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mouvement dans les réacteurs à lit fixe
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A,B : oe�ients de l'équation de perte de harge
A1 2 : surfae de l'interfae 1-2 omprise dans le volume V m2

c : onentration mol·m−3

C0 : onentration au sein de la phase liquide mol·m−3

Cxx : fontion d'autoorrélation du signal x [Unité de x℄2
Cxy : fontion d'interorrélation des signaux x et y [Unité de x℄2
D : oe�ient de di�usion moléulaire m2·s−1

Dr : oe�ient de dispersion radiale m2·s−1

Dz : oe�ient de dispersion axiale m2·s−1

D∗ : tenseur de dispersion m2·s−1

D : fateur de dissymétrie -
Dc : diamètre de la olonne m
de : diamètre de l'életrode m
deq : diamètre de garnissage équivalent m
dis : distane inter-sondes m
dM : dimension des plus grandes strutures tourbillonnaires m
dm : dimension moyenne des strutures tourbillonnaires m
dp : diamètre de partiule m
dS : rapport dp/Dc -
Ff : fore exerée sur le �uide F par unité de volume de réateur N
F : Faraday 96500 C
F : fateur d'aplatissement
fp : fréquene de pulsation Hz
G : débit spéi�que du gaz kg·m−2·s−1

H : fontion de transfert életrohimique
i : densité de ourant A·m−2: indie des n÷uds du maillage radial (hap.2 et 3) -
I : intensité A
j : indie des n÷uds du maillage axial (hap. 2 et 3) -
Jn : fontion de Bessel modi�ées de première espèe d'ordre n
J : fontion de Leverett
kd : oe�ient de transfert de matière en paroi m·s−1

K : perméabilité m2

1



2
l : éhelle de longueur mirosopique m
l0 : longueur dé�nie dans l'équation (5.12) 0,3 m
L : débit spéi�que de liquide kg·m−2·s−1

Lc : longueur de olonne m
Le : longueur de la maro-életrode m
Ls : distane entre les sondes pariétales de pression m
Mn : moment d'ordre n d'une distribution
nρ : nombre de points de maillage sur la oordonnée radiale -
nξ : nombre de points de maillage sur la oordonnée axiale -
P : pression Pa: pression moyenne (hap. 2)
PC : pression apillaire Pa
Pf : pression intrinsèque du �uide Pa
Q : débit adimensionnel de �uide -
R

f
: tenseur de pseudo-turbulene du �uide f

Rc : rayon de la olonne m
R∗ : = Rc

dp
, rayon adimensionnel -

S : gradient pariétal de vitesse s−1

Sk : surfae de la fae k (k ∈ {e, n, w, s}) 2m
Sxx : densité spetrale de puissane du signal x
s : surfae spéi�que du garnissage m2

sf : saturation (volume de f par unité de volume vide) -
sr,L : saturation statique (irrédutible) de la phase liquide -
t : temps s
TC : temps de ohérene intégral s
u : vitesse dimensionnelle m·s−1

U : vitesse adimensionnelle -
Vp : vitesses de pulsations m·s−1

V : volume de prise de moyenne m3

Wi : paramètres de Grosser et oll. - équation (5.2) -
x : = c

c0
, onentration adimensionnelle -

y : oordonnée perpendiulaire à l'életrode (hap. 1) m
Yn : fontion de Bessel modi�ée de seonde espèe d'ordre n -
z : oordonnée axiale m

Symboles gres
α : = R2

0

µu0

∆P
Lc

,perte de pression linéique moyenne adimensionnelle (hap. 2) -
α′ : =

R2
0

µu0

∆Pf

Lc
, perte de harge adimensionnelle (hap. 2) -

δZ : ritère de onvergene de la quantité Z -
ε : porosité (rapport volume vide/volume de réateur) -
εx : ritère de onvergene portant sur la variable x
λ : =

√
ρLρG

ρeauρair paramètre des artes de transition de régime -
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: longueur d'onde (hap. 1 et annexe C) m

λ∗ : =
√

ρLρG

ρ∗ρeau , paramètre λ modi�é par Larahi (1991) -
Θx : taux de �utuation de x -
µf : visosité dynamique de la phase f Pa·s
µe� : visosité e�etive (terme de Brinkman) Pa·s
νf : visosité inématique de la phase f 2m/s
ρ : oordonnée radiale adimensionnelle (= r/R) -
ρf : masse volumique de la phase f kg·m−3

ρ∗ : masse volumique de l'air à 273,15 K sous 1 bar kg·m−3

σ : tension super�ielle N·m−1

Σ : pulsation adimensionnelle -
τ : tortuosité du milieu poreux m
τ

f
: tenseur de ontraintes visqueuses du �uide f

τC : temps de ohérene s
τi : retard du signal (temps d'interorrélation) s
φ : terme soure de quantité de mouvement dû au milieu poreux (hap. 2)
Φ : terme soure adimensionnel (hap. 2) -: paramètre des artes de transition de régime -
ξ : oordonnée axiale adimensionnelle (= z/Lc) -
ξ′ : oordonnée axiale adimensionnelle (= z/Le) -
ψ : fontion de ourant m·s−1: paramètre des artes de transition de régimes -
Ψ : = ψ/(R2

cu0) , fontion de ourant adimensionnelle -
ω : = ∂ur

∂z
− ∂uz

∂r
, vortiité s−1

Ω : = (Rcω)/u0 , vortiité adimensionnelle -
Nombres adimensionnels
Eö : nombre d'Eötvos ρfdpg

σ

Ga∗ : nombre de Galilée modi�é ρ2gd3
eqε

3

µ2(1 − ε)3

Per : nombre de Pélet radial u0R
2
c

DrLe

Pez : nombre de Pélet axial u0Le
Dz

Re∗ : nombre de Reynolds modi�é ρfudeq

µf (1 − ε)

Rei : nombre de Reynolds interstiiel ρfu0dp
µfε

Rep : nombre de Reynolds de partiule ρfudp
µ

Sc : nombre de Shmidt νf

D
Sh : nombre de Sherwood kdDc

D
χL : paramètre de Lokhart-Martinelli pour le �uide F √

∆PL

∆PG
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ΦF : perte de harge diphasique adimensionnelle par rapport au �uide F √

∆PLG

∆PF

Indies
c : au entre
F : relatif au �uide
G : relatif au gaz
i : interstiiel
L : relatif au liquide
p : à la paroi
r : radial
T : totale
z : axial
E,S,N,W,P : position des entres des volumes de ontr�le
e, s, n, w : position des faes des volumes de ontr�le
Exposants
tr : de transition
x̃ : valeur �utuante de x: estimation de x (hapitre 3)
x̄ : valeur moyenne de x
x̂ : moyenne à ourt terme de x (méthode VITA)
〈x〉f : moyenne intrinsèque sur la phase f



Introdution générale
Tous les hommes désirent onnaître par natureAristote � Métaphysique A,1

La mise en ontat des di�érentes phases ontenant réatifs et atalyseurs est un aspetessentiel du Génie Chimique. Lorsque l'on est en présene de phases de natures di�érentes,il onvient d'étudier quel type de ontateur est le plus adapté pour la réation onsid-érée. Pour l'établissement d'un ontat �uide-solide, on peut distinguer quatre familles deréateurs :� les réateurs agités ;� les olonnes à bulles à solide suspendu ;� les réateurs à lit �uidisé ;� les réateurs à lit �xe.Ce travail a porté sur un type partiulier de réateur à lit �xe : le réateur atalytique àlit �xe arrosé à o-ourant vers le bas de gaz et de liquide (RCLFA) (trikle-bed). Le asde l'éoulement de liquide seul dans le milieu poreux sera également étudié.Un RCLFA est un lit de partiules disposées dans un ylindre vertial, sur lequels'éoulent onjointement vers le bas les phases liquide et gaz. Les partiules onstituent legarnissage et peuvent être de tailles et de formes diverses, poreuses ou non. L'avantage dee type de proédé est une onversion élevée, une bonne séletivité, la possibilité d'opérerà de très fortes pressions. L'inonvénient majeur est la faible ondutivité thermique :dans le as de réations fortement exothermiques, il peut se former des points hauds,le risque prinipal étant alors l'emballement de la réation. On retiendra de plus que,ontrairement aux réateurs à ontre-ourant, les réateurs à o-ourant ne présententpas de point d'engorgement et peuvent don opérer à des débits de �uide élevés.Les RCLFA sont utilisés pour un grand nombre d'appliations industrielles (Gianettoet Spehia, 1992), itons :� l'hydrodésulfuration des gazoles ;� l'hydroraquage atalytique ;� l'hydrodémétallation ;� diverses réations d'hydrogénation, hydratations, oxydations ;� le traitement des eaux usées (lits batériens).Les onditions opératoires et les aratéristiques géométriques de es réateurs peuventêtre extrêmement diverses. Il est don di�ile de fournir des relations générales, applia-bles dans tous les domaines d'utilisation.
5



6
Le but premier de l'étude des RCLFA était de fournir des relations permettant leurdimensionnement. Ainsi, les travaux sur le sujet ont tout d'abord onerné les relationsentre les paramètres opératoires et les aratéristiques géométriques, et des grandeursomme la perte de harge, la saturation globale et les oe�ients de transfert de haleuret de matière. L'intérêt s'est ensuite porté sur les problèmes de distribution des �uidesdans les olonnes de grande taille, problèmes qui restent d'atualité.D'un autre �té, es dernières années ont vu un aroissement onsidérable des puis-sanes de alul, doublé d'une diminution des oûts des moyens informatiques. Cei aouvert la voie à une modélisation de plus en plus omplexe des phénomènes de transportdans les réateurs himiques.Ce travail a eu pour premier dessein de mieux omprendre les éoulements (liquideet gaz-liquide) en milieu poreux grâe à des mesures de gradients de vitesse au sein duréateur, la onnaissane ainsi obtenue pouvant ensuite être intégrée dans des modèlesnumériques, permettant une simulation plus réaliste des éoulements et du transfert dematière. L'objetif �nal est le dimensionnement et la maîtrise du fontionnement desRCLFA.La di�ulté de mise en ÷uvre des tehniques de mesure a néessité une réorganisationde e programme. Ainsi, nous nous sommes en premier lieu intéressés à la modélisation etla simulation des éoulements et du transfert de matière, en utilisant les résultats obtenusdans des travaux antérieurs (Naderifar, 1995). Ce n'est qu'ensuite que nous avons pumettre en servie un dispositif de mesure par mirosondes életrohimiques, qui a onduità des résultats intéressants dans le as des éoulements de liquide seul. A�n de ompléterl'étude, d'autres mesures (apteurs pariétaux de pression) ont été utilisées dans le asd'éoulements de gaz et de liquide.

Modélisation et simulation numérique des éoulementsDans un artile réent, Sundaresan (2000) dresse le panorama des grandes perspetivesdu génie himique pour les dix années à venir. Un des points lé semble en être la simu-lation des phénomènes de transfert dans les éoulements triphasiques gaz-liquide-solide,ave ou sans réation himique.La puissane des alulateurs augmente régulièrement, et les tehniques numériquess'a�nent. On est don en droit de penser qu'il sera un jour possible de modéliser l'éoule-ment de �uides dans un milieu poreux à partir des seules équations de onservation. Ladi�ulté majeure réside ependant dans la onnaissane des phénomènes mis en jeu, enpartiulier dans le as de l'éoulement onjoint de gaz et de liquide.Nous avons réalisé la simulation des éoulements et du transfert de matière dans le asd'un éoulement de liquide, en utilisant di�érents modèles de omplexité roissante. Nousavons également e�etué la simulation d'éoulements gaz-liquide pour de faibles débits degaz et de liquide. Les méthodes numériques utilisées seront partiulièrement détaillées.
Mesures loalesDans toute opération de mesure, il faut en premier lieu éviter que l'instrument demesure ne perturbe la quantité mesurée ; si ei est relativement simple dans le as de
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grandeurs globales (pertes de harges, températures de paroi, ...), il en va autrementlorsque l'on herhe à mesurer loalement les phénomènes (vitesses, pression, transfertde haleur...). Ainsi, l'obtention de grandeurs loales peut s'avérer d'autant plus déliateque la géométrie partiulière d'un milieu poreux ne failite pas l'insertion de sondes ou lamesure optique.Nous avons mesuré les gradients de vitesse à la surfae du garnissage d'un réateurà lit �xe, en utilisant une tehnique életrohimique, dont l'avantage majeur est de neperturber que très peu l'éoulement. L'originalité de e travail a onsisté à e�etuer ettemesure au sein du lit �xe, en utilisant 4 sondes réparties dans un pore.Cette méthode a également été appliquée, mais ave peu de suès, aux éoulementsgaz-liquide. Par ailleurs, e type d'éoulement a été étudié en mesurant la pression à laparoi du réateur. Ces mesures ont fourni des données intéressantes sur l'hydrodynamique.Le but de es mesures est de omprendre l'éoulement au sein d'un pore. Cette om-préhension permettra notamment de mieux aratériser les interations gaz-liquide et dedéterminer les onditions aux limites appropriées à la simulation des éoulements loaux.
Plan de l'étudeLe premier hapitre dérit le montage expérimental utilisé, et présente de façon plusapprofondie la méthode de mesure életrohimique tant du point de vue théorique quetehnique. Les di�érentes méthodes de traitement du signal dont on a fait usage pourl'analyse des résultats sont également détaillées.Le doument est ensuite divisé en deux grandes parties. La première onerne la mod-élisation et de la simulation numérique des phénomènes de transport, et omprend leshapitres 2 et 3.Le deuxième hapitre traite de l'éoulement monophasique de liquide, en proposantdi�érents modèles de omplexité roissante. Il traite également de la simulation des trans-ferts de matière entre le liquide et la paroi. Un modèle pour les éoulements gaz-liquideaux faibles débits est présenté dans le troisième hapitre. On y détaille en partiulier lesméthodes numériques utilisées pour résoudre les di�érents problèmes inhérents au modèleutilisé.La seonde partie de e doument ontient les résultats expérimentaux, et omprendégalement deux hapitres.On trouvera dans le quatrième hapitre les di�érents résultats obtenus en éoule-ment de liquide seul. La nature de l'éoulement et sa aratérisation y sont partiulière-ment étudiées. Le inquième (et dernier) hapitre présente les di�érents résultats obtenusen éoulement gaz-liquide, pour les mesures loales de pression et les mirosondes éle-trohimiques.



Chapitre 1
Dispositif expérimental, tehniques demesure et traitement du signal
Dans e hapitre, nous présentons le dispositif expérimental utilisé au ours de etteétude, ainsi que les méthodes de mesure et traitement du signal. Le dispositif de mesureutilisé, à savoir les miroéletrodes implantées au sein du lit �xe, est prinipalementdétaillé, tant du point de vue théorique que tehnique.

1.1 Le réateurLe lit �xe utilisé est une olonne en PVC transparent d'un diamètre interne Dc de5,67 cm, garnie de billes de verre d'un diamètre dp égal à 5 mm. La porosité moyenneest déterminée à haque remplissage, et sa valeur est de l'ordre de 0,39. La hauteur dugarnissage Lc est de 1,63 m. Le shéma global de l'installation est présenté sur la �gure(1.1).Le débit de liquide est mesuré par une batterie de 3 rotamètres de gammes di�érentes,assurant une plage de mesure de 50 à 1600 lh−1 (en pratique, la pompe ne permet d'aéderqu'à des débits de l'ordre de 800 lh−1). Les débits liquides spéi�ques sont don omprisdans la gamme 5,5-88 kg·m−2·s−1. A la sortie de la olonne, le liquide s'éoule dans unba de stokage thermostaté (régulation de type � tout ou rien �, assurée par un serpentind'eau froide dont l'alimentation est ommandée par un thermomètre à ontat de merure)et est reirulé.Le débit de gaz est également mesuré par deux rotamètres. On peut atteindre, enpratique, des débits spéi�ques d'environ 0,5 kg·m−2·s−1, ave un débit minimum de 0,03
kg·m−2·s−1. On dispose de deux manomètres pour la mesure de la pression du gaz auniveau des rotamètres. La température est mesurée à l'aide d'un thermoouple. Lorsquel'on travaille en éoulement gaz-liquide, la séparation des �uides s'e�etue naturellementau niveau du ba de stokage ; on s'assure visuellement que le gaz n'est pas entrainé dansle iruit liquide.La distribution de �uides en tête de réateur est faite par un distributeur représentésur la �gure (1.2). Il est omposé d'une plaque perforée (37 trous pour l'alimentationliquide) traversée par 4 trous (de 3 mm de diamètre) pour l'alimentation gaz. On évite
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1.1. Le réateur 9
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Fig. 1.1 � Dispositif expérimental
ainsi l'éoulement simultané du gaz et du liquide par les mêmes trous, e qui induirait despulsations. Nous avons utilisé deux distributeurs qui di�èrent par le diamètre des ori�esde distribution de liquide (respetivement 0,8 mm et 1 mm). Le diamètre des ori�es aété alulé a�n d'obtenir une distribution uniforme aux faibles débits (on a véri�é quela perte de harge aux faibles débits orrespondait à une hauteur de liquide su�santeau dessus de la plaque de distribution). L'utilisation d'un distributeur à trous de 1 mmpermet de limiter la perte de harge aux forts débits.Certaines des mesures utilisées dans e travail proviennent des travaux de Naderifar(1995) ; son dispositif expérimental était similaire au n�tre, ave Dc = 0, 05 m et Lc =
1, 3 m, la porosité moyenne ε̄ restant également voisine de 0,39.



1.2. Mesure de pression 10

Fig. 1.2 � Détail du distributeur de �uides
1.2 Mesure de pressionNous avons mesuré la perte de harge globale à l'aide d'un apteur de pression dif-férentiel (KELLER, PD-23, 0-2 bars) onneté par des �exibles à haque extrémité de laolonne. On s'est assuré que les �exibles étaient exempts de bulles d'air suseptibles defausser la mesure. En éoulement monophasique de liquide, la pression est fournie direte-ment par le apteur (la orretion hydrostatique est la même dans les �exibles et dans laolonne). Par ontre, dans le as d'un éoulement gaz-liquide, il faut orriger la mesurepar la di�érene des pression hydrostatiques. La perte de harge totale est alors fourniepar :

∆PT = ∆Pmes − ρeaugLc (1.1)Il est intéressant de déoupler les pertes de harges dues aux frottements ∆P ∗ de ellesdues à la di�érene de harge hydrostatique. Nous devons alors onsidérer deux as :1. La phase gazeuse est ontinue du haut en bas de la olonne (as d'un régime defaibles interations) : ∆P ∗ = ∆PT + ρggLc2. La phase gazeuse est dispersée dans la phase liquide : ∆P ∗ = ∆PT + (sLρL + (1 −
sL)ρG)gLcoù sL est la saturation liquide moyenne du système (volume oupé par le liquide parrapport au volume vide).On a également mesuré la pression absolue (référene �xe interne au apteur) loaleà la paroi du réateur. Pour ela, deux apteurs de pression absolue (KELLER, PAA-23, 0-2 bars) ont été montés dans un élément de olonne dans lequel l'ori�e de mesurea�eure la paroi interne du réateur � �gure (1.3). Ces apteurs ont une préision de 200

Pa et un temps de réponse de 10−3 s. Trois paires de piquages ont été réalisées, aveun éartement de 5, 10 et 15 cm. Ces apteurs sont également reliés à un ordinateur de



1.3. Miro-életrodes 11
type PC, par le biais d'une arte d'aquisition. Les apteurs présentent un volume mortentre la membrane et l'ori�e a�eurant (voir shéma (1.4)). Nous nous assurons que evolume est exempt de bulles d'air avant de ommener les mesures. En e�et, la présenede es bulles �ltre les signaux de faible amplitude (Larahi, 1991, p. 66). Le retard dûà la présene de e volume a été négligé (dans la mesure où le liquide est seul présent àl'intérieur).

Capteurs de pression

PiquagesFig. 1.3 � Positionnement des apteurs depression

Membrane

PSfrag replaements Volume � mort �Fig. 1.4 � Détail d'un apteur de pression

Le logiiel TESTPOINT a été utilisé pour toutes les aquisitions présentées danse travail. La arte d'aquisition dont nous disposons permet le multiplexage ; ainsi, ilnous a été possible d'obtenir simultanément les signaux des deux sondes de pression enparoi ou des 4 sondes életrohimiques. Cependant, il a fallu mettre au point des routinesspéi�ques d'aquisition rapide, permettant à la fois des fréquenes d'aquisition de l'ordredu kHz tout en maintenant un délai entre les ommutations de voies qui soit su�sant pourque la mesure s'e�etue orretement, et su�samment bref pour ne pas auser de déalagevisible.
1.3 Miro-életrodesL'objetif est ii d'étudier l'hydrodynamique à l'intérieur d'un pore du milieu poreux.A l'aide de miroéletrodes implantées dans le sein du lit, nous pouvons mesurer lesgradients de vitesse moyens et leurs �utuations au sein du pore. Cette méthode a pouravantage d'être très peu intrusive, et ne perturbe don pas l'éoulement. Elle donne deplus une mesure à l'éhelle mirosopique, e qui est intéressant dans le as des milieux
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poreux, où e type de mesures est déliat à obtenir. Elle présente ependant l'inonvénientde ne pas donner aès diretement aux grandeurs � utiles �(p.ex. vitesse), et de ne pasêtre utilisable dans ertains des milieux utilisés industriellement (hydroarbures, gaz...).La tehnique des miroéletrodes en paroi inerte est utilisée pour la détermination desgradients de vitesse sur une paroi solide. Elle a d'abord été utilisée pour des mesures enéoulement monophasique de liquide en onduite, puis Jolls et Hanratty (1966) ont utilisée type de sondes pour déterminer les transitions de régime en éoulement monophasiquede liquide en milieu poreux, à l'aide de plusieurs sondes insérées dans un élément degarnissage. Plus réemment, Lati� (1988), Rode (1992) et Naderifar (1995) ont utilisé ettetehnique pour des mesures en éoulement liquide et gaz-liquide, mais se sont restreints àl'analyse des gradients de vitesse et du transfert de matière à la paroi du réateur. En�n,Seguin (1997) a réalisé une étude en éoulement monophasique de liquide, en utilisantune életrode insérée au sein de milieux poreux de di�érentes natures.
1.3.1 Prinipe général et �uides utilisésLa tehnique életrohimique met en ÷uvre une réation dont la vitesse est ontr�léepar le transfert de matière sur l'életrode de mesure, la ontre-életrode n'étant pas limitée.Il faut don utiliser un ouple d'ions réagissant rapidement sur la surfae onsidéré, a�nde pouvoir se plaer à un potentiel orrespondant au palier de di�usion. Le ourant Imesuré orrespond alors au ourant limite di�usionnel.Un bon nombre de ouples rédox et d'életrodes assoiées sont proposés par Naderifar(1995). Comme lui, nous utiliserons la réation de rédution de l'hexayanoferrate III depotassium en hexayanoferrate II sur életrode de platine. Cette méthode utilisant defaibles onentrations d'hexayanoferrate II et III (respetivement 1 et 10 mol·m−3), il estnéessaire d'utiliser une solution életrolytique. Nous avons travaillé ave une solution desoude à 500 mol·m−3.
1.3.2 Quelques éléments de théorie sur les miro-életrodesNous allons dans e qui suit présenter rapidement les équations régissant le transfertde matière sur une életrode satisfaisant ertaines hypothèses, ainsi que leur résolution. Cedéveloppement aboutira aux relations entre la mesure du ourant limite Ilim et le gradientde vitesse sur l'életrode. Les aluls sont e�etués pour une életrode retangulaire, delargeur le faible devant sa longueur.Si on néglige les phénomènes de onvetion naturelle et de migration des ions dans unhamp életrique, on peut dérire le transfert de matière loal au dessus d'une életrodeinsérée dans une paroi inerte par l'équation (1.2) :

∂c

∂t
+ (u · ∇) c = D∇2c (1.2)
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Pour un système bidimensionnel, les onditions aux limites assoiées sont (voir �g-ure (1.5)) :

lim
y→∞

c(y) = c0 (1.3)
c(y = 0) = 0 sur l'életrode (1.4)
∂c

∂y

∣∣∣∣
y=0

= 0 sur la paroi inerte (1.5)
La ondition (1.4) provient du fait que l'on se plae à un potentiel orrespondantau palier de di�usion. La ondition (1.5) déoule de e que la réation n'a lieu que surl'életrode.Par ailleurs, se plaer sur le palier de di�usion permet de onnaître l'expression de ladensité de ourant qui traverse l'életrode :

iL = νeFkdCL = νeFD ∂c

∂y
(1.6)

Dans le as d'une sonde de très petite dimension, on peut estimer que les �utuationsde l'éoulement sont uniformes au dessus de la sonde et que la vitesse normale à la paroiest nulle.Dans le as d'un �uide présentant un grand nombre de Shmidt, la ouhe limitemassique est totalement inluse dans la ouhe limite laminaire (voir �gure (1.5)), sonépaisseur pouvant être approximée par :
δM = Sc−1/3δH (1.7)

Paroi inerte Elément actif

PSfrag replaements
y

δH

δM

x

u

Fig. 1.5 � Shéma de prinipe de l'életrode en paroi inerte
On peut alors érire pour haque omposante de la vitesse :

ux,z = Sx,zy (1.8)
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Considérons maintenant un éoulement unidiretionnel suivant la diretion x, et dé-omposons u en termes moyens et transitoires sur haque axe, soit u = ux = ū + ũ =

Sy + S̃y.On suppose de plus que, ompte tenu des éhelles de temps onernées, la di�usionsuivant la diretion x est négligeable. On peut montrer (Ling, 1963) que ette hypothèsese véri�e si :
Sxl

2
e

D ≥ 5000 (1.9)L'équation (1.2) se réérit, moyennant toutes es hypothèses :
Sy

∂c

∂x
= D ∂2c

∂y2 (1.10)
∂c̃

∂t
+ Sy

∂c̃

∂x
+ S̃y

∂c

∂x
= D ∂2c̃

∂y2 (1.11)La résolution de (1.10) fournit c au dessus de l'életrode (Lati�, 1988, p.154), soit :
c =

c0(
9
4

)1/3
Γ
(

4
3

)
∫ ζ

0

exp

(
−4

9
t3
)
dt (1.12)

ζ =

(
S

4xD

)1/3

y (1.13)A partir de (1.12) et de (1.6), on a :
kd = 0, 807

(D2S

le

)1/3 (1.14)Pour une életrode irulaire, on peut onserver ette relation en la onsidérant omme
une életrode retangulaire de longueur le telle que 1

l1/3
e

=
4

∫ π

0

d2
e sin2 ψ

2(de sinψ)1/3
dψ

πd2
e

(Reisset Hanratty, 1963). On a alors le = 0, 82de.
kd = 0, 862

(D2S

de

)1/3 (1.15)La mesure du ourant limite en paroi inerte donne don aès au gradient pariétal devitesse moyen.Cependant, si l'on tient ompte des �utuations du signal, il faut orriger la relation(1.15) pour obtenir le gradient de vitesse moyen réel. Cei, ainsi que l'étude de la relationentre les �utuations de S et de kd, est l'objet de la setion suivante.
1.3.3 Reonstrution du signal de gradient de vitesseL'objet de ette setion est de présenter le traitement permettant de aluler le gradientde vitesse (et ses paramètres statistiques) à partir des signaux de ourant limites mesuréssur haque sonde.
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Grandeurs statistiquesD'après les relation (1.6) et (1.15), on peut érire S = αI3, si l'on se plae en régimequasi-stationnaire, ave α = de

0, 640D2F3(AeCL)3 . En posant S = S + S̃ et I = I + Ĩ, ilvient :
S̄ + S̃ = αĪ3


1 + 3

Ĩ

Ī
+ 3

(
Ĩ

I

)2

+

(
Ĩ

I

)3

 (1.16)

En moyennant (1.16), et omme S̃ = 0, on obtient :
S = αI

3

(
1 + 3

Ĩ2

I
2 +

Ĩ3

I
3

) (1.17)
De même, l'éart type de S dans le as pseudo-stationnaire s'exprime, en soustrayant(1.17) à (1.16), par :

σS ≃ 3σI (1.18)
Analyse dynamiqueComme on l'a vu préédemment, le ourant limite I(t) dépend du gradient de vitesse
S sur l'életrode par les relations (1.6) et (1.15). Cependant, puisque les phénomènes detransfert s'e�etuent à vitesse �nie, la réponse en ourant à une variation de gradient estsoumise à un �ltrage dérit par la fontion de transfert h(t) ; on peut don érire :

Ĩ(t) = h(t) ∗ S̃(t) (1.19)soit dans le domaine fréquentiel :
TF

(
Ĩ(t)

)
= H(f) · TF

(
S̃(t)

) (1.20)Il est possible de réérire 1.20 en utilisant les densités spetrales SII et SSS de I et
S (respetivement), soit

SII = |H(f)|2 · SSS (1.21)Dans le as stationnaire (f → 0), on a H = H(0) ave :
H(0) =

1

3

I

S
(1.22)

Di�érentes fontions de transfert sont proposées dans la littérature, itons entre autresNakoryakov et oll. (1983) et Deslouis et oll. (1993). Nous avons hoisi d'utiliser lesfontions de Deslouis et oll., qui semblent mieux rendre ompte du omportement dessondes dans la gamme des fréquenes intermédiaires.
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Selon Deslouis et oll., en posant Σ = 2πf

(
d2

DS̄x
2

)1/3, on obtient deux solutions pour
H en fontion du domaine de fréquene (la fontion de transfert est normée par sa valeurà fréquene nulle).

