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Résumé

Ce travail de thése s’intéresse a I’étude expérimentale et a la modélisation des mécanismes du
séchage de boues industrielles. Le partenaire industriel de cette thése a proposé le procédé de
séchage de boue in situ, qui vise le conditionnement de boues de co-précipitation issues du
retraitement d’effluent radioactifs par séchage a I’intérieur d’un fit. Ce procédé permet
d’¢liminer 1’eau de la boue par un traitement thermique sous vide. La finalité est d’obtenir une
boue seche et stable, avec la plus faible teneur en eau possible.

L’objectif principal de ce travail est alors d’identifier les phénomeénes qui se produisent
au sein de la boue au cours du séchage, d’identifier les processus physiques et chimiques mis
en jeu afin de modéliser le séchage. Les phénomenes présents peuvent se regrouper en
phénomeénes de transferts (chaleur et de matiere) et en rétrécissement. De plus, lors du séchage
les concentrations en sels solubles augmentent di a 1’évaporation. A 1’atteinte des seuils de
solubilités, des sels précipitent mettant en évidence le phénomene de cristallisation qui
n’intervient qu’en fin du séchage de la boue. Ces phénomeénes dépendent principalement des
paramétres de transferts qui varient en fonction des conditions opératoires du séchage
(température, pression et humidité relative), de la teneur en eau de la boue et du retrait.

L’étude expérimentale de séchage comprend I’acquisition des caractéristiques
intrinseques de la boue en fonction de la teneur en eau, la température et la pression. Un modeéle
numérique qui simule le procédé de séchage de la boue a petite échelle est développé sous
COMSOL-Multiphysics et prend en compte la géométrie déformable du matériau. Les mises
en équations sont validées a partir des résultats expérimentaux. Un changement d’échelle est
mis en ceuvre avec la conception d’une maquette a 1’échelle du laboratoire (1/23éme du fit
industriel). Des expériences de séchage de boue réalisées a cette échelle sont dédiées a la
validation du modele. Une étude paramétrique et une étude de sensibilité sont également

réalisées sur le modéle de séchage.

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2020LYSEI111/these.pdf
© [L. Al Ahmad], [2020], INSA Lyon, tous droits réservés



Abstract

This thesis work focuses on the experimental study and modeling of the mechanisms of
industrial sludge drying. The industrial partner of this thesis has proposed the process of in situ
sludge drying, which aims at conditioning co-precipitation sludge from the reprocessing of
radioactive effluents by drying inside a drum. This process allows the removal of water from
the sludge by heat treatment under vacuum. The aim is to obtain a dry and stable sludge with
the lowest possible water content.

The main objective of this work is then to identify the phenomena that occur within the
sludge during drying, to identify the physical and chemical processes involved in order to model
the drying process. The phenomena present can be grouped into transfer phenomena (heat and
mass) and shrinkage. In addition, during drying the concentrations of soluble salts increase due
to evaporation. When the solubility thresholds are reached, salts precipitate, highlighting the
phenomenon of crystallization which only occurs at the end of the sludge drying process. These
phenomena depend mainly on the transfer parameters which vary according to the operating
conditions of the drying process (temperature, pressure and relative humidity), the water content
of the sludge and the shrinkage.

The experimental drying study includes the acquisition of the intrinsic characteristics of
the sludge as a function of water content, temperature and pressure. A numerical model that
simulates the sludge drying process on small scale is developed under COMSOL-Multiphysics
and takes into account the deformable geometry of the material. The equations are validated on
the basis of the experimental results. A change of scale is implemented with the design of a lab-
scale device (1/23rd of the industrial drum). Sludge drying experiments carried out at this scale
are dedicated to the validation of the model. Parametric and sensitivity studies are also carried
out on the drying model.
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h Hauteur (m)
ho Hauteur initiale (m)
have Hauteur moyenne (m)
HF Flux thermique du matériau (W)
HFy Flux thermique de la référence (W)
HF row Flux thermique fourni (W)
/ Intensité du faisceau de rayons X incident (-)
lo Intensité du faisceau de rayons X transmis (-)
Kegt Conductivité thermique effective (W. mL K
K, Perméabilité de la phase gazeuse (m2)
Ki Conductivité thermique de I'élément ‘7’ (W. mL. K?)
K; Perméabilité de I'eau liquide (m2)
Kyap Terme de cinétique d'évaporation (s7)
L Epaisseur (m)
/ Longueur du chemin optique (m)
ldry studge Longueur du chemin optique dans la boue seche (m)
liquid Longueur du chemin optique dans le liquide (m)
Ipot Longueur du chemin optique dans le pot (m)
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lwet sludge Longueur du chemin optique dans la boue humide (m)
M Masse molaire de |'eau (g. mol1)
m Taux d'évaporation (kg. s1. m3)
mo Masse initiale (kg)
my Masse seche (kg)
me Masse d'équilibre (kg)
m; Masse totale (kg)
Mo Masse totale initiale (kg)
my Masse d'eau (kg)
N Nombre de points dans I'ensemble (-)
Naw Flux massique d'évaporation moyen (kg. s1)
P Pression (mbar)
Pabs Pression absolue (mbar)
P, Pression capillaire (mbar)
Pexp,i Valeur expérimentale du ieme point (unit)
Ps Pression de vapeur dans |'air ambiant (mbar)
P, Pression de I'eau liquide (mbar)
Pore,i Valeur prévue du ieme point (unit)
Psat Pression de vapeur saturante (mbar)
Pyap Pression de vapeur en surface (mbar)
R Rayon (m)
Ro Rayon initial (m)
Rgas Constante des gaz parfaits (J. molL. K1)
r Rayon du cylindre creux (m)
ri Rayon intérieur du cylindre creux (m)
r; Rayon extérieur du cylindre creux (m)
HR Humidité relative (%)
R? Coefficient de détermination (-)
RMSE Erreur quadratique moyenne (-)
S Signal de sortie (mA) ou (V)
T Température (°C)
t Temps (s)
tend Temps final
To Température initiale (°C)
Ty Température du bulbe humide (°C)
Tygas mixture Température dans le mélange gazeux (°C)
Th Température extérieure chaude (°C)
Twall Température des parois métalliques (°C)
v Volume de la boue (m3)
Vo Volume initial (m3)
Vibuik Volume apparent (m3)
Vs Volume final (m3)
Voir Volume d’huile (m3)
Vside Flux d'évaporation de la surface latérale (m. s)
Veop Flux d'évaporation de la surface supérieure (m. s1)
Warystudge Fraction massique de la boue séche (%)
w; Fraction massique du soluté ‘i’ (%)
Wiiguid Fraction massique du liquide (%)
Ws Fraction massique du solide (%)
Wy Fraction massique de I'eau (%)
X Teneur en eau (kg eau. kg1 solide)
X(i,j) Teneur en eau locale (kg eau. kgl solide)
Xo Teneur en eau initiale (kg eau. kgl solide)
Xer Teneur en eau critique (kg eau. kg solide)
Xer1 Premiére teneur en eau critique (kg eau. kg solide)
Xerz Deuxiéme teneur en eau critique (kg eau. kg solide)
Xe Teneur en eau a I'équilibre (kg eau. kg solide)
Xexp Teneur en eau expérimentale (kg eau. kgl solide)
Xsim Teneur en eau simulée (kg eau. kg1 solide)
X Coordonnées axiales (m)
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Xo Distance a la surface (m)
Symboles grecs
o Coefficient empirique du soluté ‘i’ (-)
4 Coefficient de retrait (-)
£ Porosité (-)
AHyvap Chaleur latente d'évaporation (J. kgt)
At Pas de temps (s)
Ax Pas d'espace (m)
Garysiudge Fraction volumique de la boue séche (-)
Diquid OU Oy Fraction volumique liquide (-)
Js Fraction volumique du gaz (-)
Jeo Fraction volumique initiale du gaz (-)
Is Fraction volumique solide (-)
Fso Fraction volumique initiale du solide (-)
u Coefficient d'atténuation massique (m2. kg'1)
Hiiquid Coefficient d'atténuation massique du liquide (m2. kg1)
Hpot Coefficient d'atténuation massique du pot (m2. kg?)
Udry sludge Coefficient d'atténuation de la boue séche (m2. kg1)
Hwet sludge Coefficient d'atténuation massique de la boue humide (m2. kg1)
Usolid Coefficient d'atténuation massique du solide (m2. kg1)
Muy Viscosité dynamique de I'eau liquide (kg. m. s1)
Muy Viscosité dynamique de la phase gazeuse (kg. m. s1)
Va Vitesse de l'air (m. s1)
Vp Vitesse de I'eau liée (m. s1)
Vs Vitesse de I'eau libre (m.s?)
vy Vitesse de la vapeur d'eau (m.s?)
p Masse volumique (kg. m-3)
Po Masse volumique apparente initiale de la boue (kg. m3)
Di Masse volumique de I'élément ‘/ (kg. m3)
Papp Masse volumique apparente de la boue (kg. m3)
Pdry sludge Masse volumique de la boue seche (kg. m3)
Pg Masse volumique de la phase gazeuse (kg. m3)
pL Masse volumique de I'eau liquide (kg. m3)
Pliquid Masse volumique du liquide (kg. m3)
Pry sludge Masse volumique de la boue seche (kg. m3)
Doil Masse volumique de I'huile (kg. m3)
Prot Masse volumique du pot (kg. m3)
Ds Masse volumique du solide (kg. m3)
Psludge, reel Masse volumique réelle de la boue (kg. m3)
Pwet sludge Masse volumique de la boue humide (kg. m3)
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|. Introduction

Les déchets radioactifs sont un sous-produit des réacteurs nucleaires, des usines de traitement
du combustible, des hopitaux et des installations de recherche... lls sont également générés lors
du déclassement et du démanteélement des réacteurs nucléaires et d'autres installations
nucléaires. Afin de préserver la santé humaine et de minimiser I'impact sur I'environnement, ils
doivent étre conditionnés, stabiliseés puis stockés.

Dans ce travail, nous nous intéressons au conditionnement d'un type de boue industrielle
radioactive résultant d'un processus de coprécipitation. Les installations de I'usine UP2-400
situées a La Hague de l'industrie nucléaire ‘Orano’ (anciennement ‘AREVA’) ont été consacréees
au recyclage du combustible irradié de 1966 a 1997. La station de traitement des effluents
‘STE2’ a assuré le traitement des effluents de faible et moyenne activité produits par les
installations de lI'usine UP2-400. Le principe du traitement des effluents liquides consiste a les
décontaminer par l'ajout de réactifs spécifiques conduisant a la séparation par coprécipitation
chimique des radionucléides présents dans I'effluent. Les boues ainsi produites par
coprécipitation (environ 9300 m® aujourd’hui) sont transférées dans des silos pour y étre
stockées. Les sels présents dans ces boues sont répartis, selon I'opérateur, en 80 % de sels
insolubles (majoritairement de sulfate) et 20 % de sels solubles.

Initialement, Orano avait choisi un procédé de bitumage des boues pour conditionner
ces déchets. Des campagnes d'essais de reprise et de bitumage! des boues ont été réalisées entre
2002 et 2007, avec la production de 340 colis bitumés. L’enrobage bitumineux était assuré par
un procédé de bitumage par évaporation dans une extrudeuse. L'utilisation de celle-ci permet
d'obtenir un mélange homogeéne de boues et de bitume, qui constitue la matrice de confinement.

Cette matrice a été choisie pour ses propriétés de confinement sur le long terme. Cependant, en

1 Le procédé de bitumage consiste 8 mélanger les boues et le bitume liquide. Le produit ainsi obtenu, une fois
déshydraté, est coulé dans un conteur métallique puis refroidi jusqu'a I'obtention d'un solide.
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2008, les autorités de sreté francaises ont déclaré que le procéde de bitumage des boues ‘STE2’
n’était pas conforme aux exigences de slreté en cours d'exploitation (risque d'incendie) et
Orano a da trouver un procédé de conditionnement répondant a ces exigences. Suite a cette
interdiction, Orano a étudié un second procédé pour sécher les boues a l'aide d'un sécheur a
couche mince, pour ensuite les compacter en forme de pastilles. En 2016, ce scénario de
conditionnement a été abandonné face aux difficultés de la mise en place d’un processus aussi
complexe dans les batiments existants.

Suite a I'abandon de ce procédé, une recherche de procédés alternatifs a été lancée en
2016. L'une des solutions envisagées, pour le traitement et le conditionnement des boues en vue
de la conception d’un colis final, est un procédé avancé de séchage in situ. Les avantages du
séchage des boues sont : l'obtention d'une siccité réduite au niveau des boues, et donc la
limitation de la production d'hydrogene par radiolyse a l'intérieur du colis, la réduction du
volume des boues, et la limitation des risques de corrosion. L'objectif est de réduire le volume
de la boue et de la densifier pour obtenir une boue stable. Le retour d'expérience d'Orano sur
les études de conditionnement des emballages montre que I'eau est un dénominateur commun
des problémes liés a I'inertage chimique des boues. Le principe est de chauffer sous vide le fit
contenant la boue afin d'éliminer I'eau résiduelle (Figure I-1). L'objectif final est de conditionner
la boue sous une forme stable afin de répondre aux spécifications inhérentes au stockage a long
terme.

Ce procédé de séchage est au ceeur du travail de thése, dont I'objectif est de comprendre
les mécanismes de séchage des déchets de ce type de boues de coprécipitation, comme les
‘STE2’, puis de les modéliser pour prédire leur comportement au cours du séchage. Cela
implique d'étudier le comportement des boues pendant le séchage et I'élimination de I'eau, afin
de vérifier la possibilité d'obtenir une boue stable et homogéne, exempte d'eau, sous forme de

cake.
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Dans ce contexte, il est essentiel de fournir des eléments permettant de définir le temps
de séchage au-dela duquel une faible siccité sera atteinte. Pour prédire le comportement des
boues pendant I'élimination de l'eau, une modélisation numérique est réalisée a l'aide de
COMSOL-Multiphysics 3.5a. A cette fin, les mécanismes impliqués pendant le séchage sont

étudiés (Figure 1-1).

Pompe a vide

|:> Conduction de chaleur

————> Transfert d’eau

[:::}> Evaporation d’eau

]

Figure I-1 : Schéma conceptuel du processus de séchage étudié.

Le travail de thése est réalisé au laboratoire (L3MR) au sein du ‘CEA - Commissariat a
I'énergie nucléaire et aux énergies alternatives’, en partenariat avec les laboratoires (CETHIL
et DEEP) de I'INSA Lyon. Il s'inscrit dans le cadre d'un projet mené par Orano, visant a
développer un emballage confiné optimisé pour les déchets réactifs par séchage avanceé in situ.

L'approche adoptée dans cette étude est présentée dans la Figure 1-2.
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Conception d’un

Modélisation numérique du séchage Etude

avec COMSOL-Multiphysics : prototype et paramétrique du

expériences a
I'échelle du
laboratoire

Validation du modéle a différentes
échelles

séchage des
boues

Figure 1-2 : Les différentes etapes de I'approche adoptée dans le cadre du travail de theése.

Les mécanismes identifiés sont des transferts de chaleur et de masse, ainsi que des
phénomenes de retrait qui se produisent simultanément dans le milieu poreux constitué par la
boue. Le transfert de masse a lieu principalement par diffusion/capillarité et dépend des
gradients de température et de teneur en eau du milieu poreux de la boue. Le transport de I'eau
a l'intérieur du milieu poreux se fait par diffusion/capillarité (eau liquide) et par diffusion
moléculaire/Knudsen (vapeur d'eau). La chaleur est fournie au fat a travers les parois a partir
de I'environnement extérieur chaud maintenu a une température constante. Le transfert de
chaleur a lieu de la zone extérieure chaude vers l'intérieur de la boue par conduction thermique
avec une consommation d'énergie due a I'évaporation de I'eau. Des modifications structurales
peuvent se produire pendant le séchage des boues, ce qui affecte le transfert de masse a
I'intérieur du matériau. Cela inclut le retrait, résultant de la réduction du volume de la matiére
humide chauffée en raison de I'évaporation de I'eau.

Les mécanismes de séchage sont ensuite exprimés par des lois et des équations
mathématiques pour modéliser le procédé de séchage. Afin de simplifier la modélisation du
transport de I'eau, le flux d'eau non isotherme dans les pores non saturés de la boue est décrit
par l'équation de Richard, exprimée avec un coefficient de diffusion d'eau apparent. La
conduction thermique dans le milieu poreux de la boue est quant a elle décrite par la loi de

Fourier. Plusieurs équations de couplage sont utilisées pour résoudre numériquement le
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probleme. L'ensemble d'équations choisi contient divers parametres d'entrée qui sont des
caractéristiques de la boue étudiée.

Une étude préliminaire pour déterminer les caractéristiques intrinseques des boues est
ensuite réalisée au CEA/DES/ISAS/DPC/SECR/L3MR sur de petits echantillons afin d'acquérir
les données d'entrée du modeéle numérique. Pour effectuer ces mesures, une boue non
radioactive a été synthétisée pour simuler la boue industrielle radioactive. Les propriétés
thermo-physiques et mécaniques des boues industrielles étudiées, telles que le coefficient de
retrait, la masse volumique apparente, l'activité d'eau, la diffusivité apparente d'eau, la
conductivité thermique effective, la capacité calorifique et le terme de cinétique d’évaporation,
sont determinées expérimentalement et mises en équations.

Le développement du modéle numérique est abordé en plusieurs séquences afin de
valider I'ensemble des équations choisies. Dans un premier temps, un modéle thermo-hydro-
mécanique a I'échelle d'un petit échantillon de boue (30 g) est développé. Ce modele integre
tous les mécanismes mentionnés qui ont lieu pendant le séchage. Le modéle est ensuite validé
a partir des données expérimentales spécifiques acquises sur les petits échantillons. La
deuxiéme étape vise a appliquer ces équations couplées a une géométrie intermédiaire et
homothétique du fOt industriel. L'objectif du modéle de séchage a géométrie intermédiaire est
d'évaluer I'impact du changement d'échelle sur la précision de la simulation. Pour cela, une
maquette expérimentale instrumentée a I'échelle du laboratoire est concue et réalisée au
CEA/DES/ISAS/DPC/SECR/L3MR. La maquette a 1’échelle intermédiaire contribue a
I'acquisition de données expérimentales afin de valider le modéle numérique de séchage a la
méme échelle. Suite a la validation du modéle a 1’échelle de la maquette, une étude
paramétrique et une étude de sensibilité sont réalisées. La géométrie du modéle est ensuite
élargie a celle du fat industriel, afin de simuler le séchage de boue dans le fit. Cette étape est

conditionnée par la vérification d’homogénéité du comportement de la boue, indépendamment
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de I’échelle étudiée. Vu que, le comportement homogene de la boue a différentes échelles
justifie la possibilité de la modélisation du séchage a grande échelle en partant d’une plus petite
échelle. C’est pour cela, dans ce travail, nous nous intéressons a démontrer experimentalement
ce comportement homogene au cours du séchage.

Dans le chapitre 1, une analyse des courbes de séchage théoriques et de I'évolution de
la température pendant le sechage est détaillée. Les mécanismes référencés qui se produisent
au cours du séchage d’un milieu poreux, comme les boues, sont ensuite exposés. Des équations
mathématiques sont également associées aux mécanismes decrits afin de simuler le séchage des
boues.

Le chapitre 111 décrit les matériaux et les méthodes utilisés pour la caractérisation des
boues. Ce travail vise a déterminer les principales propriétés thermo-physiques ainsi que le
coefficient de retrait des boues. La conductivité thermique effective, la capacité calorifique, le
phénomene de retrait, la masse volumique apparente, la diffusivité de I'eau apparente, l'activité
d'eau sont ensuite déterminés en fonction de la teneur en eau et de la température. Les cinétiques
des petits échantillons sont également déterminées en fonction de la teneur en eau, de la
température, de I'humidité relative et de la pression. Certaines cinétiques sont utilisées pour
déterminer des parametres d'entrée spécifiques, d'autres sont dédiées a la validation du modele
numérique a petite échelle.

Le chapitre IV présente les résultats expérimentaux obtenus pour quantifier les
parameétres intrinseques des boues, nécessaires a la simulation du séchage. Leurs évolutions en
fonction de la teneur en eau, de la température et de la pression sont discutées.

Dans le chapitre V, la maquette expérimentale a I'échelle intermédiaire est décrite.
Ensuite, les résultats expérimentaux obtenus avec la maquette sont présentés. L'évolution de la
teneur en eau et de la température au cours du temps est obtenue grace a un ensemble de

capteurs insérés dans la maquette et a une station d'acquisition/traitement des données. Trois
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essais sont effectués au niveau de la maquette. Les résultats du premier essai sont utilisés pour
valider modéle de séchage a I'échelle de la maquette expérimentale. Alors que les résultats de
deux autres tests sont utilisés pour déterminer certains parametres d'entrée pour le modéle de
séchage a I'échelle de la maquette (humidité relative, terme de cinétique d’évaporation).

Dans le chapitre VI, la modélisation numérique du procédé de séchage est exposée. La
modélisation a deux échelles différentes est présentée et validée par des données expérimentales
acquises spécifiguement dans le cadre de ce travail. Le phénomeéne de retrait pris en compte
lors de la modélisation est également évalué.

Dans le chapitre VII, les résultats des simulations numériques sont interprétés. Les
hypothéses de modélisation sont critiquées et le comportement homogéne de la boue a
différentes échelles est vérifié. Une étude paramétrique sur les conditions opératoires ainsi que
sur les dimensions de la cuve de la maquette est réalisée. Une étude d'analyse de sensibilité de
différents parametres est également examinee.

Dans le dernier chapitre (chapitre VIII), une conclusion sur I'ensemble du travail est
donnée. De nouvelles perspectives pour I'amélioration de la modélisation numérique sont

également proposées.
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Il.  Notions générales de séchage

Le seéchage est un proceédé de transfert de masse qui consiste a éliminer partiellement ou
totalement le solvant d'un corps humide par évaporation. Dans la plupart des cas, le solvant
extrait est de I'eau. Ce processus comprend des phénomenes simultanés de transfert de masse
et de chaleur, ainsi que des transformations physiques ou chimiques. Les modifications
mécaniques qui peuvent se produire comprennent les changements géométriques (retrait) et la
fissuration. Dans certains cas, il peut y avoir des réactions chimiques, entrainant des
changements dans les propriétés du produit solide et conduisant par exemple, a une
cristallisation de produits secondaires.

Afin de comprendre le comportement des boues pendant le séchage, il est important de
rechercher quelles sont les caracteéristiques de I'eau vis-a-vis du solide, ainsi que les mécanismes
de transfert et les changements physico-chimiques qui peuvent se produire. L'activité de I'eau
est un paramétre clé dans le processus de séchage d'un milieu poreux tel que la boue [1].
L'activité de I'eau dans un milieu poreux humide comme les boues dépend de sa teneur en eau,
de sa composition en sel dissous ainsi que des interactions microscopiques entre I'eau et la phase
solide du milieu poreux [2]. Il est donc crucial de déterminer son évolution en fonction de la
teneur en eau. De plus, les mécanismes de transfert de masse et de chaleur doivent étre étudiés
afin de décrire avec précision le processus de séchage (Figure Il-1). Le transport de l'eau a
I'intérieur du milieu poreux se fait principalement par diffusion/capillarité (eau liquide) et par
diffusion moléculaire/Knudsen (vapeur d'eau). Afin de simplifier la modélisation du transport
de l'eau, le flux d'eau non isotherme dans les pores non saturés d'un milieu poreux (comme la
boue) est décrit par I'équation de Richard, exprimée avec un coefficient de diffusion d'eau
apparent. Selon le procédé de séchage choisi dans cette étude (séchage in situ dans un ft), le
séchage est conductif et implique donc un transfert de chaleur par conduction a travers les parois

a partir de I'environnement extérieur chaud maintenu a une température constante. Le transfert
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de chaleur a lieu de la zone chaude extérieure vers l'intérieur du milieu poreux humide, chauffée
par conduction avec une consommation d'énergie due a I'évaporation de I'eau. De nombreuses
études ont montré que le milieu poreux humide est soumis a une réduction de volume due a
I'évaporation de I'eau pendant le séchage [3-6]. Il en résulte des changements dans l'adhésion
des particules et leur comportement viscoélastique, ce qui affecte les phénomeénes de transfert
de masse [7, 8]. Il est donc important d'étudier le phénomeéne de retrait et d'examiner son effet

sur I'ensemble du processus de séchage.

Volume initial

X=

Boue humide

r=R r=R,
Axe cylindrique (d=d,,) (d=d,)

Transport d’eau
Conduction de chaleur

- »
- »

‘ Direction du retrait
I Flux d’évaporation

i (0,0)

Figure 11-1 : Mécanismes de transfert de chaleur et de masse au sein de la boue avec retrait

suivant les directions axiale et radiale.

Dans ce chapitre, les différentes formes que peut prendre I'eau dans un milieu poreux
seront présentés. Ensuite, I’activité de I’eau et son évolution en fonction de I’humidité relative,
représentee par les isothermes de sorption seront discutées en détail. Dans une troisiéme partie,
les courbes de séchage typiques et I'évolution de la température au cours du séchage seront
décrites. Les mécanismes référencés qui se produisent dans le milieu poreux (comme les boues)
lors de son séchage, seront ensuite exposés. Des équations mathématiques sont également

associées aux mécanismes décrits afin de modéliser le séchage des boues.
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1. Différentes formes de I'eau dans un matériau humide

L'eau présente dans un milieu poreux humide tel que la boue peut se trouver sous différentes
formes : eau interstitielle, eau liée, eau de constitution et vapeur d'eau (Figure 11-2). Ces formes
(& I'exception de la vapeur d'eau) se distinguent essentiellement par I'intensité des forces liant
I'eau aux surfaces solides. L'eau liée est divisee en eau physisorbée et en eau chimisorbée. L'eau

interstitielle est divisée en eau libre et en eau capillaire.

Eau capillaire

Vapeur d’eau

Matrice solide + Eau de

" constitution

Niveau d'eau
libre
Eau liée

Eau libre

Figure 11-2 : Différentes formes de I'eau dans un milieu poreux humide, adapté de [9].

e L'eau libre existe lorsque I'eau interstitielle remplit la macroporosité du milieu poreux. L'eau
libre est soumise aux lois de I'écoulement hydraulique. Les forces qui lient cette eau aux
particules solides sont trop faibles pour s'opposer a l'action de la gravité, ce qui permet de
I'éliminer par simple drainage ou déshydratation mécanique [10, 11].

e L'eau capillaire est I'eau qui est retenue par les pores les plus fins au-dessus du niveau de
I'eau libre. L'eau capillaire se fixe en raison de sa tension superficielle élevée et de ses forces
d'adhésion liquide-solide. Elle reste dans les pores, malgré la gravité.

e L'eau physisorbée forme une couche d'eau extrémement fine qui recouvre les surfaces
solides. Le phénomeéne d'adsorption physique est basé sur l'interaction de l'adsorbat avec la

surface solide. Les molécules d'eau sont orientées par les forces d'attraction moléculaires et
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les forces électrostatiques de Van der Waals [12]. L'eau d'adsorption n'est pas éliminée par
centrifugation, mais peut étre éliminée par traitement thermique.

e L'eau chimisorbée est I'eau qui est fortement adsorbée. Les molécules d'eau dipolaires sont
attirées par les effets de surface sur les unités ionisées en couche mince. Ce type d'eau a
besoin de plus d'énergie pour étre élimine.

e L'eau de constitution représente I'eau incluse dans la composition chimique et la structure
cristalline des minéraux hydratés. Cette fraction d'eau est totalement indisponible, du moins
jusqu'a ce que la matiere soit altérée. Elle a alors besoin de beaucoup d'énergie pour étre
libéree.

e Lavapeur d'eau est le résultat de I'eau évaporée qui est toujours emprisonnée dans le milieu
poreux. La vapeur d'eau migre a I'extérieur du milieu poreux en raison du gradient de

pression et des forces motrices de diffusion.

2. L'activité de l'eau

Comme défini par G. Scott [13], l'activité de I'eau aw d'un produit est le rapport entre la pression
partielle de la vapeur d'eau a la surface du produit (Pvap (T)) et la pression de vapeur saturante
(Psat (T)). L'activité de I'eau dépend de la teneur en eau et du type d'eau présent dans le produit.

Poap(T) (11-1)

w® =5 D

Selon Resnik et al. [14], ces deux pressions dépendent fortement de la température, alors que
la dépendance de leur rapport Pvap(T)/Psat(T) avec la température est beaucoup plus faible. De
méme, ils justifient que I'numidité relative (HR) est donnée par le rapport entre la pression de

vapeur partielle dans I'air (Pg) et la pression de vapeur saturante (Psat (T)) :

Py
_ 11-2
K= P (1-2)
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A I'équilibre, l'activité de I'eau du produit est égale & I'numidité relative de I'air ambiant, comme

le montre I'équation ci-dessous :

HR

Awe = 100 (11-3)

L'isotherme de sorption relie la teneur en eau a I'équilibre du solide a I'humidité relative
de l'atmosphére a une température donnée. L'activité de l'eau est une caractéristique des
interactions microscopiques entre la phase aqueuse et la phase solide dans un milieu poreux
humide tel que la boue [15]. Les isothermes de sorption de I'eau renseignent sur l'intensité des
liaisons de I'eau a I'échelle macroscopique entre la phase aqueuse et les surfaces solides. Les
isothermes de sorption de I'eau décrivent donc le comportement hygroscopique du solide.

Selon le type de matériau, les isothermes peuvent prendre différentes formes. Selon la
classification de I'lUPAC (Union internationale de chimie pure et appliquée) [16], il existe six
types d'isothermes différents, chacun correspondant a un type d'interaction et de porosité
(Figure 11-3). Ces isothermes représentent le volume adsorbé en fonction de la pression

partielle, comme le montre la Figure 11-3.
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Figure 11-3 : Différents types d'isothermes selon la classification de I''UPAC [16].

Le type | correspond a une adsorption monocouche, connue sous le nom de Langmuir [17]. Les
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types Il et 111 sont rencontrés pour les solides macroporeux, tandis que les isothermes de type
IV et de type V correspondent aux solides méso-poreux. Les isothermes de type 1V et de type
V présentent souvent une hystérésis due a la condensation capillaire. L'isotherme de type VI
correspond a une adsorption multicouche d'un milieu poreux dans lequel les couches adsorbées
se forment les unes apres les autres.

Les isothermes d'adsorption/désorption sont généeralement divisées en trois zones

(Figure 11-4). Chaque zone correspond a un mode particulier d'adsorption d'eau sur le produit :

X A

Monocouche Eau liquide

Multicouches

[

0 1

>

ay

Figure 11-4 : Evolution de la teneur en eau & I'équilibre avec l'activité de I'eau, adapté de [18].

e Zone 1: a de faibles pressions partielles d'eau (faible activité d'eau), une monocouche
moléculaire d'eau est progressivement adsorbée sur la surface du solide. L'eau se présente
sous une forme rigide en raison des forces de liaison élevées entre les molécules d'eau et la
surface (théorie de Langmuir [17]). La zone suivante commence lorsque la surface est
entiérement saturée.

e Zone2: 1l yaune augmentation linéaire de la pente de la courbe aux valeurs intermédiaires
de l'activité de I'eau. Cela est d0 a la formation d'une deuxiéme couche de molécules sur la
monocouche initiale, suivie d'une adsorption multicouche. L'énergie de liaison est inférieure
a celle de la premiére couche (théorie de Brunauer-Emmett-Teller (BET) [19]).
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e Zone 3: L'eau est présente a I'état liquide dans les pores du matériau a des pressions proches
de la saturation. Cette eau constitue une phase continue en raison de la présence d'un film
d'eau libre d'une épaisseur suffisante. Son énergie de liaison est tres faible (équation de

Kelvin [20]).

3. Analyse des courbes de séchage

Compte tenu de la complexité des mécanismes impliqués dans le sechage et la diversité des
produits, chaque produit a sa propre cinétique de séchage [21]. Par conséquent, la cinétique de
séchage est déterminée pour chaque produit, sur la base d'études expérimentales. Dans le cas
du séchage thermique, deux types de courbes de séchage peuvent étre utilisés pour décrire
I'évolution de la cinétique du produit au cours du séchage : la courbe de la teneur en eau
spécifique et la courbe de la vitesse de séchage spécifique. L'évolution de la température du

matériau soumis au séchage thermique est également décrite dans cette partie.

3.1. Courbe de la teneur en eau spécifique

La teneur en eau moyenne a base séche X (% ou kg eau. kg™ solide) du produit est tracée en
fonction du temps. X est obtenu directement en enregistrant la masse au cours du temps et en
connaissant la teneur initiale en eau Xo (ou masse séche mq (kg)) du produit. Cependant, il est
courant de travailler avec la teneur en eau spécifique sans dimension normalisée X/Xo (-) au lieu
de la teneur en eau X comme le montre la Figure 11-5. La courbe est divisee en deux parties : la
teneur en eau spécifique diminue rapidement et presque linéairement dans la premiere partie,
puis diminue lentement au fur et & mesure du séchage jusqu'a atteindre I'équilibre dans la
deuxiéme partie [22]. Pendant la premiere phase, le débit d’eau transporté a 1’interface est
supérieur a celui de 1’eau évaporée, conduisant a une accumulation d’eau a cet endroit. Dans la
deuxiéme partie, le transport de I'eau devient plus lent et les conditions aux limites permettent
I’évaporation de I'eau vers l'air environnant d’une fagon plus importante que celle qui arrive

réellement a la surface. Pendant la deuxiéme partie du séchage, le processus est ralenti et le
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séchage est limité par les propriétés du matériau.
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Figure 11-5 : Courbe de séchage typique pour des conditions de séchage constantes : tracé de

la teneur en eau spécifique en fonction du temps.

3.2.  Analyse globale de la courbe de vitesse de séchage

La courbe caractéristique de séchage est déterminée en exprimant la variation de la vitesse de
séchage spécifique d(X/Xo)/dt (s1) en fonction du temps ou en fonction de la teneur en eau
specifique X/Xo (-) (Figure 11-6). La courbe typique de la cinétique théorique du séchage permet
classiquement de distinguer trois périodes : le préchauffage, la période a vitesse constante et les

périodes a vitesse decroissante [21, 23].
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Figure 11-6 : Courbe typique de vitesse de séchage spécifique pour des conditions de séchage
constantes : tracé de la vitesse de séchage spécifique en fonction de la teneur en eau
specifique. Xcr1/ Xo et Xcro/ Xo sont respectivement les teneurs en eau spécifiques auxquelles

commencent la premiere et la deuxiéme partie de la période a vitesse de séchage décroissante.

3.2.1. Période de préchauffage

Pendant la période de préchauffage (augmentation de la vitesse de séchage : zone 0-1), la
quantité de chaleur fournie par le milieu environnant au produit contribue & l'augmentation de
sa température de surface jusqu'a ce que I'eau libre commence a s'évaporer. La période de
préchauffage est généralement courte par rapport au temps de séchage global et ne se produit
pas en l'absence d'une différence de température significative entre I'air ambiant et le produit.
3.2.2. Période de séchage a vitesse constante

Dans la période de séchage a vitesse constante (zone 1-2), la surface du solide est initialement
trés humide avec ’existence d’un film continu d'eau. Cette eau est entiérement libre et se
comporte indépendamment du solide. Par consequent, le taux d'évaporation dans les conditions
atmosphériques données est indépendant du solide et est essentiellement similaire au taux
obtenu a partir d'une surface liquide libre. Dans le cas d'un milieu poreux, la plus grande partie
de I'eau évaporée pendant la période a vitesse constante est fournie par I'intérieur du solide.
Cette période ne dure que tant que I'eau est fournie a la surface aussi vite qu'elle est évaporée.
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Les résistances de transfert se trouvent presque exclusivement dans la couche limite externe.
La vitesse de sechage dépend donc principalement des conditions extérieures, c'est-a-dire de
I'hnumidité relative et de la température de I'atmospheére, de la pression et de la surface d'échange
exposée au séchage.

3.2.3. Période de séchage a vitesse décroissante

Deux modéles sont couramment cités : le modéle ‘receding front” et le modéle ‘wet surface’
[24, 25]. Le premier modele suppose que le front d'évaporation se déplace vers l'intérieur, tandis
que le second modele suppose que I'évaporation se produit sur la surface partiellement séche.
Modele ‘Receding front’

La premiere période de décélération (zone 2-3) commence lorsque la surface du matériau en
contact avec l'air chaud atteint le seuil hygroscopique (toute I'eau libre a été éliminée de la
surface). Le rapport Xcri/ Xo est défini comme la teneur en eau spécifique a laquelle la
décélération se produit. Le front de séchage qui se trouvait a la surface migre vers l'intérieur du
matériau. Dans cette phase, les différentes résistances internes du matériau aux transferts de
chaleur et de masse contrdlent la vitesse de séchage. Ces résistances seront d'autant plus
importantes que le front de séchage sera éloigné de la surface externe du matériau [26]. Une
fois que I'ensemble du matériau est dans le domaine hygroscopique, c'est-a-dire qu'il ne reste
que de I'eau liée, la deuxieme phase de décélération commence (a partir d'une valeur de teneur
en eau spécifique de Xcr2/ Xo). Le séchage est terminé lorsque le solide a atteint sa teneur en eau
d'équilibre dans les conditions opératoires spécifiques (zone 3-4). Si le matériau est non
hygroscopique, cette deuxieme période n'existe pas : la premiére zone de décélération se
poursuit jusqu'a la fin du séchage (zone 3-5).

