

e
− t2

2ln2(σ)dt

On en déduit donc que :

ln(
r50
rg

)− 3ln2(σ) = 0

On obtient finalement :

r50 = rg.e
3ln2σ (21)

Le graphique suivant indique la position des différents rayons présentés précédemment :
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Figure 93 – Différents diamètres caractéristiques d’une distribution log-normale

Remarque : Normalisation d’une distribution log-normale
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Il est souvent utile de normaliser la distribution de façon à ce que la masse totale par
unité de volume corresponde à une donnée du calcul issue d’un bilan de masse. m étant la
masse totale par unité de volume, on choisit donc la normalisation de sorte que :

m =
4π

3
ρA

∫ ∞

0

e
−

ln2( r
rg )

2ln2(σ) r3
dr

r
(22)

De ce qui précéde, on déduit facilement que :

m = A
4π

3
ρr3ge

9
2
ln2(σ) (23)

A.3 Distribution de Rosin-Rammler

La distribution de Rosin-Rammler a été établie dans le but de caractériser des distributions
massiques de poussières de charbon obtenues par tamisage. Elle s’éxprime généralement par sa
fraction volumique cumulée [?] :

F (r) = 1− ν(r) = e−(
r
r̄)

k

(24)

où, ν(r) représente la fraction volumique occupée par les gouttes de rayon supérieur à r. Les
coefficients r̄ et k, équivalents respectifs du rayon moyen et de la dispersion pour une distribution
log-normale sont des paramètres ajustables et positifs. En pratique, le r̄ est égal au diamètre
moyen de Sauter r32. L’expression de la fonction de densité de probabilité volumique s’obtient
en dérivant l’équation précédente :

f(r) =
krk−1

r̄k
e−(

r
r̄)

k

(25)

Le graphique suivant fait apparaitre la distribution cumulée log-normale caractérisée par r10 =
r̄ = 10 µm et σ = 1, 5 ainsi que la distribution de Rosin-Rammler. En utilisant la formule
permettant de convertir le diamètre géométrique en diamètre de Sauter, nous obtenons pour
le premier paramètre de la distribution de Rosin-Rammler r̄ = r32 = 15 µm et nous prenons
k = 1.
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B Modélisation d’un jet diphasique et relaxation cinétique

des gouttes

L’objectif est d’obtenir une évaluation des coefficients de transfert moyens. Il faut donc
évaluer une vitesse de dérive en fonction de la localisation axiale dans le jet pour les gouttes
dans chaque classe de taille.

B.1 Le modèle d’Epstein

Nous sommes partis de l’idée initiale d’Epstein et nous avons modifié ce modèle pour
tenir compte du glissement [?]. Le modèle d’Epstein [?] a été développé pour calculer le facteur
de décontamination de particules d’aérosol dans un jet gazeux pénétrant dans un bain liquide
(Venturi Scrubber). Ces particules d’aérosol sont produites par la condensation brutale de
vapeurs de produits de fission à l’entrée du jet. Après la phase de détente initiale, des gouttes
sont arrachées à l’interface liquide-gaz par instabilité mécanique. Du fait de la différence entre
la vitesse des gouttes et celle du gaz, les aérosols sont capturés, principalement par impaction.
La taille et la vitesse des gouttes générées dépendent de la position axiale à laquelle elles ont
été produites. Une équation de bilan de masse fournit également leur concentration numérique.
Pour exprimer cette dépendance, il faut une évaluation de la vitesse locale du gaz. Epstein a
proposé un modèle qui repose sur des hypothèses simples :

• Un profil de vitesse plat, (en créneau) ;

• Pas de glissement ;

• Loi d’entraînement de Ricou et Spalding ;

• Conservation du flux d’impulsion.

La loi d’entraînement de Ricou et Spalding est largement utilisée dans la modélisation des jets
turbulents [?]. Elle exprime le fait que la loi de variation du flux de masse de la phase entraînée
est :

dṁe

dz
= 0.282

√

ρeM (1)

où ṁe est le flux de masse de la phase entraînée, ρe est la densité de la phase entraînée, M est
le flux d’impulsion et 0.282 le coefficient établi par Ricou et Spalding.

L’hypothèse de conservation du flux d’impulsion, largement utilisée dans la modélisation des
jets, est justifiée par le fait que l’on admet que les lignes de circulation pénètrent le jet avec
une direction perpendiculaire à l’axe. Ce point a été étudié théoriquement par Kotsovinos et
Angelidis [?] qui concluent que c’est justifié dans la plupart des cas.

Nous avons donc l’équation de la conservation du flux d’impulsion, l’équation de conser-
vation du flux de masse de gaz et l’équation d’entraînement du liquide :
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d

dz

(
ρgazαu

2R2 + ρliq(1− α)u2R2
)

= 0

d

dz

(
ρgazαuR

2
)

= 0

d

dz

(
ρliq(1− α)uR2

)
=

0.282

π

√

ρliqM

où R est le rayon du jet, u la vitesse axiale, α le taux de vide et M le flux d’impulsion. Les
conditions initiales sont les valeurs de u0 et R0 au début de la zone d’entraînement (fin de la
zone de détente) et α0 = 1. On en déduit :

ρgazαu
2R2 + (1− α)ρliqu

2R2 = ρgazu
2
0R

2
0

ρgazαuR
2 = ρgazu0R

2
0

0.282

π

√

ρliqM =
0.282√
π

√
ρgazρliqu0R0

ρliq(1− α)uR2 =
0.282√
π

√
ρgazρliqu0R0z

Introduisant les variables sans dimension u∗ = u
u0

, R∗ = R
R0

et z∗ = z
R0

, nous avons les trois
équations algébriques :

αu∗2R∗2 +
ρliq

ρgaz

(1− α)u∗2R∗2 = 1

αu∗R∗2 = 1

ρliq

ρgaz

(1− α)u∗R∗2 =
0.282√
π

√
(
ρliq

ρgaz

)

z∗

D’où on tire immédiatement :

u∗ =
1

1 + 0.282√
π

√
(

ρliq

ρgaz

)

z∗
(2)

