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R6sum~--Dans cet article nous proposons une analyse du transfert de masse et de chaleur au travers d'un 
film mince de liquide binaire s'6coulant sur une paroi plan et inclin6e. Cette analyse repose sur la r6solution 
des 6quations de transfert coupl6es des phases liquide et gazeuse/t l'aide d'une m6thode aux diff&ences 
finies de type implicite. La diffusion massique au sein du film liquide est prise en compte dans ces 6quations. 
Les r6sultats les plus int6ressants sont obtenus en convection forc6e et particuli6rement pour un m61ange 
6thyl6ne glycol-eau. En effet, les r6sultats obtenus montrent qu'il est possible d'accroitre la fraction massique 
6vapor6e quand la teneur en &hyl6ne glycol est inf6deure h 40%. De plus, m~me si le coefficient d'6change 
diminue d'une mani6re g6n6rale quand la teneur en 6thyl6ne glycol augrnente, il a 6t6 trouv6 qu'il est 
possible de stabiliser voire augmenter ce coefficient. Cette particularit6 a d6j/~ 6t6 constat6e par d'autre 
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1. INTRODUCTION 

L'6vaporat ion des films minces en 6coulement et la 
d6termination des distances d'ass6chement posent de 
nombreux probl6mes sur les plans th6orique et exp6r- 
imental. Elles pr6sentent un grand int6r& pratique 
dans l ' industrie nucl6aire, pour le refroidissement des 
aubes des turbines, lors de l ' injection de carburant 
dans les moteur.% pour la concentration des effluents, 
pour la distillation, ete . . . .  L 'objet  de la majorit6 des 
travaux ant6rieurs traitant de l '6vaporation de films 
est limit6 aux liquides purs (Agunaoun et al. [1-3], 
Da i f  et al. [4], Kaoua  et al. [5], Rogers et Goindi  [6], 
Tsay et aL [7], Yan et al. [8] par exemple), alors que 
dans la plupart  des applications techniques, les 
liquides en 6vaporation sont des m61anges fi plusieurs 
composants.  Les publications scientifiques concernant 
l '6vaporation de', m61anges en 6coulement sont rares. 
Citons celle de Baumann et Thiele [9] relative/L un 
film de m61ange de m6thanol-benz6ne s'6coulant sur 
la paroi interne d 'un  tube ~ section circulaire vertica 
en pr6sence d 'un 6coulement gazeux et celle de Hoke et 
al. [10] qui traite de l '6vaporation d 'un film d'6thyl6ne 
glycol-eau. Dans cette derni6re publication, les aute- 

urs supposent n6gligeables les forces de cisaillement 
l ' interface liquide-gaz et travaillent sans 6coulement 
gazeux fore& Cette approche permet de d6coupler 
les phases liquide et gazeuse, d'ofl  une simplification 
substantielle des calculs. On peut aussi citer le travail 
de Wang [11], concernant l '6vaporation d 'un  film 
liquide ternaire, et l '6tude exp6rimentale de Palen et 

al. [12]. Cette derni6re traite, en convection naturelle, 
de l'influence de la composit ion du m61ange binaire 
sur la valeur du coefficient d'6change entre un film 
tombant  et la paroi int6rieure d 'un tube circulaire. 

L'analyse bibliographique montre qu' i l  n 'y a pas 
d'&ude, th6orique ou exp6rimentale, publi6e con- 
cernant l '6vaporation d 'un  film binaire ruisselant sur 
un plan inclin6 en pr6sence d 'un  6coulement d 'air  forc6 
ou mixte. De plus et dans tous les cas la prise en 
compte de la diffusion massique dans le liquide n 'a  
pas 6t~ abord6e. 

2. DESCRIPTION ET FORMULATION 
MATHEMATIQUE DU PROBLEME 

Dans le pr6sent travail nous proposons une con- 
tribution ~t l '6tude des transferts dans un film mince 
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NOMENCLATURE 

A Cl + C2 Gr°S + 

1 (C, LGro2,+ C2 Re0.5) t 
B Cl + C2 \ v~ " uo~ T 

U 

Cm coefficient 6gal h l'unit6 s'il existe une U 
convection naturelle dans la phase gazeuse v 
et 6gal ~ z6ro dans le cas contraire V 

(?2 coefficient 6gal ~ l'unit6 s'il existe une x 
convection forcke dans la phase gazeuse et 
6gal ~ z6ro dans le cas contraire X 

Cfk coefficient de frottement d6fini dans la Y 
phase k 

Cpk capacit6 calorifique massique ~ pression 
constante du m61ange dans la phase k 
[J kg - l  K -l] 

Cp(k ° capacit6 calorifique massique h pression 
constante de l'esp6ce i dans la phase k 
[J kg - l  K -I] 

D~ ° coefficient de diffusion de l'esp6ce i 
dans le m61ange en phase k [m 2 s-l] 

Fr nombre de Froude, A-2 sin O/gL 6" 
Gr nombre de Grashof thermique, 

g sin O ( t r  - -  t~)L3/v 2 to el 
g acc616ration de la pesanteur [m s -2] 
H coefficient d'6change, q/(t o -  ti) 82 

[Wm-2 K - q  
h 0~ chaleur latente massique r/ 

d'6vaporation de l'esp+ce i [J kg-~] 
K] coefficient, B2v~/AL 0 
Kz coefficient, (C~Av~/L) z 
L longueur de la plaque [m] 2k 
M" masse molaire de l 'air sec [kg kmol- l]  
M ~° masse molaire de l'esp~ce i #k 

[kg kmol-  l] 
rn ~° densit6 du flux massique de l'esp6ce i Vo~ 

[kg m -2 s -l]  
rh densit6 de flux massique totale, & 

= rh(~)+rh (2) [kg m -2 s -1] 

Mr fraction massique 6vapor6e cumul6e, Indices 
"x 

l mdx/Fo a 
o b 

N ('~ facteur adimensionnel e 
((M~/M °~) - 1) to~/At I 

Nus nombre de Nusselt sensible (6quation k 
(2a)) 

Nu~ nombre de Nusselt latent (&tuation (2b)) P 
Nu~ nombre de Nusselt total (~quation (2c)) r 
p pression [Pal 
p(0 pression partieUe de l'espc~e i [Pa] 
Pr nombre de Prandtl, p®Cp~o/2~ 
q densit6 pari6tale du flux de chaleur 

[Wm -2] 
Re nombre de Reynolds de la phase 

gazeuse, uooL/vo~ 
Sc °~ nombre de Schmidt de l'esp6ce i, v(°/D(° 

nombre de Sherwood de l'esp6ce i 
(6quation (12)) 
temp6rature dimensionnelle [K] 
temp6rature adimensionnelle 
vitesse dimensionnelle suivant ox [m s- ~] 
vitesse adimensionnelle suivant ox 
vitesse dimensionneUe suivant oy [m s-~] 
vitesse adimensionnelle suivant oy 
abscisse dimensionnelle dans le sens de 
l'6coulement gazeux [m] 
abscisse adimensionnelle suivant ox 
coordonn6e dimensionnelle normale ~ la 
surface [m] 

w~ ~ fraction massique de l'espbce i dans la 
phase k. 