Modele ‘Wet surface’

Au point 2, il n'y a plus assez d'eau a la surface pour maintenir un film d'eau continu. La surface

n'est plus entierement mouillée et a une teneur en eau spécifique globale Xcr1/ Xo. La surface
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mouillée diminue continuellement dans cette premiere période a vitesse décroissante (zone 2-
3) jusqu'a ce qu’elle soit entiérement séche au point 3 [24]. Ensuite, la deuxiéme période de
décroissance commence au point 3 (Xcr2/ Xo). Le front d'évaporation commence a s'éloigner
lentement de la surface externe (zone 3-4). L'eau évaporée se déplace a travers les pores du
miliecu solide jusqu’a D’environnement extérieur. Dans certains cas (matériaux non
hygroscopiques), aucune discontinuité nette ne se produit au point 3, et la transition entre des
matériaux partiellement humides et complétement secs est si graduelle qu'aucun changement
distinct n'est détectable (zone 3-5). La quantité d'eau éliminée au cours de la période a vitesse

décroissante peut étre relativement faible, mais le temps nécessaire peut étre long.

3.3.  Evolution de la température

L'évolution de la température peut étre liée aux différentes périodes de séchage introduites ci-
dessus. Au début du séchage, la température a la surface du matériau s'éléve de la température
ambiante a une valeur de température constante appelée température du bulbe humide Ty. La
valeur de la température du bulbe humide est inférieure a la température de I'atmosphére chaude
Th et dépend de I'état d'équilibre thermique. L'équilibre thermique résulte de I’équilibre entre la
chaleur fournie par l'extérieur au matériau humide et I'énergie absorbée par I'évaporation de
I'eau. La température de surface reste égale a la température du bulbe humide Ty, pendant toute
la période de séchage a vitesse constante [27] (Figure 11-7, courbe 1). Une fois que la vitesse de
séchage décroit, I'eau libre commence a disparaitre, la température augmente progressivement
pour atteindre finalement la température de I'environnement plus chaud Th. Au cceur du
matériau, la température suit une évolution presque identique. Excepté pendant la période de
décélération de la vitesse de séchage, la température augmente moins rapidement au cceur, en
raison des résistances de transfert de chaleur du matériau (Figure 11-7, courbe 2). En effet, le
front de séchage (front d'eau libre) initialement a la surface migre vers l'intérieur du matériau

et provoque le gradient de température entre la surface extérieure et le noyau.
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Figure 11-7 : Evolution de la température de surface pendant le séchage.

4. Mecanismes références pour le séchage des boues

Les mécanismes de séchage impliquent des processus simultanés de transfert de chaleur et de
masse, ainsi que des changements physiques (retrait, cristallisation) ou des transformations
chimiques. Le séchage résulte de I'évaporation de l'eau initialement a I'état liquide, en
fournissant de la chaleur au produit initialement humide. La chaleur peut étre fournie par
convection (sécheurs directs), par conduction (sécheurs par contact ou sécheurs indirects), par

rayonnement. Toutefois, dans ce travail, la méthode de séchage par conduction est utilisée.

4.1.  Transfert de masse

Lors du séchage d'un milieu poreux, comme les boues, il est important de prendre en compte
de nombreux composants : eau libre (liquide) / capillaire, eau liée, vapeur d'eau et air. Dans un
milieu poreux rigide, le volume de I'eau évaporée est entierement remplacé par une phase
gazeuse contenant de la vapeur d'eau et de l'air. La teneur globale en eau du milieu est liée a la
somme des concentrations d'eau dans l'eau liée, I'eau libre et la phase vapeur. Les bilans
massiques des quatre composants (air, eau libre, vapeur d'eau et eau liée) sont donnés dans les

Equations (11-4) et (11-5) :
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ac )
— = -V.C,v, (11-4)
at

0 -
E(cf + Cv + Cb) = -V. (Cfo + vav + vab) (“ 5)

Ou, Ci et vi désignent respectivement la concentration (kg. m3) et la vitesse (m.s?) de la

composante i (‘a’ pour l'air, ‘f* pour I'eau libre, ‘v’ pour la vapeur d'eau et ‘b’ pour I'eau liée).

Afin de développer les Equations (11-4) et (11-5), les relations pour les flux C;v; de chaque
composante ‘i’ doivent étre dérivées sur la base des mécanismes et des forces motrices
dominants de chaque composante (Figure 11-8). Par conséquent, le modéle construit est appelé

"modeéle mécaniste".

Eau capillaire:
Foarl:eca:;J i;ai:e Vapeur d'eau:
p Gradient de pression, gravité,
diffusion

Niveau d'eau

libre Eau liée:

Gradient de potentiels chimique/
concentration

Eau libre:

Matrice solide + Eau de Gravité

constitution

Figure 11-8 : Mécanismes de transfert de masse associés a I'état de I'eau pendant le séchage de

boue, adapté de [9].

e FEaulibre:

Les gradients de pression (force capillaire) et la gravité sont les principaux mécanismes qui
entrainent I'eau libre/capillaire dans un milieu poreux. Par conséquent, le transfert d'eau

libre/capillaire pourrait étre décrit par la loi de Darcy :

39

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2020LYSEI111/these.pdf
© [L. Al Ahmad], [2020], INSA Lyon, tous droits réservés



K, (11-6)
Crvp = —duwyp - (VPi=p,9)
La pression du liquide I’interface P), dans un milieu poreux non saturé, est liée a la pression

capillaire Pc comme suit :

Py=P—-P, (11-7)

Ou P est la pression de la phase gazeuse dans les pores. Fondamentalement, la pression
capillaire dépend fortement de la teneur en eau et doit étre déterminée expérimentalement [28].
De méme, la perméabilité du transport d'eau liquide dépend de la teneur en eau et doit étre

déterminée expérimentalement [29].
e Vapeur d’eau et air :

La vapeur d'eau et l'air présents dans la phase gazeuse sont soumis aux mémes forces motrices
et aux mémes mécanismes de transport dans les matériaux : le gradient de pression dans la
phase gazeuse piégée dans le milieu poreux, la gravité et la diffusion selon la loi de Fick.
Equation (11-8) est I'équation pour la vapeur d'eau, celle de l'air pourrait étre obtenue en

remplagant simplement les indices ‘v’ par ‘@’..

C, K C 11-8
Cyv, = _fﬁ(vp - pgg) - Devv(?v) (11-8)
g

Deyv est le coefficient de diffusion effectif de la vapeur dans le mélange gazeux, il est lié au
coefficient de diffusion binaire pour le mélange vapeur/air, corrigé avec la porosité et la
tortuosité du milieu [30]. De méme, la permeabilité du transport en phase gazeuse Kq dépend

de la teneur en eau et doit également étre déterminée expérimentalement.
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e FEauliée:

Selon diverses références [30-32], les forces motrices du transport de I'eau liée sont les
gradients de potentiel chimique, de concentration de vapeur et de concentration d'eau liée. Perre

et al. [33] ont décrit le transport de I'eau liée comme suit :

vab = —DbVCb (”'9)

Le coefficient de diffusion de l'eau liée Dy dépend également de la teneur en eau et doit étre
déterminé expérimentalement.

L'utilisation du modele mécaniste présente de nombreux inconvénients. Tout d'abord,
le modele mécaniste inclut diverses propriétés des matériaux (par exemple, la perméabilité, la
pression capillaire...) qui doivent étre déterminées expérimentalement en fonction de la teneur
en eau. Ce sont des expériences difficiles qui prennent beaucoup de temps [6]. Deuxiemement,
il est difficile de résoudre numériqguement un systeme composé de nombreuses équations
différentielles partielles non linéaires couplées. Troisiemement, ce modele ne prend pas en
compte la déformation de la phase solide. Par conséquent, si cette déformation devait étre prise
en compte, il faudrait ajouter un bilan massique supplémentaire pour la phase solide, ce qui
rendrait le systeme encore plus compliqué.

Ainsi, afin d'obtenir un modéle gérable et pratique, la simplification de I'ensemble des
équations semble inévitable. La simplification la plus fréquemment rencontrée dans la
modélisation du séchage est l'utilisation de ce que I'on appelle le coefficient de diffusion
apparent de I'eau Dapp. Ce coefficient intégre tous les mécanismes de transport de I'eau en un
seul coefficient de diffusion. Le modele qui suit cette hypothése est souvent appelé "modele de
diffusion™. Il possede un coefficient de diffusion apparent Dapp(X,T) qui dépend de la teneur en
eau du milieu poreux et de sa température. Le modeéle de diffusion est un modéle plus

phénoménologique, par opposition au modéle mécaniste. Ce modele est également connu par
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I'équation de Richard, une version modifiée de la deuxieme loi de diffusion de Fick ou le

coefficient de diffusion n'est pas constant. Comme le rapportent de nombreux chercheurs [34,

35], afin de modéliser le transfert de masse pendant le séchage, un terme d'évaporation (pﬁ) doit
L

étre ajouté dans I'équation de transfert de masse. L'équation de transfert de masse pour un corps
rigide pourrait également étre exprimée par la teneur en eau X (kg eau. kg™ solide) au lieu des

concentrations en eau (Cs, Cy et Cp) (kg. m?), comme indiqué ci-dessous :

X m (11-10)
gt = "V Dapp (X TIVX ===

Il a également été démontré que le modéle de diffusion pouvait étre dérivé du modele mécaniste
en faisant quelques simplifications [4, 36]. Le modéle de diffusion présente deux avantages
principaux par rapport au modéle mécaniste. Premiérement, le nombre de propriétés inconnues
est réduit a deux parameétres (le coefficient de diffusion apparent et le terme d'évaporation).
Deuxiemement, I'adaptation du modéle de diffusion a un milieu déformable est plus facile que
le modéle mécaniste. Des procédures standards sont disponibles pour la résolution numérique
de I'équation de diffusion. Pour toutes ces raisons, le modéle de diffusion sera adopté dans ce
travail.

De nombreuses études ont travaillé sur le séchage de milieux déformables suite a un
phénomene de retrait, comme les boues [37-40]. Il a été démontré que le phénomeéne de retrait
doit étre pris en compte lors de la modélisation du processus de séchage dans la plupart des
matériaux déformables. En comparant les simulations avec et sans retrait, il a été constaté que
le fait de négliger le retrait conduit a une sous-estimation de la vitesse de séchage et du transport
d’eau par diffusion. Le modele de diffusion est toujours valable mais doit étre mis a jour afin
de tenir compte du retrait pendant le séchage. Le phénomene de retrait est exprimé dans
I'équation de transfert de masse par l'introduction du coefficient de retrait f qui doit étre
déterminé expérimentalement.
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Ainsi, afin de simuler le transfert d'eau dans les boues, nous devons déterminer trois parametres
principaux : le coefficient de diffusion apparent d'eau (Dapp), la vitesse d'évaporation (m) et le
coefficient de retrait (5). Il est important de noter que I'Equation (11-11) est applicable dans la
condition d'un systeme a retrait maximal. Cela signifie que la diminution du volume des boues
est supposee étre exactement égale au volume de I'eau retirée. Par conséquent, il n'y a pas de
formation de phase gazeuse et le volume d'eau évaporée est compense par le retrait. Ainsi, il
serait intéressant de vérifier cette hypothese de systeme de retrait maximal, en évaluant

I'évolution de la phase gazeuse a l'intérieur du milieu poreux de la boue.

4.2.  Transfert de chaleur

Lors du séchage des boues, la chaleur est fournie par conduction a partir de I'atmosphere chaude
environnante (Figure 11-9). Une équation de bilan thermique doit étre ajoutée afin de simuler
I'évolution de la température a I'intérieur du milieu poreux pendant le séchage [30]. La chaleur
fournie provoque I'évaporation de I'eau et la vapeur qui en résulte doit traverser le réseau poreux

de la boue et sortir de I'équipement de séchage.

Consommation de chaleur par évaporation

_ Matrice solide
Conduction thermique _ _
de I"entourage

Figure 11-9 : Mécanisme de transfert de chaleur pendant le séchage de la boue, adapté de [9].
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Le transfert de chaleur est représenté mathématiquement par la loi de Fourier de conduction de

la chaleur en raison du type de séchage utilisé [27] :

oT . (1-12)
PappCp 5, = V- (KepfVT) — AH,g,

OU papp est la masse volumique apparente de la boue (kg. m=), ¢, est la capacité calorifique
(J. kgt. K1), Kert est la conductivité thermique (W. m™. K%), et AH,,,, est le puits de chaleur

(W).

Pour se produire, I'évaporation nécessite de 1’énergie qui est exprimée dans I'équation de
transfert de chaleur par un puits de chaleur. De méme, afin de simuler le transfert de chaleur
dans la boue pendant le séchage, il faut déterminer ses propriétés thermiques, ainsi que sa masse
volumique apparente. Les propriétés thermiques, telles que la conductivité thermique effective
et la capacité calorifique, sont des parameétres principaux dans le processus de séchage. On
constate que les propriétés thermiques dépendent de la nature chimique du matériau, de sa
teneur en eau, de la concentration en solutés et de sa température [41, 42]. Comme la teneur en
eau et la température varient a l'intérieur de la boue pendant le séchage, en raison des
mécanismes simultanés de transfert de masse et de chaleur, il est important de déterminer la
variation de ces propriétés thermiques en fonction de ces variables. Comme le rapportent
plusieurs travaux [42, 43], on constate que les propriétés thermiques diminuent avec la
réduction de la teneur en eau. La capacité calorifique dépend également de la concentration de
soluté dans la phase aqueuse. Les propriétés thermiques diminuent également avec la
diminution de la température.

De nombreuses méthodes pourraient étre utilisées pour déterminer la conductivité
thermique effective, comme le montrent plusieurs études [44]. Ces méthodes sont classées en
deux catégories : les méthodes en régime permanent (SSM) et les méthodes en régime

transitoire (TM). Les méthodes en régime permanent les plus utilisées sont les suivantes :
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plaque chaude gardée [45], cylindre concentrique [46], débitmetre de flux thermique et méthode
de Kohlranusch modifiée [47]. La méthode de la plaque chaude gardée est la procédure standard
recommandée par ‘I’American Society for testing materials’. Elle implique une source de
chaleur générant un flux thermique indépendant du temps et un puits thermique. Une fois que
I'équilibre thermique est établi, le gradient de température est mesuré et la conductivité
thermique effective est déduite. Les méthodes transitoires, telles que la ‘line heat source’ et le
comparateur thermique, consistent a soumettre I'échantillon testé a un flux de chaleur dépendant
du temps et a surveiller la température en différents points de I'échantillon, afin de déterminer
la conductivité thermique effective.

La capacité calorifique ¢, (J. kg™t. K1) est I'énergie qui doit étre apportée a une masse
donnée d'un produit pour augmenter sa température d'un Kelvin. La capacité calorifique est
souvent mesurée en utilisant soit la méthode de mélange, soit le calorimetre adiabatique ou le
calorimétre différentiel a balayage (DSC), comme le rapporte Lind [48]. La méthode DSC est
la méthode la plus recommandée pour déterminer la capacité calorifique. La méthode DSC
permet d'utiliser de tres petits échantillons et nécessite un temps relativement court pour

mesurer la capacité calorifique [49].

4.3.  Retrait volumique

Le séchage des milieux poreux peut produire de grandes variations de leur volume et de leur
surface d'échange simultanément avec la perte d'eau. Le retrait est le phénomeéne qui résulte de
la réduction du volume du matériau humide chauffé en raison de I'évaporation de I'eau [37, 50].
Lorsque I'eau est éliminée, un déséquilibre de pression se produit entre l'intérieur du matériau
et I'atmosphere extéerieure. Cela génere des contraintes de contraction qui entrainent un retrait
et une fissuration occasionnelle du materiau [51]. En particulier, le phénomene de retrait affecte
le coefficient de diffusion d'eau du produit, qui est I'un des principaux paramétres déterminants

dans le mécanisme de transfert d'eau [3, 7]. Par conséquent, la cinétique de séchage et
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I'ensemble du processus de séchage peuvent étre affectes.

En outre, la masse volumique apparente du milieu poreux (comme la boue) est un
facteur déterminant pour diverses caractéristiques, de sorte que la connaissance de son
évolution en fonction de la teneur en eau est nécessaire pour étudier le comportement du produit
pendant le séchage. Il est donc nécessaire de quantifier le phénomene de retrait pour les
matériaux rétractables et d'en tenir compte dans la modélisation du séchage [8, 15, 37, 52, 53].
Il a également été montré que le retrait du milieu poreux humide, comme la boue, augmente
avec le volume d'eau éliminé, car plus I'eau est éliminée, plus les contraintes de contraction sont
générées dans le matériau [54]. Le retrait macroscopique est communément défini par le rapport
entre le volume du produit a un temps de séchage donné et le volume initial. Selon la littérature
[55-57], le milieu poreux humide se contracte linéairement avec la réduction de sa teneur en
eau jusqu'a ce qu'il atteigne une valeur critique de teneur en eau. Le volume reste alors constant
jusqu'a la fin du séchage, malgré la réduction continue de la teneur en eau. La valeur critique
correspond a la limite de retrait lorsque les particules solides sont réunies.

4.4.  Cristallisation

Le séchage en présence de sels dissous entraine la formation de cristaux de sel dans le milieu
poreux. La formation de sel cristallisé peut avoir lieu a I'intérieur du milieu poreux (sub-
florescence), ou sur la surface extérieure (efflorescence). Comme le rapportent plusieurs études
[58, 59], la cinétique de la solution saline en évaporation pourrait étre affectée par les types de
sels dissous et leurs concentrations initiales, ce qui pourrait avoir un impact sur la cinétique de
séchage. Selon la littérature, la formation d'efflorescence a différents effets qui pourraient
sembler controversés. Par exemple, plusieurs travaux [60, 61] rapportent que la formation de
crolte due a l'efflorescence limite séverement I'évaporation de l'eau. Au contraire, de
nombreuses autres études [62, 63] montrent que la formation d'efflorescence augmente la

vitesse de séchage. Eloukabi et al. [64] illustrent les interactions complexes induites par la
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formation d'efflorescence et leur effet sur la cinétique de séchage. Il a été démontré que la nature
saline, la caractéristique du milieu poreux (par exemple la taille des pores) pouvaient affecter
I'impact de I'efflorescence saline sur la vitesse de séchage. La formation d'une crodte bloquante
(appelée efflorescence crotiteuse) ou d’une efflorescence qui améliore la cinétique de séchage
peuvent toutes deux étre créées dans les mémes conditions d'évaporation, simplement en

modifiant la taille moyenne des pores du milieu ou le type du sel.

5. Conclusions

Ce chapitre a présenté les bases de notions générales utiles pour étudier le séchage d'un milieu
poreux tel que les boues. Les notions importantes du séchage, la forme d'eau, ainsi que les
mécanismes référencés qui ont lieu pendant le séchage ont été énoncées. Différentes formes
d'eau peuvent étre présentes dans un milieu poreux et affecter son activité. L'activité d'eau est
un parametre clé dans le processus de séchage d'un milieu poreux, elle est une caractéristique
des interactions microscopiques entre la phase aqueuse et la phase solide. Ensuite, une analyse
globale de la courbe de la vitesse de séchage a été discutée. L'évolution de la vitesse de séchage
avec la réduction de I'eau est décrite et associée a trois périodes différentes. La période de
préchauffage se produit au début du séchage, elle implique I'augmentation de la température du
produit jusqu'a ce que I'eau libre commence a s'évaporer. La période a vitesse constante consiste
en une vitesse de séchage constante qui dure tant que I'eau libre est rapidement amenée a la
surface. La période a vitesse décroissante se produit finalement lorsque la surface extérieure du
produit séché atteint le seuil hygroscopique. Cette période se poursuit jusqu'a ce que la vitesse
de séchage s’annule & la fin du séchage, lorsque le produit est en équilibre avec I'environnement
externe. 1l a été aussi démontré I'applicabilité et l'avantage d'utiliser un modéle de diffusion
plutdt qu'un modéle mécaniste, afin de simuler le transfert de masse dans les milieux poreux au
cours du séchage. Dans le modele de diffusion, le coefficient de diffusion apparent est une

fonction de la teneur en eau et de la température et doit étre déterminé expérimentalement. En
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utilisant la méthode de séchage par conduction, la chaleur est fournie par conduction a partir de
I'environnement chaud externe. Le transfert de chaleur pourrait étre exprimé mathématiquement
par la loi de Fourier sur la conduction de la chaleur. Le coefficient de retrait apparait comme
un parametre crucial a prendre en compte, lors de la modélisation du séchage de milieux poreux
tres déformables tels que les boues. Il intervient dans le transfert de masse et affecte le
coefficient de diffusion. Les propriétés thermiques et autres propriétés thermo-physiques
utilisees dans I'ensemble des équations, étant des parameétres intrinséques de la boue, doivent
étre déterminées expérimentalement. Les deux chapitres suivants apportent une étude de
caractérisation expérimentale qui a permis de déterminer les propriétés intrinseques de la boue
étudiée, en fonction de la teneur en eau et de la température. Ces propriétés seront ensuite
utilisees comme données d'entrée dans la modélisation numeérique qui simule le séchage de la

boue.
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IIl.  Matériel et méthodes de caractérisation des boues

Une étude de caractérisation préliminaire des boues est nécessaire pour acquérir les donnees
d'entrée du modele numérique décrivant les mécanismes couplés. Ainsi, I'objectif de ce travail
de caractérisation est de déterminer la conductivité thermique effective, la capacité calorifique,
le phénomene de retrait, la masse volumique apparente, la diffusivité apparente de I'eau et
I'activité de I'eau en fonction de la teneur en eau et de la température. Dans cette étude, la
cinétique de séchage a différentes températures et humidité relative conduit a déterminer les
isothermes de sorption de l'eau et le coefficient de diffusion apparent. Ce coefficient est
déterminé numériquement sur la base de la méthode du probléme inverse pour résoudre
I'équation de Richard en tenant compte du retrait. Le phénomene de retrait des boues est

déterminé indépendamment par deux méthodes différentes.

1. Matériel

Pour des raisons de sécurité expérimentale, les boues nucléaires sont remplacées par des boues
non radioactives. Ces boues sont synthétisées par Orano, selon une méthode de coprécipitation
par addition successive de réactifs, ce qui conduit a la formation d'une boue contenant des sels
insolubles, des sels solubles et de l'eau interstitielle. Cette méthode de synthese est
représentative du procédé mis en place a La Hague et conduit a produire des boues de
composition chimique similaire. Apres la réaction de coprécipitation, la suspension est
centrifugée pour concentrer le précipité dans des boues contenant une solution résiduelle, afin
d'obtenir un rapport solide/ solution choisi.

Dans ces études de caractérisation expérimentale, deux séries de boues sont utilisées :
la boue A et la boue B. Leur composition est déterminée par analyse chimique dans les
laboratoires du CEA et est indiquée dans le Tableau Il1l-1. Elles ont des teneurs initiales en
solution différentes, avec les mémes concentrations initiales en sels. La boue A a été

initialement produite pour la détermination des caractéristiques intrinseques et contient une
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teneur initiale en eau de 210 % (kg d'eau. kg™solide). Alors que la boue B a une teneur initiale
en eau de 380 % (kg d'eau. kg™ solide). Elle a été produite ultérieurement pour étre utilisée dans
les essais de séchage dans la maquette instrumentée. Il a été décidé de produire une boue plus
fluide (boue B) que celle principalement étudiée (boue A), afin de faciliter le remplissage de la
cuve de la maquette expérimentale, car la boue A était trés pateuse et difficile a manipuler. Les
propriétés thermiques de la boue B (entre 210 et 380 %) ont été déduites ou bien extrapolées a
partir des résultats expérimentaux déterminés sur la boue A (de 0 a 210 %), ou bien déterminées

expérimentalement.

Tableau I11-1 : Composition chimigue de la boue A et de la boue B sur une base séche.

% massique a base seche

Composant Boue A Boue B
Ti(OH)4 10,5 91
Sels insolubles Fe,Ni(CN)sK4 9,2 7,9
BaSO, 46,3 40,1
CoS 14,7 12,7
NaNOs 10,8 16,9
Sels solubles
Na>SO04 8,5 13,3
TOTAL 100 100

En revanche, le phénomene de retrait a di étre déterminé a la fois sur la boue A et la
boue B, car il dépend de la teneur en eau initiale de la matiere. Les propriétés de la boue A sont
ensuite utilisées comme parametres d'entrée pour le modele numeérique de séchage des
échantillons de 30 g de boue A. Alors que les propriétés déduites de la boue B sont utilisées
comme parametres d'entrée pour le modele numérique de séchage de la maquette expérimentale
instrumentée a 1’échelle du laboratoire et a 1’échelle du fit. Les principaux lots de boue A et de
boue B sont stockés dans des conteneurs scellés pour éviter toute perte d'eau pendant la période

de I'étude de caractérisation.

2. Propriétés thermiques
Les propriétés thermiques telles que la conductivité thermique effective et la capacité

calorifique sont essentielles pour déterminer I'évolution du gradient de chaleur et la répartition
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de la température dans la boue pendant le séchage. Les méthodes expérimentales utilisées pour

déterminer ces deux parametres sont détaillées ci-apres.

2.1.  Conductivité thermique effective

Il est nécessaire de déterminer la conductivité thermique effective vu que les 3 phases (gaz,
liquide et solide) coexistent dans la boue humide [1]. Afin de déterminer la conductivité
thermique effective de la boue en fonction de la teneur en eau et de la température, la méthode
de la plaque chaude gardée a été choisie [2]. Le principe est de place le matériau a tester (boue
A) entre une plagque chaude et une plaque froide, en générant un flux thermique constant par
effet Joule. En outre, I'appareil doit étre isolé thermiquement dans toutes les autres directions,
afin d'avoir un flux thermique unidimensionnel connu. Une fois que le matériau se réchauffe et
tend a atteindre un équilibre thermique, la différence de température entre deux positions permet
de déterminer sa conductivité thermique. La conductivité thermique effective est alors
déterminée & partir de la loi de Fourier de la conduction thermique dans un régime stationnaire
1D (Equation (111-1)) qui devient comme suit [3]:

HF X L
Kerr =—aar (11-1)

Avec HF le flux de chaleur (W), A (m?) la surface de contact, L (m) la distance entre deux
thermocouples (épaisseur de la couche de matériau) et AT (K) la différence de température entre
deux thermocouples (capteurs Pt100).

2.1.1. Montage expérimental

Une cellule thermique cylindrique est congue avec un rayon interne de 2 cm, une hauteur de
10 cm et deux couvercles de cuivre de 2 mm d'épaisseur fermant le fond et le dessus (Figure
I11-1). La surface latérale est thermiquement isolée de sorte que le flux de chaleur se diffuse
théoriquement en 1D. L'isolation thermique est assurée par une couche de PTFE
(polytétrafluoroéthylene) de 3 mm d'épaisseur ayant une faible conductivité thermique

(0,25 W. m™. K1) [4]. La cellule thermique est placée sur une plaque chauffante (C-MAG HS
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7 heater) avec une température de surface constante de 65 °C. Quatre capteurs Pt100 sont situés

le long de I'axe vertical de la cellule pour mesurer en continu la température dans la boue.

Figure I11-1 : Montage expérimental de la méthode de la plaque chaude gardée pour la
détermination de la conductivité thermique effective (T1, T2, T3 et T4 sont des capteurs de

température Pt100).

Afin d'acquérir les données de température fournies par les capteurs Pt100, un montage
électrique est construit comme le montre la Figure 111-2. Ce montage électrique se compose
d'une série d’alimentation électrique (24 V), de transmetteurs de température et d'enregistreurs
de données, qui sont utilisés pour enregistrer les données de température en continu. Les

données de température sont affichées a l'aide du logiciel ‘EasyLog’.
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gardée. (a) Cellule thermique ; (b) Enregistreurs de données ; (c) Transmetteurs de

température ; (d) Alimentation électrique.

Le flux thermique délivré a la surface de contact de la cellule thermique avec la plaque
chauffante est déterminé préalablement grace a un échantillon de sable avec de mesures
effectuées dans les mémes conditions. La conductivité thermique du sable étant réferencée par
Fang et al. [5] avec une incertitude de £ 5 %, le flux de chaleur pour ces conditions est alors
déduit de ces mesures et est égal a 1,02 W. La surface de contact A est égale a 12,6 cm? et la

distance L entre chacun des deux capteurs Pt100 est égale & 2 cm.

2.1.2. Conditions opératoires
Le but de cette série d'expériences est de déterminer la conductivité thermique effective

de la boue en fonction de sa température et de sa teneur en eau. Chaque échantillon de boue,
testé dans la cellule thermique, est supposé avoir une distribution homogéne de la teneur en
eau. Dans chaque échantillon, la conductivité thermique est déterminée en fonction de la
température. Comme les quatre capteurs Pt100 sont situés a 4 hauteurs différentes de la surface
chaude, donc en calculant la conductivité thermique entre chacun des deux capteurs, nous
aurons la conductivité thermique de la méme boue (méme teneur en eau) mais a une température
différente. Cette température est supposée étre la moyenne des deux températures mesurées par

les deux capteurs.
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Ainsi, plus de vingt tests sont effectués sur des boues partiellement sechees (boue A)
pour obtenir une plage de teneur en eau allant de 210 % (teneur en eau initiale de la boue A) a
0 %. A cette fin, les échantillons de boues A sont séchés pendant différentes périodes afin
d'obtenir des échantillons a différentes teneurs en eau. Pour chaque condition, une aliquote est
prélevée pour étre séchée sous flux d'azote, afin de déterminer sa teneur en eau exacte. Afin de
contréler une éventuelle perte d'eau pendant la mesure, la masse de la cellule remplie est
mesurée avant et apres I'essai. Environ 7 a 10 heures sont nécessaires pour effectuer la mesure
de chaque échantillon.
2.2.  Capacité calorifique
La méthode de calorimétrie différentielle a balayage (DSC) est utilisée pour déterminer la
capacité calorifique de la boue A [6]. Cette technique fait varier la température de I'unité
d'échantillonnage, constituée d'un échantillon et d'un matériau de référence, selon un
programme spécifique. En méme temps, la différence de température entre I'échantillon et la
référence est enregistrée en fonction de la température imposée. Ainsi, la méthode DSC a flux
thermique est basée sur la mesure différentielle du flux thermique entre 1’échantillon et la
référence [7]. Comme le montre la Figure 111-3, le DSC a flux thermique contient un élément
chauffant, deux thermocouples et deux supports, a savoir un pour I'échantillon et un pour la

référence.

Porte-
échantillon Boue Référence

9 o B
\\ I
Elément Ordinateur pour contréler la

chauffant température et réguler le flux
de chaleur

Y

Figure 111-3 : Schéma d’un calorimetre (DSC) a flux de chaleur.
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Les thermocouples sont reliés aux supports pour enregistrer I'évolution de la température qui
conduit a la détermination des valeurs de flux thermique HFw fournie a I'échantillon. Ainsi, la
valeur du flux thermique du matériau HF est obtenue a partir de la valeur du flux thermique
fournie HFrow en soustrayant la valeur du flux thermique absorbé par le porte échantillon vide
HF, (déterminé par un passage précedent). Les valeurs de capacité calorifique du matériau sont
déterminées par étalonnage a I'aide du logiciel ‘CALISTO’. Le calibrage est effectué sur la base
du signal DSC connu des échantillons de saphir. Dans cette étude, un calorimétre ‘DSC 111 —
Setaram’ est utilisé et couplé & un systeme de refroidissement a I'azote liquide.

Afin de déterminer I'évolution de la capacité calorifique de la boue A en fonction de la
teneur en eau et de la température, plus de quinze échantillons de 0,135 + 0,005 g chacun sont
testés. Ces échantillons ont une teneur en eau comprise entre 210 et 0 %, et sont analysés a un
cycle thermique de 30 — 70 °C. Chaque échantillon est rempli dans une capsule de verre scellée.
Ces capsules scellées sont congues pour eviter I'évaporation de I'eau de la boue pendant le cycle
thermique du DSC. Pour contrdler une éventuelle perte d'eau, la masse des capsules est mesurée
avant et apres le cycle thermique. Une rampe de chauffage est réalisée afin de créer un cycle
thermique permettant de mesurer la capacité calorifique de la boue a différentes températures.
Pour réaliser le cycle thermique, une vitesse de chauffage de 10 °C. min™ est appliquée entre
35 et 70 °C sous atmosphere d'argon inerte (Ar). Environ 7 heures sont nécessaires pour

effectuer chague mesure d'échantillon.

3. Phénomene de retrait

Pendant le séchage des boues, des changements structuraux peuvent affecter le comportement
de la matiére. Le phénomeéne de retrait résulte de la réduction du volume de la matiére humide
chauffee au fur et & mesure de 1’évaporation d’eau. Ce retrait affecte également la surface
d'échange de chaleur et de masse, ainsi que la diffusivité d’eau. Lors de la modélisation des

mécanismes de séchage, le transfert de masse pourrait prendre en compte le phénoméne de

59

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2020LYSEI111/these.pdf
© [L. Al Ahmad], [2020], INSA Lyon, tous droits réservés



retrait en introduisant un coefficient de retrait appelé S [8]. Ce coefficient de retrait depend de
I'évolution du volume des boues avec la réduction de I'eau.

Comme le coefficient de retrait g dépend de la teneur en eau initiale du matériau, le
phénomene de retrait a été étudié a la fois sur la boue A et la boue B. Ainsi, afin de déterminer
I'évolution du volume avec la réduction d'eau, plus de vingt échantillons de boue A (30 £ 0,5 g)
sont sechés dans une étuve a 65 °C, une humidité relative de 46 % et une pression absolue de
200 et1000 mbar. Les échantillons sont séchés pendant des durées différentes afin d'obtenir des
échantillons ayant des teneurs en eau et des volumes différents. Pour la méme raison, plus de
10 échantillons de boue B (30 £ 0,5 g) sont également séchés pendant différentes durées a
65 °C, une humidité relative de 46 % et une pression absolue de 1000 mbar. Dans ce travail,
deux méthodes sont utilisées pour déterminer le retrait de volume avec la réduction d’eau : la
méthode de compensation de la réduction de volume appliquée sur la boue A et la boue B, et

I'étude micro-tomographique aux rayons X appliquée uniquement sur la boue A.

3.1. Compensation de la réduction du volume

La méthode expérimentale choisie consiste a compenser la réduction du volume des boues par
de I'huile non miscible. Aprés séchage, la boue est pesée et une quantité d'huile alimentaire
(0oir = 0,933 g. cm™®) est ajoutée pour remplir le volume initial. Le volume ajouté Vi est
déterminé sur la base de la différence de masse entre la boue séchée avec et sans huile (Figure

11-4).
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Figure I11-4 : Méthode de compensation de la réduction de volume (boue A).

Le volume final de la boue est déterminé en soustrayant son volume initial de celui de I'huile
(Equation (111-2)):

Ve =Vo — Vo (111-2)
L'avantage de cette méthode est qu'elle peut étre appliquée aux échantillons de boues
déformables (suspensions denses) qui prennent des formes irréguliéres lors du séchage. Par
contre, cette méthode est destructrice, I'échantillon n'est plus réutilisable aprés I'ajout de I'huile.
3.2.  Etude micro-tomographique
La tomographie a rayons X est une technique non destructive et non intrusive qui permet de
visualiser la structure interne d'un matériau. Le phénomeéne de retrait peut étre étudié a l'aide de
cette technique, car elle permet également d'accéder au volume global de I'échantillon testé
ainsi qu'a sa hauteur et a son rayon.
3.2.1. Principe de la micro-tomographie aux rayons X
La tomographie aux rayons X fournit une image tridimensionnelle reconstruite par compilation
numérique d'une série de scanners aux rayons X en 2D. Cette méthode est basée sur un
générateur de rayons X, un détecteur 2D et l'objet a caractériser. Le faisceau de rayons X émis
par la source, traversant I'objet, s'atténue et arrive au détecteur ou il est enregistré (Figure I11-5).
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Figure I11-5 : Le principe de la micro-tomographie aux rayons X.
La loi de Beer-Lambert confirme que l'intensité du faisceau de rayons X transmis est liée a
I'intégrale du coefficient d'atténuation de masse u sur la longueur du chemin optique traversé

par le faisceau comme suit (Equation (111-3)) [9, 10]:

!
f,up dx = —ln(i) (1m-3)
0 IO

Ou I et lg sont I'intensité des faisceaux de rayons X incidents et transmis, respectivement. | (cm)
est la longueur du chemin optique dans I'objet. x (cm?. g1) et p (g. cm™) sont respectivement le
coefficient d'atténuation de masse et la masse volumique du matériau.

Lors des mesures tomographiques, I'échantillon tourne lentement autour de son axe
vertical, tandis que le générateur de rayons X et le détecteur restent fixes. L'échantillon a
analyser est placé sur le plateau de rotation et les acquisitions radiographiques 2D de cet
échantillon sont enregistrées sur une rotation de 360°. Un algorithme classique de
rétroprojection est utilisé pour reconstruire les images 2D des coupes transversales. Les sections
transversales 2D reconstruites sont empilées pour fournir une carte d'atténuation des rayons X
en 3D de I'échantillon.

3.2.2. Description du micro-tomographe utilisé

Le systeme utilisé dans ce travail est un appareil de micro-tomographie a rayons X a haute
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énergie (General Electric Phoenix V/ITOME/X/M 240/280) (Figure 111-6). Le générateur émet
des rayons X a une tension comprise entre 20 et 240 kV avec un courant entre 2 et 8 mA, soit
a une puissance maximale de 320 W. Un détecteur 2D de 2000%2000 pixels est associé a une

caméra a rayons X 8 bits d'une résolution spatiale de 100 um.

Figure 111-6 : Photo de I'appareil de micro-tomographie aux rayons X au
CEA/DES/ISAS/DPC/SECR/LECBA.

