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Résumé

L'utilisation de carbure de silicium betg-8iC) sous forme de mousse alvéolaire
comme support de catalyseur dans la synthése Fi$obgsch a montré qu'il est possible
d’obtenir des hydrocarbures a longues chaines @aveaneilleure sélectivité (>85%) méme
a des taux de conversion éléves (>65%). Au vu deé&rulltats, cette étude se concentre sur
la détermination des propriétés de transport am ski ces mousses dans I'objectif
d’expliquer ces résultats.

Nous avons développé un modele dodécaedre pemlaggulier qui permet d’établir
des relations entre les parameétres morphologigeida thousse (diametres de pont, de pore,
de cellule et la porosité). A partir de ce modeélee nouvelle corrélation a été développée
pour estimer le coefficient de transfert externendgiere dans ce matériau.

Par la suite, deux systemes de mesure thermiquét@méveloppés. Dans le premier
systeme, a partir de l'interprétation des profitgaax et radiaux de température au moyen

d’'un modele 2D pseudo-homogene, nous arrivons atifjea :
1. La conductivité thermique effective radiale.

2. L’effet de la conductivité thermique intrinsegule la morphologie de I'échantillon
ainsi que de la contribution du fluide en mouvensmntla conductivité thermique effective

radiale.

Le deuxieme systeme a été développé afin d’obtdimectement la conductivité

thermique effective radiale des mousseg-&C saturées d’un fluide au repos.

La derniere partie est consacrée a la mesure disgarsion radiale de matiére au sein
de la mousse. Les résultats obtenus dans cette parchettent de vérifier 'analogie entre
les processus de transfert thermique et de trardfematiére dans une mousse alvéolaire,
ainsi que d’affirmer que le comportement des majspeur des Reynolds éleveés, est

similaire a celui d'un lit fixe conventionnel.

Mots clés :Mousse solide, Propriétés de transport, Conduéitlitermique effective,
Dispersion radiale de matiere






Abstract

It has been observed that the Fischer-Tropschhegist can be carried out at high
conversion (> 65%) per pass along with high seldgt(> 85%) towards liquid hydrocarbon
on the cobalt-based catalyst supported on a silkeobide foam. In this context, the present
work focuses on the investigation of transport prips within silicon carbidef{SiC)

foams in order to explain these results.

Using a regular pentagonal dodecahedron modegstablished equations relating to
the different foam morphological parametgedrut side, pore diameter, cell size and
porosity). From this model, a new correlation hasrbdeveloped to estimate the external

mass transfer coefficient within foams.

Then, two systems for thermal measurements haste dbeveloped. In the first system,
from the interpretation of axial and radial tempeara profiles by using the -pseudo-

homogeneous 2D model, we were succeeded to quantify
1. The effective radial heat conductivity

2. The influence of the intrinsic thermal conductiyithe foam morphology as well

as the fluid flow pattern on the effective radlatmal conductivity.

The second system has been developed in ordegdsure directly the effective radial

heat conductivity off-SiCfoam saturated with a layer of immobilized fluid.

The last part is devoted to the radial mass dssperwithin foams. The results
obtained in this work allow one to verify the arglobetween heat and mass transfer
processes in foams, as well as to confirm thatdam behavior is similar to that of standard

peaked beds at high Reynolds number.

Keywords :Solid foam, Transport proprieties, Effective thefrnanductivity, Radial

mass dispersian
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Introduction géneérale






Introduction générale

1.1. Utilisation et avantages du support mousse dates réactions catalytiques

Le catalyseur joue un réle trés important danplilgart des réactions utilisées dans
I'industrie. Au total, environ 90% des produits rigues dans le monde entier sont fabriqués
par des processus catalytiques [1]. Le réle duyssar dans ces processus est d’augmenter la
vitesse de la réaction ainsi que de contréler lecggité des produits issus de cette réaction.
La catalyse peut étre classée en trois grandeslldamicatalyse homogéne, catalyse
hétérogéne et catalyse enzymatique. Les catalysitgrdétérogenes sont des solides alors
que la phase réactionnelle est soit liquide, saegse ou les deux. Un catalyseur hétérogene
est typiqguement constitué de trois composants: plrase active, un promoteur (ou dopant)
qui accroit l'activité et/ou la sélectivité, et aapport qui sert a faciliter la dispersion de la
phase active et permet également de la stabiliseptimum d'activité est souvent atteint
lorsque la taille des particules (de la phase apt#@st nanométrique pour laguelle le nombre
d’atomes de surface par rapport a ceux de volutnmasimum. Le premier réle du support
est donc de disperser la phase active afin d’autgnde nombre de sites actifs ou
d’augmenter la surface de contact entre les réaetifla phase active; le support doit
€également présenter une bonne interaction avepddscules de la phase active afin de
réduire les problemes de frittage lors de la réactqui réduisent d’'une maniere sensible le
nombre de sites actifs disponibles. De plus, lepstpprésente une structure définie qui
permet d’augmenter la capacité de transfert de enassde chaleur en augmentant la

turbulence dans le fluide [2].

Les supports de catalyseurs traditionnels sonérgéement constitués par des granules
de forme et de tailles différentes, eg. extrudéebes, barillets, etc. Les formes géométriques
de ces petits objets ont été étudiées selon desexiimposés par le génie chimique en
fonction des réactions a traiter. La surface géoqét externe doit étre importante pour avoir
un maximum de surface disponible vis-a-vis desdési réactifs. De plus, ces matériaux
doivent résister a lattrition pour limiter la foation de «fines » lors des phases de
chargement et de déchargement du réacteur afirtet'da contamination des produits et la
perte d’activité par perte de phase active. Finalgire support de catalyseur est un objet de
haute technicité établi selon un cahier des chadlgestique. Durant les derniéres décennies,
un nouveau type de support structuré (nid d’abetlileu mousse alvéolaire) a été introduit en
catalyse hétérogene et devient un candidat potafdies ce domaine grace a ses avantages
décisifs concernant la perte de charge, la surfagifique géométrique fm?) et la

conductivité thermique effective [3-7] (voir degtron détaillée dans les parties suivantes).

-2.



Introduction générale

Comme indiqué précédemment, I'un des réles du stgst 'augmentation de la surface de
contact entre le fluide et la phase active. Cepatda porosité inter-granulaire des supports
‘conventionnels(grains, billes, extrudés etc.) est faible (dmat dans la gamme 0.3-0.6) ;

ceci entraine une perte de charge importante danét Icatalytique a haute vitesse

d’écoulement des fluides réactifs ce qui induit peete d’énergie élevée afin de compenser
les frottements qui se produisent le long du ltakgique. Par contre, les supports structurés
qui ont une porosité tres élevée (se situant dagainme 0.7-0.95) permettent une réduction

considérable de la perte de charge a haute vitesseulement des réactifs [8].

En comparaison avec les monolithes en nids dlabédls mousses alvéolaires offrent
au fluide la possibilité d’'un mouvement transver§€as structures semblent étre idéales pour
un grand nombre de problématiques que rencontreatalyse hétérogeéne. En effet, les
mousses offrent une faible densité et une haufacguspécifique géométrique {m=). Elles
ont aussi une structure solide interconnectée quorfse le transfert de chaleur dans
I'ensemble du matériau ; celle-ci est potentiellatriegs intéressante dans le cas de réactions
tres exothermiques ou tres endothermiques. Durafieseci, une bonne conductivité
thermique permettra de réduire 'inhomogénéitéadeempérature dans I'ensemble du lit de
catalyseur ; ce qui n'est pas le cas dans un lalygaue constitué de grains, sphéres, ou
extrudés ou chaque contact inter-grain représemeerésistance au transfert thermique. On
peut donc imaginer que la mousse permet de litatiBarmation des points chauds au sein du
lit de catalyseur, comme par exemple en syntheseh€&i-Tropsch, pour laquelle un
emballement thermique peut affecter la sélectiiiéprovoquer une destruction partielle ou
totale du catalyseur.

Bien qu'ayant des avantages, les mousses présemigest des inconvénients. Tout
d’abord, de par une fraction de «vide » élevéemlausse présente un encombrement
volumique notable; ensuite la production est coquiie en comparaison avec les autres
supports classiques ; d’autres limitations résidkamts la forme et les dimensions des blocs
élémentaires, et dans le contact entre blocs él&ines ainsi que le contact a la paroi qui
pourrait limiter la conductivité thermique radiag® surtout favoriser un court-circuit au

niveau du flux réactif.

Pour résumer, on peut dire que le support de caafhjoue un réle trés important dans
les réactions catalytiques. Malgré ses inconvésjdat mousse alvéolaire solide devient un

candidat potentiel en tant que support de catalystemérite d’étre étudiee.
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1.2. Mousse de carbure de silicium beta en tant queeipport de catalyseur

Le carbure de silicium§iC) est un minéral extrémement rare a I'état natuial.
synthese de ce matériau a été découvert par Ed@aardrich Acheson autour 1893. B&C
n'existe pas sous la forme d’'un cristal simple nsoss la forme d’'une famille ; les deux
formes cristallographiques les plus communes sademtées dans la figure 1-1. La premiere
est le carbure de silicium alpha$iC), sa structure cristallographique est de type fexal
compact (Fig. 1-1, A). La deuxiéme est le carbueesdicium beta £-SiC), sa structure

cristallographique est de type cubique face cerfiiee 1-1, B).

® Silicium
® Carbone

Figure 1-1 : Maille cristallographique deSiC et du3-SiC

Le carbure de silicium alphax)( ne possede qu’une trés faible surface spécifique,
interdisant toute utilisation en catalyse. Par emndans le carbure de silicium beff, (cette
surface est améliorée (voir la description suivaptaur qu’il puisse étre utilisé comme un
support de catalyseur. Aujourd’hui, ce dernierfaBtiqué par la société Sicat sous différentes

formes (extrudés, billes, grains, mousse, etc. .ujiksé souvent dans notre groupe.

Dans cette section, aprés une introduction génésale la mousse solide, nous
présenterons en détail les caractéristiques deolssse deg5-SiC utilisée en tant que support
de catalyseur dans le cadre de cette these.

1.2.1. Introduction

D’une maniere générale, les mousses solides (igpiref 1-2 :A) se présentent sous la
forme de structures composées de cellules inteamté@es et distribuées d’'une maniéere
aléatoire dans toute la structure du matériaul{®]figure 1-2 :B présente une cellule et les

principaux parametres géometriqgues qui caractérigenousse.
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Figure 1-2 : Photo obtenu par microscopie optique

ds est le diametre ou la taille des ponts, c’estra-des brins de solide, (m)

a est le diameétre de la « fenétre » ou du « po(mp,

@ est le diametre de la sphere inscrit dans celiidesgm)

On utilise aussi la notion de porosité alvéolaifjeafin de présenter le rapport fraction
vide sur volume total d’'une cellule de la moussstecporosité n'est pas la méme que la
porosité totale utilisée habituellement dans l&r#ture (cette derniére est mesurée par la
méthode d’intrusion au mercure [10]). Dans la Hdtére, la plupart des auteurs utilisent la
notion PPI (number of Pores Per linear Inch) quieesombre de pore (ou fenétre) par pouce
linéaire. Cette notion correspond au diamétre derétre dans notre cas. Dans notre travalil,
les diametres de pond] et de diametre des pores sont mesurés a pargihat®s obtenues
par microscopie optique ; le diametre de la spieserite dans la cellule#) (on I'appelle
simplement le diamétre de cellule) est tantbt nméesarpartir de photos obtenues par
microscopie optique, tantét calculé a partir d’'uad@le dodécaedre qui sera développé dans
le chapitre 2 ; et enfin la porosité alvéolaire saiculée a partir d'un modéle dodécaedre soit
calculée a partir de la densité apparente de lsssgotapportée a la densité de la mafere

SiC mesurée par intrusion de mercure.

Aujourd’hui, les mousses solides peuvent étre fpldes par différentes méthodes a
partir d’'une grande variété de matériaux tels qokyrpéres, carbone, céramiques, métaux,
composites ou méme verre et utilisées dans de eusds applications telles que l'industrie
automobile, l'industrie aérospatiale, la filtratjola séparation, l'isolation thermique, en

catalyse, etc... [11 -14] ; le choix du matériadadmousse dépend de I'application visée.
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Pour la suite, on s'intéressera aux mousses céuasiitpbriquées par la technique
d’'imprégnation a partir de la mousse polyurétha?d)(et utilisées en tant que support de
catalyseur. Par conséquent, dans la suite du m@nesc s’intéressera seulement a la

bibliographie relevant d’ingénierie chimique.

La plupart des mousses solides a une faible sugpéeifique ‘naturelle’ (1-2 frg™)
insuffisante pour déposer la phase active [9]tecmirface peut étre augmentée d’une maniére
significative par ajout d’'un «wash-coat » adéqqgat donne a la mousse une surface
spécifique suffisante pour disperser la phase e@ivfavorise une interaction support-phase
active. La technique de dép6t d'un wash-coat edigprotocole bien contrélé pour assurer la
qualité de cette couche ('homogénéité, I'épaissetifadhérence au support). Parallelement
a ces avantages, le wash-coat présente aussiabesémients. Tout d’abord, des problémes
de décollement lors de l'utilisation sont relativarh fréquents pour ce type de matériau ; il
risque aussi de se détacher pendant I'imprégnat®mna phase active L De plus, le
matériau présent dans ce wash-coat (classiqueyrantmine [9]) pourrait étre I'origine de
réactions parasites avec la phase active induisastperte progressive de I'activité ou une
désactivation lente du catalyseur en fonction dupte Dans ce contexte, un matériau
alternatif, lecarbure de silicium beta (8-SiC) a été développé dans les années 80 par le
groupe de M.J. Ledoux et utilisé dans diversestiga catalytiques [3]. La figure 1-3
présente un schéma de principe de la fabricatiota deousse de carbure de silicium beta

produite par la société Sicat [16] et protégéeupar série de brevets [17].

Imprégnation

Mélangeur - N
- Infiltration

|

1 e . .

;| * silicium micronisé « Suspension

| | * Résinesolide - . 50 ‘\‘ll dlette (PU)
{ | *Solvant > &

Séchage Carbonisation
T: 80-150°C T < 800°C

Synthése
T = 1400°C

Figure 1-3: Schéma de principe de synthese de moi&i€
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1.2.2. Mousse d§-SiC en tant que support de catalyseur

Les résultats obtenus au laboratoire en utilismmhousse de carbure de silicium beta
comme un support de catalyseur dans la synthesbdrigropsch, ainsi que dans les autres
réactions [3, 9, 18-22], nous laissent a pensercgumatériau a des propriétés physiques et
chimiques intéressantes. Donc, dans cette sections allons détailler l'intérét de ces
propriétés pour l'utilisation de ce matériau comsupport de catalyseur. Le tableau 1-1
présente les propriétés physiques A8IC non poreux comparées a celles des supports

traditionnels tels que I'alumine, et la silice.