Lettres grecques 
F d6bit massique dimensionnel du film par 

unit6 de largeur de plaque 
[kg m - '  s- ' ]  
6paisseur du film liquide [m] 
6paisseur adimensionnelle du film 
liquide 
facteur 6gal ~ l'unit6 dans la phase 
liquide et z6ro dans la phase gazeuse 
facteur 6gal h l'unit6 dans la phase 
gazeuse et z6ro dans la phase liquide 
coordonn6e adimensionnelle normale 
la surface 
angle entre la plaque et le plan horizontal 
[rad] 
conductivit6 thermique dimensionnelle 
de la phase d'indice k [W m -~ K - ' ]  
viscosit6 dynamique dimensionnelle de 
la phase d'indice k [N s m -2] 
viscosit6 cin6matique de l'air humide 
loin de l'interface [m 2 s -1] 
masse volumique dimensionneUe de la 
phase d'indice k [kg m-3]. 

air 
6buUition de l'eau 
condition d'entr6e dans le film liquide 
interface liquide-vapeur 
= 1, g (1 pour la phase liquide et g pour 
la phase gazeuse) 
paroi 
6tat de r6f6rence pour la temp6rature 
[= (t~ + tb)/2] 

v vapeur 
oo conditions dans l'air loin de l'interface. 

Exposants 
* grandeurs adimensionnelles 
i = 1,3 (1 pour l'&hanol ou l'&yl6ne 

glycol, 2 pour l'eau, 3 ou a pour l'air) 
n nombre d'it6rations. 
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de m61ange de liquide binaire en pr6sence d 'un  6cou- 
lement d 'air  humide forc6 ou libre. Pour  ce faire, con- 
sid6rons un  liquide binaire s '6coulant en film mince, 
en r6gime permanent,  laminaire, 6tabli et sans onde, 
sur une paroi, soumise ~t une densit6 de flux de chaleur 
constante, plane et inclin6e d 'un  angle 0 par rapport  
au plan horizonlal (Fig. 1). On suppose qu'i l  existe 
au-dessus de la surface libre du liquide, un  6coulement 
permanent  et laminaire d'air  parall6le. L'abscisse x est 
mesur6e positiw~ment dans la direction de l'6c- 
oulement gazeux/t partir du point  d'entr6e du liquide. 
La distance y normale ~ la surface est compt6e posi- 
tivement vers la phase gazeuse. On suppose grande la 
largeur de la surface dans la direction perpendiculaire 
au plan (x, y). 

Outre ces con,;id6rations, nous posons les hypoth- 
+ses compl6mentaires suivantes : 

1. Les 6coulements et les transferts de chaleur et de 
masse sont bidimensionnels. 

2. Les approximations de la couche limite sont val- 
ables aussi bien dans le film que dans l '6coulement 
gazeux. 

3. Les propri6t&; physiques dans le liquide et dans le 
gaz sont variables en fonction de la temp6rature et 
de la fraction massique. 

4. Le rayonnement,  la dissipation visqueuse d'6nergie 
ainsi que les effets Duffour et Sorer sont n6g- 
ligeables. 

5. L'6coulement gazeux est un  gaz parfait. 
6. L'interface liquide gaz est en 6quilibre thermo- 

dynarnique et il n 'y  a pas de tension superficielle. 
7. I1 n 'y a pas de: dissolution de gaz dans le liquide. 
8. A l'interface la composante tangentielle de la 

vitesse est 6gale ~ la composante suivant la coor- 
donn6e x. 

9. Le m61ange liquide est une solution id6ale. 

2.1. Equations adimensionnalis~es 
L'6paisseur du film ainsi que les transferts de quant-  

it6 de mouvement,  de chaleur et de masse en son sein 
sont pris en compte. L'6coulement en couche limite 
du gaz ainsi que les transferts de masse et de chaleur 
~t partir de l'interface sont coupl6s fi ceux du liquide. 

J'l  w g 
t couchc limitc 8azeuse 

air humide / v 

ro 

. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  ~ x 

Fig, 1. Repr6sentaLion sch6matique du syst6me 6tudi~ et des 
coordonn6es. 

Posons : 

t k - -  too 
Uk=ukA Vk=VkB T k =  At ( la -c)  

x Y , * -  Pk ( ld - f )  x=z ~=$ , , , -~ 

2, p~ Cp~ ° 
2 * = 7 -  p*=-- Cp~ ° ' -  ( lg- i )  

p~ Cp~ ~t o~ 

6 B  
6* = - - - -  (l j) 

L A  

F * =  F~B At = t ~ - t o o  ( l k , 1 )  
Lp~ 

Nu~ = A 2oo6"T~ O~l i 

LA ?f/(l)h(1) +rh(Z)h (2) 
Nu~ = BAt 2~ T~ (2a,b) 

B 2 I X  0 T  I ( 2 c )  

Nux = A 2~b*T~ O~l I 

Cf, z 

2#lB OUl 21agB Ou~l 
L A2¢~* Oil I LA2b * Oq II 

cfgz p~u~ p~u~ 

(3a,b) 

Avec ces notations, les 6quations de transfert et 
leurs conditions aux limites associ6es s'gcrivent : 

2.1.1. Equations de la continuitk 

~X ~/ d6*0~ 1 O , (p*Uk) 6" dX (p*U,) + ~-ff~(pk Vk) = 0 

(4) 

2.1.2. Equations du mouvement 

p, u~ ox 
~/ db* uk OUk V~ 8Uk \ 

dX 

p, K, O [ OUk\ 

+e2Gr K 2 + N(°(w~g ° --w 
i=1 

(5) 