1 ≤ Σ ≤ 6 :

∣∣∣∣
H(Σ)

H(0)

∣∣∣∣ = (1 + 0, 049Σ2 + 0, 0006Σ4)
−0,5 (1.23)

Σ > 6 :

∣∣∣∣
H(Σ)

H(0)

∣∣∣∣ =
4, 416

Σ

(
1 − 1, 7√

Σ
+

1, 44

Σ

)0,5 (1.24)
La fontion de transfert normée H(Σ)

H(0)
est représentée sur la �gure (1.6).
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Fig. 1.6 � Fontion de transfert életrohimique H
La onnaissane de es fontions de transfert permet don de aluler le spetre SSSdes gradients de vitesse par SSS =

∣∣∣∣
H(Σ)
H(0)

∣∣∣∣
2

SII |H(0)|2, e qui autorise don des alulsultérieurs sur es grandeurs.
1.3.4 Coneption et implantation des életrodesLa ontre-életrode (anode) est un tube en nikel d'une hauteur de 9 cm, qui onstitueune partie de la olonne (olonne et anode sont de même diamètre interne). Elle est hoisiede grande dimension devant les athodes a�n d'éviter la limitaion di�usionnelle sur etteéletrode ; le rapport de surfae entre anode et athodes est de l'ordre de 4.104.
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Fil de platine gainé PTFE

Bille PTFERésine

Gaine thermorétractable

Fig. 1.7 � Shéma d'une sonde
Chaque miro-életrode est onsituée d'un �l de platine gainé d'une ouhe très �ne(6 µm) de PTFE, d'un diamètre nominal de 250 µm, dont l'extrémité a�eure à la surfaed'une bille en PTFE. L'assemblage est réalisé à l'aide d'une résine de type époxy (fab-riquée par UDD-Fim, ref. 622135)) qui permet à la fois la �xation du �l sur la bille etl'étanhéité du système (bien qu'il n'y en ait pas vraiment besoin de e point de vue, il esttoujours possible que l'insertion du �l provoque des �ssures dans la gaine de PTFE). Laprotetion méanique de la partie du �l dépassant de la bille est assurée par de la gainethermorétratable. Le shéma d'une életrode est présenté sur la �gure 1.7. L'életrode estensuite polie et ontr�lée par mirosopie optique (�gure (1.8)) ; e ontr�le grossier per-met d'éarter les sondes visiblement défetueuses (mauvais positionnement longitudinaldu �l, surfae reouverte de résine...).Chaque sonde est introduite dans un train de billes de polypropylène, e qui permetd'amener le �l à l'extérieur de la olonne tout en respetant au maximum la struture dumilieu poreux. Les életrodes sont ensuite assemblées par groupe de 4 (�gure 1.9) (idéale-ment en un tétraèdre régulier) par un système de tenons et mortaises, a�n d'e�etuer lesmesures dans une géométrie la plus prohe possible de elle du milieu poreux.On peut voir les di�érentes étapes du montage sur les �gures 1.8 à 1.11.

Fig. 1.8 � Photographie mirosopiqued'une sonde életrohimique
PSfrag replaements

Fil de platineBille Te�on

Fig. 1.9 � Assemblage des sondes
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Fig. 1.10 � Sondes életrohimiques dis-posées en tétraèdre

Fil gainé

Eléments actifs

Contre électrode

Colonne

Grille de support

Fig. 1.11 � Positionnement des sondes dansla olonneUn alul rapide donne pour la distane entre deux sondes (sous réserve d'un posi-tionnement parfait des billes porteuses) : dis = 0, 183dp soit dis = 0, 915 mm. Le position-nement est réalisé de telle sorte que 3 des billes omposant le tétraèdre soient positionnéesdans le plan perpendiulaire à l'éoulement, la quatrième étant posée sur les trois autres� �gure (1.11). Les sondes sont dirigées vers le entre du pore, la sonde portée par la billesupérieure est don dans le sillage de sa bille porteuse.
1.3.5 Appareillage életroniqueLes ourants limites obtenus sur l'életrode sont très faibles (de l'ordre de 100 nA) ; deplus, la arte d'aquisition dont nous disposons ne permet de mesurer que des tensions.C'est pourquoi il a fallu utiliser un onvertisseur ourant/tension apable d'ampli�er forte-ment le signal reçu sans le déformer.Le shéma de prinipe de et appareil est présenté sur la �gure (1.12) (voir l'annexeB pour plus de détails).Si le prinipe est le même que elui de l'appareillage de Naderifar (1995), nous avonsutilisé un �ltre passe-bas a�n de nous a�ranhir du bruit haute fréquene (supérieureà 1 kHz), d'où la présene d'un ondensateur de 470 pF en parallèle ave la résistanede 1 kΩ. Nous avons véri�é que la présene de ette apaité n'induisait pas un tempsd'établissement de la tension de polarisation trop important ; un délai de 3 ms a été jugésatisfaisant.
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Fig. 1.12 � Shéma de prinipe du onvertisseur ourant/tension

1.3.6 Etalonnage des életrodesUne inertitude subsiste quant à la dimension réelle des életrodes. En e�et, le polis-sage peut très bien augmenter la surfae ative de l'életrode, modi�ant par là le signalrenvoyé pour un gradient de vitesse donné. C'est pourquoi nous avons mesuré le diamètrede haque életrode avant son implantation dans le réateur. Cette mesure permet égale-ment de diagnostiquer un vie de fabriation (fuite du revêtement, mauvaise expositionau �uide). La mesure du diamètre de haque életrode a ensuite été e�etuée dans lesonditions réelles de manipulation a�n de disposer d'un étalonnage �able.La mesure de la surfae de l'életrode ne pouvant être faite par mesure de gradientpariétal de vitesse onnu, omme l'avait réalisée Naderifar (1995), nous avons utilisé lamesure de la réponse transitoire en ourant à un éhelon de tension (voir Seguin (1997)).C'est l'objet des paragraphes suivants.
Asymptote de CottrellOn onsidère la réponse en ourant d'une életrode plane dont le potentiel est brusque-ment amené de 0 au potentiel de polarisation. Dans le as d'une solution életrolytiquesans onvetion, le pro�l temporel de ourant est donné par l'équation (1.25), dite équationde Cottrell (voir Bard et Faulkner (1980, pp. 142-144) )

i(t) = νec0FAe

(D
πt

)1/2 (1.25)
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On peut don déterminer la surfae Ae de l'életrode en alulant la pente a de ladroite i(t) vs t−1/2 par Ae = a

√
π

νec0F
√
D .On notera qu'un tel étalonnage donne immédiatement le produit Ae ·c0, rendant inutilela détermination de la onentration puisque 'est e produit qui intervient dans l'équation(1.6). Cependant, la onnaissane de c0 est un moyen de véri�er que la taille de l'életrodea une valeur satisfaisante et de ontr�ler le vieillissement de la solution. De plus, ettedonnée est néessaire pour le alul du gradient de vitesse sur l'életrode.

Résultat des étalonnagesOn présente sur la �gure (1.13) une ourbe de réponse en intensité à un éhelon depolarisation. On onstate que ette ourbe présente une partie linéaire, qui orrespond àl'asymptote de Cottrell.
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Fig. 1.13 � Réponse à un éhelon de polar-isation
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Fig. 1.14 � Détermination de l'aire de lasondeLe traé de la droite i(t) vs t−1/2 est présenté sur la �gure (1.14). Cette droite estbien dé�nie, et permet don d'estimer orretement les surfaes des életrodes. Les pentesobtenues sont à haque fois omprises entre 0,45 et 0,54. Il est à noter que la sonde 3présente des pentes d'asymptotes de Cottrell très di�érentes de 0,5 (entre 0,6 et 0,8),qu'un nettoyage ne semble pas pouvoir modi�er. On restera don très ritique vis-à-visdes résultats de ette sonde.Le tableau (1.1) présente le résultat des étalonnages des sondes életrohimiques. Seulsles résultats obtenus pour les sondes en situation sont présentés (les indies de de orre-spondent à des mesures e�etuées à des dates di�érentes).Les valeurs obtenues pour de sont assez éloignées du nominal (soit 250 µm). Cettedi�érene est de l'ordre de elle observée par Lati� (1988) ou Naderifar (1995) sur leurspropres montages, et provient probablement en grande partie du polissage de la surfaede l'életrode. On peut ependant inriminer la préision de la mesure de c0 , qui induitune erreur d'environ 5 % sur de.
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Tab. 1.1 � Etalonnage des sondes életrohimiques

de Eart maximumSonde n◦ 1 2 3 4 5 6 7 (%)1 469 482 564 517 473 505 486 13 %2 328 345 382 356 339 352 328 10 %3 312 330 362 332 317 312 316 11 %4 437 433 498 465 436 439 430 11 %
1.3.7 Mise en ÷uvreNous avons déterminé la tension de polarisation du système (di�érene de tension entrela athode et la miroéletrode) par traé des ourbes intensité/potentiel pour di�érentesvitesses d'éoulement. Ces ourbes sont présentées sur la �gure (1.15).
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Fig. 1.15 � Courbes intensité-potentiel pour di�érents débits de liquide
Au vu de es résultats, on a déidé de se plaer à une polarisation Vpol = −200 mV.Cette valeur avait également été déterminée par voltamétrie ylique (mesure duourant limite lors d'un yle de tension de polarisation) ; lors de es essais (hors olonne),il avait été onstaté que la présene d'oxygène dissout entrainait une modi�ation de lamesure. C'est pourquoi toutes les expérienes onernant es sondes ont été menées dansdes liquides préalablement dégazés, et le as éhéant en utilisant l'azote omme gaz.A�n de s'assurer que la surfae des életrodes reste propre, il est proédé à un nettoyageéletrohimique ; on polarise l'életrode suessivement à +0,5 V et -1,3 V, a�n de dégagerrespetivement de l'oxygène et de l'hydrogène, et e pendant 1 à 2 minutes. Ce type denettoyage risque de faire varier la onentration en Fe(CN)3−6 , mais on peut véri�er queet e�et est négligeable.
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1.4 Caratéristiques physiohimiques des �uides util-isésLors des mesures életrohimiques, le liquide utilisé est une solution aqueuse d'hy-droxyde de sodium à 0,5 M, ontenant 10−2 M de K4Fe(CN)6 et entre 10−3 et 5.10−3 Mde K3Fe(CN)6. Le rapport des onentrations entre hexayanoferrate de potassium II etIII est hoisi volontairement élevé a�n d'éviter la limitation di�usionnelle au niveau de laontre-életrode. La mesure de la onentration en Fe(CN)3−6 est e�etuée par spetropho-tométrie d'absorption, à la longueur d'onde λ de 420 nm. L'étalonnage du spetropho-tomètre a été réalisé par utilisation de solutions étalons d'hexayanoferrate de potassiumII et III titrées par le sulfate de obalt (voir annexe C). Au ours de es mesures, nousavons hoisi de travailler ave de l'azote (voir (1.3)).Pour les mesures loales de pression, le liquide utilisé est de l'eau de ville et le gaz estde l'air (fourni par le réseau d'air omprimé).Les gaz utilisés (air et azote) étant supposés parfaits, leurs masses volumiques peuventêtre déduites de la relation des gaz parfaits. La visosité de la phase gazeuse varie trèspeu (0,15%) sur l'intervalle de pression utilisé, et seul sa variation en fontion de T a étéprise en ompte.Nous avons utilisé les mesures du oe�ient de di�usion D e�etuées par Naderifar(1995). Ainsi, pour une solution de NaOH à 0,5 M et à une température de 30◦ C,
DL = 7, 24.10−10 m2·s−1.

Tab. 1.2 � Caratéristiques des �uides utilisésFluide T ρ (kg·m−3) µ (Pa·s)Air 25◦C f(P ) 1,845.10−5Azote 30◦C f(P ) 1,764.10−5Eau 25◦C 997 8,9.10−4Solution NaOH (0,5 M) 30◦C 1019 9,0.10−4

Il est à noter que la solution d'hexayanoferrate de potassium II et III se dégrade àla lumière. Cependant, en évitant au maximum l'exposition (par exemple, en onservantla solution dans le ba de stokage, opaque, et non dans la olonne transparente), il a étépossible de la onserver durant environ deux semaines sans dégradation importante (pasde baisse marquée de la onentration en Fe(CN)3−6 ).
1.5 Analyse du signalNous présenterons ii les di�érentes tehniques utilisées pour traiter les signaux aptéspar les miroéletrodes ou par les apteurs de pression en paroi. Certaines de es méthodesont déjà été utilisées par Horowitz et oll. (1997) pour aratériser les transitions de régimedans un RCLFA. Nous verrons ependant (dans e hapitre, ainsi qu'aux hapitres 4 et5) que les grandeurs alulées par es di�érentes méthodes peuvent être porteuses d'unnombre important d'informations intéressantes.
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1.5.1 Grandeurs statistiquesPour haque signal x , les moments d'ordre 1 à 4 (M1 àM4) ont été alulés (on rappelleque Mn(n >= 2) =

∫ +∞

−∞
(x− x)n p(x) dx et M1 =

∫ +∞

−∞
xp(x) dx, p étant la densité deprobabilité de la variable x) ; on en déduit les grandeurs statistiques signi�atives , soit :� x̄ = M1, moyenne du signal ;� σx =

√
M2, éart-type du signal, aratéristique de l'intensité des �utuations ;� Θx = σx/x̄, taux de �utuation ;� D = M3/M

3/2
2 , fateur de dissymétrie de la distribution ;� F = M4/M
2
2 , fateur d'aplatissement de la distribution.

F et D aratérisent prinipalement l'éart à une distribution gaussienne (pour laque-lle D = 0 et F = 3).
1.5.2 Analyse en fréqueneDétermination de la densité spetrale de puissaneLe alul de la densité spetrale de puissane Sxx d'un signal x permet notamment dedéterminer sa ou ses fréquenes dominantes. En fait, elle donne aès à la puissane dusignal orrespondant à une fréquene donnée. On la dé�nit en théorie omme le produitonjugué des transformées de Fourier du signal :

Sxx(f) = X(f) ·X∗(f) (1.26)ave X(f) = TF [x(t)].Elle est déterminée en pratique par (1.27).
Sxx(f) = TF (Cxx(τ)) (1.27)où Cxx est la fontion d'autoorrélation du signal.Le signal est éhantillonné à une fréquene fe onnue pendant une durée T , soit sur n =

feT points. Le alul de Sxx n'est en général pas e�etué diretement par transformationde Fourier du signal, ar il est di�ile d'e�etuer es aluls sur des signaux omportantun grand nombre de points.Il est don néessaire d'utiliser d'autres méthodes pour déterminer S : la méthodedu orrélogramme ou elle du périodogramme. Nous avons hoisi d'utiliser elle dite dupériodogramme2 ; elle onsiste à aluler le spetre par le module arré de la transforméede Fourier, non sur le signal omplet mais sur un intervalle de ne points. Les spetresélémentaires ainsi obtenus sont ensuite moyennés pour donner S .Le fait de ne onsidérer qu'un intervalle à la fois induit un �ltrage du signal (par unefontion fenêtre valant 1 sur l'intervalle de alul et 0 ailleurs), qui induit une déformationdes spetres. A�n d'y remédier, on applique un fenêtrage supplémentaire sur l'intervalle dealul, qui �ltrera le signal à la plae de la fontion fenêtre. Ce fenêtrage supplémentaireest appelé apodisation, et est hoisi de façon à déformer le moins possible le signal. La2C'est la méthode implémentée par défaut dans le logiiel MATLAB



1.5. Analyse du signal 24
déformation est d'autant plus faible que ne est important, mais la variane de S estdiretement proportionnelle à ne (σS = ne/n, où n est don le nombre total de pointsd'éhantillonnage du signal) : il s'agit don d'un ompromis entre �ltrage et exatitude durésultat. Le fenêtrage utilisé pour tous nos traitements est basé sur la fenêtre de Hanning,dé�nie par fd(t) = 0, 815

[
1 + cos 2πt

θ

] pour |t| < θ/2 et fd(t) = 0 ailleurs.Tehniquement, a�n de limiter les e�ets de bord, on alulera les transformées deFourier sur des intervalles non disjoints, 'est à dire que haque intervalle possède unepartie ommune ave l'intervalle suivant et le préédent. On parle alors de reouvrement(overlap).En e qui onerne le hoix de la fréquene d'éhantillonnage fe, on sait que l'analysedes signaux, selon le théorème de Shannon, ne peut donner aès qu'à des fréquenesinférieures à fe/2 (Max, 1985). Le théorème de Shannon n'est de plus qu'un as limite, lafréquene d'éhantillonage devant par exemple être augmentée lorsqu'on traite des signauxbrefs. Cependant, a�n de onserver une préision honorable sur la densité spetrale depuissane, la fréquene fe ne doit pas être trop élevée. En e�et, pour un spetre élémentairede ne points, la résolution spetrale est donnée par δf = fe

ne
.

AutoorrélationsLa fontion d'autoorrélation est dé�nie pour un signal x quelonque par :
Cxx(τ) = lim

T→∞

1

T

∫ T

0

x(t)x∗(t− τ) dt = lim
T→∞

1

T

∫ T

0

x(t)x∗(t− τ) dt (1.28)Plusieurs paramètres intéressants peuvent en être déduits � �gure (1.16). On peuttout d'abord dé�nir un temps τc dit temps de ohérene, qui orrespond à la premièreannulation de la fontion d'autoorrélation :
τc = minEτ aveEτ = {τ > 0;Cxx(τ) = 0} (1.29)Il est possible ensuite de dé�nir un temps intégral de ohérene Tc par :

Tc =

∫ τc

0

Cxx(τ) dτ (1.30)Ces trois temps sont aratéristiques des diverses éhelles des phénomènes mesurés parle signal. Leur signi�ation physique sera disutée au hapitre 4.
InterorrélationLorsqu'on dispose de deux grandeurs fontions du temps, on peut étudier la relation(éventuelle) entre es deux grandeurs. Pour ela, on a hoisi de aluler la fontion d'inter-orrélation Cxy(t0, τ) = lim

T→∞

1

T

∫ t0+T

t0

x(t)y(t−τ) dt, fontion qui, dans le as de proessusstationnaires, s'érira :
Cxy(τ) = lim

T→∞

1

T

∫ T

0

x(t)y(t− τ) dt (1.31)
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t(s)Fig. 1.16 � Temps aratéristiques de Cxx

Cette fontion est alulée par transformée de Fourier inverse de la densité spetrale depuissane roisée des deux signaux, et normée par le produit des éarts types des signauxsoit :
Cxy =

√
(TF−1(Sxy)) (TF−1(Sxy))

∗

√
x̃2

√
ỹ2

(1.32)
La fontion d'interorrélation porte deux informations importantes :� elle quanti�e la quantité d'énergie éhangée par deux signaux ;� elle permet de aluler un éventuel déalage temporel (orrespondant au maximumde Cxy).Notons que le fait que deux signaux n'aient pas d'énergie d'interation (et don, queleur fontion d'interorrélation soit nulle) ne signi�e pas que les proessus assoiés soientindépendants (Max, 1985, p. 113). La réiproque est par ontre vraie.

1.5.3 Analyse temps-fréqueneL'analyse de Fourier ne permet d'étudier que les signaux stationnaires (dont la ou lespériodes sont onstantes dans le temps). Il est ependant possible de travailler sur dessignaux dont la fréquene varie ave le temps. Malheureusement, les algorithmes dontnous disposions ne permettent de travailler que sur un faible nombre de points. Maui(1999) a ependant analysé e type de signaux à l'aide de méthodes fratales (analyse deHurst modi�ée) qui permettent de rendre ompte de leur omportement.
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1.5.4 Méthode VITA et traitement assoiéAronyme pour Variable Interval Time Averaging (Moyenne sur des intervalles detemps variables), ette méthode a été proposée par Blakwelder et Kaplan (1976), et estutilisée dans le as des éoulements turbulents pour déteter les explosions de ouhe lim-ite, les renouvellements de surfae, et plus généralement tout � évènement �orrespondantà un phénomène physique d'importane su�sante.
Prinipe de la méthodeLe prinipe de la méthode est le suivant : on dé�nit

x̂(t, a) =
1

a

∫ t+a/2

t−a/2

x(τ)dτ (1.33)
qui est une moyenne loale de x sur l'intervalle de temps de taille a entré sur t.La variane loale peut don s'exprimer par :

σ2
x(t, a) = x̂2(t, a) − x̂2(t, a) (1.34)On notera que ette quantité est toujours positive.Les paramètres statistiques du signal (x et σ2

x) sont don les limites de es quantitésloales, soit :
x = lim

a→∞
x̂ et σ2

x = lim
a→∞

σ2
x(t, a) (1.35)On ompare en�n la variane loale du signal à sa valeur globale par la fontion dedétetion D dé�nie par :

D(t) =

{
1 si σx(t, a) > kσ2

x

0 autrement (1.36)Ce alul suppose un hoix préliminaire des valeurs du seuil k et de la largeur a. Cehoix n'est pas e�etué par les auteurs. Par ontre, Johansson et Alfredsson (1982) disser-tent sur le hoix de es valeurs ; ils distinguent par ailleurs deux types d'évènements, eux àpente positive et eux à pente négative, orrespondant respetivement à des aélérationset des retards pour une mesure de vitesse. En onduite vide, pour un éoulement turbu-lent, ils onstatent une prédominane des évènements à pente positive pour des valeursde k importantes.Ces deux grandeurs une fois �xées (se reporter à la page 101 pour le hoix de esparamètres), il est possible, partant des valeurs de D(t), de aluler une distributionorrespondant au temps entre deux � évènements �, soit entre deux séries de 1.C'est ette distribution de temps que nous nous proposons d'interpréter en utilisantun modèle de type renouvellement de surfae, présenté i-après.
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Modèle de renouvellement de surfaeLe modèle de renouvellement d'interfae a été proposé initialement par Dankwerts(1951) et appliqué au transfert de matière à l'interfae gaz-liquide. Dans notre as, ilonsiste à onsidérer un élément de �uide provenant du entre de l'éoulement turbulent,qui vient remplaer un autre élément de �uide à l'interfae liquide/solide. Là, l'élémentde �uide transfère la grandeur extensive dont il est porteur (matière, haleur, quantité demouvement) pendant un temps θ appelé âge de l'élément. La probabilité qu'a l'élémentde �uide de quitter l'interfae est onsidérée omme indépendante de l'âge de l'élément(sur un intervalle de temps très ourt), e qui fournit une distribution d'âge de la forme :

φ(θ) =
e
− θ

t0

t0
(1.37)L'âge moyen de es éléments vaut alors t0 = θ =

∫∞
0
θφ(θ) dθ.Notons que les aluls sont également possibles en onsidérant une distribution d'âgequi ne soit pas exponentielle. Ce type de distribution est ependant observée expérimen-talement, omme on le verra au �4.3.7, et nous l'utiliserons don pour le développementdes aluls.Si on onsidère une quantité physique F (y, t) (pouvant être T , c, u), on peut alulersa moyenne temporelle loale par :

F (y) =

∫ ∞

0

F (y, t)φ(t) dt (1.38)
et en onsidérant la distribution présentée en (1.37), on a :

F (y) =
1

t0

∫ ∞

0

F (y, t)e−t/t0 dt (1.39)
On remarquera que ette moyenne temporelle loale est la transformée de Laplae dela grandeur instantanée, divisée par t0 :

F (y) =
1

t0
L (F ) (1.40)

La moyenne temporelle loale du �ux Φ de F vaut Φ = β ∂F
∂y

∣∣∣∣
y=0

(où β est le oe�ientde transfert � λ, D ou ν) soit :
Φ = β

∂

∂y

(
1

t0

∫ ∞

0

F (y, t)e−t/t0 dt

) (1.41)Dans le as du transfert de quantité de mouvement, sous réserve d'avoir un éoulementturbulent loin de l'interfae, on a, dans la ouhe limite laminaire :
∂u

∂t
=
µ

ρ

∂2u

∂y2 (1.42)
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ave :

t = 0, y ≥ 0, u = ub (1.43a)
t > 0, y = 0, u = 0 (1.43b)
t > 0, y → ∞, u = ub (1.43)L'équation (1.42) a pour solution :
u(y, t) = ub erf

(
y

2
√
νt

) (1.44)
Si l'on applique (1.41) au transfert de quantité de mouvement, on obtient, pour laontrainte pariétale :

τp =
µfub√
νt0

(1.45)où ub est la vitesse au ÷ur de l'éoulement turbulent (� loin �de la paroi).En termes de gradient de vitesse, (1.45) se réérit :
S =

ub√
νt0

(1.46)La détermination du temps aratéristique de renouvellement peut être faite à l'aidede la méthode VITA, si l'on onsidère qu'un évènement déteté orrespond à un renou-vellement de surfae.Remarquons que le temps t0 et le gradient S sont obtenus simultanément sur la mêmeéletrode.
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Chapitre 2
Modélisation en éoulementmonophasique