Constantes physiques p-SiC ALOs SIO
Conductivité thermique monocristal (WnK™) 490 25 5-10
Expansion thermique & 20-1000°C f1C?) 4-5 8 0.5-0.75
Température de frittage (°C) 2000 1500 -
Masse volumique (g.ch) 3.2 3.8 2

Tableau 1-1 :Caractéristiques physiques de matériau non poreasbure de silicium, alumine

et silice. Les valeurs données dans le tableagtérdéterminées a partir d’'un monocristal.

Conductivité thermiqgue Dans le tableau 1-1, on peut voir que la valder la
conductivité thermique du monocristal de carburesideium beta est fortement supérieure a
celles de l'alumine et de la silice. Ces valeurgsuanées sur des matériaux non poreux,
diminuent fortement des que I'on passe a des raatémolycristallins et poreux. Ainsi, la
valeur de 490 W.AK™ donnée pour le monocristal de SiC tombe & 2-5 Wthpour lep-

SiC poreux [16], mais reste supérieure a celle néessur les homologues d’alumine ou de

silice de porosité similaire.

Pour des mousses alvéolaires ou un empilementrdtgs de carbure de silicium, on
s'attend a des valeurs apparentes encore plugsaihl fait que seule une petite fraction du

volume est constituée @SiC poreux, le reste étant du fluide interstitiel.

Forte résistance a I'oxydation La figure 1-4 montre I'existence d’'une couchesdiee
sur la surface de la mousse a basg-8&C. La présence de cette couche de passivation (i.e.
SiO; et SIQC,) permet de protéger les surfaces instableg-8iC en évitant une oxydation
dans le cceur du matériau. Cette couche permet divni@vailler en présence d’oxydants a
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des températures relativement élevées (environC)0§8ns que le support ne soit détruit par

oxydation.
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Figure 1-4: Image de microscopie électronique a transmissidBiC. Noter la présence de la phase

amorphe en surface et la densité des défauts demmgmit le long de I'axe (111) du matériau.

Inertie chimique: Le g-SiCest inerte chimiquement ce qui permet d’éviterésstions
parasites entre le support et la phase active ginsntre le support, les réactifs et les produits
de réaction [18].

Résistance thermiquelLa mousse dg-SiC permet de résister a la forte exothermicité
lors du démarrage des réactions exothermiques, ades@ bonne résistance aux chocs
thermiques. Les-SiC a aussi une température de frittage tres élevéduqupermet de
travailler a haute température. Enfin, son faildefficient d’expansion thermique lui permet

de conserver sa taille a haute température.

Résistance mécaniquelLe f-SiC a une bonne résistance mécanique qui permet de
limiter des problemes d’attrition formant des pa&isess dans le réacteur lors des chocs et des

vibrations répétés ou lors de des phases de chargesnde déchargement.

En plus, en comparaison avec la plupart des mresusslides classiques (i.e. mousses
céramiques ou mousses métalliques) la moussg-8iC offre une surface spécifique
améliorée (environ 20 fig™* [16]), avec une couche de wash-coat ‘naturellef(me indiqué
par I'analyse MET sur la figure 1-4) de faible &s&ur (2-4nm). Cette couche de wash-coat
présente des interactions non négligeables aveel lerécurseur de la phase active et permet
de bien disperser la phase active offrant ainsiambre de sites catalytiques €levé et limitant

des pertes d’activité par frittage au cours de#ction catalytique.
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1.3. Bibliographie : Position du probleme

Les mousses alvéolaires ne sont étudiées que depuide temps en tant que support
de catalyseur. Les résultats catalytiques obtenes s mousses deSiC pour diverses
réactions ont montré que les propriétés physigeesedsupport jouent un réle important dans
ces réactions [3, 9, 20-23]. Cependaiud, point de vue de lingénierie chimique, certains
phénomenes comme le transport de chaleur, la dispele matiere etc... dans ces matériaux
ne sont pas bien connus. Donc, dans cette padtiess, présenterons quelques résultats sur les
grandeurs hydrodynamiques et de transports obteauezsles mousses solides en général et

les résultats sur les moussege®iC en particulier
1.3.1. Transport de quantité de mouvement
1.3.1.1. Introduction

Lors du passage d’'un fluide (gazeux et/ou liquige)sein d’un milieu poreux, il y a
interaction physique entre la matiére solide ehéee fluide. Ces interactions entrainent une
perte d’énergie (on I'appelle souventdarte de charg@ de ce fluide due aux frottements
avec la phase solide. Connaitre la perte de chliiogefluide lorsqu’il s’écoule au sein de la
mousse est un indicateur pour la conception etélisation des réacteurs dans les
applications industrielles [24]. De plus, la mesdes pertes de charge permet une meilleure
compréhension des phénomeénes de transfert de enaiede chaleur dans les réacteurs
catalytiques et, par conséquence, une meilleurémigattion des performances de ces

réacteurs.

La premiere formule permettant de calculer dedeaepde charge a été présentée par

Henry Darcy (1865) selon I'équation (1.1).

AP

= Q ﬁ_i (1.2)
ou

Q est le débit du fluide, (frs”)

K est la conductivité hydraulique ou coefficientpdméabilité du milieu poreux, (m.s
D)

A est l'aire de la section étudiée,2jm

AP est la perte de charge, (Pa)
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L est la longueur de I'échantillon, (m)
p est la masse volumique du fluide, (kg)m

g est 'accélération de la pesanteur, (f.s

La formulation d’origine ne tient pas compte deikcosité du fluide, un parametre trés
important dans le calcul de la perte de charge ;lifaitation réside aussi dans
I'incompressibilité du fluide. Par la suite, Haz@%] a modifié cette formule dans I'objectif
de faire intervenir la température et la viscodéis, de nombreux chercheurs ont vérifié et
complété la loi de Darcy afin de calculer la peftecharge au sein du milieu poreux. La

formule de Forscheimer est la formulation la plasrante selon I'équation (1.2).

AP 1

T=k—lﬂuf +kpus (1.2)
ou

A—LP est la perte de charge, (P3)m

u est la viscosite, (Pa s)

U est la vitesse d’écoulement, ().s

ky et ko sont des paramétres de perméabilité appelés DatcyNon-Darcy
respectivement.

En 1952, Ergun et ses collaborateurs rassembliggtudes effectuées sur la perte de
charge au sein de milieu poreux afin d’aboutir & eéguation générale (Eq.1.3) permettant
d’estimer les pertes de charges dans un milieuupoo®nstitué par des empilements de

sphéres, grains, etc ... [26]. Les résultats furéstimeés par :

1-¢)°u 1-¢)u?
ap _ o ud-ayug o p(-e)u; (1.3)

2

L ! e3d§ e3dp

E; etE, sont les constantes d’Ergun,
¢ est la porosité intergranulaire, (-)

d, estle diametre des spheres ou diameétre équtyéhen

-10 -
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Cette formule est utilisée souvent de nos joues taleurs d&; et E,, proposées par
Ergun, sont 150 et 1.75 respectivement pour uremoreux constitué par un empilement de
sphéres. Cependant, dans la littérature, ces ctestane sont pas considérés comme
‘universelles elles dépendent de la nature du milieu porews galeurs sont largement
variées, de 'ordre de 100 - 865 pdijret 0.65 - 2.65 pouE, [24, 27]. Mentionnons enfin que
I'équation (1.3) peut étre appliquée localememair un fluide compressible si on substitue
le gradient de pressiaiP/dxa 4P/L

1.3.1.2. Perte de charge au sein de la mousse slid

Dans le cas des mousses alvéolaires, les réspiteasntés dans la littérature confirment
que la perte de charge au sein de la mousse égitation de Forscheimer [24]. La difficulté
dans ce cas est de choisir des parametres morpduodsg des mousses alvéolaires
correspondant au diamétre des sphéres ou dianmtieatent dans le cas du milieu poreux
‘conventionnel(milieu poreux constitué d’'un empilement de sgserextrudés, grains etc...).
Certains auteurs préconisent [l'utilisation du dimedes pores comme parametre
caractéristique [28-29], d’autres proposent d’séifile diamétre des ponts [21, 27, 30], un
troisieme groupe utilise une grandeur intermédiairge le diametre des pomsle diametres
des pores [31-33], et enfin un dernier dévelopgerdedéles propres aux mousses en partant
de considérations géométriques [34]. Récemment&dcet al. [24] ont réalisé une synthése
en partant des corrélations présentées dans deatiite et apres une comparaison avec les
résultats expérimentaux, ces auteurs ont montrépque les mousses a haute porosité (
0.90), la plupart de ces modéles donnent des aésuyltoches des résultats expérimentaux ;
alors que dans la gamme de la porosité entre Q9)-&a perte de charge estimée s’écarte
considérablement des valeurs expérimentales. Ercéas corrélations sont souvent formulées
avec des parametres d’ajustement pour chaque ®paadisse, ce qui ne permet pas une
formulation générale pour toutes les mousses. @atre; les corrélations de Lacroix et al.
[21] et Du Plessis et al. [35] basées sur les pati@®m morphologiques de la mousse sont les
mieux adaptées pour estimer la perte de chargeiaule ce matériau (I'erreur standard est de

I'ordre de £30%) et sont applicables quelle qué lsonature de la mousse.

Cet état de l'art sur la perte de charge au seifadnousse nous permet de tirer les

conclusions suivantes :

» La perte de charge augmente avec le débit du fiimesne comportement que dans un

milieu poreux conventionnel)

-11 -
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e Pour un méme volume global (fluide + solide) entree mousse et un it

‘conventionnel’, la perte de charge engendrée lestement plus faible au sein de la

mousse par rapport a celle du méme lit garni diécpées (voir figure 1-5) [8, 23].

* Ala méme porositeé, la perte de charge diminue djletaille des fenétres augmente ou

la taille

des ponts diminue (voir figure 1-6) [2®, 31].

* Au méme nombre de pores (ou nhombre de PPI), lorlsgperosité augmente, la perte
de charge diminue (voir figure 1-7) [23, 32].
Dans le cas des moussesfdsiC étudiées dans ce travail, les résultats coacera
perte de charge obtenus au laboratoire [21, 23A2diitrent que ces mousses suivent les

tendances publiées dans la littérature.

. 10°
2000| © Spheres: ==0.36,d =3 mm,a = 1300 m! I.--".
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Figure 1-5: Comparaison de la perte de Figure 1-6: Comparaison de la perte de
charge dans une mousse et un lit fixe de charge dans des mousses de différents
sphéres [8] diamétres de pore [29]
x 10°
3
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Comparaison de la perte de charge de moussdiff@entes porositéR3] (il est a noter

guepg est la masse volumique apparente)
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1.3.2. Transport de matiere
1.3.2.1. Introduction

Le transport de matiére est le phénomeéne de adrdd molécules et d’atomes dans un
systeme. La connaissance de ce phénomene en ipdreux est d'une grande importance
dans plusieurs activités de I'ingénieur tel queraduction de I'énergie (production du gaz et
du pétrole, piles a combustibles, géothermie),drigy chimique, le contrdle thermique des
engins spatiaux (pompes capillaires) ou encoregdtegtion de I'environnement (dépollution
du sol, stockage des déchets radioactifs). Dansdifsentes situations, on est souvent
confronté a la caractérisation de ces milieux etaamodélisation des écoulements
(monophasiques, voire polyphasiques) qui s’y preeht. La complexité de ces écoulements
tient au fait qu'une large gamme d'échelles deueung et de vitesses interagissent par

échanges de masse, de quantité de mouvement etgief86-37].

Quand un fluide en écoulement monophasique (leetatié dans cette these) traverse
un milieu poreux, le transport de matiére se proghar la convection ainsi que par la
diffusion moléculaire [38-39] ; son intensité dégete la structure du milieu poreux, des
propriétés de transport ainsi que des propriététudie [2]. A haute vitesse d’écoulement, le
transport de matiere est conditionné par la streatu milieu poreux et la dispersion (axiale
et radiale). Au contraire, il est controlé par IHusion moléculaire a faible vitesse [38-39].
Dans le cadre de cette étude, nous nous limitorisaasport de matiere externe au solide qui
comporte le phénomene de transfert de matieret@iface solide-fluide et le phénomene de
convection-dispersion au sein du fluide. Nous prtessens donc dans la section suivante
quelques résultats publiés dans la littératurdestiransfert de masse, la dispersion axiale et

radiale au sein du milieu poreux ‘classique’, amsau sein de la mousse alvéolaire.
1.3.2.2. Transfert «externe» de matiere

Le transfert de matiere en milieu poreux depuidluale en écoulement jusqu’a la
périphérie du solide, dit « transfert externe »étgtié depuis plus de 150 années [40] et la
majorité des études rapportées dans la littératorecernent le lit ‘conventionnel’ ; les
résultats sont le plus souvent présentés sous rlaefal’'une expression du nombre de
Sherwood $h en fonction du nombre de Reynold® et du nombre de Schmidbq [41-

42], comme suit:

k. d u,d
Sh=-2= = ARESF®  avecRe=——* etSc=—— (1.4)

1,2 v 1,2

-13 -
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kn est le coefficient de transfert de matiére, (M) .s
D1, est le coefficient de diffusion moléculaire (s1)
d, est diametre de particule ou diametre équivalemt,
v est la viscosité cinétique du fluide, {sT)

A et/ou B sont des constantes qui varient d'une étude #&rdjaselon la gamme de

nombres Reynolds (et leur définition) et la forneelal particule.

Dans le cas des mousses solides, les résultatepsbint relativement peu nombreux,
mais ils ont été exprimés sous la méme forme qos @& milieux poreux classiques. Comme
indiqué dans le cas du calcul de la perte de chdegehangement réside dans le choix des
parametres morphologiques des mousses alvéolairesspondant au diameétre des sphéres
ou diameétre équivalent dans le cas du milieu poteomventionnél Certains auteurs ont pris
le diamétre des ponts dans leur corrélation [43}tdes ont utilisé I'ensemble « diameétre de
pont plus diamétre de pore » comme un parameteetégistique de la mousse [44]. Bien que
ces corrélations donnent un bon accord entre denegpérimentales et valeurs estimées,
nous pouvons noter que les auteurs ont utiliséeutaioc nombre de parameétres d’ajustement.
Donc ces corrélations ne sont pas vraimemhiverselles> pour étre appliquées dans toutes

les conditions opératoires.
1.3.2.3. Dispersion axiale et radiale

La dispersion dans les milieux poreux est étudiéeus tres longtemps par divers
auteurs [2, 38, 45-48]. Les coefficients de disparspeuvent s’obtenir par diverses
techniques dérivées de la théorie de la distrinufies temps de séjour et de la dynamique des

systémes, puis par ajustement du coefficient deedsson au moyen d’'un modéle [2, 45-47].