3.2.3. Paramétres d'acquisition et de reconstruction

Dans notre configuration, la taille du pixel est de 24,7 um. Elle est essentiellement donnée par
la distance entre le générateur de rayons X et 1’objet, ainsi que la taille de 1’objet qui détermine
la résolution maximale que nous pourrions obtenir. La source étant supposée quasi ponctuelle,
nous paramétrons le tube source d'électrons de telle sorte que la taille de la zone d'émission soit
inférieure ou égale a la taille du pixel (< 24,7 um dans notre cas). Notons que la taille de la zone
d'émission dépend de la puissance d'émission du tube. Ainsi, pour définir la taille de la zone
d'émission, nous devons obtenir une puissance égale a 24,7 W. Les scans sont donc effectués a
190 kV et 130 pA ou 24,7 W avec un filtrage de faisceau (un filtre de cuivre de 0,3 mm
d'épaisseur). Le filtrage du faisceau permet d'éliminer les photons a faible énergie qui

provoquent des artefacts de durcissement du faisceau dans les images reconstruites [11]. Les
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projections sont obtenues a partir de 3 images moyennées acquises a un temps d'acquisition de
0,3s. L'incrément angulaire de rotation choisi est de 0,288° soit 2500 projections par

échantillon.

3.2.4. Analyse des niveaux de gris

Les images tridimensionnelles sont traitées et analysées a l'aide du logiciel ‘VGSTUDIO’. Le
traitement des images obtenues donne accés au volume de I'échantillon, a sa hauteur et a son
rayon, ainsi qu'a sa surface d'échange avec I'environnement extérieur. Il est également possible
de déterminer la macroporosité et le volume rétréci de I'échantillon grace au traitement des
images. L'étape de traitement d'image nécessaire pour acquérir toutes ces données est détaillée
dans lI'annexe A.

La détermination de l'intensité des niveaux de gris des images reconstruites est
également possible par traitement d'image. Dans ce travail, nous nous intéressons également a
I'étude de I'évolution des profils de teneur en eau pendant le séchage le long de la hauteur et du
rayon de la boue. Chaque partie des images reconstruites peut étre considérée comme un
mélange de solide, d'eau et de gaz dont le niveau de gris dépend du coefficient d'atténuation
massique du mélange. Il est donc possible de déterminer la teneur en eau d'un échantillon a
partir des valeurs du niveau de gris grace a une étape de calibrage.

Grace a l'outil d'analyse des niveaux de gris du logiciel ‘VGSTUDIO?, le niveau de gris
global ainsi que son évolution dans la direction de I'axe du cylindre ont pu étre déterminés pour
chaque échantillon testé. Quant a I'évolution du niveau de gris dans la direction radiale, la
méthode du cylindre creux est appliquee. Cette méthode consiste a créer des cylindres creux de
2 mm d'épaisseur a différents rayons du centre de I'échantillon (Figure I11-7). Le cylindre creux
doit inclure la totalité de la hauteur de I'échantillon. Le premier cylindre dessiné est celui qui
coincide avec la périphérie de I'échantillon. Une intersection est faite entre I'objet (échantillon)

et chaque cylindre creux. Ensuite, la valeur moyenne du niveau de gris est determinée dans
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cette intersection. Cette valeur moyenne représente la valeur du niveau de gris de I'échantillon

au rayon moyen r du cylindre creux déterminé comme suit (Equation (111-4)) :

ntn
r=— (111-4)

Ou r1 et ro sont respectivement le rayon intérieur et extérieur du cylindre creux.

Figure 111-7 : Application de la méthode des cylindres creux.

3.2.5. Détermination du retrait et de la teneur en eau a partir du niveau de gris
L'interprétation de l'intensité des niveaux de gris des images reconstituées permet de

retrouver la valeur de la teneur en eau des échantillons testés. En effet, I'intensité du niveau de
gris enregistrée pour chaque boue humide dépend de I'absorbance des rayons X et varie en

fonction de la teneur en eau, comme le montre les équations suivantes :

Iy
i (7) = Uwet studge X Pwet studge X lwet studge (111-5)
wet sludge

Hwet sludge X Pwet sludge X lwet sludge
= :udry sludge X pdry sludge X ldry sludge + Auliquid X pliquid X lliquid (III_G)

Avec [ le coefficient d'atténuation de masse (cm?. g1), p la masse volumique (g. cm®) et | la

longueur du chemin optique d'un composant traverse par le faisceau de rayons X (cm).

La conversion de I'intensité du niveau de gris en teneur en eau nécessite ensuite de connaitre
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les coefficients d'atténuation de masse des boues seches et des solutions (liquide), leurs masses
volumiques et la longueur du chemin optique de chaque composant traversé par le faisceau de
rayons X. Le coefficient d'atténuation massique et la masse volumique des boues seches (a 1’état
solide) sont calculés sur la base de la composition chimique. De méme, le coefficient
d'atténuation massique et la masse volumique de la solution sont calculés en fonction de la
concentration en sel. Le paramétre lwet siudge €St déterminé par traitement d'image et correspond
au diametre de I'échantillon (deg). La masse volumique de la boue humide est le rapport du poids
de I'échantillon sur son volume déterminé par traitement d'image. Ainsi, les parametres
inconnus sont le coefficient d'atténuation massique de la boue humide et les longueurs des
chemins optiques de la boue seche et de la solution.

Par conséquent, le paramétre essentiel qui est nécessaire pour déterminer les fractions
de chaque phase est le coefficient d'atténuation massique de la boue humide (zuwet siugge). A cette

fin, le rapport entre l'intensité émise et l'intensité transmise du faisceau de rayons X

1 . - \
In(wet stuage €St NéCessaire pour chaque mesure. En tenant compte des paramétres et de la
0

géométrie invariables des pots contenant les échantillons de boue, un étalonnage est effectué

sur ce composant pour convertir le niveau de gris en un rapport entre l'intensité émise et

I'intensité transmise du faisceau de rayons X (ln(li)pot). Ce dernier est déterminé sur la base
0

de la loi de Beer-Lambert comme suit :

I
ln(%)pot = Ppot X Hpot X lpot xf (“I'7)
OU ppor = 1,015 (9. cm®), 0 = 0,121 (cm? g™?) et lpot (cm) sont respectivement la masse
volumique, le coefficient d'atténuation massique et la longueur du chemin optique du pot

contenant la boue. ‘f” est un coefficient de pondération qui tient compte des Iégéres différences

de rayon de pot entre les échantillons testés.

Le rapport entre l'intensité émise et I'intensité transmise du faisceau de rayons X, provenant de
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I'échantillon de boue (ln(Ii) wet studge) €St ensuite déterminé a partir de celui du pot, en
0

supposant une relation proportionnelle entre leurs niveaux de gris comme suit :

1 GSyet siud
ln(a)wet sludge = ln(g)pot X W (“I'8)

Ou GSwet siudge €t GSpot SONt respectivement les valeurs en niveaux de gris de I'échantillon de
boue et du pot. GSwet siudge dépend de la masse volumique et du coefficient d'atténuation de masse

de la boue testée, donc varie avec la teneur en eau.

La boue humide contient une matrice solide, de I'eau et de l'air. Comme le coefficient
d'atténuation massique de l'air est égal a zéro, le coefficient d'atténuation massique de la boue
obtenu est donc fonction des coefficients d'atténuation massique de la matrice solide et de I'eau.
En supposant que le coefficient d'atténuation massique de la boue humide peut étre obtenu par
une loi de mélange classique Equation (111-9), on obtient alors une relation entre la fraction

massique et le coefficient d'atténuation massique de la boue humide :

llsludge = Wdry sludge X .udry sludge + Wliquid X .uliquid (|||-9)

_ Uwet studge — Hiiquid

Wdry sludge —
Hary studge — Hiiquid (| | |-10)

w _ Hary studge — Hwet sludge
liquid —
Hdry studge — Hiiquid (| | |-11)

N _ 2 A1 2 A1
Ou Wdry sludge (%)’ Wliquid (%)’ :udry sludge — 0127 (Cm -0 ) et /’lliquid (Cm -0 ) sont
respectivement les fractions massiques (basées sur la valeur du diametre équivalent) et les

coefficients d'atténuation massique de la boue seche et du liquide. p;;4,,i4 €St Variable en raison

de la dépendance de la phase liquide vis-a-vis de la concentration en sel.

Les longueurs optiques lary siudge €t liquid, respectivement de la boue séche et de la fraction

liquide, sont alors calculées comme suit :
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Wdry sludge X P wet sludge, X deq

ldry sludge —

(11-12)

pdry sludge

_ Wiiquid X Pwet sludge X deq

lliquid - (|||-l3)

pliquid

OU pwet sludge, Pdry sludge €t pliquid SONt respectivement les masses volumiques apparentes de la boue

humide, de la boue seche et de la fraction liquide.

Les fractions volumiques respectives de la boue séche et du liquide Oary siudge €t Oliquid, SONt

ensuite déduites des longueurs des chemins optiques comme suit :

er sludge = ldry studge i
YIS lary swage + liquia (111-14)
Oriquia = iquia ]
! Lary stuage * liquia (11-15)

Les fractions massiques Wary siudge €t Wiiquia SUr la base du volume total, respectivement de la

boue séche et du liquide, sont alors déterminées comme suit :

Wdry sludge = Hdry sludge X pdry sludge

(111-16)

Wiiquid = Hliquid X Pliquid

(11-17)

Par conséquent, la teneur en eau X pourrait étre obtenue a partir de I'Equation suivante :

¥ = Wiiquid (111-18)

4. Masse volumique apparente

L'approche expérimentale pour évaluer le retrait volumique (paragraphe 3) permet de
déterminer la masse volumique apparente papp des échantillons de boues (A et B). Des
échantillons de boues A et B de 30 £ 0,59 en masse initiale sont séches a 65 °C, a 46 %
d’humidité relative et a une pression absolue de 200 et 1000 mbar. La masse volumique
apparente est définie par le rapport entre la masse totale de la boue et son volume apparent total.

Ces essais fournissent la masse et le volume occupé par la boue a différents stades de séchage.

Les résultats sont exprimes en masse volumique apparente en fonction de la teneur en eau.
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5. Cinétique expérimentale du séchage

La cinétique de séchage est la donnée clé pour déterminer les isothermes de désorption de I'eau,
le coefficient de diffusion d’eau apparent de la boue et le terme de cinétique d’évaporation. En
outre, il est important d'acquérir la cinétique dans différentes conditions opératoires (humidité
relative, température et pression) pour établir les relations de dépendance entre le coefficient de
diffusion, le taux d'évaporation et les conditions opératoires.

5.1.  Montage expérimental

Deux dispositifs expérimentaux ont été mis en place afin de déterminer la cinétique de séchage
dans différentes conditions opératoires (température, humidité relative et pression), compte
tenu des contraintes imposées par le séchage sous vide.

A la pression atmosphérique, un montage expérimental est mis en place pour accéder a
la perte de masse d'un échantillon de boue au cours du temps dans des conditions de température
/ humidité relative contr6lées et constantes jusqu'a ce que l'équilibre soit atteint. Chaque
échantillon de 30 £ 0,5 g est suspendu a une balance digitale (AG204, Mettler Toledo, Inc.,
Hightstown, NJ) et confiné dans un dessiccateur avec une humidité relative imposée par une
solution saline saturée. Ce dessiccateur est placé dans une étuve a une température constante
variant entre 35 et 65 °C. La masse mesurée par la balance est enregistrée en continu a l'aide
d'un programme Labview (Figure 111-8). Un capteur (E-USB1) est placé a I'intérieur du
dessiccateur pour enregistrer les variations de température et d'humidité relative pendant le
séchage des boues. Le séchage est arrété lorsque la boue atteint une teneur en eau d'équilibre

Xe, de sorte que la variation de poids est inférieure & 0,01 g pendant des heures.

69

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2020LYSEI111/these.pdf
© [L. Al Ahmad], [2020], INSA Lyon, tous droits réservés



T~

Figure 111-8 : Montage expérimental pour la cinétique de séchage des boues. (1) Panneau de

commande ; (2) Balance digitale ; (3) Dessiccateur; (4) Porte-échantillon ; (5) Etuve de
séchage.

La cinétique de séchage sous vide partiel est établie par une pesée discontinue de
I'échantillon en raison de I'instabilité de la balance a l'intérieur de 1’étuve due au pompage. Les
échantillons sont séchés dans une étuve sous vide partiel (Heraeus vacutherm - VT 6130m), ou
le vide partiel est maintenu constant par une pompe (Adixen, Pascal 2015 SD) reliée au systeme
de contrdle de la pression de I'étuve. Les échantillons sont périodiquement retirés, pesés puis
replacés dans I'étuve. Le séchage est arrété lorsque la boue atteint une teneur en eau d'équilibre
Xe et que la variation de poids est inférieure a 0,01 g pendant des heures (apres plusieurs pesees
discontinues). Une fois I'équilibre atteint, I'échantillon est définitivement retiré du dessiccateur,
pesé puis exposé a l'azote pendant 2 semaines afin de déterminer sa masse seche mq. La teneur

en eau de chaque échantillon est ensuite déterminée a l'aide de I'Equation (111-19).

¥ = mey — Mg
 omy (11-19)
La teneur en eau a I'équilibre pour chaque échantillon est également déterminée a l'aide de la

méme équation mais appliquée a la masse de I'échantillon a I'équilibre me (Equation (111-20)).
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me —my (111-20)

5.2.  Conditions expérimentales

La cinétique de séchage est acquise dans des conditions opératoires constantes et contrélées.
Trois séries d'expériences sont réalisées pour étudier I'effet de chaque condition opératoire sur
le processus de séchage de la boue A. La premiére série correspond a I'étude de l'effet de
I'numidité relative : plus de quinze échantillons (30 £ 0,5 g) sont séchés a 65 °C et 1000 mbar
avec différentes humidités relatives imposees par des solutions salines saturées (LiCl, MgCly,
K2COs3, Mg(NO3)2, SrCl, NH4ClI, NaCl, KI, NaNOs et KCI). Ces sels permettent de couvrir une
large gamme d'humidité relative de 20 a 95 %, comme le rapportent de nombreux auteurs [12—
15]. Le second ensemble correspond a I'étude de I'effet de la température : plus de cing
échantillons (30 £ 0,5 g) sont séchés a différentes températures variant de 35 a 65 °C, sous
pression atmosphérique et une humidité relative de 46 % (correspondant a une solution saline
de MgCl,). La troisiéme série d'expériences correspond & l'étude de l'effet du vide : des
échantillons de 30 +0,5¢g sont séchés a trois pressions absolues variables (200, 350 et
1000 mbar), a 65 °C et a une humidité relative de 46 %. Trois échantillons de boue sont utilisés
a chaque essai de pression sous vide absolu, afin de réduire la perturbation sur les mécanismes

de séchage des échantillons en raison du protocole de pesée discontinue.

5.3.  Isotherme de désorption d’eau

La méthode gravimétrique statique est utilisée pour déterminer l'isotherme de désorption de
I'eau de la boue A a 65 °C et a la pression atmosphérique [16]. Elle coincide avec la premiére
série d'expériences qui consiste a placer I'échantillon dans un environnement a humidité
relative/ temperature controlée, jusqu'a atteindre I'équilibre. En effet, a la fin de chaque
cinétique de séchage de la premiére série, la teneur en eau a I'équilibre est mesurée et I’humidité
relative du milieu est enregistrée. Ces données definissent I'isotherme de désorption de l'eau a
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65 °C et a la pression atmosphérique. Dans un deuxiéme temps, pour mettre en equation
I’évolution de I’activité d’eau (ou humidité relative du milieu) en fonction de la teneur en eau
a 1’équilibre, représentée par 1’isotherme de sorption établie, quatre équations empiriques

largement utilisées dans la littérature sont proposées dans le Tableau I11-2 [16-18].

Tableau I11-2 : Application d'équations empiriques pour modéliser les isothermes de sorption

de I'eau.
Modele Expression du modele
Oswin 4w B
X, =A——
e =AGTT)
Halsey A 5
e=( )
—In(ay)
Henderson —In(1-ay) 4
X, = (——2
A
Peleg X, = Aa,B

Le modele approprié est choisi en fonction du meilleur ajustement des équations sur I'isotherme
de désorption de I'eau, en se basant sur le coefficient de détermination (R? - Equation (111-21))

et I'erreur quadratique moyenne (RMSE - Equation (111-22)) :

N
i=1(Pexp,i - Ppre,i)z

RZ=1- = -
Zliv=1(Pexp - Ppre,i)2 (III 21)
N 2105
N p._.—P .
rusE = |2z R pre.) (111-22)

6. Détermination du coefficient de diffusion d’eau apparent : Résolution numérique
de I'équation de Richard

Comme indiqué dans les travaux précedents, la diffusivité d’eau apparente Dapp(X,T) est
supposée dependante de la teneur en eau et de la température [20, 21]. La diffusivité d’eau
apparente dans la boue est alors déterminee en fonction de ces deux paramétres. Dapp est déduite
des cinétiques de séchage expérimentales (boue A) en fonction de la teneur en eau et de la

température.
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Le transfert de masse est mathématiquement exprimé par I'équation de diffusion de
Richard (Equation (111-23)) incluant le coefficient de retrait A et une diffusivité d’eau apparente

Dapp(X,T) qui integre tous les mécanismes de transfert d'humidité [22]:

0X 0 [ Dapp®X,T) 0X (111-23)

FIA) X\20x
X (1+ﬁX—O) x

Le c6té gauche de I'équation représente les vitesses de séchage des boues, elles sont établies a
partir de la cinétique de séchage acquise expérimentalement. Les vitesses de séchage (0X/0t)

sont calculées par approximation des dérivés a différences finies sur la base des équations

suivantes :
X X{—X . e -
— =t =0 A D’instant initial to (111-24)
at ~ t,—t,
X X,—X,_ ) -
—=r nl A I’instant final du séchage tn (111-25)
ot~ ty,—ty_q
0oX 1 X;,—X;_ Xir1— X; . . -
==ty T 7Ly Achaque instant ti pour i entre 1 et n-1 (111-26)

At 2 ti—tig bt
Afin de déterminer la diffusivité d’eau apparente, un code numérique est créé pour

résoudre I'équation de transfert de masse basée sur la méthode du probléme inverse.

6.1. Hypotheses du modele

La géométrie cylindrique de I'échantillon de boue est supposée étre décrite par une géométrie
de plague dans la méthode de résolution, puisque le transfert d’humidité et le retrait sont
supposés se produire uniquement axialement. Les autres hypothéses sont les suivantes :

- Ladistribution initiale de la teneur en eau a l'intérieur de la boue est uniforme.

- Laboue est supposée isotherme en raison de la petite taille de I'échantillon. La température

a l'intérieur de la boue est donc supposée uniforme et égale a la température extérieure.
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- Ladistribution de la teneur en eau dans la boue n'est pas uniforme dans le temps. Ainsi, la
boue est considérée comme un maillage d'éléments finis, chacun ayant une diffusivité d’eau

apparente locale qui varie en fonction de la teneur en eau et de la température locales.

6.2.  Conditions initiales et aux limites

Les conditions initiales et aux limites utilisées sont listées dans le Tableau 111-3. La distribution
initiale de la teneur en eau a l'intérieur de la boue est supposée étre uniforme. Comme le séchage
est effectué sur de petits échantillons de boue (30+0,59) par rapport au volume du
dessiccateur, on suppose que la surface extérieure de la boue (Xx=xg) est en équilibre avec

I'environnement.

Tableau I11-3 : Conditions initiales et aux limites du code numérique.

Temps Coordonnées Condition
t=0 0<x<x X=X,
t=0 X =X, X=X,
t>0 x=0 X

— =0

dx

6.3.  Méthode de résolution

Afin de déterminer la diffusivité d’eau apparente, un code numérique est créé pour résoudre
I'Equation (111-23) basée sur la méthode du probléme inverse. La solution numérique du modéle
proposé (Equation (111-23)) est basée sur la discrétisation spatiale de la géométrie avec
intégration temporelle implicite développée par Skeel et Berzins [23]. Comme la diffusion et le
retrait de I'eau sont considérés comme un phénomene 1D, la méthode de résolution considere
que I'échantillon de boue cylindrique est une plaque qui occupe l'espace 0 < X < xg. L'espace et
le temps sont successivement divisés en pas d’espace 4x et pas de temps 4t. En outre, le
coefficient de retrait f inséré dans le code, représente I'effet du phénomeéne de retrait du volume
global. Chaque nceud fictif (x, t) a les coordonnées (i4x, j4t) et la teneur en eau locale X(i, j),

ou i et j sont des nombres entiers.
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L'optimisation de la solution se fait en minimisant la différence entre la courbe de
séchage expérimentale et la courbe simulée. Tout d'abord, une valeur initiale de la diffusivité
d’eau Do =108 m?. st est définie a partir de la littérature [20, 21, 24]. Comme indiqué dans
I'organigramme (Figure 111-9), la résolution commence avec la teneur en eau initiale Xo et la
diffusivité d'eau initiale Do. Ensuite, le code détermine toutes les teneurs en eau locales X(i, j)
de tous les éléments finis, puis calcule leur moyenne Xsim apres un pas de temps. La valeur
simulée Xsim est alors comparée a la teneur en eau expérimentale Xexp au méme pas de temps.
Le critére d'accord est |Xg, — Xexp| < 1073, Si le critére est satisfait, les résultats sont
stockés. Sinon, une nouvelle valeur de diffusivité d’eau est alors appliquée en fonction de la
valeur simulée obtenue Xsim : lorsque Xg;, — Xexp > 0, la valeur 1,005xDq est utilisée ;
lorsque Xsim — Xexp < 0, la valeur 0,995xDyg est utilisée. Cette boucle est répétée jusqu'a ce
que le critére soit rempli. La derniere valeur de la diffusivité d’eau est mémorisée et utilisée
comme valeur initiale de la diffusivité d’eau Do pour I'étape de calcul suivante. La teneur en
eau initiale de I'étape suivante est fixée a la moyenne des valeurs de teneur en eau simulées Xsim.
Les calculs sont poursuivis jusqu'a la fin de la cinétique de séchage expérimentale lorsque le

temps teng est atteint.
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Figure 111-9 : Organigramme du code de détermination du coefficient de diffusion apparent,

basé sur la cinétique expérimentale de séchage.

7. Conclusions

Les méthodes utilisées pour le travail de caractérisation des boues sont présentées dans ce
chapitre. La conductivité thermique effective, la capacité calorifique, le phénomeéne de retrait,
la masse volumique apparente, la diffusivité d’eau apparente et l'activité de I'eau doivent étre
déterminés en fonction de la teneur en eau et de la température. Ces caractéristiques seront
utilisees comme données d'entrée pour le modele numérique de séchage des boues. Dans le
prochain chapitre, les résultats obtenus avec ce travail de caractérisation seront présentés.

L'évolution des paramétres au cours du séchage des boues sera discutée.
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V. Caractéristiques intrinseques des boues : résultats
expérimentaux

Dans ce chapitre, les résultats obtenus lors de la caractérisation des boues A et B selon les
méthodes détaillées au chapitre 111 sont présentes. L'évolution des propriétés thermo-physiques,
ainsi que les propriétés mécaniques (phénomene de retrait) pendant le séchage des boues sont
discutées. Ces résultats contribuent a établir des relations entre les paramétres physiques et les
parameétres environnementaux (teneur en eau, humidité relative, pression, température). Les
constantes et les équations résultant de ces relations seront utilisées comme données d’entrée

dans les modéles numériques de séchage.

1. Propriétés thermiques
1.1.  Conductivité thermique effective

Sur la base des données de température de chaque échantillon de boue A testé, une valeur de

conductivité thermique est déterminée (comme décrit au chapitre I11). Comme cela est montré

i

1 I I I I I I I I I
o o102 03 04 05 06 07 08 09 1
Teneur en eau spécifique X/X, (-)

Conductivité thermique effective
(W.m1.K?)
N
——
»—'»_.—¢
»—"‘—¢
—&—
— @

dans la

Figure 1V-1, la conductivité thermique effective de la boue A diminue linéairement avec la
réduction de sa teneur en eau. Elle passe de 2,60 W. m™. K pour une boue humide ayant une

teneur en eau initiale de 210 % a 1,71 W. m™. K pour une boue séche.
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Figure IV-1 : Evolution de la conductivité thermique effective avec la teneur en eau
specifique (Xo = 210 %).
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La diminution de la conductivité thermique effective pendant le séchage des boues est
principalement due a I'évaporation de I'eau et a son remplacement partiel par de l'air ayant une
conductivité thermique plus faible. La relation entre la conductivité thermique effective et la
teneur en eau des boues est établie, sur la base des données expérimentales obtenues, entre 0 et

210 % comme suit :

Kepr = 0,98Xi + 1,62 with X, = 210 % et R? = 0,96 (IV-1)
0

La conductivité thermique effective de la boue B entre 210 et 380 % est ensuite extrapolée sur
la base de la méme équation. L'évolution de la conductivité thermique effective en fonction de
la teneur en eau est présentée a I'annexe B.

Les résultats expérimentaux obtenus entre 35 et 70 °C, montrent que la conductivité
thermique effective ne dépend pas fortement de la température comme le mentionnent Kohout
et al. [1]. Ceci est di aux valeurs étroites et relativement faibles de la plage de températures
testée. Au contraire, la conductivité thermique effective dépend de la teneur en eau de

I'échantillon de boue, comme l'ont constaté d'autres auteurs [2, 3].
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Un gradient de température est créé a l'intérieur de la boue, mesuré par les capteurs
Pt100 insérés dans la cellule thermique a différentes hauteurs de la plaque chauffante (Figure
IV-2). Ce gradient de température est différent pour chaque échantillon en fonction de la teneur
en eau. La mesure de la température indique que la cellule thermique a besoin d'au moins
7 heures pour atteindre I'équilibre. Par exemple, a une teneur en eau X =80 %, on considére
que la boue A atteint I'équilibre thermique lorsque les températures mesurées par les capteurs

Pt100 ne varient pas de plus de = 5 % pendant deux heures.
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Figure IV-2 : Evolution de la température dans la cellule thermique pour un échantillon de

boue A a X =80% (T1, T2, T3 et T4 sont respectivement a 8, 6, 4 et 2 cm de hauteur de la
plaque chauffante).
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1.2.  Capacité calorifique

Les résultats obtenus par calorimétrie différentielle a balayage (DSC) acquis sur la boue A entre
30 et 70 °C, montrent que la capacité calorifique ne dépend pas de la température dans notre
cas (Figure 1V-3a). Cela est di aux valeurs étroites et relativement faibles de la plage de
températures testée. L'effet de la température dans ce cas est négligeable par rapport a I'effet de
la teneur en eau, tel que constaté par Quang et al. [4]. La Figure 1\VV-3b montre que les résultats

expérimentaux de la capacité calorifique de la boue A (points noirs) diminuent de fagon
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exponentielle avec la réduction de la teneur en eau de 2,52 J. g*. K'* pour une boue humide

avec une teneur en eau initiale de 210 % 40,78 J. g. K pour une boue séche. Cette diminution

de la capacité calorifique avec la réduction de la teneur en eau est principalement due a

I'évaporation de I'eau. Elle pourrait également étre due au remplacement partiel de I'eau par de

I'air ayant des propriétés thermiques plus faibles.
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Figure IV-3 : (a) Evolution de la capacité calorifique en fonction de la température pour
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différentes teneurs en eau spécifiques des boues (Xo = 210 %) et (b) Evolution de la capacité

calorifique moyenne en fonction de la teneur en eau.
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L'évolution de la capacité calorifique ne suit pas une diminution linéaire avec la teneur
en eau comme on pourrait s'y attendre. Selon des travaux antérieurs [5, 6], ce comportement
non linéaire peut étre expliqué par la réduction de la teneur en eau combinée a I'augmentation
des concentrations de sels dans la solution. Comme la capacité calorifique de la solution saline
diminue de maniére exponentielle avec l'augmentation de sa salinité, il semble que la
diminution exponentielle de la capacité calorifique de la boue soit le résultat de la réduction de

I'eau combinée a I'augmentation de sa salinite.

Afin de déterminer la capacité calorifique de la boue B entre 210 et 380 %, une équation
établie par Laliberté est utilisée [5]. Elle est basée sur une loi d'additivité des capacités
thermiques des composants actuels. Elle prend en compte la variation exponentielle de la

capacité calorifique de la solution saline par rapport a ses concentrations en sel comme suit :

V-2
Cp = WsCps + Wy Cpy + Z W;Cp; ( )

Cpi = ape® +ap (Z w;)% (IV-3)

Ou cp est la capacité calorifique de la boue et w la fraction massique. ‘S’,’W’ et ‘i’ désignent
respectivement la phase solide (sels insolubles), I'eau et les sels solubles. ai, a2 et « sont des

coefficients empiriques sans dimension spécifiques a chaque sel.

Les points noirs de la Figure 1V-3b représentent les résultats expérimentaux des
capacites calorifiques déterminés sur la boue A (Xo = 210 %). Alors que, la ligne pointillée de
la Figure IV-3b représente les résultats simulés des capacités calorifiques, déterminées selon la
méthode de Laliberté pour la boue B (Xo =380 %). Il est clair que les capacités calorifiques
simulées entre 0 et 210 % sont adéquates avec les données expérimentales (R? = 0,98). Cela

confirme I'applicabilité de I'équation de Laliberté pour déterminer la capacité thermique de la
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boue B, plus précisément entre 210 et 380 %. L'évolution de la capacité thermique en fonction
de la teneur en eau est présentée dans I'annexe B. La relation entre la capacité thermique et la
teneur en eau des boues est établie comme suit et est insérée dans le modéle numérique de
séchage :

¢, = —2,66exp(—0,81X) + 3,46 avec R* = 0,98 (Iv-4)

2. Phénomene de retrait
Des modifications structurales peuvent se produire pendant le séchage des boues, ce qui affecte

le transfert de masse a l'intérieur du matériau. Cela inclut le retrait, résultant de la réduction du
volume de la matieére humide chauffée en raison de I'évaporation de I'eau [7]. Lorsque I'eau est
éliminée, un désequilibre de pression se produit entre I'intérieur du matériau et I'atmosphere
extérieure. Cela génére des contraintes de contraction qui entrainent une fissuration
occasionnelle du matériau, un retrait de volume et une réduction de la hauteur et du diamétre,
comme le montrent les Figure 1V-4. L’échantillon de 30 g de la boue A, ayant une teneur en
eau initiale Xo =210 %, a un diamétre initial do = 3,6 cm et une hauteur initiale ho =1,8 cm
(Figure 1V-4a, c et ). Au cours du sechage de la boue, le diamétre et la hauteur diminuent en
raison des phénomenes de retrait du volume (Figure 1V-4b) pour devenir, a la fin du séchage,
respectivement deq = 1,2 cm et have = 1,2 cm (Figure 1V-4d et f). Des vides se forment pendant
le séchage suite aux phénomenes de retrait. La plupart des vides créés sont, d'aprés I'étude
micro-tomographique, liés a I'environnement extérieur. Les vides connectés a I'environnement
extérieur offrent une surface d'échange supplémentaire avec le milieu environnant (Figure
IV-4d et f). D'autre part, la contraction du volume conduit a densifier la matrice solide et limite
la formation de porosité interne. La porosité interne est déterminée sur la base de I'étude micro-
tomographique (détaillée ci-dessous), et s'avere presque négligeable. Par conséquent, le retrait
contribue au transport de I'eau lors du sechage des boues, notamment avec le coefficient de
retrait f combiné au coefficient de diffusion d’eau apparent. Ainsi, il est nécessaire de

déterminer la relation entre le rapport de volume et la teneur en eau pour en déduire le
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coefficient de retrait 5. Dans les prochaines sous-parties, nous étudierons I'évolution du volume,
de la hauteur, du diametre, de la fraction volumique des gaz et des échanges de surface de la

boue pendant le séchage.

Figure IV-4 : Images 3D par tomographie aux rayons X de la boue A (a) humide et (b) séche.
Coupes transversales 2D de la boue A (c) humide et (d) seche. Coupes verticales de la boue A
(e) humide et (f) séche.

2.1.  Coefficient de retrait

Afin d'évaluer le coefficient de retrait des boues A et B dans les conditions de séchage
sélectionnées, les réductions de volume sont mesurées a différentes teneurs en eau, sous une
pression absolue de 200 et 1000 mbar. Le rapport entre les volumes et la teneur en eau
specifique des échantillons de boue de 30 g (A et B) séchés a 65 °C sous 200 et 1000 mbar et
HR =46 % est indiqué sur la Figure 1\VV-5. Les points noirs et les losanges rouges représentent
les résultats pour la boue A a 200 mbar, déterminés respectivement par la méthode de
compensation de la réduction de volume et I'étude micro-tomographique aux rayons X. Les
carrés verts et les triangles jaunes représentent le rapport des volumes des échantillons de boue
A séchée (30 g) a la pression atmosphérique (1000 mbar), determinés respectivement par la
méthode de compensation de la réduction de volume et I'étude micro-tomographique aux rayons

X. Les images micro-tomographiques aux rayons X (a), (b) et (c) représentent des sections
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verticales de la boue A a des teneurs en eau specifiques de 1; 0,48 et 0,04 respectivement
(Xo =210 %).

Comme le montre la Figure 1V 5a, les résultats obtenus a pression atmosphérique (carres
verts et triangles jaunes) suivent la méme tendance que ceux acquis a 200 mbar (points noirs et
losanges rouges). Cela confirme que le phénomeéne de retrait global n'est pas affecté par les

conditions opératoires du séchage.
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Figure 1V-5 : Rapport des volumes de 30 g de boue avec la teneur en eau spécifique (a) boue
A (Xo = 210 %) séchée a 65 °C, HR = 46 % et Pans = 200 ou 1000 mbar; (b) boue B

(Xo = 380 %) séchée a 65 °C, HR =46 % et Paps = 1000 mbar.
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En effet, de nombreux travaux ont montré que la température et la pression n'affectent pas le
phénomene de retrait des boues, ainsi que le coefficient de retrait £ [8, 9]. A 200 mbar et selon
Ketelaars et al. [10], I'évolution du rapport des volumes est divisée en deux parties principales
(1 et 2). Premiérement, la boue A se contracte linéairement (Figure IV-5a; partie 1) avec une
réduction de l'eau de X/Xo=1 (Xo =210 %) jusqu’a sa teneur en eau spécifique critique
Xer/Xo = 0,11 (Xer = 23 %), initialement de V/Vo =1 a V/Vo = 0,22 avec une pente égale a 1
(Equation (IV 5)). Enfin, apres avoir atteint Xc/Xo = 0,11, la boue A maintient un rapport de
volumes constant V/Vo = 0,22 jusqu'a la fin du séchage marqué par I’arrét de I'évaporation de
I'eau (partie 2). Ainsi, la teneur en eau spécifique critique Xc/Xo = 0,11 correspondant a une
teneur en eau critique Xcr = 23 % est la limite de retrait. Les particules solides deviennent trés
serrées les unes contre les autres et ne peuvent plus se rapprocher. L'évolution du rapport de
volume dépend uniquement de la teneur en eau et peut étre décrite mathématiquement, pour la
boue A, par I'équation suivante :

(4) X+011—011(1+91X) 011<X <1
XO ) — Y, ) XO ’ ) XO — (IV_S)

X
(B): 0,22 ; — <011
Xo

Ainsi, le coefficient de retrait de la premiére partie (1) - boue A, est de f = 9,1 avec R? = 0,96
Il devient ensuite B = 0 lorsqu'il n'y a plus de retrait en dessous de X/Xo = 0,11 dans la partie
2).

En ce qui concerne la boue B, la tendance de I'évolution du volume de retrait est
similaire a celle de la boue A. La teneur en eau spécifique critique Xcr/Xo (Xo = 380 %) est
réduite a 0,06 mais correspond toujours a la méme teneur en eau critique que celle de la boue
A Xer =23 %. En outre, le rapport V/Vo de la boue B a Xcr/Xo est égal a 12 %, qui est inférieur
a celui de la boue A (V/Vo =22 %). Cela est principalement d0 au fait que la teneur en eau

initiale contenue dans la boue B (Xo = 380 %) est supérieure a celle de la boue A (Xo = 210 %).
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Les pentes des deux courbes (partie 1 des Figure IV-5a et b) sont presque égales (erreur relative
inférieure a 9 %). Par contre, le coefficient de retrait 4 dans la boue B est de 13,3 (1,5 fois plus
élevé que celui de la boue A) (Equation (1V-6)) :

X X X
A 093—+007 0,07(1+13,3—>;0,06<—Sl
() X, X, (IV-6)

(
{(B) ; X 0,06
k L

Le coefficient de retrait $, ainsi déterminé expérimentalement, est introduit, lorsque le
phénomeéne de retrait est pris en considération, dans I'équation de transport de I'eau (équation

de Richard modifiée) des modeles numériques de séchage.

Il est & noter que la méthode de compensation de la réduction du volume présente une barre
d'erreur plus importante que la méthode de mesure micro-tomographique par rayons X. Ceci
est d0 a l'erreur expérimentale : erreur de détermination initiale du niveau de boue, erreur de
remplissage, erreur de lecture... Alors que pour la mesure micro-tomographique a rayons X,
I'erreur est supposée étre négligeable. En réalité, une erreur existe en raison des méthodes de

seuillage utilisées pour déterminer la surface et distinguer la boue de I'environnement externe.

2.2.  Evolutions du diamétre et de la hauteur

Les évolutions du diametre (points bleus) et de la hauteur (carrés rouges) de la boue A
(Xo =210 %) avec I'évolution de la teneur en eau, sur la base de I'étude micro-tomographique
aux rayons X, sont indiquées sur la Figure IV-6a. Au début du séchage de la boue A, les rapports
des diametres et des hauteurs de la boue A diminuent Iégérement de X/Xo=1 a X/Xo=0,7
(partie a). Ensuite, le rapport des hauteurs commence a diminuer fortement avec la réduction
de I'eau. Dans ces conditions, le rapport des diamétres continue a diminuer légérement avec la
réduction de I'eau jusqu'a ce que X/Xo = 0,58 (partie b). En-dessous de cette valeur, les rapports
de hauteur et de diameétre continuent a diminuer fortement avec la réduction de I'eau jusqu'a ce

que X/Xo = 0,14 pour atteindre have/ho = 0,59 et deq/do = 0,64 (partie c). Ensuite, les rapports de
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diametre et de hauteur des boues restent constants avec la réduction de I'eau jusqu'a la fin du

séchage (partie d).
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Figure IV-6 : (a) Evolution des rapports des diamétres et des hauteurs avec la teneur en eau

spécifique de la boue A (30 g) séchée a 65 °C, HR =46 % et 200 mbar (Xo = 210 %).
(b) Evolution des rapports des diamétres et des hauteurs avec la teneur en eau des boues A et
B (30 g) a65 °C, HR =46 % et 200 mbar.

