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TECHNICAL NOTES 

ALTERATIONS DU PROFIL DE TEMPERATURE D’UN 
RUBAN DE TUNGSTENE CHAUFFE PAR EFFET JOULE, 

DUES A UNE OXYDATION 
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NOMENCLATURE 

conductivitt thermique du m&al 
courant de chauffage 
quantit6 d’oxyde c&e par unit& de surface, 
nombre d’atome d’oxygene cm-’ (at. 0 cm- 
grimktre de la section droite du ruban 
pression d’oxyghne 
section droite du ruban 
temps 
temp&rature absolue 
temp&rature ambiante 
abcisse le long du ruban 
vitesse de creation des oxydes 
vitesse d’tvaporation des oxydes. 
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Symboles grecs 
E emissiviti thermique h&misph&ique totale de la 

surface E(T) 
swU) emissivit6 thermique h&isph&ique totale du 

tungstine 
0, T) terme de contribution de la couche d’oxyde, 

c&e B la temp&rature T, g la variation he 
l’&missivitt totale h&isnh&iaue de la surface - . 

P tisistivitb Blectrique 
G constante de Stefan 

(5,67x 10-s W mm2 K-9. 

1. INTRODUCTION 

LA D~ERMINATION de la thermocinCtique de l’oxydation du 
tungstene polycristallin a ttb conduite sur des rubans chati& 
par effet Joule sous faible pression d’oxyghne (0,5 Pa) [l]. 

Lors de l’oxydation on observe des ‘zones chaudes’ proches 
des amentes de courant; ces zones chaudes s’amplifient au 
tours des months de tempbature pratiqu&es pour l’analyse en 
thermodtsorption des oxydes. 

Nousmontrons,par unemod6lisation du comportement en 
rayonnement, oxydation et desorptlon du ruban, que ces 
perturbations sont pr&isibles et influent sur les mesures 
cin&ques. 

2. MODELISATION 

2.1. Equation 
En r&me stationnaire, la distribution des temp&ratures le 

long d’un conducteur de faible section chauffk par effet Joule 
est r&e par l’equation di&entielle classique [Z] 

-,o;+prr(T4-T+O, (1) 

T, = temp&rature ambiante et des amen&es de courant 
(constante) 

I = courant de chauffage 
a = conductivitC thermique 
p = r&istivitt tlectrique 
& = emissivite thermique htmispherique totale 
s = section droite 
p = p&m&re 

du ruban 

u = constante de Stefan (5,67 x lo-* W mm2 K-3. 

Dans l’Cquation (1) ne sont pas pris en compte: 
(1) la conduction gazeuse, ce qui est justifiie par les 

pressions tr& basses utilis&.s (Po, = 0,5 Pa). 
(2) L’effet Thomson qui, dans le cas p&sent, est ntgligeable 

devant l’effet Joule. 

2.2. Grandeurs physiques et leur modklisation 
(a) Section et pfkimltre sont suppos& constants car la 

r&action de surface ne consomme que tr& peu de tungstene 
pour les recouvrements en oxyde envisagks ici. Le tungstbne 
utili&auneporosittdel’ordrede30”/,dontilfaut tenircompte 
pour la r6sistivitt et la conductibiliti. 

(b) Rkstivit6 electrique et conductibilitt thermique du 
tungstkne sont indkpendantes de la r&action de surface car 
l’oxygkne ne diffuse pas en volume au tours de l’oxydation. Par 
contre, leur dkpendance en temp&ature est exprimCe B l’aide 
de lois polynominales ou exponentielles obtenues par 
r&ression des rksultats exp&imentaux de la littkrature [34]. 

(c) L’emissivit6 totale hemisphkrique a 83 modtlisb par une 
relation du type 

oti e,(T) est 1’Cmissivitt du tungstdne nu, obtenue par 
r&ression de la litttrature [4] et s(N,T) le terme correctifdu $ 
la couche d’oxyde c&e B la temukrature 7’. N &ant le 
recouvrement en oxygkne fix& sur la-surface (at.‘0 cm-‘). Le 
terme E(N,T) a &tt dttermink par l’exp6rienc.e et correspond B 
la Fig. (1). 