Le traitement quantitatif de ce phénomene est baséa loi de Fick ; cette loi énonce
que le flux de dispersion est proportionnel au igmrtdde concentration. Dans une direction

considéree, elle s'exprime de la maniére mathéoesgivante :

J=-D=—= (1.5)

J est la densité de flux de diffusion dans la diogcx
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D est la diffusivité effective, (irs™)

?j_C est la variation de la concentration d’une sulzstigrar unité de longueur dans la
X

direction x considérée

Cette loi s’applique dans le cadre du phénomeéneodeection-dispersion d’un traceur

injecté dans un fluide qui s’écoule au sein d’'uieuniporeux; en régime stationnaire, sans

source a l'intérieur du systéme et moyennant Igathéses suivantes :

1. la structure poreuse est axialement et radialeomafdgrme,
2. I'écoulement est unidirectionnel axisymétrique,
3. les coefficients de dispersion axiale et radial& sonstants,

La conservation du traceur obéit a I'équation Gsibels :

5,882, 2(,2
"oz 20z r or\ or

j =0 (1.6)
U est la vitesse d’écoulement en f(t vide, (). s

D, etD; sont les coefficients de dispersion axiale etaladiespectivement, (ns™)

r estla coordonnée radiale, (m)

Z est la coordonnée axiale, (m)

L’équation (1.6) peut étre résolu par voie analyigou numérique. En fait, la

détermination simultanée des coefficients de d@peraxiale et radiale avec une précision

satisfaisante est difficile. Pour cette raison, qtlea coefficient est déterminé dans des

conditions expérimentales convenables ou I'inflgede I'autre peut étre négligée [49].

Dispersion axiale

En général, I'étude de la dispersion axiale edisé par l'injection impulsion d’un

traceur sur toute la section transversale dansuigefqui s’écoule a travers le milieu poreux.

En phase aqueuse, deux cellules conductimétriquesptacées a I'entrée et a la sortie du lit

poreux permettant la mesure de la conductivité Ididd. Ensuite, I'analyse des courbes

expérimentales permet d’obtenir le coefficient dgdrsion axiale. Dans la réalité, la plupart

des expériences sont exécutées a température aentdams un milieu poreux conventionnel
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avec I'eau comme fluide vecteur, et les résultatblips montrent que la valeur de ce
coefficient dépend des conditions opératoires etosti de la vitesse d’écoulement. La
conclusion générale de ces études est que le @eatfde dispersion axiale augmente lorsque
la vitesse d’écoulement augmente. Récemment, danétat de I'art’ sur le phénomene de
dispersion dans le milieu poreux, Delgado [39]aisé une synthése a partir de la plupart des
résultats expérimentaux et des corrélations pubbés la littérature ; 'auteur propose ensuite
des nouvelles corrélations simples qui permettenpivoir ce coefficient dans certaines

gammes de vitesses d’écoulement.

Dans le cas des mousses solides, les résultala digpersion axiale en monophasique
sont rares. A notre connaissance, seul Montillei.g60] ont publié des résultats concernant
ce coefficient. Ces auteurs ont réalisé des expegge sur deux échantillons de mousses de
nickel a trés haute porosité, et ils ont proposssabrrélations afin de prédire ce coefficient

dans chague mousse.
Dispersion radiale

La méthode d’étude est différente de celle dedpeatsion axiale ; le principe de mesure
du coefficient de dispersion radiale est basé’syedtion locale d’'un traceur, dans un fluide
qui s’écoule, par un capillaire positionné au cenle I'échantillon a I'entrée ; on mesure a la
sortie la concentration du traceur le long d’'unoraen régime permanent et on interpréte
ensuite le profil de concentration mesurée avdériits modeles analytiques ou numeériques
pour obtenir ce coefficient. Comme dans le cas aalispersion axiale, la plupart des
expériences sont réalisées a température ambiangeuwh milieu poreux conventionnel avec

utilisation d’eau ou d’air comme fluide vecteur.

Beaucoup de publications et livres traitant du pnéene sont disponibles dans la
littérature [2, 38-39, 47-49, 51-52]. L’équipe daur®d [2, 47, 51] a beaucoup étudié les
phénomenes de dispersion axiale et radiale dammzm@u sein d’'un milieu poreux constitué
par un empilement de différentes natures ; parpnééation des profils de concentration
mesurée, ces auteurs sont parvenus a détermineoefigients [2] ; ils ont ensuite proposé
une corrélation qui donne le nombre de Péclet awtiion des nombres de Reynolds et de
Schmidt ainsi que de parametres morphologiques edenitieu poreux (la porosité, la
tortuosité et le paramétre caractérisant la forreg plarticules). Hassinger et al. [38] ont
réalisé la mesure de la dispersion radiale darguitle qui passe dans un lit constitué par un

empilement de spheres. Grace a I'étude de l'infteede la dispersion axiale sur le profil
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radial de la concentration du traceur, ces autenrsonclu que la dispersion axiale peut étre
négligée dans la détermination du coefficient dedispersion radiale a faible vitesse

d’écoulement.

Dans le traitement du probleme de la dispersiomal@ddans un milieu poreux, la
majorité des équipes a considéré que le profilatadie la vitesse était plat. Mais en fait, il
n'est pas vraiment plat, en effet, sa forme démmdh vitesse moyenne d’écoulement ainsi
que de la structure du milieu poreux. La non-umiidé du profil de la vitesse intervient sur la
dispersion radiale ainsi que sur les autres phénemée transport [53-54]. Ziolkowski et
Szustek [49] ont étudié le phénomeéne de dispersidiale d’un liquide dans un lit classique ;
ces auteurs utilisent plusieurs modéles pour indgep les résultats expérimentaux et
examinent aussi lintervention du profil radial naniforme de vitesse d’écoulement. Les
résultats ont montré que l'utilisation du profitlral de vitesse d’écoulement permet d’obtenir

un profil radial de la concentration estimée lesghnoche du profil expérimental.

Comme dans le cas de la dispersion axiale, la digpe radiale dans les lits
conventionnels est largement documentée dans t&aliire; inversement, I'étude de ce
phénomene dans les mousses solides n'a pas éte emrdé a notre connaissance dans la

littérature.
1.3.3. Transport de chaleur
1.3.3.1. Introduction

Le transport de chaleur, qu’il convient d'appefemsfert de chaleur ou transfert

thermique se produit suivant trois mecanismes:

« Conduction : ce transport résulte du gradient dapérature seul. Il résulte d'un
transfert d'énergie cinétique d'une molécule aawtee molécule adjacente par agitation

brownienne.

« Convection : I'écoulement du fluide (hors diffusjomansporte de I'énergie. Compte
tenu du travail des forces de pression, cette @nerst mesurée par I'enthalpie du
fluide. A composition constante, cette enthalpié essentiellement fonction de la
température (et de la pression dans une moindrarg)ese qui amene a la considérer

comme une mesure de la « chaleur transportéele flaide.
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- Radiation: c’est le transfert par rayonnement érduge essentiellement) ; il dépend de
I'émissivité et de I'absorbance des composantgdissliet fluides et obéit aux lois de

'optique géométrique ainsi qu’a la loi de Stefan.

Dans de nombreux systemes thermiques, les troisesna@ transport de chaleur
coexistent mais, généralement, au moins une des foones pourra étre négligée, ce qui

permettra de simplifier le traitement mathématiqudransport de chaleur.

La quantité de chaleur transportée dépend avahtelgécart de température et ce pour
les trois mécanismes de transport. Pour chaqueniséoa de transport, cette quantité dépend

de la nature du matériau, de sa morphologie aumsidgs propriétés de transport [15, 55-56].

La connaissance des propriétés thermiques des samisoutilisés dans les systémes
chimiques est d’'une extréme importance dans laegiimn des procédés a haute performance
[15, 52, 55].

Dans le cas du transport de chaleur selon le ngnande conduction, un flux de
chaleur transféré dans une direction considéréerepbrtionnel au gradient de température
dans cette direction. La densité du flux thermiggepeut s’exprimer par une expression

mathématique connue sous le nom de la loi de Fourie

q=-21 (1.7)
dx

? est la variation de la température par unitéodguieur dans la direction x, (K
X

4 est la conductivité thermique du matériau (W.'). C’est une caractéristique
physico-chimique du matériau (éventuellement duamgd de matériaux).

1.3.3.2. Etat de I'art sur la conductivité thermigte dans un milieu poreux

Un milieu poreux est un milieu hétérogéene quiceststitué souvent d’'une phase solide
et d’'un fluide (liquide, gazeux ou les deux). Landoction thermique dans ce milieu dépend
donc des propriétés de chaque composant ainsigjleudquantité relative. Dans le cadre de
ce travail, nous nous limitons au transport de alvatjui peut étre représenté par un modeéle
conductif. La plupart des mesures ont été réalidées des lits de spheres, grains...[57-64].
A partir des profils de température radiaux et aximesurés a I'état de stationnaire, les

auteurs ont proposé des corrélations empiriquep@unettent I'estimation de la conductivité
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thermique [57, 62-64]. A la différence de ces argedehner et Schiinder [58] ont développé
un modeéle descriptif détaillé reflétant les progsede chaque constituant du milieu pour
évaluer la conductivité effective de celui-ci, comsiil était une phase homogene. Ce modéle
est tres utilisé de nos jours dans le développedesimodeles d’estimation de la conductivité
thermique effective dans un milieu poreux constgaéun empilement de mousse solide [65-
67].

Dans le cas de mousse solide, la conductivitértigere effective est étudiée depuis plus
d’'une décennie par certains groupes [52, 55-5685Paek et al. [52] ainsi que Dietrich et
al. [55] ont fait des mesures de la conductivitéritique effective des échantillons sous
forme de mousse de matériaux différents, ainsi gige tailles de cellule et de
porosité difféerentes; un échantillon de référenags pun second, dont la conductivité
thermique effective est a déterminer, sont pladée a cote entre une source chaude et une
autre froide. A l'état stationnaire, la densité flex thermique qui traverse les deux
échantillons est considérée identique. Dans ceditbmms, la conductivité thermique effective
de la mousse peut étre déduite du gradient de ramopé dans chaque échantillon et de la
valeur de la conductivité thermique connue de Bédilon de référence. Les résultats
obtenus dans ces travaux montrent que la condigctiiermique effective est fortement
dépendante de la porosité mais par contre, laetdd#l pore a trés peu d’influence sur ce
coefficient. Calmidi et Mahajan [65] ont détermil@ conductivité thermique effective de
différentes mousses en aluminium, saturées pardiapar I'eau, par la mesure simultanée de
la puissance thermique échangée et du gradientem@érature dans I'échantillon. Les
résultats de ces études ont montré que la phaisie std la mousse contréle la conductivité
thermique effective en I'absence d’écoulement didé malgré le fait qu’elle ne représente

gu’une faible fraction.

Dans l'objectif de développer un modéle géométiqui permet I'estimation de la
conductivité thermique effective de la mousse g&tyrar un fluide au repos, la plupart des
auteurs se sont appuyés sur le principe du modelgopé par Zehner et Schinder [58].
Calmidi et Mahajan [65], dans un premier résulialig¢, proposent un modéle géométrique
basé sur une unité en deux dimensions en formeajome ; dans ce modéle, la forme de
I'intersection des ponts est considérée comme adriés résultats d’estimation ont montré
gue lorsque le rapport entre le diamétre des petniis longueur de I'aréte cubique est égale
0.09, les valeurs estimées sont en accord ave@lesrs expérimentales. Dans la publication

suivante, Battacharya, Calmidi et Mahajan [66] rio@ la forme carré a lI'intersection des
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ponts par un cercle et utilise la valeur expériralentu rapport entre le diameétre des ponts et
le rayon de sphére a l'intersection des ponts Q.18 résultat estimé est en accord avec le
résultat expérimental. Récemment, Boomsma et Pakdi [67] ont développé un autre
modele plus complexe en trois dimensions. Ce moesiebasé sur une unité géomeétrique
d’octaédre tronqué proposé par Lord Kelvin [68]uat géométrie cubique a l'intersection
des ponts. Dans ce modéle, les résultats d’estmatont en accord avec les résultats

expérimentaux lorsque le rapport entre I'aréte quiiet la longueur du pont est 0.339.

Il est intéressant de remarquer que tous ces m®dRdigent d’'ajouter un parameétre
géométrique qui est ajusté suivant le résultat mx@dtal et la valeur de ce paramétre varie
d'un modele a l'autre. Récemment, en partant du en@nncipe proposé par Zehner et
Schinder [58], Edouard [69] a développé une noevedrrélation basée sur une maille
élémentaire cubique avec également une géomeétrigumia I'intersection de ponts. Basé sur
une analogie entre ce modele cubigmmdifié et le modéle dodécaedre, cet auteur obtient
une relation qui permet d’estimer la conductivitértique effective sans aucun paramétre

d’ajustement géométriques.

La plupart des mesures de conductivité thermidieetere de mousse publiées dans la
littérature ont été réalisées avec un fluide awsep I'opposé, Peng et Richardson [15] ont
étudié le transfert thermique dans des moussesndiaé avec un fluide (I'air) mobile. A
partir des profils de température axiaux et radiawesurés, ces auteurs ont proposé une
équation empirique pour estimer la conductivitérrtiigue effective qui est fonction de la
température, du nombre de Reynolds, de la surfaéeifgjue ainsi que de la conductivité

thermique du fluide.

Les différentes études de la littérature conadrtea conductivité thermique effective

dans les mousses solides ont permis de mettrei@enée les points suivants :
Au niveau expérimental :

La conductivité thermique effective peut étre obtempar la mesure du gradient de
température dans I'échantillon et la puissancentitgre en régime stationnaire [65].
Elle peut aussi s'obtenir par la mesure des grésliele température de deux
échantillons placés cote a cote, puis par I'utilisade ces gradients et de la valeur de la

conductivité thermique d’un échantillon appelé katillon de référence » [52].

Au niveau du développement d’'un modéle :
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Les modeles basés sur une géométrie nécessiteptintiger des parameétres de la
corrélation a partir du résultat mesuré [65-64nDces modeles ne sont pas universels
dans I'application pour les mousses solides etrésgltats montrent que la description
de la géométrie du solide constitue la clé poumestla conductivité thermique
effective dans le cas du milieu poreux. Par corérenodele développé dans le travail
de Edouard [69] ne contient pas de paramétre d&jent, et permet donc d’estimer
‘directement’ ce coefficient a partir de la seutggaissance de la porosité. Cependant
ce modele ne permet d’estimer que les valeurs marigt minimum de la conductivité

effective au sein d’'une mousse alvéolaire.
1.3.4. Modéles géométriques des mousses

Parallelement a I'étude expérimentale, le développe des modeles pour prévoir ou
simuler les grandeurs hydrodynamiques ainsi queptepriétés de transport au sein de la
mousse est également trés utile dans la rechembieqaie dans l'industrie. C’est pour cette
raison que, depuis longtemps, plusieurs modelesétintproposés dans la littérature afin
d’estimer ces parameéetres dans un milieu poreuxtito@slie mousse [23, 31, 35-36, 65-67].
Cependant, d'un point de vue de l'ingénierie chirajgseuls trois modeles géométriques sont
utilisés pour estimer les propriétés du transpanisda mousse solide.

Le premier est mentionné par Du Plessis et all €83-ourie et Du Plessis [70]. Ces
auteurs ont considéreé trois parallélépipedes qui gerpendiculaires les uns par rapport aux
autres. lls ont appelé cette unité RUC (cellulg¢aire représentative) comme indiquée dans la

figure 1-8.