Quant a la boue B (Xo = 380 %), entre 380 et 210 %, le rapport des diamétres (cercle
bleu) s'avere constant (Figure 1V-6b). Par conséquent, la réduction du volume est exprimée
uniquement par la réduction du rapport des hauteurs (triangle orange creux) entre 380 et 210 %.

Lorsque la teneur en eau atteint 150 %, le rapport des diametres commence a diminuer en méme
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temps que le rapport des hauteurs jusqu'a ce que la teneur en eau critique soit atteinte
(Xer = 23 %). En dessous de cette valeur critique, les rapports de diamétres et de hauteurs de la
boue B restent constants, respectivement a deg/do = 0,54 et hawe/ho = 0,38, jusqu'a la fin du
séchage. Il est évident que les rapports finaux des diametres et hauteurs de la boue B
(Xo =380 %) sont inférieurs a ceux de la boue A (Xo =210 %), ceci est di a la grande teneur
en eau initiale présente dans la boue B. Les évolutions des rapports des diametres et hauteurs
des boues A et B sont insérées dans les modéles numériques de séchage. Ces fonctions
détermineront la déformation de la géométrie de la boue dans le modéle numérique, lorsque le

retrait est pris en compte.

2.3.  Evolutions de la fraction volumique du gaz et de la surface d'échange

L'évolution de la fraction volumique gazeuse de la boue A avec la teneur en eau est présentée
sur la Figure 1V-7. La fraction volumique gazeuse est déterminée en soustrayant le volume réel
de la boue (solide et liquide) du volume apparent. Elle est calculée pour chaque échantillon par
traitement d'image des données micro-tomographiques aux rayons X (annexe A). La fraction
volumique gazeuse tend a augmenter doucement avec la réduction de I'eau de 0 % pour la boue
initiale humide et saturée (Xo =210 %) a 8 % pour la boue séche (X =4 %). L'augmentation
douce de la fraction volumique du gaz est due a I'évaporation de I'eau et a son remplacement
partiel par l'air. 1l est important de souligner que I'eau retirée n'est pas entierement remplacée
par l'air. En effet, la boue se contracte avec I'évaporation de I'eau, de sorte que la réduction
globale du volume compense principalement la perte de volume d'eau et limite I'augmentation
de la fraction volumique du gaz pendant I'évaporation de I'eau. Par conséquent, la boue peut
étre considérée comme un systéme a retrait maximal, ou la diminution du volume de la matiére
est presque égale au volume de I'eau retirée [10]. Le phénomeéne de retrait maximal, l'une des
hypothéses utilisées dans I'équation du transport de l'eau avec le retrait, est donc vérifié

expérimentalement.
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Figure IV-7 : Evolution de la fraction volumique des gaz avec la teneur en eau spécifique de

la boue A (30 g) séchée a 65 °C, HR = 46 % et 200 mbar.

La Figure 1\VV-8 montre I'évolution du rapport des surfaces d'échange de I'échantillon de
30 g de la boue A pendant le séchage a 200 mbar, 65 °C et HR = 46 %. La surface d'échange
initiale est limitée a la surface supérieure du cylindre de boue. Le rapport des surfaces d'échange
A/Ao est initialement égal a 1, il reste constant tant que le diamétre de la boue est toujours égal
a sa valeur initiale. Par la suite, lorsque le diamétre de la boue est réduit en raison du retrait,
une surface d'échange supplémentaire est créée a partir de la surface latérale (partie 1). Par
conséquent, le rapport des surfaces d'échange augmente jusqu'a un maximum de A/Ao = 15 pour
X/Xo = 0,7, ce qui favorise les mécanismes de séchage. Ce maximum est obtenu lorsque la boue
se détache de la paroi intérieure de son pot. Ensuite, le rapport des surfaces d'échange diminue
avec la réduction de I'eau en raison de la diminution du volume de la boue, ainsi que de son
diametre et de sa hauteur (partie 2), comme I'ont montré d'autres études [11, 12]. Ce rapport
diminue jusqu'a ce qu'une surface d'échange finale constante soit atteinte dés que la boue
devient consolidée (partie 3). Le rapport des surfaces d'échange a la fin du retrait est A/Ao = 5,
c'est-a-dire que la surface d'échange a la fin est 5 fois plus grande que sa surface d'échange
initiale. Sur la base de ces résultats, il semble important de prendre en compte le phéenomene de
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retrait des boues dans le modele numérique de sechage. En effet, le phénomene de retrait
n'affecte pas seulement le coefficient de diffusion d'eau apparent, mais implique également une
évolution de la surface d'échange avec I'atmosphére extérieure, qui est un facteur déterminant

dans la cinétique de séchage [12-14].
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Figure 1V-8 : Evolution du rapport des surfaces d’échange avec la teneur en eau spécifique de

la boue A (30 g) séchée a 65 °C, HR = 46 % et 200 mbar.

2.4.  Détermination et distribution spatiale de I'’eau par analyse du niveau de gris

Les Figure IVV-9a et b montrent les profils en niveaux de gris pour différents échantillons de la
boue A exposés a différents temps de séchage, respectivement dans les directions radiale et
axiale. Les niveaux de gris de chaque échantillon sont rapportés a la valeur de niveau de gris de
son pot (récipient). Les niveaux de gris apparaissant sur la Figure 1VV-9a sont calculés en
moyenne sur la hauteur des boues. L'axe d’abscisse représente la distance radiale normalisée
par rapport au rayon initial de I'échantillon de boue (r/Ro). Les niveaux de gris apparaissant sur
la Figure IV-9b sont déterminés sur des centaines de sections transversales (2 pixels d'épaisseur)
tout au long du volume de la boue. L'axe d’abscisse représente la distance axiale du fond
normalisée a la hauteur initiale de I'échantillon de boue (x/ho). La tendance générale montre une

augmentation du niveau de gris avec la diminution de la teneur en eau des boues, ce qui signifie
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que le coefficient d'atténuation massique p de la boue augmente avec la siccité de la boue. Ceci

reflete le fait que la matiere solide de la boue est plus absorbante que l'eau liquide. Le

phénomene de retrait observée expérimentalement sur des échantillons de boues est clairement

visible. Les rapports de distance maximum (r/Ro et x/ho) pour chaque échantillon de boue

diminuent avec la teneur en eau moyenne des échantillons en raison de la réduction de la hauteur

et du rayon.
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Figure 1V-9 : Evolution (a) radiale et (b) axiale du niveau de gris d’échantillons de 30 g de

boue A (séchés a 65 °C et HR = 46 %) avec la teneur en eau spécifique.

Les deux graphiques montrent des plateaux presque constants en niveaux de gris, méme s'il y a
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une augmentation du niveau de gris avant d'atteindre le palier constant de la Figure I1VV-9b. Cette
augmentation pourrait étre due a des artefacts et a des effets de bord lors de la reconstruction
de I'image. Ces plateaux indiquent le faible gradient de la teneur en eau dans chaque échantillon.
Cela pourrait refléter le fait que la boue se comporte comme un milieu homogene lors du
séchage, grace a sa petite taille. Cela pourrait également indiquer que le séchage des boues de
ces petits échantillons est isotherme, ce qui se traduit par un faible gradient de teneur en eau
dans le méme échantillon.

Comme il a eté démontré que I'évolution radiale et axiale de I'échelle de gris est presque
constante pour chaque échantillon, nous avons procédé sur la valeur globale du niveau de gris
pour chaque échantillon. A partir de la valeur globale du niveau de gris de chaque échantillon,
la teneur en eau globale correspondante a été déterminée, comme détaillé dans le chapitre
précédent (chapitre I11). La Figure 1V-10 montre I'évolution de la teneur en eau mesurée
expérimentalement et déduite en fonction du rapport de niveau de gris. La méthode de calcul
utilisée montre sa capacité a déterminer la teneur en eau des échantillons de boue en connaissant
leurs valeurs de niveau de gris. Les valeurs calculées sont en bon accord avec les valeurs
expérimentales, avec un coefficient de détermination R? = 0,99 et RMSE = 0,1 (kg d'eau. kg

solide).
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Figure IV-10 : Teneur en eau expérimentale et calculée en fonction du niveau de gris.

o

3. Masse volumique apparente

L'évolution de la masse volumiqgue apparente de la boue est présentée dans la Figure IV-11. La
masse volumique apparente dépend de deux facteurs, la masse et le volume de la boue. Les
points noirs et rouges représentent respectivement I'évolution de la masse volumique apparente
des boues A et B. La masse volumique apparente des boues A et B suit la méme tendance. La
masse volumique apparente initiale est de 1200 kg. m? pour la boue B (Xo = 380 %) et de
1330 kg. m™ pour la boue A (Xo = 210 %). Comme l'indiquent d'autres travaux [15, 16], dans
la partie (a), correspondant a la teneur en eau la plus élevée, la perte d'eau est extrémement
importante, ce qui entraine une énorme réduction de volume. Cependant, la masse volumique
augmente légerement avec la réduction de l'eau jusqu'a X =120 % en raison de la perte
simultanée de volume et de masse élevée. La perte de masse et la perte de volume sont donc
relativement comparables. Ensuite, la masse volumique augmente dans la partie (b) avec la
réduction de la teneur en eau en raison de l'atténuation de la perte d'eau toujours accompagnée

d'une réduction de volume relativement importante.
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Figure IV-11 : Evolution de la masse volumique apparente de la boue avec la teneur en eau a

65 °C, HR =46 % et 200 mbar.

Par conséquent, la masse volumique apparente augmente jusqu'a 3700 kg. m, valeur obtenue
pour la teneur en eau critique (Xcr = 23 %). Ensuite, la masse volumique diminue en partie ()
avec la réduction de la teneur en eau jusqu'a 3400 kg. m= pour la boues séche. Cette diminution
est due a I’arrét du phénomene du retrait des boues, toujours accompagné d'une perte d'eau
minime en dessous de Xcr. L'évolution de la masse volumique apparente de la boue en fonction
de sa teneur en eau est présentée sous forme de tableau (annexe B) et insérée dans les modéles

numériques de séchage.

4. Cinétiques du séchage expérimentales

Dans cette partie, les données de la cinétique de séchage de 30 g de boue A (Xo = 210 %) dans
différentes conditions opératoires sont établies (température, humidité relative et pression sous
vide). Les courbes de sechage des boues sont exprimées par la teneur en eau spéecifique de la
boue (X/Xo) en fonction du temps de séchage. L'effet de chagque condition opératoire sur la
cinétique de séchage est présenté ci-dessous. En outre, ces donnees cinétiques sont utilisées
pour déterminer le terme de cinétique d'évaporation Kvap qui est suppose étre egal aux vitesses

de séchage de la boue et dépend des conditions opératoires. Par conséquent, les vitesses de
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séchage des échantillons de boue de 30 g sont insérées dans le modele numérique de séchage,

sous forme de tableau en fonction de la teneur en eau spécifique et des conditions opératoires.

4.1. Effet de la température

Les courbes de séchage acquises a 35, 45, 50, 55 et 65 °C pour la boue A (Xo =210 %) sont
divisées en deux parties distinctes comme le montre la Figure 1V-12. La teneur en eau
spécifique diminue rapidement, puis lentement au fur et a mesure du séchage. Au départ, une
réduction rapide de la teneur en eau spécifique se produit jusqu'a une valeur de X/Xo = 0,7 apres
110, 67, 56, 50 et 42 h de séchage pour 35, 45, 50, 55 et 65 °C respectivement. Au-dela de cette
valeur, la teneur en eau spécifique diminue légérement jusqu'a atteindre I'équilibre (Xe/Xo = 0,02
correspondant a une teneur en eau Xe=4 %) apres plus de 180, 110, 72, 65 et 50 h,
respectivement a 35, 45, 50, 55 et 65 °C. La courbe la plus raide correspond a la valeur de
température la plus élevée (65 °C). Le séchage est favorisé a des températures élevées avec un
gain de temps de séchage reduit de plus du triple entre 65 et 35 °C, ou le temps de séchage est

le temps nécessaire pour atteindre la teneur en eau d'équilibre Xe.
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Figure I\V-12 : Evolution de la teneur en eau spécifique de la boue A (Xo = 210 %) en fonction

du temps, a différentes températures, HR = 46 % et a pression atmosphérique.
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La Figure 1\V-13 le confirme en montrant que les vitesses de sechage spécifiques (pentes
des courbes de séchage de la Figure 1V-12) augmentent avec la température. Pour 35, 45, 50,
55 et 65 °C, les vitesses de séchage spécifiques atteignent un maximum de 5,1x10°, 6,4x10°,
8,2x10%, 8,5x10° et 9,9x10° s, respectivement. Cela confirme que plus la température
augmente, plus les vitesses de séchage sont élevées et plus le séchage est rapide, comme cela a
été démontré précedemment [7]. En effet, le gradient de pression de vapeur entre la boue
humide et I'environnement est considéré comme la force motrice qui provoque le mouvement
de I'humidité vers I'extérieur. Comme la pression de vapeur exercée par la boue humide
augmente trés rapidement avec l'augmentation de la température, la vitesse de séchage

augmente donc avec I'augmentation de la température.

12
g 35°C A‘a
g___m L 45 °C b
S 50°C .
& 8 | —55°C |
%3 —65°C :
© — ;
£y 6T |
NI l
W"O ;
s34 %
9z o
2% 2t 5
b @ :
> £ |
0 L 1 1 1 1 1 IL)v

o o001 02 03 04 05 06 07 08 09 1
Teneur en eau spécifique X/X, (-)

Figure 1V-13 : Vitesse de séchage spécifique de la boue A (Xo = 210 %) a différentes

températures, HR = 46 % et pression atmosphérique.

De plus, chaque courbe de vitesse de séchage est divisée en deux étapes, présentant une
période de préchauffage et une période a vitesse décroissante. La premiére période (a)
correspond au réchauffement de la boue ; elle a lieu au début du séchage pendant une courte
période. Ensuite, la période a vitesse de séchage décroissante (b, ¢) commence lorsqu'il y a une

diminution de la vitesse de séchage. Cette derniere correspond au temps ou les résistances
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internes de transfert de chaleur et de masse deviennent la phase limitante de la cinétique. La
période de vitesse décroissante est divisée en deux périodes (b) et (c). La partie b commence
lorsque toute I'eau libre de la surface extérieure est éliminée. Le front de séchage qui se trouvait
sur cette surface pénetre a I'intérieur du matériau tout en éliminant I'eau libre restante [17]. Une
fois qu'il n'y a plus que de I'eau liée, la deuxiéeme période de décélération (c) commence a
X/Xo =0,11, et I'effet de la température devient moins important lorsque la teneur en eau
diminue a un niveau bas. Le séchage est terminé lorsque la boue atteint sa teneur en eau

d'équilibre dans les conditions opératoires considérees.

4.2.  Effet de I'humidité relative

La Figure 1V-14 montre les résultats de la cinétique de séchage de la boue A (Xo =210 %)
obtenus pour six conditions d'’humidité relative (22, 40, 46, 64, 74 et 80 %) a 65 °C et a la
pression atmosphérique. Comme prévu, ces résultats indiquent une diminution progressive de
la teneur en eau avec une pente dépendante de I'humidité relative imposée. Les temps de
séchage requis des échantillons de boue de 30 g pour atteindre I'équilibre sont respectivement
de 40, 60, 72, 142, 161 et 185 h, a 22, 40, 46, 64, 74 et 80 % d'humidité relative. Selon les
résultats obtenus, le séchage des boues est 4,6 fois plus rapide a une humidité relative de 22 %
gu'a une humidité relative de 80 %. En outre, la teneur en eau spécifique finale est de 0,05 a
HR =80 %, ce qui est sensiblement plus élevée que celle de I'échantillon séché a HR = 22 %
(avec une teneur en eau spécifique finale de 0,02). En effet, I'hnumidité relative plus élevée de
I'atmosphére environnante impose une teneur en eau d'équilibre plus élevée vers laquelle la

boue se dirige [18, 19].
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Figure I\V-14 : Evolution de la teneur en eau spécifique de la boue A (Xo = 210 %) en fonction

du temps, a 65 °C et a pression atmosphérique, a différentes humidités relatives.

L'influence de I'humidité relative peut étre confirmée en comparant les vitesses de séchage
specifiques a différentes humidités relatives. La Figure 1V-15 montre que les vitesses de
séchage spécifiques (pentes des courbes de séchage de la Figure 1V-14) diminuent lorsque
I'humidité relative augmente. Elles atteignent des amplitudes moyennes de 12,6x10, 6,9x10°,
5,0x10, 4,1x10°, 2,4x10° et 1,8x10° 5%, pour une humidité relative de 22, 40, 46, 64, 74 et
80 %, respectivement. Ce résultat est d0 a I'atténuation de la force motrice du transfert de masse
en raison de la présence d'une pression de vapeur d'eau plus élevée dans l'air ambiant lorsque
I'numidité relative est plus élevée. Dans le cas présent, les vitesses de séchage sont presque
doublées en diminuant I'hnumidité relative de I'air ambiant de 40 a 20 %, comme I'ont montré

d'autres études sur le séchage de différents matériaux [20, 21].
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Figure 1\V-15 : Vitesse de séchage spécifique de la boue A (Xo = 210 %) a différentes
conditions d’humidité relative, 65 °C et & pression atmosphérique.

4.3. Effet de la pression de vide

Une étude comparative de I'évolution de la teneur en eau de 30 g de boue A est réalisée en
fonction de la pression (Figure 1\VV-16), en maintenant une température de 65 °C et une humidité
relative de 46 %. Trois valeurs de pression absolue différentes sont étudiées : 200, 350 et
1000 mbar (pression atmosphérique). Au début du séchage, une perte d'eau X/Xo de 24,5 % est
enregistrée dans la premiére heure pendant le séchage sous 200 mbar, alors que la teneur en eau
est trés proche de la valeur initiale a 350 et 1000 mbar. La teneur en eau spécifique diminue
rapidement, puis lentement au fur et a mesure du séchage. La teneur en eau diminue presque
linéairement et semble progresser plus rapidement a 200 mbar qu'a 350 mbar ou a la pression
atmosphérique. La courbe la plus raide correspond a la valeur de pression absolue la plus basse
(200 mbar). L'état d'équilibre (Xe/Xo = 0,02 correspondant & une teneur en eau Xe =4 %) est
atteint a 32, 43 et 80 h respectivement sous 200, 350 et 1000 mbar. Le séchage est favorisé a
basse pression absolue (séchage sous vide) avec un gain de 60 % du temps de séchage entre
200 mbar et 1000 mbar. A une pression absolue plus basse, le gradient de pression de vapeur

entre la boue et I'air ambiant est plus élevé, ce qui favorise les mécanismes de séchage [22].
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Des effets similaires ont été signalés par d'autres études pour différents matériaux [23-25].
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Figure IV-16 : Evolution de la teneur en eau spécifique de la boue A (Xo = 210 %) en fonction
du temps, a des pressions absolues de 200, 350 et 1000 mbar, 65 °C et HR = 46 %.

5. Isothermes de désorption de I'eau

L'activité de I'eau est caractéristique des interactions microscopiques entre la phase aqueuse et
la phase solide dans un milieu poreux humide [26]. Les isothermes de sorption de l'eau
renseignent sur l'intensité des liaisons hydriques et sur la teneur en eau a I'équilibre. Elles
fournissent une précision sur le transport d'eau et son élimination lors du séchage [27]. Sur la
base de la cinétique expérimentale de séchage, I'équilibre thermodynamique de chaque
échantillon de boue A est atteint aprés 1 a 3 semaines de séchage, en fonction de I'humidité
relative de lI'atmosphére. Au stade de I'équilibre, l'activité d'eau aw de I'échantillon est égale a
I'hnumidité relative du milieu environnant. La Figure IV-17 montre les isothermes
experimentales de désorption de I'eau et les quatre modeles ajustés. Comme le montre la Figure
IV-17, la teneur en eau a I'équilibre diminue avec la diminution de I'activité d'eau. La courbe
de I'isotherme de sorption a une forme sigmoide de type Il dans la classification IUPAC des
isothermes d'adsorption [28]. La courbe tend vers une asymptote verticale (aw=1) avec

l'augmentation de la teneur en eau. En effet, lorsque la teneur en eau est élevée, les pores se
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remplissent d'eau libre, ce qui impose une valeur d'activité d'eau proche de 1.
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Figure IV-17 : Isotherme de désorption de la boue A & 65 °C : données expérimentales

(losange noir) et données ajustées (lignes complétes).

Le Tableau IV-1 compile les valeurs des coefficients empiriques (A et B) et des parametres
statistiques (coefficient de détermination R? et erreur quadratique moyenne RMSE) qui
qualifient I'ajustement des quatre modeles sur I'isotherme de désorption de la boue. Le modele
de Henderson s'avére étre le plus approprié pour décrire I'isotherme de désorption de la boue A
étudiée, avec le R? = 0,98 le plus élevé et la RMSE = 2,31 % (kg eau. kg™ solide) la plus faible.
Les trois autres modeéles ne semblent pas tres cohérents avec les données expérimentales. Les
données expérimentales de la désorption de I'eau de la boue sont présentées dans I'annexe B.
Le modéle de Henderson est mis en ceuvre, avec ses coefficients estimés A et B, dans le modéle
numérique de séchage. En ce qui concerne l'activité d'eau de la boue B entre 380 et 210 %, elle

est supposée étre égale a 1, étant donné la valeur élevée de la teneur en eau.

Tableau IV-1 : Estimation des coefficients A et B et des paramétres statistiques pour les

quatre modéles des isothermes de désorption de la boue A a 65 °C.

Modéle A B R? % RMSE % (kg eau. kg* solide)
Oswin 6,396 0,900 97,2 2,47
Halsey 4,542 1,019 96,4 2,78
Henderson 0,282 1,823 97,5 2,31
Peleg 72,72 4,566 94,9 3,16
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6. Coefficient de diffusion d’eau apparent

Les données cinétiques de la boue A (Xo = 210 %) obtenues a 45, 55 et 65°C sont utilisées pour
établir I'équation reliant la diffusivité d’eau apparente avec la teneur en eau et la température.
Les données cinétiques a 50 °C sont utilisees pour valider I'approche de modélisation pour
résoudre I'équation de Richards. L'évolution de la diffusivité d’eau apparente en fonction de la
teneur en eau spécifique pour trois tempeératures (45, 55 et 65 °C) est présentée a la Figure
IV-18. La diffusivité d’eau apparente augmente avec la réduction de la teneur en eau. Selon
plusieurs travaux [29-32], l'augmentation de la diffusivité d’eau avec la réduction de la teneur
en eau est due a la dominance de la diffusion de vapeur sur la diffusion de liquide. Puisque la
diffusivité apparente d’eau est la somme des diffusivités en phase vapeur et en phase liquide,
et puisque le coefficient de diffusion de la vapeur augmente avec la réduction de la teneur en
eau, le coefficient de diffusion d’eau apparent augmente donc avec la réduction de la teneur en
eau. Ensuite, a partir de Xcr/Xo = 0,11, l'augmentation abrupte du coefficient de diffusion de
I'eau apparent coincide avec l'atteinte du volume constant de la boue. A ce stade, les particules
solides se rejoignent et délimitent un réseau poreux complexe. En conséquence, des
contractions capillaires et une augmentation de la tension superficielle sont provoquées, ce qui
entraine une augmentation brutale du coefficient de diffusion apparent. De plus, la diffusivité
d’eau apparente augmente nettement avec la température selon la loi d'Arrhenius, comme cela
a été observé dans d’autres études [33-35]. En effet, la pression de vapeur exercée par la boue
humide augmente avec l'augmentation de la température, ce qui améliore le transfert d’eau dans

la boue et accroit la diffusivité d’eau apparente.
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Figure 1\VV-18 : Estimation numerique du coefficient de diffusion d’cau apparent de la boue A

(Xo = 210 %) en fonction de la teneur en eau spécifique, a 45, 55 et 65 °C.

Les valeurs de la diffusivité d’eau apparente sont ajustées avec I'Equation (IV-7) (Xo = 210 %) :

(IvV-7)

X X —26547
Dapp(X,T) = 1078((8888 — 8237X— + 31220) exp (—31X—>) Xexp
0 0

RyasT

Cette équation décrit I'évolution de la diffusivité d’eau apparente en fonction de la teneur en
eau et de la température des boues étudiées. Elle est en bon accord avec les données
expérimentales (R? = 0,97 et RMSE = 0,04 (108xm? s2)) telles que rapportées par des modéles
similaires [36]. Afin de valider I'approche numérique, la diffusivité d’eau apparente a 50 °C est
calculée en fonction de la teneur en eau a l'aide de I'Equation (IV-8). Les valeurs résultantes

sont introduites dans I'équation de Richards pour simuler la cinétique de séchage a 50 °C.

Enfin, les simulations sont comparées aux données expérimentales dans les mémes conditions
opératoires. Les résultats de la Figure 1\V-19 montrent un bon accord entre les résultats des
simulations et les données expérimentales (RMSE = 0,04 % (kg eau. kg solide)) et valident
cette approche numérique. En ce qui concerne la boue B, entre 380 et 210 %, le coefficient de

diffusion apparent est supposé indépendant de la teneur en eau et égal a celui de 210 %.
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Figure 1V-19 : Résultats expérimentaux et simulés de la cinétique de séchage de la boue A a

50 °C, 1000 mbar et HR = 46 %.
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7. Conclusions

Dans ce chapitre, les évolutions des principales propriétés thermo-physiques ainsi que le retrait
de la boue A et de la boue B sont étudies pendant le séchage. Un article scientifique présentant
les propriétés intrinseques de la boue, a été soumis et est en révision pour acceptation finale
dans le cadre du travail de cette thése (Annexe C). La conductivité thermique effective diminue
de facon linéaire avec la teneur en eau. La capacité calorifique diminue de fagcon exponentielle
avec la réduction de I'eau en raison de la reduction de I'eau et de la formation de sel. La boue
se contracte linéairement jusqu'a atteindre une teneur en eau critique Xcr = 23 % et se maintient
ensuite a volume constant jusqu'a la fin du séchage. Le coefficient de retrait £ dépend de la
teneur en eau initiale de la boue. La méthode d'analyse du niveau de gris permet d'accéder a la
teneur en eau des échantillons de boues. Le modele de Henderson semble étre le plus approprié
pour décrire I'isotherme de sorption de I'eau des boues. Un modéle numeérique consacré a la
résolution de I'équation de Richard a été valide sur des données expérimentales. 1l en résulte
que la diffusivité d’ecau apparente, déterminée numériquement a partir de la cinetique

experimentale de séchage, augmente avec la réduction de I'eau et la température. Les relations
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reliant Kes, Cp, aw, la masse volumique apparente de la boue, le coefficient de retrait S avec la
teneur en eau ; ainsi que les relations de Kvap et Dapp avec la température et la teneur en eau des
boues A et B, seront utilisées comme données d'entrée pour les modéles numériques de séchage
(cf. chapitre VI). Le chapitre suivant detaillera la maquette développée au laboratoire qui est
homothétique au fat industriel et qui a servi a étudier le comportement de la boue B pendant le
séchage, et a valider le modéle numérique de séchage a I'échelle intermédiaire (échelle de la

maquette expérimentale).
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V.

Maguette expérimentale a I'échelle du laboratoire
Afin de prévoir le comportement des boues lors de leur séchage dans le fat industriel, des essais
de séchage sont effectués a une échelle intermédiaire en laboratoire. A cette fin, un dispositif
expérimental instrumenté a I'échelle du laboratoire est congu pour étudier le séchage des boues
in situ dans le fat, tout en surveillant les paramétres de sechage. Il s’agit d’une maquette
cylindrique et homothétique au fat industriel. La réduction d'échelle permet d'éviter de produire
une grande quantité de dechets et de réduire le temps de séchage des boues. Ce qui garantit
d’obtenir des résultats en durée compatible avec la durée de la thése, tout en satisfaisant la
sécurité au laboratoire. 1l est prévu que le fat industriel soit placé dans une chambre chauffée a
65 °C et soumis a une pression absolue de 200 mbar. Pour étre aussi proche que possible de ces
conditions de séchage industriel, la cuve de la maquette est placée dans une étuve a pression et
température controlées. De plus, elle est équipée d'un ensemble de capteurs pour enregistrer en
continu les mesures de température, d’humidité relative, de pression et de perte de masse
pendant le séchage des boues. Ces mesures vont permettre de valider le modele numérique
développé pour simuler les mécanismes de séchage des boues, en comparant les simulations (a
I’échelle de 1a maquette) avec les résultats expérimentaux. La premiére partie de ce chapitre est
une description technique détaillée de la maquette expérimentale instrumentée. La deuxiéme
partie du chapitre présente les résultats expérimentaux obtenus lors du séchage de la boue B
dans la maquette expérimentale. Les résultats des essais de séchage qui ont permis de
déterminer le terme de cinétique d'évaporation et I'humidité relative du modéle de séchage a

I’échelle de la maquette du laboratoire sont également présentés.

1. Maquette expérimentale
La Figure V-1 montre la maquette expérimentale a I'échelle du laboratoire. Elle comprend une
cuve instrumentée introduite dans une étuve a pression et température controlées. Cette étuve

est reliée a une pompe a vide afin d'assurer le vide partiel nécessaire pendant le séchage. Un
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systeme de condensation est placé entre I'étuve et la pompe afin de condenser la vapeur d'eau
sortant de I'étuve, produite par évaporation pendant le séchage des boues. La cuve est placée
sur une balance industrielle pour permettre une mesure continue de la perte d'eau globale. La
cuve est équipée d'un ensemble de capteurs de température, d’humidité relative et de pression.
Ces capteurs, ainsi que la balance industrielle, sont connectés a une station externe d'acquisition
et de traitement des données placée a droite de I'étuve. Cette station est pilotée par un
programme spécifique développé, avec le logiciel de contréle-commande LabVIEW (Version

2015), pour les besoins spécifiques de I'appareil de laboratoire.

Cuve expérimentale Capteurs du ciel gazeux
(P, T et HR)

Centrale d'acquisition
des données

Balance industrielle

Systeme de condensation

Etuve avec systeme de
réglage de
pression/ température

Pompe a vide

Figure V-1 : Maquette périmentale instrumentée a I'échelle du laboratoire dédiée au

séchage de la boue B.

La cuve a une géométrie cylindrique et représente 1:23 du volume du fat industriel.
Comme le montre la Figure V-2, il s'agit d'un cylindre métallique d'un rayon interne de 10 cm
et d'une hauteur utile de 28,5 cm. La paroi métallique est en acier inoxydable 316 L de 0,3 cm
d'épaisseur. La cuve pese 8,13 kg et a un volume de remplissage total de 9 L. En haut, un
couvercle percé au centre et doté d'un trou de 2 cm de diamétre recouvre le cylindre. 1l permet
d'évacuer la vapeur d'eau produite au cours du séchage afin de maintenir constant le vide partiel

a l'intérieur de la cuve. Comme il est prévu que l'apport initial de boues ne dépasse pas 85 %
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du volume total de remplissage de la cuve (soit une hauteur maximale de 24 cm), la partie
supérieure de la cuve sera remplie d'un mélange de gaz (vapeur d'eau/air). Au niveau de la partie
supérieure, les parois de la cuve ont deux trous qui sont placés a 26 cm de hauteur pour
I'introduction de deux capteurs. Ces capteurs permettent de mesurer la pression, I'humidité
relative et la température du mélange gazeux sus-jacent. La partie inférieure de la cuve, remplie
de boue, contient une série de thermocouples dédiés a la surveillance de I'évolution de la
température a l'intérieur de la boue. Le cylindre est placé sur des pieds métalliques de 5 cm de
longueur pour permettre le passage des connecteurs des thermocouples, reliés au fond de la
cuve par une ouverture étanche de 2,5 cm de diameétre. Au fur et a mesure de la progression du
séchage, suite au retrait du volume de la boue, le volume du mélange gazeux (partie supérieure)
au-dessus de la boue progressera par rapport a la partie inférieure (remplie de boue).

20 cm

A
A 4

Position du capteur de pression

€ 1 >
o U1 Ppartie supérieur (initiale):
1 Y o v .
~ A ¥ 3 apeur/ air
A
Position du capteur T/ HR

5 -~
© ~ Partie inférieure (initiale):
~ 3 Boue

\

4
£
(S]
n

Figure V-2 : Cuve instrumentée dédiée au séchage de la boue B.

1.1. Instrumentation de la maquette

L'étuve de séchage sous vide (Heraeus/thermofisher VT 6130 M) utilisée pour les essais de
séchage est équipée d'un systéeme de contrdle de la température et de la pression, qui optimise
le chauffage et la dépressurisation afin de contréler une température et un vide homogénes a

I'intérieur de I'étuve. Un raccord de passe-paroi étanche, congu au préalable, est accroché par
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une bride a vide (DN 25) a I'arriére de I'étuve. Ce passage-paroi permet de faire passer les cables
des capteurs et de la balance a I'extérieur de 1’étuve sans perturber le vide partiel imposé a
I'intérieur.

La pompe utilisée est une pompe a double membrane, fabriquée par KNF Neuberger,
qui, selon ses spécifications, assure une pression absolue de 200 mbar. La pompe est reliée a
I'étuve par une bride a vide (DN 25).

Afin de recueillir I'eau évaporée pendant le séchage des boues et d'éviter d'endommager
la pompe en raison du flux d'eau qui pourrait passer a travers les membranes de la pompe, I'eau
évaporeée des boues doit étre condensée. Pour cela, un systéme de condensation est placé entre
la sortie de I’étuve et la pompe. Ce systeme est constitué d'un réfrigérant et d’un cryostat a
circulation. Le réfrigérant est a double serpentin a contre-courant, il recoit a I'entrée une eau
froide disponible a 2 °C a un débit volumétrique de 26 L. min™. A la sortie, I'eau froide utilisée
est réintroduite dans le cryostat a circulation (F-33 JULABO) afin de la refroidir jusqu’a 2 °C
(Figure V-3). Le condensat est alors recueilli dans un ballon de verre de 5 L placé sous le

réfrigérant.

Cryostats a circulation

Sortie d’eau froide

Echangeur thermique

Entrée d’eau froide

Condensat

Figure V-3 : Systéme de condensation de la vapeur d'eau produite lors du séchage de la boue.
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La balance industrielle utilisée dans ce travail est une cellule de charge METTLER
TOLEDO, qui peut fonctionner au vide et peut supporter une température maximale de 62 °C
(Figure V-4a). Un cable relie la balance industrielle a un transmetteur de pesage - ACT350
(Figure V-4b), qui est relié a I'ordinateur par une connexion Ethernet/IP. Ce céble assure a la
fois l'alimentation électrique de la balance (24 V) et le transfert des données vers le
transmetteur. Les pesées sont lues et enregistrées directement par le logiciel de contrdle. La
précision de l'affichage des pesées ainsi que la répétabilité a charge maximale sont de 0,1 g.
L’étalonnage de la balance a été effectué précédemment par METTLER TOLEDO (étalonnage

Cofrac).

(a) (b)

Figure V-4 : (a) Balance industrielle et (b) ACT350 - transmetteur de pesée utilisé pour le
pesage en continu de la boue.
1.2.  Instrumentation et mesures

R/

X Capteur de pression (MESUREX) : Le capteur de pression introduit dans la partie

supérieure de la cuve mesure la pression absolue du mélange vapeur d'eau/air a I'intérieur en
contact avec la boue. Ce capteur a une plage de mesure de 0 a 1000 mbar de pression absolue.
L'alimentation du capteur est de 24 V et le signal de sortie est de 4-20 mA selon la valeur de la

pression absolue.
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X Capteur d'humidité relative et de temperature (ROTRONIC) : Le capteur ROTRONIC

mesure I'évolution de I'humidité relative et de la température dans le mélange de vapeur
d'eau/air a I'intérieur de la cuve. Le capteur ROTRONIC a une plage de mesure de 0 a 100 %
pour I'humidité relative et de - 40 a + 85 °C pour la température. Ce capteur est alimenté en
24 V et donne deux signaux de sortie entre 0 et 1V chacun, en fonction de la valeur de
I'numidité relative et de la température. Les 3 signaux de sortie des capteurs de pression (un
signal de 4 — 20 mA) et d'humidité relative/température (deux signaux de 0 — 1V) sont
connectés a une carte d'acquisition de données au niveau de la station d'acquisition/traitement

des données située a coté de I’étuve.

X Thermocouples dans la boue : 14 capteurs miniatures de température, des thermocouples

de type T (TC), sont répartis tout le long d'un support fixé a l'intérieur de la cuve. Le support
arborescent comprend : un axe vertical de 24 cm et trois branches perpendiculaires de 8 cm de
long situées a 5, 10 et 17 cm de hauteur de la base (Figure V-5) avec un angle de 60° entre elles.
Cet arbre a thermocouple est congu pour suivre 1’évolution des températures dans 1/3 du volume
de la boue, en gardant le complément non perturbé. Les thermocouples sont répartis sur chaque
branche a des rayons de 0, 3, 5 et 7 cm afin d'accéder a différentes hauteurs et différents rayons.
Deux autres thermocouples sont placés sur I'axe vertical a 14 et 24 cm. L'arbre est fixé au fond
de la cuve, avec un passage étanche qui permet d’externaliser les cables des thermocouples vers
I’extérieur.