2.1.3. Equations de la chaleur 

OTk 
p*Cp* Uk ax 

r/ d6* Uk aTk Vk aTk'~ 
dX 

1 a / ,t3Tk\ 
-- pr 6*2 Oq t2k ~ )  
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K I  

2.1.4. Equations de la diffusion 

a* dX - + a* a .  } 

1 a ( # *  Ow~i"~ ( i= 1,2) 

2.2. Conditions aux limites 
- - A  la paroi (r /= 0) 

OTl q3 
U~ = V~ = 0 . . . .  (8a,b) 

Oq 2~kt 

3. METHODE DE RESOLUTION 

(6) Nous utilisons une m6thode aux diff6rences finies 
implicites pour la r6solution des 6quations de trans- 
fert. Le domaine de calcul 6tudi6 est discr6tis6 (pas 
AX et A~/), de telle sorte qu'un noeud d'indices (i,j) a 
comme coordonn6es ( ( i -  1 )AX, ( j -  l)Ar/). Le mail- 
lage utilis6 dans les deux phases n'est pas 6gal selon 
les deux axes; le pas dans le film est tr6s petit (50 
points de calcul dans le film mince) et dans le gaz le 

(7) pas est 40 fois plus grand que celui utilis6 dans le film. 
Pour une fonction ~# quelconque repr6sentant ici U, 

T ou w, les approximations suivantes, valables au 
noeud d'indices ( i+ 1,j), sont utilis6es dans la dis- 
cr6tisation des 6quations : 

0t111[ - -  ¢ i + 1  ,j - -  ~/i,j 

i+ l , j  A X  

Ow~ ° 
= 0  (i = 1,2) (8c) 

0q 

- - A  l'interface (q = 1) 

U t = U g = U I  T ~ = T g = T I  (9a,b) 

Nu~ = Nu~ + NUl Cfl = Cfg~ (9c,d) 

LA 
_ _  rh(O 
B p ~ D ~  ) 

(i = 1,2) 

,*n(o" aw}0 
LA rhw~O_ ~,g,-'l 

- S p ~ D ~  a* Tn , 

LA mw O_ aw'd  
- BR=D~----- 5 a ,  ~ , 

LA p* 1 2 Ow(i) I 

BpD~) m l _ i ~ w ~  o .= 8r/ 11 

Les fractions massiques (fi l'interface liquide-gaz) 
dans la phase gazeuse sont donn6es par : 

/± w~O =p<0 p°3(MO3/M(°) ( i =  1,2) (9g) 
[ j =  1 

p(O &ant la pression partielle de l'esp6ce i dans le 
m61ange gazeux. 

- - L o i n  de l'interface ( i / ~  oo) 

Ug = CzU~o Tg = 0 (10a,b) 

w~ ° = w ~  ( i =  1,2) (10c) 

a ~  ~ i +  l , j+  I - -  ~ d +  l , j--  1 

t,j 2Aq i+ 

(O~i+ l , j+  l /2~l i+ l , j+  l 
g. \  Jl,+,J = A¢ 

- -  (O{i+ 1 , j+ 1/'2 "JI- O{i+ 1 , j--I/2)~/1i+ 1 ,j 

+ ~i+ 1,j- J/z ~0,+ ,,j_, ) 

off 

2.3. Conservation du d~bit massique 

1 = pj* Ul dtl + Mr  
e dO 

(~i+ l , j  ~-  ~ i+  l , j+  1 . 
(Xi+ l , j+  1/2 = 2 ' 

~ i +  i ,j -~ ~ i+  1 , j -  1 
(9e) oq+ 1,s- t/2 - 2 

avec: ~,,j = f(T,.j,w~.j) 

Apr~s r6arrangement des 6quations on aboutit 
des syst~mes lin6aires de la forme suivante : 

Aj$j_I  + BjCj+ DjCj+, = Fj 
(90 

off ~O repr6sente U~, Tk ou w~ ° et Ai+ 1,j, &+ t,j, Di+ j.j 
et ~ des coefficients variables. 

Toutes les expressions donnant les propri6t6s phys- 
iques des deux phases sont rassembl6es en annexe. 

Ces syst+mes d'6quations sont des syst+mes ~ mat- 
rices tridiagonales des coefficients et l 'algorithme 
retenu pour la rSsolution est celui de Gauss r6duit ~i 
la m6thode de Thomas. Apr~s introduction des don- 
n6es des profils d'entr6e pour les fractions massiques, 
la temp6rature, la vitesse et l'6paisseur du flm, la 
proc6dure it6rative de r6solution pour le calcul de qJ 
peut se r6sumer comme suit : 

(1) choix d'une temp6rature d'interface ~onn~o 
(initialisation ~i T~,o) et d6termination des fractions 
massiques par l'6quation (9g), dans la phase gazeuse 
gt l'interface liquide-gaz. 

(2) r6solution des 6quations de la diffusion dans la 
phase gazeuse. 

(11) (3) calcul du d6bit massique 6vapor6 ~ partir de la 
r6solution dans la phase gazeuse (rhg). 
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(4) r6solution de l '6quation de la chaleur dans les 
deux phases. 

(5) r6solution de l '6quation du mouvement  dans 
les deux phases et v6rification si la condit ion : 

' n n--1 max(IOi+ ~ a - ¢z+~ al) 

raax(lCL ijI) 
~< 10 -3  

est remplie sinon la proc6dure it6rative reprend 
(6tapes deux ~ cilaq, it6ration n + 1). 

(6) v6rification de la condition de conservation du 
d6bit massique Si: I I - ( F * + M r ) I  ~< 10 -4 n'est pas 
remplie, on se donne une autre valeur de l'6paisseur 
du film et on rep:rend les 6tapes deux fi six. 

(7) test sur la temp6rature ~ l'interface 
Si la condit ion : 

IT~! alcul6e --  Tld°nn6e I ~ 10 - 4  

n'est  pas remplie, on se donne une autre valeur de 
T~°n~et on reprend les 6tapes un  fi sept. 

(8) r6solution de l '6quation de continuit6 pour le 
calcul de V. 