Figure 1-8: Unité RUC [35, 70]
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Le second est rapporté par Evans et al. [71]. Gdéhe basé sur une cellule cubique
comme indigué dans la figure 1-9. En utilisant nexiéles, ces auteurs peuvent estimer la
perte de charge et la conductivité thermique dffecdu sein de la mousse.

d,

Figure 1-9: Cellule cubique [71]

Le troisieme, basé sur une cellule d’octaedrequeén(voir figure 1-10), est proposé par
Gibson et al. [11]. Richardson et coll. [15, 31] uBllisent cette unité pour estimer la perte de
charge au sein de la mousse et ainsi faire unegieadvec le lit constitué par un empilement
de spheres dans la premiere publication. Ces auiulr utilisé ensuite ce modele pour

corréler des expressions afin d’estimer les caefiis de transfert de masse et de chaleur.

(a) (b}

Figure 1-10: Cellule d’octaédre tronqué [10]

En effet, la plupart des modeles proposés poumiassses solides s'inspirent de ceux
employés pour les lits fixes classiques. Dans ddité la plupart de ces modéles nécessitent
d’ajouter un ou plusieurs parameétres d’ajustemerdépendants des caractéristiques
physiques et structurelles des mousses pour réeonlgs corrélations avec les résultats
expérimentaux. Ces corrélations ne sont donc @asent «niverselles>. Dans ce contexte,

il est nécessaire de développer un autre modelmétéigue plus « proche » d'une structure
de la mousse solide et qui serait valable sur anmenge plus large de porosités (i.e. 0.7k
0.95).
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1.4. Objectifs de la these

Cette thése a été réalisée au Laboratoire des imlatérSurfaces et Procédés pour la
Catalyse (LMSPC, UMR 7515 du CNRS) de I'Univergité Strasbourg (UdS) dans le cadre
du projet de recherche mené entre le LMSPC, laétbciotal Direction Scientifique et
Exploitation Productiopet la société SiCat afin de mettre au point ualgseur basé sur un
matériau alternatif 4-SiC) pour la réaction de synthese Fischer-Tropsch densrocédé
« Gas-To-Liquids » (GTL). Parallelement & I'étude ld réaction catalytique, I'objectif de
cette thése est I'étude des propriétés de trarssficahsport de chaleur et de matiere) dans les
mousses alvéolaires ¢geSiC. Différents défis sont donc a relever et serooibjet d’études

dans cette thése :

Avant de réaliser les mesures des propriétés despoat dans ce support, on a
développé un modéle géométrique basé sur la géendétileécaédre pentagonal régulier qui
représente une approche « plus réelle » d'une re@wmgle. Ce modele permet de prévoir les
principales propriétés de la mousse (la surfaceifigpde, la perte de charge, le transfert de
matiere externe). (cf. Chapitre 2).

On présente ensuite un systeme permettant d’esfiemeonductivité thermique de
différents échantillons (mousse B&, mousse dg-SiC et extrudés dg-SiC) pour différentes
vitesses d’air. L'objectif de cette étude est denprendre linfluence de la nature du
matériau, de la morphologie et des propriétés desport du fluide sur la conductivité
thermique effective totale. Enfin, un autre systdrasé sur les plaques, est développé en vue
de mesurer directement la conductivité thermiquesda cas ou le fluide est au repos. (cf.
Chapitre 3).

Parallelement a la mesure de la conductivité thpumeeffective radiale, on a déterminé
la dispersion radiale dans une mousse solide dabgdtif de confronter les résultats en

terme de processus de transfert de chaleur et geem@f. Chapitre 4).

Enfin, ce manuscrit se termine par la conclusiamégdle ou I'on rappelle les principaux

résultats obtenus et ou on décrit les perspeqtivasla suite de ce travail.
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Chapitre 2

Développement d’un modele
basé sur le dodécaedre

pentagonal regulier






Modéle dodécaédre pentagonal régulier

Le résultat obtenu dans cette partie est publiés dan article Towards a more
realistic modeling of solid foam: Use of the pentamnal dodecahedron geometry.
Chemical Engineering Science. 2009; ¥d| Issue 24, pp. 363-37Bans cette section, nous

présentons tout d’abord le résumée ; le détail dke geiblication est donné ensuite.
2.1. Résumé de l'article

Objectif de I'étude

Dans un état de l'art sur les corrélations propss#ans la littérature pour estimer la
perte de charge au sein d’'une mousse solide, Edietat. [9] ont montré que, quelle que soit
la porosité (en particulier a une porosité infémgea 0.9), la plupart des modéles géomeétriques
donnent des valeurs estimées qui s’écartent desurgalexpérimentales. Dans le cas de
I'estimation de la conductivité thermique effectiveest nécessaire de prendre en compte
'accumulation de matiére a l'intersection des gohes principaux travaux de la littérature
utilisent des modeles géométriques qui présentestparametres d’ajustement en fonction
des données expérimentales. Dans ce contexte,opoga ici un autre modele basé sur une
observation simple : la plupart des faces (ou fesgtsont de forme pentagonale. Le
dodécaédre pentagonal régulier semble donc un andidat pour représenter une cellule
elémentaire de la mousse. Par la suite, ce mo@eleras a I'établissement de corrélation

entre les différents parameétres morphologiquessepitopriétés de transport dans une mousse.
Développement du modele

L’'observation de la structure des mousses en pétlyane (ditPU par la suite) par
microscopie optique, fait apparaitre que certacethiles sont formées par douze faces qui
leur conferent la forme d’'un dodécaedre (voir feg2ul5 : A). La préparation d’'une mousse
céramique ou métallique par la méthode d’'imprégnatiune moussBU, qui joue le role de
squelette, permet de conserver la structure dwéar dans la mousse finale (voir fig@re
15: B, C).

Figure 2-15: A et B : Photo de Mousse de PG,;D, E et F: Photo de Mousse de SiG;etH :
Modéles ‘fat’ et ‘slim’ avec des ponts triangulare
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Dans une étude statistique des mousses a l'aide diicroscope électronique a
balayage, Bourret et al. [25] observent que la nt@jales faces possédent cing c6tés (la
valeur moyenne est de I'ordre de-80 %) ; le reste sont des faces a quatre ou sés@bir
figure.2-15 :D). La forme des ponts varie en fonction aegadrosité de la mousse ; elle est
triangulaire a tres haute porosité (voir fig@ré5 :E), et a tendance a étre cylindrique a plus
basse porosité [26]. En plus, on peut constaters degrtains cas (notamment lors
d’'imprégnation importante ou successive) qu’unentjtéa de matieére non négligeable est

déposée irrégulierement a l'intersection des ptuase figure2-15 : F).

A partir de ces observations, nous avons développéodele basé sur une géométrie

dodécaédre pentagonal régulier selon les hypotlsebesntes :

1. Pour une porosité supérieure ou égale a 0.90¢cteorales ponts est considérée comme

triangulaire.

2. Pour une porosité inférieure ou égale a 0.90, ddimedes ponts est considérée comme

cylindrique.

3. On qualifiera le modele de ‘fat’ ou ‘slim’ (voir dure2-15: G, H) selon que,
respectivement, on tient compte ou non de la nea@gcédentaire déposée au nceud des

ponts.
Relations « géométriques » du modeéle dodécaédre :

A partir de la géométrie dodécaedre proposée etrelations mathématiques qui en
découlent, nous arrivons a I'établissement degioak entre les parametres morphologiques
(diametre des pontsld), de la fenétred), de la cellule ¢ ), et de la porosité alvéolaire)Y de
la mousse ; ces relations ont été confrontées tenswiec des valeurs expérimentales
provenant de la littérature. De plus, l'utilisatida cette géométrie, nous permet d’établir des
relations pour estimer la surface spécifique géomet ; la méme confrontation que celle

citée ci-dessus, surtout a la porosité alvéolaiférieure a 0.9 permet de valider ces relations.
Application de ce modéle :

On part de la méme idée proposée par Lacroix ¢8jkur I'analogie entre le modéle
cubique et le lit de particules dans I'objectifateercher une relation qui servira a I'estimation
de la perte de charge. Ici nous supposons quertsipb et la surface spécifique géométrique
obtenues a partir du modele dodécaedre et cellenwds avec un lit de sphéres sont

identiques. Ceci afin d’obtenir une relation postiraer le diamétre équivalerdpf impliqué
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dans la loi d’Ergun, a partir des parametres mdggigues de la mousse. On utilise ensuite
cette relation pour estimer la perte de charge Swvére concordante avec les valeurs
‘expérimentales’ notamment pour des porosités #uds inférieures a 0.9. Une corrélation
est aussi proposée pour estimer le coefficientrdestert de matiére externe. Dans cette
corrélation, nous faisons apparaitre le teagds qui permet de la rendre plus cohérente avec
des mousses dans une gamme de porosité alvéotdare (275-0.85 et une taille de pore
correspondant au nombre de PPI entre 10 et 45.

Conclusions :

Dans ce travail, une nouvelle géométrie a été Idppée avec succes, elle permet
d’établir les relations entre les parametres mdagaiques d’'une mousse. Lorsqu’on connait
deux paramétres morphologiques de la moudsea(® ou¢), on peut déterminer tous les

autres parametres en utilisant ces relations.

Des nouvelles corrélations pour estimer la peetelthrge et le coefficient de transfert
externe de matiére sont développées et valablesirseirgamme étendue des parametres
morphologiques de la mousse.

Bien qu’attrayant, le modele dodécaédre ne pepastencore de tenir compte des
fenétres bouchées (voir figu?el5 : F) et des ponts creux (voir figuel5 : E). En outre, un

ensemble de dodécaedres ne permet pas de paypaickes

Contribution du doctorant :

Calcul des relations dans le cas des modeles’ ‘sliffiat’ avec les ponts sous formes

triangulaires.

Contribution des autres auteurs :

Calcul des relations dans le cas des modeles’ ‘sfirtfat’. Application des modeéles

dans l'estimation de la perte de charge et du fieainde masse.
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Abstract

The geometric structure of a solid foam is appredalsing a pentagonal dodecahedron
as the unit cell. Important properties of the fa@mpecific surface area, pressure drop, external
fluid-solid mass transfer) are well represented siccessfully compared with experiments.
The approach enables accounting for triangularylndrical struts and solid accumulation at
their meeting points. Knowledge of the void frantiand mean strut diameter (or pore
diameter) are sufficient for estimating any geometharacteristics. The model has been

tested with foams of porosity ranging from 0.79188.

Keywords: Cellular materials; Solid foam; Pentagonal dodecdton; Pressure drop;

Heat and mass transfer.
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2.2.1. Introduction

Solid foams are class of porous materials with Idensities and novel thermal,
mechanical, electrical and acoustic properties$bdjid foams have been used for a long time
in the design of aircraft wing structures in theoapace industry, core structure for high
strength panels, and also in compact heat exchandéore recently, they have been
considered as potential candidates for catalytigpstt [2]. In contrast to ‘conventional’
packed beds formed by dense packing of granulaemagtthe use of a solid foams has
become very interesting, since they offer to vaey geometry for the solid-fluid contact, and
especially the bed voidage. Solid foams presemtravigh specific surface area which can be
advantageous in mass and heat transfer processgp d8d allow intensification of
hydrodynamic interactions between fluid and solisthge in multiphase reaction [6, 7].
Moreover, with a specific surface area equivalent tfixed-bed reactor filled with packed
particles, the high porosity of foams result in imlmwer pressure drops [8]. The modeling of
the three-dimensional structure of solid foams #mel definition of relevant geometrical
characteristic dimensions deserve fundamental figa®ns for the possible applications in

chemical engineering.

Geometric modelling of the solid foam is signifidgn more difficult than of
‘conventional’ packed beds due to the more intecgéometry of the foam. Commercially
available solid foams form a complex 3D array @érnonnected struts with an irregular lump
of solid at the intersection of struts. In therktieire, various foam cell geometric idealizations
have been proposed for subsequent use in heat,andssomentum transfer modeling. The
main theoretical geometrical models were synthesigeEdouard et al [9]. In the latter work,
the authors examine the effect of the solid foanrpiology on the prediction of bed
permeability. It appears from this state-of-artiegw that no model is flawless and that the
deviation between experimental and theoreticalesaktan be as high as 100%. All structural
permeability relationships present the same depwmeden pore diameter and differences
appear only in the dependence on the foam porddiy.authors show that for high porosities
(> 0.90), different geometrical approaches givey\wose results, but in the porosity range
between 0.7 and 0.9, the ratiga (i.e. strut diameter/pore diameter), the specifidace area
and thus the pressure drop deviate quite significalepending on the assumed geometrical
model. There is thus a need for a more represeatedil structure of a solid foam that would
be valid on a wider range of porosities (i.e. 0.§<0.95). In this context, regular pentagonal

dodecahedra are used. The main geometric chasdi®rare used to model the specific
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surface area, the pressure drop, the tortuositytlaadiuid-solid mass transfer process. The
results are compared with the already availableeisoahd experimental values from the open

literature.
2.2.2. Solid foam materials as packed pentagonal decahedrons

Geometric modeling of this cellular material idfidult due to the more intricate
geometry of the foam. Different approaches are ntegdoin the literature concerning
elementary cell used for foam modeling. Dating ba&gkthe 19th century, Plateau [10]
identified the foam cell shape as a rhombic dodedain in his treatise on solid geometry and
investigated experimentally the stability of so@m$ through which the famous Plateau's
rules were established. In addition, there is Kedvil4-sided tetrakaidecahedron [11] with
slightly curved faces and edges. Matzke [12] cotetl@n experimental study in which he
characterized 600 soap bubbles. He reported irmequolyhedra with 7-17 faces with the
average being 13.7 and an average number of edgefage of 5.12. There is alf®
tetrakaidecahedron [13] that is somewhat advantagewer the Kelvin cell in representing
foam cells as the statistical distribution of palygfaces is much closer to several actual
foams. Panel and Finnie [14] studied various aspeicfoam morphology and suggested that

the pentagonal dodecahedron is a good approximettiaotual foam cell geometry.

A
0|

=

Figure 2-1: Cubic representative unit cell for foam [15-16]

Actually, in chemical engineering point of viewnlp three geometrical cells are used in
order to estimate the transport properties in thiel oam. The first mentioned cell is the one
of Du Plessis [15] and Fourie and Du Plessis [T6e authors considered three rectangular
and perpendicularly connected struts as the brickhe whole foam. They called this brick
RUC for representative unit cell (Fig.2-1). Usinigist model, the authors reported the
estimation of pressure drop and effective condugtithrough the matrix. Moreover, they

introduced the notion of tortuosity for solid foams
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S

Figure 2-2: cubic cell lattice [3]

The second reported approach is the cubic ceitéatised by Evans et al [17]. The
authors assumed that the cell size is equal tgiteeof the cubic lattice (Fig.2-2). Using this
geometric model, they modeled the pressure draqugr the matrix, the heat transfer and the
stiffness of the material. The cubic lattice modeklso used by Giani et al [3] for mass
transfer estimation and by Lacroix at al [8] inirgtf publication on pressure drop estimation

through silicon carbide foams.