En combinant les relations précédentes, on trouve facilement les lois α(z∗) et R∗(z∗).
Epstein définit la longueur de pénétration du jet en introduisant une vitesse limite en dessous
de laquelle l’entraînement n’est plus possible. Cette limite est en fait une valeur limite du nombre
de Kutateladze. Remarquons que l’absence de glissement dans ce modèle est quelque peu en
contradiction avec l’utilisation qui en est faite ensuite (captation des aérosols par impaction).
Dans le cas qui nous intéresse, c’est-à-dire un jet liquide entraînant du gaz, nous n’avons pas un
tel critère. Si on fait les mêmes hypothèses, on aura des équations analogues, avec la condition
limite telle que α0 = 0.
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ρgaz

ρliq

αu∗2R∗2 + (1− α)u∗2R∗2 = 1

ρgaz

ρliq

αu∗R∗2 =
0.282√
π

√
(
ρgaz

ρliq

)

z∗

(1− α)u∗R∗2 = 1

Ce qui conduit à :

u∗ =
1

1 + 0.282√
π

√
(

ρgaz

ρliq

)

z∗
(3)

Le terme 0.282√
π

√
(

ρgaz

ρliq

)

est de l’ordre de 5.10−3, ce qui donne une longueur de pénétration du

jet beaucoup trop grande par rapport aux valeurs expérimentales (z∗ ≈ 70). Ce résultat est
compréhensible : en supposant qu’il n’y a pas de glissement, on n’a pas un freinage suffisant de
la phase lourde qui est la phase liquide.

B.2 Prise en compte du glissement

L’idée est de tenir compte de façon plus réaliste de l’échange d’impulsion entre la phase
liquide et la phase gaz en introduisant un glissement entre les deux phases, ce qui permettra
d’introduire un critère d’arrêt de l’entraînement comme par exemple la vitesse maximume du
gaz. Nous avons deux vitesses, ugaz la vitesse du gaz et uliq la vitesse de masse de la phase
liquide :

uliq =

∑
nimivi

∑
nimi

(4)

Les sommes portant sur les classes de taille de la distribution, ni étant la concentration numé-
rique des gouttes dans chaque classe. Nous devons écrire une équation de conservation du flux
de masse liquide, une équation d’entraînement du gaz, une équation pour le flux d’impulsion
de la phase liquide, une équation pour le flux d’impulsion de la phase gaz et nous avons les
quatre inconnues R, ugaz, uliq et α. Il n’y a pas de flux d’impulsion entrant, autre que celui à
l’origine, donc le flux d’impulsion total est conservé. Nous avons donc les mêmes hypothèses
que précédemment, sauf le glissement. Nous faisons une hypothèse supplémentaire, l’absence
d’interaction entre gouttes (passage d’une goutte dans le sillage d’une autre goutte). Cette
approximation est nécessaire pour pouvoir écrire un modèle simple. Pour une goutte de classe
i :

dvi
dt

= −3

4

ρgaz

ρliq

1

di
f(Rei)(vi − ugaz(z))|vi − ugaz(z)| (5)

Le coefficient de friction qui couvre une large gamme de nombres de Reynolds est par exemple
celui préconisé par Ishii et Zuber [?] en l’absence d’interaction entre gouttes :
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Si Re < 1000 alors f(Re) =
24

Re

(
1 + 0, 1Re0,75

)

Si Re ≥ 1000 alors f(Re) = 0, 44 (limite de Newton)

Plutôt que d’écrire des équations globales pour l’échange d’impulsion entre la phase liquide et la
phase gaz qui ne sont pas facilement utilisables, il est préférable d’écrire le système d’équations
suivant, si on a une distribution de n classes de taille :

vi
dvi
dz

= −3

4

ρgaz

ρliq

1

di
f(Rei)(vi − ugaz(z))|vi − ugaz(z)|

uliq =

∑
nimivi

∑
nimi

ρgazαu
2
gazR

2 + ρliq(1− α)u2liqR
2 = ρliqu

2
0R

2
0 (6)

ρliq(1− α)uliqR
2 = ρliqu0R

2
0

ρgazαugazR
2 =

0.282√
π

√
ρgazρliqu0R0z

On a admis que le taux de vide est nul à l’origine. Nous avons n+3 inconnues et n+3 équations.
Pour un pas d’espace δz, le système à résoudre est assez facile à rendre implicite ou à centrer.
La simplicité du modèle est liée aux hypothèses fortes : profil créneau, modèle d’entraînement,
conservation du flux d’impulsion et pas d’interaction entre gouttes. La résolution de ce système
nous permet théoriquement d’obtenir les différents profils, y compris les courbes de relaxation
pour chaque goutte, dans un même temps. Néanmoins, ceci implique pour chaque pas dz,
l’inversion d’un système (53 ∗ 53), car nous traitons cinquante classes de tailles de gouttes.

B.3 Solution simplifiée : fonction d’essai

Une solutionn simplifiée, suffisante pour nos besoins, consiste à prendre en compte le
glissement en introduisant une fonction d’essai. Le gaz est accéléré par la phase liquide. Consi-
dérant que la vitesse du gaz est très faible à l’origine devant celle du liquide, elle doit croître
et passer par un maximum, car la vitesse de la phase liquide elle-même diminue. On essaie de
rendre compte de ces aspects en introduisant une relation :

u∗gaz
u∗liq

=

(
z∗

γ

)n

(7)

Ce qui conduit au système :

ρgaz

ρliq

αu∗2gazR
∗2 + (1− α)u∗2liqR

∗2 = 1 (8)

ρgaz

ρliq

αu∗gazR
∗2 =

0.282√
π

√
(
ρgaz

ρliq

)

z∗ (9)

(1− α)u∗liqR
∗2 = 1 (10)
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Qui avec la relation (7) est un système fermé. Le coefficient γ et l’exposant n sont choisis de
façon à obtenir des profils satisfaisants. On note :

β =
0.282√
π

√
(
ρgaz

ρliq

)

(11)

Tenant compte de (9) et (10), on peut écrire (8) sous la forme :

βu∗gazz
∗ + u∗liq = 1

βγu∗liq

(
z∗

γ

)n+1

+ u∗liq = 1

Nous avons donc les profils :

u∗liq =
1

1 + γβ
(

z∗

γ

)n+1 (12)

u∗gaz =

(
z∗

γ

)n

1 + γβ
(

z∗

γ

)n+1 (13)