Celui qui ne progresse pas haque jour, reulehaque jour Confuius
2.1 IntrodutionNous présentons dans e hapitre les di�érents modèles que nous avons utilisés poursimuler l'hydrodynamique et le transfert de matière dans le milieu poreux en éoulementmonophasique de liquide ; les méthodes de résolution sont également dérites, et les résul-tats sont omparés à diverses mesures expérimentales.
2.2 Modélisation et simulation numérique de l'éoule-mentLa modélisation des transferts de quantité de mouvement d'un liquide inompressibledans un milieu poreux est une tâhe qui peut être e�etuée à di�érentes éhelles selon lephénomène d'intérêt.Parmi les nombreuses éhelles spatiales qui peuvent exister dans le milieu poreux, onpeut iter :1. l'éhelle des hétérogénéités marosopiques2. l'éhelle homogène3. l'éhelle du pore, ou mirosopique4. l'éhelle des hétérogénéités mirosopiquesBien que la modélisation et la simulation à l'éhelle du pore soit très prometteuse pourla ompréhension des phénomènes mis en jeu (Logtenberg et oll., 1999), les aluls nées-saires sont à l'heure atuelle impossible à e�etuer sur un système à l'éhelle industrielle30
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(notons qu'un mètre ube de garnissage ontient de l'ordre de 9.107 partiules de 5 mmde diamètre, alors que les aluls à l'éhelle mirosopique portent sur quelques dizainesde partiules au plus).Dans ette étude, nous avons don hoisi de nous plaer à l'éhelle homogène, 'està dire de onsidérer le milieu poreux omme un ontinuum uniforme à l'éhelle maro-sopique. On exprimera alors des grandeurs omme la vitesse super�ielle ou la porositépar des fontions ontinues et relativement régulières, alors que es grandeurs sont trèsvariables, voire disrètes à l'éhelle du pore.
2.2.1 Etablissement des équations du modèleEquations de onservation mirosopiquesA l'éhelle mirosopique, l'équation de onservation de la quantité de mouvements'érit :

ρf
∂ui

∂t
+ ρf∇ · (ui ⊗ ui) = −∇Pf + µf∇2ui (2.1)L'équation de onservation de la masse pour un �uide inompressible s'érit ommesuit :

∇ · u = 0 (2.2)Ces équations n'étant valables qu'au niveau loal, il faut les moyenner sur un volumeélémentaire représentatif (V.E.R.) pour obtenir les grandeurs physiques marosopiquesaessibles.
Prise de moyenne des équations de onservationCes aluls ont été e�etués par Gray et O'Neill (1976). D'une façon générale, onsid-érons une quantité W d'une phase a, que l'on souhaite moyenner sur un volume V. Levolume oupé par la phase a est noté VaOn peut dé�nir la valeur moyenne de W dans la phase a par :

〈Wa〉 =
1

V

∫

V
Wa dV (2.3)

Si on alule la moyenne dite intrinsèque de W , 'est à dire sa moyenne sur la phase
a uniquement, et si Wa est nul hors la phase a, on a :

〈Wa〉a =
1

Va

∫

Va

Wa dV =
1

V

∫

V
Wa dV (2.4)On peut ensuite moyenner les équations de transport par le biais des deux expressions :

1

V

∫

Va

∇Wa dV = ∇〈Wa〉 +
1

V

∫

Aab

WandA (2.5)
1

V

∫

Va

∇ · Wa dV = ∇ · 〈Wa〉 +
1

V

∫

Aab

Wa · ndA (2.6)
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où n est le veteur unité normal à la surfae Aab orrespondant à l'interfae des phases
a et b. On notera εa = Va

V la fration de volume oupée par la phase a. Dans le as del'éoulement d'un �uide unique F , εF est le taux de vide du milieu poreux ε.Le problème prinipal de ette approhe est la fermeture des équations, les intégralesde surfae apparaissant dans les expressions (2.5) et (2.6) étant à l'origine de termessupplémentaires et a priori inonnus.
Equations marosopiquesHsu et Cheng (1990) ont déomposé la vitesse moyennée sur le volume total u en sesomposantes moyennes et �utuantes u et ũ. Ils érivent alors le tenseur de vitesse moyenomme u⊗ u = u ⊗ u + ũ⊗ ũ et proposent de négliger le terme ũ⊗ ũ (orrespondant àla dispersion hydrodynamique).Ils ont ensuite alulé l'expression des fores de traînée sur un lit de sphère et aboutis-sent à la relation :

Ff = − [c0 + c′0Rei + c′′0Rei]µf |ui,f |
ui,f

|ui,f |
(2.7)où Ff représente la fore exerée par le solide sur le �uide par unité de volume.Ils ont hoisi en�n les oe�ients c0 = A(1−ε)

18ε
, c′0 = 0 et c′′0 = B/18, ramenant Ff àune expression du type de elle d'Ergun.L'équation moyennée s'érit alors en termes de vitesse super�ielle :

ρf
∂u

∂t︸ ︷︷ ︸
(a)

+ ρf∇ ·
(

u ⊗ u

ε

)

︸ ︷︷ ︸
(b)

= −∇P︸ ︷︷ ︸
(c)

+µf∇2u︸ ︷︷ ︸
(d)

− φu︸︷︷︸
(e)

(2.8)
ave :

φ = −Ff

u
= A

(1 − ε)2

ε3d2
p

µf +B
1 − ε

ε3dp

ρf |u| (2.9)et P = εPf , Pf étant la pression réelle (intrinsèque) du �uide.On notera que d'autres auteurs (Vafai et Tien, 1981) proposent omme équationmoyenne :
ρf

ε

∂u

∂t
+
ρf

ε2 ∇ · (u · u) = −∇Pf +
µf

ε
∇2u − φ

ε
u (2.10)Ces deux formulations sont identiques dans le as où la porosité est uniforme.L'équation (2.8) se ompose de plusieurs termes ayant des signi�ations physiquesdistintes ; on peut retrouver des termes analogues dans les équations de Navier-Stokes,mais nous verrons que es analogies doivent être manipulées ave préaution, en partiulierquant à la signi�ation des termes de pression.Le terme (a) orrespond à l'évolution dans le temps de l'hydrodynamique ; une denos hypothèses de travail étant la stationnarité de l'éoulement, nous le onsidéreronsnul. Cependant, nous verrons plus loin qu'il peut être intéressant de onsidérer e termeomme non nul pour la résolution numérique. Le terme (b) représente le transport advetifde la quantité de mouvement. Certains auteurs onsidèrent e terme omme négligeableet n'en tiennent pas ompte lors de la résolution numérique de (2.8). Ce terme dépend
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également de la topologie du milieu poreux, via ε. Le terme (c) orrespond à la perte depression motrie due à l'éoulement ; il faut ependant di�érenier la pression réelle Pf(mesurée) de la pression de alul P (pression moyennée sur le V.E.R.) onsidérée ii, esdeux pressions étant liées par la relation P = εPf . Le terme (d) permet de prendre enompte le tranfert visqueux de quantité de mouvement. Quant au terme (e), il représentel'in�uene de la présene du mileu poreux sur l'éoulement. Il peut se déomposer en deuxparties, orrespondant à la loi de Dary (linéaire en u) et à la ontribution quadratiquede Forhheimer.De même, l'équation de ontinuité moyennée (2.2) s'érit simplement :

∇ · u = 0 (2.11)La résolution ouplée de es deux équations (2.8) et (2.11) permet de aluler leshamps de vitesse et de pression dans le réateur.A�n de résoudre e système, nous utiliserons dans tout e qui suit les onditions auxlimites suivantes :
∂u

∂r

∣∣∣∣
r=0

= 0 (2.12)
u(r = Rc) = 0 (2.13)La ondition (2.12) traduit la symétrie axiale du système alors que la relation (2.13)représente la ondition de non glissement à la paroi (uz = 0) et traduit l'imperméabilitéde la paroi (ur = 0).

2.2.2 Modélisation de la variation de porositéLa présene d'une paroi tend à ordonner les éléments du garnissage, et don à ontr�lersa distribution. Cet e�et, appelé e�et de paroi se manifeste partiulièrement lorsque lerapport Dc/dp est faible.Le système expérimental utilisé dans e travail présente un e�et de paroi marqué(Dc
dp

= 11, 3), nous avons don déidé de tenir ompte de et e�et par le biais d'unevariation de la porosité ε du milieu poreux suivant la position radiale. La variation axialede la porosité a été négligée, mais peut également être prise en onsidération, en partiulierpour des réateurs présentant un ratio Lc/dp faible.Benenati et Brosilow (1962) et Ridgway et Tarbuk (1968) se sont les premiers in-téressés à l'étude expérimentale de l'e�et de paroi. Di�érents auteurs ont alors déterminédes relations entre la position radiale et la porosité.Cohen et Metzner (1981) ont proposé un modèle à trois zones qui semble représenterde façon réaliste les variations de la porosité :
x ≤ 0, 25 ⇒ 1 − ε

1 − ε∞
= 4, 5(x− 7

9
x2) (2.14a)

0, 25 ≤ x ≤ 8 ⇒ ε− ε∞
1 − ε∞

= a1 · exp(−a2x) cos[(a3x− a4)π] (2.14b)
x > 8 ⇒ ε = ε0 (2.14)
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où x =

(Rc − r)
dp

, a1 = 0,3463, a2 = 0,4273, a3 = 2,4509, a4 = 2,2011.Un modèle nettement plus simple a été présenté par Vortmeyer et Shuster (1983).
ε = ε0 + (1 − ε0) exp(−2

(Rc − r)

dp

) (2.15)
Govindarao et Froment (1986) ont divisé le réateur en ouhes ylindriques onen-triques et ont alulé la porosité dans haque ouhe. Leur modèle n'a pas été retenu ardi�ile à exprimer sous la forme d'une fontion du rayon.Plus réemment, Kufner et Hofmann (1990) ont proposé de représenter la variation deporosité sous forme d'osillations amorties :

ε = ε0

[
1 + C exp

(
1 − Rc − r

dp

)
cos

(
2π
Rc − r

dp

)] (2.16)
Cependant, les valeurs obtenues par ette relation pour notre géométrie ne paraissentpas réalistes (nous obtenons par exemple une porosité minimale de 4.10−3) aussi nel'utiliserons-nous pas.Le même type de relation a été proposé par Mueller (1991, 1992) soit :

ε = εb + (1 − εb)J0

(
a
r

dp

)
exp

(
−b r

dp

) (2.17)
ave b = 0,315 − 0,725

Dc/dp
, εb = 0,365 +

0,220
Dc/dp

et
a = 7, 45 − 3,15

Dc/dp

pour 2, 02 ≤ Dc/dp ≤ 13, 0 (2.18a)
a = 7, 45 − 11,25

Dc/dp

pour 13, 0 ≤ Dc/dp (2.18b)
Certains de es modèles néessitent l'ajustement de paramètres tels que la porositédans la zone entrale (supposée onstante) et la porosité à la paroi. Nous avons hoiside les �xer de façon à avoir une porosité moyenne ε̄ égale à la porosité mesurée et uneporosité de 1 à la paroi, soit :

ε(r = Rc) = 1 (2.19a)
2

∫ Rc

0

ε(r)r dr = ε̄R2
c (2.19b)

Dans ette étude, e sont les pro�ls de Cohen et Metzner (1981) et de Vortmeyeret Shuster (1983) qui ont été utilisés. Le premier a été retenu pour son réalisme et lapossibilité de faire varier la porosité moyenne ε, le seond l'a été pour sa simpliité.Les pro�ls obtenus pour ε̄ = 0, 39 sont présentés sur la �gure (2.2.2). On notera quele pro�l de Mueller (1992) fait exeption puisque le modèle fournit expliitement ε0 ; il
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ε

Fig. 2.1 � Fontions de porosité - ε̄ = 0, 39

Tab. 2.1 � Porosités à l'in�ni et en r = 0 pour di�érents modèlesModèle ε0 ε(r = 0)Cohen et Metzner (1981) 0,37 0,381Vortmeyer et Shuster (1983) 0,273 0,273Kufner et Hofmann (1990) 0,384 0,383Mueller (1992) 0,384 0,373
onduit à ε = 0,387 pour notre système, e qui est su�samment prohe de 0,39 pour êtreonsidéré omme orret.La porosité au entre du réateur a été alulée par es diverses relations, et estprésentée dans le tableau (2.1).On peut onstater que le modèle de Vortmeyer et Shuster (1983) di�ère fortement detous les autres ; la valeur qu'il donne pour la porosité au entre de la olonne orrespondà un empilement régulier de sphères.Tous es modèles sont appliables dans le as de partiules monodisperses sphériques.S'ils sont adéquats pour modéliser la porosité de notre réateur, ils ne peuvent pas êtreutilisés dans d'autres as (garnissage de partiules non sphériques ou polydisperse). Dansle as de tels systèmes, la modélisation de l'éoulement passera par la détermination d'une� arte �des porosités, par exemple par tomographie (Toye et oll., 1996). De telles méth-odes ne sauraient par ontre être utilisées à l'éhelle industrielle, où il pourrait pourtantêtre intéressant de onnaître la répartition exate de la phase solide.
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2.2.3 Modèle monodimensionnelDans un premier temps, seule la variation radiale de la vitesse axiale sera onsidérée, lestermes de transport advetif seront don négligés. Cette simpli�ation de l'équation (2.8)est équivalente à l'utilisation de la relation d'Ergun adjointe d'un terme de Brinkman.L'utilisation de telles hypothèses permet de ramener le système d'équations aux dérivéespartielles (2.8) à une équation di�érentielle ordinaire, plus simple et plus rapide à résoudre.Les résultats de e modèle pourront être utilisés pour véri�er les résultats de modèles plusomplexes obtenus dans les mêmes onditions.L'équation résultant de es simpli�ations s'érit :

µL
1

ρ

d

dρ

(
ρ
duz

dρ

)
= A

(1 − ε)2

ε3d2
p

µLuz +B
1 − ε

ε3dp

ρLu
2
z +

dP

dz
(2.20)

Sous es deux hypothèses, on est ramené à une seule équation adimensionnelle :
d2Uz

dρ2 +
1

ρ

dUz

dρ
= σ2(Uz +ReεU

2
z ) + α (2.21)

où α = R2
c(∆P/Lc)

µLu0
, Uz = uz

u0
, ρ = r

Rc
, σ = Rc

√
A(1 − ε)2ε

ε3d2
p

et Reε = B
A

ρLu0dp

µL(1 − ε)
.L'équation (2.21) est assez raide (système � sti� �) ; les méthodes lassiques d'intégra-tion ne peuvent don pas être utilisées. Nous avons don utilisé une méthode numériqueoriginale, peu usitée à notre onnaissane en génie des proédés, la méthode des élémentsfrontières (Ramahandran, 1990, 1992).

Présentation de la méthode des éléments frontièresOn s'intéresse à la résolution d'une équation di�érentielle sur l'intervalle [0, 1], la méth-ode pouvant bien sûr s'appliquer à des intervalles quelonques. Les grandeurs reherhéessont la fontion U(ρ) mais aussi sa dérivée p = dU
dρ
. L'intervalle [0, 1] est divisé en Nsous-intervalles [ai; bi] dont la longueur peut ne pas être identique.On onsidère l'équation générale :

1

ρκ

d

dρ

(
ρκdU

dρ

)
= f(ρ, U) (2.22)

soumise aux onditions aux limites suivantes :
α1U + β1p = γ1 (2.23a)
α2U + β2p = γ2 (2.23b)Cette équation orrespond à une équation de ontinuité dans un système de oordon-nées dépendant de κ :� oordonnées artésiennes : κ = 0 ;� oordonnées ylindriques : κ = 1 ;� oordonnées sphériques : κ = 2.
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On multiplie (2.22) par une fontion ρκG(ρ) non nulle. Les termes obtenus sont ensuiteintégrés par rapport à ρ entre ai et bi, notés par la suite a et b. En intégrant le terme degauhe de (2.22) deux fois par parties, il vient :
[
ρκG

dU

dρ

]b

a

−
[(
ρκdG

dρ

)
U

]b

a

+

∫ b

a

ρκ

(
d2G

dρ2 − κ

ρ

dG

dρ

)
U dρ =

∫ b

a

ρκGf(ρ, U) dρ (2.24)La fontion G est hoisie de façon à avoir :
∫ b

a

ρκ

(
d2G

dρ2 − κ

ρ

dG

dρ

)
U dρ = 0 ∀[a, b] (2.25)La résolution de ette équation onduit à deux valeurs de G néessaires pour déter-miner les deux inonnues U et p en haque point du maillage.

κ = 0 G1 = 1 G2 = ρ (2.26)
κ = 1 G1 = 1 G2 = ln ρ (2.27)
κ = 2 G1 = 1 G2 =

1

ρ
(2.28)On remplae alors dans (2.24) G par ses deux valeurs. Il vient :

G1(b)pb −G1(a)pa +

(
G′

1(a) − κ
G1(a)

a

)
Ua −

(
G′

1(b) − κ
G1(b)

b

)
Ub −

∫ b

a

G1(ρ)f(ρ, U)dρ = 0 (2.29a)
G2(b)pb −G2(a)pa +

(
G′

2(a) − κ
G2(a)

a

)
Ua −

(
G′

2(b) − κ
G2(b)

b

)
Ub −

∫ b

a

ρ ln ρf(ρ, U) dρ = 0 (2.29b)On pose :
F1 = −G1(a)pa +G1(b)pb +

(
G′

1(a) − κ
G1(a)

a

)
Ua −

(
G′

1(b) − κ
G1(b)

b

)
Ub −

∫ b

a

G1(ρ)f(ρ, U) dρ (2.30)
F2 = −G2(a)pa +G2(b)pb +

(
G′

2(a) − κ
G2(a)

a

)
Ua −

(
G′

2(b) − κ
G2(b)

b

)
Ub −

∫ b

a

G2(ρ)f(ρ, U) dρ (2.31)Les équations (2.29a) et (2.29b) forment un système algébrique, orrespondant à :
{
F1 = 0
F2 = 0

(2.32)
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Le système (2.32) est ensuite résolu à l'aide de la méthode de Newton-Raphson. A�nde aluler l'intégrale ∫ b

a

Gf(ρ, U, p) dρ présente dans les fontions F , la fontion U estinterpolée entre ai et bi par :
U = φ1(b− a)pa + φ2Ua + φ3(b− a)pb + φ4Uboù φ1 = η − 2η2 + η3, φ2 = 1 − 3η2 + 2η3, φ3 = −η2 + η3, φ4 = 3η2 − 2η3 et η = ρ−a

b−a
. Lehoix de l'interpolation ubique est évident dans la mesure où l'on dispose des valeurs de

U et de sa dérivée p en a et b.Il déoule de ette mise en équations que la méthode des éléments frontières permetde aluler simultanément la vitesse et sa dérivée exate aux points de maillage. Ceiévite d'avoir à aluler ∂U
∂ρ

par des méthodes numériques (di�érenes �nies) qui peuventinduire des erreurs importantes. De plus, l'utilisation d'un maillage non régulier (et mêmefortement non uniforme) est tout à fait possible et simple à implémenter, ontrairementpar exemple à des méthodes de di�érenes �nies. En�n, ette méthode est robuste.Le leteur intéressé par ette méthode, et par son appliation aux équations auxdérivées partielles, pourra se reporter à l'ouvrage de Parìs et Cañas (1997)
Appliation à notre asLa méthode est appliquée à l'équation de onservation de quantité de mouvement àune dimension en oordonnées polaires (2.21) :

d2U

dρ2 +
1

ρ

dU

dρ
− σ2(U +ReεU

2) = α (2.33)On a vu que la pression intervenant dans (2.8) était une pression moyenne sur unvolume élémentaire soit P = εPf ; il est alors possible de onsidérer α omme une fontionde la position radiale, en posant :
α = ε(ρ)

R2
c∆Pf/Lc

µu0

= ε(ρ)α′ (2.34)
ave α′ onstant. On notera que ette expression peut également être déduite de l'équationproposée par Vafai et Tien (1981) � équation (2.10) � soumise aux mêmes hypothèses.Par ailleurs, on peut onsidérer la valeur moyenne de la pression de alul, et pren-dre α = εα′, α étant alors e�etivement onstant. On verra plus loin que e hoix estpréférable.Il existe une ontrainte physique sur la solution de l'équation, à savoir que la valeurdu débit alulé par intégration sur la surfae passante de la vitesse super�ielle doit êtreégale au débit d'alimentation du liquide entrant, soit :

∫ Rc

0

2πru(r) dr = πR2
cu0 (2.35)
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soit en variables adimensionnelles :

Q = 2

∫ 1

0

ρU dρ = 1 (2.36)L'algorithme de résolution est don le suivant :1. initialisation de α′ ;2. résolution du système (2.32) par la méthode de Newton-Raphson ;3. si |Q− 1| < δQ, arrêt du alul ;4. modi�ation de α′ suivant le résultat de la résolution et retour en (2).Le ritère de onvergene δQ a été pris égal à 10−4 pour tous les aluls présentésii. On résout don (2.33) en utilisant la valeur de α′ qui véri�e (2.36) (e qui revient àe�etuer une optimisation de α′, (2.36) devenant le ritère).D'un point de vue pratique, on notera que l'utilisation d'un grand nombre de pointsde maillage, s'il peut éventuellement améliorer la lisibilité de la ourbe, n'in�ue pas sur laqualité des résultats numériques. Par ailleurs, la disponibilité des dérivées en tous pointsdu maillage permet l'interpolation ubique des résultats en vue d'un traé.
2.2.4 Résultats du modèle monodimensionnelPro�ls de vitesseQuelques résultats des di�érentes simulations e�etuées ave le modèle monodimen-sionnel à di�érents nombre de Reynolds sont présentés sur les �gures (2.2(a)) et (2.2(b)),pour les relations de porosité de Vortmeyer et Shuster et Cohen et Metzner repsetive-ment. Pour es simulations, nous avons utilisé la ondition α = εα′, soit α = te.
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(b) Modèle de porosité de Cohen et Metzner(1981)
Fig. 2.2 � Pro�ls de vitesse alulés par le modèle 1D, α = εα′

On obtient don un pro�l de vitesse qui suit les variations de la porosité (sauf, biensûr, au voisinage de la paroi), e qui était attendu (MGreavy et oll., 1986). Les valeurs
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maximales de la vitesse sont relativement élevées (de 2,5 à 3,5 fois la vitesse en fût vide u0pour un pro�l de porosité osillant, à près de 4,5 fois u0 pour un pro�l exponentiel). Pourun pro�l osillant, le maximum de vitesse augmente ave Rep et ne semble pas être limité.Le même omportement est observé pour le pro�l exponentiel, à ei près que l'on obtientune évolution di�érente aux faibles vitesses où le maximum tend à diminuer ave Repavant d'augmenter à partir de Rep ≃ 50. Il est aisé de onstater ii la raideur du systèmeprès de la paroi, qui est gérée sans problème par la méthode des éléments frontières.En prenant α = ε(ρ)α′, on obtient les pro�ls présentés sur les �gures (2.3(a)) et(2.3(b)).
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(b) Modèle de porosité de Cohen et Metzner(1981)
Fig. 2.3 � Pro�ls de vitesse alulés par le modèle 1D, α = ε(ρ)α′

On alule des vitesses ayant le même omportement que préédemment, mais présen-tant des maxima nettement plus élevés. Cei nous amène à penser que e modèle (ave
α = ε(ρ)α′) représente assez mal l'éoulement : des vitesses omme elles obtenues ave
α = εα′ paraissent plus réalistes. Notons que l'utilisation de la formulation de Vafai etTien pour l'équation de onservation de la quantité de mouvement onduit à α = ε(ρ)α′ ;dans la mesure où les résultats obtenus ainsi sont médiores, on peut en onlure quel'équation proposée par Hsu et Cheng (1990) est à préférer.
Véri�ations et omparaison des simulations aux données expérimentalesNous disposons, suite aux expérienes de Naderifar (1995), de gradients de vitesse àla paroi. On peut omparer le gradient pariétal moyen expérimental Sexp à elui obtenupar nos simulations. La �gure (2.4) présente ette omparaison. On onstate que, si lemodèle α = εα′ donne des résultats plus prohes de l'expériene, il s'en éarte tout demême beauoup, en partiulier aux forts nombres de Reynolds.La �gure (2.5) présente la perte de harge déduite du paramètre α′ (soit ∆P

L
= R2

c

µu0
α′)omparée aux valeurs expérimentales. On onstate une bonne adéquation de nos simula-
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Fig. 2.4 � Gradients de vitesse à la paroi : omparaison des simulations aux mesuresexpérimentales
tions, en partiulier de elles e�etuées en utilisant un pro�l de porosité osillant et enonsidérant la pression moyenne omme uniforme (soit α = te).Cette omparaison permet de valider en partie le modèle, bien quelle soit insu�santepour assurer sa parfaite adéquation. Elle permet également de lasser les modèles, eluiorrespondant à α = εα′ et ε osillant onduit à de meilleurs résultats. Remarquonsque l'utilisation de l'équation de Vafai et Tien (1981) est don à déonseiller, puisqu'elleimplique l'utilisation de α = ε(ρ)α′.Par ailleurs, on obtient un meilleur aord entre les expérienes et les simulationslorsque le modèle de porosité de Cohen et Metzner est utilisé, e qui on�rme le plusgrand réalisme de ette relation.Il faudrait pour valider totalement e modèle disposer de mesures loales de vitesse,mesures dont les moyennes spatiales (sur un volume élémentaire représentatif) et tem-porelles seraient à omparer ave les vitesses simulées. De telles mesures peuvent êtree�etuées par exemple par anémométrie laser Doppler (LDA) ou par RMN.
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Fig. 2.5 � Comparaison des pertes de harges simulées (1D) et expérimentales
Comparaison aux données de la littératureOn peut omparer les résultats obtenus en résolvant notre modèle ave les simulationse�etuées par Vortmeyer et Shuster (1983) (�gure (2.6)), qui ont proposé l'expressionanalytique suivante omme représentation de leurs résultats :

Uz = β [1 − exp (aR∗(1 − ρ)) (1 − nR∗(1 − ρ))] (2.37)
β =

R∗2

2

[
R∗2

2
− (aR∗ + 1) (nR∗ − 1)

a2 + n

(
R∗2

a
+

2R∗2

a2 +
2

a3

)

+
exp aR∗

a2

(
nR∗ − 1 − 2n

a

)]−1 (2.38)
a =

4n

4 − n
(2.39)

R∗ =
Rc

dp

(2.40)ave
n = 112, 5 − 26, 31Rep + 10, 97Re2p − 0, 1804Re3p pour 0, 1 ≤ Rep ≤ 1 (2.41a)

n = −1803 + 201.62(lnRep + 4)−
3737

√
lnRep + 4 + 5399 3

√
lnRep + 4 pour 1 ≤ Rep ≤ 1000 (2.41b)

n = 27 pour Rep > 1000 (2.41)Les résultats di�èrent sensiblement ; ei est probablement dû à la méthode de alulutilisée par es auteurs (méthode variationnelle), qui est peu préise (Papageorgiou etFroment, 1995).Giese et oll. (1998) ont mesuré les vitesses dans un lit �xe de 8 cm de diamètrerempli de billes de 8,6 mm par véloimétrie laser-doppler. Nos résultats ne onordent
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Fig. 2.6 � Comparaison des simulations ave le modèle de Vortmeyer et Shuster (1983)
pas quantitativement ave les pro�ls de vitesse expérimentaux qu'ils ont obtenu. Ils ontpu modéliser leurs résultats en résolvant le même système que le n�tre ave un terme deBrinkman modi�é, soit :

µe�
r

d

dr

(
r
du

dr

)
− φu =

∂P

∂z
(2.42)et des onditions aux limites identiques aux n�tres. Le terme µe� a été déterminé parrégression des données expérimentales. Les auteurs donnent pour un lit de sphères :

µe�
µL

= 2, 0 exp(3, 5.10−3Rep) (2.43)
Calul de la visosité de BrinkmanSi l'on onsidère le modèle établi en utilisant la visosité e�etive, il est possible, enutilisant notre ode de alul 1D, de déterminer ette visosité e�etive µe�. Il su�t deremplaer (2.21) par l'équation (2.42), et de omparer les valeurs alulées du gradientde vitesse S à elles obtenues expérimentalement. La visosité e�etive µe� obtenue estprésentée en fontion de Rep sur la �gure (2.7). On onstate un fort éart entre nos valeurset elles de Giese et oll.. Il serait intéressant de proéder à de nouvelles mesures dansnotre réateur, qui pourraient in�rmer ou on�rmer es valeurs.
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Fig. 2.7 � Visosité e�etive µe�
Si l'on herhe une expression (empirique) de µe�, on peut donner pour le as où

α = εα′ et 130 ≤ Rep ≤ 720 :
µe�
µL

= 1, 05.10−2Rep + 0, 496 pour ε donné par Cohen et Metzner (2.44)
µe�
µL

= 1, 19.10−2Rep + 0, 598 pour ε donné par Vortmeyer et Shuster (2.45)
Ces relations sont le résultat d'une simple régression sur les données, et ne peuvent êtreextrapolées.L'usage de ette visosité e�etive µe� introduit un paramètre supplémentaire et nerend pas ompte de la physique des phénomènes. Nous ne l'utiliserons don pas pour dessimulations ultérieures.
Quanti�ation de l'e�et de paroiL'examen des pro�ls de vitesse axiale prouve don qu'une part importante du liquidepasse dans la région prohe de la paroi. A�n de quanti�er et e�et de paroi, on alule leby-pass de �uide par :

BP =

2

∫ Rc

Rc−dp/2

2πru dr

πdp(2Rc − dp/2)u0

=

2

∫ 1

1−dS

ρU dρ

dS(2 − dS)
(2.46)

soit le rapport du débit e�etif au débit théorique dans le as d'un éoulement de vitesseuniforme alulés pour une surfae passante située entre la paroi et un demi diamètre departiule de elle-i (on rappelle que dS = dp

Dc
). La valeur du by-pass pour un éoulementuniforme est don BP = 1.La dé�nition du by-pass dépend don de la distane à la paroi onsidérée. Nous avonshoisi dp/2 ar ette distane orrespond au premier minimum de ε (position des entres
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Fig. 2.8 � Quanti�ation de l'e�et de paroi

des sphères tangentes à la paroi), soit au minimum de vitesse pour le modèle de porositéde Cohen et Metzner.Cette grandeur est présentée sur la �gure (2.8) en fontion de Rep pour notre système.L'augmentation de la vitesse tend à aggraver l'e�et de paroi, e qui n'était pas néessaire-ment visible par observation des pro�ls de vitesse (le maximum de vitesse augmente ave
Rep mais la zone onernée diminue).Si on alule le by-pass pour des diamètres de olonnes di�érents, à Rep onstant, ononstate qu'il varie peu ave Dc. Ce n'est pas néessairement en désaord ave le faitde négliger la présene de la paroi lorsque le rapport Dc/dp devient élevé, ar et e�etest très loalisé, et peut don être négligé lorsque l'on onsidère des grandeurs globalessur tout le réateur, omme par exemple la perte de harge. De même, dans le as d'uneréation atalytique intervenant dans tout le réateur, l'e�et de paroi pourra être négligésous réserve d'un rapport Dc/dp su�sant. Par ontre, dans le as de phénomènes à laparoi (transfert de haleur, réation), il semble qu'il faille systématiquement prendre enompte l'e�et de elle-i sur l'éoulement.Une autre possibilité d'exprimer le by-pass serait de aluler le rapport du débit pas-sant dans la même zone, mais rapporté au débit total dans le réateur :

BP ′ =

∫ Rc

Rc−dp/2

2πru dr

πR2
cu0

= 2

∫ 1

1−dS

ρU dρ = 2dS(2 − dS)BP (2.47)
Il quanti�erait plus l'in�uene globale de la paroi. Les résultats obtenus pour BP ′ enfontion du diamètre de olonne pour di�érents nombres de Reynolds sont portés sur la�gure (2.9).On a bien alors une diminution de l'e�et de la paroi lorsque le rapport Dc/dp devientgrand.