The third reported elementary cell is the tetrakeshedron proposed by Richardson et
al. [18] (Fig. 2-3). Using this base unit, the authdeveloped an analogy with packed bed and

proposed estimation of pressure drop, and of hehbh@ass transfer coefficients.

Figure 2-3: Tetrakaidecahedron geometry and correspondiag fell unit [18]

Most cellular materials (or solid foams) are pregairom polyurethane (PU) foams as
templates. These PU foams are prepared by reastigari-isocyanates (or pluri-carbamates)
on diol with a small quantity of water. The presemé water induces the release of gaseous
carbon dioxide. This gas creates small cavitiethenemulsion. The size of the cavities is
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controlled by the reaction conditions (quantitywsdter, reactant, temperature etc.). After the
subsequent chemical reaction has been completedga$ bubbles are trapped in the solid
matrix and the cavities are still closed. A procesied bursting opens the cavities which are

then transformed into open cells.

nHO-R-0OH +nOCN-R-NCO - -(R-0-CO-NH -R-CO-0), -
~R-NCO+H,O M - R~ NH, +CO]

When the cavities geometry in PU foams is obsebsedptical microscopy, it appears
that most PU cells are formed of twelve pentagdaets which give them the dodecahedral
shape. The whole material is then composed of phckelecahedra. As the ceramic and
metal foams are usually prepared from impregnatbriPU foams, the same pentagonal
dodecahedron geometry remains in the final matezgecially for SiC foams thanks to the

Shape Memory SynthesiSKIS presented by Ledoux et al and Keller et al [1D-21

e T ﬁ
\ / :
— 4

Figure 2-4: Modification of the window after impregnation

Figure 2-4 summarizes the impregnation technic, dherall dimension of the cell
remaining the same; the window opening (or porendiar) becomes smaller, the struts
become thicker, and the overall density of thedstdam increases, due to the extra coating
material of the PU struts. To the best of our kremlgle, no geometrical approach based on
dodecahedron has been reported despite the num&roiliarities between solid foams and
packed dodecahedra. In the open literature, it b@sn reported that the pentagonal
dodecahedron do not perfectly pack [22, 23]. Howewe the one hand, the thickness of strut
will allow best packing of dodecahedra and on ttieiohand Anderson et al [24] and Bourret
et al [25] have showed that it is possible to ab&ipacking of regular dodecahedra through
the modification of the regular pentagonal dodedatre This modification makes that only
few faces present four or six edges, whereas therityaof the windows are pentagonal

(between 60% and 80% depending on the porosityeo$olid foam).
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Figure 2-5: PU foams A, B andD), carbon foamsQ), SiC foams ) and packing of regular
pentagonal dodecahedron with smoothed surfae (

These observations are illustrated in figure 2i6alfy, the struts of the PU foams are
all triangular prisms in case of high porosity (Ri%.) and tend to cylindrical form when
porosity decreases [26]. In the following sective, assume that all open cells of solid foam
can be represented by packed pentagonal dodecahesirshown in Fig. 2-5(F). Next,
depending on the porosity of the solid foam, we tise perfect regular pentagonal
dodecahedron geometry with triangular or cylindrigtauts assuming either “slim” or “fat”
struts (sedrig. 2-7 and Fig.Al (appendix A)) in order to estimate the main chinastic
lengths of the cellular material.

. | — 5w |

Figure 2-6: Triangular prismatic strut of PU foarA) and SiC foamE)
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2.2.3. Analytical model: characteristics of the sa foams and structural relationship

The main characteristic lengths used to developedation between the cell diameter
(@), the window diameter (or pore diamet&rand strut diameted{) are presented in figure
2-7. As a starting point, the solid foam unit @ah be seen as a dodecahedron of sidbe
edges are struts with a thicknedg @nd a lengthly. It appears from figure 6 that for very
high porosity, the cross section of the strut aengular and that the connection between the
struts are angular and are well represented bghtetiron (see Fig.2-8); we will speak of

“slim” dodecahedron.

Figure 2-7. Main structure and characteristic lengths invdlirethe dodecahedron geometry. Left:
“slim” dodecahedron made of prismatitic struts.Rigfat” dodecahedron made of rounded windows.

For medium porosity, matter accumulates at thet stpanection during impregnation
and synthesis. The connections are more roundeltlisisated in figure 2-7 right; we will
speak of a “fat” dodecahedron”. Whatever the cts® main geometrical characteristics are

indicated in figure 2-7 and 2-8.

Figure 2-8: Solid strut foam with a shape of triangular pris
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In the slim case, the modeling of the strut striectis represented in figure 2-8. The
center axis of the strut is the wire frame of tkeef@ct geometrical pentagon (red dotted line in
figure 2-8). For the solid foam unit, the diametérthe circle inscribed inside one of the
pentagonal faces (or pore diameter,a)es limited by the prism sides. The length of steut

is thenlg, the triangle side ids, and the height of the prismhs
Determination of ratio between window and cell diareter

We deal first with the slim dodecahedron case. Miaghematical relationships needed
to calculate the different parameters require the the golden numbeg). This number,
known since the Antiquity and defined by equati®ri), behaves quite uniquely, as equations
(2.2) and (2.3) show:

¢:1+£/§ ~1,6180 2.1)
¢ +1=¢* (2.2)
1
p-1=— (2.3)
¢
The volume of a regular dodecahedron with siteegiven by:
Jg 4
Vdodecahednn = T¢Cs (24)

The solid volume consists of the contribution oé thirty prismatic struts and twenty
tetrahedral at their meeting point. In the solidrfg each strut is shared by three dodecahedra
and each tetrahedron is shared by four dodecah8draonly a third of each prism volume
and a quarter of each tetrahedron volume have toobsidered. The volume of one strut
needs the use of the strut lenggland the use of the strut sidewhich are related with the

following equation:

IS:c—Zh:c—l\/éds (2.5)

2\3

the total solid volume per dodecahedron is equal to

Vsolid :3_0£|sd32 +2_0£d: (26)
3 4 4 12

Using equation (2.5), the following equation isabed:
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:10£d§c—5£dj+5£df (2.7)
4 4 12

V

solid

The porosity of the structure is then defined ushmegtotal volume of the dodecahedron

and the solid volume in it:

Vv loédfc—Sst +5Qd§’
e=1- solid  —q _ 4 ﬁ 12 (2.8)
Vdodecaheotm \/§¢ C3
2
2 3
d—Z@—d—Z@—(l—‘fFO (2.9)
¢° c 3¢
with k:%,we obtain:kZ@—Wg—(l—e):O (2.10)

Solving equation (2.10) and using equation (2/9,diameter of the circle inscribea) (

¢
V3-¢

inside one of the pentagonal faces(, ), can be estimated by the following

equation:

a_ ¢ 4 k[2

The knowledge of solid foam cell diamete® ), presented in figure 2-7 can be

approximated by the diameter of the sphere tangenthe faces and inscribed in the
dodecahedron of side c. It is then possible toutaleK andF respectively ratio of strut side

(dg) to the cell diameterd® ) and ratio of pore diametea)(to the cell diameter® ):

_d_d _ Kk
b C¢2 ¢2
2.12
a_ a (1_; g) o
F=—= 5 =
® cp®  p3-¢

As soon as the porosity is known, equation (2.10¢gk, andK andF are deduced
from (2.12).

In case of fat dodecahedron (Fig.Al (appendix &)¢ same form of relationships is

obtained withk solution of following equation (see appendix A):
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BB Bt il
¢ 3p* V5" | 4f3-9¢ 4(3B-9)) 2\3

3
/AP k |2
408In [5j¢ ( 2 3] l_sm2 5¢2 219

32/3(3-¢) 4 9-3¢
J5¢*

In case of low porosityg < 0.9), the same approaches can be used wittytimelrical

-@1-¢)=0

strut of lengths and diameted; (see appendix A)

For many processes, the activity performance ictly influenced by the morphology
of the solid foam and by the cell size. In genettag, cell count is actually expressed with
number of cells per linear centimeter or with PRIiber of pores pre linear inch). In reality,
the definition is confusing because the pore nohas never been clearly defined. It can
range from the window diametea)(to the full cell diameter¢ ) (Fig.2-7). Moreover, a cell
is a volume, while the PPI is the projection okthiolume which can be biased according to
the projection angle. In this context, we prefangghe solid foam cell diamete#() instead
of PPl measurement to define solid foams sampleseSsolid foam producers mentioned a
ratio between the cell diametep () and the pore diametes)(around 2.3 [27]. In this context,

the ratio® /a (i.e. 1/F) is plotted versus the solid foam porosity in fig2-9.

3 2 T T L T T
—— Fat dodecahedron with triangular strut

—t— Slim dodsczhedron with triangular strut
3t —&— Slim dodscahedron with cylindrical strut
—®— Fat dodecahedron with cylindrical strut

Dfa, (=)

0.7 0.75 0.8 0.85 09 0.95 1

Figure 2-9: Ratio & /a in the usual porosity range s6lid foams
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From this figure, it appears that this ratio i9stgly dependent on the porosity. It goes
to ¢\/ﬁ when porosity goes to 1. This limit representsféw that there is no more matter
around the strut (strut thickness equal to zerojhé range of porosity between 0.8 and 0.92,
@ [ais between 2.1 and 2.6 for either slim or fat dathedron. Thus, the empirical value 2.3

given by solid foam producers is a good approxiomatn this porosity range. Nevertheless,
the exact value o /a should be used future authors in their calculation

Determination of ratio between strut and window dianeter

Several researchers (Edouard et al [9]) reportedrétical geometrical models which
describe the relation betwedy a ande. Although expressions for the strut diameters leikhi
the same linear dependence upon the pore diamiese relations are very different
concerning the effect of the solid foam porosityg.E10 compares the results of the
dimensionless ratiayda, which is calculated according to the equatioril4®. with the

experimental values (Table 2-1) and the main madsised of the literature.

K _d._o d
=S x__ ="S (214)
F ® a a
06 ~05
Cylindrical strut Triangular strut
EI  Ginietal 1045
< Luetal
{ DuPlassisetal 404
%7 Stemmet 2t al
& Grobestal 40.35
@ This work (SiC foam) a
O This work (PU foam) €] 103
x P Calmidietal D
Y r  Buciumanetal H X 1025 5
; = = = « Dis Plassis model 6‘* ‘ - ¥ =
— — Richardson modal L F " a 0 10.2
=== ==e Lacroiy modal s $$ ‘x
—— Shm modal g H‘“‘x i 1015
—#— Fat modal B @Q\
0.2 Incera Garrido et al l\;\\\_ 101
AN —— Slim modsl Ry
0.15 —dh— Fat mods! 4 1008
0.1 L J L 1 1 1
0.75 08 0.85 09 09 0.92 0.94 0.96 0.98

Figure 2-10: Ratiodya versus porosity

We can see that for the porosity range studied,PIassis, Lacroix and Richardson
models give equivalent results that are coheretit thie average of experimental values for
high porosity € > 0.9) except with the PU solid foams. In casea¥ porosity, the same
trends can be observed, but with higher deviatio@,models have tendency to overestimate

the experimental values. With the models basedhenpentagonal dodecahedron geometry,
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the majority of the values (approximately 45 expemtal values from a total of 57 data) are
within the two value limits of the slim and fat dmdihedra models. Indeed the slim model has
tendency to overestimate the experimental dataJewthie fat model underestimate the
experimental values. This is because the exces®laf at the strut connection of the fat
model must be distributed all along the strut af #lim model resulting in a higher strut
diameter for a given volume fraction of solid, ,ijgorosity. In the case of PU foams, one can
notice that all the values are close to that obkthiwith the slim model. This is probably
explained by the rheology of the PU pre-foams dpspnthesis which permits matter to flow
along the nascent struts instead of accumulatinthetnodes. Conversely for other solid
foams, the fat dodecahedra geometry seems to be appropriate. It is well-known that
during the impregnation phase, the added mattereferentially deposited onto the nodes of
cell [8, 26] due to capillary force. This preferiahtdeposit is taken into account in the fat
pentagonal dodecahedron geometry. However, thisréssilt has to be moderated by the

following facts:

» Like underlined by Bourret et al [25], when the gsity of solid foam decreases, it is
more difficult to obtained a perfect packing of rentagonal dodecahedron.

» It is well known that for solid foams of low porosi because the main morphological
characteristics are obtained from optical microgcop is more difficult to well
determined the size of the pores and the strutdaltiee fact of a broad distribution in

measurements [28].
2.2.4. Specific surface area

For many industrial systems, external specific aefareag;, m?) is an important
parameter which is responsible for the performaare successful design of reactors and/or
heat exchangers. For solid foams, specific surdaea is typically higher than 1000'raven
at very low densities. The mains relations havenlsmthesized by Edouard et al [9]. In case
of a slim dodecahedron (with triangular strutsk ®pecific surface area is given by the

following equation:

ng/xtt §9xd x| x3
3 ru 3 s s
a = = =
Vdodecahedm \/§¢ 4 C3 \/§¢ 4C2
2

60d, [1_1 zk] (2.15)
2\3
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with ¢c=®/¢*, we obtaina_ = ﬁOK (1—% %k}
¢’

a; value depends dhnand on the cell size valu@(). In order to compare the theoretical

values and the experimental values taken fromiti@ture, a non-dimensional parameter,

acxaisused.a, xa=—— GOk(l—1 Ekj (2.16)

5¢° 3

In case of a fat dodecahedron, the specific suréaea can be approximated by the
following equation (appendix A):

bl bl

J5¢,/3-¢ 2(3-9¢)

acxa:Fx (2-17)

Strut variation

o «—p— A

2-"'-..,‘_ 1 ] Grobe ot al
=g ICI Moceira 2t al
L8] Incera Garrido at al
—&— Slim modal
—s— Fat modsl
—&— Slim model
——— Fa: modal
_______ Cubic modal
(Lacroix et al [8]
RUC modal
(DuPlessis 2t al [11])
Tetrekaidacahedron
— — modal
(Buctuman at al [24])

0 . . . ;
0.765 0.815 0.865 0.915 0965 1
e.(-)

Figure 2-11: Dimensionless.-a parameter versus porosity of different models canag to

dodecahedron model.