(9) d6terminafion de la fronti6re ext6rieure de la 
couche limite gazeuse 
Si la condit ion : 

g~<  10 -3  

4. VAUDATION DU MODELE ET RESULTATS 

4.1. Validation du modPle 
Pour valider notre logiciel de calcul, nous com- 

parons nos r6sultats ~ ceux trouv6s dans la bib- 
liographie concernant un  liquide pur. Dans  le cadre 
de cette 6tude, nous prenons une valeur nulle pour 
l 'humidit6 de l'air. Dans le cas d 'une 6vaporation en 
convection naturelle d 'un  film mince d'6thanol sur 
une plaque verticale, sont pr6sent6es sur la Fig. 2 les 
variations de la temp6rature pari6tale en fonction de 
l'abscisse, en valeurs dimensionnelles. La com- 
paraison est faite entre les variations calcul6es ~ l 'aide 
de notre mod61e et celles d6termin6es par Tsay et al. 
[7] exp6rimentalement et th6oriquement. On constate 
que l 'accord est satisfaisant puisque les diff6rences ne 
d6passent pas 2%. L'accord est encore bon dans le 
cas de la Fig. 3 qui compare les variations, en fonction 
de l'abscisse x, des temp6ratures de la paroi et de 
l'interface liquide-gaz, avec celles calcul6es par Yan  
et al. [8] pour l '6vaporation d 'un  film mince d 'eau 
s'6coulant sur un  plan inclin6 de 30 ° et en pr6sence 
d 'un  courant  d 'air  chaud. 

4.2. Plaque soumise a un f lux  de chaleur nul (convection 
forcde ou naturelle) 

Le m61ange choisi pour les simulations pr6sent6es 
est compos6 d'6thanol et d'eau. Les r6sultats sont 
donn6s pour  diff6rentes valeurs de la fraction mas- 

n'est  pas satisfaite, on augmente r /et  on reprend les 
6tapes deux ~ neaf. 

(10) r6solution des 6quations de la diffusion dans 
le liquide. 

(11) calcul du d6bit massique 6vapor6 ~ partir de 
la r6solution dans la phase liquide (rhl). 

(12) v6rification de la continuit6 du flux massique 
l'interface 

Si la condit ion : 

tht -- ~tg 
rhg ~ 10-3 

n'est  pas remplie, on calcule une nouvelle valeur de la 
fraction massique liquide h partir du gradient de masse 
dans le liquide ~t l 'interface (6quation (9e)) et on 
reprend les 6tapes 2 ~i 12. 

(13) si t ous l e s  tests sont v6rifi6s, on calcule les 
nombres de Nu,;selt Nus (6quation (2a)) et de Sher- 
wood Sh (° : 

ShO9 = B ~ ( p,D~ ° Ow~°~ (12) 
A (0,~* ~u,(O w(O 

(14) passage au pas suivant et reprise du calcul ~. 
l'6tape 1. 

(15) arr6t du calcul ~. l'extr6mit6 de la plaque con- 
sid6r6e. 

36 

t Pr~ent calcul (te=303 K! 
• Calcul (Tsay et al., te~303 K) 

34 I ~  x Me,hires (Tale/et aL. t~=303 K) 
• . . . .  Prt~nt ealcul (te-308 K) 

~, "Yx 
*~ ~ t, • Calcu] (Tsay et al., t~=30s K) 

32 ~ ~ v + Mesures (T~By ¢t al., te=308 K) 
'~ -+. 

30 " , ~  ~' " '~-  , .  

.g 28 
i N ^ ~ " ' ~  r.=2 10"2 kg/m.s 

22 

20 I I l I 
0.0 0.2 0.4 0.6 08 1.0 

Absck~se dimemionn©lle (m) 

Fig. 2. Variations de la teml~rature dimensionnelle de la 
paroi en fonction de l'abscisse x dans le cas de l'6vaporation 
d'un film d'&hanol pour : to = 303 K, q = 0, 0 = 90 °, L = 1 

m,u~ =0.  
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40 

30 

25 

Interface (Present calcul) I 
Paroi (Preset eadeul) ~=573 K, u®=3 m.s -I 
P~roi (Yah et al.) 
Interface (Y'an et al.) a ~ 

g 

It 

. /  ~=473 K, u=3 m.s q 

t==373 K, u~--3 m.s "l 

28 

G 

"~ 26 

m 

24 

22 

i x . . . .  50% btl~aol 
~. • ~ ........ 95% 
i.'~ ~ .  - . . . . .  100% 

v.,,..,, .... 

"X 'X 
'\. "x 
\'x "x 

x x 

\ . .  

"x "-~ 

\ ' x  " ' . .  

20 ~ 20 I I I I 
0.0 o. 1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 

Abscisse dimcnsionnelle (m) Abseisse dimcnsiormelle (m) 

Fig. 3. Variations de la temp6rature dimensionnelle de la 
paroi et de l'interface en fonction de l'abscisse x dans le cas 
de l'6vaporation d'un film d'eau pour: to = 293 K, q = 0, 

0 = 30 °, L = 0.5 m, 6o = 1.5 10 -4 m. 

Fig. 4. Influence de la composition du film sur les variations 
de la temp6rature dimensionnelle de la paroi pour : t~ = 303 
K, t, = 303 K, F~ = 10 -2 kg m -~ s -l ,  q = 0, 0 = 90 °, L = 1 

m ,  u~ = 0. 

sique d'6thanol, concernant un plan inclin6 avec un 
flux de chaleur nul, en pr6sence de convect ion nat- 
urelle (Figs. 4 et 5) ou forc6e (Fig. 6). 

La Fig. 4 montre que la temp6rature de la paroi 10o 
d6croit avec l'abscisse x au fur et ~t mesure que la 
fraction massique de l'6thanol, ~ l'entr6e, est grande. 
Ceci nous indique que, dans le cas du refroidissement 
de parois, les liquides valatils sont les plus appropri6s, so 
La Fig. 5 pr6sente l'influence de la fraction massique 
sur le transfert de chaleur sensible. On constate  un 
accroissement du nombre de Nussel t  lorsque la teneur 
du liquide en 6thanol est grande, d'ofi une am61ior- 

60 
ation de l'6change thermique entre l'air et le film. ,~ z 

La Fig. 6 illustre les variations de la temp6rature 
dimensionnel le  de la paroi en fonct ion de l'abscisse 
dans le cas de l '6vaporation d'un film en pr6sence d'un 

40 
6coulement forc6 d'air chaud. Cette figure montre que 
le film mince constitue une protect ion efficace pour les 
parois en pr6sence d'un 6coulement chaud, surtout 
lorsque le liquide est tr6s volatil. On peut noter l'in- 
fluence d6terminante de la compos i t ion  du m61ange. 20 
La forte variation de la temp6rature de paroi, entre 
70 et 100% d'6thanol, est due au fait que le transfert 
thermique s'effectue principalement par mode  latent 
lorsque le produit  volati l  est majoritaire dans le film. 