2.2. Modélisation et simulation numérique de l'éoulement 46

0.1

0.15

0.2

0.25

0.3

0.35

0.4

0.45

0.5

0.55

0.6

2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22

B
P

’

Dc/dp

Porosité de Vortmeyer et Schuster
Porosité de Cohen et Metzner

Fig. 2.9 � By-pass modi�é pour di�érents rapports Dc/dp

2.2.5 Modèle bidimensionnelLes équations de transfert de quantité de mouvement ont également été résolues entenant ompte des vitesses radiales, et des variations axiales des variables (ur, uz et P ).Cei permet de modéliser l'établissement de l'éoulement à partir d'une distribution de�uide donnée en tête de réateur et autorise également la prise en ompte d'une éventuellevariation axiale de la porosité. En�n, e modèle tient ompte des e�ets inertiels, e quin'était pas le as du modèle monodimensionnel.On onsidère les projetions de l'équation (2.8) sur r et z. Les deux équations résul-tantes sont :
ρf

(
∂ur

∂t
+ ur

∂ur/ε

∂r
+ uz

∂ur/ε

∂z

)
−

µf

(
∂

∂r

(
1

r

∂rur

∂r

)
+
∂2ur

∂z2

)
+
∂p
∂r

+ φur = 0 (2.48a)
ρf

(
∂uz

∂t
+ ur

∂uz/ε

∂r
+ uz

∂uz/ε

∂z

)
−

µf

[
1

r

∂

∂r

(
r
∂uz

∂r

)
+
∂2uz

∂z2

]
+
∂p
∂z

+ φuz = 0 (2.48b)ave :
ur(r = Rc) = 0 uz(r = Rc) = 0 (2.49a)
ur(z = 0) = 0 uz(z = 0) = u0 (2.49b)
ur(r = 0) = 0 ∂uz

∂r

∣∣∣
r=0

= 0 (2.49)
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Formulation Ω − ΨDans la mesure où seul le pro�l de vitesse est reherhé, on peut utiliser la formulation
Ω−Ψ, lassiquement utilisée pour la résolution des éoulements bidimensionnels par desméthodes de di�érenes �nies (Saatdjian, 1998). Cette formulation a été proposée parPapageorgiou et Froment (1995), ave des équations légèrement di�érentes. Il s'agit toutsimplement d'éliminer la pression des équations (2.48), en introduisant les deux variables
ψ (fontion de ourant) et ω (vortiité) dé�nies par :

ur = −1

r

∂ψ

∂z
(2.50a)

uz =
1

r

∂ψ

∂r
(2.50b)

ω =
∂ur

∂z
− ∂uz

∂r
(2.51)On notera qu'exprimer ur et uz omme dérivées d'une fontion ψ satisfait automa-tiquement l'équation de ontinuité.On exprime les relations entre ω et ψ par :

−rω =
∂2ψ

∂r2 +
∂ψ

∂r
+
∂2ψ

∂z2 (2.52a)
0 = ρf

[
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∂t
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k1 =
2

ε2

(
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∂ε

∂r
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∂ε

∂z

) (2.53a)
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(2.53b)

Sous forme adimensionnelle, es équations se réérivent :
−ρΩ =

∂2Ψ

∂ρ2 +
∂Ψ

∂ρ
+
∂2Ψ

∂ξ2 (2.54a)
0 = −C2

1

∂2Ω
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ρ
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ε
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Ur
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∂ρ
+ C1Uz
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∂ξ

)
+
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1

ρ2 + Φ − RepC2Ur

ερ
−K1

)
Ω − Uz

∂Φ
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+ C1Ur

∂Φ

∂ξ
−K2 (2.54b)
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ave Ω = Rcω

u0
et Ψ =

ψ
R2

cu0
et :

K1 =
ρfu0Rc

µfε
2

(
UR

∂ε

∂ρ
+ C1UZ

∂ε

∂ξ

) (2.55a)
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Les onditions aux limites sur Ω et Ψ déoulent de elles sur les vitesses, soit :

ξ = 0 Ψ(ρ, 0) =
∫ ρ

0
UZ(ρ′, 0) dρ′ (2.56a)

Ω(ρ, 0) = −Ω(ρ,∆ξ)
2 − 3ρ

2

(
∂2Ψ
∂ρ2 − 1

ρ
∂Ψ
∂ρ

)
−

3C2
1

ρ∆ξ2 (Ψ(ρ,∆ξ) − Ψ(ρ, 0)) (2.56b)
ξ = 1 ∂Ψ

∂ξ
(ρ, 1) = 0 (2.56)

ρ = 0 ∂Ψ
∂ρ

(0, ξ) = 0 (2.56d)
∂Ω
∂ρ

(0, ξ) = 0 (2.56e)
ρ = 1 Ψ(1, ξ) = Ψ(1, 0) (2.56f)

Ω(1, ξ) = −Ω(1 − ∆ρ)
2 + 3

Ψ(1, ξ) − Ψ(1 − ∆ρ, ξ)
∆ρ2(1 − ∆ρ)

(2.56g)
La valeur de Ω en ξ = 1 est alulée en résolvant l'équation (2.54b) ave ∂Ψ

∂ξ
= 0 (ondition(2.56)). La ondition (2.56b) provient de l'équation (2.54a) ouplée au développementlimité de Ψ. Les onditions en ξ = 1 traduisent l'établissement de l'éoulement (elles nesont don valables que pour des valeurs su�samment importantes de Lc).Ces onditions ne prennent pas diretement en onsidération la nullité de la vitesseaxiale uz à la paroi, ni la ondition de symétrie sur ur. Aussi, il ne sera pas étonnantd'obtenir des vitesses axiales en paroi di�érentes de 0 et des gradients de ur non nuls auentre : es di�érenes sont dues à la limite de préision du alul et peuvent être réduitesen a�nant le maillage suivant r.On pourra failement modi�er les onditions d'entrée du �uide en orrigeant la on-dition (2.56a).Papageorgiou et Froment (1995) proposent de ne pas utiliser de ondition de sortie,arguant que le système est monodiretionnel, onformément à e que propose Patankar(1980). A l'usage, on onstate ependant qu'une telle ondition est néessaire pour assurerla onvergene du système.
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Résolution numériqueLa résolution direte de es équations posant de sérieux problèmes de onvergene, nousavons hoisi de onsidérer le terme transitoire (i.e. le terme (a) de (2.8) et de reherherune solution stationnaire. Cette approhe donne de bons résultats du point de vue de laonvergene du ode, au prix d'un temps de alul pouvant être important.Les équations ont été disrétisées sur un maillage de nρ points suivant la diretionradiale par nξ points suivant la diretion axiale. Nous appellerons i et j les indies desn÷uds des maillages radiaux et axiaux. Puisque de fortes variations de la vitesse intervi-ennent surtout en entrée du réateur, un maillage plus �n a été néessaire. Nous avonsutilisé un maillage axial non linéaire de la forme :

ξj = Aξ exp(Bξj) − 1 , j = 0, nξ/2 (2.57)où le oe�ient Bξ est hoisi, Aξ étant alors ajusté pour avoir ξnξ/2 = 0, 5. Le restedu maillage est obtenu par symétrie par rapport à ξ = 0, 5. Il aurait été utile d'utiliserde la même façon un maillage radial plus �n près de la paroi ; ependant, l'utilisationd'un maillage du même type que elui suivant ξ onduit à une divergene du ode. C'estpourquoi le maillage suivant ρ a été pris régulier. Dans toutes les simulations présentéesii, on a pris nρ = nξ = 201, et Bξ = 0,05.L'algorithme de résolution est le suivant :1. Calul des valeurs de u, k1, k2 et Φ au pas de temps k ;2. Calul de Ψk+1 par une méthode itérative (méthode de Gauss-Seidel) ;3. Calul de Ωk+1 par une méthode de diretion alternée impliite (ADI) ;4. Retour en 1 si ∑i,j |Ωk+1
i,j − Ωk

i,j| > δΩ|Ωk
i,j|.La valeur de δΩ est, pour les aluls présentés ii, de 5.10−6.

2.2.6 RésultatsPro�ls de vitessesOn trouvera sur la �gure (2.10) les pro�ls de vitesse axiale en di�érentes positionsaxiales, pour des nombres de Reynolds de partiule donnés. La �gure (2.11) expose lesvitesses radiales orrespondantes. Les simulations présentées ont été réalisées ave lesdonnées physiohimiques et géométriques orrespondant au travail de Naderifar (1995).Une première véri�ation de la validité des résultats obtenus est faite en alulant ledébit de liquide par intégration du pro�l de vitesse, et en le omparant au débit d'entrée ;on s'assure que l'éart entre les deux reste inférieur à 1% , quelle que soit la position axialeonsidérée.On pourra ensuite omparer sur la �gure (2.12) les résultats du modèle bidimensionnelà eux du modèle monodimensionnel ; ette omparaison a été faite pour di�érents Rep,entre les pro�ls de vitesse 1D et les vitesses axiales alulées par le modèle 2D au entredu réateur (soit en ξ = 0, 5). A ette position, en e�et, on véri�e que l'éoulementest pleinement établi, et que les vitesses radiales sont nulles. Les hypothèses du modèlemonodimensionnel sont alors véri�ées.
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Fig. 2.10 � Pro�ls axiaux de vitesse � Modèle 2D
On onstate que les pro�ls alulés en ξ = 0, 5 onordent parfaitement ave euxdéterminés par le alul monodimensionnel pour α = te, et non ave eux pour lesquels

α = ε(ρ)α′. Cei onstitue une première véri�ation de la ohérene des résultats dumodèle 2D.Les pro�ls de vitesse axiales obtenus appellent les mêmes ommentaires que euxdonnés par le modèle monodimensionnel. Pour e qui est des vitesses radiales, on obtientune variation également fontion de la porosité, et une déroissane rapide suivant l'axe.Ces vitesses sont par ontre relativement importantes (de l'ordre de u0) près de l'entrée, oùs'e�etue la répartition du �uide. Par ailleurs, on peut onstater (en partiulier aux faiblesnombres de Reynolds) que la vitesse radiale au entre du réateur n'est pas nulle. Il s'agitlà, omme nous l'avons déjà dit dans le paragraphe préédent, d'un problème inhérentà la formulation vortiité-fontion de ourant (les onditions aux limites ne portant passur les vitesses mais sur des grandeurs dérivées, le alul des valeurs des vitesses dépendfortement de la �nesse du maillage).
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Fig. 2.11 � Pro�ls radiaux de vitesse � Modèle 2D
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Etablissement de l'éoulementLa possession d'un outil de simulation permet de onnaître, dans les limites de etoutil, la répartition des vitesses suivant le type de distribution initiale. Notre ode dealul étant limité à un système à symétrie axiale et ne onsidérant que les oordonnéesaxiales et radiales, nous avons hoisi de onsidérer un pro�l de distribution annulaire,soit : {

u = u0ρ
2
lim ρ ≤ ρlim

u = 0 ρ > ρlim
(2.58)Ces relations orrespondent à une vitesse uniforme sur la zone de distribution (ompriseentre 0 et ρlim) et nulle ailleurs.Nous avons ensuite reherhé la distane d'établissement de l'éoulement, i.e. la posi-tion axiale ξj à partir de laquelle on peut onsidérer que les vitesses sont onstantes. Leritère utilisé a été :

max
i=1,n

(
1 − Uz(ρi, ξj)

Uz(ρi, ξj−1)

)
< 10−3 (2.59)Les résultats sont portés dans le tableau (2.2)

Tab. 2.2 � Distane d'établissement de l'éoulement exprimée en diamètres de partiules
Rep Distribution Distribution annulaireuniforme ρlim = 0, 8 ρlim = 0, 6 ρlim = 0, 410 7 10 11 1250 6 9 10 10200 5 8 9 9500 6 8 9 9

On onstate que, dans les as les plus défavorables, la distane d'établissement del'éoulement n'exède pas une quinzaine de diamètres de partiules, e qui reste trèsinférieur à la longueur de la olonne. On retrouve ii la règle empirique qui onsidèrel'éoulement omme établi au bout de 25 diamètres de partiules. Notons que la dé�nitiond'éoulement établi est sujette à disussion, la valeur de 10−3 pour ritère d'établissementétant tout à fait arbitraire.La distribution du �uide joue un r�le dans la distane d'établissement, mais son in-�uene n'est pas aussi importante qu'on aurait pu le penser. Rappelons toutefois que lessimulations sont e�etuées à Rep onstant, et don à des vitesses en entrée d'autant plusimportantes que ρlim est faible : l'e�et géométrique de maldistribution est alors ompensépar les e�ets inertiels.Ces résultats sont en désaord ave eux proposés par Zoghlami (1999), qui a observéune augmentation de la distane d'établissement de l'éoulement ave Rep. Par ontre,les ordres de grandeurs sont similaires.
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In�uene des di�érents termes de l'équationOn s'est intéressé à l'importane relative des di�érents termes de l'équation (2.8). Letableau (2.3) présente l'importane relative des termes (b), (d) et (e) (soit les ontributionsinertielles, visqueuses et du milieu poreux) en moyenne sur tout le réateur, pour troisnombres de Reynolds de partiule et deux distributions de �uide : la distribution uniformeet une distribution annulaire où ρlim = 0,6 (voir � préédent).On alule en tous points du maillage les termes inertiels, poreux et visqueux (respe-tivement bi,j,ei,j et di,j) par :

bi,j = ρL

√(
ur
∂ur/ε

∂r
+ uz

∂ur/ε

∂z

)2

+

(
ur
∂uz/ε

∂r
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∂uz/ε

∂z

)2 (2.60a)
di,j = µ

√(
∂2ur

∂r2 +
1

r

∂ur

∂r
+
∂2ur

∂z2

)2

+

(
∂2uz

∂r2 +
1

r

∂uz

∂r
+
∂2uz

∂z2

)2 (2.60b)
ei,j =

√
(φur)2 + (φuz)2 (2.60)Ces termes sont alors moyennés sur les points de la zone onsidérée (soit tout leréateur pour les résultats présentés dans le tableau (2.3)).

Tab. 2.3 � Importane des di�érents termes de l'équation (2.8) sur tout le réateurDistribution uniforme Distribution annulaire
ρlim = 0,6

Rep (b) (d) (e) (b) (d) (e)10 6 % 8 % 86 % 8 % 13 % 79 %100 4 % 6 % 90 % 7 % 11 % 82 %200 3 % 5 % 92 % 6 % 9 % 85 %
Les ontributions des termes advetifs et visqueux sont plus importantes dans le asd'une distribution de �uide non uniforme. Cei semble tout à fait normal, dans la mesureoù un modèle n'en tenant pas ompte ne pourra pas dérire la redistribution du liquide.Leur ontribution globale reste ependant faible vis-à-vis de elle du terme dû à la présenedu milieu poreux.Nous estimons ependant que es termes peu importants globalement peuvent êtreprépondérants sur des zones données, en partiulier à l'entrée et à la paroi du réateur.Nous avons don séparé le réateur en 3 zones distintes présentées sur la �gure (2.13).Le tableau (2.4) présente alors l'in�uene de haque terme pour haune de es zones.Les résultats obtenus pour une distribution initiale de liquide uniforme sont en aordave eux de Zoghlami (1999). Cependant, deux points di�èrent légèrement :� près de la paroi, elle a déterminé une in�uene nettement plus importante du termevisqueux. Notons que la zone de paroi qu'elle a onsidérée est située à r = 0,499,soit ρ = 0,998 au lieu de ρ = 0,98 dans notre as, e qui peut expliquer la di�érene.� à l'entrée du réateur, nous déterminons une ontribution relativement importantedu terme inertiel. Là enore, il faut rappeler que Zoghlami n'a e�etué son alul que
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Fig. 2.13 � Zones de alul des di�érents termes des équations de onservation de quantitéde mouvement
sur un point situé en ρ = 0,017 alors que nous avons onsidéré une zone englobanttout le rayon.On peut mettre en évidene de ette façon l'importane du terme inertiel à l'entréedu réateur ; ei tendrait à on�rmer la néessité de prendre en ompte de façon exatee terme lors du alul d'un éoulement, en partiulier pour la modélisation de problèmesde distribution de �uide. Par ontre, si l'on ne s'intéresse qu'à la zone où l'éoulement estétabli, un ode de alul monodimensionnel est tout à fait adapté, et nettement moinsexigeant en matière de puissane de alul3. Par ailleurs, la prise en ompte du terme de3Sur le Pentium-II à 350 MHz où les aluls ont été e�etués, on mesure des temps de l'ordre dequelques dizaines de seondes pour le modèle 1D et de quelques heures pour le modèle 2D
Tab. 2.4 � Importane des di�érents termes de l'équation (2.8) par zoneDistribution uniforme Distribution annulaire

ρlim = 0, 6
Rep Zone (b) (d) (e) (b) (d) (e)10 1 3 % 31 % 66 % 3 % 35 % 62 %2 2 % 2 % 96 % 2,5 % 2,5 % 95 %3 22 % 31 % 47 % 33 % 52 % 14 %100 1 3 % 24 % 73 % 3 % 29 % 68 %2 1 % 1 % 98 % 2 % 1 % 97 %3 16 % 22 % 61 % 30 % 46 % 24 %
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Brinkman (terme visqueux) n'a de véritable in�uene que dans une zone très prohe dela paroi.
Calul du pro�l de pressionOn peut théoriquement, à partir du pro�l de vitesse ainsi obtenu, aluler le pro�l depression par la résolution de l'équation :
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(2.61)

soumise aux onditions aux limites suivantes :
P (z = Lc) = Ps (2.62a)

P (z = 0) = P (z = ∆z) − ∂P

∂z

∣∣∣∣
z=0

∆z (2.62b)
∂P

∂r

∣∣∣∣
r=0

= 0 (2.62)
P (r = Rc) = P (Rc − ∆r) +

∂P

∂r

∣∣∣∣
r=Rc

∆r (2.62d)
La ondition (2.62b) permet de ne pas spéi�er la valeur de P en entrée de réateur,et évite ainsi le reours à une orrélation. Quant à la ondition (2.62d), elle est utiliséear la valeur de la dérivée de P est onnue, e qui permet de ne pas faire d'hypothèsessupplémentaires.Cependant, nous n'avons pas réussi à obtenir de résultats satisfaisants pour la pressionen utilisant ette formulation. C'est pourquoi nous nous sommes intéressés à la résolutiondirete des équations de ontinuité et de onservation de quantité de mouvement.

2.2.7 Formulation en volumes �nisUn inonvénient majeur de la formulation Ω−Ψ est, omme nous l'avons vu préédem-ment, de ne pas permettre le alul de la pression, du moins de manière simple. Une telleformulation est par ailleurs peu adaptée à des éoulements en onvetion forée, i.e. faible-ment rotationnels. Pour toutes es raisons, une autre méthode numérique de résolution, laméthode des volumes �nis (Patankar, 1980), a été utilisée. Elle permet à la fois le alul dela pression et la véri�ation loale de l'équation de ontinuité, et a l'avantage de travaillerdiretement sur les variables ur, uz et P . L'appliation à notre réateur a été réalisée enutilisant le ode de alul développé en ollaboration ave Zoghlami (1999).
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Prinipes généraux de la méthode de volumes �nisA�n d'exposer rapidement le prinipe de la méthode, onsidérons le as général d'uneéquation de onvetion et di�usion d'une variable Φ (salaire ou vetorielle) :

∂ρF Φ

∂t
= −∇ · JΦ + Sφ (2.63)ave JΦ la densité de �ux de Φ due à la fois aux transferts onvetifs et di�usifs, et SΦ lavitesse de réation de Φ par unité de volume. On a :

JΦ = ρfΦu− ΓΦ∇Φ (2.64)On disrétise le domaine de résolution en di�érents volumes V appelés volumes deontr�le � �gure (2.14). Le point P représente le entre du volume de ontr�le, les entresdes volumes voisins sont désignés par les lettres E, N , W et S. Les faes orrespondantessont indiées respetivement e, n, w et s.
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Fig. 2.14 � Représentation d'un volume de ontr�le
On intègre l'équation (2.63) sur le volume V . On a alors :

∫

V

∂ρfΦ

∂t
dV = −

∫

S

JΦ dS +

∫

V

SΦ dV (2.65)
où S est la surfae des faes du volume V .On approxime ensuite les intégrales de volume par :

∫

V

SΦ dV ≃ SΦP
V (2.66)
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et les intégrales de surfae par :

∫

Sk

JΦ dS =

∫

Sk

JΦ dS ≃ JΦ,kSk (2.67)
où l'indie k désigne la fae onsidérée (e,n,w,s).Les intégrales de surfae posent un problème partiulier puisque les valeurs de JΦ et de
Φ ne sont pas onnues sur haque fae. On a alors reours à des shémas d'interpolationpour l'estimation de Φ sur les faes ; par exemple, ave un maillage uniforme, on peutérire simplement (sur la fae e) :

Φe =
ΦP + ΦE

2
(2.68)D'autres interpolations sont possibles (Patankar, 1980), le shéma utilisé pour la résolutionde (2.8) est un shéma puissane où le �ux JΦ s'exprime (par exemple, ii sur la fae e) :

JΦ,eSe = FeΦP + max

(
0,

[
1 − 0, 1

∣∣∣∣
Fe

De

∣∣∣∣
]) (2.69)

ave De = ΓΦSe

δxe
et Fe le �ux massique à travers SeFinalement, l'équation (2.8) disrétisée en volumes �nis s'érit :
ar

Pur(P ) =
∑

nb
ar

nbur(nb) + br + (Ar
wPw − Ar

ePe) (2.70)
az

Pur(P ) =
∑

nb
az

nbuz(nb) + bz + (Az
sPs − Az

nPn) (2.71)où les oe�ients a et b peuvent s'exprimer en fontion des di�érents termes de l'équation(2.8) exprimés sur les faes du volume de ontr�le.Le hamp de pression est déterminé par la résolution de l'équation de onservation dela masse, en utilisant la méthode dite de orretion de pression. Elle onsiste à aluler unhamp de vitesse (u∗r, u
∗
z) pour une pression P ∗ arbitraire, puis à orriger ette dernière de