La connaissance de la cinetique d’oxydation [l-5], permet 
d%crire g I’instant t 

N = (Z,, - .W, 

avec 
Z,, = vitesse de crkation des oxydes 
Z, = vitesse d’tvaporation 

dont les 6nergies d’activation respectives sont 125 et 4200 kJ 
mol-’ Cl]. Nous nous placerons dans des conditions 
d’oxydation ou de d&sorption telles que seul l’un des 
ph&nom&nes pr&domine 

avec 
T = temp&ature B l’abscisse x 

1411 

oxydation Ti 900 K 
d&sorption 

et Po, = 0,s Pa 
T> 1000 K et PO, < 5 x 1O-5 Pa. 
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FIG. 1. E(N, T), terme correctif de l’emissivitt hemisphirique 
totale du tungstene lors de son oxydation a pal = 

5 x 10e3 Torr. 

2.3. Analyse de la procddure expt%nentale classique 
Celle-ci represente deux phases successives : 
(a) Oxydation. Un ruban de 8 cm de longueur, 1 mm de 

largeur et 25 pm d’bpaisseur est chauffe par effet Joule a 900 K, 
sous une pression de 0,5 Pa d’oxygene. Les temps d’expkience 
(> 1OOs)permettentdentgligerl’inertie thermiquedutilament 
et de supposer le regime stationnaire dtabli a tout instant. 

La regulation de temperature peut-btre obtenue par 
asservissement a une valeur constante de la resistance totale de 
l’ichantillon place dans un pont de Wheatstone. Unemtthode 
plus rigoureuse consiste a reguler la valeur de la resistance 
centrale isotherme du ruban I l’aide de prises de potentiels. 

Le probldme est de determiner la quantite d’oxyde formke 
dans ces conditions. 

(b) D&sorption. Pour ce faire, le ruban est place face a la 
source dun spectrombtre de masse ajustb sur I’oxyde WO, et 
sa temperatureest augmenteelineairement. L’oxyde s’tvapore 
a partir de 1000 ou 1100 K, suivant la vitesse de monk en 
temperature, et l’intigration de I’aire sous le pit de d&sorption 
conduit, aprbs etalonnage, a la connaissance du recouvrement. 

L’observation de l’oxydation et de la dborption permet 
d’afkner la presence de ‘zones chaudes’ proches des amen&es 
de courant. Lors de l’oxydation le phenomene apparait pour 
un recouvrement au centre de quelques 1Or6 at. 0 cm-’ puis 
s’estompe en se rapprochant des extremitbs. Une amplification 
notable du phenomene apparait a la d&sorption provoquant 
m&me au centre du ruban une competition entre la desorption 
thermique programmee et la propagation dun front de 
d&sorption (extension des zones chaudes) a partir des amen&es 
de courant. 

3. CALCULS ET RESULTATS 

3.1. MCthode numerique 
L’acck aux profils de temperature fait appel a une methode 

de calcul de regimes transitoires fictifs [6] ; celle-ci consiste a 
ajouter a I’tquation (1) un termed’accumulation d’knergie qui, 
si I’on ne s’interesse qu’au regime stationnaire peut Btre 
modifie pour obtenir une convergence trbs rapide du calcul. 
Cette mtthode utilise I’approximation des differences finies et 
ntcessite une discrbtisation de I’abscisse du ruban : nous avons 
opkre celle ci le plus souvent en 32 pas sauf pour le cas ou de 
forts gradients thermiques dans le profil empf%hent la 
convergence rapide. 

z 
h 

x [cd 
FIG. 2. Evolution du profit de temperature dun ruban de 
tungstene de 25 pm x 1 mm x 8 cm ; lors de son oxydation a 
po2 = 5x 10m3 Torr, N au centre croit jusqu’a 6x 1Or6 
at. 0 CXII-~. Le chauffage de l’tchantillon par effet Joule est 

realist a resistance totale constante. 