Dimensionless+a parameters in both case are plotted in Fig.2-Idusethe solid foam
porosity £ and compared with the different models found faréiture [9] and experimental
data (table 2-1). Only few authors compare thened®d specific surface area with the
experimental data. Moreira et al. [29] measuredgpecific surface area by image analysis.
The authors took into account the perimeters ofstiiel phase of a cross section of the solid
foam and then multiplied it by the length of thengée.
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Table 2-1
References g () | a, (um) | d, (um) a, (m?)
0.945 4300 660 333
0.927 4700 820 352
0.938 2200 370 696
Giani et al [4] 0.937 2000 330 767
0.932 1700 280 942
0.911 4600 800 449
0.96 500 92
0.96 1000 190
0.96 2000 360
0.92 500 110
Lu etal [10] 0.92 1000 215
0.92 2000 440
0.88 500 130
0.88 1000 250
0.88 2000 490
0.973 254 47
Du Plessis et al [11] 0.975 423 54
0.978 564 54
Stemmet et al [6] 0.931 2450 553
0.932 612 138
0.936 314 66
0.814 1096 341 1229
Grobe et al [26] 0.8 1232 358 1247-1389
0.856 745 127 1974
0.91 1326 405
This work, 0.90 1200 456
SiC foam 0.915 392 140
0.91 1053 225
0.88 750 226
0.96 1259 303
This work, 0.955 893 284
PU foam 0.98 591 120
0.97 797 166
0.834 1500 680
0.864 1550 550
0.947 1580 430
0.799 950 300
0.851 959 280
0.884 940 270
0.897 980 260
. 0.767 580 220
Buciuman et al [24] 0.837 620 200
0.844 630 180
0.797 340 150
0.849 360 90
0.872 370 70
0.827 210 90
0.878 250 40
0.94 2300 1830
Moreira et al [25] 0.88 800 1920
0.76 360 2340
0.818 1933 835 675
0.804 1192 418 1187
0.816 871 319 1437
Incera Garrido [31] 0.813 666 201 1884
0.852 2254 880 629
0.858 1131 451 1109
0.852 851 330 1422
0.848 687 206 1816
o777 1069 460 1290
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However, since each indicated value of specifi¢agar area represents an average of
image processing analysis, these results havege larcertainty range. Recently, Grobe et al
[30] and Incera Garrido et al [31] used a volumagm analysis of ceramic solid foam to
measure the specific surface area and the poreetkamin these research works, solid
ceramic foams composed of .8 with different pore densities and porosities were
investigated by Magnetic Resonance Imaging (MRIjthWhis technic, it is possible to
determine the main morphological parameters undfareint angles projection (viewing) of

the solid foam sample.

From Fig. 2-11, we can see that all models givelzabior of the specific surface area
that is strongly dependent on the porosity. We roate that the structural relationshig-a
versusé¢) developed by Lacroix et al. [8] and Du Plessisakt[15] give close theoretical
results. However, these models seem to be valig faml high porosities. In contrast, the
structural relationship presented by Buciuman et [@B] and developed from the
tetrakaidecahedron model seems closer to experandata acquired from solid foams with
low porosities £ < 0.9). The dodecahedron model either slim ogifa¢s values oé.a very
close of experimental data in all the range of piies. Note that, the fat model with

cylindrical struts is the best model for the lowqmsities €< 0.90).
2.2.5. Application of pentagonal dodecahedron model

In the next section, the pressure drop in singlasphflow and mass transfer will be
studied using the pentagonal dodecahedron modem Figures 2-10 and 2-11, we have
noted that the pentagonal dodecahedron model igangtdifferent from other models for the

high porosity range; we will thus focus only oniddbams withe < 0.90.
Pressure drop modeling on solid foam

Permeability is an important parameter for the abt@rization of solid foams employed
in industrial applications. Knowledge of pressurepdinduced by these foam matrices is
essential for successful design and operationgit performance industrial systems. During
the last decade, numerous experimental and modedggle-phase flow in solid foams have
been lead. Most of these studies were synthesizedEdouard et al [9]. Among all
correlations presented in this review, the appreagbiroposed by Du Plessis and Lacroix
seem to be more adapted to estimate the pressyenithin solid foams structure since they
do not involve any fitting of the data. These clatiens present estimation of the Darcyan

(k1)) and non-Darcyankf); (see EQg.2-18 below) pressure drop parameterstlad give a
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relatively “low” deviation between experimental atigtoretical values, with the majority of
pressure drop data lying in the £ 30% region faainfis with high porositiese(> 0.90).
Recently, Incera Garrido et al [31] studied the snaansfer and pressure drop properties of
alumina solid foams with pore counts between 1045&PI and porosities between 0.75 and
0.85. It is clear that the published models (RU@ic lattice and tetrakaidecahedron models)
in literature are not satisfactory for this randeporosities: these models overestimate the
specific surface area (see Fig.2-11) and the preskop. In this context, Incera Garrido et al
[31] developed an empirical relation in order tecaecile the experimental and theoretical
values and compare these results with the modalaofoix, since it displayed the closet
representation of their pressure drop data amohdjtedature correlations tested by the
authors. In their approaches Lacroix et al [8] ®sfgd to use the classical Ergun’s equation
(Eq.2-18,E; = 1.75,E, = 150), substituting the particle diameter for eguivalent strut
diameter derived from a cubic lattice model. Thiessitution is based on the analogy between
solid foam and particles with the same specifidagg area per unit volume and the same

porosity, leading tal,= 1.5ds.

This same idea will be used here, but using théaggemal dodecahedron model instead

of cubic lattice model. In this condition, it issyeto obtain:

AP _ o m=efuy o opl=ela? _pup pud
=E, , =
L ’d? e°d, k, K, (2.18)
withd, _6(1-¢)
&

Figure 2-12 presents the plot of pressure droputatled from Lacroix et al [8]
assuming a cubic lattice, and from both slim ant gantagonal dodecahedron (with
cylindrical struts) models versus pseudo-experiadenpressure drop. The pseudo-
experimental data are generated from the permgabdnstants Kex, and k ex, presented in
table 7 of the work of Incera Garrido et al [31jdaconsidering five velocities of gas (air): 1,
3, 6, 9 and 12 misat the ambient temperature.
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30r

25+

(APL), . (Pa/m)*10°

Figure 2-12 Parity diagram of pressure drop. Theoretical @alersus experimental data (from [31]).

This work (@ Fat modelo Slim model),m Lacroix et al [8]

Figure 2-12 shows that Lacroix correlation using tlubic model and the slim model
overestimate pressure drop. Conversely the fat cidolron model gives a relatively good
agreement between experimental and theoreticaksalith the majority of pressure drop
data lying in the + 20% region. The reason for lteéer representation of the experimental
pressure drop as well as the specific surface dega upon using the fat pentagonal
dodecahedron model is closely related to the impmegn process. During this phase, the
ceramic precursor deposits more at the intersextibran along the struts and this
accumulation of the matter is taken into accourthafat model whereas it is ignored in any

other models.
Mass transfer:

The knowledge of mass and heat transfer in porcediaris of extreme importance for
reactor design and industrial implementation. Alifjo, the convective transport in porous
media has been studied extensively for over 150syeaw, the majority of the studies
reported in literature deal with naturally occugilow porosity media (0.3 0 & < 0.60) such
as packed beds and granular media. Most publistsdts are represented by the following

correlation:

d
= Kabh _ ARESE? with Re= 2" and Sc=—" (2.193)

1.2 v 1.2

Sh

using an appropriate definition of the hydrauliardeterd.
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For solid foam and in particular case of mass feanghe published studies are
relatively few. In previous work, Giani et al [3uslied mass transfer to three metallic foams
(8-15 PPI) by performing the catalytic oxidation@® under external mass transfer control.
The authors proposed a first correlation for thedmtion of Sh number, where the strut

diameter is used as characteristic length (botherSherwood and Reynolds numbers):

Sh=1.1R&%s¢" (2.19b)

Recently, Incera Garrido et al [31] used the saeh&tionship for estimating the mass
transfer coefficients to alumina solid foams wiiffedent morphologies (see Table 2-1). The
authors have shown that mass transfer coefficiehtseramic foams are between those of
honeycomb monoliths and packed beds with comparajg@emetric surface areas.
Nevertheless, in a wide range of cell and pore dtarms studied, the experimental Sherwood
number cannot be correlated only to the ReynoldsSshmidt numbers and thus correlation
(2.19b) of Giani et al seems questionable. Theeefibie authors used additional parameters in
order to reconcile experimental data and theoretmlaes. Finally, based on Chilton-Colburn

Sh Nu

—5 ), the authors observed a good agreement
;

analogy (no radiation influencs,cl,3 = P

between their experiment8handNu number values given in open literature. The catieh

obtained by Incera Garrido et al is:

0.58
Sh= 1.0Ré?-475c“3[Lj % (Sl units) @2
0.001m
u,D
with Re=—— |, Sh= KnD andD = a + dsandm = 0.58.
v 1,2

Although, this correlation gives a good agreemetivben experimental and theoretical

values, we can note that the authors used fivadiftarameters, which may seem too much.

In this context and from fat pentagonal dodecahednodel, the focus of this section is
to reduce the number of independent parametersogm@pose a more convenient correlation
for the prediction ofSh number based on (2.19a). By using the experimgndatermined
values ofky, of five solid foam samples (obtained by Incerar@aret al [31] and given in
Table 2-2), the corresponding experimer@alnumbers can be fitted by a single and very

simple correlation:
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u,d, k d

Sh=(a, xd, )Re"?Sc” with Re= and Sh=—m—s (2.21)

v 1,2

10" }

Sh, (<)

10° b

10' 10°
Re, (-)

Figure 2-13 Experimental and theoreticBhnumbers as a function of tRenumbers of 5 different
foams types: circle 10 PPI, diamonds and squdré¥2, stars 30 PPI and triangles 45 PPI. dotted

lines :This work (Fat model with cylindrical strijjtsolid lines : Giani et al [3].

Table 2-2 kn(m/s) from work of Incera Garrido [31].

u, (ms?) 10PPlg=0.85 20PPIg=0.85 30PPlg=0.85 45PPlg=0.85 20 PPls=0.8

1 0.156 0.135 0.165 0.153 0.172
2 0.239 0.216 0.246 0.230 0.252
3 0.286 0.270 0.302 0.280 0.294
4 0.334 0.315 0.337 0.329 0.328
5 0.373 0.356 0.369 0.362 0.362
6 0.397 0.369 0.397 0.390 0.395
7 0.437 0.401 0.428 0.412 0.417
8 0.469 0.423 0.457 0.434 0.442
9 0.485 0.441 0.478 0.458 0.459
10 0.509 0.450 0.506 0.483 0.471
11 0.532 0.464 0.527 0.500 0.480
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It is worth emphasizing that the correlation présdnn this work closely resembles
equation (19a), but as shown in Fig.2-13, @hels term allows taking into account the large
influence of pore densities (PPI). From Fig.2-13siseen that the correlation of Giani et al.
[3] is in good agreement only with ti&hnumbers of the 10 PPI solid foam. This is because
Giani’s correlation is based on results obtainexinfisolid foams with large pore size (8-15
PPI). By contrast, excepted for 10 PPI solid fodn@ correlation presented in this work
(Eq.2.21) gives results that are very close to exntal values oShnumber with adjusted
parameter, except the prefactwmeds. Further work on this prefactor would be necesgary

understand why it is involved.

55

O 20PPI £=0.85 o, -8
5} | ---8--Correlation ’,o;:JE'
¢ 20PPlLc=038 0B @
, eetalin B
4 5[ | ---o-- Correlation ,g:E'G
-
4 /Jg
s
~ 35 88"
— 0o---
o 5},",‘13
“ 3 B $”{:'
25 ¢ .5°
&
21 i
1.5 O
'1 1 1 1 1 1 1 ]
0 20 40 60 80 100 120 140

Re, (-)

Figure 2-14 Experimental (from [31]) and theoreticahnumbers as a function of tRenumbers of

two different porosities and same PPl numbers lid $oams.

From Fig.2-14, it is interesting to note that théluence of the porosity is weak. The
same trend was observed by Incera Garrido et al. [Bor two different porosities, the
deviation obtained by the present correlation ialsand in agreement with the experimental

values.

In conclusions, the mass and heat transfer prasedt solid foam with pore densities
between 10 and 45 PPI and porosity between 0.7® &%dcan be predicted by the presented
correlation (Eq.2.21). However, for the high potpge > 0.9), this new correlation must be

verified.
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2.2.6. Conclusions

The pentagonal dodecahedron as a model reveaks qoite close to the real structure
of a unit cell of a solid foam. Assuming triangudarcylindrical struts, matter accumulation or
not at the strut connections yields a very vemsagpresentation that enables one to describe
the specific surface area, pressure drop, and r@fteplid-fluid mass transfer with simple
relationships that involve the porosity and eittiex cell diameter (or pore or the strut) only.
Depending on the nature of the solid foam (andh®gis method) and on the porosity range,
the choice between the sub-models is quite easyeMer, further experimental data would
be welcome to get a better understanding of sofagaes (prefactor in Eq.2.21) and to give
better support to or to relax the proposed appraton. Further applications to three-phase
systems (liquid holdup), effective heat conducyiwof the matrix under flow condition, etc.

are under work.
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Appendix A: the fat pentagonal dodecahedron model.

In case of the fat pentagonal dodecahedron geonbieysolid volume is increased
according to figure Al.

Figure.Al: Pentangonal dodecahera without (A) offtwB) smooth volume.

In these conditions, the maximum of volume addeapoximated by:

Vaaa =

(lz Sz] ( 32
R
i3 )
1—2d3(sp _I_Tazj+20 M_
2 4 8 (2.22)

with

S= asin(Z—;J, a= ISL, I =c(1—%\/§kJ andS, = lIsz(pentagonal area).

V3-¢ 43-¢

So the total solid volume is equal to:

Vg = 30ﬁlsds +

30 2042 45
solid —
3 4 4 12

s TVaa (2.23)

. . _ d, . . .
The relationship between porosity dndels then given in table 2-3
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Table 2-3
k a/a
Slim pentagona
dodecahedron kz@ 5410 _-=0 a xa= F 60{1—1 ZkJ
with triangular ¢ 3p° J5¢? 2\3
struts
Fat pentagonal kzﬁ—k3m+(12k ]( 59 n o Il‘i E]z
dodecahedron| ° ¥ \Welalms aemaf 2l
3 /4
s (2o 2] [, (@) zv{ ﬂ { ]s.ﬁ@
P i 5 213 1 5 g xa=Fx
with triangular 32433 9) 2" 9-3p 13-¢)
struts + NT -(l-£)=0
Slim pentagonal
dodecahedron| V577, K |2 2\/_07T
< a-% -(1-£)=0 _ F 12
¢* 2 3 12¢4 a, xa= 207K 1-— |-k
With cylindrical J5¢ 2\3

struts

V577, 2
¢4

Fat pentagonal

V10 e
12¢*
m ¢

sGeH

5¢

dodecahedron

+[m IW 46 ¢)][ 52]2

w71k 2)
sin [gj;zb [1 ) 3]
40

with cylindrical

32/3(3-¢)

struts N

NC&

-@-¢)=0

In case of low porositye(< 0.9), the same approaches can be used withytimelrical

strut of lengths and diameteds. For the sake of simplicity, the connections betmthe struts

are still assumed to be the tetrahedral of thegu&ar strut model. In these conditions, we can

obtain the equations for the slim and fat pentabdodecahedron models with the cylindrical

struts given in table 2-3.