P ′ telle que P = P ∗ +P ′ permette de aluler un hamp de vitesse satisfaisant l'équationde ontinuité.Dans les aluls présentés ii, 'est l'algorithme SIMPLER proposé par Patankar (1980)qui a été utilisé. Il est expliqué de façon très détaillée par Zoghlami (1999, pp.205-211).
2.2.8 Résultats des simulations par la méthode des volumes �nisComparaison des résolutions en di�érenes �nies et volumes �nisLa omparaison des pro�ls de vitesses obtenus pour les deux méthodes de résolutionmontre que, si les résultats sont tout à fait omparables en e qui onerne les vitessesaxiales, le meilleur ontr�le des onditions aux limites assuré par la méthode de volumes�nis permet d'obtenir des vitesses radiales plus orretes. En partiulier, au entre duréateur, les vitesses radiales obtenues sont e�etivement nulles. La �gure (2.15) illustrees résultats.
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Fig. 2.15 � Pro�ls de vitesses radiales et axiales obtenus par la méthode des volumes �nis� Pro�l de porosité de Cohen et Metzner � Rep=200
Pro�l de pressionOn a vu plus haut que la détermination du pro�l de pression dans le réateur n'avaitpas été possible en utilisant la méthode de résolution en Ω − Ψ ; par ontre, le ode dealul en volumes �nis donne diretement aès au hamp de pression. Celui i est présentésur la �gure (2.16). Ces résultats ont été obtenus en ollaboration ave Zoghlami (1999).
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Fig. 2.16 � Pro�ls de pression simulés en éoulement de liquide seul - Rep = 200 - ε deCohen et MetznerLe hamp de pression de alul P véri�e don bien les hypothèses du modèle monodi-mensionnel, soit une invariane en fontion du rayon lorsque l'on se plae loin de l'entrée.Au voisinage de l'entrée, le gradient de pression n'est pas nul, e qui provoque la distribu-
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tion radiale du �uide. Quant à la pression réelle du �uide Pf , elle suit le pro�l de porositéet présente en moyenne le même omportement que P .
2.3 Modélisation du transfert de matièreOn présentera ii di�érents modèles de alul de la onentration d'un életrolytesoumis à une réation életrohimique sur une partie de la paroi. Le alul du gradientpariétal de onentration obtenu donnera aès au oe�ient de transfert de matièreliquide-solide à la paroi kd, lequel est aessible par l'expériene.Comme dans le as de l'éoulement du �uide, le transfert de matière peut être abordéà di�érentes éhelles.A l'éhelle marosopique, en onsidérant l'éoulement omme uniforme et en nég-ligeant la distribution de porosité, le milieu poreux peut être onsidéré omme un réateurpiston parfait. Cette approhe peut être ra�née par la prise en ompte des phénomènesde dispersion axiale ou l'ajout dans le modèle de transfert de zones parfaitement agitées.Les di�érents paramètres peuvent être alés par des mesures de distribution des temps deséjour. Ce type d'approhe, relativement simple et ne néessitant pas de mesures lourdes,est ommunément employée en Génie des Proédés (Villermaux, 1993). Par ontre, ellene tient pas ompte des phénomènes physiques intervenant dans les proessus de trans-fert, puisque, omme on l'a vu en (2.2), la distribution des vitesses et des porosités estfortement modi�ée par la présene de la paroi.A l'inverse, on peut poser les équations de bilan de matière à l'éhelle mirosopiqueet aluler les hamps de onentration par les équations de onvetion-di�usion dansun �uide. Le problème est d'autant plus omplexe que la onnaissane du hamp devitesses mirosopique est alors requise : es aluls sont, dans l'état atuel de la tehnique,irréalisables, même pour des réateurs de laboratoire.Don, ii enore, nous avons privilégié l'approhe à l'éhelle homogène, qui onsidèrele milieu poreux omme un ontinuum. Dans ette éhelle, les lois de prise de moyennesont appliquées aux équations de transport mirosopiques. L'objetif est de déterminerle pro�l de onentration dans le réateur, qui donnera aès au oe�ient de transfertde matière à la paroi.Les résultats expérimentaux utilisés sont eux de Naderifar (1995), obtenus par mesuredu ourant limite sur une életrode de nikel platiné de longueur 5 cm (maroéletrode)plaée à la paroi du réateur. Le �uide utilisé est une solution de soude de onentrationvariant entre 500 mol·m−3 et 4000 mol·m−3, ontenant 1 mol·m−3 d'hexayanoferrate depotassium III et 10 mol·m−3 d'hexayanoferrate de potassium II.
2.3.1 Equations du modèleA l'éhelle mirosopique, l'équation de transport s'érit :

∂c

∂t
+ ∇ · (ui,Lc) = ∇ · (D∇c) (2.72)
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où ui,L est la vitesse interstiielle du liquide, c sa onentration et D le oe�ient dedi�usion moléulaire.Quintard et Whitaker (1993) donnent, pour l'équation moyennée :

ε
∂〈c〉L
∂t

+ uL∇〈c〉L = ∇ ·
(
εD∗ · ∇〈c〉L

) (2.73)
où εD∗ = εD

(
1 + 1

εV
∫
ALS

nLSf dA
)
−ε 〈ũf〉 et 〈c〉L désigne la onentration moyennedans la phase liquide.La fermeture de l'équation (2.73) néessite un ertain nombre d'hypothèses, en parti-ulier sur la périodiité du milieu poreux ; ainsi, dans notre as, le alul de D∗ n'est paspossible. Nous proposons de onsidérer le tenseur de dispersion D∗ omme diagonal, lesdeux éléments diagonaux valant Dr et Dz.Dans toute la suite, dans un souis d'allègement des notations, nous utiliserons lanotation c pour désigner 〈c〉L. On peut don érire �nalement, en l'absene de réationhimique dans le sein des deux phases et en se plaçant au niveau de la surfae réative,l'équation � lassique �de transfert de matière :

ε
∂c

∂t
+ uz

∂c

∂z
+ ur

∂c

∂r
− 1

r

∂

∂r

(
rDrε(r)

∂c

∂r

)
− Dzε(r)

∂2c

∂z2 = 0 (2.74)
ave les onditions aux limites suivantes :

c(r, 0) = c0 (2.75)
c(R0, z) = 0 pour 0 ≤ z ≤ Le (2.76)
∂c

∂r

∣∣∣∣
r=0

= 0 pour 0 ≤ z ≤ Le (2.77)
Si la vitesse radiale est nulle, que le régime stationnaire est atteint et en supposantonstants les oe�ients de dispersion, on peut réérire (2.74) sous forme adimensionnelle :

Uz
∂x

∂ξ′
− ε(ρ)

Pez

∂2x

∂ξ′
2 − 1

ρ

1

Per

∂

∂ρ
(ρε(ρ)

∂x

∂ρ
) = 0 (2.78)et les onditions aux limites :

x(ρ, 0) = 1 (2.79)
x(1, ξ′) = 0 ave 0 ≤ ξ′ ≤ 1 (2.80)
∂x

∂ρ

∣∣∣∣
ρ=0

= 0 ave 0 ≤ ξ′ ≤ 1 (2.81)
Per et Pez sont les nombres de Pélet radiaux et axiaux :

Per =
u0R

2
c

LeDr
(2.82)

Pez =
u0Le

Dz
(2.83)
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Calul du oe�ient de transfert pariétal à partir du pro�l de onentrationLes onentrations c dans le réateur ne sont pas diretement aessibles par l'expéri-ene. Nous disposons par ontre de mesure de oe�ients de transfert de matière en paroi
kd. Au niveau de l'életrode de mesure, on peut relier es grandeurs par :

−D ∂c(r, z)

∂r

∣∣∣∣
r=Rc

= kd(z) (c(r = Rc, z) − c0) (2.84)
On prendra l'origine de la oordonnée axiale z à l'entrée de la zone réative, qui est delongueur Le.Or c(r = Rc) = 0 puisque la mesure est e�etuée en plaçant l'életrode à un potentielorrespondant au palier de di�usion. Par ailleurs, on peut onsidérer que c0 ne varie pasau ours de la mesure, ar le taux de onversion par passe est très faible. On a alors :

kd(z) =
D
c0

∂c

∂r

∣∣∣∣
r=Rc

(2.85)
et on peut ensuite intégrer kd(z) le long de l'életrode (entre z = 0 et z = Le) pour obtenirle oe�ient de transfert global kd.En exprimant es relations en oordonnées adimensionnelles ave ξ′ = z/Le et x =
c/c0, on a :

kd =
D
Rc

∫ 1

0

∂x

∂ρ

∣∣∣∣
ρ=1

dξ′ (2.86)soit sous forme adimensionnelle :
Sh =

kddp

D =
dp

Rc

∫ 1

0

∂x

∂ρ

∣∣∣∣
ρ=1

dξ′ (2.87)
2.3.2 Modèle pistonLa résolution omplète de (2.78) est omplexe. Il est don intéressant de simpli�erle problème pour ramener (2.78) à une équation possédant une solution analytique. Onpourra alors véri�er partiellement les résultats numériques, voire n'utiliser que le modèleanalytique si les hypothèses qui le sous-tendent sont véri�ées (l'objetif étant alors une plusgrande rapidité de résolution pour une préision indépendante des di�érentes variables dualul numérique).En supposant une distribution uniforme de la porosité et du hamp de vitesse (onrappelle que la seule vitesse onsidérée est axiale), on peut résoudre analytiquement lesystème (2.78)-(2.81). L'inonvénient de e modèle est qu'il ne prend absolument pas enompte la présene de la paroi, et n'est don pas physiquement représentatif de notresystème.On obtient pour la onentration adimensionnelle l'expression :

x = 2
+∞∑

i=1

[
r2,ie

r2,ier1,iξ
′ − r1,ie

r1,ier2,iξ
′
]
J0

(
λi

√
Per/ερ

)

(r2,ier2,i−r1,ier1,i)λi

√
Per/εJ1(λi

√
Per/ε)

(2.88)
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ave :

r1 =
Pez

2ε


1 +

√

1 +
4ελ2

i

Pez


 (2.89a)

r2 =
Pez

2ε


1 +

√

1 − 4ελ2
i

Pez


 (2.89b)

Les λi sont fournis par la relation :
J0

(
λi

√
Per

ε

)
= 0 (2.90)

On a alors :
kd = 4

D
Dc

∞∑

i=1

1

r2,ie
r2,i − r1,ie

r2,i

[
r2,ie

r2,i

ri
1

(eri
1 − 1) − r1,ie

r1,i

r2i
(eri

2 − 1)

] (2.91)
En négligeant le terme de dispersion axiale, l'expression se simpli�e en :

kd = 4Per
D
εDc

∞∑

i=1

1

λ2
i

[
1 − exp(− ελ2

i

Per

)

] (2.92)
ave J0(λi) = 0.
2.3.3 Résultats du modèle pistonCe modèle simple onduit à des résultats satisfaisants quant à l'évaluation du oe�-ient de transfert global à la paroi, bien qu'il ne soit pas représentatif de la physique réelledes phénomènes (en partiulier, hydrodynamiques). La �gure (2.17) ompare les résultatsexpérimentaux aux simulations, en présentant Sh · Sc−1/3 en fontion de Rep. Ce groupeadimensionnel ne permet pas une représentation unique des résultats, et on lui a préféréun regroupement suivant Sh · Sc−0,5 (Lesage et oll., 2000). Cet exposant -0,5 du nombrede Shmidt est la onséquene de l'utilisation d'un modèle de renouvellement de surfae.On peut également le déduire de la résolution transitoire des équations de onservation(quantité de mouvement et matière) dans la ouhe limite (Midoux, 1984), e qui est notreas.Les hypothèses néessaires à l'appliation de e modèle (uniformité des vitesses et dela porosité) sont ependant erronées dans notre as (e�et de paroi marqué). Aussi, malgréles bons résultats obtenus, il nous faut herher un modèle rendant mieux ompte de laréalité.L'existene d'une solution analytique relativement simple permettra ependant devalider les aluls numériques dans le as d'un éoulement piston.
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2.3.4 Modèle à deux zonesBien que présentant des résultats orrets, le modèle piston n'est pas physiquementaeptable, puisqu'il ne tient pas ompte, entre autres, de l'e�et de paroi.On a don herhé à obtenir un modèle plus réaliste, tout en onservant l'existened'une solution analytique. Le problème de la prise en ompte du pro�l de porosité, etdu pro�l de vitesse résultant a été résolu en onsidérant deux zones : une zone entrale,indiée c, et une zone pariétale indiée p. On désignera par ρu le rayon orrespondant àla limite des deux zones.On suppose alors que la vitesse du �uide est onstante sur haque zone, de même quela porosité, et on résout l'équation de dispersion en onsidérant un modèle piston sansdispersion axiale sur haune des deux zones.

∂xc

∂ξ
=

1

Pec

1

ρ

∂

∂ρ

(
ρ
∂xc

∂ρ

) (2.93a)
∂xp

∂ξ
=

1

Pep

1

ρ

∂

∂ρ

(
ρ
∂xp

∂ρ

) (2.93b)
(les nombres de Pélet sont alulés à l'aide des vitesses moyennes sur haque zone)Les onditions aux limites sont les onditions "lassiques" (onentration onstante enentrée, nulle à la paroi, ondition de symétrie) données par les équations (2.75) à (2.77).et les onditions de ontinuité du �ux de matière et de la onentration à la frontière entreles deux zones.Mathématiquement, on a don :

ξ = 0 ∀ρ xc = xp = 1 (2.94a)
ρ = 1 ∀ξ xp = 0 (2.94b)
ρ = ρu ∀ξ xc = xp (2.94)et εc

∂xc

∂ρ
= εp

∂xp

∂ρ
(2.94d)

L'expression du oe�ient de transfert de matière liquide-solide en paroi kd est (Özisik,1980; Lati� et oll., 1998) :
kd =

D
R0

√
Per,2

∞∑

i=1

Ci

λi

(AiJ1(λi

√
Per,p) +BiY1(λi

√
Per,p))(e

−λ2
i − 1) (2.95)

ave K =
Dr,c

Dr,p

√
Per,c

Per,p
, v = uc

up
, λi les raines de l'équation

KJ1(γ)p0(ρuη, η)) − J0(γ)q0(ρuη, η) = 0 (2.96)



2.3. Modélisation du transfert de matière 65
où γ = λiρu

√
Per,c et η = λi

√
Per,p

Ai =
Y0(η)J0(γ)
p0(ρuη, η)

, Bi = −J0(η)J0(ρuη)
p0(ρuη, η)

, Ci =
2(KΦ1 + Φ2)
η(vΦ3 + Φ4)

et
Φ1 = ρuJ1(γ)

Φ2 = Ai(J1(η) − ρuJ1(ρuη)) +Bi(Y1(η − ρuY1(ρuη)))

Φ3 = ρ2
u(J

2
1 (γ) + J2

0 (γ))

Φ4 = Ai[J
2
1 (η) + J2

0 (η) − ρ2
u(J

2
1 (ρuη) + J2

0 (ρuη))]

+Bi[Y
2
1 (η) + Y 2

0 (η) − ρ2
u(Y

2
1 (ρuη) + Y 2

0 (ρuη))]

+2AiBi

[
J0(η)Y0(η) + J1(η)Y1(η) − ρ2

u (J0(ρuη)Y0(ρuη) + J1(ρuη)Y1(ρuη))
]

On trouvera en annexe A le détail des aluls onduisant à e résultat.La porosité de haque zone est déterminée par la moyenne de la fontion de porositéhoisie. Les vitesses moyennes sur haque zone peuvent être alulées en moyennant lespro�ls de vitesse déterminés par la résolution de (2.21).
2.3.5 Résultats du modèle à deux zonesLa �gure (2.19) présente les résultats obtenus par appliation du modèle à deux zones(ave ρu = 0, 99) sous la forme des variations de Sh ·Sc−0,5 en fonttion de Rep. L'aordave les mesures expérimentales est exellent, au prix du hoix d'un paramètre, ρu. Lesrésultats des simulations sont là enore bien regroupés suivant la relation Sh · Sc−0,5 =
f(Rep). Il faut remarquer que le hoix ρu = 0,99, qui onduit aux meilleurs résultats, estjusti�able : il orrespond pour tous les nombres de Reynolds onsidérés à une zone où lavitesse déroît (pas de hangement dans la variation de vitesse), et où la onentration cvarie (e que l'on peut remarquer après examen des pro�ls de onentrations alulés parle modèle monodimensionnel présenté en (2.3.6)). On peut alors penser que ette valeurde ρu dépend du rapport dp/Dc et de la longueur de l'életrode.
2.3.6 Modèle monodimensionnelIl est possible d'étendre le modèle préédent à un grand nombre de zones N . Pour untel modèle à N zones, une solution analytique est théoriquement possible (mais nettementplus omplexe). A la limite, on peut dé�nir un pro�l de porosité (qui revient à onsid-érer des zones de taille in�nitésimale). Il n'est plus alors question de trouver de solutionanalytique au problème.Aussi avons nous alulé les pro�ls de onentration par une méthode numérique baséesur les di�érenes �nies. Un maillage très �n près de la paroi est néessaire (voir �2.3.7).Ce modèle est le plus omplet dont nous disposons pour dérire le transfert de matièredans les onditions des expérienes. On utilise le pro�l de vitesse axiale alulé par lemodèle monodimensionnel dérit en (2.2.3), la vitesse radiale étant supposée nulle.
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Fig. 2.19 � Modèle de transfert de matière à deux zones
2.3.7 Résultats du modèle monodimensionnelNous avons en premier lieu validé le ode de alul en omparant les résultats obtenuspour une porosité onstante et une vitesse uniforme aux résultats du alul analytiquepour le modèle piston.La �gure (2.20) présente les résultats numériques obtenus pour divers maillages suivant
ρ, le maillage suivant ξ étant uniforme et omprenant nξ=200 points. L'étude de l'in�uenede nξ a montré qu'un nombre plus important de points n'a pas d'in�uene sur la qualitédes résultats. Dans le as d'un maillage uniforme, même omprenant un grand nombre depoints, l'éart ave le alul analytique est important.L'utilisation d'un maillage non uniforme suivant la diretion radiale est don absolu-ment néessaire. La �gure (2.21) présente elui que nous avons utilisé. Il est importantde noter que la �nesse minimale du maillage dépend fortement de la vitesse du �uide.D'autres aluls non présentés ii montrent une in�uene similaire du nombre de Shmidt.On onservera omme règle la néessité de disposer d'un maillage dont le pas près de laparoi sera de l'ordre de dp

ReSc .Des simulations menées en absene de dispersion axiale, en utilisant Dr = DL et pourdi�érents pro�ls de porosité mènent aux résultats présentés �gure (2.22). Les résultatsobtenus sont, au ontraire du modèle piston, bien représentés en utilisant le groupementadimensionnel Sh · Sc−1/3.Notons la faible in�uene du pro�l de porosité sur la valeur �nale de kd. Cei n'est passurprenant dans la mesure où les transferts ont lieu très près de la paroi, soit à un endroitoù la porosité alulée par les deux modèles est sensiblement identique.
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L'éart important entre les valeurs simulées et les résultats expérimentaux, mis enévidene sur la ourbe (2.22), peut être attribué à deux fateurs :� la ondition de non glissement à la paroi, qui est une hypothèse du modèle hydro-dynamique, n'est pas néessairement orrete (Lesage et oll., 2000). Elle onduiraità des vitesses trop faibles au voisinage de la paroi ;� la dispersion axiale n'a pas été prise en ompte.L'ajout d'un terme de dispersion axiale, qui tend à augmenter la valeur du oe�ientde transfert à la paroi, devrait don mener à un alul plus orret de kd. On pourraitalors expliquer l'augmentation de l'éart entre les valeurs mesurées et simulées par la partroissante de la turbulene dans le oe�ient de dispersion axiale. Malheureusement, ealul est nettement plus di�ile à réaliser par des méthodes de di�érenes �nies. En e�et,le système diverge lorsqu'un maillage trop �n près de la paroi est utilisé en onjontion avedes valeurs réalistes de Dz. Or, omme on l'a vu plus haut, un tel maillage est néessairepour obtenir un résultat orret. Il faut don utiliser d'autres méthodes numériques, eque nous n'avons pas pu faire faute de temps. Par exemple, Ziolkowski et Szustek (1989)ont utilisé des méthodes d'éléments �nis pour résoudre un tel système.

2.3.8 Résolution de l'équation omplète (bidimensionnelle)La résolution de l'équation (2.74) omplète ne pose pas de di�ultés partiulièreslorsque le pro�l de vitesse bidimensionnel est onnu. Cependant, une telle résolutionn'amènerait auune amélioration du modèle puisque le pro�l de vitesse au niveau del'életrode orrespond parfaitement au pro�l obtenu par le modèle 1D. Ce modèle n'adon pas été utilisé ii, mais il serait intéressant de réaliser des expérienes similaires aveune életrode située dans la zone d'établissement du régime (soit à l'entrée de la olonne).Ce type d'expérienes pourrait apporter une meilleure ompréhension des phénomènes dedistribution de �uide pour un investissement mineur.
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Fig. 2.22 � Modèle de transfert de matière 1D omplet
2.4 ConlusionsDans e hapitre, nous avons présenté les équations régissant le transfert de quantitéde mouvement en milieu poreux. Nous avons proposé diverses méthodes de résolution, etalulé les hamps de vitesses et de pression dans notre réateur. L'e�et de la présene de laparoi du réateur sur l'hydrodynamique a été partiulièrement étudié, grâe à l'utilisationde relations entre la porosité et la position radiale dans le lit. La omparaison entreles mesures de pertes de harge et les résultats des simulations montre qu'un modèlede porosité présentant des osillations amorties représente mieux la réalité. Il sembleque l'e�et de paroi doit être systématiquement pris en ompte dans les phénomènes detransfert à la paroi.Les mesures e�etuées par Naderifar (1995) ont été utilisées a�n de valider en partie lepro�l de vitesse obtenu. Il déoule de la omparaison ave es expérienes que le modèleutilisé est enore insu�sant pour représenter orretement l'éoulement. L'ajout d'unterme de visosité e�etive, pour l'heure enore empirique, donne de bons résultats maisn'est qu'un palliatif : des mesures plus approfondies seront don néessaires. En partiulier,nous verrons au hapitre 4 que l'éoulement présente des aratéristiques turbulentes quin'ont pas été prises en ompte dans les modèles hydrodynamiques.Le alul des ontributions des di�érents termes des équations de transfert de quantitéde mouvement a par ailleurs montré l'importane des termes onvetifs, souvent négligés,dans la distribution du �uide.D'autre part, nous avons utilisé di�érents modèles de transfert de matière a�n de al-uler le transfert pariétal dans le as d'une réation életrohimique à la paroi du réateur.Des modèles possédant des solutions analytiques ont été partiulièrement reherhés. Il
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s'ensuit que, si le modèle piston parfait donne des résultats satisfaisants, les modèles lesplus omplexes (et physiquement plus exats) doivent être adjoints de termes de dispersionaxiale pour représenter orretement nos mesures. L'importane de la dispersion axialen'a pas pu être évaluée à ause des di�ultés numériques induites par sa prise en omptelors de la résolution de l'équation de transfert de matière. Nous avons par ailleurs montréla néessité d'utiliser des maillages irréguliers pour e�etuer ette modélisation.



Chapitre 3
Modélisation de l'éoulementbiphasique

Ceux qui veulent onnaître ma tatique doiventobéir aux prinipes suivants selon lesquels ilspeuvent pratiquer la Voie : [...℄4. Connaître la voie de haque métier, et non seborner à elui que l'on exere soi-mêmeMiyamoto Musashi � Gorin-no-Sho
3.1 IntrodutionLes réateurs à lit �xe et à éoulement gaz/liquide à o-ourant vers le bas sont large-ment répandus dans l'industrie, notamment dans l'industrie pétrolière, les synthèses him-ique et életrohimique, la lutte ontre la pollution de l'air et des eaux résiduaires et dansla bio-industrie. Le hoix de e type de réateur est prinipalement motivé par des on-sidérations hydrodynamiques (pas de phénomène d'engorgement). La maldistribution dela phase liquide est un fateur important dans la oneption, le fontionnement et l'ex-trapolation de es réateurs. L'ine�aité du distributeur du liquide et/ou l'anisotropiedu garnissage peuvent être à l'origine de la maldistribution du liquide dont les prinipalesonséquenes sont :� l'absene de réation dans les parties du garnissage ourt-iruitées par le liquide,onduisant ainsi à des performanes inférieures à elles attendues.� pour les réations très exothermiques, des points hauds apparaissent en l'absenede la phase liquide qui joue aussi le r�le d'évauateur de haleur.Ce type de problème est bien onnu de l'ingénierie pétrolière, puisqu'on le retrouve(sous des formes légèrement di�érentes) dans la modélisation des éoulements pétrole-eau-vapeur dans les nappes souterraines (Gagneux et Madaune-Tort, 1996). On le renontreégalement dans tous les phénomènes de séhage des solides (Perré et Degiovanni, 1990).L'appliation des résultats de es diverses études aux réateurs himiques n'est ependantpas aisée. 70
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L'objetif de ette étude est don de développer un modèle phénoménologique pourla distribution des phases liquide et gazeuse dans un réateur gaz/liquide à lit �xe et àéoulement à o-ourant vers le bas. On s'est essentiellement intéressé au as des éoule-ments de faibles interations, 'est à dire lorsque les interations entre le gaz et le liquidesont négligeables.

3.2 Revue bibliographique suintePeu de travaux ont été menés sur la modélisation des éoulements dans un trikle-bed,du moins quant à la résolution numérique des équations de transport.Sáez et Carbonell (1985) ont proposé l'utilisation des lois de Dary généralisées, et ontformulé les équations de onservation moyennes.Grosser et oll. (1988) ont repris es équations générales. Ils les ont utilisées pourdéterminer les points de transition entre les régimes ruisselant et pulsé, en reherhant leslimites de stabilité et d'existene des solutions stationnaires des équations. Ils ne les ontependant pas résolues.Propp (1998) a mis au point un ode de alul permettant la détermination des hampsde pression et de saturation ; il s'est ependant surtout intéressé à l'aspet numérique duproblème, utilisant par exemple des algorithmes multigrilles pour réduire les temps dealul et a�ner les résultats. Il a étudié l'e�et d'une variation légère de la porosité enparoi (passant de 0,35 à 0,41).Réemment, Jiang et oll. (1999) ont modélisé l'éoulement pour un lit bidimensionnelà l'aide d'un modèle de ellules. Ils ont trouvé un bon aord entre leurs résultats et lealul par résolution des équations de onservation dans le as d'un éoulement de gazpratiquement seul. Ils ont partiulièrement étudié l'e�et du mouillage préliminaire du litet de la distribution de liquide. Par ontre, ils n'ont onsidéré qu'une variation de porositéaléatoire �utuant d'environ 10 % autour d'une moyenne de 0,4.
3.3 Mise en équation du problème3.3.1 Equations en variables primairesLa mise en équation du système déoule de l'appliation des lois de onservation. Enpremier lieu, on onsidère les équations de onservation de la masse sur haque phase :

∂(ερLsL)

∂t
+ ∇ · (ρLuL) = 0 (3.1)

∂(ερGsG)

∂t
+ ∇ · (ρGuG) = 0 (3.2)On a aussi les équations de bilan de quantité de mouvement moyennées pour haquephase L et G (Sáez et Carbonell, 1985) :



3.3. Mise en équation du problème 72
ρL

(
∂uL

∂t
+ (uL∇)uL

)
= ∇PL − ρLg + FL + ∇ ·

(
τL + R

L

) (3.3)
ρG

(
∂uG

∂t
+ (uG∇)uG

)
= ∇PG − ρGg + FG + ∇ ·

(
τ

G
+ R

G

) (3.4)
où Ff représente la résultante des fores exerées sur le �uide f par unité de volume deréateur. Les termes τ

f
et R

f
sont respetivement les tenseurs des ontraintes visqueuseset pseudo-turbulentes, et seront onsidérés omme négligeables dans toute la suite de etravail.

3.3.2 Formulation pression - saturationFores exerées sur le �uideDans le as d'un éoulement de faibles interations (ruisselant), les seules fores exer-ées sur haque �uide sont elles dues à la présene du milieu poreux :
FL = FL−S =

µL

krL

[
AµL(1 − ε)2

ε3d2
p

+
BρL(1 − ε)|uL|

ε3dp

]
uL (3.5)

FG = FG−S =
µG

krG

[
AµG(1 − ε)2

ε3d2
p

+
BρG(1 − ε)|uG|

ε3dp

]
uG (3.6)

ave A et B les onstantes de l'équation d'Ergun, et krL et krG les perméabilités relativestelles que dé�nies par Sáez et Carbonell (1985), soit :
krL =

(
sL − s0

L

1 − s0
L

)2,43 (3.7)
krG = (1 − sL)4,8 (3.8)La rétention liquide résiduelle s0

L est estimée à l'aide de la formule suivante (Sáez et oll.,1986) :
s0

L =
1

ε(20 + 0, 9Eö)
(3.9)Si on herhe à prendre en ompte l'interation gaz-liquide, les fores dues à etteinteration viennent s'ajouter à elles exerées par le solide, soit :

FL = FL−S + FL−G (3.10)
FG = FG−S + FG−L (3.11)ave

FG−L = sL(1 − sL)XG−L(uG − uL) (3.12)où XG−L peut être estimé à l'aide de l'équation d'Ergun (Jiang et oll., 1999).
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Cependant, la prise en ompte de l'interation entre les deux �uides implique de neplus utiliser les lois de Dary généralisées ; la formulation en pression-saturation présentéen'est don plus possible, et il faut alors résoudre les équations (3.1) à (3.4) diretement.Ce travail est en ours, mais n'a pas enore abouti.Dans tout e qui suit, nous supposerons don que nous travaillons en régime ruisselant.