En combinant les équations (9) et (10), nous avons :

ρgaz

ρliq

α

1− α

(
z∗

γ

)n

= βz∗

D’où :

α =

ρliq

ρgaz
γβ
(

z∗

γ

)1−n

1 +
ρliq

ρgaz
γβ
(

z∗

γ

)1−n
(14)

En se servant d’une des équations (9) ou (10), on obtient finalement :

R∗ =

√
√
√
√

(

1 + γβ

(
z∗

γ

)n+1
)(

1 +
ρliq

ρgaz

γβ

(
z∗

γ

)1−n
)

(15)

Avec ce profil, la vitesse du liquide décroît continûment, la vitesse du gaz part de zéro et passe
par un maximum, le taux de vide est zéro à l’origine et tend vers 1.
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Commentaires

Bien qu’on impose de partir d’un taux de vide nul, la dérivée du taux de vide est infinie à
l’origine puis tend vers 0, ce qui semble physique. De même, la dérivée de la vitesse du gaz est
infinie à l’origine, ce qui n’est pas gênant. On atteint le maximum de la vitesse du gaz pour :

(
z∗

γ

)n+1

=
n

βγ

On peut prendre comme critère définissant la longueur de pénétration du jet, la distance axiale
pour laquelle la vitesse du gaz devient égale à celle du liquide, donc z∗

γ
= 1 (au-delà, le modèle

n’a pas de sens physique). Si on veut que la vitesse du gaz passe par un maximum avant ce
point, ceci impose que n

βγ
≤ 1.

Par exemple, pour une vitesse à la brèche de 130m.s−1, les mesures indiquent que γ ≈ 100.
Si on prend pour valeur du paramètre γ = 100, on a γβ ≈ 0.5 et le choix de l’exposant n = 1

2

satisfait les critères n < 1 et n
βγ

≤ 1. Pour z∗ = γ, on obtient R∗ ≈
√

(1.5)(501) ≈ 27.5, ce qui
paraît assez correct (c’est l’ordre de grandeur de l’ouverture du jet citée dans la littérature). En
conséquence, on peut retenir ce profil comme étant convenable pour l’étude de la relaxation.

Cinétique de relaxation des gouttes

On doit alors résoudre pour chaque taille de goutte à tester (diamètre d) l’équation :

dv

dt
= −3

4

1

d

ρgaz

ρliq

f(Re)(v − ugaz(z))|v − ugaz(z)|

avec ,







Si Re < 1000 alors f(Re) =
24

Re

(
1 + 0, 1Re0,75

)

Si Re ≥ 1000 alors f(Re) = 0, 44 (limite de Newton)

On a aussi :

v
dv

dz
= −3

4

1

d

ρgaz

ρliq

f(Re)(v − ugaz(z))|v − ugaz(z)|

Et donc sous la forme adimensionnelle :

v∗
dv∗

dz∗
= −3

4

R0

d

ρgaz

ρliq

f(Re)(v∗ − u∗gaz(z
∗))|v∗ − u∗gaz(z

∗)| (16)

Ce qui permet d’utiliser directement le profil u∗gaz(z
∗). On part de v∗ = 1. Le nombre de Reynolds

peut s’écrire :

Re =
|v − ugaz(z)|d

νgaz

=
|v∗ − u∗gaz(z

∗)|u0d
νgaz

= Red,0|v∗ − u∗gaz(z
∗)|
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avec,

Re0 =
u0R0

νgaz

et,

Red,0 = Re0
d

R0

(17)

où, u0 et R0 sont respectivement la vitesse et le rayon du jet à la fin de la phase de détente.
Les seuls paramètres de l’équation (16) sont Red,0 et d ou Re0 et d. Ceci facilite le calcul dont
nous avons besoin pour l’évaluation des coefficients de transfert.Pour évaluer le coefficient de
transfert moyen, on considère le transfert de chaleur (sans évaporation) qui intervient dans
l’équation :

mliqCpliq

dTliq

dt
= −SNu(z)

kgaz

d
(Tliq − T∞)

dTliq

dt
= −3Nu(z)

αgaz

d2
ρgazCpgaz

ρliqCpliq

(Tliq − T∞)

v
dTliq

dz
= −3Nu(z)

αgaz

d2
ρgazCpgaz

ρliqCpliq

(Tliq − T∞)

u0
R0

v∗
dTliq

dz∗
= −3Nu(z∗)

αgaz

d2
ρgazCpgaz

ρliqCpliq

(Tliq − T∞)

u0
R0

1

Tliq − T∞

dTliq

dz∗
= −3

Nu(z∗)
v∗

αgaz

d2
ρgazCpgaz

ρliqCpliq

Ce qui donne, pour chaque couple (Re0, d) ou (Red,0, d) une solution de la forme :

Tliq(z
∗)− T∞ = Ae−B

∫ z∗

0
Nu(t)
v∗(t)

dt (18)

Il est donc judicieux de prendre pour nombre de Nusselt moyen :

N̄u =

∫ z∗max

0
Nu(z∗)
v∗(z∗)

dz∗

∫ z∗max

0
dz∗

v∗(z∗)

(19)

Ce qui revient à prendre la moyenne temporelle sur le temps de transit de la goutte.
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C Equation de Rayleigh

L’équation de Rayleigh est l’exemple le plus célébre d’écoulement auto-semblable. C’est
un écoulement dans lequel le champ de vitesse s’obtient à partir des conditions aux limites
par un changement d’échelle. Cette équation a été développée par Lord Rayleigh pour décrire
le collapse des bulles. L’équation de la conservation de la masse dans le milieu aval et en
coordonnées sphériques s’écrit :

∂ρ

∂t
+

1

r2
∂

∂r
(r2ρu) = 0 (1)

En supposant l’écoulement incompressible, l’équation de conservation de la masse se résume à
r2u = Cte, d’où :

u(r) = Ṙ
R2

r2
, (2)

où R est le rayon de l’interface et Ṙ =
dR

dt
sa vitesse. Cette formule exprime la règle d’auto-

similarité.
L’équation de la conservation de la quantité de mouvement (impulsion) en négligeant les forces
de viscosité (équation d’Euler) est :