Les cables de thermocouples sont connectés a I'extérieur de la cuve, par des fiches miniatures
a leurs extensions de prise respectives (Figure V-6a). Les 14 extensions (Figure V-6b) sont
connectées, via le connecteur passe-paroi étanche de I’étuve, a deux cartes d'acquisition de
données. Les thermocouples ont été calibrés selon la norme Cofrac pour deux points 20 et
60 °C. Une couche de vernis a été appliquée sur les capteurs afin de les protéger contre les

attaques chimiques.
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Capteurs de température et
d’humidité relative Etuve atempérature
et pression constantes

Capteur de

pression absolue —— /
—

T
P % |
TC: Thermocouples BLID
type T j 3 ':CT Tta
AN AL
= -

Balance industrielle )

Figure V-5 : Coupe transversale interne en 2D de la cuve instrumentée a I'échelle du

laboratoire.

Figure V-6 : (a) Sortie des thermocouples du fond de la cuve et (b) extensions des

thermocouples collées au passage étanche.

La station d'acquisition/traitement des données est constituée d'une partie Hardware qui

contient tous les fournisseurs d'énergie (24 V), les cartes d'acquisition, le transmetteur du
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pesage et I'ordinateur. Elle permet d'alimenter tous les capteurs, ainsi que la balance industrielle,
et assure I'acquisition de leurs signaux. Le transmetteur de pesée relie les données directement
au programme LabView via EtherNet/IP. Les signaux des capteurs sont lus en VV ou mA puis
formatés par le programme Labview, sur la base de calibrations linéaires comme mentionné
dans les fiches techniques des capteurs (Tableau V-1). Les données sont automatiquement

enregistrées dans des fichiers ".dat" et sont exportables pour étre lues par un tableur Excel.

Tableau V-1 : Equations de calibrage des signaux de sortie des capteurs.

Parameétre mesuré Gamme de Gamme de Equation de calibrage
mesure signal de sortie
Pression absolue (mbar) [0-1000] [4-20] mA Pgps = 62,5%x 5 —250
Température (°C) [20-60] [0-1]1V T=40x%xS+20
Humidité relative (%) [0-100] [0-1]V HR =100X S

Ou Pabs, T, HR et S sont respectivement les valeurs mesurées de la pression absolue (mbar), la

température (°C), I’humidité relative (%) et le signal de sortie (MA ou V).

2. Conditions expérimentales

2.1.  Conditions opératoires
Dans le cadre de la validation du modele numérique a I'échelle intermédiaire, trois essais de
séchage différents ont été réalisés dans la maquette expérimentale. Les trois essais de séchage
ont été réalisés a 62 °C et a une pression absolue de 200 mbar.

Dans un premier temps, un premier essai de séchage (essai 1) réalisé avec la boue B
(Xo =380 %) est lancé a une hauteur de remplissage de 23,5 cm, soit 83 % de la hauteur
disponible de la cuve. L'objectif de 1’essai 1 est de valider le modéle numérique a I'échelle de
la maquette en comparant les résultats de I'expérience et des simulations.

Le deuxieme essai de séchage (essai 2) est consacré a I'évaluation de I'humidité relative
de I'atmospheére entourant la boue pendant le séchage, puisque le capteur d'humidité relative a
été défaillant lors de 1’essai 1. Cet essai est effectue sur I'effluent de boue (solution saline

résultant de la centrifugation de la boue synthétisée) et la hauteur de remplissage est de 14 cm.
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Le troisiéme essai de sechage (essai 3) de la boue B (Xo = 380 %) est réalisé avec une
hauteur de remplissage de 7,1 cm, soit 25 % de la hauteur disponible de la cuve, a 62 °C et
200 mbar de pression absolue. Cet essai de séchage sert a déterminer le terme cinétique
d'évaporation a I'échelle du laboratoire, qui sera introduit dans le modele de séchage a I'échelle

du laboratoire.

2.2.  Propriétés de I'atmosphere

L'humidité relative de I'air ambiant est une donnée d'entrée nécessaire pour le modele
numérique de séchage et doit étre déterminée. L'humidité relative peut étre déterminée selon
deux approches principales : par une mesure directe pendant I'expérience de séchage (essai
principal) a l'intérieur de la cuve, ou par une détermination théorique basée sur un essai
supplémentaire en cas d'échec/impossibilité d'acquisition des données du test principal.
L'approche de la détermination théorique suppose que I'numidité relative est constante pendant
I'essai de séchage, et est déterminée sur la base de I'équation de diffusion (équation de Fick) de

la vapeur d'eau dans le mélange gazeux comme suit :

. M
Ngy = e X Rgas » Th (aw X Psat — HR X Psat) (V'l)

Le coefficient de diffusion de la vapeur d'eau dans le mélange gazeux D..a est déterminé
expérimentalement sur la base de 1’essai supplémentaire, pendant lequel le capteur HR/T
fonctionne correctement. n,, (kg. s) est le flux massique d'évaporation moyen dans l'essai de
séchage principal. A et e sont respectivement la surface d'échange de la boue et la distance entre
la surface de la boue et le capteur dans I'essai principal. M (18 g. mol™?), Rgas (8,314 J. mol™. K-
1y et Th sont respectivement la masse molaire de I'eau, la constante des gaz parfaits et la
température extérieure chaude. Psa: (Mmbar) est la pression de vapeur saturante. aw (-) et HR (%)
sont respectivement I'activité d'eau de la boue et I'humidité relative dans le mélange gazeux.
Ici, l'activité d'eau de la boue est considérée comme égale a un, ce qui est vrai tant qu'il y a

encore de I'eau libre dans la boue. En outre, la température de la boue et du mélange gazeux est
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considérée égale a Th.

2.3.  Terme de cinétique d’évaporation

Puisqu'il est nécessaire de déterminer le terme de cinétique d’évaporation Kvap a 1’échelle de la
maquette expérimentale remplie a 83 % (le cas de I’essai 1), un nouveau test de séchage est
donc effectué sur la boue B (essai 3). En effet, il n’est pas possible d’utiliser le méme essai de
séchage (essai 1) pour déterminer le terme Kyap et ’utiliser comme données d'entrée pour
simuler I’essai 1. Ceci ne permettrait pas de valider le modéle de séchage. En outre, le Kyap du
modele de séchage a I'échelle de la maquette (essai 1) n'a pas pu étre déterminé sur la base de
la cinétique des tests de séchage d'échantillons de boue A de 30 g. Puisqu’il a été constaté que
les flux massiques de 30 g et les essais de la maquette ne sont pas comparables. Cela pourrait
étre di aussi a la grande différence d'échelle. Le troisieme essai de séchage (essai 3) est donc
utilisé pour déterminer le Kvap. Cette valeur est ensuite utilisée pour définir la cinétique
d’évaporation de I’essai 1 qui est introduite dans le modéle numérique pour simuler le premier
essai (essai 1). Cette définition est basée sur I’hypothése de I'égalité des flux massiques (kg. s?)
entre les deux essais 1 et 3. Cette hypothese de I'égalité des flux massiques entre les deux essais
va étre vérifiée expérimentalement. Le Kuap (s) de I’essai 1 est déterminé a partir des résultats

de I’essai 3 comme suit :

Mmgs

Kvapl = m_dlKvapS (V-2)

Ou "1" et "3" désignent les numéros des essais. Kvap €t mg, sont respectivement le terme de

cinétique d'évaporation et la masse séche de la boue B

3. Reésultats expérimentaux de la maquette expérimentale a I’échelle du laboratoire
3.1.  Premier essai de séchage
3.1.1. Cinétiques de séchage

Figure V-7 et Figure V-8 montrent respectivement I'évolution de la masse nette et de la teneur

en eau spécifique X/Xo mesurées lors du premier essai de séchage (essai 1) de la boue B. Il est
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clairement visible que ces deux courbes suivent la méme tendance en fonction du temps. La
masse initiale de la boue étant de 8,69 kg (hauteur de 23,5 cm), décroit au cours du temps
jusqu'a atteindre une masse seche finale de 1,8 kg aprés 84 jours. La teneur initiale en eau Xo
de la boue est de 380 % (soit 3,8 kg d'eau. kg-* de solide). La courbe de la teneur en eau
spécifique (Figure V-8) est divisée en trois parties distinctes (1, 2 et 3). La premiére partie (1)
apparait au début de la courbe de séchage de 0 a 2 jours, est courte et exprime une tres légére
pente qui refléte la période de préchauffage des boues. La deuxieme partie (2) consiste en une
réduction rapide de la teneur en eau spécifique, jusqu'a atteindre une valeur de X/Xo = 0,004
apres 80 jours de séchage. Au-dela de cette valeur commence la troisiéme partie (3), ou la teneur
en eau spécifique diminue légerement jusqu'a atteindre [I'équilibre (Xe/Xo = 0,0005

correspondant & une teneur en eau Xe = 0,002) aprés 84 jours.

s [
7}
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=<6 |
Q !
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c :
o 4 /
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Figure V-7 : Evolution de la masse nette de la boue B dans la cuve au cours du temps — essai
1.
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Figure V-8 : Evolution de la teneur en eau spécifique de la boue B dans la cuve au cours du
temps - essai 1.

Figure V-9 montre I'évolution de la vitesse de séchage spécifique d(X/Xo)/dt (s2) en
fonction de la teneur en eau spécifique X/Xo (-) pour le premier essai de séchage (essai 1). La
courbe de la vitesse de séchage spécifique est divisée en trois zones principales : zone de
préchauffage, zone a vitesse de séchage constante et zone a vitesse de séchage décroissante. La
premiére zone (0-1) correspond a la période de préchauffage des boues ; elle a lieu au début du
séchage pendant une courte période. La période de préchauffage entraine une augmentation du
taux de séchage spécifique de zéro au début (0 jour, X/Xo = 1) a sa valeur maximale de 20x10"
851 aprés 2 jours (X/Xo = 0,99). Ensuite, une courte période de séchage a vitesse constante
(zone 1-2) apparait a partir de X/Xo = 0,99 et se termine a la premiere valeur critique de la teneur
en eau spécifique Xcri/Xo = 0,92 (de 2 a 5,4 jours). Cette période refléte I'évaporation du film
d'eau libre de la surface de séchage de la boue (surface d'échange supérieure). L'eau évaporée
pendant la période a vitesse constante est soit présente sur la surface extérieure de la boue, soit
fournie par la solution interstitielle de la boue. Cette période se poursuit aussi longtemps que
I'eau libre est fournie a la surface a un débit compensant 1’évaporation. Les résistances de

transfert sont alors dues presque exclusivement a la couche limite externe. La vitesse de séchage
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dépend donc principalement des conditions extérieures, c'est-a-dire de I'numidité relative et de
la température de I'agent de séchage (mélange air/vapeur), de la pression et de la surface
d'échange exposée au séchage.

Par la suite, la période a vitesse decroissante (zone 2-4) commence lorsque la vitesse de
séchage diminue. Cette période est la plus longue, elle commence apres 5,4 jours et se poursuit
jusqu'a la fin du séchage aprés 84 jours (soit 94 % de la durée de séchage totale). Elle
correspond au stade ou les résistances internes aux transferts de chaleur et de masse limitent la
cinétique. La période a vitesse décroissante est divisee en deux parties : la zone 2-3 et la zone
3-4. La zone 2-3 commence lorsque le flux d'eau libre fourni a la surface n'est plus aussi rapide
que le flux évapore (Xcri/Xo = 0,92). Le front de séchage qui se trouvait sur la surface extérieure
de séchage, pénétre a l'intérieur du matériau tout en éliminant I'eau libre restante. Une fois qu'il
n'y a plus que de I'eau liée, la deuxieme partie de la décélération commence (zone 3-4) a la

deuxieme valeur critique de la teneur en eau spécifique Xcr2/Xo = 0,1.
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Figure V-9 : Evolution de la vitesse de séchage spécifique avec la teneur en eau spécifique.

Cette partie correspond a I'étape finale du séchage, avec les valeurs de vitesse de séchage

spécifique les plus faibles et la pente la plus forte, ce qui signifie que I'évaporation de l'eau
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devient trés difficile a la fin du séchage lorsque la teneur en eau spécifique est faible. Le séchage
est termine lorsque la boue atteint sa teneur en eau d'équilibre dans les conditions opératoires
considérées.

3.1.2. Evolution des conditions opératoires

Dans ce paragraphe, I'évolution des parameétres opératoires de 1’essai 1 de séchage est présentée.
Pendant le séchage, la pression absolue, I'numidité relative et la température a l'intérieur de la
cuve ont été mesurées et enregistrées en continu. La Figure V-10 montre I'évolution de la
pression absolue du mélange gazeux a l'intérieur de la cuve au cours du séchage. La pression
atmosphérigque est tombée instantanément a une pression absolue de 200 mbar au début du

processus de séchage en raison du vide partiel imposé.
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Figure V-10 : Evolution de la pression absolue du ciel gazeux dans la cuve au cours du temps

—essai 1.

Cette valeur a été maintenue constante tout au long du séchage, grace a la pompe et au systéme
de controle de la pression de I’étuve. Les valeurs de pression se situaient entre 195 et 205 mbar,
de sorte que I'augmentation de la pression absolue due a I'évaporation a été contrecarrée par le
systéeme de pompage qui I'abaisse a nouveau. Deux incidents ont provoqué un désequilibre de

la pression pendant I'expérience : au 27°™ jour lors d'une coupure du courant électrique qui a
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duré 4 heures et a la fin de I'expérience de sechage entre les jours 83 et 84 a cause de 1’arrét
soudain du systeme de pompage. Ces deux déséquilibres ne semblent pas affecter fortement la
cinétique de séchage, car le premier déséquilibre était relativement court et le second s'est
produit apres que la boue ait atteint sa teneur en eau d'équilibre.

L'évolution de I'hnumidité relative du melange gazeux a l'intérieur de la cuve (essai 1)
n'a pas pu étre suivie en raison de la défaillance du capteur, qui donnait une valeur d’humidité
relative de 100 % pendant toute la période de séchage. Apres démontage, le capteur d’humidité
relative capacitif utilisé s'est avéré défectueux, en raison d'une attaque corrosive en atmosphere
salée. 1l semble s’étre saturé au debut de I'expérience et n'a pas pu rétablir une information
précise sur la valeur de I'humidité relative.

L'évolution de la température a I'intérieur de la boue et dans le mélange gazeux pendant
le séchage est représentée sur la Figure V-11. Les profils de température, enregistrés par lI'arbre
des thermocouples a I'intérieur de la boue, sont divisés en quatre groupes principaux. Ces
derniers regroupent les thermocouples de méme branche (méme hauteur) ou de hauteur proche.
Les thermocouples 1, 2, 3 et 4 (2 5cm du fond de la cuve) forment le premier groupe, les
thermocouples 6, 7, 8 (a 10 cm du fond) et 9 (a 14 cm du fond) forment le deuxieme groupe ;
les thermocouples 10, 11, 12 et 13 (a 17 cm du fond) forment le troisieme groupe. Les trois
groupes donnent acces a I'évolution de la température respectivement de la partie inférieure,
moyenne et supérieure du volume initial des boues. En plus de ces trois groupes de
thermocouples initialement immergés dans la boue, le thermocouple 14, situé au sommet de
I'arbre, enregistre la température du mélange gazeux a l'interface initiale boue/atmosphére. Le
thermocouple 5 n'a pas fonctionné, il a été rompu des le début pendant la période de remplissage
des boues.

Le premier, le deuxiéme et le troisieme groupe de thermocouples montrent que la

température de la boue augmente fortement, passant de sa température initiale (20 °C) a 58 °C
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en moins de 2 jours pendant la période de préchauffage. Cette augmentation relativement forte
de la température est due a la période de préchauffage, lorsque la température augmente a
I'intérieur du matériau chauffé jusqu'a ce que I'eau commence a s'évaporer [1, 2]. Par la suite,
la température diminue légerement dans le premier, le deuxiéme et le troisieme groupe, passant
respectivement de 58 a 56,5 °C, au cours des 50, 26 et 18 jours suivants. Cette légere baisse de
température pourrait étre due a I'établissement de I'équilibre thermique local, qui est lié au
déclenchement de I'évaporation locale. Elle pourrait également étre due a une quantité de

chaleur e fournie par 1’étuve insuffisant.
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Figure V-11 : Evolution de la température a I’intérieur de la boue B et dans le ciel gazeux de

la cuve au cours du temps — essai 1.

La température dans le premier, le deuxieme et le troisieme groupe est ensuite maintenue
constante a 56,5 °C, entre 50 et 70, 26 et 40 et 18 et 20 jours respectivement. Les boues sont
donc maintenues localement a une température constante dans les premier, deuxiéme et
troisieme groupes pendant 20, 14 et 2 jours respectivement. Ces durées refletent le temps de
séchage pendant lequel la partie de la boue était humide et contenait de I'eau libre. Une fois
qu'il n'y a plus d'eau libre, la température augmente progressivement jusqu'a atteindre la

température de I'environnement extérieur chaud. En effet, la température commence a
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augmenter jusqu'a atteindre son maximum (63 °C pour le premier et le deuxiéeme groupe et
64 °C pour le troisieme groupe) apres 82 jours lorsque le séchage se termine. Il est important
de noter que le troisieme groupe de thermocouples, situé dans la partie supérieure du support
de l'arbre, indique une augmentation relativement précoce et importante de la température par
rapport au premier et au deuxieme groupe. Ceci est d0 a sa position initiale pres de la surface
de la boue, et au phénomene de retrait qui s’est produit et qui a conduit a la libération de ce
groupe de thermocouples de la matrice solide de la boue. Une légere baisse de température a
62 °C est mesurée a la fin de I'expérience de séchage apres 83 jours pour les trois groupes. Le
quatorzieme thermocouple (TC 14) situé dans le mélange gazeux, montre une forte
augmentation de la température jusqu'a 58 °C au cours des deux premiers jours, puis une
augmentation progressive de la température tout au long de I'expérience de séchage pour
atteindre 64 °C apres 84 jours. Pendant ce temps, le capteur ROTRONIC montre une tendance
irréguliere de I'évolution de la température au début. Aprés que la température mesurée ait
augmenté le premier jour, elle a soudainement diminué fortement jusqu'a 48 °C, puis a
augmenté a nouveau pour atteindre 60 °C apres 7 jours et reste constante jusqu'a la fin de
I'expérience. Cela confirme le comportement défectueux du capteur de température et
d'’humidité relative (ROTRONIC). En général, deux pics soudains et irréguliers apparaissent
dans les profils de température mesurés, le premier pic (qui dure quatre heures au jour 27) est
dd a la coupure électrique et le second (qui dure deux jours entre le jour 83 et le jour 84) est dQ
a un arrét du systeme de pompage.

3.2. Deuxieme et troisieme essais de séchage

Le deuxieme essai de séchage (essai 2) est effectué sur I'effluent de boue afin de déterminer
theéoriquement I'humidité relative dans I'essai principal de séchage de la boue B (essai 1).
D’aprés le résultat obtenu de 1’essai 2, la valeur de I'numidite relative dans le mélange gazeux

a l'intérieur de la cuve se maintient a 41 % pendant la majeure partie du temps de ’essai de
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séchage. Par conséquent, en utilisant I'Equation (V-1), la valeur calculée de I'humidité relative
dans le mélange gazeux en contact avec la boue B pendant l'essai 1 est de 53 %. On suppose
que cette valeur est constante dans le mélange gazeux pendant la modélisation du séchage.

En revanche, les résultats expérimentaux du troisieme essai de séchage (essai 3) sont
présentés ci-dessous. L'évolution de la teneur en eau spécifique au cours de 1’essai 3 est
similaire a celle du premier test de séchage, mais avec une pente différente. Le temps de séchage
nécessaire pour atteindre la teneur en eau spécifique d'équilibre Xeq/Xo (presque 0) est de

23 jours (Figure V-12).
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Figure V-12 : Evolution de la teneur en eau spécifique de la boue B dans la cuve au cours du
séchage - essai 3.
Les résultats expérimentaux du troisieme essai de séchage (essai 3) ont permis de déterminer le
terme de cinétique d'évaporation dans I'essai 1 (Kvap1). Une différence de flux massiques est
enregistrée au début du séchage entre les essais 1 et 3 (a des teneurs spécifiques en eau élevées)
(Figure V-13). Ceci pourrait s’expliquer par la constitution d'un important film d'eau a la surface
de la boue dans I’essai 1, généré par décantation de la boue et qui s'évapore facilement. Par
ailleurs, lorsque les deux courbes se superposent, I'égalité des flux massiques (kg.s™) est
supposée entre les deux essais 1 et 3 bien qu’ils aient des volumes différents. Le terme de

128

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2020LYSEI111/these.pdf
© [L. Al Ahmad], [2020], INSA Lyon, tous droits réservés



cinétique d'évaporation Kyap: de l'essai 1, calculé par I'Equation (V-2), est ensuite introduit
comme parametre d'entrée, dans le modele numérique de séchage afin de simuler le séchage de
la boue B dans la maquette. Les zones 1 et 2 de la Figure V-13 sont respectivement les périodes
de séchage avec et sans eau libre, sur la base de la courbe de taux de séchage typique décrite

précédemment au chapitre 11.
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Figure V-13 : Evolution des flux massiques lors des essais de séchage 1 et 3 de la boue B &
65 °C et 200 mbar.

Figure V-14 montre I'évolution de I'hnumidité relative a I'intérieur de la cuve pendant
I’essai 3 de séchage, en fonction de la teneur en eau spécifique globale de la boue B. La valeur
initiale de I'numidité relative est supérieure a 45 %, elle diminue fortement pour atteindre 20 %
lors de la premiére action d'aspiration exercée par la pompe a vide (zone 1). Par la suite,
I'numidité relative augmente jusqu'a atteindre une valeur d'équilibre égale a 42 % a X/Xo = 0,96
(zone 2). Elle diminue doucement au fur et a mesure du séchage, jusqu'a atteindre une valeur
de 31 % a une trés faible teneur en eau spécifique (X/Xo =0,04) (zone 3). La zone 3 est la
période la plus longue, elle prend 20 jours sur les 23 jours de séchage total. Cette faible
diminution pourrait étre due a l'augmentation de I'espace du mélange gazeux a l'intérieur de la
cuve et a la réduction de la teneur en eau de la boue (réduction de I'eau libre). En dessous de
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X/Xo = 0,04, I'numidité relative diminue fortement jusqu'a 15 %. Cette forte diminution pourrait
étre le résultat de I'évaporation intégrale de la quantité d'eau initialement présente dans la boue

(perte d'eau libre et d'eau liée).
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Figure V-14 : Evolution de I'numidité relative a I'intérieur de la cuve au cours du séchage en
fonction de la teneur en eau spécifique - essai 3.

3.3.  Retrait et cristallisation

Au cours des essais de séchage dans la maquette (1 et 3), la boue B a rétréci dans les directions
axiale et radiale, comme le montrent les Figure VV-15 a et b. Le volume séché est divisé en deux
ou trois parties d'un cylindre, probablement en raison de la présence de I'arbre de capteurs. En
réunissant ces parties, la boue de I'essai 1 a une hauteur moyenne de 9 cm (have/ho = 38 %) et
un diametre équivalent de 10,8 cm (deq/do = 54 %) (Figure V-15a). La boue séche a donc un
volume final de 0,825 L, c'est-a-dire V/Vo = 11 %. De méme, la boue de I'essai 3 a une hauteur
moyenne de 2,8 cm (hawe/ho =39 %) et un diamétre équivalent de 10,4 cm (deq/do =52 %)
(Figure V-15b). La boue séche a donc un volume final de 0,229 L, soit V/Vo = 11 %. De plus,
le phénomeéne de retrait observé sur des échantillons de boue B de 30 g a conduit a des résultats
similaires. Selon les résultats présentés au chapitre 1V, les rapports des hauteurs et des diametres

des échantillons de 30 g de boues B a la fin du séchage sont respectivement have/ho = 38 % et
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deg/do = 54 %. Par conséquent, le phénomene de retrait est indépendant de la quantité de boue.

Cela confirme le comportement homogene de la boue pendant le séchage.

Figure V-15 : Vue supérieure de la boue séche dans la cuve a la fin du séchage de (a) ’essai 1
et (b) ’essai 3.

D'autre part, des cristaux blancs et jaunes en forme d'aiguilles sont produits sur la
surface de la boue séche. Le phénomene de cristallisation est mis en évidence par une
cristallisation en sub-florescence dans la boue B. L’identification des cristaux par diffraction
des rayons X de la boue séchée de ’essai 1 (Figure V-16) révele la formation de nouveaux
cristaux de darapskite (NasSO4NO3.2H20), thenardite (Na2S0O4) et nitratine (NaNOs), ce qui
correspond a la composition en sels solubles de la solution. Au contraire, le phénomene de
cristallisation n'a pas été observé dans les petits échantillons de boue de 30g. Cela est
probablement dd a la quantité moins abondante de sels dissous dans les petits échantillons. Par
conséquent, les cristallisations ne peuvent pas étre distinguées visuellement. Lors du séchage
dans la cuve, les concentrations de sels solubles augmentent en raison de I'évaporation. Lorsque
les seuils de solubilité sont atteints, les sels précipitent, ce qui met en évidence le phénomeéne
de cristallisation qui affecte également le séchage de la boue en bloquant ou en augmentant la

vitesse d'évaporation selon la taille des pores et le type de sel. Toutefois, en raison de la
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solubilité de ces minéraux la cristallisation ne se produit qu'a une trés faible teneur en eau, c'est-
a-dire juste a la fin du séchage. Le fait de négliger ce phénomene dans la modélisation n’entraine
pas une incohérence significative entre les simulations et les résultats expérimentaux.
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Figure V-16 : Diffractogramme des rayons X de la poudre de sels précipités par efflorescence
sur I’échantillon de boue séche. La darapskite, la thénardite et la nitratine résultent de la
cristallisation de sels solubles au niveau de la boue en forme de cake a I'état le plus sec.

4. Conclusions

Dans un premier temps, une description détaillée de la maquette expérimentale a I'échelle du

laboratoire a été abordée dans ce chapitre. Les principales parties, les types de capteurs utilisés

et la station d'acquisition et de traitement des signaux ont été décrits. Dans un deuxiéme temps,

trois essais de séchage ont été réalisés. Le premier et le troisieme essai de séchage consistent a

sécher la boue B. Le premier essai de séchage est utilise pour valider le modéle numérique de

séchage en comparant les résultats experimentaux avec les simulations numeriques. Le
deuxiéme et le troisiéme essai de sechage ont permis de determiner I'humidité relative du
mélange gazeux et le terme de cinétique d'évaporation respectivement, deux parametres d'entrée
nécessaires au modele de sechage. Les résultats expérimentaux du premier essai de séchage de

la boue B dans la cuve ont été présentes et interprétés. L'évolution de la cinétique de séchage
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suit la tendance théorique. Elle est divisée en trois parties distinctes correspondant aux périodes
de préchauffage, de vitesse constante et de vitesse décroissante. L'évolution de la température
globale dans la boue suit également la tendance théorique générale. Elle augmente fortement
depuis sa température initiale a la température du bulbe humide qui est Iégerement inférieure a
celle de I’environnement extérieur. Elle reste ensuite constante, jusqu'a ce qu'il n'y ait plus d'eau
libre puis elle augmente a nouveau progressivement jusqu'a atteindre la tempeérature chaude
extérieure. Les résultats expérimentaux seront utilisés dans le prochain chapitre pour valider le
modele numérique de séchage de la boue B a I'échelle du laboratoire. De plus, le phénoméne
de retrait apparait indépendant du volume de boue traité, ce qui confirme le comportement

homogeéne de la boue pendant le séchage.
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VI. Modélisation du séchage

Dans le cadre de I'étude du comportement des boues pendant le processus de séchage, il est
essentiel de fournir des informations permettant de définir le temps de séchage au-dela duquel
la siccité finale visée sera atteinte dans tout le conteneur. Afin de prédire le comportement des
boues pendant le séchage, une modélisation numerique est réalisée en utilisant COMSOL-
Multiphysics (version 3.5 a) pour simuler les mécanismes impliqués, compte tenu de 1I’étude
bibliographique et des résultats expérimentaux. Ces mécanismes sont pris en compte : transferts
de chaleur et de masse ainsi que le phénomene mécanique de retrait. Les caractéristiques
intrinseques de la boue A (Xo = 210 %) et de la boue B (Xo = 380 %) présentées dans le chapitre
IV constituent les données d'entrée pour les modéles numériques de sechage.

Dans ce chapitre, un modele thermo-hydro-mécanique (modeéle 1) est présenté. Ce
modele simule le séchage d'un échantillon de boue A de 30 g dans un pot. La validation du
modele numeérique, est basee sur les données cinétiques acquises sur des échantillons de 30 g
de boue A (chapitre 1V), sur lesquels le phénoméne de retrait volumique a été observé.
L'importance de la prise en compte du phénomeéne de retrait dans la modélisation est démontrée,
en comparant les simulations qui ont été réalisées avec et sans retrait.

La seconde étape consiste a appliquer les équations couplées du modeéle thermo-hydro-
mécanique avec la géométrie de la cuve de la maquette expérimentale (modele 2) remplie de
boue B. Le but de cette étape est d'évaluer I'impact du changement d'échelle sur la précision de
la simulation, ainsi que de disposer d'un modele a I'échelle du laboratoire (modéle 2) validé
pour prédire le temps de séchage nécessaire.

Pour développer les modéles numériques de séchage (1 et 2), le logiciel COMSOL-
Multiphysics version 3.5a est utilisé pour résoudre les équations aux dérivées partielles (station

de calcul DELL Précision 7920 avec 128 Go de RAM). Une analyse statistique est effectuée
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pour déterminer lI'accord entre les valeurs du modeéle et les valeurs expérimentales sur la base

du R?, RMSE ou du pourcentage d'erreur relatif moyen E, estimé par I'Equation (VI-1) :

X — X VI-1
E(%)zllf\)[ozlexi( sim| (VI-1)

exp

Une erreur relative moyenne inférieure a 10 % est choisie pour estimer une bonne concordance

entre la modélisation et les résultats expérimentaux.

1. Modeéle de séchage thermo-hydro-mécanique a petite échelle (modeéle 1)

Une modélisation axisymétrique bidimensionnelle par volumes finis est effectuée pour prédire

les transferts simultanés de chaleur et de masse pendant le séchage d’un échantillon de 30 g de

boue A dans un pot cylindrique. Les modules utilisés dans le cadre de COMSOL-Multiphysics

pour simuler les transferts de chaleur et de masse sont respectivement "Transfert de chaleur

dans les solides" et "Coefficient de EDP". Le retrait des boues est simulé a I'aide du module

"Géométrie déformée". Les principales hypotheses du modele thermo-hydro-mécanique

(modeéle 1) sont les suivantes :

1. La géométrie de la boue est considérée comme un cylindre axisymétrique 2D.

2. La teneur en eau et la répartition des températures initiales sont considérées comme
uniformes.

3. La boue est d'abord considérée comme un milieu poreux saturé. Ainsi, la fraction initiale
du volume de gaz est nulle dans tout le volume de la boue.

4. Les flux de masse et de chaleur sont considérés comme axisymétriques en 2D.

5. Le transport de I'eau est décrit par I'équation de Richards modifiée avec le coefficient de
retrait £, qui prend en compte le phénomeéne de retrait des boues.

6. L'évaporation de I'eau est décrite par une équation cinétique qui suppose que l'eau s'évapore
localement. La vitesse d'évaporation est proportionnelle a un gradient de pression entre la

pression de vapeur locale a la surface (awxPsat) et la pression de vapeur dans le milieu
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10.

11.

12.

13.

1.1.

environnant (Pg).

Le transfert de chaleur est assuré par conduction thermique et dissipé par évaporation.
L'humidité relative de I'air ambiant est considérée comme constante dans le temps.

Les pores des boues sont considérés comme suffisamment grands pour étre reliés a l'air
ambiant, de sorte que la pression de vapeur d'eau dans la fraction gazeuse de chaque volume
fini est égale a la pression de vapeur d'eau Pg dans I'air ambiant.

Les propriétés physiques des boues sont considérées dépendantes de la teneur locale en eau.
La déformation géométrique due au retrait volumétrique est supposée étre axisymétrique en
2D.

On suppose que la masse volumique apparente des boues dépend de la teneur en eau et de
la variation du volume des boues.

Aucune réaction chimique n'a lieu pendant le processus de séchage. L'adsorption/désorption
de I'eau sur la matiere solide, ainsi que toute autre interaction eau-solide spécifique, sont
négligées.

Equations constitutives

Sur la base des hypotheses ci-dessus, le systéme d'équations aux dérivées partielles (EDP) est

composé d'un bilan de masse dans la phase aqueuse et d'un bilan énergétique sur la boue qui

doivent tous deux étre résolus dans une géométrie déformable. Les deux EDP sont couplées par

le terme de taux d'évaporation dans la boue. La Figure 11-1 montre les transferts de chaleur et

de masse, ainsi que la réduction de volume dans la boue et au-dela de ses limites (# 1, 2, 3 et

4).
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Figure VI-1 : Mécanismes de transfert de chaleur et de masse au sein de la boue avec les
directions axiale et radiale du retrait.

1.1.1. Transfert de masse

Le transport de I'eau est représenté dans I'Equation (V1-2) par I'équation de Richards modifiée
avec un coefficient de diffusion de I'eau apparent Dapp(X,T) qui dépend de la teneur en eau et
de la température et avec un coefficient de retrait B [1, 2]. Dapp(X,T) €t g pour la boue A

(Xo = 210 %) ont été déterminés au chapitre V.

(‘)X_v %VX _E (VI'Z)

o0 Na+ppr | oA
0

X X
Dapp = 1078 x (8888 — 8237 <X_0) +31220 X exp (—30,8 (X—O)>)

—26546,6

X exp (W))
gas

( : X
91 if0ll<—<1
p=1 %o

X
0 if X, <0
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OuX= % (kg eau. kg™ solide) est la teneur en eau, my (g) et mq (g) sont respectivement la
d

masse d'eau et la masse séche ; t (s) est le temps ; m (kg. m3. s) est le taux d'évaporation,

pL = 1000 (kg. m?3) est la masse volumique d'eau liquide et V= [%,%]. Rgas = 8,314

(3. mol . K1) est la constante des gaz parfaits et T (°C) est la température locale dans la boue.
Le taux d'évaporation local m (kg. m=. s) est supposé proportionnel au gradient de
pression entre la pression de vapeur en surface a l'interface liquide-vapeur et la pression de

vapeur dans l'air ambiant [3].

(aw(X) X Peae(T) — Pg)
Kyap X pL~—— PSG*“ if X > X, et Pyyp > Pg (VI-3)

0 if X < X, ou Py < Pg

m=

OU Kyap () est le terme de cinétique d'évaporation, aw (-) est I'activité d'eau, Psar (mbar) est la
pression de vapeur a saturation, Pg (mbar) est la pression de vapeur dans I'air ambiant et Xe
(kg d'eau. kg de solide) est la teneur en eau a I'équilibre. T (°C) est la température locale de
I'interface solide-liquide qui est le facteur déterminant de la Psa(T) et qui varie selon le

mécanisme de transfert de chaleur détaillé ci-dessous.

La valeur de Kvap varie en fonction de la teneur spécifique en eau de la boue (X/Xo) et des
conditions opératoires imposées lors du séchage (pression, température et humidité relative).
Sur la base des données de cinétique expérimentale, les valeurs de Kyap Sont répertoriées dans
un tableau en fonction des conditions opératoires (chapitre IV). Ce tableau est inséré dans le
modele numérique en tant que données d'entrée.

La pression de vapeur saturante Psa: (mbar) peut étre déterminée en fonction de la
température a partir de I'équation d'Antoine [4]. La pression de vapeur dans l'air ambiant dépend
de la pression de vapeur saturante a sa température humide T (°C) et de son humidité relative

HR (%).

139

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2020LYSEI111/these.pdf
© [L. Al Ahmad], [2020], INSA Lyon, tous droits réservés



B, (VI-4)
Ci+T

loglO(Psat) = 109(1'333) + Al -

B -
P, = HR x 1,333 x 10 Crer+273,.15) (VI-5)

Ou A1 =8,07 (-), B1 =1730,63 (K) et C1 = 233,43 (K) sont des constantes empiriques de

I'équation d'Antoine spécifiques a I'eau, extraites de la littérature [4].

L'évolution de l'activité de I'eau a été précédemment déterminée dans le chapitre IV en fonction
de la teneur en eau sur la base d'isothermes expérimentales de sorption de I'eau (modéle de

Henderson) :
a, = 1 — exp(—0,282X1/1823) (VI-6)

La boue est initialement considérée comme un milieu poreux saturé en eau. Au cours
du séchage, la boue est composeée de solides, de liquides et de gaz. Les fractions volumiques de

la boue doivent satisfaire I'équation suivante :
eL + GG + 95 =1 (VI'?)

Comme la fraction volumique liquide 6;, est une variable d'état (calculée a partir de la teneur
en eau) et la fraction volumique solide 65 (-) est déterminée sur la base de la teneur en eau et
de la variation du volume des boues, donc la fraction volumique du gaz 8,;(-) peut étre calculée
en complément a 1. La fraction volumique du gaz est comptée car elle est considérée comme
une condition nécessaire au déclenchement de I'évaporation locale. Les fractions volumiques

solide et liquide pour la boue A (Xo = 210 %) sont déterminées comme sulit :

0 X
[+—2— 011<2<1

X
o= 950 _ |- +011 ° (V1-8)
s % 0
Vo les‘) ; X o1
° \o18 X,
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4md

O,g=—7—

07 pymd2h,
o = m,, 4Xmgq (VI-9)
L oLV  ppmd?h

mtO T[d(z)ho (Vl_lo)

MK+ 1) 4pe(Xo + 1)

OU B4(-) est la fraction volumique solide initiale, V (m®) et Vo (m®) sont respectivement le
volume réel et initial de la boue, do (M) et ho (M) sont respectivement son diamétre et sa hauteur
initiaux. d (m) et h (m) sont respectivement le diameétre et la hauteur de la boue. mq (kg) est la
masse séche et my (kg) est la masse totale initiale. p; = 3400 (kg. m) est la masse volumique
du solide.