Lois de Dary généraliséesConsidérons les relations (3.3) et (3.4). Si on néglige les termes onvetifs, visqueux etpseudo-turbulents, on est ramené à :
∇PL − ρLg + FL = 0 (3.13)
∇PG − ρGg + FG = 0 (3.14)En ne prenant en ompte que les interations �uide-solide, que l'on suppose dérites parles relations (3.5) et (3.6), on aboutit aux lois de Dary généralisées, qui s'érivent alors :

uL = KLkrL
µL

(∇PL − ρLg) (3.15)
uG = KGkrG

µG
(∇PG − ρGg) (3.16)où KL et KG sont les perméabilités intrinsèques du milieu poreux :

KL = A
(1 − ε)2

ε3d2
p

µL +B
1 − ε

ε3dp

ρL|uL| (3.17)
KG = A

(1 − ε)2

ε3d2
p

µG +B
1 − ε

ε3dp

ρG|uG| (3.18)
Equations en pression-saturationEn ouplant (3.15) et (3.16) aux équations de onservation de la masse (3.1) et (3.2),on obtient 4 équations pour 6 inonnues (uG, uL, PG, PL, sG, sL). On peut ependantutiliser deux relations supplémentaires :

sL + sG = 1 (3.19)et
PG = PL + PC (3.20)où PC est la pression apillaire. L'équation (3.19) traduit la présene des deux phasesqui oupent entièrement le volume laissé libre par le solide.Finalement, on obtient un système de deux équations à deux inonnues (sL et PG) :
ε
∂sL

∂t
+ ∇ · F = −∇ · (H∇PC) (3.21)

∇ · [(αL + αG) ∇PG] = ∇ · [αL∇PC + (αGρG + αLρL)g] (3.22)
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ave

αL = KL
krL

µL

(3.23)
αG = KG

krG

µG
(3.24)

H =
αLαG

αL + αG

(3.25)
F =

αL

αL + αG

uT −H(ρL − ρG)g =
αL(uT − αG(ρL − ρG)g)

αL + αG

(3.26)
uT = uL + uG = − (αL + αG) ∇PG − (αLρL + αGρG) g + αL∇PC (3.27)En régime ruisselant, on peut estimer la pression apillaire par :

PC =

√
ε

K
σLJ (sL) (3.28)

où J est la fontion de Leverett (Leverett, 1941) :
J (sL) = 0, 48 + 0, 036 ln

(
1 − sL

sL

) (3.29)
et K la perméabilité du milieu au sens de Dary, soit :

K =
ε3d2

p

A(1 − ε)2 (3.30)
En réalité, ette fontion orrespond à e que l'on appelle la ourbe de drainage, soit lapression apillaire mesurée à partir d'une olonne noyée où on augmente régulièrement ledébit de gaz. En e�et, la pression apillaire présente un fort phénomène d'hystérèse (quel'on retrouve dans les réateurs où les e�ets apillaires sont importants), et il existe dondi�érentes valeurs de J pour une même saturation (selon que l'on onsidère l'injetionde liquide dans une olonne vide ou de gaz dans une olonne mouillée, p.ex.). Le hoix del'utilisation de la fontion orrespondant au drainage a été fait par Grosser et oll. (1988),qui ont prouvé sa bonne adéquation ave les phénomènes observés.Notons que dans notre as, les valeurs de PC sont faibles � �gure (3.1) � et n'ont donpas une grande in�uene sur l'éoulement.
3.3.3 Conditions aux limitesA la paroi du réateur, la vitesse radiale des �uides est nulle (paroi imperméable). On adon ∂PG

∂r
= 0 en utilisant les lois de Dary (3.16). La ondition limite pour l'équation desaturation en r = Rc est que le �ux de saturation à travers la paroi est nul, soit ∂sL

∂r
= 0.Le système admet une symétrie axiale, on postulera don que l'on a, en r = 0, lesonditions ∂PG

∂r
= 0 et ∂sL

∂r
= 0.
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En sortie de olonne, la pression s'équilibre ave l'atmosphère, don PG = Patm. Onpose par ailleurs ∂PC

∂z
= 0, qui se réarrange en ∂sL

∂z
= −

∂PC
∂ε
∂PC
∂sL

∂ε
∂z

, soit ∂sL
∂z

= 0 en l'absenede pression apillaire ou de variation axiale de ε.En réapitulant es onditions :
En r = Rc

∂PG
∂r

= 0
∂sL

∂r
= 0 (3.31)En z = Lc PG = Patm ∂sL

∂z
= 0 (3.32)En r = 0 ∂PG

∂r
= 0

∂sL

∂r
= 0 (3.33)A l'entrée du réateur (z = 0), la vitesse des �uides est spéi�ée, et on peut en déduire

sL et PG sur haque volume de ontr�le (puisque l'on utilise la méthode des volumes �nis)via les lois de Dary étendues :
uL,iAi = −αL,i∇PL,i − ρLg (3.34)

uGA = −
N∑

i=1

AiαG,i∇PG,i − ρGg (3.35)
L'indie i désigne ii un volume de ontr�le, Ai étant la surfae passante de e volume et
A la surfae passante totale.
3.4 Méthodes de résolution3.4.1 Première approheDans un premier temps, nous avons tenté de résoudre (3.21) et (3.22) diretement, enutilisant une disrétisation en di�érenes �nies, suivant le shéma suivant :
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1. Calul d'une pression estimée P̃G2. Calul d'une saturation par résolution de (3.21) en utilisant P̃G3. Retour en (1) jusqu'à e que les grandeurs estimées soient égales aux grandeursaluléesCette approhe a été un éhe, auune onvergene du système ne pouvant êtreobtenue. A posteriori, ela n'a rien d'étonnant vu la nature de l'équation (3.21) qui génèredes solutions présentant des fronts de propagation (équation parabolique). Il faut don enpremier lieu pouvoir gérer la présene de e front de saturation. Par ailleurs, la méthodenumérique globale de di�éreniation avant n'est pas inonditionnellement stable ; il fautdon employer un autre shéma numérique de disrétisation.

3.4.2 Seonde approheFormulation du problème numérique et algorithme de résolutionOn note i et j les indies d'espae suivant r et z, k l'indie de temps. Le demi-indie(i+ 1/2, j − 1/2,...) orrespond à une fae du volume de ontr�le onsidéré.L'équation (3.21) est disrétisée de la façon suivante, selon un shéma de Crank-Niholson :
ε
sk+1

L − sk
L

∆t
+

1

r

ri+1/2F
k+1/2
ri+1/2,j

− ri−1/2F
k+1/2
ri−1/2,j

∆r
+
F k+1/2

zi,j+1/2
− F k+1/2

zi,j−1/2

∆z
=

1

2
∇ ·

(
Hk

∇P k
C

)
+

1

2
∇ ·

(
Hk+1

∇P k+1
C

) (3.36)
Le shéma de Crank-Niholson est semi-impliite ; ses avantages sont d'être inondi-tionnellement stable, tout en donnant une bonne préision sur les résultats.On notera que le alul des �ux F sur les faes du volume de ontr�le néessite laonnaissane des saturations sur es mêmes faes.L'algorithme de résolution est le suivant (les variables P̃C , H̃, α̃ sont alulées à l'aidedes valeurs prédites s̃L et P̃G) :1. On résout l'équation (3.22), obtenant ainsi P k

G. On peut alors en déduire la vitessetotale uT au pas de temps k par la relation (3.27) ;2. On alule la saturation au demi pas de temps suivant sk+1/2
L sur les faes du volumede ontr�le. On utilise pour ela la méthode de Godunov, que nous détaillerons plusloin.3. On alule la vitesse uT au pas de temps k + 1/2. Cette opération est réalisée endeux temps :(a) Prédition d'une saturation s̃L au temps k + 1 par résolution de :

ε
s̃L − sk

L

∆t
= −∇ · F(s

k+1/2
L , uk

T ) − 1

2
∇ ·

(
H̃∇P̃C

)
− 1

2
∇ ·

(
Hk

∇P k
C

) (3.37)
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(b) Calul d'une pression estimée P̃ k+1

G au temps k+1 à l'aide de s̃L par l'équation :
−∇ ·

[
(α̃G + α̃L)∇P̃G

]
= −∇ · [(α̃LρL + α̃GρG)g] − ∇ · (α̃L∇P̃C) (3.38)

On alule ensuite ũT par l'équation (3.27) en utilisant s̃L et P̃G. On a alors
u

k+1/2
T = 1

2

(
uk

T + ũk+1
T

)4. La saturation réelle au temps k + 1 est en�n alulée par :
ε
sk+1

L − sk
L

∆t
= −∇ · F(s

k+1/2
L ,u

k+1/2
T ) − 1

2
∇ ·

(
Hk

∇P k
C

)
−

1

2
∇ ·

(
Hk+1

∇P k+1
C

) (3.39)
Dans e qui suit, nous allons revenir rapidement sur le alul des saturations surles faes du volume de ontr�le (par soui d'allègement des notations, nous noterons lasaturation liquide s et la pression P ).

Méthode de GodunovLe alul des �ux sur les faes du volume de ontr�le est réalisé en utilisant la méthodede Godunov de seond ordre. Celle-i onsiste en une extrapolation préliminaire des satu-rations sur les faes par un développement en séries de Taylor pour un premier demi-pasde temps. Cei onduit à deux valeurs de la saturation notées s+ et s−, haque fae étantommune à deux ellules. Le développement est de la forme :
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Les di�érents termes de (3.41) et (3.42) sont ensuite évalués omme suit :1. ∂s
∂r

≃ ∆sV L,M

∆r2. ∂ε
∂r

≃ ∆εV L

∆r
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3. ∂F

∂ε
est évalué numériquement4. ∂F

∂s
et ∂F
∂uT

peuvent être alulés analytiquement
∆sV L représente la pente de Van Leer, dé�nie par :
∆sV L =

{
min(2|∆sG|,

∣∣∆sC
∣∣ , 2|∆sR|) si (si+1,j − si,j)(si,j − si−1,j) > 0

0 autrement (3.43)où
∆SC =

si+1,j − si−1,j

2
(3.44)

∆SG = si,j − si−1,j (3.45)
∆SR = si+1,j − si,j (3.46)

∆sV L,M est la pente de Van Leer modi�ée au seond ordre, dé�nie par ∆sV L,M =
fonc(χ)∆sV L, où fonc(χ) est une fontion de lissage ontinue qui annule la pente auvoisinage du front de saturation :

fonc(χ) =





1 si χ < χ−

χ∗ si χ− < χ < χ+

0 si χ > χ+

(3.47)
ave :

χ∗ =
χ− χ+

χ− − χ+ (3.48)
χ =

|si+1,j − si−1,j|
max (|si+1,j − si−1,j|, |si+2,j − si−2,j|)

(3.49)Le paramètre χ aratérise la présene du front de saturation ; si χ < χ−, on se situedans une région régulière, alors que χ > χ+ orrespond à la région ontenant le frontde saturation. Propp (1998) propose d'utiliser χ− = 0, 65 et χ+ = 0, 75, valeurs retenuespour les simulations développées ii.Il reste à aluler les dérivées spatiales de F . Considérons à titre d'exemple le alul de
∂Fz
∂z

. On peut érire, en reprenant les notations de Patankar (1980) � voir �gure (2.14) :
∂Fz

∂z
≃ F s

z − F n
z

∆z
(3.50)On résout ensuite le problème de Riemann pour aluler F .Osher (1984) propose de prendre omme solution de e système le �ux orrespondantà un extremum de F . Il exprime don le �ux F sur une fae du volume de ontr�le par :

F (s+, s−) =

{
min [F (s+), F (s−)] si s+ < s−

max [F (s+), F (s−)] si s+ > s−
(3.51)Ce résultat n'est ependant pas valable s'il existe un point ritique sc orrespondant à unextremum qui ne serait pas situé en s− ou s+. Une reherhe d'un éventuel sc est donfaite en résolvant F ′(sc) = 0. Dans e as, le �ux sur les faes est alulé par :

F (s+, s−) =

{
min [F (s+), F (s−), F (sc)] si s+ < s−

max [F (s+), F (s−), F (sc)] si s+ > s−
(3.52)
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3.5 Résultats obtenusCes résultats sont issus des travaux de Souadnia (2000), qui a également mis au pointle ode de alul dans le adre de son post-dotorat. Nous présentons des résultats obtenusen négligeant la variation radiale des variables (modèle 1D), puis en la prenant en ompte(modèle 2D). Les simulations en 2D ont été menées en utilisant soit une porosité uniforme,soit le pro�l proposé par Vortmeyer et Shuster (1983).
3.5.1 Établissement de l'éoulementModèle monodimensionnelL'objetif est de modéliser le omportement transitoire du �uide suite à l'injetion dedébits donnés dans un milieu de saturation onnue (et inférieure à la saturation obtenueen régime permanent pour es onditions opératoires).La �gure (3.2) présente les pro�ls de pression et de saturation obtenus pour L=8,06
kg·m−2·s−1et G=0,61 kg·m−2·s−1à un temps de 8 s. La saturation initiale a été �xée à0,15.L'éoulement est alors en ours d'établissement, omme l'indique la présene du frontde propagation de la zone rihe en liquide. On peut également onstater l'existene d'unedisontinuité dans la pente de la pression PG, qui orrespond à la présene du front. Lapropagation de es disontinuités est gérée sans problème partiulier par le ode de alul.
Modèle bidimensionnelSi l'on utilise une porosité uniforme, les résultats sont identiques à eux du modèle1D. La saturation et la pression sont alors uniformes sur un rayon.La répartition radiale de la saturation alulée en utilisant le pro�l de porosité estprésentée sur la �gure (3.3).On onstate que la saturation atteint des valeurs très faibles (de l'ordre de 10−3) àla paroi qui orrespondent à des valeurs anormalement élevées de la vitesse du gaz (4
ms−1). Bien qu'en aord ave les résultats des simulations de Jiang et oll. (1999), erésultat est en ontradition ave les mesures e�etuées à la paroi du réateur (Lati�et oll., 1992), qui montrent que la paroi est en général mouillée. Un tel omportementnous paraît provenir du fait que les relations utilisées pour établir le modèle (lois de Daryétendues, rétention apillaire) ne sont plus valables lorsque la porosité devient importante(omme 'est le as près de la paroi).
3.5.2 Comparaison aux données expérimentalesNous avons pu valider en partie le ode de alul en omparant les pertes de hargeglobales alulées à l'aide du ode monodimensionnel à elles mesurées dans les mêmesonditions opératoires � �gure (3.4).Bien que la tendane soit respetée, le modèle sous estime systématiquement la pertede harge d'environ 40%. Il n'a malheureusement pas été possible de faire su�samment de
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aluls pour présenter les mêmes résultats obtenus ave le modèle 2D, qui devrait fournirdes estimations plus réalistes pour la perte de harge.
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3.6 ConlusionsUn modèle numérique permettant le alul de la répartition spatiale des saturations etdes pressions a été proposé et résolu. Le problème de la gestion de la propagation du frontde saturation a en partiulier été solutionné grâe à l'utilisation de tehniques numériquespartiulières. Si les résultats sont qualitativement satisfaisants, il apparait que ertainesaméliorations sont néessaires. En partiulier dans le as de la prise en ompte d'un pro�lde porosité, l'éoulement à la paroi du réateur n'est pas orretement représenté. Parailleurs, la formulation du problème en variables de pression et saturation n'est possibleque dans le as d'un éoulement à faibles interations. Une extension de la méthode auxrégimes de fortes interations n'est pas possible, et il faudra alors développer un shémade résolution basé sur les équations de onservation � brutes �.
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Chapitre 4
Résultats expérimentaux en éoulementmonophasique de liquide

La réalisation réside dans la pratique Bouddha
4.1 IntrodutionCe hapitre présente les di�érentes mesures expérimentales réalisées dans le as d'é-oulements monophasiques de liquide à l'aide de miroéletrodes insérées dans le seindu lit. Diverses méthodes de traitement des signaux ont été utilisées a�n d'extraire lesinformations sur l'éoulement loal et de aratériser les divers régimes d'éoulement.Nous nous sommes également intéressé au alul du gradient de vitesse par un modèle derenouvellement de surfae, qui pourrait permettre d'établir des analogies entre les trans-ferts. En e�et, les analogies ouramment employées en Génie des Proédés (analogies deChilton-Colburn) ne sont pas appliables dans le as d'éoulements aussi omplexes queeux renontrés en milieu poreux (Naderifar, 1995).Des essais de mesures de pression en paroi ont également été réalisés (voir hapite 5),mais les �utuations étaient trop faibles pour être exploitables.
4.2 Régimes d'éoulement en éoulement monophasique :étude bibliographiqueDybbs et Edwards (1984) ont étudié le omportement de �uides en milieux poreux pardes tehniques de visualisation de l'éoulement. Ils ont onlu à l'existene de 4 régimesd'éoulement, qu'ils ont aratérisé par le nombre de Reynolds interstiiel Rei.� Régime de Dary, pour Rei < 1. L'éoulement est dominé par les fores visqueuses,et la distribution de vitesse est fontion de la géométrie loale du milieu poreux ;� Régime inertiel, pour 1 < Rei < 150 ;� Régime laminaire instationnaire pour 150 < Rei < 300 ;84
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� Régime d'éoulement haotique pour Rei > 300, analogue à un éoulement turbulenten onduite.Lati� (1988) a analysé les signaux provenant de miroéletrodes implantées à la paroidu réateur. Il a onstaté une augmentation brusque du taux de �utuation des signauxave le débit de liquide, suivie d'une diminution régulière. En analysant les spetres depuissane des signaux, il observe trois régimes hydrodynamiques partiuliers :� Pour 100 < Rep < 170, les strutures énergétiques ont une taille supérieure àelle des intersties, et ne peuvent don pas passer à travers eux-i. Ce régime estaratérisé par des spetres de puissane des signaux très raides ;� Pour 170 < Rep < 370, la taille des strutures permet leur passage à travers lesintersties ; l'énergie qu'elles transportent est moindre et la gamme de fréqueness'élargit ;� Pour Rep > 370, on a l'apparition d'une zone inertielle aratérisant le transfert desgrosses strutures vers les plus petites ; e régime peut être quali�é de turbulent.Rode (1992) obtient une limite de Rep = 150 pour l'apparition des �utuations, aveun dispositif expérimental semblable à elui de Lati�. Elle a également déterminé lestemps aratéristiques de l'éoulement, et en a déduit la taille des agrégats �uides. Elleorrèle l'apparition d'un régime de type turbulent ave elle de es agrégats.Cependant, es deux études ont porté uniquement sur des mesures à la paroi duréateur. Or, le omportement du �uide à la paroi peut être sensiblement di�érent de eluiau entre du réateur, ainsi qu'on pourra le onstater après simulation de l'éoulement,au hapitre 2.En�n, Seguin (1997) a e�etué des mesures pariétales et internes dans deux lits departiules sphériques de tailles di�érentes. Il a déterminé les débits orrespondant à l'ap-parition de �utuations mesurables, et a trouvé une di�érene systématique entre lesmesures pariétales et elles internes au lit � éart d'environ 20 % � qu'il attribue à l'ef-fet de paroi. Ses résultats sont en aord ave eux des auteurs préédents pour e quiest des mesures en paroi. Quant aux mesures internes, elles onduisent à un nombre deReynolds de transition Rep = 113. L'auteur propose également d'interpréter la stabili-sation du taux de �utuation de S omme le début de l'établissement de la turbulene.Il note que ette limite est assez variable suivant l'életrode onsidérée, et donne ommelimite approximative Rep = 450.

4.3 Résultats des mesures par miroéletrodes internes4.3.1 GénéralitésLes mesures e�etuées grâe aux miroéletrodes implantées dans le garnissage ontpermis de déterminer les transitions de régimes par simple analyse du taux de �utuation.Elles donnent également aès à des temps aratéristiques de l'éoulement. L'utilisationonjointe de plusieurs életrodes assoiées dans un pore permet en outre de aratériser leomportement du �uide à l'intérieur de e pore. En�n, nous avons appliqué ave quelquesuès un modèle de renouvellement de surfae pour la prédition du gradient pariétal devitesse.
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Pour haque série de données, 120000 mesures ont été e�etuées, à des fréquenesd'aquisition voisines de 300 Hz. Cette fréquene a été hoisie après l'analyse d'autresmesures e�etuées à 600 Hz, qui ont montré que les hautes fréquenes (supérieures à 100

Hz) n'étaient pas porteuses d'information.La �gure (4.1) présente des signaux typiques renvoyés par une miroéletrode pourdi�érents débits de liquide.
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Fig. 4.1 � Signaux mesurés à l'aide de miroéletrodes au sein du lit � Eoulementmonophasique de liquide
4.3.2 Analyse statistique des signauxOn trouvera sur les �gures (4.2) à (4.5) les di�érentes grandeurs statistiques des sig-naux renvoyés par les miroéletrodes.La valeur moyenne des ourants limites (présentés sous la forme du oe�ient de trans-fert moyen sur la �gure (4.2) augmente régulièrement ave le débit de liquide, ommeon pouvait s'y attendre. Il semble qu'il se produise une stabilisation aux forts débits(L ≃ 50 kg·m−2·s−1), mais des mesures omplémentaires paraissent néessaires pour on-�rmer et e�et. L'examen de l'éart type de es signaux met en évidene l'existene dedi�érents omportements du signal (apparition de �utuations dont l'intensité se stabiliseprogressivement). Il est ependant plus orret, à notre avis, de travailler sur le taux de�utuation. Les moments d'ordre 3 et 4 sont alulés ave une grande impréision, en par-tiulier dans le as des faibles �utuations. Par ailleurs, pour les éoulements présentantdes �utuations mesurables, es deux grandeurs sont relativement prohes des valeurs
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d'une distribution gaussienne (soit D = 0 et F = 3). On n'observe pas d'évolution parti-ulière de D et F en fontion du débit de liquide, les variations semblant plus aratériserla sonde que l'éoulement.On onstate une augmentation du taux de �utuation du ourant limite (�gure (4.6))pour des débits de liquide supérieurs à 20 kg·m−2·s−1,ave une forte augmentation dansla zone située entre 20 et 50 kg·m−2·s−1 suivie d'une stabilisation, voire d'une légèrediminution. La zone de stabilisation du taux de �utuation semble orrespondre à elledu oe�ient de transfert moyen. En termes de nombre de Reynolds de partiule, leslimites des zones sont Rep = 110 et Rep = 280 ; es valeurs sont ohérentes ave ellesproposées dans la littérature pour les transitions de régime, en partiulier ave les résultatsde Seguin (1997) pour des sondes internes. On remarquera que es limites sont obtenuessur toutes les sondes, y ompris la sonde 1. La zone de stabilisation de ΘI orrespondégalement à elle de la moyenne des signaux.Le taux de �utuation ΘI reste inférieur à 15%, quel que soit le débit onsidéré ; ainsi,pour obtenir la valeur moyenne de S (voir (1.3.3)), la orretion est au maximum del'ordre de 7% si l'on onsidère une relation linéaire entre es deux grandeurs. Sur la basede la relation (1.18), le taux de �utuation du gradient de vitesse S atteindrait une valeurmaximale d'environ 45%.
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Le omportement de ΘI ne orrespond pas à elui obtenu à la paroi par Lati� et oll.(1989), pour qui le taux de �utuation augmentait fortement avant de diminuer à partirde Rep ≃ 200.Les valeurs des moyennes des gradients de vitesse sont portés sur la �gure (4.7).Les valeurs moyennes obtenues pour les sondes 1 et 3 � �gure (4.2) � sont très faibles.En e qui onerne la sonde 3, son étalonnage a déjà mis en évidene un défaut, ettefaible valeur de S pouvant en être une onséquene. Pour la sonde 1, sa position dans lesillage d'une bille nous paraît pouvoir expliquer les valeurs de S moins importantes quepour les sondes 2 et 4, bien exposées à l'éoulement.Après alul de es valeurs moyennes, on onstate que le ritère de Ling � équa-tion (1.9) � n'est respeté à tous les débits étudiés que pour les signaux provenant dessondes 2 et 4 ; il est don di�ile de travailler sur les valeurs des gradients de vitesse pourles sondes 1 et 3 aux faibles débits, ar les hypothèses faites lors de l'établissement desrelations onduisant de I à S ne sont plus toutes véri�ées.
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4.3.3 Spetres de puissaneLes spetres des signaux ne sont exploitables qu'à partir d'un débit d'environ 20 kg·m−2·s−1,qui orrespond à l'apparition des �utuations.L'examen de l'évolution de es spetres de signaux de ourant SII ave le débit liquide� �gure (4.8) � montre l'élargissement de la gamme des fréquenes aux forts nombres deReynolds, et la variation de la pente de déroissane des spetres aux hautes fréquenesdéjà observée par les autres auteurs. Cette pente reste par ontre très inférieure à lavaleur de −5/3 trouvée par Seguin (1997) et aratérisant la turbulene isotrope. Dansla mesure où nous n'avons utilisé auune fontion de transfert, nous ne nous attendionspas à retrouver ette valeur (par ailleurs, la turbulene observée n'est pas néessairementisotrope : les travaux de Seguin ont d'ailleurs montré une ertaine disparité des résultatsonernant la nature de la turbulene).Si l'on onsidère les spetres des gradients de vitesse SSS obtenus par appliationdes fontions de transfert (1.23) à (1.24) aux spetres SII � �gure (4.9) �, on onstateque l'évolution en fontion du débit de liquide est similaire à elle de SII . On retrouvel'étalement du spetre vers les hautes fréquenes (supérieures à 10 Hz), et la variation dela pente de déroissane du spetre orrespondant aux fréquenes les plus élevées. Cettepente n'est pas, là non plus, égale à −5/3.Le déalage vers les hautes fréquenes est notable à partir de Rep ≃ 150, soit L ≃
20 kg·m−2·s−1, orrespondant approximativement à l'apparition de �utuations. Cet élar-gissement est similaire à elui observé dans le as d'éoulements turbulents, et traduitl'existene de diverses éhelles de tourbillons. On peut également situer la �n de l'évolu-
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tion des spetres vers les hautes fréquenes à environ Rep = 400 (L ≃ 70 kg·m−2·s−1) ; onpeut alors onsidérer qu'un éoulement de nature turbulente est établi. Cette limite estplus en aord ave les résultats de Seguin.On peut expliquer l'étalement des spetres lorsque le débit augmente par l'augmenta-tion de la dissipation d'énergie inétique par des strutures de petite taille. On retrouvela asade énergétique aratéristique des éoulements turbulents, bien que la largeur dela bande de fréquene soit inférieure à elle ommunément observée dans le as d'uneturbulene de onduite. C'est pourquoi nous préférons rester prudent quant à la vérita-ble nature de l'éoulement observé, et parler de omportement turbulent plut�t que deturbulene.
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4.3.4 Autoorrélations des mesuresQuelques fontions d'autoorrélation issues des spetres de puissane des signaux sontreprésentées sur la �gure (4.10). Ces fontions représentent la probabilité de préditiondu signal.Ces fontions n'ayant que peu d'intérêt en elles-mêmes, on s'intéresse aux temps deohérene τc des signaux. Ce temps est dé�ni omme le temps de la première annulation dela fontion d'autoorrélation. Physiquement, il orrespond à la limite au delà de laquelleil est impossible de prédire le omportement du signal (i.e. on ne peut pas, onnaissantle signal au temps t, prédire e signal au temps t + τc). On peut don relier le temps deohérene au temps de passage des strutures de l'éoulement porteuses d'énergie.On trouvera sur le graphe (4.11) les valeurs des temps de ohérene τc des signauxde ourant pour haque sonde en fontion du débit de liquide, ainsi que la ourbe derégression τcs ∼= 1