4.3. Plaque soumise ~ un flux de chaleur constant 
4.3.1. Etude comparative de l'influence des diff- 

krentes convections. N o u s  envisageons,  outre les deux 
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Fig. 5. Influence de la composition du film sur les variations 
du nombre de Nusselt local pour: to = 303 K, te = 303 K, 

F e =  l O - 2 k g m - J s - l , q = O , O = 9 0 ° , L  = 1 m,u~ = 0 .  
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Fig. 7. Variations de la composante longitudinale adim- 
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tc = 303 K, Fo = 1 0 - 2 k g m  -~ s -~, 0 = 30% q = 5 0 0 W m  -2, 

L = 0.5 m, w~ = 0.5. 

cas limites d'une convection forc6e seule (CF, u~ = 1 
m s -1) et d'u~.e convection naturelle seule (CN, 
u~ = 0), les trois cas de convection mixte suivants : la 
convection forc~e pr6domine (CMF, uo~ = 0.5 m s-l) ,  
les convections farc6e et naturelle sont d'6gale import- 
ance (CNF, u~ = 0.2 m s- l) ,  la convection naturelle 
pr6domine (CMN, u~ = 0.1 m s-l) .  Une 6tude com- 
parative de l'inflaence de ces convections est pr6sent6e 
sur les Fig. 7 h l0 pour un m61ange et un angle d'in- 
clinaison de la plaque (0 = 30 °) fix6s. 

La Fig. 7 illuslLre, dans les cinq cas de configuration, 
les profils de la vitesse dans les deux couches limites 
(liquide et gaz) pour une composition du m61ange 
6thanol-eau h 50%. A la fronti6re ext6rieure de la 
couche limite gazeuse cette vitesse est 6gale h sa valeur 
au sein de l'air dont la valeur diff6re pour chaque 
coube. La pr6sence d'une convection naturelle se tra- 
duit sur les courbes par un maximum situ6 dans la 
couche limite gazeuse puisque cette convection est 
nulle sur la paroi et fi l'ext6rieur de la couche limite. 

La Fig. 8, qui illustre les variations du nombre local 
de Nusselt fi l'interface liquide-gaz, en fonction de 
l'abscisse X pour 0 = 30 °, montre que les 6changes de 
chaleur sont plus intenses en convection d'air forc6e 
ou mixte qu'en convection naturelle, ceci est 6vident 
puisque la vitesse de l'air devienne sutfisante. De m~me 
les Fig. 9 montrent une am61ioration du transfert de 
masse lorsque ]La vitesse de l'air loin de l'interface 
augmente. 

.... ....... CMNCNF ~ll ~ / .-'"" ........................... 

30 - -  CN I .'°" 
/-" 

/ 
,/" 

Z /° 

/ "-. 
Z / .." ,, "x 
-~ / /, 

/ f /" .,.-"" "'--.. 

18 l / /" , - 

/ I" : s ~ 

: / ." /. 
12 / / ,' / 

t /  ; / i /  ; / ,.'/ : / '  
i.'t ,'t , / : /  
[ :// 

6 , : /  

0 I I I I 

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 | .0 

Absciss¢ a d i m e n s i o n n e l h  

Fig. 8. Variations du nombre de Nusselt  sensible en fonction 
de l'abscisse X p o u r :  too = 313 K ,  tc = 303 K ,  r ~  = 10 -2  k g  

m - t  s - I ,  q = 5 0 0 W m  -2,  0 = 30 ° , L  = 0 . 5 m ,  wl ° = 0.5.  



2204 A. AGUNAOUN et al. 

80 

60  

40 
.g 

Z 20 

. . . . . . . .  CF :::::: ........... 

i. ;{{/iiiii .......... 

I I I I 

60 _:__:__. C F  F . . . . . . . . . . .  

50 . . . . . . .  CNF . . . . ---"  ~.- 

~ o  
z 

10 (b) 

0 I I I I 
0.0 02  0.4 0.6 08 10 

Abscisse ~dimensionnelle 

Fig. 9. Variations du nombre de Sherwood local en fonction 
de l'abscisse Xpour:  t~ = 313 K, t~ = 303 K, Fe = 10 2 kg 
m ~s ~ , q = 5 0 0 W m  2 , 0 = 3 0 ° , L = O . 5 m ,  w~)=O.5;(a)  

6thanol; (b) eau. 

"~ 33 

"g 2 ~ 3  

"~ 31 

30 

2 9  

- - 0 %  ethan°l i 

. . . .  ~% I ~ ...... 

. . . . . . .  70~ I ~ ...... 

. . . . .  100% I . "  . . . . . .  

<~:~ .................. 
(a) 

I I I I 

34  
G 

,~ 32 

" i  31 

30 

k 
' 0% ehanol | 
.... 50% ~ ~ ~ ~ ". 
. . . . . . .  70% .-" ~ . - ' ' " "  ~iii .''" ..""" 

zS.~5 ..... _ ......... 
............................. (b) 

I I I I 
0.0 0.1 0.2 03  0.4 0 5  

Abscisse dimeaasionnelle (m) 
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Fig. 10. Variations de la fraction massique dans le film en 
fonction de l'ordonn6e r/, pour: X=0.8 ,  t~=313  K, 
to=303K, F ~ = 1 0 - 2 k g m - ~ s - l , q = 5 0 0 W m - 2 , 0 = 3 0  °, 

L = 0.5 m, w[ j) = 0.5. 

La Fig. 10 repr6sente l '6volution de la fraction mas- 
sique de l '6thanol dans le film 5. la position X = 0.8 
dans les cinq cas de convection. La fraction massique 

la paroi d6cro~t avec la vitesse, ce qui explique 
l'am61ioration du transfert de masse constat6e sur 
la Fig. 9. 

4.3.2. Convection naturelle pure. L'6tude par- 
am6trique pr6sent6e sur les Fig. 11 ~ 15 concerne 
l '6vaporation d 'un film binaire, en convection natu- 
relle, sur une paroi soumise ~t un flux de chaleur 
constant. Le m61ange choisi est encore l '6thanol et 
l 'eau avec l ' inclinaison de la plaque toujours de 30 °. 