3.2. Oxydation 
Leprofildetemptrature,lorsquel’onmaintientlarbistance 

totale constante est obtenu par iteration sur l’intensite. La 
Fig. 2 montre kolution au tours du temps dun profil 
de temperature le long du ruban et correspond a un 
recouvrement variant de 0 a 1 x 10” at. 0 crn2. Le profil 
prkente un redressement progressif vers l’ameke de courant 
et une diminution de la temperature centrale. Ce dernier 
phenomene est du au mode de regulation; en effet la zone 
centrale, par une baisse de temperature, compense sur la 
resistance totale le r&chautTement des extremitts. 

La Fig. 3 indique dans le cas d’un asservissement ideal a 
temperature centrale constante, I’allure de la perturbation 
thermique au tours de l’oxydation. Si l’on ttudie la repartition 
N(x) (Fig. 4), on constate que le gradient d’emissivite est 
independant du mode de regulation thermique. 

300 
0 1 2 3 4 5 6 7 

x [cm1 

FIG. 3. Cas similaire a la Fig. 2 d’evolution du profil de 
temperature: la regulation de l’effet Joule est realiske g 

temperature centrale constante. 
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FIG. 4. Variation de la quantite d’oxyde le long du ruban de FIG. 6. Flux calcule de desorption des oxydes de tungstene au 

tungstene pour les deux tax expbimentaux : (a) regulation de centre du ruban; cas des rampes thermiques de la Fig. 5. 

resistance totale (cas de la Fig. 2); (b) regulation de L’indication ‘d&c’ indique que le spectromitre de masse est 

temperature centrale (cas de la Fig. 3). decentre de 3 cm. 

3.3. Dborption 
La mesure de la cinetique d’oxydation consiste en une 

mesure integrale du flux de d&sorption des oxydes que l’on 
impose lors dune rampe de temperature. Pour negliger 
l’inertie thermique du filament les calculs en d&sorption sont 
mentsenquasistatique,adesvitessesdeO,l et 1 KS- ‘.Deplus, 
tenant compte du champ de vision large du spectrometre de 
masse, nous avons tviti une influence du gradient de 
repartition d’oxyde a l’oxydation en choisissant un ruban plus 
long; il comporte alors une zone isotherme plus importante 
(oxydee) de man&e homogene. 

Nous montrons a la Fig. 5 que l’interpretation de la 
cinttique de dtsorption elle-m2me peut &re affectee de 
l’oxydation-desorption differencibe. L’aspect de la pertur- 
bation thermique indique une propagation dun front de 
d&sorption concurrent de la d&sorption homogine pro- 
grammee au centre. Le suivi a deux abscisses distinctes du 
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x[m];dT/df =IK 8’ 

x [m]; dT/df =O.l K s-l 

Fro. 5. Evolutions calculies du profil de temperature d’un 
ruban de tungstbne de 25 prnx 1 mm x 8 cm lors de 
desorptions thermiques programmees aO,l et 1 K s-i (Ninitia, 

= 10” at. 0 cin2). 

T(K) 

ruban du flux d’oxyde, sachant l’hypothese dun ordre cine- 
tique nul en fonction du recouvrement, montre que ce resultat 
ne peut Ctre retrouvt lorsque le spectrometre est d&centri 
(Fig. 6). Cette erreur s’ajoute a l’erreur de temperature con- 
statee et s’accroit avec la vitesse de d&sorption. 

Remarques. Nous avons considbri le cas dune couche 
d’oxyde tres importante (300 a 500 couches monoatomiques) 
mais les phtnomenes observes en d&sorption se constatent 
pour des recouvrements nettement plus faibles (30 couches 
monoatomiques), lorsque l’oxyde est tree a basse tempera- 
ture et que la vitesse de montee en desorption est rapide 
(> 10 K s-r). 

4. CONCLUSION 

L’analyse exposee montre que des perturbations du profil 
de temperature dun ruban peuvent survenir db qu’une 
reaction de surface modihe sensiblement l’emissivite 
thermique. Ainsi dans des conditions experimentales 
classiques d’etudes physicochimiques des surfaces, doit-on 
regarder avec sour l’influence possible sur la determination de 
la temperature, des cinetiques et du bilan thermique, ce qui ne 
semble pas avoir tti toujours le cas jusqu’a present. 
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