L
.Le temps intégral de ohérene Tc a ensuite été alulé ; ses valeurs sont portées sur la�gure (4.12), ave la ourbe de régression Tc ∼ 1

L
. Il orrespond à la valeur moyenne destemps de passage des strutures porteuses d'énergie.Pour des débits su�samment importants (Rep > 300), le produit u0Tc est sensiblementonstant. En admettant que la vitesse de passage dans le pore uP est diretement propor-tionnelle à la vitesse moyenne u0, e produit est proportionnel à la dimension moyennedes strutures porteuses d'énergie de grande taille. Si nous estimons la vitesse dans le poreà uP = u0τ

ε
(où τ est la tortuosité du milieu poreux, estimée à 1,5, la dimension des stru-tures peut don être alulée par dm = uPTc. On trouvera les dimensions obtenues pourla sonde 2 à di�érents débits de liquide sur la �gure (4.13). Les valeurs de la dimensionmaximale des strutures dM sont di�iles à obtenir (omme on le verra, la détermina-tion de τc est parfois déliate), mais les dimensions moyennes semblent e�etivement sestabiliser à des débits d'environ 50 kg·m−2·s−1.Si nous utilisons les fontions de orrélations des signaux, le alul de la taille desagrégats aboutit à des valeurs nettement supérieures à elles attendues, en partiulier lataille moyenne des strutures est trouvée supérieure à elle des pores (4 mm pour unedimension de pore estimée à 2,22 mm).L'appliation des fontions de transfert aux spetres, suivi du retour aux fontions deorrélations, onduit à des temps aratéristiques τ ′c et T ′

c nettement plus faibles, mais dontl'évolution en fontion du débit liquide est peu di�érente de elle de τc et Tc. Les dimensionsmaximales de strutures obtenues ne se stabilisent ependant pas omplètement. Pourdes débits supérieurs à 50 kg·m−2·s−1, la dimension maximale des strutures obtenue
d′M = τ ′cup est omprise entre 1 et 1,3 mm. La dimension moyenne d′m = T ′

cup reste parontre onstante et vaut environ 0,5 mm.Plusieurs points importants doivents être préisés quant au alul des dimensions desstrutures :� les fontions de orrélation des gradients de vitesse utilisées pour le alul sont lerésultat d'une onvolution par une fontion de transfert d'un résultat physique (laorrélation des signaux). La part de la fontion de transfert dans la déterminationdes temps aratéristiques est importante (fort éart entre τc et τ ′c), alors que nousne sommes pas assurés de la pertinene de l'utilisation de es fontions.
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Fig. 4.10 � Fontions d'autoorrélation des signaux
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Fig. 4.11 � Temps de ohérene des signaux τc en fontion du débit de liquide L
� de plus, es fontions de transfert dépendent fortement de de, lequel est mesuré aveune préision de 10 % environ. L'exatitude des valeurs de la fontion de transfertest don également disutable.� la vitesse uP utilisée n'est qu'une approximation basée sur un modèle. La dépendanelinéaire entre uP et u0 n'est par exemple pas prouvée (en partiulier dans le as d'unsystème omme le n�tre où l'e�et de paroi est important, voir hapitre 2).� le alul de T ′

c par intégration de la fontion de orrélation est peu préis, par manquede points sur l'intervalle [0, τ ′c]. Par ailleurs, faute de mieux, τ ′c et T ′
c sont déterminésen utilisant des interpolations linéaires de CSS, interpolations qui peuvent onduireà des erreurs importantes (Max, 1985, p.275).� en�n, la détermination de τc peut être déliate quand la fontion de orrélationprésente des osillations marquées � �gure (4.15).Ainsi, il ne faut pas onsidérer les tailles de tourbillons obtenues omme des valeursexates, mais plut�t omme des ordres de grandeur.
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Fig. 4.12 � Temps de ohérene intégraux des signaux Tc en fontion du débit de liquide
L

Les tailles de strutures obtenues sont inférieures à elles trouvées par Rode(dM = 2, 5
mm� dm = 1, 6 mm) ou Seguin (dM = 2, 1 mm� dm = 0, 9 mm), bien que les résultats deSeguin soient plus prohes des n�tres. Il faut toutefois rappeler que les mesures de Rodeont été e�etuées à la paroi du réateur, et ne sont don pas signi�atives de l'éoulementau sein de elui-i.On a remarqué que la sonde 4 présente des temps Tc et τc très di�érents de euxobservés sur les autres sondes, bien que présentant la même variation (rapport onstantd'environ 1/2 ave les valeurs des autres sondes). Il nous est di�ile d'expliquer elà.Il est possible que et éart provienne d'un problème de positionnement de la sonde 4,qui pourrait être exposée di�éremment à l'éoulement. Les temps fournis par ette sonden'ont pas été pris en ompte.
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4.3.5 Interorrélations des mesuresLes fontions d'interorrélations des signaux sont portées sur la �gure (4.16) pour dif-férents débits de liquide. On onstate l'existene d'une forte orrélation relative à tempsnul, 'est à dire que les phénomènes réateurs des �utuations de ourant sur les éle-trodes ont lieu simultanément sur les 4 életrodes. Le phénomène mesuré par les sondesintervient don simultanément dans tout le pore ; ei est en aord ave la dimensiondes strutures déterminées en utilisant les temps de ohérene, qui sont supérieures à ladistane entre les sondes. L'existene de ette orrélation à temps nul sur toute la plage dedébits étudiée on�rme que es strutures de grande taille ontinuent à exister, y omprisaprès l'apparition du régime turbulent. Elles ne disparaissent qu'aux débits les plus élevés(CII(0) → 0).Les �gures (4.17) et (4.18) présentent le oe�ient de orrélation à temps nul desouples de sondes (1-2) et (2-4).Ce oe�ient diminue globalement ave L, bien que présentant de fortes �utuationsdans la zone orrespondant à l'augmentation du taux de �utuation ΘI .Cette diminution de la orrélation spatiale peut s'interpréter omme la disloationprogressive des strutures de grandes tailles au pro�t de strutures plus petites. L'apportdes grandes strutures, quoique toujours présent, devient alors négligeable au regard deelui de es petites strutures. L'apparition de es strutures de petite taille (inférieure à ladistane interéletrodes) peut être également à l'origine de l'apparition de oe�ients deorrélations à τ = 0 non maxima � �gures (4.16(d)) et (4.16(f)) en partiulier. On auraitdon l'apparition progressive d'un régime de type turbulent, e qui semble on�rmer lesonlusions de l'analyse des spetres de puissane du �4.3.3.Ces mesures permettent don de on�rmer l'existene d'un régime de type turbulentaux forts nombres de Reynolds de partiule, du moins au niveau du pore de mesure.L'apparition de e régime est progressive, et la turbulene n'est véritablement établiequ'aux débits étudiés les plus forts, soit à des nombres de Reynolds de partiule de l'ordrede 400. En outre, es résultats sont ohérents ave la taille maximale des strutures d′Mobtenue au �4.3.4, qui est supérieure à la distane inter-sondes : ei explique l'existenede la ohérene à temps nul. Le diamètre moyen d′m est par ontre inférieur à la distaneentre les sondes, e qui explique l'a�aiblissement du oe�ient de orrélation CII(0). Onpeut ainsi aratériser l'importane roissante de la turbulene dans le pore.
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4.3.6 Analyse fréquentielle : onlusionsL'analyse des spetres de puissane des signaux permet de mettre en évidene unomportement de type turbulent pour des débits de liquide supérieurs à 50 kg·m−2·s−1environ. Il est possible de déterminer les tailles des plus grandes strutures, ainsi quedes plus énergétiques. Les résultats obtenus sont on�rmés par les interorrélations dessignaux. Par ontre, il n'est pas possible de déterminer l'éoulement en lui même. Enpartiulier, on ignore si il existe une ou plusieurs strutures tourbillonaires dans le pore,ou si l'éoulement est stritement unidiretionnel. Il serait éventuellement possible de ledéterminer en utilisant des életrodes apables de fournir les omposantes de la vitesse,par exemple des életrodes tri-segmentées (voir par exemple la thèse de Baleras (1995),hap. II).
4.3.7 Interprétation du transfert de matière liquide-solide à l'aidede la méthode VITALa méthode VITA a été appliquée aux signaux de ourant reçus par haque sonde,pour di�érents débits, permettant de aluler des temps aratéristiques du système. Parappliation d'un modèle de renouvellement de surfae, nous avons realulé les gradientsde vitesse sur l'életrode, e qui nous a permis de déterminer les paramètres de détetionde la méthode VITA, en partiulier le seuil de détetion k.Le hoix de l'intervalle de alul des paramètres statistiques loaux a dépend de deuxfateurs : a doit être su�samment petit pour ne pas déteter deux évènements à la fois, etsu�samment grand pour qu'un alul statistique sur a ait une signi�ation. Nous avonsdéidé d'utiliser omme norme de a le temps intégral de ohérene. Ainsi, une valeurde a orrespondant à 3Tc paraît satisfaisante. En e�et, on peut véri�er que le temps derenouvellement t0 reste toujours supérieur à 3Tc, et e pour di�érentes valeurs de a :l'intervalle a est don assez petit pour éviter de déteter deux évènements. Par ailleurs,
a = 3Tc orrespond au minimum à 5 valeurs du signal. L'objetif est maintenant de véri�er
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s'il existe une valeur de k permettant de déterminer des temps aratéristiques ohérentsave un modèle de renouvellement de surfae.La �gure (4.19) présente un signal et la fontion de détetion qui lui est assoiée.
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Fig. 4.19 � Exemple de fontion de détetion - L = 55 kg·m−2·s−1

Le nombre d'évènements reensés est e�etivement (Johansson et Alfredsson, 1982)une fontion exponentielle du seuil k, sauf dans le as de seuils très faibles où des variationsdues au bruit et aux �utuations aléatoires sont détetées (�gure 4.20). On notera quetous les évènements reensés ont été utilisés pour le alul de t0, ontrairement aux alulsde Fortuin et oll. (1992), où seuls les évènements orrespondant à des aélérations ontété pris en ompte.Les distributions de temps de ontat pour deux signaux sont présentées sur les �gures(4.21(a)) et (4.21(b)). On onstate une bonne adéquation ave un modèle de distribu-tion exponentiel (φ(θ) = θ exp(−θ/t0)) pour di�érentes valeurs de k, e qui nous permetd'appliquer le modèle de renouvellement de surfae. A e stade, ependant, di�érentesvaleurs de k peuvent être utilisées (entre 0,7 et 1,3) et aboutissent à des distributions bienreprésentées par le modèle exponentiel.Le temps moyen de renouvellement t0 est alulé pour haque sonde aux di�érentsdébits étudiés. Les résultats sont portés sur la �gure (4.22). Ces valeurs ne permettentependant pas de hoisir une valeur de k.Connaissant le temps de renouvellement, on peut essayer de le relier au gradient devitesse S obtenu expérimentalement par une relation du type SL = f(t0) (forme de l'équa-tion (1.45)). La �gure (4.23) présente ette relation. La valeur de la pente théorique de
S/L en fontion de t0 devrait être de 0, 5. La valeur de 0, 44 obtenue est peu éloignée deette pente théorique, et est don satisfaisante.
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Fig. 4.20 � Nombre d'évènements détetés selon le seuil de détetion k
On a don une relation orrespondant aux équations du renouvellement de surfae pourdes temps t0 su�samment faibles, don à des débits élevés. Cei est également visible surla �gure (4.24) où l'on a porté Sexp en fontion de u0√

νt0
, le temps t0 étant obtenu pour

a = 3Tc et di�érentes valeurs de k. Cette omparaison nous permet de déterminer le seuille plus adapté, qui est don k = 0, 9. La validité de es paramètres demandera sans douteà être on�rmée, mais l'intérêt de ette méthode est ertain : elle fournit des temps derenouvellement qui pourront éventuellement être utilisés pour le alul des oe�ients detranferts de matière et de haleur, au lieu des analogies usuelles (de type Chilton-Colburn),peu satisfaisantes en milieu poreux.
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4.4 ConlusionsDans e hapitre, nous avons présenté les résultats des mesures e�etuées en éoule-ment monophasique de liquide dans le milieu poreux. Nous avons pu aratériser l'éoule-ment loal au niveau d'un pore du lit �xe par l'analyse spatio-temporelle de signaux issusde miro-életrodes plaées au sein du lit. Les résultats obtenus pour haque sonde priseindividuellement suggèrent l'existene d'un régime de type turbulent au sein du pore, dontles onditions d'apparitions ont pu être déterminées. Par ette méthode, nous avons égale-ment pu déterminer les onditions d'apparitions de strutures dans l'éoulement, dont lataille moyenne a été évaluée. La méthode utilisée ne permet par ontre pas de déterminertotalement l'éoulement loal. Il faudrait pour ela des sondes plus omplexes apablesde déterminer les omposantes de la vitesse. On peut par exemple penser à des sondestrisegmentées du type de elles proposées par Baleras (1995), mais leur implantation dansle milieu poreux risque d'être extrêmement déliate.L'utilisation de plusieurs mirosondes életrohimiques à l'intérieur d'un même porea par ailleurs permis de on�rmer l'existene à fort débit liquide d'un régime de typeturbulent, dont l'établissement est progressif. Ce résultat est d'autant plus satisfaisantqu'il ne fait pas intervenir de fontion de orretion omme dans le as de l'analyse destemps de ohérene. Il permet de plus de quanti�er failement l'e�et de la turbulene.En�n, l'estimation des gradients de vitesse loaux a été réalisée à l'aide d'un modèle derenouvellement de surfae. Les temps de renouvellement ont été alulés par la méthodeVITA. La omparaison des valeurs alulées et mesurées a permis d'ajuster les paramètresde la méthode (en partiulier le seuil de détetion). Il est important de remarquer quela seule mesure du ourant limite permet d'aéder à la fois à la valeur expérimentaleet à la valeur théorique du gradient de vitesse. Il serait maintenant intéressant d'utiliserles résultats de ette méthode pour déterminer les oe�ients de transfert de matièreloaux, et de omparer eux-i à des résultats expérimentaux, que l'on peut obtenir parexemple ave une miroéletrode insérée dans une paroi ondutrie ; on pourra alorséventuellement établir une analogie entre les transferts de quantité de mouvement et dematière, omme l'ont fait Fortuin et oll. (1992) pour un éoulement turbulent en onduite.



Chapitre 5
Résultats expérimentaux en éoulementbiphasique
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5.1 IntrodutionCe hapitre présente les résultats expérimentaux onernant l'éoulement à o-ourantvers le bas de gaz et de liquide dans un lit �xe. Des mesures loales de pression ont étée�etuées et ont permis de aratériser l'éoulement gaz-liquide (transition de régimes,aratéristiques des pulsations). Ce type d'études présente un intérêt industriel ertain, arle passage d'un régime de faible interation à un régime de forte interation augmente leoe�ient d'éhange liquide-solide (Ruether et oll., 1980). Biskis et Smith (1963) ont parailleurs prouvé que la présene de pulsations (induites, en l'ourene) pouvait augmenterle transfert gaz-liquide dans des proportions importantes (jusqu'à 80%).Dans un deuxième temps, on a réalisé des mesures à l'aide des miroéletrodes déjàutilisées en éoulement monophasique, a�n d'étendre au sein du lit les mesures déjà réal-isées à la paroi et de on�rmer ou d'in�rmer es résultats. Nous verrons plus en détail equ'il en est au �(5.4)
5.2 Régimes d'éoulement et aratérisation de l'hy-drodynamique : bibliographieOn distingue, en éoulement gaz-liquide vers le bas dans un lit �xe, deux grandesatégories d'éoulements : le régime à faibles interations, où les deux phases s'éoulentl'une indépendamment de l'autre, et les régimes à fortes interations où la présene d'unephase in�ue sur l'éoulement de l'autre.
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On peut onsidérer deux régimes de fortes interations distints : le régime pulsé, oùdes zones rihes en gaz alternent ave des zones rihes en liquide, et le régime dispersé,où une phase liquide ontinue est traversée par une phase gazeuse sous forme de bulles(lesquelles oalesent en général, d'où l'appellation de régime à bulles déformées) ; lorsquele débit de gaz est très faible, en régime dispersé, les bulles ne oalesent pas et restentsphériques : on parle de régime à bulles.D'autres régimes existent, par exemple le régime de brouillard (le liquide est présentsous forme de �nes gouttelettes portées par le gaz) et le régime moussant (dans le as de�uides fortement inhibiteurs de oalesene).

5.2.1 Transitions de régimeCharpentier et Favier (1975) ont établi une arte des points de transition de régime,pour di�érents réateurs et �uides. Ils ont montré que le traé de L
Gλψ

en fontion de G/λregroupait bien les di�érents résultats. Les paramètres ψ et λ permettent d'extrapoler lediagramme obtenu en éoulement air-eau à d'autres systèmes (non moussants), et sontdé�nis par :
λ =

√
ρL

ρeau ρG

ρair ψ =
σeau
σL

[
µL

µeau (ρeauρL

)2
]1/3 (5.1)

Aux fortes pressions, Larahi (1991) propose de modi�er les artes d'éoulement deCharpentier et Favier en faisant intervenir un paramètre Φ = 4, 76 +
ρG

2ρ∗
(où ρ∗ est lamasse volumique de l'air à 293,15 K et 0,1 MPa) et en modi�ant le paramètre λ ave :

λ∗ =

√
ρGρL

ρ∗ρeauLe diagramme d'éoulement devenant un traé L
G
λ∗ψΦ vs G/λNG (1986) propose di�érents modèles rendant ompte des interations entre phasespour aluler les limites des transitions de régime. D'après Larahi (1991), es modèles nesont valables que pour des éoulement air-eau.Grosser et oll. (1988) ont déterminé les onditions de transition ruisselant-pulsé enalulant la limite de stabilité des équations de onservation en régime permanent. Ilsproposent omme ondition de transition :

W1W
2
5 + 2W3W4W5 +W 2

2W4 = 0 (5.2)
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ave

W1 =
ρG

εsG

+
ρL

εsL

(5.3)
W2 = − 1

(εsL)2

∂FL

∂uL

− 1

(εsG)2

∂FG

∂uG

(5.4)
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ρGuG

εsG

+
ρLuL

εsL

(5.5)
W4 =

ρGu
2
G

εsG

+
ρLu
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+
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εK
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∂sL

(5.6)
W5 =

FL

(εsL)2 +
FG
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ε2sL
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∂sL
− 1

ε2sG

∂FG
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(εsL)2
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∂uL
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(5.7)

FG = −
(
AµG(1 − ε)2ε1,8

dpε
2,8s2,8

L

+
BρG(1 − ε)|uG|

s1,8
L dp

)
uG (5.8)

FL = −
(

1 − s0
L

sL − s0
L

)2,9(
AµL(1 − ε)2s2

L

εdp
+
BρL(1 − ε)s3

L|uL|
dp

)
uL (5.9)

où J est la fontion de Leverett (1941), FL et FG sont les fores exerées par le milieuporeux sur les �uides (voir également le hapitre 3).
5.2.2 Propriétés hydrodynamiques des pulsationsLe phénomène de pulsation, observé pour des débits importants de gaz et de liquide,onsiste en l'alternane de zones rihes en liquide et de zones rihes en gaz. Une pulsationorrespond à une zone dont les setions passantes sont obstruées par le liquide. Le gazexere alors une pression su�sante pour mettre en mouvement le liquide. Il peut êtreintéressant de onnaître la vitesse de passage de es pulsations, ainsi que leur fréquene(en partiulier, la fréquene de pulsation est utilisée dans ertains modèles de transfert dematière).Blok et Drinkenburg (1982) ont utilisé une tehnique ondutimétrique pour mesurerles propriétés des pulsations. Ils donnent pour la fréquene de pulsation fp :

fp√
dp

= Ap
uLu

0,265
G

εdp0,5s0,265
−Bp (5.10)

où s est la surfae spéi�que du garnissage, et Ap et Bp sont des onstantes ; les auteursdonnent Ap ≃ 1800 et Bp ≃ −58 pour des anneaux Rashig.Tsohatzidis et Karabelas (1995) proposent une estimation empirique de la fréquenedes pulsations, sur la base de leurs résultats expérimentaux, par :
fp = 2, 13 + 2, 87uG (5.11)pour uL > 0,015m·s−1 et 0,07 m·s−1 < uG < 0,33 m·s−1. Ils proposent, ave prudene,une relation plus globale :

fpl0
ui,G

= 0, 629

(
Rei,G

Rei,L

)0,57 (5.12)
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ave l0 = 0, 3 m.Ces mêmes auteurs fournissent également une relation pour la vitesse de passage despulsations :

Vp =
1, 03u0,79

i,G

1 + 0, 76u1,27
i,G

(1 + 25, 4uL) (5.13)pour 0,4 m·s−1 ≤ ui,G ≤ 1,5 m·s−1 et 0,011 m·s−1 ≤ uL ≤ 0, 025 m·s−1. Pour des vitessessuper�ielles de liquide inférieures à 0,011 m·s−1, les auteurs proposent de négliger l'in-�uene du débit liquide sur la vitesse des pulsations.Ils proposent également de regrouper les vitesses de passage par la relation :
Vp

ui,G
= 0,625

(
Rei,L

Rei,G

)0,61 (5.14)Réemment, Burghardt et oll. (1999) ont déterminé es fréquenes en ombinantanalyse d'image et tehnique ondutimétrique. Ils donnent, pour de faibles vitesses in-terstiielles de liquide :
fp = 23, 579ui,L − utri,Ld−0,34375

p (5.15)ave utri,L la vitesse interstiielle de liquide orrespondant à la transition de régime Sig-nalons tout de même que la variation de fp en fontion de dp n'a été étudiée que pourdeux diamètres de partiules di�érents. Nous retiendrons une relation de la forme fp =
Ap(dp)

(
ui,L − utri,L).

5.3 Mesures loales de pression : résultats expérimen-tauxLes résultats que nous présenterons ii sont obtenus dans un système air/eau ; le mon-tage est dérit en (1.2).
5.3.1 Transitions de régime et fréquene de pulsationOn trouvera sur la �gure (5.1) le traé de quelques densités spetrales de puissane
SPP des signaux de pression pour les trois régimes d'éoulement. On s'est assuré de visude la nature du régime.On a ainsi théoriquement aès à la fréquene de passage des pulsations fp (qui orre-spondrait à la fréquene dominante du signal), et a minima à leurs onditions d'apparition(don, aux onditions opératoires de hangement de régime), en partiulier lors de la tran-sition ruisselant/pulsé. Pour la transition entre les régimes dispersés et pulsés, la frontièreest beauoup moins nette. Cei est partiulièrement visible sur la �gure (5.2), qui présenteles maxima des densités spetrales de puissane des signaux pour di�érents débits de gaz,à L �xé. La �gure (5.2(a)) orrespond à la transition entre les régimes ruisselant et pulsé,tandis que la �gure (5.2(b)) montre l'évolution entre les régimes dispersés et pulsés.On peut ainsi déterminer la transition du régime ruisselant au régime pulsé. Les ré-sultats obtenus sont portés sur la �gure (5.3). L'aord ave le modèle de Grosser et oll.(1988) est satisfaisant.
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Fig. 5.1 � Densité spetrales de puissane SPP des signaux de pression en paroi
Cependant, et omme le font remarquer Burghardt et oll. (1999), la déterminationde fp à partir de SPP est déliate, en partiulier à ause de l'étalement du spetre. Nousavons don préféré aluler fp diretement à partir des signaux de pression. Un exemplede signal obtenu en éoulement pulsé est présenté sur la �gure (5.4).
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Fig. 5.2 � Maximum de densité spetrale de puissane des signaux de pression
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Fig. 5.4 � Exemple de signaux obtenus par les apteurs de pression en paroi
Le passage d'une pulsation est détetée par le hangement de signe de l'éart à lamoyenne de la pression ; il est alors faile de déterminer le temps t entre deux pulsations,l'inverse de la moyenne de e temps orrespondant à la fréquene de passage fp. A�nde limiter la prise en ompte du bruit, on ne tiendra pas ompte dans le alul de lamoyenne des temps inférieurs à un seuil tm �xé (équivalent grossier d'un �ltre passe-bas).Nous avons également tenté d'utiliser la méthode VITA pour déterminer es temps, maiselle n'a pas donné satisfation (en partiulier, on n'a pas pu trouver un jeu de paramètresaeptable).On trouvera sur la �gure (5.5) les fréquenes de pulsation obtenues expérimentalement,pour deux débits liquides donnés. On a hoisi un temps de seuil tm = 0, 05 s, orrespondantà des fréquenes de 20 Hz. On onstate que la fréquene des pulsations augmente ave ledébit de gaz. Ce résultat était attendu, puisque 'est le gaz qui fournit l'énergie néessaireau déplaement de la pulsation.
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Fig. 5.5 � Fréquenes de pulsation pour de faibles débits de liquide
Pour des débits liquides plus importants (L > 37 kg·m−2·s−1), on assiste à une inver-sion de la tendane, i.e. à une diminution de la fréquene de pulsation ave le débit de gaz� �gure (5.6). On attribue e omportement à la oalesene des bouhons de gaz. Aprèsexamen des di�érents résultats, on onstate l'augmentation de fp ave le débit liquide, dumoins jusqu'à des débits de l'ordre de 37 kg·m−2·s−1.
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On peut essayer de regrouper les résultats en portant une fréquene normée fpl0

ui,G
enfontion du rapport des nombres de Reynolds interstiiels des deux �uides (soit Rei,L

Rei,G
). Lerésultat est porté sur la �gure (5.7) pour l0 = 0,3 m ; on a alors :

fpl0
ui,G

= 22

(
Rei,L

Rei,G

)1,27 (5.16)La di�érene ave la relation établie par Tsohatzidis et Karabelas (1995) est impor-tante, mais la omparaison est peu judiieuse vue la di�érene de domaines d'établissement
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� le rapport des nombres de Reynolds interstiiels est ompris entre 0,04 et 0,8 pour etteétude, et entre 0,5 et 6 pour elle de Tsohatzidis et Karabelas. Par ailleurs, ette relationa été établie en utilisant les saturations liquide sL provenant d'une orrélation et nond'une mesure, et doit don être onsidérée ave prudene.Si on herhe à omparer les résultats obtenus ave eux de Burghardt et oll. (1999),on ne retrouve pas la dépendane linéaire de fp en fontion de (ui,L − utr

i,L), même dans leas des faibles vitesses de liquide. Il faut ependant rester ritique vis à vis de nos résultatspuisque la vitesse de transition de régime n'est pas onnue ave une grande préision, etque, omme on l'a vu i-dessus, la saturation liquide n'est pas mesurée.En�n, on observe parfois des omportements irréguliers mais permanents (par exemple,une pulsation de grande taille suivie peu après d'une autre de petite taille, e omporte-ment se répétant dans le temps). Il est alors di�ile de parler de fréquene moyenne, ladistribution des fréquenes pouvant être bimodale. L'usage de méthodes temps-fréquenepourrait être intéressant dans le traitement de tels signaux. Ce omportement pourraitêtre lié à la longueur de la olonne ; le fait qu'elle soit une grandeur �nie ontraindraitle système à adapter la longueur d'onde des pulsations. Ce point serait à véri�er par desmesures dans d'autres réateurs de di�érente hauteurs.
5.3.2 Vitesse de passage des pulsationsLe alul du temps d'interorrélation τi des signaux de pression en éoulement pulsépermet de déterminer la vitesse de passage des bouhons de gaz, la distane Ls inter-
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sondes étant onnue, par Vp = Ls