Les Fig. 11 pr6sentent l 'influence de la composit ion 
du film liquide sur l '6volution de la temp6rature du 
film h la paroi et au niveau de l'interface. On constate 
que la temp6rature augmente moins vite lorsque la 
teneur du liquide en &hanol est importante con- 
trairement ~ l'6cart de temp6rature entre l ' interface et 
la paroi. Sur la Fig. 12 sont pr6sent6es les variations 
de la vitesse longitudinale, pour diff6rentes fractions 
massiques de l '6thanol. Cette figure montre une aug- 
mentation de la vitesse de l '6coulement dans la couche 
limite gazeuse. Cette augmentation explique l 'am6- 
lioration de la diffusion thermique (Fig. 11). ll faut 
aussi noter que la diffusion massique est favorable 
au mouvement  du fait que la convection naturelle 
massique est descendante dans ce cas de m61ange. 

La Fig. 13 pr6sente les variations du hombre de 
Nusselt local. Ce hombre cro~t avec l'abscisse pour 
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d6croitre ~ partir d'une certaine valeur de celle-ci qui 60 
est d'autant plus petite que la teneur du liquide en eau 
(produit le moins  volati l)  est grande. Ceci s'explique 
par une diminution du transfert de chaleur du gaz vers 
le film qui est due ~ l 'accroissement en moyenne  de la ~ o 40 
temp6rature du film (Fig. 11). Quant  au transfert de 
masse, les Fig. 14 montrent  une am61ioration de 1'6v- 

20 
aporation du liquide avec la teneur en 6thanol puisque 
le hombre de Sherwood caract6risant le transfert de 
masse augmente.  Ce r6sultat est confirm6 par les Fig. 
15 qui pr6sentent la fraction massique 6vapor6e 
(quantit6 6vaporiZe de l'esp6ce i rapport6e au d6bit 

40 
massique total  A l'entr6e). On remarque encore sur ces 
figures une 6vaporation pr6f6rentielle de l'~thanol. 

4.3.3.  Convection mix te  (CI = C2 = 1) E n  c o n -  ~3o 
vection mixte avec pr6dominance de la convect ion 
naturelle, les variations de la compos i t ion  du film g 20 
liquide en fonct ion de la distance normale sont  pr6- 
sent6es sur la Fig. 16. On constate d'une part, que la z 
fraction massique du produit  le plus volatil  (6thanol)  10 
d6croff le long de l'interface et, d'autre part, qu'il y 
a un gradient de masse entre la paroi et l'interface 0 
(diffusion massique de l'6thanol de la paroi vers l'in- 00 
terface et celle de l'eau en sens inverse), ce qui explique 
l '6vaporation pr6f6rentielle de l'6thanol. 

4.3.4. ConvecUon forcde pure. D e u x  m61anges 
diff6rents sont propos6s pour la s imulation sur une 
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Fig. 14. Variations du nombre de Sherwood local Sh A Fin- 
terrace liquide-gaz en fonction de l'abseisse X, pour: 
too=313 K, t , = 3 0 3  K, F e =  10 - 2 k g m  -t s - 1 , q = 5 0 0 w  

m -2, 0 = 30 °, L = 0.5 m, u~ = 0; (a) ~thanol ; (b) eau. 
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Fig. 16. Variations de la fraction massique dans le film en 
fonction de l'ordonn6e ~/, pour: t~ = 313 K, t~ = 303 K, 
F~= 10 - 2 k g m  - I s  - 1 , q = 5 0 0 W m  - 2 , 0 = 3 0  ° , L = 0 . 5 m ,  
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plaque verticale en convection forc6e pure: l'eau et 
l'6thanol, puis l'eau et l'6thylSne glycol. 

L'influence de la composit ion du film liquide sur 
l'6volution du coefficient d'6change ~t la paroi est illu- 
str6e sur la Fig. 17. On constate dans le cas du m61ange 
6thanol-eau, que ce coefficient d6crolt ~ mesure que 
la fraction massique d'6thanol augmente. Ceci est dfi 
~i la variation du nombre de Prandtl en fonction de la 
composit ion du liquide. Quant ~ la Fig. 18, elle pr6- 
sente pour un m61ange fix6, les variations du 
coefficient d'6change en fonction de l'abscisse avec 
comme param6tre la densit6 du flux ~ la paroi. On 
constate que pour une longueur fix6e, le coefficient 
d'6change thermique croit avec le flux A la paroi et 
qu'un flux trop 61ev6 peut entra~ner une diminution 
du coefficient d'6change moyen lorsque la longueur 
de la plaque augrnente. On note que l'influence de 
la temp6rature de l'air ~t l'entr6e sur le coefficient 
d'6change reste n6gligeable puisque l'Scart de tem- 
p6rature entre la paroi et l'interface ne varie pas 
beaucoup en fonction de celle-ci (Fig. 3). 

La Fig. 19 repr6sente les variations du coefficient 
d'6change ~ la paroi en fonction de la fraction molaire 
d'6thanol ~ diff6rentes positions sur la plaque. On 
constate d'une part une d6croissance de l'6change 
thermique avec la teneur du film en 6thanol (Fig. 17) et 
d'autre part une non lin6arit6 du transfert thermique 
quand la composit ion du m61ange varie. Quant au 
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Fig. 19. Variations dn coefficient d'~change (en kW m-2 s-1) 
la paroi en fonction de la fraction molaire d'rthanol, pour : 

t~ = 293 K, te = 293 K, Fe = 2 x 10 -2 kg m-  ~ s- ' ,  q = 7 kW 
m - 2 , 0 = 9 0  ° , L =  l m ,  u o ~ = l r n s  -I. 

t ransfer t  de masse (Fig. 20) on  remarque  une drcroiss-  
ance de la f ract ion 6vaporre  avec la teneur  du  film en 
eau. Le t ransfer t  de masse en fonct ion de la com- 
posi t ion du  film est aussi non  lin~aire. 