ρ
∂u

∂t
+ ρu

∂u

∂r
= −

∂P

∂r
(3)

En utilisant l’expression de la vitesse qui découlle de la règle d’auto-similarité (2) et en la
reportant dans l’équation d’Euler, nous obtenons la dérivée temporelle et spatiale :

∂u(r)

∂t
=
R̈R2 + 2RṘ2

r2

∂u(r)

∂r
= −2

ṘR2

r3

Nous avons donc l’équation d’Euler sous la forme :

R̈R2 + 2RṘ2

r2
− 2

Ṙ2R4

r5
= −

1

ρliq

∂P

∂r

Intégrons à présent cette équation de r = R à r = ∞ :

(R̈R2 + 2RṘ2)

∫ ∞

R

1

r2
dr − (2Ṙ2R4)

∫ ∞

R

1

r5
dr = −

1

ρliq

∫ ∞

R

∂P

∂r
dr

Et donc,
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(R̈R2 + 2RṘ2)

[

−1

r

]∞

R

+ (2Ṙ2R4)
1

4

[
1

r4

]∞

R

= −P∞ − PR

ρliq

Par conséquent, on arrive à l’expression :

R̈R +
3

2
Ṙ2 =

PR − P∞

ρliq

Dans notre cas, P∞ = Pliq et PR = Pbulle, et on arrive donc à l’expression de l’équation de
Rayleigh :

R̈R +
3

2
Ṙ2 =

Pbulle − Pliq

ρliq
(4)

Nous venons de voir que l’équation d’Euler (équation de l’impulsion pour un fluide non vis-
queux) conjuguée à la règle d’auto-similarité (équation de la conservation de la masse pour
un fluide incompressible et en coordonnées sphériques) conduit à l’équation du mouvement de
l’interface bulle-liquide. Il est également possible de réécrire cette équation sous la forme :

R̈R +
3

2
Ṙ2 =

1

2R2Ṙ

d

dt
(R3Ṙ2) =

1

2R2

d

dR
(R3Ṙ2) =

Pbulle − Pliq

ρliq

Donc :

3R2Ṙ2 = 2R2Pbulle − Pliq

ρliq

D’où la solution de l’équation de Rayleigh :

Ṙ(t) =

(
2

3

∆P

ρliq

) 1
2

(5)

Remarque : Certains auteurs présentent comme équation de Rayleigh, l’équation R(t) =
(

2
3
∆P
ρliq

) 1
2

.t qui n’est valable que pour ∆P = Cte, ce qui n’a pas d’intéret pratique.
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D Coefficients de transfert en régime transitoire

Dans la partie concernant l’étude de la croissance des germes de vapeur, on trouve dans
la littérature une expression du rayon du germe en fonction du temps (2.3.10) dans laquelle
apparaît le nombre de Jakob. Par ailleurs, d’autres auteurs proposent une expression (2.3.11)
dans laquelle figure la racine du nombre de Jakob. Cette différence se retrouve dans la solution
combinant le régime inertiel et le régime diffusif, respectivement (2.3.16) et (2.3.25). Pour com-
prendre cette différence, nous examinons la conduction en géométrie plane et la conduction en
géométrie sphérique. Dans les deux cas, il s’agit de transferts thermiques en régime transitoire.
Un autre cas de transfert en régime transitoire est le transfert de chaleur entre une goutte
liquide et le gaz environnant (évaluation du nombre de Nusselt).

D.1 Conduction à travers une plaque plane

Le cas classique d’un problème de conduction monodimensionnel à travers une plaque
plane peut se traiter en écrivant l’équation de la conservation de l’énergie et la loi de Fourier :

∂T

∂t
= αliq

∂2T

∂x2
, (1)

où αliq est la diffusivité thermique liquide. Une solution générale de cette équation différentielle
est de la forme :

T (t, x) = A+B

(

1− erf

(
x

2
√
αliqt

))

(2)

où A et B sont des constantes d’intégration et erf(f(x)) est la fonction d’erreur de la fonction
f(x). Cette fonction est définie par :

erf(f(x)) =
2√
π

∫ ∞

f(x)

e−t2dt (3)

Ce profil satisfait bien l’équation de Laplace (1). Les constantes d’intégration de l’équation (2)
peuvent être déterminées à l’aide des conditions initiales suivantes :







T = T∞ quand x > 0 et t = 0

T = Ti quand x = 0 et t > 0

T = T∞ quand x→ ∞ et t > 0

On arrive donc à une expression de la solution de l’équation de l’énergie de la forme :

T (t, x) = T∞ + (Ti − T∞)

(

1− erf

(
x

2
√
αliqt

))

(4)

Le flux de chaleur est obtenu par l’équation de Fourier (avec nos conventions) :
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Φcond = kliq
∂T

∂x
(5)

D’où l’expression du flux de conduction :

Φcond =
kliq(T∞ − Ti)√

παliqt
(6)

Remarque : L’expression présente au dénominateur de l’équation précédente est homogène à
une distance. En effet, elle caractérise l’épaisseur de la couche de diffusion :

δ(t) =
√
παliqt (7)

D.2 Conduction dans une sphère liquide

L’équation de conservation de l’énergie en régime stationnaire et en coordonnées sphé-
riques est :

d

dr

(

4πr2λliq
∂T

∂r

)

= 0 (8)

où λliq est la conductivité thermique de la phase liquide. Nous pouvons réécrire cette équation
sous la forme :

r2
dT

dr
= Cte (9)

D’où le profil :

T (r) = −A
r
+B (10)

où A et B sont des constantes d’intégration. En notant Ti la température d’interface et T∞
la température loin de d’interface, nous pouvons déterminer l’expression des deux constantes
d’intégration, et le profil de température s’écrit :

T (r) = −(T∞ − Ti)
R

r
+ T∞ (11)

Dans cette approche, nous considérons que l’intérieur de la bulle est isotherme. En effet, si ce
n’était pas las cas, la conductivité thermique du gaz apparaîtrait dans l’équation. Ecrivons à
présent le flux de chaleur J , au niveau de l’interface :

J = −4πR2λliq

(
∂T

∂r

)

r=R(t)

(12)