1.1.2. Transfert de chaleur

Le transfert de chaleur dans la boue est représenté dans I'Equation (VI-11) par la loi de la
conduction thermique (loi de Fourier), avec une conductivité thermique effective Kef
(W. m?. K1) et une capacité thermique cp (J. mol™t. K1) qui dépendent de la teneur en eau
locale telle que déterminée au chapitre IV. La dissipation de chaleur (Equation (VI-12)) est

représentée par la chaleur latente d'évaporation AH,,,(J: kgl) [5] multipliée par le taux

d'évaporation. p,,, (kg. m=) est la masse volumique apparente de la boue.

aT . VI-11
PappCp 5, = V- (KeffVT) — hAHyg, ( )
¢, = —2,66exp(—0,81X) + 3,46
X
Keff = 0,98_ + 1,62
Xo
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AH,q, = 4186,8 x (597 — 0,56T) (VI-12)
1.1.3. Déformation de la géométrie
Le modéle 1 simule le séchage d’un échantillon de 30 g de boue A ayant une géométrie
cylindrique avec un rayon initial do = 3,6 cm et une hauteur initiale ho = 2,2 cm. Les volumes
finis triangulaires de Lagrange de second ordre sont sélectionnés par défaut pour créer le

maillage a geométrie de boue axisymétrique 2D pour le modele, comme le montre la Figure

VI-2.
n ! ' ' ' [ ' ‘ ' '
2 2
18] I 18]
16] I 16]
1.4] I 14]
1.2] I 1.2]
1 1]
0.8] I 08]
0.6] [ 06]
0.4] [ 04]
0.2] F0.2]
o r=0 . ; ) ] am O ‘ . e
0.5 0 0.5 (a ) 1 15 2 0.5 2

Figure VI-2 : (a) Géométrie de la boue (2D axisymétrique) et (b) son maillage - modeéle 1.

Le module "Géométrie déformée" est utilisé avec l'approche Lagrangienne-Eulérienne
Avrbitraire (ALE) dans le modéle thermo-hydro-mécanique pour tenir compte des changements
structuraux résultant du retrait de la boue. La méthode ALE est couramment utilisée pour
simuler les domaines de calcul déformables. COMSOL-Multiphysics résout les équations
physiques dans un maillage fixe. Cependant, pendant le séchage, la boue a une géométrie
évolutive. Les transferts de chaleur et de masse appliqués a la boue doivent étre calculés sur un
maillage adapté a I'évolution de la géométrie, c'est-a-dire un maillage mobile. Par conséquent,

un algorithme de prescription du déplacement du maillage est nécessaire pour modéliser la
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déformation de la géomeétrie et son effet sur les mécanismes de transfert.

Deux fonctions sont insérées dans COMSOL-Multiphysics pour déterminer le retrait
axial et radial : (a) diameter (X/Xo) pour la rétraction radiale et (b) long (X/Xo) pour la rétraction
axiale. Les deux fonctions ont comme paramétre d'entrée la teneur en eau spécifique X/Xo, et
comme parameétre de sortie les valeurs de déplacement dans les directions radiale et axiale,

calculées respectivement comme suit :

. deq(X/Xo)
diameter (X/XO) =1- qd—oo (VI-13)
have (X/Xo)
long (¥/x ) =1 T : (VI-14)

OU deq (X/X0) (M) et have (X/Xo) (M) sont le diamétre et la hauteur de la boue a une teneur en eau
specifique X/Xo (). L'évolution de ces deux variables est déterminée a partir des mesures
expérimentales du retrait, présentées au chapitre 1V. Le Tableau VI-1 montre les valeurs de
déplacement normal aux limites du domaine de la boue dans les deux directions. Les
déplacements non spécifiés signifient qu'ils sont déterminés en fonction des déplacements des

autres limites (Figure VI-1).

Tableau VI-1 : Directions et amplitude des déplacements radiaux et axiaux.

Limites # Déplacement radial (cm) Déplacement axial (cm)
1 - 0
2 -diameter(Xave/Xo)*do/2 -
3 - -long(Xave/Xo0)*ho
4 0 -

1.2.  Conditions initiales et aux limites

Le Tableau VI-2 montre les conditions initiales et aux limites appliquées au modéle thermo-
hydro-mécanique (modeéle 1). Les conditions initiales pour les deux variables d'état (X et T)
sont basées sur I'hypothése d'une distribution initiale uniforme de la teneur en eau Xo et de la
température To dans la boue. Pour le bilan massique (Equation (VI-2)), les conditions aux

limites sont exprimées en symétrie axiale (limite # 4) et imposent initialement I'absence de flux
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massique (flux nul) a travers les limites inférieure et latérale (limites # 1 et 2) (Figure I1-1). Une
fois que la boue se rétracte et que son diametre commence a diminuer, une nouvelle surface
d'échange est créée et un nouveau flux d'eau est initié sur la surface latérale (limite # 2). Alors
qu'a la surface supérieure (limite # 3), le flux d'eau (v,,,) est produit des que I'évaporation
commence. Les flux d'eau de la surface laterale et de ma surface superieure (vgqe) et (Veop)
dépendent respectivement de leurs surfaces d'échange latérale (Aside) et supérieure (Awp). Le
bilan énergétique (Equation (V1-11)) attribue une température constante sur les parois du
cylindre de boue (limites # 1, 2 et 3) imposée par lI'environnement extérieur (Th) et une symétrie

axiale (limite # 4).

Tableau VI-2 : Conditions initiales et aux limites du modele thermo-hydro-mécanique

(modele 1).
Limites # Coordonnées (r, X) Bilan de masse Bilan
ou temps (t) d’énergie
0G0 = 0
1 x=0 a 0 T=T,
V(X)) =0; V=[—,=—
X) 555
2 r=R o |0 07 .., T=T,
VX) =0; V= [W'ﬂ]' if R=R,
mXxV ,
Uside = — Aside ) lf R< RO
3 x=h o mxV T=T,
top — Atop
4 r=20 11),4 _ oT —0
or or

1.3.  Validation du modele 1

La validation du modéle 1 est basée sur des essais de séchage expérimentaux effectués sur des
échantillons de boues A de 30 g. La zone de validite du modéle donne des résultats dans la
gamme de conditions d'exploitation indiquée dans le Tableau VI-3. A cette fin, les données
cinétiques d'un échantillon de boue A de 30 g séché a une HR = 46 %, 55 °C et 1000 mbar sont

utilisees. 1l convient de noter que les résultats expérimentaux de cet essai n‘ont pas été inclus
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dans l'ensemble des données expérimentales utilisées pour déterminer les caractéristiques
intrinseques des boues qui constituent les parameétres d'entrée du modeéle. La Figure VI-3
montre les courbes de séchage simulées (ligne pointillée) et expérimentales (ligne entiére). Les
valeurs de la teneur en eau simulée sont extraites des simulations 2D basées sur la moyenne
spatiale (fonction moyenne dans COMSOL-Multiphysics) a chaque pas de temps. La courbe de
séchage simulée est cohérente avec les valeurs expérimentales. En effet, le pourcentage d'erreur

relatif moyen E (%) s'avere étre de 8 % (inférieur a 10 %). Cependant, finalement (aprés 90 h),

les résultats de la simulation sont Iégerement surestimés ((%)exp = 0,02) et ((ff’)sim = 0,03).
0 0

Tableau VI-3 : Conditions opératoires des essais de séchage expérimentaux.

Paramétres Expression Unité Description
To 25 °C Température initiale de la boue
Th [35-65] °C Température de I'extérieur
Xo 2,1 - Teneur en eau initiale
HR 46 % Humidité relative
Paps [200-1000] mbar Pression absolue
- 1
;5 09 | - - -Résultats de simulation
% 0,8 | —Résultats expérimentaux
_3‘ 0,7
§ 06 \
A \Y
% 015 B \\
® 04 N\
v N\
S 03
5 02
£ 0,1
O P et P
0 l l l l l l 1 I T

0O 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Temps (h)
Figure VI-3 : Evolution simulée (ligne pointillée) et expérimentale (ligne continue) de la

teneur en eau d'un échantillon de 30 g de boue A séchée a HR = 46 %, 55 °C et 1000 mbar.
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La stabilitt du modéle numérique a éeté examinée en comparant les résultats de
simulation obtenus avec différents types de mailles ayant une forme et une taille différentes.
Pour cela, quatre types de maillages ont été testés : triangulaire grossier, triangulaire
extrémement grossier, triangulaire normal et quadrilatere grossier. Comme le montre la Figure
VI-4, I'évolution de la teneur en eau spécifique dans le temps n'est pas affectée par le type et la

taille de maille, ce qui vérifie le maillage du modele.

—~ 1
~ Maillage triangulaire grossier
xO 0’9 B . . . a .
< Maillage triangulaire extrémement grossier
< 08 Maillage triangulaire normal
qé_ 0,7 | ——Maillage quadrelatéral grossier
= 06 f
‘O
2 05 |
f% 0r4 B
v
c 03
v
5 02
c 01
k]
0 l l l l l l l l
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
Temps (h)
Figure VI-4 : Effet du type de maillage sur les résultats de la simulation a HR = 46 %, 65 °C
et 1000 mbar.

1.4,  Effet du retrait

Dans ce paragraphe, lI'importance de la prise en compte du phénoméne de retrait dans la
modélisation est démontrée. Dans ce but, le modéle 1 a été adapté pour négliger le retrait. Ainsi,
le coefficient de retrait f est fixé & 0 ; le module de déformation géométrique est désactivé et le
volume, le rayon et la hauteur sont maintenus constants et égaux a leurs valeurs initiales. Par
conséquent, les conditions initiales et aux limites sont les mémes que celles du modeéle 1 avec
retrait, sauf qu'il n'y a plus de flux d'évaporation sur la surface latérale (puisque d = do). De
plus, la masse volumique apparente de la boue est calculée en supposant qu'il n'y a pas de

variation de volume comme suit :
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X+1
Papp = Poy (VI-15)

Ou p, = 1350 (kg. m3) est la masse volumique apparente initiale de la boue.

Figure VI-5 montre les courbes de séchage simulées (lignes pointillées) et expérimentales (ligne
entiére) acquises sur un échantillon de boue A (30 g) séché a HR = 46 %, 55 °C et 1000 mbar.
Les simulations obtenues a partir du modele 1 avec (ligne bleue en pointillés) et sans (ligne
orange en pointillés) retrait sont présentées dans ce graphique. Bien que les courbes simulées
montrent des tendances similaires aux données expérimentales, il est évident que le modéle 1
avec retrait donne une meilleure prédiction du profil de la teneur en eau que le modéle 1 sans
retrait. En effet, le pourcentage d'erreur relatif entre les données expérimentales et le modéle 1
avec retrait est inférieur a 10 % alors qu'il est supérieur a 30 % pour le modele 1 sans retrait.
Les simulations sans retrait sont décalées par rapport a la courbe expérimentale, ce qui indique

une sous-estimation de la vitesse de séchage simulée.

1

09 ' ——Résultats expérimentaux
08 L Simulation avec retrait

! Simulation sans retrait
0,7

0,6
05
04
03
0,2
01 | 7

0 ! ! ! ! N — T

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110
Temps (h)
Figure VI-5 : Comparaison de résultats expérimentaux et de simulations (modéle 1) avec et

Teneur en eau spécifique X/X, (-)

sans retrait de I'évolution de la teneur en eau d’un échantillon de 30 g de boue A séchée a
HR = 46 %, 55 °C et 1000 mbar.

Ceci est attribué au fait que le phénomene de retrait de la boue, qui a été observé
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experimentalement, est négligé. La surface d'échange dans le modele sans retrait est constante
et limitée a la surface supérieure ; la surface d'échange entre la boue et I'air ambiant est donc
sous-estimée. En effet, lorsque la boue se rétracte, une surface d'échange supplémentaire est
créée sur le coté latéral, ce qui favorise I'évaporation. En outre, la réduction du volume des
boues renforce le transport d'eau dans le milieu poreux et favorise donc I'évaporation. Le
phénomene de retrait dans la modélisation améliore notablement la prévision de I'évolution de

la perte d'eau pendant le séchage dans le cas du matériau étudié.

2. Mise a l'échelle : modele de séchage a I'échelle de la maquette expérimentale
(modele 2)

L'étape de mise a I'échelle consiste a élargir la géométrie du modéle thermo-hydro-mécanique
(modéle 1) a celle de la cuve de la maquette expérimentale. L'objectif est de modéliser le
premier essai de sechage (essai 1) de la boue B dans la cuve de la maquette (modeéle 2) et de

valider les résultats de la simulation avec les résultats expérimentaux.

2.1.  Géométrie et équations constitutives

Le modeéle 2 contient deux autres domaines en plus du domaine de la boue. Ce sont les parois
métalliques et le mélange vapeur d'eau/air a l'intérieur de la cuve, initialement placé au-dessus
du niveau de remplissage initial de la boue (Figure VI-6a). Le modéle 2 a une géométrie
cylindrique avec un diametre initial de boue de 20 cm, une hauteur initiale de boue de 23,5 cm
et une hauteur utile totale de la cuve de 28,5 cm. La cuve cylindrique a une épaisseur de 0,3 cm.
Le maillage est centré sur les trois éléments. Les volumes finis triangulaires de Lagrange du
deuxiéme ordre sont sélectionnés par défaut pour créer le maillage de la géométrie 2D

axisymeétrique des trois éléments dans le modéle 2 comme le montre la Figure VI-6b.
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Figure VI-6 : (a) Géométrie de la boue (2D axisymétrique) et (b) son maillage - modéle 2.

Le méme systeme d'équations que celui du modéle 1 (paragraphe 1.1 est appliqué au
domaine de la boue, dans le modele de séchage a I'échelle de la maquette expérimentale (modele
2). Les parametres intrinseques de la boue B, présentés au chapitre 1V, sont insérés dans le
modele 2 en tant que parametres d'entrée, comme indiqué dans le Tableau VI-4. Le terme de
cinétique d'évaporation (Kvap) de la boue B séchant dans la cuve est déduit du chapitre V. La
masse volumique apparente de la boue B, présentée au chapitre 1V, est tabulée et insérée dans

le modeéle 2.
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Tableau VI-4 : Paramétres d'entrée du modele de séchage de la boue a 1I’échelle de la

maquette expérimentale (modele 2).

Parameétre Expression Unité
( B —26546,6\ . (m2. s%)
! 6,51 x 1078 X exp T if210 <X < 380 %
gas
Dapp 1078 x <8888 8237 ( X ) + 31220 x ( 30 8( X ))) X (—_26546'6> ifX < 210 %
— — ex —30,8|=— exp (]
L 21 P 21 RyasT
133 if006<><1 )
0
(X, = 380 %)
B 0 if £<006
[4]
Ay 1 — exp(—0,282X1/1823) “)
0 X )
. ;0,06 <3-<1
0 0,935 + 0,07 0
05 \j" = { X " (X, = 380 %)
Vo l Bso ; £ <006
0,12 Xo
¢, —2,66exp(—0,81X) + 3,46 (3. mol - K
X W. ml K1
Kegs 098~ + 1,62 ( )

Le transfert de masse n'est pris en compte que dans le domaine de la boue (Equation

(VI-2)) et la déformation de la géométrie est prise en compte dans les domaines relatifs a la

boue et au mélange gazeux (paragraphe 1.1.3). Les rétractions radiale et axiale sont exprimées

par les fonctions diameter (X/Xo) et long (X/Xo), respectivement dans le module "Géomeétrie

déformée”. Ces fonctions sont basées sur les données expérimentales de la boue B présentées

au chapitre 1V.

Le transfert de chaleur est pris en compte sur tous les domaines de la géométrie (boues,

parois métalliques et mélange de gaz). L'Equation (VI-11) pour le transfert de chaleur est

toujours appliquée au domaine associé a la boue. En ce qui concerne les parois métalliques et

le mélange gazeux, I'équation de la loi de Fourier de la conduction thermique sans source/puits

de chaleur est appliquée, comme suit :

oT
picpi 5. = V. (K;VT)
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Ou p; (kg. m3), ¢, (3. K gh) et K; (W. m™. K*) sont respectivement la masse volumique, la
capacité calorifique et la conductivité thermique de I'élément “i’. ‘i’ peut se référer aux parois
métalliques ou au mélange de gaz. Les propriétés thermiques des parois métalliques et du
mélange gazeux utilisées dans le modele 2, extraites de la littérature, sont énumérées dans le

Tableau VI-5:

Tableau VI-5 : Propriétés thermo-physiques des parois métalliques et du ciel gazeux.

Propriétés thermo-physigques Parois métalligues [6] Ciel gazeux [7]
pi (kg. m?) 7960 1
cpi (0. KL gh) 0,5 1,1
K; (W. m?t K% 16,3 0,03

2.2.  Conditions initiales et aux limites

Le Tableau VI-6 montre les conditions initiales utilisées dans le modele 2. Les conditions
initiales dans la boue, pour les deux variables d'état, sont basées sur I'nypothése d'une
distribution uniforme de I'eau Xo et d'une température initiale uniforme To. La fraction initiale
du volume de gaz est supposée étre nulle dans tout le volume de la boue (milieu poreux saturé).
La température initiale des parois métalliques et du mélange gazeux est également supposéee

étre égale a To.

Tableau VI-6 : Conditions initiales du modele de séchage de la boue a I’échelle de la
maquette expérimentale (modéle 2)..

Elément Bilan de masse Bilan d’énergie
Boue X =X, T=T,
960 =0
Ciel gazeux - T=T,
Parois métalliques - T =T,

D'autre part, le Tableau VI-7 indique les conditions aux limites appliquées sur le modele
2. En ce qui concerne I'élément boue (limites # 1, 2, 3 et 4) (Figure VI-6b), les mémes conditions
aux limites de transfert de masse sont appliquées que dans le modéle 1. En revanche, les
conditions aux limites relatives au transfert de chaleur sont appliquées sur la surface extérieure
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des parois métalliques (limites # 5, 6, 7 et 8). Pour les parois (# 5, 6 et 7), la température est
prise égale a la température chaude externe (Twan = Th). La condition de symétrie axiale est

appliquée sur tout I'axe cylindrique des trois éléments (limites # 8).

Tableau VI-7 : Conditions aux limites du modé¢le de séchage de la boue a 1’échelle de la

maquette expérimentale (modele 2).

Limites # Elément Coordonnées (r, Bilan de matiere Bilan
X) d’énergie
1 Boue = Jd o0 -
x =0,3cm V(X) = 0; V= | 7

(Partie interne du or’ ox

fond de la cuve)

2 Boue r=R ( P N P -
VX)=0; V= [ar’ax ; if R=Ry
mXxV ,
Lvside - Aside ’ lf R< RO
3 Boue x=h oo = mxV -
P A
4 Boue r=20 X -
— =0
ar

5 Parois x=0 - T=T,
6 Parois r =10,3 cm - T=T,

(Partie externe de

la paroi latérale)
7 Parois x = 28,8 - T=T,

(Partie externe de

la paroi du
couvercle)
8 Boue, r=0 - or _
Parois et or
ciel
gazeux

2.3.  Validation du modele 2

Les valeurs de la teneur en eau simulée sont extraites des simulations 2D basées sur la moyenne
spatiale (fonction moyenne dans COMSOL-Multiphysics) a chaque pas de temps. La courbe de
séchage simulée est cohérente avec les valeurs expérimentales, comme le montre la Figure
VI-7. En effet, on constate que le RMSE est inférieur a 0,08 (kg eau. kg solide). Cependant,
les résultats simulés sont 1égérement différents des résultats expérimentaux, ce qui indique une
sous-estimation de la vitesse de séchage dans le modele 2. Cette sous-estimation pourrait étre
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due a I'hypothése d'une humidité relative constante dans le ciel gazeux a l'intérieur de la cuve
en contact avec la boue. En effet, I'numidité relative qui était supposée constante tout au long
des essais de séchage 1 et 3, diminue légérement avec la réduction de I'eau comme le montre le
chapitre V. La diminution de I'humidité relative augmente le gradient de pression entre la
surface de la boue et le milieu environnant, ce qui favorise la vitesse de séchage et accélére

donc le processus de séchage.

- 1
=09 | Simulations

08 | ——Résultats expérimentaux
0,7 |

ique X/X,

0 | | | | | | |
0O 10 20 30 40 50 60 70 80 90

Temps (jour)

Figure VI-7 : Résultats expérimentaux et simulés de I'évolution de la teneur en eau spécifique

pendant le séchage de la boue B a 1’échelle de la maquette expérimentale.

La concordance entre les résultats expérimentaux et les simulations est aussi confirmée dans la
Figure VI-8. La différence entre les teneurs en eau spécifiques simulées et expérimentales est
toujours inférieure a 10 %. La différence est a son minimum au début du séchage (a des valeurs
élevées de la teneur en eau speécifique). Elle augmente jusgu'a un maximum de 10 %, puis
diminue a nouveau jusqu'a ce qu'elle devienne inférieure a 1 % a la fin du séchage (pour les

faibles teneurs en eau spécifiques).
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Figure VI-8 : Evolution de la teneur en eau spécifique simulée en fonction de la teneur en eau
specifique expérimentale.

D'autre part, les résultats de la température simulée sont extraits aux mémes
coordonnées des thermocouples insérés dans la cuve, a chaque pas de temps. La Figure VI-9
montre I'évolution expérimentale de la température a I'intérieur de la boue enregistrée par les
thermocouples (TC # 4, 8, 9 et 13) et I'évolution simulée au méme endroit des thermocouples
désignés. Les résultats de la température simulée sont cohérents avec les résultats acquis
expérimentalement avec un R? égal & 97 %. Les résultats simulés et expérimentaux montrent
qu'apres 2 jours, la période de préchauffage est terminée. En effet, la température augmente
fortement pendant les 2 premiers jours, passant de la température initiale (20 °C) a 60 °C pour
les résultats simulés et a 58 °C pour I'évolution expérimentale. Cette légére différence de
température pourrait étre due a une quantité insuffisante de chaleur fournie par I’étuve, ce qui
est négligé dans le modele numérique. Par la suite, la température simulée et expérimentale
augmente lentement pendant le séchage jusqu'a ce qu'elle atteigne 62 °C a la fin du séchage

apres 84 jours.
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Figure VI-9 : Evolution de la température expérimentale et simulée au cours du séchage de la

boue B a I'échelle de la maquette expérimentale — essai 1.

3. Conclusions

Afin de simuler le séchage de la boue, deux modéles sont créés et validés : le modele 1 qui
simule le séchage d'échantillons de boues A de 30 g, et le modele 2 qui simule le séchage de
boues B a I’échelle de la maquette expérimentale. Les deux modeles sont basés sur des
équations de transfert de chaleur et de masse, calculées en géométrie déformable qui tient
compte du phénomeéne de retrait. Le modele 1 a permis de prédire avec précision ce qui se passe
réellement pendant le séchage par rapport aux résultats expérimentaux. Afin de démontrer
I'importance de la prise en compte du phénomeéne de retrait, le modéle 1 a été adapté pour ne
pas prendre en compte le retrait. La simulation sans prise en compte du retrait montre son
incapacité a simuler précisément le séchage des boues : il y a une sous-estimation de la vitesse
de séchage. Il a été constaté que le modele 1 avec retrait donne une meilleure prédiction du
profil de la teneur en eau que le modéle 1 sans retrait. Les simulations du modele 2, montrent
une cohérence avec les résultats expérimentaux pour les profils de température et de teneur en
eau globale. Dans le chapitre suivant, les résultats des modéles de séchage seront détaillés et

interprétés, pendant le séchage des boues dans différentes conditions opératoires.
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VIl.  Modélisation numeérique : résultats et discussion

Dans ce chapitre, les résultats de simulation des modeles a petite échelle (modéle 1) et a I'échelle
de la maquette expérimentale (modéle 2) sont examinés et interprétés. L'effet des conditions
opératoires sur le temps de séchage, basé sur le modéle 1, est présenté. Une discussion genérale
sur les hypotheses retenues dans la modélisation numérique est élaborée dans ce chapitre, afin
de démontrer le comportement homogene des boues pendant le séchage. Ensuite, les résultats
d'une étude paramétrique et d’une étude de sensibilité menées sur le modéle 2 sont présentés.

Enfin, une simulation du séchage des boues a I’échelle du fit industriel est également réalisée.

1. Modele a petite échelle (modéle 1)

Les résultats de simulation de la température et de la distribution de la teneur en eau spécifique,
pendant le séchage de 30 g de boue A (Xo =210 %), sont présentes dans cette partie en
considérant le modéle 1. Plusieurs simulations sont ensuite réalisées, dans différentes
conditions de température et de pression absolue, pour montrer leur effet sur la cinétique de

séchage.

1.1.  Evolutions de la température et de la teneur en eau dans le modéle 1 avec et sans
retrait

Figure VII-let Figure VII-3 montrent les résultats de simulation de la distribution de la
température et de la teneur en eau spécifique dans I'échantillon de boue A (30 g) pendant le
séchage, en considérant le modele 1 avec retrait. Les déplacements radiaux et axiaux des limites
géométriques simulés par le modele 1 décrivent le retrait de I'échantillon. Ces déplacements ont
été parametrés a partir de mesures de retrait effectuées expérimentalement sur des echantillons
de boues séchés (étude micro-tomographique - chapitre 1V).

Au début, la température est uniforme dans tout I'échantillon et égale a 20 °C (Figure
VII-1a). La température est imposée a la surface de la boue (parois du pot et surface) et penétre
dans I'échantillon des le début du séchage. Pendant la premiere heure (Figure VII-1Db), la
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température augmente rapidement pour atteindre 64,4 °C a cceur et 65 °C en périphérie. 1l est
notable que la température a augmenté sans impliquer une variation significative de la teneur
en eau et du volume spécifique. Comme le montre la courbe de la vitesse de séchage (Figure
VI11-2), la période de chauffage de I'échantillon se termine apres la premiere heure de séchage,
ce qui entraine une augmentation de la vitesse de séchage de la boue (partie 0). Ces simulations
montrent egalement que le cceur de I'échantillon est la zone la plus froide. Au-dela d'une heure,
la température de la boue devient constante et presque égale a la température de I'air chaud
ambiant (65 °C) (Figure VII-1c). La boue rétrécit comme prévu avec la diminution de la teneur

en eau pendant le séchage jusqu'a atteindre un rapport volumique final V/Vo = 24 %, a 65 °C.

m T m [ T T T m ]
degC degC degC
A5
157 15+ 1 s 15r 1
60
1+ 50 1+ 11164.8 1+
65
05 ] :g 05t TS o5 -
64.4 C) |
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Figure VII-1 : Simulation de la distribution de température dans un échantillon de boue A
(30 g), en considerant le modéle 1 avec retrait,a (a) t=0h; (b)t=1het(c)t=60h
(HR =46 %, 65 °C et pression atmosphérique).

12
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Figure V11-2 : Evolution de la vitesse de séchage spécifique expérimentale d’un échantillon de

30 g de boue A au cours du temps déterminée a HR = 46 %, 65 °C et pression atmospherique.
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La teneur en eau spécifique est initialement uniforme dans toute la géométrie de
I'échantillon (Figure VI11-3a). Aprés une heure de séchage, lorsque la température de la boue a
presque atteint la température de la source chaude et que la variation du volume de la boue est
encore faible (V/Vo =99 %), la teneur en eau spécifique diminue progressivement a une valeur
comprise entre 0,91 en surface et 0,97 en bas (Figure VII-3b). Des strates horizontales se
forment dans la boue, ayant des teneurs en eau spécifiques différentes. Ce gradient de teneur en
eau specifique est d0 a la présence de la seule surface d'échange (surface supérieure), ou I'eau
libre migre de tout le volume de la boue vers la surface pour s'évaporer [1]. La faible teneur en
eau spécifique dans la strate supérieure est due a son contact avec le mélange gazeux qui a une
teneur en eau spéecifique nettement plus faible, ce qui entraine une vitesse de séchage plus élevée
aux limites qu'a l'intérieur de I'échantillon [2].

A mesure que le séchage progresse, la teneur en eau spécifique diminue
progressivement dans I'échantillon et la boue se rétracte, uniqguement dans sa direction axiale.
Cette période correspond a la partie 1 de la courbe de vitesse de séchage (Figure VII-2),période
durant laquelle la vitesse de séchage et la teneur en eau diminuent simultanément (cf. chapitre
Il - Figure 11-6). Aprés 25 h, le rayon commence a se réduire et entraine la création d'une
nouvelle surface d'échange (surface latérale) entre la boue et I'environnement (Figure V1I-3c).
Cela contribue également a la création de zones concentriques plus ou moins seches (Figure
VI1-3c et d). La réduction de la teneur en eau spécifique s'accompagne d'un retrait en volume,
de sorte que le rapport volumique est égal a 44 % pour une teneur en eau spécifique globale
XIXo = 0,33 aprés 25 h. La création de la nouvelle surface d'échange entraine une modification
de la pente de la courbe représentant la vitesse de séchage, la forte pente de la partie 1
s'adoucissant en partie 2. L'atténuation de la diminution de la vitesse de séchage reflete

l'augmentation du taux d'évaporation grace a la surface d'échange supplémentaire (surface
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latérale) [3, 4]. La teneur en eau spécifique et le volume de la boue continuent a diminuer
simultanément pendant une période pouvant aller jusqu'a 37 heures.

Aprés 37 heures, le volume de la boue ne diminue plus, bien que la teneur en eau
continue a diminuer. Cela confirme que la limite de retrait est atteinte : les particules solides
sont désormais tres serrées les unes contre les autres et ne peuvent plus se rapprocher [5-7]. En
conséquence, la vitesse de séchage diminue fortement, exprimeée par une nouvelle pente plus
raide (partie 3). Ceci est d0 a la disparition de I'eau libre et a la présence uniquement de I'eau
liee, la plus difficile a éliminer [8]. Le rapport de volume de la boue atteint une valeur minimale
de 24 % pour une valeur globale critique de la teneur spécifique en eau Xc/Xo égale a 0,11
(Figure VI1-3d). Le rapport volumique final simulé est Iégerement supérieur a la valeur
expérimentale moyenne (22 %) avec une différence de 2 %. Cette différence s’explique par le
méthode de mesure du rapport volumique. En effet, la valeur expérimentale est déterminée sur
la base des valeurs moyennes des résultats de la méthode de compensation du volume et de
I’étude micro-tomographiques (Figure 1V-5), alors que I'évolution du volume dans le modele
numeérique est déterminée uniquement sur la base de 1’étude micro-tomographique qui a des
valeurs légérement supérieures a celles déterminées par la méthode de compensation du
volume. Cependant, les valeurs obtenues restent toujours dans la barre d'erreur des valeurs
expérimentales. La teneur en eau de la boue continue ensuite a diminuer a volume constant
jusqu'a ce qu'elle atteigne la teneur en eau spécifique d'équilibre Xe/Xo = 0,03 a la fin du séchage

(Figure VII-3e).
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Figure VI1-3 : Simulation de la distribution de la teneur en eau spécifique dans un échantillon
de boue A (30 g), en considérant le modele 1 avec retrait,a (a) t=0h; (b)t=1h; (c)t=25h;
(dt=37het(e)t=60h (HR =46 %, 65 °C et pression atmosphérique).

D'autre part, les Figure VI1-4 montrent les profils de teneur en eau spécifiques simulés
dans un échantillon de 30 g de boue A pendant le séchage, en considérant le modele 1 sans
retrait. L'objectif de la présentation de ces simulations est de confirmer I'importance de la prise
en compte du phénomene de retrait dans le modéle de séchage. La teneur en eau spécifique est
d'abord imposée de maniére uniforme dans toute la géométrie de I'échantillon et est égale a 1
(Figure VI1I-4a). Apres 25 heures de séchage, la teneur en eau spécifique est réduite a 0,36 en
bas et a 0,34 en surface (Figure V11-4b). La teneur en eau spécifique globale de I'échantillon de
boue apres 25 heures est de 0,35, supérieure a celle simulée par le modéle 1 avec retrait au
méme temps (X/Xo = 0,33). A mesure que le séchage progresse, la teneur en eau diminue
progressivement dans I'échantillon, créant des couches superposées avec des teneurs en eau
croissantes vers le bas de la boue et toujours sans aucune déformation géométrique du fait de
la non prise en compte du phénomeéne de retrait dans le modele (Figure VII-4b et c). Le profil
horizontal est d0 au flux d'évaporation se produisant uniquement a la surface supérieure, I'eau

libre migrant du fond pour s'évaporer a la surface supérieure. La teneur en eau spécifique
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continue a diminuer jusqu'a atteindre I'équilibre Xeq/Xo = 0,03 apres 65 heures (Figure V1I-4d).
Les résultats des simulations sans retrait montrent que le temps de sechage nécessaire est de
65 heures (Figure VI-5). Dans le cas ou le retrait est pris en compte, le temps de séchage
nécessaire est de 60 heures et est identique au temps de séchage expérimental. En comparant
les résultats simulés avec et sans retrait, il est évident que les simulations avec retrait donnent
une meilleure prédiction de I'évolution de I'eau spécifique expérimentale (Figure VI-5). En
négligeant les phénomeénes de retrait dans le modéle numérique, le volume de la boue reste
constant pendant le séchage, le rayon reste égal a sa valeur initiale, de sorte que la surface
d'échange est limitée a la surface supérieure. Par conséquent, la surface d'échange entre la boue
et le milieu environnant est sous-estimée, ce qui ralentit la cinétique du séchage simulé. De
plus, en raison du retrait, I'humidité a une distance plus courte a parcourir a travers la boue et
atteint donc la surface plus rapidement, ce qui améliore la diffusion de I'eau, augmente la vitesse
de séchage et réduit le temps de séchage [9]. Par conséquent, la répartition de I'eau a l'intérieur
de I'échantillon obtenue par simulation s'écarte de celle expérimentalement observée dans le

temps en négligeant le retrait.
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Figure VII-4 : Simulation de la distribution de la teneur en eau spécifique dans un échantillon
de boue A, en considérant le modele 1 sans retraita (a) t=0h; (b)t=20het(c)t=65h
(HR =46 %, 65 °C et pression atmosphérique).

1.2.  Effet de la température et de la pression sur le temps de séchage requis
Les Figure VII-5 et Figure VII-6 montrent respectivement les courbes de séchage simulées

(avec retrait) et expérimentales acquises sur des echantillons de boue A (30 g) séchés a

differentes temperatures (35, 45, 55 et 65 °C) et pressions absolues (200, 350 et 1000 mbar).
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Les valeurs numériques de la teneur en eau spécifique Xsim/Xo sont extraites des simulations 2D
basées sur la moyenne spatiale (fonction moyenne dans COMSOL-multiphysique) a chaque pas
de temps. Les résultats numériques avec le retrait sont en bon accord avec les résultats
expérimentaux, avec un R? global supérieur & 99,6 % et une RMSE inférieure a 0,04. En
comparant les résultats expérimentaux et numériques a différentes températures et pressions, il

est clair qu'ils sont concordants et que le léger décalage a peu d’impact sur la dynamique du

séchage.
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Figure VII-5 : Evolutions simulée et expérimentale de la teneur en eau spécifique au cours du

séchage d’un échantillon de boue A de 30 g a HR = 46 %, pression atmosphérique et a
différentes températures (35, 45, 55 et 65 °C).

Comme le montre la Figure VII-5, les résultats des expériences et des simulations confirment
l'effet d’une augmentation de la température sur l'accélération du séchage, ce qui concorde avec
d'autres études sur le séchage de différents matériaux [10-12]. En effet, le taux d'évaporation
est directement proportionnel au gradient de pression de vapeur entre la surface de la boue et
I'environnement extérieur (chapitre VI). Comme la pression de vapeur augmente avec la
température [13], la vitesse de séchage dans la boue est donc plus grande a haute température.

De plus, le coefficient de diffusion de I'eau apparent est directement proportionnel a la
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température, ce qui favorise le transfert d'eau a haute température [4, 10, 14].
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Figure VII-6 : Evolutions simulée et expérimentale de la teneur en eau spécifique au cours du

séchage d’un échantillon de boue A de 30 g a HR = 46 %, 65 °C et a différentes pressions
absolues (200, 350 et 1000 mbar).

Des expériences et des simulations a 1000 mbar et HR = 46 % le confirment en montrant que
les temps de séchage nécessaires pour atteindre X/Xo = 0,05 sont de 42, 55, 74 et 115 h & 65,
55, 45 et 35 °C, respectivement. Le séchage a 65 °C donne alors un gain de 63 % en temps pour
atteindre I'état d'équilibre par rapport au sechage a 35 °C pour un échantillon de 30 g de boue
A.

D'autre part, des résultats expérimentaux et numeriques confirment I'effet de la faible
pression absolue sur I'accélération du séchage (Figure VII-6), comme le confirment plusieurs
autres travaux [15-17]. Comme le taux d'évaporation est directement proportionnel au gradient
de pression de vapeur, I'évaporation dans la boue est plus élevée a faible pression de vapeur
(gradient de pression de vapeur élevé) et la vitesse de séchage est plus rapide [18]. Des
expériences et des simulations a 65 °C et HR = 46 % montrent que les temps de séchage

nécessaires pour atteindre X/Xo=0,05 sont de 42, 37 et 28 h & 1000, 350 et 200 mbar,

164

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2020LYSEI111/these.pdf
© [L. Al Ahmad], [2020], INSA Lyon, tous droits réservés



respectivement. Le séchage a 200 mbar diminue de 50 % le temps nécessaire pour atteindre

I'état d'équilibre par rapport au séchage a 1000 mbar d'un échantillon de boue A de 30 g.