Dans  le cas du mr lange  6thyl~ne glycol-eau,  nous  
avons port6 sur les Figs. 21 et 22 les var ia t ions  du  
coefficient d ' r change  le long de la p laque en fonct ion 
de la composi t ion  du  mrlange.  On  consta te  (Fig. 21) 
que ce coefficient cro~t en moyenne  avec la teneur  en 
eau. I1 faut  n r a n m o i n s  noter  (Fig. 22) que pour  une 
posi t ion fixre, le coefficient d ' r change  thermique  peut  
d iminuer  avec la teneur  en 6thylrne glycol pou r  se 
stabiliser ou  cro~tre/l  par t i r  d 'une  valeur  par t icul i r re  
de la composi t ion  du mr lange  (ceci est observ6/t  par t i r  
de 2" = 0.7 et pour  une fract ion molaire  d ' r t hy l rne  
glycol supr r ieure / l  0.7). Cette part iculari t6 a 6t6 con-  
s ta t re  expr r imenta lement  pa r  Palen et  al. [12]. Pou r  
ce mr lange  on  met  en 6vidence (Fig. 23) la possibilit6 
d'accro~tre la fract ion massique 6vaporre  quand  le 
dosage en 6thylrne glycol est inf~r ieur / l  40% et cela 
pa r  r a p p o r t / l  la f ract ion massique 6vaporre  quand  le 
liquide est de l 'eau pure (produi t  le plus volati l) .  La 
compara i son  des r rsul ta ts  t rouvrs  pour  les deux mrl-  
anges mont re  une d rpendance  avec la na ture  du  mrl-  
ange 6tudi6 et q u ' o n  ne peut  pas faire une extension 
des r rsul ta ts  t rouvrs  ~ d 'au t res  mrlanges.  

5. CONCLUSION 

Dans  cet article nous  p roposons  une analyse 
numrr ique  bidimensionnel le  du  t ransfer t  de masse et 
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Fig. 21. Variations du coefficient d'6change (en kW m - 2  s -1 )  

la paroi en fonction de l'abscisse x (en m), pour : t~ = 303 
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0 = 9 0 ° , L = l m ,  u ~ = l m s  -~. 

~ 3  

8 
2 

X = 0 . 2  

- e-- X~:,O.3 

- . - b  .-  X = 0 . 5  

I - "  v - -  X ~ 0 . 7  
I - - -  +--.- X = 0 . 8  

I - - -  ×---  X = 0 . 9  
i ...,,...~-- X =  1 

x x " ~ k  

I I I I I I 

0 .0  0 .2  0 .4  0 .6  0 .8  1.0 

Fraction molaire d '~ thylOle  g lycol  

Fig. 22. Variations du coefficient d'6change (en kW m -2 s-~) 
la paroi en fonction de la fraction molaire d'6thyl6ne glycol 

pour: t~ =293 K, to=293 K, F , = 2 x l 0  -2 kg m -l s -~, 
q = 7 k W m - Z ,  0 = 9 0 ° , L =  lm ,  u®= l m s  -l. 

de chaleur au travers d 'un  film mince liquide binaire 
s'6coulant sur une paroi plane et inclin6e. L'6c- 
oulement du film liquide a lieu en pr6sence d 'une con- 
vection naturelle, forc6e ou mixte et la diffusion dans 
le liquide a 6t6 prise en compte. 

Cette analyse repose sur la r6solution des 6quations 
coupl6es de transfert dans les phases liquide et gazeuse 
en utilisant une m6thode aux diff6rences finies de type 
implicite. 

Le mod+le de calcul a 6t6 valid6, dans le cas du 
liquide pur, par une confrontat ion avec des r6sultats 
exp6rimentaux et num6riques trouv6s dans la bib- 
liographie. 

Quand la plaque est mise en pr6sence d 'un 6cou- 
lement d 'air  forc6 chaud sans ~tre soumise h u n  flux 
de chaleur, on met en 6vidence la protection de la paroi 
et l 'influence de la composit ion du m61ange liquide 
sur les 6changes de chaleur. L'exemple du m61ange 
6thanol--eau montre que la protection est d 'autant  
plus efficace que la teneur en &hanol est grande 
(liquide le plus volatil). 

Avec le mEme m61ange 6thanol-eau, une 6tude 
comparative de l 'apport  des diff6rentes convections 
montre l'influence d6terminante de la vitesse du gaz 
sur les 6changes. Les transferts de chaleur et de 
masse sont am61ior6s quand la convection massique 
va dans le m~me sens que l '6coulement. 

L '&ude de diff6rents m61anges (&hanol-eau et 6th- 
yl+ne glycol-eau) montre que les nombres car- 
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act6r is t iques  des t r ans fe r t s  de  cha leur  et de  masse  ne 
var ien t  pas  l in6a i rement  q u a n d  la c o m p o s i t i o n  du  m61- 

ange  varie.  
Les r6sul tats  les p lus  in t6ressants  son t  donn6s  en 

c o n v e c t i o n  forc6e en  par t icul ier  dans  le cas  d ' u n  m61- 
ange  6thyl6ne g lyco l -eau .  En  effet le calcul  m o n t r e  
qu ' i l  est  poss ib le  d 'accro~tre  la f rac t ion  mass ique  6vap- 
or6e q u a n d  le dc,sage en  6thyl6ne glycol est  inf6rieur  

4 0 % ,  c o m p a r a t i v e m e n t  fi celle dans  le cas de l ' eau  
pure .  D e  plus,  m6me  si d ' u n e  mani6re  g6n6rale le 
coefficient d ' 6change  d iminue  q u a n d  la t eneur  en 6th- 
yl6ne glycol augraente ,  il est  poss ib le  de met te  en 6vi- 
dence  une  s tabi l i sa t ion,  voi re  une  a u g m e n t a t i o n  de 
celui-ci. Ce t te  par t icular i t6  a d6j~. 6t6 cons ta t6e  pa r  

Pa len  et al. [12]. 
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ANNEXE 

Les propri~t6s physiques dans les phases liquide et gazeuse 
sont calcul6es (en S.I.) h l'aide des formules suivantes [7, 1 l, 
13-15] : 

1. D A N S  I .A P H A S E  L I Q U I D E  

Pour l'6thanol 

pl = 290.3 × 0.2765 - e  

avec 

E = [1 - (t/516.26)1 °'2ss7 

~1 = 10rx 10-3 

avec 

F =  --2.697+700.9/t+2.682× 10-3t--4.917× 10 6t: 

Cp ~ = 4186.5 x [--0.3499+9.559 × 10-3t 

--3.786 × 10-st  2 +5.459 × 10-st  3] 

2 ] = 0.161 

Pour l'6thyl6ne glycol 

p~ = 16.02x [83.59-2.43 x 10 z(9t/5) 