En utilisant le profil de température obtenu précédemment, on obtient :
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J = −4πR2λliq
R(T∞ − Ti)

R2
= −4πRλliq(T∞ − Ti) (13)

Dans ce cas, le nombre de Nusselt est égal à deux. En effectuant un bilan des flux au niveau
de l’interface en considérant que la chaleur apportée par convection radiale à l’interface sert à
alimenter le flux de vaporisation dans la bulle de vapeur, nous arrivons à l’expression suivante :

4πRλliq(T∞ − Ti) = Lv(Ti, Psat(Ti))
d

dt

(
4

3
πR3ρgaz

)

, (14)

où Lv(Ti, Psat(Ti)) est la chaleur latente de vaporisation au niveau de l’interface. Cette expres-
sion nous permet donc d’évaluer la vitesse de l’interface en réécrivant l’équation précédente
sous la forme :

R
dR

dt
=

λliq(T∞ − Ti)

ρgazLv(Ti, Psat(Ti))
(15)

En introduisant le nombre de Jakob, Ja =
ρliqCpliq∆T

ρgazLv
, nous arrivons à l’expression :

R
dR

dt
= αliqJa (16)

D’où la solution :

R(t)diffusif =
√

2αliqJat (17)

La différence avec le cas de la plaque plane est que le coefficient de transfert ne dépend pas du
temps.

D.3 Conduction dans une sphère liquide avec modification du gra-
dient

Il est courant, dans les phénomènes de transfert de chaleur, de prendre en compte le terme de
convection radiale lié au débit d’évaporation dans la bulle. Dans ce cas, il apparaît dans l’équa-
tion de l’énergie en coordonnées sphériques, un terme convectif. L’équation de conservation de
l’énergie peut donc s’écrire :

∂

∂r






4πr2λliq

∂T

∂r
︸ ︷︷ ︸

φconduction

+ ṁevCpliq
︸ ︷︷ ︸

φconvection

T







= 0 (18)

où ṁev est le débit d’évaporation à l’interface. On peut écrire en régime stationnaire :

r2
∂T

∂r
+
ṁevCpliq
4πλliq

= A (19)
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Donc T (r) est de la forme (en notant δ = ṁevCpliq
4πλliq

) (δ en m) :

T (r) = A +Be
δ
r (20)

On trouve finalement :

T (r) =
T∞e

δ
r − Ti

e
δ
r − 1

− (T∞ − Ti)e
δ
r − Ti

e
δ
r − 1

(21)

En utilsant ce profil de température, nous pouvons écrire :

(
∂T

∂r

)

r=R

= (T∞ − Ti)
e

δ
r

e
δ
r − 1

δ

R2
(22)

Nous avons donc le flux thermique au niveau de l’interface :

J = 4πR2λliq(T∞ − Ti)
e

δ
r

e
δ
r − 1

δ

R
(23)

Et en notant J0 = 4πRλliq(T∞ − Ti), nous arrivons à l’expression :

J = J0
e

δ
r

e
δ
r − 1

δ

R
(24)

En supposant δ
R

petit, ce qui est justifié car :

δ

R
=
ṁevCpliq
4πRλliq

=
ṁevCpliq∆T

4πRλliq∆T
=
Cpliq∆T

Lv
(25)

On trouve au final :

J ≈ J0e
δ
R (26)

C’est le raidissement du gradient (en évaporation). La nouvelle équation est donc :

R
dR

dt
= αJae

δ
R (27)

Mais δ
R

peut aussi s’écrire :

δ

R
= R

dR

dt

ρgaz
ρliq

(28)

D’où :

R
dR

dt
≈ αJa

(

1 +R
dR

dt

ρgaz
ρliq

)

(29)
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Au final, nous arrivons à l’expression suivante :

R(t)diffusif =

√
2αJa

√

1− αJaρgaz
ρliq

√
t (30)

D.4 Coefficients de transfert thermique en phase liquide : nombre de

Nusselt

On dispose d’une expression algébrique du coefficient de transfert en fonction du temps
pour deux cas limites, celui de la sphère rigide et celui des grands nombres de Péclet. La
théorie est établie dans la littérature pour le transfert de masse (modèles d’extraction). Elle est
facilement transposée au transfert thermique.

Le calcul du coefficient d’échange en transitoire est équivalent au calcul en transitoire de la
concentration d’une espèce dissoute c(r, t) pour r < R avec la condition initiale que la concen-
tration de départ dans la goutte est homogène, égale à c0. Donc, une goutte contenant une
espèce dissoute à la concentration initiale c0 est mise en contact avec un environnement ga-
zeux. Ce problème est strictement équivalent, sur le plan mathématique, à celui d’une goutte
d’eau initialement pure, mise en contact avec un milieu gazeux contenant l’espèce considérée à
une concentration produisant à l’interface une concentration égale à c0. Il faut résoudre l’équa-
tion de transport Dc

Dt
= Dl∆c, où Dl est le coefficient de diffusion de l’espèce considérée en

phase liquide (dans l’eau) avec la condition initiale (c = c0) et la condition à la frontière du
domaine (c = 0 par exemple). Mathématiquement, c’est un problème de type Sturm-Liouville.

On cherche une solution de l’équation ∂c
∂t

+ −→v .−→∇c = Dl∆c par la méthode de séparation des
variables. Ceci conduit à un ensemble de valeurs propres µn et de fonctions propres χn, de sorte
que la solution s’écrit :

c(−→r , t) =
∑

Ane
−µntχn(

−→r , t) (31)

Les valeurs propres et les fonctions propres dépendent du champ de vitesse dans la goutte.
On impose que les fonctions propres soient orthogonales au sens d’une norme définie sur le
domaine :

t
χn(

−→r )χm(
−→r )d3−→r = δm,n (méthode de Ritz). Tout l’art consiste en la détermi-

nation des valeurs propres, des fonctions propres et des coefficients An.