τi . Nous présentons sur la �gure (5.8) les vitesses depulsation obtenues pour deux débits liquide, et orrespondant à des transitions entredi�érents régimes. On a �xé Vp = 0 lorsque le temps d'interorrélation τi était nul.
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Fig. 5.8 � Vitesses des pulsationsOn onstate que la transition entre les régimes dispersés et pulsés est moins � bru-tale �qu'entre les régimes ruisselants et pulsés. Cei est en aord ave les résultats obtenuspour les spetres de puissane (voir �gure (5.1)).Les variations de Vp en fontion du débit de gaz à débit liquide donné sont similairespour tous les débits L onsidérés. Par ailleurs, on n'observe pas de grandes di�érenesentre les vitesses de pulsations à fort débit de gaz.En herhant une relation du type de (5.14) (Tsohatzidis et Karabelas, 1995), ontrouve :

Vp

ui,G
= 2, 23

(
Rei,L

Rei,G

)0,472 (5.17)Cette relation ne regroupe pas aussi bien les données que dans le as de Tsohatzidiset Karabelas � voir �gure (5.9) ; ei est probablement dû à la prise en ompte, dansnotre as, de vitesses de pulsations prohes de la transition, qui ont été éartées parles auteurs. Par ontre, la relation (5.14) est utilisable et onduit à des résultats d'unepréision honorable.
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Fig. 5.9 � Relation entre la vitesse des pulsations normée et le rapport des nombres deReynolds interstiiels du liquide et du gaz
5.4 Miroéletrodes5.4.1 IntrodutionL'utilisation de miro-életrodes implantées dans le sein du lit a onduit à des résultatsintéressants dans le as de l'éoulement monophasique de liquide (hapitre 4). Nous avonsdon essayé d'utiliser la même tehnique pour un éoulement gaz-liquide, suivant en elàles travaux de Rode (1992) et Naderifar (1995). Ces auteurs avaient utilisé des életrodesinsérées dans la paroi du réateur, et aboutit à ertains résultats permettant de ara-tériser la nature de l'éoulement. L'examen loal de l'éoulement est en e�et néessaireà la ompréhension des phénomènes marosopiques. Une approhe de e type avait étée�etuée par Melli et oll. (1990), pour un milieu bidimensionnel ordonné, et a montré letrès grand nombre de régimes mirosopiques provoquant l'apparition de tel ou tel régimemarosopique. Il aurait été intéressant de l'étendre à un milieu réel. Cependant, ommenous allons le voir, il semble di�ile d'utiliser nos mesures à et e�et.
5.4.2 Examen et remarques préliminairesL'examen préliminaire des signaux � bruts �(�gure (5.10)) permet de véri�er que l'in-tensité mesurée est rarement nulle. En général, le signal ne s'annule pas réellement, maisdéroît fortement pour augmenter ensuite rapidement. Une telle déroissane est due àla rupture de la ontinuité du liquide entre la sonde et la ontre-életrode ; elle indique
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que le pore, ou tout au moins le voisinage de la sonde est oupé par la phase gazeuse.La fréquene de es annulations (de l'ordre de 3 à 5 par minute) est faible et ne orre-spond pas à une fréquene de pulsation observée (bien que se produisant probablementau moment du passage d'une zone rihe en gaz). Cette faible fréquene s'explique à notreavis par l'e�et d'inhibition de oalesene du milieu qui onduit à des bulles de gaz defaible taille. Le pore n'est alors que rarement oupé intégralement par le gaz, omme ilpourrait l'être dans le as de bulles oalesentes. On ne retrouve don pas les résultats deMelli et oll. (1990), qui observaient ette oupation intégrale du pore, en partiulier enrégime pulsé.On peut être surpris de l'existene de �utuations mesurables à des débits de liquideet de gaz aussi faibles que L = 6,9 kg·m−2·s−1 et G = 0,055 kg·m−2·s−1. Cependant, sil'on alule la vitesse interstiielle du liquide ui,L = L

ρLεsL
, on a (ave sL ≃ 0,35 estimé parla orrélation de Sáez et Carbonell) ui,L ≃ 0,05 m·s−1, e qui orrespondrait à un débitde liquide seul de L ≃ 20 kg·m−2·s−1. Dans la mesure où, en éoulement monophasique,les �utuations observables apparaissent aux alentours de e débit, il n'est �nalement passurprenant d'en mesurer en éoulement diphasique.
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Fig. 5.10 � Exemples de signaux transmis par les miroéletrodes
5.4.3 Analyse statistique et fréquentielleLes �gures (5.11) et (5.12) présentent les di�érentes grandeurs statistiques alulées àpartir des signaux de ourant limite en fontion du débit de gaz pour deux débits liquides.
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Fig. 5.11 � Moyennes des signaux
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Comme on l'avait déjà remarqué en éoulement monophasique, et pour les mêmesraisons (positionnement), les gradients de vitesse mesurés sur la sonde 1 sont très faibles.Le oe�ient de tranfert moyen semble peu dépendant du débit de gaz, une légèrevariation étant tout de même observée après la transition ruisselant-pulsé. On pouvaits'attendre à une augmentation de e oe�ient ave G, la vitesse interstiielle de liquideaugmentant. Cependant, la variation de vitesse interstiielle de liquide dans la gamme dedébits de gaz onsidérés est faible (de l'ordre de 10 %). Il est probable que le passagede bulles de gaz près de la sonde (en régime de fortes interations) soit la ause de ettediminution de la moyenne du signal.L'éart type des signaux augmente par ontre ave G, de même que le taux de �utu-ations. Là enore, es fortes variations s'expliquent par la présene roissante de bulles degaz près de l'életrode. Elles ne quanti�ent probablement pas l'hydrodynamique liquideloal de la même façon qu'en éoulement monophasique.Le taux de �utuation ΘI des signaux, porté sur la �gure (5.13), ne présente pasde façon évidente une variation brutale suseptible d'indiquer un hangement de régimehydrodynamique, omme 'était le as en éoulement de liquide seul. On peut ependantobserver sur la �gure (5.13(a)) l'augmentation de ΘI à partir de G = 0, 17 kg·m−2·s−1environ, qui orrespondrait à la transition de régime. Un omportement similaire, maisplus marqué, du taux de �utuation du signal avait déjà été observé par Rode (1992). Parailleurs, les �utuations observées sont nettement plus importantes que elles mesurées enéoulement monophasique pour un même débit de liquide.
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Fig. 5.13 � Taux de �utuation des signaux des miroéletrodesLes traés des densités spetrales de puissane SII des signaux de ourant à di�érentsdébits sont portés sur la �gure (5.14). On peut onstater l'existene d'une fréquenearatéristique lorsque le régime est pulsé. Cette fréquene est de l'ordre de 2 Hz, et varielégèrement ave G pour un même débit liquide, en partiulier pour les forts débits liquides.Sa détermination exate est di�ile, omme dans le as des signaux de pression. Cettefréquene orrespond apparemment au passage des bouhons de gaz.
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Si on présente les spetres SII obtenus pour un débit liquide donné à divers débitsgazeux, on peut onstater � �gure (5.14) �, outre l'e�et des pulsations, un élargissementdes spetres vers les hautes fréquenes, qui reste ependant assez peu marqué (on le re-marque en partiulier pour les faibles débits de liquide). Si l'on fait un parallèle ave lesrésultats obtenus en éoulement monophasique, on peut dire que la nature de l'éoulementdu liquide est turbulente, quel que soit le régime d'éoulement. Par ontre, la ontribu-tion des hautes fréquenes (� turbulentes �) est plus élevée pour des régimes de fortesinterations.Il faut ependant nuaner es assertions, ar les spetres onsidérés proviennent di-retement des signaux. Il ne s'agit don pas réellement des spetres du gradient de vitesse.L'utilisation des fontions de transferts (1.23) et (1.24) ne onduit pas à des résultats sat-isfaisants : il se pose alors la question de la pertinene de l'utilisation de telles fontionsdans un éoulement diphasique.
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5.4.4 Interorrélation des mesuresComme on l'avait déjà observé en éoulement de liquide seul, la orrélation maximalese produit à temps nul lorqu'elle existe. En partiulier, on n'observe pas de maximumdistint sur les mesures en éoulement dispersé.Le oe�ient de orrélation à temps nul Cxy(0) augmente régulièrement ave le débitde gaz, omme on peut le voir sur la �gure (5.15). On peut don penser qu'il n'est pas liéà la nature turbulente de l'éoulement, omme dans le as monophasique.
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Fig. 5.15 � Coe�ient de orrélation des signaux � Sondes 1 et 2Par ailleurs, on n'observe pas de nette di�érene entre Cxy(0) à fort et à faible débitliquide.Il semble don que le oe�ient d'interorrélation ne traduise pas ii la nature miro-sopique de l'éoulement du �uide, omme 'était le as en éoulement monophasique, maisplut�t un phénomène global. Il peut s'agir par exemple des pulsations marosopiques,bien que l'augmentation de Cxy(0) débute avant l'apparition de es pulsations.
5.5 ConlusionsDans e hapitre, nous avons étudié expérimentalement les éoulements gaz-liquidedans un réateur à lit �xe. Nous avons présenté des résultats onernant les aratéris-tiques hydrodynamiques des éoulements pulsés, obtenus à l'aide de sondes de pressionimplantées à la paroi du réateur. Nous avons pu déterminer les fréquenes et les vitessesmoyennes des pulsations, dont l'évolution n'est pas quantitativement en aord ave lesrésultats de la littérature, bien que les relations de Tsohatzidis et Karabelas (1995)soient qualitativement appliables. La détermination de es aratéristiques de l'éoule-ment pulsé n'est pas aussi simple qu'il y paraît. En e�et, les signaux obtenus peuventonduire à des distributions de temps de passage non unimodales. Par ailleurs, les sig-naux sont obtenus à la paroi du réateur, e qui ne permet pas de quali�er l'éoulement
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dans sa zone entrale. En�n, le désaord ave les relations déjà établies peut en parties'expliquer par la néessité d'utiliser un modèle pour le taux de saturation liquide sL,paramètre important de es relations.L'utilisation de miro-életrodes implantées dans le lit n'a pas donné de résultatsaussi onluants quant à la nature de l'éoulement que eux à la paroi du réateur (Rode,1992; Naderifar, 1995). On retiendra en premier lieu que les mesures e�etuées en paroisont insu�santes pour aratériser l'éoulement dans le sein du milieu poreux. On peutependant penser que la nature de l'éoulement de liquide loal dans le pore est assezpeu modi�ée par le hangement de régime hydrodynamique, et qu'elle présente ertainesaratéristiques d'un éoulement turbulent (large gamme de fréquene des spetres depuissane). Malgré tout, on ne peut, sur la base de es résultats, onlure dé�nitivementquant à l'hydrodynamique loale dans le pore. Notons que la di�érene entre les mesuresinternes et elles e�etuées en paroi est très importante, preuve supplémentaire qu'ilfaut se garder d'extrapoler les résultats obtenus à la paroi (en partiulier dans le as del'éoulement gaz-liquide).



Conlusion générale et perspetives
Was mih niht umbringt, maht mih stärkerCe qui ne me tue pas, me rends plus fortFriedrih Nietszhe � Le Crépusule des Idoles

ConlusionsL'objetif de e travail était d'apporter une meilleure ompréhension des phénomèneshydrodynamiques et de transfert de matière dans les réateurs à lit �xe.La première partie de ette étude onerne la modélisation de es phénomènes. Dansle hapitre 2, nous avons proposé di�érents modèles pour les éoulements de liquide seul.Nous avons montré que l'utilisation de l'équation de Hsu et Cheng (1990) onduisait àdes résultats plus satisfaisants que elle de Vafai et Tien (1981), pourtant ommunémentemployée. Nous avons également pu souligner l'importane des termes advetifs dansla distribution des �uides. Les valeurs alulées du gradient de vitesse à la paroi sontnettement supérieures à elles obtenues expérimentalement ; des valeurs orretes peuventependant être alulées en utilisant un terme de visosité modi�é. Les résultats obtenusaprès résolution des di�érents modèles de transfert de matière exposés ont été onfrontésà des valeurs expérimentales du oe�ient de transfert de matière pariétal. Si le modèleà deux zones permet d'obtenir des résultats très satisfaisants, la résolution numérique del'équation moyenne de transfert onduit à des résultats systématiquement sous-estimés. Ilsemble que l'ajout d'un terme supplémentaire (de dispersion axiale) soit néessaire pourbien rendre ompte des phénomènes. Par ailleurs, nous avons montré l'importane duhoix des paramètres de alul, en partiulier du type de maillage, lors de la simulationdu transfert de matière.Au hapitre 3, nous avons présenté un modèle hydrodynamique simpli�é pour leséoulements de gaz et de liquide en régime de faibles interations. La résolution numériquede e modèle dans notre as onduit à des résultats globalement satisfaisants (la pertede harge alulée, en partiulier, est orrete), mais une modi�ation doit être envisagéepour mieux tenir ompte de l'e�et de la paroi. L'existene d'un front de propagation duliquide a néessité l'utilisation de tehniques numériques partiulières, mais a bien étéprise en ompte.La seonde partie de l'étude porte sur l'analyse expérimentale de l'hydrodynamiquedans le réateur. Nous avons en partiulier étendu la tehnique de mesure loale de gradi-
125
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ent pariétal de vitesse par miroéletrodes en paroi inerte en utilisant des sondes inséréesau sein du lit.Dans le as de l'éoulement de liquide seul à travers le milieu poreux (hapitre 4), nousavons montré la di�érene sensible existant entre les mesures en paroi (Lati�, 1988; Rode,1992; Naderifar, 1995) et elles au entre du réateur. La onnaissane des éoulementsloaux dans es milieux ne saurait don se satisfaire des mesures e�etuées à la paroi, etl'usage de sondes internes est don néessaire. Nous avons également déterminé les limitesde transition entre les di�érents régimes hydrodynamiques, et on�rmé le omportementde type turbulent du �uide aux forts débits. La taille des agrégats de �uide a pu êtredéterminée, en analysant les temps aratéristiques des signaux obtenus à partir des fon-tions d'autoorrélation. Ces mesures ont été on�rmées par la déorrélation des signauxprovenant des di�érentes életrodes.De plus, nous avons appliqué un modèle de renouvellement de surfae aux signaux issusdes miroéletrodes, les distributions de temps de ontat étant déterminées en utilisantla méthode VITA. Le modèle de renouvellement de surfae peut, à partir d'un ertaindébit de �uide orrespondant au omportement turbulent, prédire la valeur du gradientde vitesse moyen sur l'életrode. Ce résultat est intéressant en e sens que les informationsutilisées pour le alul des gradients de vitesse théoriques et expérimentaux proviennentdu même signal. Il permet de déterminer les paramètres de la méthode VITA, e quipourrait permettre de développer des analogies entre les di�érents transferts.Pour un éoulement à o-ourant de gaz et de liquide (hapitre 5), les signaux délivréspar les sondes internes ne sont pas exploitables omme eux obtenus en éoulement deliquide seul ou eux obtenus à la paroi dans les mêmes onditions. Nous avons en outrearatérisé l'hydrodynamique des éoulements pulsés en mesurant la pression à la paroi duréateur. Nous avons ainsi obtenu les fréquenes et les vitesses de passage des pulsations.
PerspetivesLa simulation de l'éoulement monophasique ne prend atuellement pas en ompte leomportement turbulent observé à des débits assez grands. On peut envisager l'ajout determes de turbulene dans les équations de onservation moyennes, termes qui pourrontêtre déterminés à partir des mesures e�etuées sur les miroéletrodes. Pour e qui est dutransfert de matière, la prise en ompte d'un terme de dispersion axiale dans les équationsmoyennes devrait permettre une meilleure adéquation entre les résultats expérimentauxet simulés. Le alul numérique en sera ependant nettement ompliqué.Dans le as de l'éoulement à o-ourant vers le bas de gaz et de liquide, la prise enompte des interations �uide-�uide néessite le remaniement du ode de alul. En parti-ulier, il faudra résoudre les équations d'origine (formulation vitesses-pressions-saturation)et non les équations modi�ées (formulation pression-saturation). Les résultats éventuelsobtenus pour le régime pulsé pourront être omparés aux mesures de fréquenes et vitessesdes pulsations présentées dans le hapitre 5. Par ailleurs, notre modèle doit être revu a�nde mieux prendre en ompte l'éoulement près de la paroi.Conernant les résultats expérimentaux, il est possible que le modèle de renouvelle-ment de surfae soit appliable aux transferts de haleur et de matière. Cei fournirait uneanalogie intéressante, mais demande à être véri�é. Il faudra don e�etuer des mesures de
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oe�ient loal de transfert de matière, que l'on peut réaliser à l'aide de miroéletrodesinsérées dans une paroi (une bille) ondutrie polarisée. Par ailleurs, le problème de l'ap-pliabilité des fontions de transfert pourrait être résolu en utilisant des életrodes de plusfaible dimension. Vu les di�ultés de réalisation et d'implantation des sondes atuelle-ment utilisées, il semble ependant que le reours à des tehniques de miroméaniquedevienne néessaire pour des életrodes plus petites.En�n, il semble di�ile d'utiliser les miroéletrodes en éoulement gaz-liquide, equi limite les possibilités de mesures loales. Dans ette optique, il serait intéressant deonsidérer la possibilité d'insertion de miro-apteurs de pression en lieu et plae deséletrodes.
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Annexe A
Modèle à deux zones : détail des aluls

Cette annexe présente le détail de la résolution analytique du modèle à deux zones.On rappelle qu'il s'agit de résoudre le système :
1
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(
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∂xc

∂ρ
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=
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0 ≤ ρ ≤ ρu (A.1a)
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ρu ≤ ρ ≤ 1 (A.1b)

soumis aux onditions aux limites :
ξ = 0,∀ρ , xc = xw = 1 (A.2a)
ρ = 0,∀ξ , 0 ≤ xc ≤ 1 (A.2b)
ρ = ρu,∀ξ , xc = xw (A.2)
ρ = ρu,∀ξ , εw

∂xw

∂ρ
= εc

∂xc

∂ρ
(A.2d)

ρ = 1,∀ξ , xw = 0 (A.2e)ave Pe′ = Pe/ε.On pose x(ρ, ξ) = Ψ(ρ)Γ(ξ). Il vient :
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(A.3)Or ette équation reste valable pour tout le domaine de résolution Ω = [0; 1] × [0; 1],don haque terme de (A.3) est onstant et indépendant de la zone.Posons don :
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= −λ2 (A.4)La onstante est hoisie négative pour orrespondre à une fontion Γ déroissante,physiquement aeptable.On va don herher la ou les onstantes λn onduisant à des solutions aeptables.134
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On a failement Γ = exp−λ2

nξ.Trouver Ψ revient don à résoudre pour haque zone :
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n (A.5)dont la solution générale est de la forme :
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A�n d'alléger l'ériture, on pose γn = λn
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Pe′r,pet on peut alors réérire les onditions (A.7) à (A.9) sous forme matriielle :
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On a don, en notant ∆ = J0(ρuηn)Y1(ρuηn) − J1(ρuηn)Y0(ρuηn) = −q0(ρuηn; ρuηn) :
Ap,n =

1

∆
(J0(γn)Y1(ρuηn) −KJ1(γn)Y0(ρuηn)) (A.11)

Bp,n =
1

∆
(KJ1(γn)J0(ρuηn) − J0(γn)J1(ρuηn)) (A.12)

On peut en�n aluler λn, toujours à partir de (A.10) en annulant le déterminant dela matrie A, soit à résoudre :
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−J0(γn)J1(ρuηn)Y0(ηn) −KJ1(γn)J0(ηn)Y0(ρuηn)+

Y1(ρuηn)J0(ηn)J0(γn) +KY0(ηn)J0(ρuηn)J1(γn) = 0
(A.13)

L'expression des onentrations réduites est don :
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Annexe B
Convertisseur ourant/tension

On présente ii le shéma détaillé du onvertisseur/ampli�ateur utilisé en onjontionave les miroéletrodes.Divers problèmes tehniques sont apparus lors de la réalisation de et appareillage,problèmes que nous souhaitons dérire ii, ainsi que les solutions apportées.Rappelons rapidement les spéi�ations du montage. Il s'agissait de onvertir unourant de l'ordre de la dizaine de nano-ampères en tension, tout en l'ampli�ant su�-isamment pour pouvoir le mesurer orretement à l'aide de la arte d'aquisition dontnous disposons (une ampli�ation de 106 a été jugée satisfaisante). De plus, il fallaitpouvoir réaliser un éhelon de tension ave un temps de montée faible (a�n d'étalonnerorretement les mirosondes). En�n, le rapport signal/bruit devait être maintenu le plusélevé possible.La suppression du bruit haute fréquene dans le signal de sortie a été réalisée par unsimple �ltre passe bas (présene d'un ondensateur de 470 pF en parallèle ave la résistaneR3 de 1 MΩ, non représenté sur le shéma). Cependant, la présene de e �ltre onduità un temps de montée de l'éhelon de tension (lors de la fermeture de l'interrupteur J4)non négligeable. Le hoix de la apaité de �ltrage a don été un ompromis entre un bon�ltrage et un temps de montée aeptable. La valeur hoisie donne un temps de 3 ms pourun �ltre de fréquene de oupure ≃340 Hz.Après di�érents essais d'une première version du onvertisseur, nous avons remarquéla présene d'un signal de fréquene 100 Hz, qui semblait provenir d'un bruit de 50 Hzredressé et légèrement déformé. L'ajout de ondensateurs de �ltrage au niveau de l'ali-mentation a permis d'éliminer e bruit parasite.La tehnologie utilisée pour e montage est relativement peu adaptée à nos besoins.Elle est en premier lieu relativement enombrante, et nous a ontraint à l'utilisation d'unelongueur important de �l entre les sondes et le boîtier ; la présene de e �l peut don iduireertaines déformations dans le signal. Par ailleurs, bien que l'alimentation soit isolée dureste du montage, et malgré l'utilisation d'un transformateur toroïdal (qui rayonne dontrès peu vers l'extérieur), on a onstaté un rapport signal/bruit légèrement supérieur pourl'entrée la plus prohe de l'alimentation.Pour toutes es raisons, nous préonisons, sur les onseils du servie életronique dulaboratoire, l'utilisation de la tehnologie CMS. Celle i aurait été d'enombrement moin-dre, et aurait pu être disposée diretement ontre le réateur, e qui évitait l'utilisation
137
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de longs �ls parourus par les miroourants. En outre, le rayonnement de l'alimentationaurait été moindre.

Fig. B.1 � Convertisseur ourant-tension : shéma détaillé



Annexe C
Titrage des solutions

A�n d'étalonner le spetrophotmètre d'absorption, il est néessaire de onnaître le titreexat en Fe(CN)3−6 dans la solution. Cei peut etre réalisé grâe à un titrage par le sulfatede obalt en milieu tampon ammoniaal, le suivi de la onentration en Fe(CN)3−6 étante�etué par dosage ampérométrique.
C.1 Protoole opératoireOn prélève 50 ml (exatement) de solution de K3Fe(CN)6, que l'on omplète par 50
ml de solution d'ammoniaque, 100 ml d'eau et 4 uillerées à soupe de NH4Cl.On dose le Fe(CN)3−6 présent par ampérométrie sur életrode tournante, le potentielhoisi étant 3 mV / E.C.S. et la vitesse de rotation de l'életrode dépassant les 1000tours/min. La solution est titrée par du CoSO4 à 0,02 M, et on suit l'évolution de l'intensitéen fontion du volume de sulfate de obalt versé. On herhe ensuite l'intersetion aupoint d'absisse VCoSO4

de la droite formée par es points expérimentaux ave la droitesituée après le point d'in�exion, lequel orrespond au point d'équivalene où [Fe(CN)3−6 ]×
50.10−3 = 2.10−2 × VCoSO4

(ette seonde droite est normalement onfondue ave l'axedes absisses).Cette onentration est ensuite omparée à la valeur renvoyée par le spetrophotomètred'absorption dans la longueur d'onde λ = 420 nm. Pour des onentrations de l'ordre de
10−3 M en K3Fe(CN)6, il onvient de diluer au dixième la solution avant de mesurer sonabsorbane, a�n de se plaer dans la plage de mesure de l'appareil.
C.2 Analyse des résultatsOn trouvera sur la �gure (C.1) le titrage d'une des solutions, et sur la �gure (C.2) laourbe d'étalonnage du spetrophotomètre.Nous avons �nalement :

[Fe(CN)3−6 ] = 1, 054 · 10−2Abs− 1, 655 · 10−4 (C.1)
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RésuméLa première partie de e travail traite de la modélisation et de la simulation de l'hydro-dynamique et du transfert de matière dans les réateurs à lit �xe arrosés. Le milieu poreuxa été onsidéré omme un ontinuum par prise de moyenne des équations de transport mi-rosopiques. Di�érents modèles prenant en ompte l'e�et de paroi de notre système ontété proposés, résolus et onfrontés à des résultats expérimentaux. Les résultats obtenussont assez satisfaisants, et ont permis de hoisir les modèles les plus appropriés. Desmodèles plus omplexes, établis grâe aux résultats expérimentaux, devraient permettred'améliorer la qualité des simulations.Dans une seonde partie, l'étude loale de l'hydrodynamique a été menée, essentielle-ment à l'aide de miroéletrodes insérées dans un pore, qui permettent la mesure parvoie életrohimique des gradients de vitesse. En éoulement de liquide seul, les limitesdes régimes d'éoulement ont été déterminées. On a pu on�rmer le omportement tur-bulent à fort débit et aratériser l'éoulement du �uide au sein d'un pore, notamment àl'aide des auto- et interorrélations des mesures. En�n, nous avons utilisé un modèle derenouvellement de surfae ouplé à la méthode VITA (Variable Interval Time Averaging)pour aluler le gradient de vitesse moyen. En éoulement gaz-liquide, la tehnique éle-trohimique est moins intéressante. Nous avons par ontre pu aratériser les éoulementspulsés à l'aide de sondes de pression en paroi.Mots-lés: RCLFA, réateurs à lit �xe, mesures internes, sondes életrohimiques, sim-ulation, hydrodynamique AbstratThe �rst part of this work deals with modelling and simulating �ow and masstranfer in trikle-bed reators. Using spatial averaging of mirosopi onservation equa-tions, the porous medium was onsidered homogeneous. We proposed di�erent modelstaking into aount the system's wall e�et. They were solved and omparison with previ-ous experimental results allowed us to hoose the best models. The development of moreomplex models using our experimental results should lead to more aurate simulations.In the seond part, we used miroeletrodes inserted in a pore to measure veloitygradient, thus giving information about loal hydrodynamis. For single phase liquid �ow,�ow regime transitions ould be determined. A turbulent behaviour at high �ow ratewas observed, and ould be haraterized using auto- and interorrelation funtions. Asurfae renewal model gave aess to mean veloity gradients, with the renewal timesbeing omputed using VITA (Variable Interval Time Averaging). For gas-liquid �ows,eletrohemial probes do not give interesting results. Nonetheless, pulsed �ows ould bestudied using wall pressure transduers.Keywords: Trikle bed reators, �xed bed, internal probes, eletrohemial measure-ments, simulation, hydrodynamis