2. Modele a I'échelle de la maquette expérimentale (modeéle 2)

Les résultats obtenus lors de la simulation du séchage de la boue B (Xo = 380 %) avec le modéle
2 sont présentés dans cette partie. Les hypothéses retenues dans les modéles numériques sont
également discutées, afin de démontrer le comportement homogéne des boues pendant le
séchage a petite échelle et a I'échelle de la maquette du laboratoire. Une étude paramétrique est
réalisée sur les paramétres opératoires et les dimensions de la maquette du laboratoire. Une
étude de sensibilité est également réalisée sur différentes caractéristiques des boues. L'évolution
de la teneur en eau spécifique simulée de la boue pendant le séchage a I’échelle du fit industriel

est également présentée.

2.1.  Evolution de la température et de la teneur en eau dans le modéle 2

Les Figure VII-7 et Figure VII-8 montrent respectivement la température simulée et la
distribution de la teneur en eau spécifique de la boue B pendant le séchage a I'échelle de la
maquette du laboratoire, en considérant le modeéle 2. Elles montrent également les déplacements
radiaux et axiaux des limites géométriques simulés par le modele numérique décrivant le retrait
de I'échantillon.

Au début, la température est égale a 20 °C et est uniforme la géométrie de la boue. Une
température extérieure de 62 °C est imposée sur les parois métalliques de la cuve. Elle pénétre
dans le mélange gazeux a l'intérieur de la cuve ainsi que dans la boue, dés le début du séchage
(Figure VII-7a). Pendant les deux premiers jours (Figure VII-7b), la température augmente
rapidement pour atteindre entre 60 °C au cceur de la boue et la partie supérieure de la cuve, prés
de lI'axe du cylindre, et 62 °C dans les périphéries latérales et au fond de la cuve. Les deux
premiers jours correspondent a la période de chauffage de la boue. Une telle répartition est

attendue en raison des conditions aux limites imposees (température constante aux parois
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métalliques et au fond) et de I'évaporation de I'eau libre a la surface supérieure de la boue.
L'évaporation de I'eau consomme de I'énergie [19] et impose une valeur de température, a
I’interface gaz/solide, Iégerement inférieure a la température extérieure chaude (62 °C). Au-
dela de deux jours, la température de la boue augmente lentement avec le temps pour atteindre
la température imposée a la paroi (62 °C) a la fin du processus de séchage apres 84 jours (Figure
VII-7c). Les évolutions de la température numérique et expérimentale sont concordantes

comme cela a déja été démontré dans la Figure VI-9.
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Figure VII-7 : Simulation (modéle 2) de I'évolution de la température au cours du séchage de
la boue B a I’échelle de la maquette, a 200 mbar, 62 °Cet HR=53% a (a)t=0j; (b)t=2jet
(c)t=84j.

Pour la teneur en eau spécifique, une valeur initiale de 1 est prise pour toute la géométrie
de la boue (Figure V1I-8a). Aprés cing jours de séchage, la teneur en eau spécifique est réduite
a 0,46 a la surface supérieure et a 0,79 dans le volume restant de la boue, ce qui crée une couche
de faible teneur en eau spécifique a I’interface (Figure VI1I-8b). Le gradient de teneur en eau
spécifique est important entre la couche supérieure et le reste du volume de la boue (variation
de 33 % de la teneur en eau spécifique). Il est di au flux d'évaporation initié au départ
uniquement a I’interface supérieure. Le rapport V/Vo du volume de boue est de 91 % apres cing
jours, accompagné seulement d'un retrait axial.

A mesure que le séchage progresse, la teneur en eau spécifique diminue
progressivement et la boue se rétracte, uniqguement dans le sens axial, jusqu'a 45 jours de
séchage. Cette période correspond a la partie 1 de la courbe de vitesse de séchage (Figure

VI1-9), période durant laquelle la vitesse de séchage et la teneur en eau diminuent
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simultanément (cf. chapitre Il - Figure 11-6). Apres 45 jours, le rayon de la boue commence a
diminuer, créant une nouvelle surface d'échange latérale entre la boue et le milieu environnant.
En conséquence, un nouveau flux d'évaporation est initié sur le cété latéral, créant des zones
concentriques plus ou moins seches (Figure VI1I-8c et d). Ainsi, le front d'évaporation, qui
sépare les zones séches et humides de la boue, se déplace a partir de la position horizontale pour
obtenir une forme d'arc. Un gradient significatif de la teneur en eau spécifique existe toujours
entre la zone seche concentrique externe et la zone centrale humide (variation de 27 % de la
teneur en eau spécifique). La réduction de la teneur en eau s'accompagne d'un retrait du volume,
de sorte que le rapport V/Vo du volume de la boue est égal & 51 % pour une teneur en eau
specifique moyenne X/Xo = 0,47 apres 45 jours (Figure VI1I-8c). La création de la nouvelle
surface d'échange entraine une modification de la pente de la courbe de la vitesse de séchage,
la forte pente de la partie 1 s'adoucissant en partie 2. L'atténuation de la diminution de la vitesse
de séchage reflete l'augmentation du taux d'évaporation grdce a la surface d'échange
supplémentaire (surface latérale) [3, 4]. La teneur en eau spécifique et le volume de boue
continuent a diminuer simultanément pendant une période pouvant aller jusqu'a 80 jours.
Aprés 80 jours, a la valeur critique de la teneur en eau spécifique globale Xcr/Xo = 0,06
(Xer =23 %), le volume de la boue ne diminue plus, bien que la teneur en eau continue a
diminuer (Figure V11-8d). Le volume de la boue atteint une valeur minimale de 11 % a la valeur
critique de la teneur en eau spécifique (Figure V11-8d). La teneur en eau spécifique de la boue
continue alors a diminuer a volume constant jusqu'a ce qu'elle atteigne I'équilibre (Xe/Xo = 0,02)
a la fin du séchage (Figure VII-8¢). A noter qu'en 70 jours, la vitesse de séchage diminue
fortement en raison de I'évaporation de I'eau libre et de la présence d'eau liée uniquement,
comme le montre la partie (3) de la Figure VII-9. Le taux de séchage continue a diminuer avec
la réduction de I'eau jusqu'a ce qu'il devienne nul a la fin du séchage lorsque la boue atteint sa

teneur en eau d'équilibre.
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Pendant le séchage, le front d'évaporation, qui sépare les zones séches et humides de la
boue, se déplace vers le cceur de la boue en raison du retrait du front d'eau libre dans la méme
direction [20]. Il est possible de noter que le rapport volumique final expérimental et simulé de
la boue rétractée dans la cuve (V/Vo = 11 %) sont concordants. Le rapport volumique final de
la boue B réduite dans la cuve est également équivalent a celui des petits échantillons de 30 g
de boues B séchées précédemment dans le cadre de ce travail (Figure 1\VV-5b). Ceci confirme le
comportement homogene des boues par rapport au phénomene de retrait. Il est possible de noter
que les évolutions expérimentales et simulées de la teneur en eau spécifique suivent la méme
tendance que celle indiquée par les Figures VI-7 et VI-8. En revanche, il y a une légére
différence entre les évolutions expérimentales et simulées. Il y a également une légere
difféerence entre la teneur en eau spécifique a I'équilibre expérimentale et simulée
(((Xe/Xo)sim = 0,02 et (Xe /Xo)exp = 0,0005), qui est due a la valeur d'entrée fixée de I'numidité
relative. L'humidité relative de I'air ambiant est considérée comme constante dans le modele 2
au fil du temps. En revanche, on constate expérimentalement que I'humidité relative diminue
avec le temps pendant le séchage de la boue dans la cuve (Figure V-14). Ceci est d0 a la perte
d'eau et au retrait de la boue conduisant a 1’augmentation de I'espace du mélange gazeux a
I'intérieur de la cuve. Il en résulte un léger décalage entre les résultats expérimentaux et les
résultats de simulation des évolutions de la teneur en eau en raison de la sous-estimation du
gradient de pression de vapeur entre la boue et le milieu environnant. Cela conduit également a

une surestimation de la teneur en eau par le modele 2.
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Figure VI1I-8 : Simulation (modéle 2) de I'évolution de la teneur en eau spécifique au cours du

séchage de la boue B a I’échelle de la maquette, a 200 mbar, 62 °C et HR=53 % a (a) t=0 j;
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Figure VII-9 : Evolution de la vitesse de séchage spécifique expérimentale au cours du temps
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déterminée a HR = 46 %, 65 °C et pression atmosphérique — essai 1.

2.2.

Critiques des hypotheses de modélisation

Dans cette partie, les hypothéses utilisées dans la modélisation numérique (tant a petite échelle

qua l'echelle de la maquette du laboratoire) seront critiquees en fonction des résultats
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experimentaux obtenus. L'objectif est de montrer que ces hypotheses sont compatibles avec le
comportement expérimental des boues pendant le séchage.

Tout d'abord, il a été prouvé que la géométrie des boues reste un cylindre axisymétrique
en 2D. En fait, le volume initial de la boue prend la forme cylindrique du petit pot (échantillons
de 30 g) ou de la cuve de la maquette expérimentale, grace a sa fluidité due a sa forte teneur en
eau initiale (la boue A a Xo =210 % et la boue B a Xo =380 %). Sur la base des résultats
expérimentaux, on constate que la géométrie des échantillons séchés (échantillons de 30 g et de
la maquette) reste également cylindrique pendant le séchage, quelle que soit sa teneur en eau
(Figures IV-4 et V-15). Par conséquent, les flux de chaleur et de masse sont également
axisymeétriques en 2D.

En outre, la teneur en eau initiale s'avere homogéne dans les petits échantillons de 30 g.
En effet, I'étude micro-tomographique montre que la teneur en eau initiale des échantillons de
boue de 30 g est uniforme d'apres I'analyse du niveau de gris. Les échelles de gris des boues
fraiches (Xo = 210 %) sont constantes tout au long des directions axiale et radiale (Figures IV-
9). Cette distribution uniforme est due a I'étape de mélange des boues qui précede I'étape de
remplissage de I'échantillon et qui conduit a un volume initial de boue homogéne. Comme
I'étape de mélange est également appliquée a I'échantillon de boue a I'échelle du laboratoire, sa
teneur initiale en eau doit donc étre uniforme. En ce qui concerne la répartition initiale de la
température, les échantillons de boues sont préparés et maintenus a température ambiante
pendant un certain temps jusqu'a ce que leur température soit uniforme avant d'étre introduits
dans I’étuve. Ceci est confirmé par les valeurs expérimentales initiales de température
enregistrées par les thermocouples a l'intérieur de la cuve. Les valeurs initiales de température
se révelent étre uniformes partout dans la boue et égales a la température ambiante (20 °C)

(Figure V-11).

170

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2020LYSEI111/these.pdf
© [L. Al Ahmad], [2020], INSA Lyon, tous droits réservés



La teneur en eau initiale des boues étant élevée dans les échantillons de 30 g et dans la
maquette, on considere que ce milieu poreux est initialement saturé. Ceci est confirmé par les
résultats micro-tomographiques qui montrent que la fraction volumique initiale du gaz dans le
petit échantillon de boue A est nulle sur toute la géométrie (Figure 1V-7). Comme la boue B
(Xo =380 %) a une teneur en eau initiale plus élevée que la boue A (Xo =210 %), le milieu
poreux de la boue B fraiche est donc également initialement sature.

De plus, il a été démontré également que I'utilisation du modele de diffusion (équation
de Richard), qui décrit le transfert d'eau dans les porosités des boues, au lieu du modele
mécanistique, est faisable et avantageuse. En fait, les résultats des simulations obtenues sur la
base du modéle de diffusion sont en accord avec les résultats expérimentaux a différentes
échelles (Figures VI-3 et VI-7). En effet, l'utilisation d'une diffusivité d'eau apparente, qui
regroupe tous les mécanismes de transfert d'eau en un seul coefficient apparent qui dépend de
la teneur en eau et de la température, est une méthode pratique et a été utilisée par de nombreux
autres auteurs pour simuler le séchage de différents matériaux [21-23]. En fait, le modeéle de
diffusion a pu étre obtenu a partir du modéle mécanistique avec quelques simplifications qui
ont été appliquées au sechage de milieux poreux tels que les boues [24].

D'autre part, I'équation de transfert d'eau prend en compte le phénomene de retrait en
incluant le coefficient de retrait 5. Le coefficient de retrait s'avere identique pour les petits
échantillons de boue et les échantillons de boue a I'échelle de la maquette du laboratoire ayant
la méme teneur en eau initiale. En effet, le rapport volumique final V/Vo des échantillons de
boues B séchées a petite échelle (30 g) et a I'échelle de la maquette (résultant des essais de
séchage (1) et (3)), est déterminé expérimentalement et est égal & 11-12 % (Equation 1V-6 et
paragraphe V-3.3). Cela confirme que le coefficient de retrait f, qui est déterminé
expérimentalement sur des échantillons a petite échelle, pourrait étre utilisé a plus grande

échelle. Cela confirme également le comportement homogéne de la boue vis-a-vis du
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phénomene de retrait. De plus, il a été prouvé que la déformation géometrique est axisymétrique
en 2D. En effet, les échantillons de boue séchée et rétractée (30 g et échantillons a I'échelle de
la maquette) ont toujours une géométrie cylindrique (Figures IV-4 et V-15), ce qui confirme
I'nypothese ci-dessus. En revanche, le coefficient de retrait S s‘avére dépendant de la teneur en
eau initiale de la boue puisqu'il dépend du volume initial de la boue, donc des fractions
volumiques liquides/solides initiales. Par exemple, la boue A (Xo =210 %) et la boue B
(Xo =380 %) ont des coefficients de retrait différents qui sont respectivement égaux a 9,1 et
13,3.

En outre, la masse volumique apparente des boues est déterminée expérimentalement et
on constate qu'elle ne dépend pas seulement de la teneur en eau spécifique, mais aussi du rapport
des volumes de la boue réduite, comme indiqué dans les hypothéses du modele et comme l'ont
constaté d'autres auteurs [25, 26].

Quant a la réactivité chimique, le modele numérigque actuel ne comprend pas de module
de réaction chimique pour simuler la précipitation du sel qui se produit pendant le séchage. En
revanche, I'effet de la présence de sels solubles dans la solution interstitielle sur I'évaporation
est pris en compte dans l'activité de l'eau et la capacité thermique. L'activité de l'eau est
déterminée expérimentalement et prend en compte la composition chimique de la solution
interstitielle ainsi que son isotherme de désorption. En outre, I'effet des sels solubles sur la
diffusion d'eau est pris en compte par le coefficient de diffusion d'eau apparent, puisqu'il est
également déterminé expérimentalement.

Dans ce travail de modélisation, I'numidité relative de I'air ambiant est considérée
comme constante au cours temps. Cette hypothése est valable dans le cas du séchage de petits
échantillons de 30 g. En effet, les petits échantillons sont séchés dans un dessiccateur contenant
une solution saline qui impose une humidité relative constante pendant le séchage. Alors que

dans le cas d'un séchage dans la maquette, on constate expérimentalement que I'humidité
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relative diminue avec le temps. Ceci est dd a la perte d'eau et au retrait des boues qui agrandit
I'espace du mélange gazeux a l'intérieur de la cuve. Toutefois, cette hypothése pourrait étre
valable puisque la réduction de I’humidité relative ne dépasse pas 11 % de sa valeur initiale.
Cela conduit a un léger décalage entre les résultats experimentaux et les résultats de simulation
des évolutions de la teneur en eau. Cela conduit également a une teneur en eau a I'équilibre
simulée qui est légerement supérieure a la valeur expérimentale. Pour éviter ce probléme, un
systeme d'équation supplémentaire pourrait étre ajouté au niveau du volume du mélange gazeux
pour tenir compte du transfert d'eau et de I’évolution de I'humidité relative a I'intérieur du
mélange gazeux de la cuve. Ainsi, I'humidité relative prise en compte est co-dépendante de
I'évaporation de I'eau : sa valeur dépend et influence I'évaporation de I'eau et le taux de séchage.
Sur la base de toutes les hypothéses valables ci-dessus, il est clair que les boues ont un
comportement homogene pendant le séchage, indépendamment de I'échelle évaluée. 1l est alors
possible d'élargir le modéle de séchage de I'échelle de I'échantillon de boue de 30 g, a I'échelle
de la maquette du laboratoire et enfin a I'échelle du fat industriel.
2.3.  Etude paramétrique
Apres avoir validé le modele numérique de séchage a I'échelle de la maquette du laboratoire,
une étude paramétrique est menée. Cette étude vise a déterminer I'effet des paramétres
opératoires (température et pression) ainsi que de la configuration géométrique sur les
performances du processus de séchage. Sachant que la boue séchée finale se présente sous la
forme d’un cake physiquement et chimiquement stable, ayant une teneur en eau d'équilibre
homogéne a différentes échelles et dans différentes conditions de fonctionnement de
température [35-65] °C et de pression absolue [200-1000] mbar. Par conséquent, I'étude
paramétrique se concentre sur le facteur de temps de séchage requis. On sait déja qu'a une
température élevée, une faible humidité relative/pression et une grande surface d'échange, le

séchage est favorisé et le temps de séchage requis est plus court. L'objectif de cette étude est de
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fournir des informations quantifiées sur I'évolution du temps de seéchage en fonction de la
modification des parametres désignés.

Dans un premier temps, plusieurs simulations sont réalisées a différentes températures
de chauffage environnantes entre 35 et 65 °C, afin de déterminer I'évolution du temps de
séchage nécessaire par rapport a la température imposée. Comme le montre la Figure VII-10,
le temps de séchage augmente de maniere exponentielle avec la diminution de la température
de chauffage. Par exemple, le temps de séchage requis a 62 °C est de 84 jours, il diminue a
80 jours a 65 °C et correspond a 5 % du gain relatif en temps de séchage. Au contraire, le temps
de séchage requis devient plus long a basse température, il prend respectivement 105 et
185 jours avec une perte relative de 24 et 118 % du temps de séchage a 55 et 35 °C. Une baisse
de 10 °C (de 65 a 55 °C) de la température de chauffage entraine une perte relative de 31 % du

temps de séchage requis.
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Figure V1I-10 : Effet de la température sur le temps de sechage requis de la boue B a I’échelle
de la maquette expérimentale a HR = 53 % et 200 mbar.

Plusieurs simulations sont également réalisées avec le modeéle 2 a différentes pressions
absolues entre 200 et 1000 mbar, afin de déterminer I'évolution du temps de séchage nécessaire

en fonction de pression imposée. Comme le montre laFigure VII-11, le temps de séchage
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augmente de maniére exponentielle avec I'augmentation de la pression absolue en raison de la
diminution du gradient de pression de la vapeur d'eau. Par exemple, le temps de séchage requis
a 200 mbar est de 84 jours, il devient plus long a une pression plus élevée et prend
respectivement 160 et 230 jours avec une perte relative de 91 et 174 % du temps de séchage a

400 et 1000 mbar.
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Figure VII-11 : Effet de la pression absolue sur le temps de séchage requis de la boue B a

I’échelle de la maquette expérimentale a 62 °C.

D'autre part, plusieurs simulations sont réalisées avec le modéle validé a I'échelle du
laboratoire en faisant varier les dimensions de la cuve (rayon/ hauteur) tout en gardant le méme
volume initial de boues. L'étendue de cette étude est délimitée par des valeurs de rayon
comprises entre 7 et 28 cm. La Figure VI1-12 montre I'évolution du temps de séchage nécessaire

en fonction du rayon (R) de la cuve.
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Figure VI1I-12 : Effet des dimensions de la cuve sur le temps de séchage requis de la boue B a

200 mbar, 62 °C et HR =53 %.
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Comme prévu, il est constaté que le temps de séchage requis, déterminé par les simulations,
diminue de maniere exponentielle en augmentant le rayon de la cuve. La réduction du temps de
séchage requis avec l'augmentation du rayon a I'échelle du laboratoire est due a I'augmentation
de la surface supérieure de la boue qui augmente la vitesse de séchage et accélére le processus
de séchage. Il est a noter qu'une période importante du séchage a lieu avant que le rayon de la
boue ne rétrécisse, ce qui explique l'effet de l'augmentation de la surface d'échange
rayon/ surface supérieure sur l'accélération du séchage. Par exemple, le temps de séchage requis
dans une cuve de 10 cm de rayon est de 84 jours. Il diminue respectivement a 75 et 65 jours

dans une cuve de 15 et 28 cm de rayon, soit 11 et 23 % du gain relatif en temps de séchage.

2.4.  Etude de sensibilité

Apreés avoir validé le modele a I'échelle de la maquette du laboratoire et ses hypothéses basées
sur les résultats experimentaux, une étude de sensibilité est menée. L'étude de sensibilité vise a
identifier les paramétres d'entrée déterminants qui affectent les résultats de la simulation. Les
paramétres étudiés sont : la conductivité thermique effective (W.m™*.K™1), la capacité calorifique

(J.g1.K?Y) et le terme de cinétique d'évaporation (s2). Ils ont été choisis afin de tester les
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principaux parameétres affectant les mécanismes de transfert de chaleur et de masse. L'étude de
sensibilite est réalisée en faisant varier les propriétés de la boue entre 80 et 120 % de leurs
valeurs réelles, comme cela se fait classiquement pour tenir compte de l'effet de =20 %
d'incertitude des parametres. Comme le montrent les Figure VI1I-13 et Figure VI1I-14, l'effet de
la conductivité thermique effective et de la capacité calorifique est presque insignifiant dans le
cas du séchage des boues B dans la cuve de la maquette expérimentale. Cela indique que le
transfert de chaleur n'est pas la phase déterminante/limitante du processus de séchage dans le

modéle 2.
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Figure VI1-13 : Effet de la conductivité thermique effective sur les résultats de simulation du
séchage de la boue B a 200 mbar, 62 °C et HR = 53 %.
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Figure VII-14 : Effet de la capacité calorifique sur les resultats de simulation du séchage de la
boue B & 200 mbar, 62 °C et HR = 53 %.

D'autre part, la Figure V1I-15 montre I'effet du terme de cinétique d'évaporation Kyap sur
les résultats de simulation des essais de séchage de la boue B dans la cuve de la maquette
expérimentale. Comme cela a déja été noté dans plusieurs travaux [16, 21], le terme de cinétique
d'évaporation dépend des conditions opératoires (température, pression, humidité relative),
ainsi que de la nature hygroscopique du matériau séché (représentée par son activité de I'eau
aw) et affecte le temps de séchage de I'échantillon de boue.

On constate que le transfert de masse est le mécanisme déterminant et limitant du
processus de séchage. Le terme de cinétique d'évaporation est crucial pour le calcul du temps
de séchage puisqu'il dicte la force motrice du transfert de masse. Méme une petite variation du
terme cinétique d'évaporation (Kvap) peut affecter de maniére significative le temps de séchage.
En effet, une augmentation de 20 % des valeurs de la Kvap @ 62 °C, 200 mbar, permet de réduire
le temps de séchage de 84 a 70 jours, soit 17 % de gain en temps de séchage. Au contraire, une
diminution de 20 % des valeurs de la Kvap entraine un allongement du temps de séchage a

100 jours, soit une augmentation de 19 % du temps de séchage.
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Figure VII-15 : Effet du terme de cinétique d’évaporation sur les résultats de simulation du
séchage de la boue B a 200 mbar, 62 °C et HR = 53 %.

2.5.  Simulation a I'échelle du fat industriel

Aprés avoir validé que les hypothéses utilisées dans les modeéles de séchage 1 et 2 sont toujours
valables a grande échelle, la géométrie du modele en laboratoire est élargie pour simuler le
séchage de la boue dans le fat industriel et pour prévoir le temps de séchage nécessaire. Le
nouveau rayon et la hauteur totale sont fixés respectivement a 28 cm et 80 cm, avec une hauteur
disponible de 80 % de la hauteur totale (c'est-a-dire 64 cm). La masse et le volume nets initiaux
des boues sont respectivement de 187 kg et 159 L avec une teneur en eau initiale de 380 %
(boue B). Sur la base des résultats de la simulation, le temps de séchage nécessaire pour
atteindre I'équilibre et une teneur en eau spécifiqgue homogéne Xe/Xo = 0,02 dans I’ensemble du
cake de boue stable, est de 1750 jours (4,8 ans). La courbe de la teneur en eau spécifique est
divisée en trois parties principales (1, 2 et 3) comme le montre la Figure VII-16. Tout d’abord,
la partie 1, au début de la courbe de séchage de 0 a 50 jours, est relativement courte et exprime
une trés légere pente qui reflete la période de préchauffage de la boue. Ensuite, la partie 2
consiste en une réduction rapide de la teneur en eau spécifique, jusqu'a atteindre une valeur de

XIXo = 0,025 aprés 1600 jours de séchage (4,4 ans). Au-dela de cette valeur commence la partie
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3, ou la teneur en eau spécifique diminue Iégerement jusqu'a atteindre I'équilibre (Xe/Xo = 0,02

correspondant a un poids net a sec de 41 kg) apres 1750 jours (4,8 ans).
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Figure VI1I-16 : Simulation de la teneur en eau spécifique au cours du séchage de la boue B
(Xo = 380 %) a I’échelle du fat industriel a 65 °C, HR = 53 % et 200 mbar.

Le volume final de la boue est de 18 L. La Figure VI1-17 montre I'évolution simulée du rapport
des volumes au cours du séchage. La boue commence a rétrécir dés le début du processus de
séchage en raison de I'élimination de I'eau (partie 1). Lorsque la teneur en eau spécifique globale
atteint sa valeur critique (Xcr/Xo = 0,06) aprés 1500 jours, le volume de la boue cesse de réduire
car les particules solides deviennent tres serrées et ne peuvent plus s'approcher (partie 2). Le

rapport volumique final de la boue rétrécie est de 11 %, égal a celui des modeles 1 et 2.
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Figure VI1-17 : Evolution du rapport des volumes simulé au cours du temps a ’échelle du f0t

industriel.

3. Conclusions

Les résultats de simulation de la distribution de la température et de la teneur en eau spécifique,
pendant le séchage d'échantillons de boue de 30 g, en considérant le modele 1 avec et sans
retrait, sont interprétés. Les simulations de la teneur en eau spécifique avec retrait permettent
une meilleure représentation des résultats expérimentaux. Le fait de négliger le phénomene de
retrait pendant la modélisation conduit a sous-estimer la vitesse de séchage et donc a prévoir
un temps de séchage plus long que celui réellement nécessaire pour sécher les boues. En outre,
il a été confirmé que le séchage est favorisé a haute température et a basse pression absolue.
D'autre part, les simulations a I'échelle de la maquette du laboratoire de la distribution de la
température et de la teneur en eau spécifique se sont avérées concordantes avec les résultats
experimentaux, avec un léger décalage. Ce décalage pourrait étre di a I'hypothése utilisée d'une
humidité relative constante pendant le séchage. En effet, on constate que I'numidité relative
dans le mélange gazeux diminue pendant le séchage. Toutefois, I'hypothése d'une humidité
relative constante reste valable, puisque sa réduction ne dépasse pas 11 % de la valeur initiale

et que le décalage qui en resulte ne dépasse pas 10 %. Les hypotheses utilisées dans les travaux
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de modélisation numérique sont validées sur la base des resultats expérimentaux acquis. Il a été
prouvé que la geométrie de la boue reste un cylindre axisymétrique en 2D pendant le séchage.
Les transferts de chaleur et de masse sont donc vérifiés comme étant axisymétriques en 2D. Il
a également été démontré que l'utilisation du modeéle de diffusion (équation de Richard) est
faisable, avantageuse et donne des résultats précis. On constate que les boues ont un
comportement homogene pendant le séchage, indépendamment de I'échelle étudiée. La boue
séchée finale se révele étre un cake stable et homogéne a différentes échelles. Ainsi, il a été
possible d'agrandir la géometrie du modeéle a I'échelle du fat industriel. Une étude paramétrique
réalisée a I'échelle du modéle 2 montre que la réduction de 10 °C (de 65 a 55 °C) de la
température de chauffage entraine une perte de 31 % du temps de séchage nécessaire. Une étude
de sensibilité réalisée sur le modéle 2 montre que le terme de cinétique d'évaporation est crucial
pour la modélisation du séchage et que le transfert de masse est le mécanisme déterminant et
limitant du processus de séchage. Dans le prochain chapitre, une conclusion générale sur

I'ensemble des travaux sera faite.
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VIIl.  Conclusions

La production d'énergie nucléaire génere des déchets radioactifs qui doivent étre stabilisés et
confinés pour un stockage en sécurité. Parmi ces déchets figurent les boues, qui ont des origines,
une composition chimique et un niveau de radioactivité différents et proviennent de divers
processus. Le séchage de boues avant les phases de transport et de stockage est 1’une des voies
qui pourrait étre choisie, afin d'éviter tout risque de corrosion et de radiolyse dans les conteneurs
(production d’H> gazeux) et d'assurer leur stabilité. Le séchage sous vide est 1I’un des procédés
envisagé pour conditionner les déchets de boues radioactives produites par I'industrie nucléaire.
Dans ce contexte industriel, I'objectif du travail de thése est d'étudier en détail le sechage des
déchets radioactifs de type boues de coprécipitation. L'objectif de ce travail est ensuite de
comprendre les mécanismes de séchage de la boue et de prédire son comportement lors du
séchage. Cela implique d'étudier le comportement de la boue pendant le séchage et I'élimination
de I'eau, afin de vérifier la possibilité d'obtenir une boue stable et homogene, exempte d'eau
sous forme de cake.

Le travail de thése comprend une étude expérimentale et une modélisation numérique
des mécanismes de séchage de la boue. Dans ce contexte, il est essentiel de fournir des éléments
permettant de définir le temps de séchage nécessaire pour atteindre une teneur en eau homogene
a I'équilibre a l'intérieur du volume de boue séchée. Pour prédire le comportement des boues
pendant I'élimination de I'eau, la modélisation numérique a été réalisée a I'aide de COMSOL-
Multiphysics 3.5a.

Afin de simuler numériquement les mécanismes de séchage, d’un coté une pré-étude a
consisté a déterminer les propriétés intrinséques de deux boues modéles A et B. Ces propriétés
font partie des données d'entrée du modele numérique qui régit les mécanismes de séchage. Les
expériences ont montré que la conductivité thermique effective diminue linéairement avec la
teneur en eau de 2,60 W. m™. K pour X =210 % jusqu’a 1,71 W. m™*, K* pour X =0 %. La

185

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2020LYSEI111/these.pdf
© [L. Al Ahmad], [2020], INSA Lyon, tous droits réservés



capacité calorifique diminue exponentiellement de 3,37 J. g. K'* pour X =380 % jusqu’a
0,81 J. g. K pour X =0 %, en raison de la réduction de l'eau et de la concentration en sels
solubles. Le modéle de Henderson semble étre le plus approprié pour decrire l'isotherme
expérimental de sorption de I'eau des boues. Le coefficient de retrait semble ne pas dépendre
que de la teneur en eau initiale de la boue. Il est égal a 9,1 pour la boue A (Xo = 210 %) et 13,3
pour la boue B. (Xo = 380 %). La boue se contracte lineairement jusqu'a atteindre sa teneur en
eau critique Xcr = 23 %, puis elle est maintenue a volume constant jusqu'a la fin du séchage
avec un rapport de volume V/Vo égal a 22 % et 12 % respectivement, pour les boues A et B. En-
dessous de cette valeur, les particules solides sont trés serrées et ne peuvent plus s'approcher.
La diffusivité d'eau apparente est déterminée numériqguement a partir de la cinétique
expérimentale de séchage et on constate qu'elle augmente avec la réduction de I'eau et de la
température. La méthode d'analyse du niveau de gris, appliquée a I'étude micro-tomographique,
est utilisée avec succes pour accéder a la teneur en eau des échantillons de boue.

D’un autre c6té, les mécanismes qui se produisent pendant le séchage ont été étudiés.
Ces mécanismes sont identifiés comme des transferts de chaleur et de masse, ainsi que le
phénomene de retrait qui se produisent simultanément dans le milieu poreux de la boue. Les
mécanismes de séchage ont ensuite été associés a des lois et des équations mathématiques afin
de modéliser le processus de séchage.

Le flux d'eau non isotherme dans les pores non saturés de la boue est décrit par I'équation
de Richard (modeéle de diffusion), exprimée avec un coefficient de diffusion d'eau apparent. Le
coefficient de diffusion d'eau apparent est fonction de la teneur en eau et de la température et
doit étre déterminé expérimentalement. Il a été démontré I'aspect pratique, la précision et les
avantages de l'utilisation du modele de diffusion au lieu d'un modéle mécanistique complexe,
pour simuler le transfert de masse au cours du séchage de la boue. D'autre part, le transfert de

chaleur peut étre mathématiquement exprimé par la loi de Fourier sur la conduction de la
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chaleur puisqu'il s'agit d'un processus de séchage par conduction. Le coefficient de retrait
apparait comme un parameétre crucial a prendre en compte, lors de la modélisation du séchage
de milieux poreux trés déformables tels que les boues. 1l est impliqué dans le transfert de masse
et affecte le coefficient de diffusion.

Le développement du modele numérique a été abordé en plusieurs séquences afin de
valider I'ensemble des équations choisies. Dans un premier temps, un modele thermo-hydro-
mécanique a I'échelle d'un petit échantillon de boue (30 g) a été créé et valide. Le modele de
séchage est basé sur des équations de transfert de chaleur et de masse, calculées en géométrie
déformable qui compte les phénomeénes de retrait. Le modele a petite échelle (modéle 1) s'avére
capable de prédire avec précision ce qui se passe réellement pendant le séchage par rapport aux
résultats expérimentaux. Afin de démontrer I'importance de la prise en compte du phénomene
de retrait, le modéle 1 a été utilisé en annulant le retrait et a conduit & des résultats nettement
dégradés. La sous-estimation de la vitesse de séchage est peut-étre due a la sous-estimation de
la surface d'échange des boues ; ainsi qu'a la négligence du raccourcissement du chemin
parcouru par l'eau a l'intérieur de la boue poreuse. En outre, les simulations a différentes
conditions opératoires s'averent toujours concordantes avec les résultats expérimentaux.

La deuxiéme étape visait a appliquer le méme systeme d'équations a une géométrie
intermédiaire et homothétique au fat industriel. L'objectif du modele a I'échelle intermédiaire
est d'évaluer I'impact du changement d'échelle sur la précision de la simulation. A cette fin, une
maquette expérimentale instrumentée a été concue notamment pour valider le modéle de
séchage. L’instrumentation comprend un ensemble de capteurs pour enregistrer la température,
la pression et I'numidité relative, ainsi qu'une balance industrielle pour suivre I'évolution de la
perte d'eau. Les simulations du modéle numérique a I'échelle de la maquette (modéle 2)
montrent une cohérence avec les résultats expérimentaux pour les profils de température et de

teneur en eau spécifique globale. Les hypothéses utilisées dans le travail de modélisation
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numérique sont validées sur la base des résultats expérimentaux acquis. On constate que la boue
a un comportement homogene pendant le séchage a différentes échelles, et que la boue séchee
finale est seche en forme de cake, homogene et stable. Ainsi, il est possible d'élargir la
géométrie du modele a I'échelle du fat industriel afin de prédire le temps de séchage nécessaire
pour atteindre la siccité minimale. Une étude paramétrique est effectuée sur le modele 2, et
donne des informations quantifiees sur I'effet de la variation de la température et de la pression
absolue sur le temps de séchage requis. Une étude de sensibilité est également réalisee, et
montre que la cinétique d'évaporation est déterminante pour la modélisation du séchage et que
le transfert de masse est le mécanisme limitant du processus de séchage.

Les simulations de la teneur en eau spécifique du modele 2 ont un léger décalage par
rapport aux résultats expérimentaux correspondants. Cela peut étre attribué a I'nypothese d'une
humidité relative constante pendant le séchage. En fait, on constate que I'numidité relative du
mélange gazeux entourant la boue diminue pendant le séchage. Toutefois, I'hypothése d'une
humidité relative constante reste valable, puisque sa réduction ne dépasse pas 11 % de la valeur
initiale et que le décalage qui en résulte ne dépasse pas 10 % par rapport aux résultats
expérimentaux.

Par conséquent, le modéle numérique pourrait étre amélioré afin de minimiser le
décalage entre la simulation et les données expérimentales. L'amélioration pourrait consister a
coupler le modéle existant avec un systeme d'équations, appliqué au volume du mélange gazeux

pour prendre en compte le transfert d'eau et I'évolution de son humidité relative.
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Annexe A : Traitement des images

Pour faciliter la compréhension des démarches du traitement de 1’image, les outils et les termes
utilisés dans ce travail sont décrits ci-dessous [1, 2].

Seuillage : c'est une technique simple de binarisation de I'image. Elle consiste a transformer
une image en niveau de gris en une image dont les valeurs des voxels ne peuvent avoir que la
valeur 1 ou 0. On parle alors d'une image binaire ou d'une image en noir et blanc.

Erosion et dilation : sont les deux opérations fondamentales sur le traitement des images
morphologiques. L'érosion et la dilatation sont toutes deux produites par l'interaction d'un
ensemble appelé élément structurant avec un ensemble de voxels d'intérét dans l'image.
L'élément structurant a a la fois une forme (cubique) et une origine.

Erosion : I'érosion d'une image correspond a tous les points de I'image pour lesquels I'élément
structurant, centré sur ces différents points, est entierement inclus.

Dilatation : la dilatation ajoute a I'image originale un ensemble de points pour lesquels
I'élément structurant, centré sur ces différents points, a une intersection non nulle avec lI'image
initiale.