Une fois obtenue la décomposition (1), on a une expression de

M(t) =
y

c(−→r , t)d3−→r

donc de dM(t)
dt

et de c̄(t) = M(t)
v

.
On peut aussi bien imposer une concentration ci à l’interface. On peut donc définir le nombre
de Sherwood en transitoire par :

M(t)

dt
= −SSh(t)Dl

Φ
(c̄(t)− ci) (32)
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D.4.1 Cas de la goutte au repos (sphère rigide) : solution de Carslaw et Jaeger

La solution est à symétrie sphérique :

c(r∗, t) =
2c0
πr∗

∞∑

n=1

(−1)n+1

n
e

(

−n2 π2Dlt

R2

)

sin(nπr∗) (33)

avec r∗ = r
R
. C’est une fonction qui satisfait l’équation (de Helmoltz) ∂c

∂t
= Dl∆c, et telle que

pour t = 0, c = c0 et c(1) = 0 quel que soit t. C’est donc bien la solution unique du problème.

M(t) = 4πR3

∫ 1

0

c(r∗, t)r∗2dr∗ = 8R3c0

∞∑

n=1

1

n2
e

(

−n2 π2Dlt

R2

)

(34)

On a donc d’une part c̄(t) = 6c0
π

∑∞
n=1

1
n2 e

(

−n2 π2Dlt

R2

)

et d’autre part :

Ṁ(t) = −8π2Rc0Dl

∞∑

n=1

e

(

−n2 π2Dlt

R2

)

= −4S c0π
Dl

2R

∞∑

n=1

e

(

−n2 π2Dlt

R2

)

D’où finalement :

Shl(t) =
2

3
π2

∑∞
n=1 e

(

−n2 π2Dlt

R2

)

∑∞
n=1

1
n2 e

(

−n2 π2Dlt

R2

) (35)

Que l’on peut écrire :

Shl(t) =
2

3
π21 + e

(

−3
π2Dlt

R2

)

+ e

(

−8
π2Dlt

R2

)

+ ...

1 + 1
4
e

(

−3
π2Dlt

R2

)

+ 1
9
e

(

−8
π2Dlt

R2

) (36)

On peut généraliser cette solution au cas où la concentration à l’interface prend une valeur
quelconque différente de zéro. La solution est :

c(r∗, t) = ci +
2(c0 − ci)

πr∗

∞∑

n=1

(−1)n+1

n
e

(

−n2 π2Dlt

R2

)

sin(nπr∗)

Ce qui ne change pas le nombre de Sherwood (35). D’autre part, si on considère le transfert
thermique, la solution de l’équation de transport est strictement analogue, il suffit de remplacer
Dl par la diffusivité thermique αl.

T (r∗, t) = Ti +
2(T0 − Ti)

πr∗

∞∑

n=1

(−1)n+1

n
e

(

−n2 π2αlt

R2

)

sin(nπr∗)

On trouve donc le nombre de Nusselt :
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Nul(t) =
2

3
π21 + e

(

−3
π2αlt

R2

)

+ e

(

−8
π2αlt

R2

)

+ ...

1 + 1
4
e

(

−3
π2αlt

R2

)

+ 1
9
e

(

−8
π2αlt

R2

) (37)

Ce nombre tend vers l’infini quand t tend vers zéro, ce qui est en accord avec les conditions
initiales. Pour t suffisamment grand, il tend vers 2

3
π2 ≈ 6.58 qui est la limite citée dans la

littérature, en particulier dans la corrélation de Abramzon et Sirignano.

D.4.2 Cas de la goutte en mouvement dans la limite des grands nombres de Pé-
clet : la solution de Kronig et Brink

Ce modèle est très souvent cité dans la littérature, car c’est le seul cas pour lequel il existe
une expression mathématique du nombre de Sherwood et du nombre de Nusselt. La contrainte
exercée par le gaz qui circule autour de la goutte génère une circulation interne du liquide. Dans
la limite de Stokes (petits nombres de Reynolds), une expression mathématique des fonctions de
courant ψg(r

∗, θ) en phase gaz et ψl(r
∗, θ) en phase liquide a été trouvée par le mathématicien

Hadamard. Ces fonctions de courant prennent en compte l’équation de Navier-Stokes dans
chaque phase, à la limite de Stokes, et la continuité de la contrainte à l’interface. On déduit de
ces fonctions le champ de vitesse en phase gaz et en phase liquide, par les relations :

vr = − 1

r∗2
∂ψ

∂θ

vθ =
1

r∗sin(θ)

∂ψ

∂r∗

Kronig et Brink font l’hypothèse que le processus de diffusion est beaucoup plus lent que le
processus de convection (grands nombres de Péclet). Ils en concluent que l’on peut considé-
rer les lignes de courant comme des lignes iso-concentration. Leur méthode consiste alors à
transformer l’équation de transport en introduisant des variables qui représentent les lignes
de courant et les lignes orthogonales. Le calcul des coefficients de la nouvelle équation est un
tour de force mathématique. Ces coefficients sont donnés par des intégrales elliptiques qui sont
tabulées. Ensuite, le problème se réduit à un problème de type Sturm-Liouville qu’ils résolvent,
comme indiqué plus haut, par la méthode de Ritz.

Les conditions initiales et les conditions limites sont identiques au cas précédent : concentration
initiale homogène égale à c0 et c(1) = 0 où c(1) = ci quel que soit t. Kronig et Brink montrent
que le développement en fonctions propres orthogonales de la solution conduit à l’expression
suivante de la masse dissoute en fonction du temps :

M(t) =M(0)
3

8

∑

A2
ne

(

−µn
16Dlt

R2

)

(38)

Et ils donnent les deux premiers termes du développement de la solution : A1 = 1.32, µ1 = 1.678,
A2 = 0.73, µ2 = 9.83. Par la même procédure que précédement, on obtient :



224 Coefficients de transfert en régime transitoire

Shl =
32

3

µ1 + µ2

(
A2

A1

)2

e

(

−(µ2−µ1)
16Dlt

R2

)

1 +
(

A2

A1

)2

e

(

−(µ2−µ1)
16Dlt

R2

) (39)

De la même façon :

Nul =
32

3

µ1 + µ2

(
A2

A1

)2

e(−(µ2−µ1)
16αlt

R2 )

1 +
(

A2

A1

)2

e(−(µ2−µ1)
16αlt

R2 )
(40)

Ainsi, les nombres de Sherwood et Nusselt ne se différencient que par leur variation en fonction
du temps. Pour un temps suffisamment grand, on obtient la limite Nul = Shl = 17.9 qui est la
limite supérieure dans la corrélation de Abramzon et Sirignano.
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E La théorie de Spalding et l’écoulement de Stefan

Avant d’aborder ce problème, on rappelle brièvement la signification des nombres sans dimension
et le principe de l’analogie de Reynolds.