- 832.3/[(650- t) x 9/5 + 62]] 

#~ = 10 3 x [ e x p ( -  1.4921 - 1820/(9t/5) 

+ 2.226 × 106/[(9t/5) 2])] 

21 = 1.7308 × [ -6 .51 × 10 -3 + 1.2657 

× t0-~ × (1 - t/650) 2/3 + 1.3214 × 10 4(9t/5)] 

Cp ] = 4186.8 × [0.2939+4.6 x 10-g(9t/5) 

+ 1.251 x 10-7(9t/5) z -3 .58  x 10 -3 / (1 -  t/650)] 

Pour l'eau 

pZ = 16.02×[57+3.33 x 10 -2 (9 t / 5 ) -4x  10 5(9t/5)2 

- 838.1/[(647.3 - t) × 9/5 + 62]] 

#2 = 10-3 × [exp(-2 .9868-389/(9t /5)  

+ 1.0377 × 106/[(9t/5)2])] 

22 = 1.7308 × [ -  1.42274+ 1.6204 x (1 -t /647.3) 2/3 

+ 1.325 x 10 3(9t/5)] 

Cp 2 = 4186.8 × [1.207-8.7 × 10-4(9t/5) 

+ 5.65 × 10-7 (9t/5)2 + 5.28 × 10-2/(1 - t/647.3)] 

Coefficient de diffusion 

Dl2 = 4.3 × 10-t2t/(/~ 2 x 10 3 ) 

D21 = 9 . 9 x 1 0  12t/(#1×103 ) 

D = D1~: x D~11 -w') 

avec W ~ la fraction molaire de l'esp~se 1. 
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2. DAN$ I ~  FHA~E GAZEUSE 

Pour la vapeur d '6thanol 

#t = [1.396+0.2848t+ 1.241 x 10-s t  z] x 10 -7 

2 t = [ - 1 8 . 6 2 + 9 . 9 5  x 1 0 - z t + 2 . 9 x  10-4t 

- 1.238 x 10-7t 3] x 4.18605 x 10 -4 

Cp ~ = [0.239+6.23 x 10 -2 t -3 .806  x 10-s t  

+9.47 x 10-9t 3] x 90.8628 

Pour la vapeur d'6thyl6ne glycol 

#~ = 10 -3 x [3.6x 1 0 - 3 + 1 . 4 6 x  10-s(9t/5)] 

)1 = 1.7308 x [2.224 x 10 -4 +4.3527 x 10-6(9t/5) 

+1.44531 x 10 8(9t/5)z] 

Cp ~ = 4186.8 x [0.24062+2.934 x 10-4(9t/5) 

-2 .111  x lO-S(9t/5) 2] 

Pour la vareur d 'eau 

#2 = 10-3 x [ -3 .056  x 10 -3 +2.26 x 10-s(9t/5)] 

22 = 1.7308 x [1.19 x 10-3 + 1.2 x 10-5(9t/5) 

+ 1.08 x 10-s(9t/5) 2] 

Cp 2 = 4186.8 x [3.276+ 1.7 x 10-2(9t/5) 

- 2 . 623  x 10-5(9t/5) 2 + 1.363 x 10-s(9t/5) 3] 

Pour l'air sec 

#3 = [1.4888 x 106t3/2/(118 + t)] 

23 = [1.195x 10 3t~6/(l18+t)] 

Cp 3 = 103 x [ l + 2 . 5 x  10-1°t 3] 

Pour  le m61ange gazeux on a 

W t #  1 
# =  

1 + W2q~12 + W3~b13 

W 2 ~2 
+ 

i+ WigS,2 + W3q~23 

W3~ 3 
+ 

1 + Wl~bl3 + W ~ 2 3  

W1)~ 1 
2 -  

1 + W20t2 + WSckl3 

WZ2 2 
+ 

1 + W j q~12 + W3(~23 

W323 
+ 

1+ W I ?pl3 + W2 dp23 

Cp = wlCp I +w2Cp2 +w3Cp 3 

avec 

[1 + (Iai/l~)°5(MJ/M~)°2s] 2 

[8 x ( l ( m~ / mO ] °s 

Coefficient de diffusion 

D 0 _ 10-7t TM [ ( l / m  ~) + (1/MJ)] 
p[(Zv~) ,/3 + (Z~),/s]  

avec Zv~, le volume sp&ifique de l 'esp&e i 

D l _ ( 1 - W j )  
( W 2 / D I 2 ) + ( W 3 / D  13) 

D2 _ (1 -- W 2) 

( W i l D  ~2) + (w3 /nz3)  

avec I,W la fraction mol~ire de l'esp6ce i, (1) &hanoi ou 
&hyl~ne glycol, (2) eau et (3) air. 
Pression de vapeur saturante : 

Pour l '&hanol 

105 x 10 ~ 

P~ 760 

avec 

G = 10.967--2212.6/t+ 10.298 log(t) 

- 2 . 1 0 6 x  10 -2 t+  1.074x 10-s t  2] 

Pour  l'6thyl6ne glycol 

p~ = 6894.8 exp [16.44-  10978.8/(9t/5-49)] 

Pour l 'eau (loi de Bertrand) 

p2 = 1017.443-[2975/t+3.6861og(0] X 105 

STUDY OF THE E V A P O R A T I O N  IN M I X E D  CONVECTION OF A LIQUID F ILM OF  A 
BINARY M I X T U R E  F L O W I N G  ON A N  I N C L I N E D  P L A N E  SUBJECTED TO A C O N S T A N T  

H E A T  F L U X  

Abst rac t - - In  this article we propose a numerical analysis of  the heat  and mass  transfer in a binary thin 
film flowing on an inclined plane. This analysis rests on the resolution of transfer equations in liquid and 
vapour phases by using an implicit finite difference method.  These equations are coupled and the mass  
diffusion in the liquid film is taken into account. The most  interesting results are obtained in forced 
convection, particularly in the case of  ethylene glycol-water mixture. In fact, results obtained show that  it 
is possible to increase the accumulated evaporation rate when the molar  fraction of ethylene glycol is less 
than 40%. In addition, even if the heat transfer coefficient decreases generally when the ethylene glycol 
composit ion in the mixture increases, it was found that  it is possible to stabilise perhaps to increase the 
heat transfer coefficient. This remark has already been observed by other authors.  © 1998 Elsevier Science 

Ltd. All rights reserved. 