The calculation of specific surface area in thenfatlel is given by:
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Ay = 1—22 reds+ i—g\/@az sin® (g)

@ 20 o . o JT k) [2
(Gmslsm+16\/§a sin (5)J_127k(1—(2)\/;j ig‘/éaz sin2(75T)

Ac gy = = +
V5¢* s V50¢,/3-¢ NCAS
2
k [2 k [2)
127K 1- ~ |2 | V15 1-~ |2 | sin?[ 7
27#{ 2\/;J \/_5( 2\/;] sin [5j
And thus,a._, xa=F x + (2.24)

J5¢,/3-¢ 23-9)

In case of low porosityg < 0.90), the same approaches can be used wittylinerical
strut of lengthls and diameteids. In these conditions, we can obtain for the pemad

dodecahedron geometry:

@X2ﬂ'$>(|
_ 3 2 ° _ 207k 12
ac— \/E 4 ,ac—\/g Zq) 1_5 gk
2¢c3 ¢ (2.25)

and thusacxazizom 1—1 gk :
J54? 2V3

Equation 2.25 is valid for the fat models both waWindrical or triangular struts

provided that the appropriate valuekas used.
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Notations used

ratio of strut side (or strut diameter) over sid¢he perfect pentagon,

a window size, or pore diameter,

ac Specific surface area,

C side of the perfect pentagon length,
ds strut side,

dp diameter of the equivalent particle,
hs strut height,

Km mass transfer coefficient,

k=dJc

ls strut length,

AP/L pressure drop,

U fluid velocity,

Greek Symbols

@ cell size,

£ porosity of the cellular material,

¢ golden number (~ 1.6180)

r Tortuosity,

I fluid viscosity,

0 fluid volumetric mass,

(m)
(m™)

(m)
(m)

(m)
(m)
(m.s")

)
(m)
(Pa.mb)

(m.sh

(m)

()

(Pa.s)

(kg.m*)
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Etudes du transport de chaleur

3.1. Introduction

L'étude des problemes de transmission d’énergiesn particulier de la chaleur a
toujours été trés importante dans la conceptiaméfation et la sécurité des réacteurs et/ou
des systemes réactionnels. La connaissance desgpésghermiques des composants utilisés
est indispensable dans cette étude. Dans le ca®aesurs multitubulaires, le diametre des
tubes est conditionné par la conductivité thermigfiiective radiale a l'intérieur de ces tubes

[8] ; une bonne conductivité thermique permet disgr des tubes de diameétre plus élevé.

La conductivité thermique effective radiale damsliti fixe conventionnel est étudiée
depuis tres longtemps et est largement documerdés & littérature. Par contre, il y a
relativement peu d’études de cette conductivitésdam lit fixe de mousse. En outre, un lit
fixe de mousse a une structure qui differe de cdllm lit fixe conventionnel. Pour ces
raisons, une étude expérimentale et théorique denductivité thermique effective radiale au

sein de la mousse est nécessaire pour qu’on diiglser en tant que support de catalyseur.

Dans la littérature, les auteurs présentent legssltats expérimentaux ainsi que des
modeéles empiriques, analytiques ou numériques gungttent d’estimer la conductivité
thermique effective de la mousse [12-14]. Ces tasumontrent, comme pour les lits fixes de
particules, que la conductivité thermique effectd’ane mousse est la combinaison d’'une
contribution intrinseque du matériau solide et tlideé au repos, et d’'une contribution du

fluide en mouvement.

Dans I'objectif de comprendre les propriétés @mgport de chaleur dans les mousses
de carbure de silicium beta, nous avons dévelogp& dystemes expérimentaux. Dans le
premier, un tube cylindrique garni de mousse etifféaen périphérie permet d’obtenir des
profils de température axiaux et radiaux d’échemm# de nature et de morphologie
différentes. Ces mesures servent a quantifierefefé la nature et de la morphologie du solide
ainsi que des propriétés de transport du fluidelesuipropriétés de transport de chaleur. La
technique d’estimation de la conductivité effectragliale repose sur un modéle numérique
d’interprétation de ces profils de température.degixieme montage a été développé afin
d’obtenir directement la conductivité thermiqueeefive radiale des mousses sans recourir a
un modele autre que I'application directe de ladeiFourier. Les résultats obtenus dans ces
systemes nous permettent de corréler des paranmawgshologiques de la mousse a la

conductivité thermique effective radiale.
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3.2. Systeme de mesure basé sur un tube cylindrique

Le résultat obtenu dans cette partie est publié denarticle ‘The effective thermal
properties of solid foam beds: Experimental an estated temperature profiles.
International Journal of Heat and Mass TransfBrans cette section, nous présentons tout

d’abord le résumé ; le détail de cette publicagshdonné ensuite.
3.2.1. Résume de l'article
Objectif de cette étude

Des profils axiaux et radiaux de température odtnéesurés dans un tube cylindrique
de section circulaire garni de mousses ou d’exg@dgparcouru par un écoulement de gaz. Le
gaz entre en téte de ce tube a la température arak@ala paroi du tube est chauffée a une
température constante et uniforme. Ensuite, I'pritation des mesures obtenues au moyen
d’'un modele bidimensionnel (2-D) pseudo-homogeneld@pé au laboratoire, nous a permis
de caractériser l'effet de la conductivité therngiguntrinseque, de la morphologie de
I'échantillon ainsi que la contribution du fluide enouvement sur la conductivité thermique

effective radiale.
Partie expérimentale
Le systeme expérimental :

Un tube cylindrique en cuivre est utilisé dansecétude ; sa longueur est de 400 mm, et
son diameétre intérieur est de 76.5 mm. Il est déaut’aide d’'un fluide caloporteur (a 373 K)
circulant dans un serpentin extérieur qui est @héc un bain thermostate ; le lit constitué par
'empilement de mousses ou d’extrudés est parcqanu un débit d'air mesuré par un
débitmeétre a bille. Vingt thermocouples sont digsosur 5 sections distantes de 50 mm
chacune pour mesurer la température dans I'éctmamtit premiére section se situe a I'entrée
de I'échantillon ; quatre thermocouples sont plagass chaque section, et leurs positions
radiales sont de I'ordre : 0.0-13-26-38.2 mm. lasapératures sont suivies et enregistrées par

un systeme d’acquisition.
Les échantillons :

Deux échantillons de mousse (un/48iC et l'autre de polyuréthand’{))) de forme
cylindrique, dont la longueur et le diamétre soata80 et 76.5 mm respectivement, sont

testés. Les caractéristiques des échantillonspgéséentées dans le tableau 3-1.
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Les approches :

Le modéele est constitué des équations de bilamifjge pour chaque phase (solide et
fluide) moyennant diverses hypothéses reéalistegitdécdans la publication; la plus

restrictive, et difficile a vérifier, concerne I'iiormité de la vitesse d’écoulement dans la

section droite. Ce modeéle fait apparaitre 6 paresethermiqueshg., A Al

ra,eff / ra,eff

Aoert» N €L0Y ). Théoriqguement, ces parametres pourraient étienob a partir des profils

de température expérimentaux. Cependant, avectadgaparametres a optimiser en méme
temps, on pourrait obtenir des intervalles de e@mtfe excessivement larges et plusieurs
sextuplets de solutions. Donc, afin de réduiredmiore de parametres d’optimisation, nous
les avons rassemblés selon une nouvelle technithumdgénéisation qui conduit a un

modele 2-D pseudo-homogéne ne contenant que 3 paemndont la détermination est plus
fiable. L’homogénéisation fournit en outre les tiglas entre les parametres fondamentaux
« hétérogenes » et ceux «homogénéisés ». De padéfendance des paramétres
« homogénéisés » relativement aux conditions opiéeat on peut accéder aux parametres

fondamentaux « hétérogenes ».

En utilisant ensuite I'analogie de Colburn ene&rérbnsport de chaleur et de masse (il est
a noter que le transport de masse obtenu avecdelendodécaedre dans le chapitre précédent

est utilisé ici), on arrive a estimer le nombreNiesselt Nu) ; la valeur de ce nombre servira

. N , . e . . . Sg N
ensuite a déterminer la conductivité thermiqueactiffe axiale totale /‘ax,eﬁ) correspondant a

chaque condition opératoire. Au final, le modéelB pseudo-homogene ne contient que deux

N . S9 SO\ o ..
parametres thermiqueA,, g ) a optimiser.

Pour s’assurer de la validité de I'approche tlgaarj des mesures ont été effectuées et
interprétées en employant des extrudés comme gagasiu tube. La conformité des résultats

obtenus a ceux déduits des méthodes de la littératunfirme le bien fondé de I'approche.
Résultats et Discussions

Les résultats donnés par ces modeles permettembnfemer que le modele 2-D
pseudo-homogene est satisfaisant pour estimerdééspde température expérimentaux. Le
modele nous a permis de quantifier l'effet de landectivité thermique intrinseque
(comparaison entreU et -SiC), de la morphologie de I'échantillon ainsi quectatribution

des propriétés de transport du fluide en mouvesanles propriétés de transport de chaleur.
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Conclusions

L’interprétation des profils de température obteau moyen du modele 2-D pseudo-
homogeéne, nous permet de déterminer la conductivéémique effective radiale de chaque
échantillon. A partir de ce résultat, une nouvelberélation basée sur le nombre de Péclet,
défini par rapport au diametre de la cellu2)(pour les mousses et au diamétre équivalent
(dp) pour les extrudés, est établie afin de quantiieconductivité thermique du transport
dispersif radial. Cette corrélation montre clairetngue la contribution du fluide a la
conductivité thermique effective radiale augmenteeca 'augmentation de la vitesse
d’écoulement, et elle jouera un rble prépondéramtla conductivité thermique effective
radiale du milieu poreux a haute vitesse du flu@ependant, a faible vitesse, c’est la nature

ainsi que la morphologie du solide qui jouerontdte.

Contribution du doctorant :

Développement du montage expérimental et réaisates mesures. Participation aux

dépouillements et interprétations.

Contribution des autres auteurs :

Développement d’'un modéle et d'une technique ddgéméisation, puis d'un code

permettant d’estimer les profils de températurléegploitation des résultats expérimentaux.
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3.2.2. Publication

Intemational Journal of Heat and Mass Transter 53 (2010) 3807-3816

Contents lists available at ScienceDirect

International Journal of Heat and Mass Transfer

journal homepage: www.elsevier.com/locate/ijhmt

The effective thermal properties of solid foam bdeligperimental and

estimated temperature profiles.

David Edouar@”, Tri Truong Hud, Cuong Pham HduFrancis LucR and Daniel Schwei¢h

#LMSPC — UMR 7515 CNRS — ECPM — Université de S$toasg 25 rue Becquerel 67087 STRASBOURG
® TOTAL S.A., Direction Scientifique, 2 place dedaupole 92078 Paris La Défense Cedex
°LGPC - CPE, 43 bd du 11 novembre 1918 BP 2071®%LLEURBANNE CEDEX.

’ Corresponding author: tel: + 33 (0)368852633; e-in&@iavid.Edouard@ecpm.u-strasbg.fr

Abstract

The effective radial heat conductivity of a solahin packing and the wall heat transfer
coefficient are determined under fluid flow conaiits typical of catalytic reactors. A detailed
two-dimensional heterogeneous model is phase-ag@ragorder to rigorously define lumped
heat transfer parameters. The resulting pseudo-gensmus model involves two fitting
parameters only and it is successfully compareth wkperiments. First, experiments with
packed extrudates validate the approach in congarigith known results. A second
experiment with solid foamd$?( andg-SiC) allows correlating the radial heat conductivity t
the nature of the solid, its morphology and fluiof characteristics. The method is inspired
from the correlations for particles and seems yaoymising. Conversely, determining the
wall heat transfer coefficient yields only an aggavalue (110 W.AK'+15%) and
correlation with fluid velocity is impossible ingfstudied range 0.018-0.32 th.s

Keywords Solid foam; Pseudo-homogeneous model; Thermalwdivity; Heat transfer.
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Nomenclature

List of symbols

a

A

Cp

dex

ds

Ut

window size, or pore diameter,
Specific surface area,
interphase specific surface area,
heat capacity,

extrudate diameter,

strut diameter,

diameter of the equivalent particle (calculatedhfrine specific

surface area),

reactor diameter,

reactor length,

Interphase or wall heat transfer coefficient,
height of extrudate,
mass transfer coefficient,

Peclet number for heat conduction, defined by E4A3

(m)
(m™)

(m)
(J.KgrK™
(m)

(m)

(m)

(m)

(m)
itve.K ™)

(m)

(m.s?

Equivalent Peclet number for solid-fluid heat tfensis defined by [34-35], Eq.3-4A

radial abscissa,
time,
temperature,

superficial fluid velocity,

(m)
()
(K)

(m.sh
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w, X

reduced abscissa (-), defined by Eq. 3-4A

axial abscissa,

Greek symbols

1]

cell size,

Cellular or intergranular porosity,

fluid viscosity,

thermal conductivity,

specific mass,

characteristic time,

Subscripts and superscripts

Sg

ra

ax

eff

int

wall

fluid

solid phase

gas phase

solid and gas phases

radial

axial

effective

initial, inlet or stagnant conditions
wall conditions

dispersion

wall of the reactor

(m)

(m)

()
(Pa.s)
(W.mt.K?
(kg.m®)

(s)
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3.2.2.1. Introduction

Packed beds are extensively used in the chemimzhlpaocess industries as reactors,
separators, dryers, filters and heat exchangdéwesreactor packing aims to increase the rate of
heat and mass transfer by increasing the gas-soldiact surface and by increasing the
turbulence within the fluid phase. One relevantnepie is the packed bed of pellets, however,
due to the low porosity (in the range of 0.3-OtBgse packed beds induce important pressure
drops at high flow rates which is detrimental floe global process. The idea of moving from
these traditional packed beds to the structured(eed monolith or wire), has become more
and more popular. Monecently, the solid foams have been introducedveyamme some of
the above shortcomings of 'conventional' packin§alid foams are porous materials with
low densities and novel thermal, mechanical, elegdtand acoustic properties [1]. In contrast
to 'conventional' packings of granular materiak tise of solid foams have become very
attractive, since they offer to vary the geometnythe solid-fluid contact, and especially the
bed voidage (0.70 £< 0.95). This new medium has as a highly permepabteus structure,
which enables a considerable reduction of the pressdrops along the bed even with a high
specific surface area. Solid foams have been used fong time in the design of aircraft
wing structures in the aerospace industry, congsire for high strength panels, and also in
compact heat exchangers. More recently, they haea lsonsidered as potential candidates

for catalytic support [2-7].