E.1 Transferts de chaleur et de masse (nombres de Nusselt et de
Sherwood)

Le flux de chaleur échangé avec l’environnement par un objet de surface S est, suivant la
loi de Fourrier (l’intégrale est prise sur la surface de l’objet) :

Q̇ = −
x

k
−→∇T.d−→S (1)

Si la surface de l’objet est à une température homogène T0 et l’environnement « loin de l’objet »à
une température T∞, on exprime usuellement le flux de chaleur comme suit :

Q̇ = NuS
k

L
(T∞ − T0) (2)

où L est une longueur caractéristique de l’objet en question. Pour un objet sphérique, c’est le
diamètre. Le coefficient Nu, appelé nombre de Nusselt dépend de la géométrie de l’écoulement
autour de l’objet et de la combinaison entre la diffusion et la convection. Il est dans la plupart
des cas, mises à part des simplifications d’école, pratiquement impossible de le calculer théo-
riquement. En cas de présence d’une couche limite, on peut se représenter sa signification en
disant que l’épaisseur moyenne de la couche limite thermique est la longueur caractéristique de
l’objet divisée par le nombre de Nusselt.
Une telle factorisation en un terme qui ne dépend que de la géométrie de l’écoulement et
un terme qui ne dépend que des conditions limites n’est en réalité valable que pour des
« faibles »transferts de chaleur. On conçoit en effet que si le transfert de chaleur est suffisam-
ment intense pour perturber l’écoulement, il n’est plus possible d’effectuer cette factorisation.
Le flux de masse échangé avec l’environnement par un objet de surface S est, suivant la loi de
Fick (l’intégrale est prise sur la surface de l’objet) :

ṁ = −
x

MC̄Dav

−→∇x.d
−→
S (3)

M est la masse molaire, C̄ la concentration molaire moyenne, D le coefficient de diffusion, x la
fraction molaire locale. De la même façon, on exprime ce flux sous la forme :

ṁ = ShS
Dav

L
MC̄(x∞ − x0) (4)

Le coefficient Sh, appelé nombre de Sherwood, dépend de la combinaison entre la diffusion
de masse et le transport par convection qui conduit au gradient local à la surface.

E.2 L’analogie de Reynolds

Pour un écoulement incompressible, sans source de masse, nous avons l’équation de Navier-
Stokes :
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ρ
D−→v
Dt

= −−→∇P + µ∆−→v (5)

où D
Dt

est la dérivée particulaire. Si on considère un état stationnaire d’écoulement, par exemple
l’écoulement autour d’une goutte sphérique, cette équation se réduit à :

−→v .−→∇−→v = −
−→∇P
ρ

+ ν∆−→v (6)

Avec les conditions limites que la vitesse vaut −→v ∞ loin de la goutte (−−→v ∞ est la vitesse de
déplacement de la goutte dans le milieu au repos) et que la vitesse s’annule sur la surface (si
c’est une goutte rigide). On introduit les quantités sans dimension −→v ∗ =

−→v
v∞

, P ∗ = P
ρv2

∞

(la
pression hydrostatique est exclue) et −→r ∗ = r

Φ
. On obtient :

−→v ∗.
−→∇∗−→v ∗ = −−→∇∗P ∗ +

ν

v∞Φ
∆∗−→v ∗ (7)

Cette équation sous forme adimensionnée ne dépend que du nombre de Reynolds v∞Φ
ν

.
Par conséquent, le champ de vitesses est en principe entièrement déterminé par le nombre de
Reynolds et les lois d’échelle. Dans les mêmes conditions (écoulement incompressible station-
naire), et en négligeant les termes dissipatifs, les équations du transfert d’énergie et du transfert
de masse s’écrivent :

ρ
DH

Dt
= k∆T (8)

C̄
Dx

Dt
= C̄Dav∆x (9)

(On suppose que ρ, k, Dav, C̄, Cp varient lentement). On a alors ρCp−→v .−→∇T = k∆T d’où
−→v .−→∇T = α∆T et −→v .−→∇x = Dav∆x. En introduisant les variables T ∗ = T−T0

T∞−T0
et x∗ = x−x0

x∞−x0

qui ont les mêmes valeurs limites, à savoir 0 sur la surface (r∗ = 1
2
) et 1 à l’infini, l’équation de

l’énergie s’écrit :

−→v ∗.
−→∇∗−→v ∗ =

α

v∞Φ
∆∗T ∗ (10)

Et l’équation du transfert de masse :

−→v ∗.
−→∇∗−→v ∗ =

Dav

v∞Φ
∆∗x∗ (11)

C’est donc la même équation, au paramètre sans dimension près, avec des conditions aux li-
mites identiques. Les nombres sans dimension v∞Φ

α
ou v∞Φ

Dav
sont appelés nombres de Péclet. Nous

avons les relations bien connues Pe = RePr ou Pe = ReSc (Pr et Sc respectivement nombre
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de Prandtl et nombre de Schmidt). Dans les équations précédentes, le champ de vitesses −→v ∗

ne dépend que du nombre de Reynolds. Par conséquent, les solutions sont la même fonction
dépendant de deux paramètres : T ∗ = f(Re, Pr,−→r ∗) et x∗ = f(Re, Sc,−→r ∗). Le flux de chaleur
est donné par la relation :

Q̇ = −
x

k
−→∇T.d−→S = −kΦ(T∞ − T0)

x −→∇∗T ∗.d
−→
S ∗ (12)

Q̇ = −kΦ(T∞ − T0)
x −→∇∗(f((Re, Pr,−→r ∗).d

−→
S ∗ (13)

De même, le flux de masse est :

ṁ = −DavΦMC̄(x∞ − x0)
x −→∇∗(f((Re, Sc,−→r ∗).d

−→
S ∗ (14)

Par conséquent, si le nombre de Nusselt est donné par une corrélation, Nu = f(Re, Pr), alors le
nombre de Sherwood est donné par Sh = f(Re, Sc). C’est ce qu’on nomme dans la littérature
l’analogie de Reynolds.