Ouverture : c'est la dilatation de I'érosion d'une image en utilisant le méme élément structurant.
Elle permet d'éliminer les petits objets (comme les artefacts) et d'adoucir les contours

Fermeture : c'est I'érosion de la dilatation d'une image en utilisant le méme élément structurant.
Elle permet de bloquer les canaux étroits et de supprimer les petits trous.
“Bounding box” : elle consiste a dessiner le plus petit rectangle contenant I'objet.

Les opérations successives effectuées sur les images 3D sont résumées dans I'organigramme de
la Figure 18, sur la base d'une méthodologie de travail similaire [3—7]. A la différence des autres
travaux basés sur le traitement d'images en coupe 2D, le traitement de I'image est ici appliqué
directement sur les images 3D. L'image originale (Figure 19a) est obtenue a partir du fichier
".dat' du processus de reconstruction. Tout d'abord, la méthode I1SO-50% de transformation de
seuil a deux niveaux proposée par le logiciel VGSTUDIO [8], est appliquée sur l'image
originale apres reconstruction.
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Figure 18 : Organigramme des étapes du traitement de I'image.

Figure 19 : Sections transversales 2D d'un échantillon humide (a) a I'image initiale, (b) apres

premier seuillage, (c) aprés deuxiéme seuillage, (d) apres détermination du cylindre elliptique,
(e) apres transformation de fermeture, (f) apres élimination des vides et (g) apres

transformation d'ouverture.
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C'est I'un des processus de segmentation les plus rapides et les plus simples ; le seuillage
ISO-50 % utilise une valeur seuil globale statique basée sur tous les voxels présents dans le
volume. Cette premiére transformation permet de supprimer tous les pixels de grande valeur
appartenant a la paroi du porte-échantillon (Figure 19b). Néanmoins, le seuillage 1SO-50 %
n'est pas suffisant pour segmenter correctement un ensemble de données 3D comme I'ont
constaté Tan et al.[9]. Par conséquent, une deuxiéme méthode de seuillage avancée est
appliquée (méthode locale ou méthode de seuillage avancée) [10] pour segmenter localement
I'ensemble de données, en fournissant des informations fiables méme dans un ensemble de
données altérées par des artefacts. Un seuillage local est appliqué sur I'image résultante
(correction du premier seuillage) afin de bi-niveler précisément cette image en phases solides
et pores humides en utilisant I'outil de détermination de surface du logiciel VGSTUDIO (Figure
19c¢). Lors du séchage des échantillons, une petite quantité de boue est restée sur la paroi interne
du porte-échantillon. Afin de limiter notre étude sur le volume principal de boue réduite, un
cylindre elliptique est dessiné pour obtenir une image qui contient uniquement le cylindre
principal de boue réduite sans les parois internes du porte-échantillon (Figure 19d) (il n'y a plus
de marques bleues sur les parois internes du porte-échantillon). A partir de cette image, on
détermine le volume réel de la matiére solide humide. Ce volume ne compte pas le volume des
pores internes du matériau. La détermination du volume apparent de I'échantillon, ainsi que de
sa surface d'échange avec I'environnement extérieur, nécessite le remplissage des vides. Pour
remplir les vides internes, le bord extérieur doit étre complétement fermé. Lorsque le bord est
discontinu, le remplissage ne permet pas d‘atteindre I'objectif visé. Avant de remplir le vide, il
faut donc procéder a une opération de fermeture afin de fermer les bords et d'éliminer les petits
trous (Figure 19e). La transformation de fermeture permet de déconnecter les gros pores
internes, a eliminer par la suite, de I'environnement extérieur. Une fois I'opération de fermeture
réalisée, une autre détermination de surface est appliquée sur I'image résultante, basée sur une
option avancée qui supprime tous les vides (grands pores internes) (Figure 19f). La derniére
opération est une transformation d'ouverture qui vise a adoucir les contours (Figure 199). L'effet
de cette opération n'est pas visible sur I'image, mais élimine une certaine rugosité du contour
due aux seuillages. A partir de l'image finale compléte, on peut déterminer le volume apparent
et la surface d'échange. La détermination du volume et de la surface d'échange est basée
respectivement sur les maillages de volume et de surface de la derniére image traitée (Figure
19¢) créés par le logiciel VGSTUDIO. Les fractions de volume de gaz peuvent également étre
déterminées dans les échantillons, en soustrayant le volume réel de solide humide de la Figure
19d du volume apparent de boue de I'image compléte de la Figure 19g.

Afin de déterminer la hauteur moyenne et le diametre équivalent de I'échantillon, plus
de 10 opérations de ‘Bounding box’ sont effectuées a différentes positions verticales (Figure
20). La valeur moyenne des hauteurs de ces ‘Bounding boxes’ est supposee étre la hauteur
moyenne de la boue.
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Figure 20 : Méthode de détermination de la hauteur moyenne par ‘Bounding box’.

Le diametre équivalent de I'échantillon est ensuite determiné sur la base de 1’équation suivante :

deq nhave

OU deg, have €t Viuik sont respectivement le diameétre équivalent, la hauteur moyenne et le volume
apparent de I’échantillon de boue testé.
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Annexe B : Caractéristiques intrinseques de la boue

Tableau 8 : Evolution de la conductivité thermique effective mesurée sur la boue A en

fonction de la teneur en eau.

X (kg eau. kg solide) | Conductivité thermique effective Kes (W. m?. K1)
0,00 1,71
0,09 1,718
0,23 1,72
0,30 1,73
0,30 1,73
0,41 1,78
0,50 1,82
0,64 1,945
0,80 2,06
0,82 1,97
0,90 2,06
0,97 2,07
1,00 2,05
1,10 2,08
1,20 2,13
1,24 2,15
1,38 2,27
1,60 2,53
1,65 2,43
1,80 2,47
1,90 2,46
2,10 2,6

Tableau 2 : Isotherme expérimental de désorption de I'eau de la boue A a 65 °C et a pression

atmosphérique.

aw (-) 100xX, (kg eau. kg™ solide)
0,00 2,0
0,09 2,3
0,22 1,3
0,40 1,4
0,46 2,5
0,50 4.4
0,66 13,5
0,66 14,9
0,73 16,7
0,75 19,2
0,75 19,5
0,83 23,2
0,91 51,3
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Tableau 3 : Evolution de la capacité calorifique (calculée selon 1’équation de Laliberté) des

boues A et B en fonction de la teneur en eau.

X (kg eau. kg™ solide) Capacité calorifique Cp (J. g*. K?)
0,00 0,81
0,16 1,13
0,29 1,36
0,45 1,61
0,53 1,73
0,68 1,92
0,82 2,08
0,88 2,15
1,02 2,29
1,18 2,43
1,27 2,50
1,38 2,58
1,62 2,74
1,80 2,81
2,00 2,90
2,20 2,98
2,40 3,05
2,60 3,11
2,80 3,17
3,00 3,22
3,20 3,26
3,40 3,30
3,60 3,34
3,80 3,37

Tableau 4 : Evolution de la masse volumique apparente mesurée des boues A et B en fonction

de la teneur en eau.

X (kg eau. kg* solide) papp (Kg. m3)
0,00 3280
0,02 3455
0,06 3403
0,24 3706
0,52 3272
0,72 2592
1,00 1681
1,20 1423
1,26 1492
1,46 1481
1,59 1336
2,10 1330
2,38 1279
3,05 1230
3,11 1203
3,46 1274
3,98 1202
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Annexe C: Article scientifique soumis et en révision pour
acceptation finale au journal « Environmental technology »
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Nomenclature

A B Sorption model parameters Xo Distance to the surface (m)

a, b, ber Shrinkage model parameters (-) X Axial coordinate (m)

A Cylinder cross-section area (m?)

aw Water activity (-) Greek symbols

Cp Heat capacity (J.K1.g™%) B Shrinkage coefficient

AHvap Latent heat of evaporation (J kg!) P Apparent density of the
sludge (kg m)

Do Initial apparent moisture diffusivity (m?.s1)

Dapp Apparent moisture diffusivity (m?.s%) Subscripts

Ketf Effective thermal conductivity (W.m1.K'1) 0 Initial

L Thickness (m) cal Calculated

m Mass (kg) cr Critical

m Evaporation flux d Dry

Q Heat flow (W) e Equilibrium

R Gas constant (J.K-2.mol?) end End of the experiment

R? Coefficient of determination (-) exp Experimental

RMSE Root mean square error (-) f Final

T Temperature (K) oil Qil

t Time (s) tot Total

\% Volume (mq) w Water

X Water content (-)
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Abstract

Nuclear energy production generates radioactive sludge, which has to be stabilized and
confined for a safety storage. For this purpose, the sludge have to be dried to ensure its
physical integrity and its chemical stability. So it is essential to provide elements to
predict the physical behaviour of sludge and the water distribution through the sludge
during drying process. In this study the thermo-physical and mechanical properties of an
industrial sludge like shrinkage coefficient, density, water activity, apparent moisture
diffusivity, effective thermal conductivity and heat capacity are determined
experimentally. The sludge shrinks linearly until reaching a critical water content
Xa=23 % and then maintains a constant volume until the end of drying. Therefore, the
density increases with decreasing the water content until the critical value (X=23 %)
then it decreases until the end of drying. Four statistical models are used for modelling
the experimental data of water sorption. The Henderson model seems to be the most
appropriate to describe the water sorption isotherm of the sludge. The apparent moisture
diffusivity is determined from the numerical solution of Richard’s law of diffusion with
shrinkage. The results show that the effective thermal conductivity and the heat capacity
decrease with the reduction of the water content from 2.60 W.m*.K? and 2.52 J.g1. K™
for a wet sludge to 1.71 W.m™.K* and 0.78 J.g.K™* for a dry sludge respectively. The
relationships between thermo-physical / mechanical properties and the water content /

temperature of the sludge are established.

Keywords: drying, shrinkage, density, thermo-physical properties, sludge.

197

Cette thése est accessible a I'adresse : http://theses.insa-lyon.fr/publication/2020LYSEI111/these.pdf
© [L. Al Ahmad], [2020], INSA Lyon, tous droits réservés



1. Introduction

Nuclear energy production generates radioactive wastewater, which must be purified from
radioactive substances to limit wastewater volumes. The selected nuclear wastewater treatment
is based on the co-precipitation of radioelements with mineral salts [1]. This process generates
a wet solid phase or sludge, which has to be stabilized and confined for a safety storage. For
this purpose, the sludge have to be dried before its transport and storage phase to ensure its
physical integrity and its chemical stability. At first simplified sight, the water removal process
consists of sludge drying in a temperature-controlled environment at 65 °C under partial
vacuum.

In this context, it is essential to provide elements to define the drying time beyond which
the final drying target will be reached throughout the container. To predict the physical
behaviour of sludge and the water distribution through the sludge during water removal, a
numerical model will be developed by including the intrinsic thermo-physical and mechanical
properties of the sludge. During drying, the temperature and the water content evolve
continuously as a result of heat and mass transfer mechanisms which occur simultaneously in
the porous medium of the sludge, as well as shrinkage [2—-6], dependent of moisture. To describe
accurately the drying process, mass and heat transfer mechanisms should be studied
simultaneously by resolving their appropriate equations at the same time. Water transfer during
sludge drying could be expressed mathematically by the Richards’ equation that describes the

liquid transfer in a partially saturated porous medium (Eq. 1) [7]:

X D

Z=p( 2 v ) (1)
(1+BX_0)

Heat transfer is represented mathematically by the Fourier’s law of conduction due to the

conductive drying method (Eq.2):
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(PCp)ers 2 = V. (KeggVT) = 1thHyq 2)
A preliminary characterization study of sludge is then necessary to acquire the input data of the
numerical model that governs these coupled mechanisms. Besides, the thermo-physical /
mechanical properties of this specific industrial sludge have not been studied yet. Therefore, an
experimental database of these sludge properties is required in order to model the sludge drying.
Water activity is a key parameter in the drying process of a porous medium. Water activity is
the major contributor to the water evaporation rate [8]. Unlike pure water, water activity of a
wet porous medium such as sludge, depends on its water content and salt composition [9].
Water activity depends on the microscopic interactions between the water and solid phases of
the porous medium. Therefore, it is crucial to determine its evolution as function of water
content. Moreover, the water transfer mechanisms need to be studied in order to describe
accurately the drying process. Complex water transfer mechanisms occur simultaneously
during drying, such as diffusion/capillarity (liquid water) and molecular/Knudsen diffusion
(water vapour). Due to the complexity of the problem, an apparent moisture diffusivity is
determined based on the Richard’s equation (Eq. 1) [7, 10]. The equation 1 was successfully
applied to determine the apparent moisture diffusivity by simulating experimental kinetics data
acquired on various materials exposed at different drying conditions [11-15]. This diffusivity
combines all the water transport mechanisms in one coefficient. Nevertheless, the apparent
moisture diffusivity depends on water content and temperature of the porous medium [4, 16].
However, many studies reported that wet porous medium is subjected to volume reduction due
to water evaporation during drying [17]. It results in changes in particles adhesion and
viscoelastic behaviour [18]. As a result, moisture diffusivities are significantly affected by
shrinkage [12, 19]. Indeed, moisture diffusivity depends on the path length of the displaced
water evolving with shrinkage. Hence, the shrinkage phenomenon has to be taken into account

while determining the apparent moisture diffusivity. Therefore, it is crucial to study the
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shrinkage phenomenon, especially since it affects the apparent diffusion coefficient and has an
influence on the drying rate.

On the other hand, thermal properties have to be determined as function of water content and
temperature. Indeed, many studies have shown that the effective thermal properties of a wet
porous medium vary during drying, following the evolution of its volume fractions (gas, liquid,
and solid phases) and the temperature [20-22].

Thus, the objective of this work is to determine the apparent moisture diffusivity, shrinkage
phenomena, apparent density, water activity, effective thermal conductivity and heat capacity,
as function of water content and temperature. In this study, drying Kinetics at different
temperatures and relative humidity lead to determine the water sorption isotherms and the
apparent moisture diffusivity. Apparent moisture diffusivity is determined numerically based
on the inverse problem method for solving the Richard’s equation taking into account the
shrinkage. For this purpose, the sludge shrinkage phenomena is independently determined by

experimental volume loss.

2. Material and Methods

2.1. Material

In sake of experimental security, nuclear sludge is substituted by a non-radioactive sludge
(SEPA), synthetized using the same protocol and having similar chemical composition. The
SEPA sludge is synthetized by salt co-precipitation, and its composition is reported in Table 1.
The sludge is initially formed of a solid phase (insoluble salts) mixed within a liquid phase
(water and soluble salts). The initial water content is 210 % (kg water kg dry basis). The main
batch of sludge is stored in a sealed container to prevent loss of water during the characterization

study period.
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Table 1: Composition of the sludge (SEPA) on wet basis

Component %in ma_ss
wet basis
Ti(OH)4 43
Insoluble salts  Fe,Ni(CN)sK4 5.9
BaSO, 455
CoS 7.9
Flocculent 0.1
Soluble salts NaNO3 27.2
Na,SO4 9.1
TOTAL 100

2.2.  Shrinkage phenomenon and apparent density

The selected experimental method to determine the shrinkage coefficient consists in
filling the reduction of the sludge volume by immiscible oil. After drying, the sludge is weighed
and an amount of edible oil (p,; = 0.933 g.cm™) is added up to fill the initial volume. The
added volume Vi is determined based on mass difference. The sludge volume after drying is
determined as shown in Eq. 3:

Vi = Vo — Vou (3)

For this purpose, more than twenty samples of sludge are dried at 65 °C, 46 % of relative
humidity and 200/ 1000 mbar absolute pressure for different time spans to obtain samples
having different water contents and volumes. The water contents of the samples are determined
based on the kinetics data acquired at the same operating conditions.

Therefore, knowing the volume filled by the sludge, apparent density is determined for
the samples at different water contents. The apparent density is defined by the ratio of the total

mass of the sludge over its total volume.

2.3.  Experimental drying kinetics

2.3.1. Experimental devices and operating conditions

An experimental device is set up to access the mass loss of a sludge sample (SEPA) over time
under controlled and constant temperature / relative humidity conditions until equilibrium is
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reached. Each 30g sample is suspended from an analytical balance (AG204, Mettler Toledo,
Inc., Hightstown, NJ) and confined in a desiccator with relative humidity imposed by a
saturated saline solution. This desiccator is placed in an oven at a constant temperature T and
atmospheric pressure. The mass measured by the balance is continuously recorded (figure 1).
A sensor is placed inside the desiccator to record temperature and relative humidity variations.
More than fifteen samples are dried with different salt solutions (relative humidty) at 65 °C and
1000 mbar (LiCl, MgCl2, K2COs, Mg(NOs3)2, SrCl, NH4ClI, NaCl, KI, NaNOz and KCI). These
salts permit to cover a wide range of relative humidity from 20 to 95 % as reported by many
authors [23].

Drying is stopped when sludge reaches equilibrium moisture content X, and the change
in weight is lower than 0.01 g during hours. Once equilibrium is reached, the sample is removed
from the desiccator, weighted and then exposed to nitrogen for 2 weeks in order to determine

its dry mass mq. The equilibrium water content for each sample is then determined using Eq. 4.
Xe = e (4)

In order to determine the apparent moisture diffusion coefficient Dapp(X,T), that depends
on water content and temperature of the sludge, four drying kinetics are acquired under constant

relative humidity (46%) at 45, 50, 55 and 65°C using the same experimental setup (figure 1).
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{

~

Figure 1: Experimental setup for sludge drying kinetics. (1) Control panel; (2) Digital

balance; (3) Glass desiccator; (4) Sample holder; (5) Drying oven

To determine the evolution of the water content X over time based on the sample total mass
Miot, the dry mass mq is determined in advance. The water content is then calculated, referring

to the dry mass using Eq. 5:

X = % — Meot—Mg (5)
d mq

The drying rate of the sludge (dX/dt) is then estimated based on the difference in water content
X over time. Once the kinetics data is established, the apparent moisture diffusivity is

determined numerically.

2.3.2. Water sorption isotherms

Four widely used empirical equations [24-26] are proposed to model the water desorption
isotherm of the studied sludge (SEPA) at constant temperature (65°C) (Table ). The suitable
model is chosen based on the best adjustment of equations on the water desorption isotherm,

criticised by the determination coefficient (R?) and the root mean square error (RMSE).

Table 2: Applied empirical equations to model the water sorption isotherms

Model Name Expression of the model
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1 a
Oswin X, = A( w )B

1-a,
Halsey
X, = B
€ (—ln(aw))
Henderson —In(1 - a,)
X, = T‘”)B
Peleg X, = Aa,B

Where A and B are empirical constants to be determined by adjustment of equations on experimental data.
2.3.3. Apparent moisture diffusivity

In order to determine the apparent moisture diffusivity, a numerical code is created to resolve
the mass transfer equation based on the inverse problem method. A cylindrical geometry is
assumed to describe the sludge sample while moisture transfer and shrinkage occur only in
cylinder axis direction. The main assumptions made in the proposed model (Eg. 1) are:

- The initial moisture distribution inside sludge is uniform.

- The sludge is assumed isothermal due to the small size of the sample. So the temperature
inside the sludge is supposed uniform and equal to the external temperature.

- The water content distribution in the sludge is not uniform over time. Thus, the sludge is
considered as a mesh of finite elements, each having local apparent moisture diffusivity
depending on its local water content and the temperature.

- Moisture transfer and shrinkage occur only in 1D (in cylinder axis direction).

- The variation of the water content over time is experimentally accessible from the sludge
drying kinetics (2.3.1).

The initial conditions used are as follow:
t=0 X = Xg X=X, (6.b)

The boundary conditions used are as follow:

t>0 x=0 6_X_
G

0 (6.c)

The numerical solution of the proposed model (Eg. 1) is based on the control volume spatial
discretisation with implicit time integration developed by Robert D. Skeel [27]. The
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optimization of the solution is done by minimizing the difference between the experimental
drying curve and the simulated one. First, an initial value of the moisture diffusivity Do =10
m?/s is defined from literature [4, 16, 28]. As indicated in the flowchart (figure 2), the resolution
starts with the initial water content Xo and the initial moisture diffusivity Do. Then, the code
determines the local water contents of all the finite elements and their average Xca after one
time step. Afterwards, the calculated value Xca is compared with the experimental water content
Xexp at the same time step. The agreement criterion was |Xcq; — Xexp| < 1075, If the criterion
is satisfied, the results are stored. Else, new moisture diffusivity is then applied depending on
the obtained simulated value Xcai: when Xcai - Xexp > 0, the value 1.005Do is used, when Xca -
Xexp < 0 the value 0.995Dq is used. This loop is repeated until the criterion is fulfilled. The last
value of the moisture diffusivity is stored and then used as the initial value of the moisture
diffusivity Do for the next calculation step. The calculations are continued, by time
incrementation (t++), until the end of the experimental drying kinetic data when time tenq is

reached.
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¢ t++ —

exp| <

103

D,=1.005D, D,=0.995D,

A 4
A

End

Figure 2: Flowchart of the apparent moisture diffusivity determination’s code, based on the

experimental drying kinetics

2.4. Thermal properties

Thermal properties like thermal conductivity and heat capacity are required in order to study
the heat transfer inside the sludge during drying. Therefore, these parameters are determined in
the same range of temperature conducted in the selected drying process: between the initial
temperature of the sludge 25 °C and the external temperature 65 °C. Guo et al.[29] and Kohout
et al.[20] showed that thermal conductivity and heat capacity of a wet porous medium depend
on the thermal properties of its components (gas, liquid, and solid phases), their volume
fractions and the temperature. They also evidenced that the variation of these parameters could
only be related to the variation of the water content in a narrow range of temperature.

2.2.1. Effective thermal conductivity

It is necessary to determine the effective thermal conductivity as the 3 phases (gas, liquid and
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solid) coexist in the sludge [20]. In order to determine the effective thermal conductivity of the
sludge as a function of water content, the guarded hot plate method is chosen [30]. As
experimental setup, a cylindrical thermal cell is designed with an internal radius of 2 cm, a
height of 10 cm and two copper covers of 2 mm thick closing the bottom and the top (figure 3).
The lateral surface is thermally insulated so that the heat flux diffuses theoretically in 1D. The
thermal cell is placed on a heat source (hotplate) with a constant surface temperature of 65 °C.
Four Pt100 sensors are located along the vertical axis of the cell to measure continuously the

temperature in the sludge.

Figure 3: Experimental setup of the guarded hot plate method for effective heat conductivity
determination (T1, T2, T3 and T4 are Pt100 temperature sensors)

The heat flux delivered at the contact surface of the thermal cell with the hotplate is determined
previously on sand by measurements performed in the same conditions. The sand thermal
conductivity being referred by Fang et al. [31], the heat flux for this device is then deduced
from these measurements. More than twenty tests are carried out on partially dehydrated sludge
to achieve a range of water content from 210 to 0 %. The effective thermal conductivity is
determined from the Fourier’s law of heat conduction (Eqg. 2) in a 1D stationary regime that

becomes as follows [32]:
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oL
Kerr = Thr (7)

2.2.2. Heat capacity

Differential scanning calorimetry (DSC) method is used to determine the heat capacity of the
sludge [33]. It is based on differential measurement of the heat flow of the sample pan compared
to the heat flow of an empty pan reference. The calorimeter is a DSC 111 manufactured by
Setaram, coupled with a liquid nitrogen cooling system. More than fifteen samples of 0.135 £
0.005 g each are tested with water contents between 210 and 0 %.

Each sample is loaded in a sealed glass pan. These sealed pans are designed to avoid
water evaporation from the sludge during the thermal cycle of the DSC. To control a potential
water loss, pans mass is measured before and after the thermal cycle. The measurement of the
heat flow is made differentially, where the heat flows of the sample and an empty reference pan
are compared. The heating ramp is carried out in order to create a thermal cycle to measure the
heat capacity of the sludge at different temperatures. To conduct the thermal cycle, a heating
rate of 10°C.min"t is applied between 35°C and 70°C under inert argon atmosphere (Ar). About
7 hours are necessary to complete each sample measurement. The reference sample values are
subtracted from the raw values and then calibrated using CALISTO software. Calibration is

done based on the DSC signal of Sapphire samples.

3. Results and Discussion

3.1. Shrinkage phenomenon

Structural modifications may occur during sludge drying, affecting the mass transfer inside the
material. This includes shrinkage, resulting from the volume reduction of the heated wet
material due to water evaporation [2, 34]. When water is removed, pressure imbalance occurs

between the inside of the material and the external atmosphere. This generates contraction
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stresses that result in shrinkage and occasional cracking of the material [35]. Furthermore,
shrinkage affects the heat and mass transfer area as well as moisture diffusivity [17, 18].
Consequently, the drying kinetics and the whole drying process are affected. Hence, it is
necessary to quantify the shrinkage phenomenon for shrinkable material and to take it into
account while modelling the transfer mechanisms [2, 19, 28, 36, 37]. The volumes ratios versus
the specific water content of the sludge aliquots dried at 65 °C under atmospheric pressure and

HR = 46 % are displayed in figure 4.

1.0 — % /,/ - }
S o8 | A { /x'H f %
s .} 1
= P
g0 % %f
%) s
2oat B '} %’
2 ”
>° ’{’% ® Filling the volume reduction - 200 mbar
0.2 %
¥ Filling the volume reduction - 1000 mbar
0.0 ‘
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
Specific water content ratio X/XO (-)

Figure 4: Volumes ratio versus specific water content of the sludge

It is clearly visible that the volumes ratio results acquired at 200 mbar follow the same trend of
that acquired at atmospheric pressure. This confirms that the overall shrinkage phenomenon is
not affected by the operating conditions of the drying process. According to Ketelaars et al.
[38], the evolution of the volume ratio is divided into two main parts A and B. Firstly, the sludge
shrinks linearly (A) with water reduction from X/Xo =1 (X=210 %) to its critical specific water
content X¢/Xo = 0.11, initially from V/Vo = 1 to V/Vo = 0.22 with a slope a; = 1 (Eq.8). Finally,
after reaching Xcr/Xo = 0.11, the sludge maintains a constant volume ratio V/Vo = 0.22 until the
end of drying despite water evaporation (B). So the critical specific water content Xc¢/Xo =0.11
corresponding to a critical water content X¢r = 23 % is the limit of shrinkage, where the solid

particles become very tight to each other and they cannot get closer.
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(A): X +011=011(1+9.15) 011<X <1
Yy _ Xo Xo Xo (8)
Voo | (B):0.22 ~<0.11

0

So the shrinkage coefficient of the first part (A) is = 9.1 with a correlation coefficient R? =
0.96. Then it becomes § = 0 when there is no longer any shrinkage under X/Xo = 0.11 in the

part (B).

3.2. Apparent density

The evolution of the sludge apparent density is presented in figure 5.

4750

4000

C: s

Apparent density (kg.m3)
N
(9]
8

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
Specific water content X/X, (-)

Figure 5: Experimental evolution of the sludge apparent density versus specific water content

The apparent density depends on two factors, the mass and the volume of the sludge. The
apparent density at the initial specific water content (X/Xo=1) is 1330 kg.m™=. In part (A), at
highest water content, the water loss is extremely large that leads to an enormous volume
reduction. However, the density keeps almost constant with water reduction until X/X,=0.57.
Then the density increases in part (B) with water content reduction due to the mitigation of the
water loss always accompanied with enormous volume reduction. Therefore, the apparent
density increases up to 3700 kg.m? at the critical specific water content Xc/Xo= 0.11
(Xer=23 %). Then the density decreases in part (C) with the reduction of the water content

downward to 3400 kg.m for dry sludge. This decrease is due to the end of the sludge shrinkage,
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always accompanied with tiny water loss below Xcr/X0=0.11.

3.3.  Water sorption isotherms

Water activity is characteristic of the microscopic interactions between the water phase and the
solid phase in a wet porous medium [37]. The water sorption isotherms inform on the intensity
of water bonds and moisture equilibrium content [39]. They provide precision on the water
transport and its removal during drying [40]. As reported in the literature [23, 41, 42], water
sorption isotherm can be determined using static or dynamic methods. In both methods, the
equilibrium phase has to be reached to determine the water content of the sample at equilibrium
with a relative humidity, and finally to access at the sorption isotherm [43]. Based on
experimental drying Kinetics, the thermodynamic equilibrium of each sludge sample is reached
after 1 to 3 weeks of drying, depending on the relative humidity of the medium. At the
equilibrium stage, water activity aw of the sample is equal to the relative humidity of the
surrounding environment. As shown in figure Figure 6, the equilibrium water contents decrease
with the decrease in water activity. The sorption isotherm curve has a sigmoid shape of type Il
in the IUPAC classification for adsorption isotherms [44]. Thus, the studied sludge (SEPA) is
a macro-porous medium. The curve tends towards a vertical asymptote (aw = 1) with the water
content increase. Indeed, when the water content is high, the pores are filled with free water,

which imposes a water activity value equal to one.
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Figure 6: Sludge (SEPA) water desorption isotherm at 65 °C: experimental data (dark
diamonds) and fitted data (full lines)

Table 2 compiles the values of statistical parameters (coefficient of determination R? and root
mean square error, RMSE) which qualify the adjustment of the four models on the sludge
desorption isotherm. Henderson’s model is found to be the most appropriate to describe the
desorption isotherm of the studied sludge (SEPA), with highest R>=97.5% and lowest
RMSE = 2.31 %.

Table 2: Estimation of coefficients A and B and statistical parameters for the four models

fitted on sludge desorption isotherms at 65 °C

Model A B RZ% RMSE%
Oswin 6.396 0.900 97.2 2.47
Halsey 4.542 1.019 96.4 2.78
Henderson 0.282 1.823 97.5 231
Peleg 72.72 4.566 94.9 3.16
RZ =1— Z(Xeq,pre_xeq,exp)z and RMSE = (Z(Xeq,pre_xeq,exp)2)1/2
Z(Xeq,pre_Xeq,exp)2 N

3.4. Apparent moisture diffusivity

The sludge drying curves are expressed by the specific water content of the sludge (X/Xo) as a
function of drying time. The drying curve acquired at 45, 55 and 65 °C are divided into two
distinct parts as shown in figure 7.a. The specific water content decreases rapidly and then
slowly reduces as drying processes. Initially, a rapid reduction in specific water content occurs

until a value of X/Xo = 0.07 after 67, 44 and 42 h of drying for 45, 55 and 65 °C respectively.
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Specific water content X/X, (-)

Beyond this value, the specific water content decreases slightly until reaching the equilibrium
(Xe/Xo = 0.02 corresponding to a water content Xe= 4 %) after 160, 149 and 80 h, respectively
at 45, 55 and 65 °C. The steepest curve corresponds to the highest temperature value (65 °C).
Figure 7.b confirms this trend by showing that the specific drying rates (slopes of the drying
curves in figure 7.a) increase with temperature. They reach a maximum of 5.0x10%, 20.8x107
and 21.0x10°s?, respectively for 45, 55 and 65 °C. This confirms that the higher the
temperature gets, the higher the drying rates and the faster the drying would be. So we can state

that temperature is a determining factor in the evaporation of water during sludge drying [2].
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Figure 7: (a) Drying kinetics versus time and (b) specific drying rates versus specific water
content of the sludge recorded at 45, 55 and 65 °C, under atmospheric pressure and RH=46 %

Moreover, each drying rates curve (figure 7.b) is divided into two steps, exhibiting a
heating up and falling rate [45]. The first step (A) corresponds to sludge heating; it takes place
at the beginning of drying for a short time. Then, the falling rate step (B, C) starts when there
is a decrease in the drying rate. The latter corresponds to the stage when internal resistances of
heat and mass transfer are the limiting phase of the kinetics. The falling rate stage is divided

into two periods (B) and (C). The first period (B) begins when all the free water of the external
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surface is removed. The drying front that was on this surface, penetrates inside the material
while removing the remaining free water [46]. Once there is only bound water, the second
period of deceleration (C) begins at X/X0=0.08. The drying is completed when the solid reaches
its equilibrium water content under the considered operating conditions. As expected, the water
content is a driving force for the evaporation of water during sludge drying.

The Kinetics data obtained at 45, 55 and 65 °C are used to numerically determine the
apparent moisture diffusivity. Kinetics data at 50 °C are used to validate the modelling approach
to solve the Richards’ equation. The evolution of the apparent moisture diffusivity as a function
of specific water content for different temperatures (45, 55 and 65 °C) is presented in figure 8.
Apparent moisture diffusivity increases with water content reduction. According to several
works [47, 48], the increase in moisture diffusivity with water reduction is due to the dominance
of the vapour diffusion on the liquid diffusion. Since apparent moisture diffusivity is the sum
of diffusivities in vapour and liquid phases, and since vapour diffusion coefficient increases
with moisture reduction, hence the increase of the apparent moisture diffusion coefficient with
moisture reduction. Moreover, from Xc/Xo, the abrupt increase of the apparent moisture
diffusion coefficient coincides with the attainment of the sludge constant volume. At this stage,
the solid particles are joined and delimit a complex porous network. Consequently, the water
pathway through the sludge becomes more complex that is expressed in the apparent moisture
diffusivity coefficient. Moreover, apparent moisture diffusivities increase markedly with

temperature according to the Arrhenius equation.
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Figure 8: Numerically estimated apparent moisture diffusivity versus specific water content at
45, 55 and 65 °C
The values of the apparent moisture diffusivity are fitted with the following equation (Eq. 9):

_ X X —26547
Dapp (X, T) = 107°((8888 — 8237 1- + 31220) exp (—31X—0)) x exp(=ly  (9)

This equation describes the evolution of the apparent moisture diffusivity with water content and
temperature of the studied sludge. It is in good agreement with the experimental data (R>= 0.97 and
RMSE = 0.04) as reported by similar models [4]. In order to validate the numerical approach, apparent
moisture diffusivity at 50 °C is calculated as function of water content using the equation 9. The
resulting values are introduced in Richards’ equation to simulate the drying kinetics at 50 °C. Finally,
simulations are compared to the experimental data at the same operating conditions. The results in
figure 9 show a good agreement between simulations results and experimental data (RMSE=0.04) and
validate this numerical approach.
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Figure 9: Simulated and experimental results of drying kinetics at 50 °C, 1 atm and HR=46%

3.5. Thermal properties

Experimental results acquired between 35°C and 70°C, showed that the effective thermal

conductivity, as well as the heat capacity, do not depend on the temperature. The measurements
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made on the sludge (SEPA) indicate that its effective thermal conductivity decreases linearly
with the reduction of its water content from 2.60 W.m™.K™ for a wet sludge with initial water

content of 210 % to 1.71 W.m™*.K*for a dry sludge (figure 10).
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Figure 10: Evolution of the sludge effective thermal conductivity versus specific water
content at 65 °C

The heat capacity of the sludge decreases exponentially with the reduction of water content

from 2.52 J.gL.K! for a wet sludge to 0.78 J.g™*.K™* for a dry sludge (figure 11).
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Figure 11: Evolution of the sludge heat capacity versus specific water content at 65 °C

The evolution of the heat capacity does not follow a linear decrease with the water content as it
could be expected. According to previous works [49], this nonlinear unideal behaviour can be
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explained by the reduction of water content combined with the increase of the salts
concentrations in the solution. Since salt solutions have a Cp lower than pure water, it seems
that the exponential decrease of the heat capacity of the sludge takes into account both physical
and chemical phenomena.

This decrease in thermal properties during sludge drying is mainly due to the
evaporation of water and its replacement by air having lower thermal properties. The
relationships between the studied thermal properties and water content of the sludge are

established as follow:

Kepr = 0.98=-+ 1.62 with RZ = 0.96 (10)
Xo

C, = —2.66exp(—0.81=) + 3.46 with R? = 0.98 (11)
0

4. Conclusion

In this work, the evolutions of main thermo-physical properties as well as the shrinkage of the
sludge are studied during its drying. The sludge shrinks linearly until reaching a critical water
content X¢r = 23 % and then maintained a constant volume until the end of drying. The
Henderson’s model seems to be the most appropriate to describe the sludge water sorption
isotherm. A numerical model devoted to solve the Richard’s equation has been validated on
experimental data. It results that the apparent moisture diffusivity, determined numerically from
experimental drying kinetics, increases with water reduction and temperature. The effective
thermal conductivity decreases linearly from 2.60 W.m™.K™* for wet sludge (X= 210 %) to 1.71
W.m 1K1 for dry sludge. The heat capacity decreases exponentially due to water reduction and
salt precipitation from 2.52 J.g"t.K! for a wet sludge to 0.78 J.g*.K™* for dry sludge.

The next step will consist in developing a lab-scale experimental device to study the

sludge behaviour during drying at various operating conditions. Furthermore, a numerical
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model will be developed and validated to help with phenomena understanding and to run

parametric studies.
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les processus physiques et chimiques mis en jeu afin de modéliser le séchage. Les phénoménes présents peuvent
se regrouper en phénomenes de transferts (chaleur et de matiere) et en rétrécissement. De plus, lors du séchage
les concentrations en sels solubles augmentent di a I'’évaporation. A I'atteinte des seuils de solubilités, des sels
précipitent mettant en évidence le phénomene de cristallisation qui affecte aussi le séchage de la boue. Ces
phénoménes dépendent principalement des paramétres de transferts qui varient en fonction des conditions
opératoires du séchage, de la teneur en eau de la boue... L’étude expérimentale de séchage comprend I'acquisition
des caractéristiques intrinséques de la boue en fonction de la teneur en eau, la température et la pression. Un
modeéle numérique qui simule le procédé de séchage de la boue a petite échelle est développé sous COMSOL-
Multiphysics et prend en compte la géométrie déformable du matériau. Les mises en équations sont validées a
partir des résultats expérimentaux. Un changement d’échelle est mis en ceuvre avec la conception d‘une maquette
a I'échelle du laboratoire (1/23éme du flt industriel). Des expériences de séchage de boue réalisées a cette échelle
sont dédiées a la validation du modeéle. Une étude paramétrique et une étude de sensibilité sont également
réalisées sur le modele de séchage.
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