E.3 La théorie de Spalding et l’écoulement de Stefan dans le cas mo-

nodimensionnel

Dans ce qui précède, on a supposé le champ de vitesses non perturbé par la source de
masse (évaporation) ou le puits de masse (condensation) à l’interface. De même, on suppose
que le champ de vitesses n’est pas perturbé par le transfert de chaleur à l’interface. Ceci permet
théoriquement de donner une signification aux nombres de Nusselt et Sherwood introduits plus
haut, qui sont donc liés aux " faibles transferts ". La théorie de Spalding établit que l’on peut
écrire le flux de masse :

ṁ = ShS
Dav

L
MC̄Ln

(

1 +
x∞ − x0
1− x0

)

(15)

Notons que, s’il s’agit de transfert de vapeur, ṁ est compté positif en condensation et x0 =
Psat(T0)

P
. Sh est dans ce cas le nombre de Sherwood pour les faibles transferts. Le nombre sans

dimension x∞−x0

1−x0
est appelé nombre de Spalding. Certains parlent de nombre de Sherwood

effectif :

Sheff = Sh
ln
(

1 + x∞−x0

1−x0

)

x∞ − x0
(16)

Il est d’usage de présenter une approche simple de cette théorie en géométrie monodimen-
sionnelle, en introduisant le concept d’écoulement de Stefan. La diffusion de la vapeur à travers
l’air près de l’interface suppose l’existence d’un gradient de concentration d’air opposé à celui
de la vapeur, puisque la somme des pressions partielles doit être constante. Par exemple, en
condensation, un gradient de concentration d’air de la surface vers l’extérieur doit être main-
tenu. Ceci n’est possible que s’il existe un écoulement moléculaire en direction de la surface,
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qui compense la diffusion de l’air.

D’après la loi de Fick, le débit moléculaire par unité de surface est donné par le débit de
diffusion dans le référentiel de l’écoulement moyen et le débit de convection.

Nv = Nxv − C̄Dav

dxv
dy

(17)

avec y la distance à l’interface. D’après l’hypothèse de Stefan :N = Na +Nv = Nv, nous avons
donc Nv = Nvxv − C̄Dav

dxv

dy
et donc Nv = −C̄Dav

1
1−xv

dxv

dy
. Cette définition implique que Nv est

compté positivement en évaporation. En géométrie sphérique (pour une goutte au repos), nous
avons 4πr2Nv = Cte = πΦ2Nv0. Et donc :

−C̄Dav

1

1− xv

dxv
dy

=
Φ2Nv0

4r2
(18)

La solution est C̄DavLn(1 − xv) = −Φ2Nv0

4r
+ A. La constante d’intégration est déterminée par

la condition que xv → xv∞ quand r → ∞. Nous obtenons alors :

Φ2Nv0

2Φ
= C̄DavLn(1− xv∞)− C̄DavLn(1− xv0) (19)

Et finalement :

Nv0 = 2C̄
Dav

Φ
Ln

(
1− xv∞
1− xv0

)

= 2C̄
Dav

Φ
Ln

(

1 +
xv0 − xv∞
1− xv0

)

(20)

Comme en géométrie sphérique Sh = 2, on retrouve bien la formule de Spalding.

E.4 La théorie de Spalding et l’écoulement de Stefan dans le cas bi-
dimensionnel

La démonstration qui figure dans certains ouvrages comme par exemple le Bird et al [?] est assez
difficile. Nous nous contentons de l’esprit de la démonstration en mettant en avant les hypothèses
essentielles. Pour illustrer cette démarche, on prend l’exemple de la plaque plane (condensation
sur une plaque froide ou évaporation d’un film). L’écoulement peut être en convection naturelle
ou en convection forcée. Dans ce dernier cas, on a une vitesse d’entrée parallèle à la plaque.
Dans les deux configurations, c’est un écoulement bidimensionnel. L’hypothèse fondamentale
est que les épaisseurs de la couche limite de vitesse, de la couche limite thermique, et de la
couche limite de concentration ne sont pas modifiées par le transfert de masse ou de chaleur.
Une autre hypothèse essentielle est que la surface plane est à une température homogène (donc
à une pression de vapeur saturante homogène).
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La surface considérée est de largeur l et de hauteur L. Le débit massique par hauteur dz
est, pour les faibles transferts : dṁs = MldzC̄ Dav

δ(z)
(xv0 − xv∞), δ(z) est égal à l’épaisseur de la

couche limite de concentration en fonction de z.

ṁe =MlLC̄
Dav

L

∫ L

0

dz

δ(z)
(xv0 − xv∞) (21)

On en déduit que Sh =
∫ L

0
dz
δ(z)

.

Introduisons l’écoulement de Stefan. Nous avons Nv = −C̄Dav
1

1−xv

dxv

dy
= Cte car on considère

uniquement la composante de cet écoulement dans la direction normale à la surface. En intégrant
cette équation entre zéro et δ(z) supposé non perturbé, et en prenant xv = xv∞ pour y = δ(z),
on obtient :

Nv(z)δ(z) = C̄DavLn(1 − xv∞)− C̄DavLn(1 − xv0) (22)

Or :

ṁe =Ml

∫ L

0

Nv(z)dz =MlC̄Dav

∫ L

0

dz

δ(z)
Ln

(
1− xv∞
1− xv0

)

(23)

Finalement, avec la définition du nombre de Sherwood donnée plus haut, nous obtenons

ṁe =MSC̄
Dav

L
Ln

(
1− xv∞
1− xv0

)

(24)

qui est bien la formule de Spalding. Dans le cas d’une goutte en mouvement, on a également un
écoulement bidimensionnel autour de la goutte. On fait l’hypothèse que l’épaisseur de la couche
limite de concentration, fonction de l’angle polaire, ne dépend pas de l’intensité du transfert de
masse. Le calcul est analogue en supposant que l’écoulement de Stefan est toujours normal à
la surface et en remplaçant l’intégrale sur dz par une intégrale sur l’angle polaire. Dans le cas
du transfert thermique, en faisant les mêmes hypothèses sur la couche limite thermique, on fait
apparaître le nombre de Spalding thermique.
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