In the operation of multitubular packed-bed reectimr gas/solid catalytic processes
which constitutes the focus of this work, it is ielown that the removal of the reaction heat
and the pressure drop are the most critical asp&estswing that the size (length and
diameter) of the industrial reactors is stronghated to the marked temperature gradients, the
value of effective radial thermal conductivity ptagn important role [8]. A ‘high’ heat
conduction in the catalytic solid matrix would affareduced unacceptable hot spots in fixed-
bed reactors, resulting in reduced risks of themaaaway, in better thermal stability of the
catalyst, and possibly in improved selectivitiegergually, new reactors could be designed
for increased throughput and/or with enlarged tdlmeter, with significant economic
benefits. Because the geometry of the solid foamdsbis significantly different of
‘conventional’ packed beds, there is a need foeargental and theoretical works concerning
effective radial thermal conductivity in industriabnditions. If it appears today that the
pressure drop for the solid foams has become hadmumented in the recent literature [9],

on the contrary, there are relatively few invedtayess of transport phenomena. In open
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literature, we can find different works which prged empirical, analytical or numerical
model depending on the porous morphology and orcoimeluctivities of the fluid and solid

phases to estimate the effective thermal condugtofi solid foams. These works have been
summarised in review articles [10-11]. However, iltastrate this, we can cite a non-

exhaustive list of these main studies:

Calmidi and Mahajan [12] and Boomsma and Poulikdk@&] independently developed
models utilising geometrical estimate for calcwatiof effective thermal conductivity
specifically for metallic solid foams saturated lwi fluid. For high porosity metal foams
Calmidi and Mahajan [12] presented a one dimensibeat conduction model considering
the porous medium to be formed of a two dimensi@redy of hexagonal cells. Whereas
Boomsma and Poulikakos [13] proposed an analyaffelctive thermal conductivity model
based on the tetrakaidecahedron cells with cubitesi@t the intersection of the struts. The
results of these models are in good agreement exfrerimental measurements made on
aluminum solid foams with air or water as the sating fluid. They show that, despite the
high porosity of the foam, the heat conductivity tbe solid phase controls the overall
effective thermal conductivity to a large extermdathat an accurate representation of the
contribution of the solid is needed to model thé&aive conductivity. More recently,
Battacharya, Calmidi and Mahajan [14] also providedanalysis for estimating the effective
thermal conductivity of high porosity metal foamBhey represented also the open cell
structure by a model consisting of a two-dimendi@meay of hexagonal cells. The presence
of lumps of metal at the junction of two strutdagen into account by considering square or
circular blobs of metal, which results in a sixdfabtational symmetry. The analysis shows
that the porosity and the ratio of the cross-sestiof the struts and the intersection strongly
influence the results but that there is no systentipendence on the size of the cells. Both
models involved a geometric parameter that wasuated using the experimental data. It is
interesting to note that these works are based tip@roriginal work done by Zehner and
Schliinder [15] on packing of spheres. Indeed,athiors divided the unit cell in several
layers in series, each layer containing solid dnid fohases in parallel. Finally, the effective

conductivity is usually splitted into a static @gagnant) contribution and a flow contribution

. . . .. ,0d .. . .
(or dispersion conductivitd, ), and several empirical and analytical studiesehav

attempted to quantify dispersion in porous andofisrmedia [16-19]. The general conclusion

. gd . . . .
is that A, ¢ is linearly proportional to the local flow velogiand becomes prominent at high
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Reynolds numbers, especially if the stagnant effectonductivity is small in magnitude. In
case of forced convection in solid foams, a dedaséudy (experimental and numerical
methods) has been performed by Calmidi and MaH&jajn The latter authors confirmed that
the previous results for the ‘conventional’ packeeds remain valid for solid foams.
However, because these authors used metal foarhsaiwitthe transport enhancing effect of
thermal dispersion is extremely low due to thetrneddy high conductivity of the solid phase.
The authors conclude honestly, that more studieg s®lid foams made of other materials is

then necessary to get a better understanding of selations.

In this context, replacement of ‘conventional’ kiags with solid foam catalyst
supports in multitubular gas/solid reactors canabgood potential for improvement of the
heat exchange. The above consideration have prdmipsgeto investigate the thermal
characteristics of novel catalysts made of solahfs, in view of their use in externally cooled
multitubular fixed-bed gas/solid reactors for stiyn exothermal processes. First, the
experimental method used to obtain comprehensifeenmation of temperature field in the
interior of ‘conventional’ packed beds and soliddobeds under forced convection (air flow)
including both radial and axial temperature disttibns is described. Next, we developed a
new pseudo-homogeneous model in order to takeaictount the coupling between the solid
and fluid phase energy equations and thus thefacial heat transfer. The measured
information and the pseudo-homogeneous model areuked to derive the effective thermal
parameters. Finally for solid foam beds, simplereations are proposed for the effective

thermal dispersion.
3.2.2.2. Experimental apparatus and procedure
Characteristics and morphological parameters oftalytic supports

Today, catalytic solid foams may be produced irargd variety of materials (4Ds,
cordierite, aluminum, copper etc.). However, frontaalytic point of view, these foam
structures have a relatively low specific surfaceaa(nf.g?) due to the high temperature
methods of preparation [21-22] for performing gaodhorage and dispersion of the active
phase. Soli3-SiC foam (studied in this work) with a medium gfiecsurface area and a
natural wash-coat layer, i.e. Si@nd SiQC, topmost passivation layer (2 to 4 nm) formed by
air oxidation of the ceramic at room temperatussjehbeen synthesized and widely employed
in several catalytic reactions. The passivatioreidallows good anchorage of the deposited
active phase while its low thickness allows usifigh® intrinsic thermal properties of the
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underlying support. In this work, we first compdveo solid foam samples (polyurethane
(PU) and g-SiC) with similar morphological parameters but differehermal properties.
Then, thep-SiC foam is compared witlp-SiC extrudates in order to show the role of
morphological parameters of the support. The maimphology of solid foam samples was
investigated by means of a scanning electron mioms (SEM) that were carried out on a
Jeol JSM-6700F working at 3 kV accelerated voltagpjipped with a CCD camera. From
these observations and according the values prd\bgethe manufacturer (SiCat), the main
morphological characteristics of samples were erathi(i.e. the diameters of the ced |,
window or pores diametea), the thickness of the strutds), and the porosity] which is the
volume available for the fluids flow through theempcell structure per unit volume of foam).
Finally, external specific surface area,(m?) can be calculated from the solid foam
geometry as described by Truong Huu et al. [23pld8&-1 summarizes the properties of the

samples which were used in the experimental study.

Table 3-1 Support characteristics (given by Sicatv.sicatcatalyst.coi.
PU p-SiC p-SiC

solid foam  Extrudates solid foam

Support characteristics

Cell diameter ¢ ) or height of extrudate

2800 4500 2300
(hey), (M)
Window (@) or extrudate diameteddy),

1272 2000 1000
(nm)
Strut diameterds) or equivalent

_ 275 3000 291

extrudate diametedg), (um).
Open porosityd), (-) 0.92 0.4 0.88
Solid density 4s), (Kg.ni®) 25-28 1400 1400
Solid heat capacitydps), (J.Kg*. K% 1600 650 650
Specific surface area [23d, (M) 1200 1200 1600

Reactor system and Procedure

The schematic diagram and a photograph of the empetal setup used to investigate
effective thermal parameters in a tubular reactitin ®U, SiC solid foams an®iC extrudates
are shown in figure 3-1.
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’

i Extrudates

= i S -

H=04m

D = 0.0765 m

Figure 3-1 Experimental setup to perform temperature profiasurements. The tubular reactor can

be filled with solid foams or extrudates.

The reactor@r = 76.5 mm (internal diameter), = 0.4 m) was packed with catalytic
support over a total bed height of 23 cm. Experits@vere conducted for all porous samples
at five different mass flow rates (i.e.= 0.018-0.074-0.147-0.221 and 0.32 .sontrolled
by a mass-flow controller) and with the same powputs to the heater. A conical deflector is
placed at the entrance of the reactor in ordemsu uniform flow at the inlet of the test
section. A copper coil, where special liquid foetmostatic bath (Lauda -Ultra 300) flows
through, is brazed and wounded around the tubwdactor to heat the system up. A
thermostatic bath (Lauda Proline P5) is controllthg temperature of the heating fluid at
100°C. The set-up is insulated (several layersisfilating tape wounded around the tubular
reactor, and glass wool in a box) from ambient @onsequently, the lateral losses were
neglected. Twenty thermocouples (K-type) were usetieasure the temperature field in the
interior of the packing. Radial temperature prafildong five axial positions (i.& = 0-0.05-
0.1-0.15 and 0.2 m) were obtained by four thermptamilocated aR = 0-0.0130-0.0260-
0.0382 m respectively. All thermocouples were calibd before use and were found to have
an accuracy of +£0.2°C. Finally, the thermocouples eonnected to a PC based Data

acquisition system.

During a typical experimental run, the flow ratasvadjusted, the power input by the
heater was set a desired value and the wall tetoyperat the top and bottom of reactor was
recorded till it reached steady-state. The axidl teanperature differences between the top
and the bottom of the reactor were less than abdQt owing to the high heating fluid
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velocity (0.32 m.g). Consequently, a uniform wall temperature was siered. The
temperature profilesZz¢ andR- direction) were recorded with an interval of anaute. The
air temperatureT() at the inlet of the sample section was also nredsu he procedure was
repeated two times for each sample. The variabiliag found to be less than + 2°C in all
conditions. The error due to thermocouple calibratithe resolution of the data acquisition
device and heat conduction along the thermocowgaeshe considered as insignificant and is
neglected. Consequently, the main sources of eimdise experiment are due to the errors in
the exact location of the thermocouples in the (@sgpecially for the extrudate support) and
the uncertainties of gas flow rate; thus in thesekimg conditions the total error can to be +
5°C, according to Wen et al [24].

3.2.2.3. Development of 2-D pseudo-homogeneous rabd

The aim of this work is to estimate the effectitierimal properties of solid foam beds
in order to correlate the radial heat conductitatyhe nature of the solid, its morphology and
fluid flow characteristics. In this context, a ditd heterogeneous (HT) two-temperature
model is attractive since it seems ‘more realistidn a pseudo-homogeneous (PS) one-
temperature model. According to Calimidi and Mahdj20] the HT model is unavoidable in
foam structures. Moreover, when a strongly exothecatalytic reaction takes place within
the solid foam, the temperature deviation betwéersblid and fluid phases is generally high
enough to require thievo-temperature approach. Unfortunately, this ‘m@aistic approach’
involves many parameters (effective conductivifi@sial, radial] of the fluid, of the solid,
fluid-solid heat transfer coefficient...) that arengeally poorly estimated, if ever they are
known! In any case, adjusting these numerous pdesmesing a HT model leads to very
wide confidence intervals, if not multiple solut®rA one-temperature PH model is thus a
good compromise between a detailed descriptionaargdiable fitting ability. The problem is
then to known how the lumped parameters (effeatowaductivity of the lumped description)
must be defined, and how they depend on more hasysical parameters. Usually, the
answer is obtained from ad-hoc assumptions (melresvaising volume fraction weighting,
electrical analogy using series-parallel resistacmapling...), without any proof other than

‘physical sense’.

We will present another method based on an honioggntechnique that yield a
rigorous functional and explicit dependence betwélem HT and PS parameters. This
dependence reflects the structure of both modelstza assumptions they are based on. The

next sections describe the HT model, the homogemiaiocedure, the resulting PS model and

-78 -



Etudes du transport de chaleur

the explicit and rigorous expression for the lumpleekrmal parameters. In this context, the
well known dynamic heterogeneous two-dimensionaD)2nodel described by [25-27] has

been already successfully used.
Basic heat balance equations (2-D heterogeneous etpd
The main assumptions are:
1. Plug flow prevails along th2 axis.
2. Radial heat transfer is accounted for by effeajae and solid heat conductivities.
3.  Any physical parameter is radially and axially caims.

4. The characteristic length of foam cell (< 1.5 mmonsidered to be sufficiently
small with respect to the diameter and length & $lystem. A bi-continuous

description of the solid-fluid medium is then used.
5. Axial heat conduction by the gas is neglected.
6. Viscous dissipation, work of pressure force, ecraglected.

Then, the basic heat balance equations for the @t the fluid phases are given by:

oT, oT, 0°T, 10T,
9,CPy % =~y p,CP,— 2~ ha T, —Ts)wz,eﬁ[ = +;a—;’j 3.1
oT, 07T, 0°T. 10T
1- C S=halT, -T. )+ A S 4+ )° S +-——= 3.2
( 8)ps ps Gt at( g s) axeff azz ra,eff( arz r ar j ( )

The coupling between equations (3.1) and (3.2)lte$rom the interfacial term which
represents the heat transfer between the two phasasheat transfer coefficiertt)( and the

specific surface aread).

The boundary conditions are given by the followamgiations:

RS LA
=0 62 z=0 62 z=H
o, he oT, h? oT, oT (3:3)
Uz— = Sm (Twall _Ts); — = gm (Twall _Tg ),_9 == =0
o |i-p o Dt or Dz gt or|, or -

Normalizing the space variables and using thevalg characteristics times and non-
dimensional heat transfer parameters, the resultiagsport equations (Eqgs. (3.1)-(3.2))

become:
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-PdT,-T.)  (a)

aT, _i[OZTg +16TQJ_6T9

Tg % g 2
o PJlow wow /| o0x
oT 1 0°T. 1 (8°T. 10T (3.4)
s=pdT, -T)+— 2=+ s+ 2% 1
ot e(g ) P, ox* P: (aw2 w awj (b)
with
z=x(H); r=w(D./2); pe=_NaH . TS:—(l_g)pstsH; Tg:ﬁ
UypgCR, Uy pgCR, U
s g . (3.4A)
i _ j“ra,effH . i _ j‘raeffH . i _ j‘axeff
P° up,Cpy(De/2’ " PRI uip,Cpy(Def2f " P U;p,CRH

Normally, these transport equations (Eq. (3.4)stie coupled with the steady volume
- averaged momentum equation that governs fluid flo porous media. The effect of a
radially non-uniform velocity profile has been cmlesed by Lerou and Froment [28], Tsotsas
and Schlunder [29], Delmas and Froment [30]. Meently, experimental observations have
also been made of the radial flow distribution @cked beds (Bey and Eigenberger [31],
Ding et al [32]). The latter authors investigatélditeé gas-particle mixtures flowing through a
packed bed by using the positron emission partialeking (PEPT) technique. In these works,
the particle’s motion reflects qualitatively thesgéow distribution. The experimental results
showed that the large voidage at the wall regicgrtexa significant effect on the flow, hence
on the heat transfer behaviour. The wall effean@e pronounced for smalDg/dp) ratios
[33]. This phenomenon has often been accountedyodividing the bed into a core and
annulus wall regions each with a different but ¢ant porosity, superficial velocity and
effective radial thermal conductivity. When foame ased, the problem is much less crucial
because the foam porosity is much higher thanahatpacked bed and the porosity change at
the wall is relatively smaller. Obviously, it issasned that there is no play at the wall owing

to a suitable mat between the wall and the foam.

Finally, solving system (3.4) requires the knowjedf six thermal parameterba(,
/19

A it Armett 1 Aaxert + e @NdN5 ) which should be estimated from the experimeramaigerature
profiles. Although, it is theoretically possible &stimate these parameters, the optimized
parameter values would exhibit wide confidencerirgls and cross-correlation as told above.
Consequently, we derive a pseudo-homogeneous dgrizddi model, which lumps together

the inter-correlated parameters in a rigorous wdaylewit reduces the number of fitting
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parameters to 3, namely global radial and axiaatffe heat conductivities and a wall heat

transfer coefficient.
Single heat balance equation (2-D pseudo-homogersemodel)

As usual, the heat storage term in the energy baldor the fluid phase can be
neglected owing to the difference in the heat ciipacof the gas and the solid phases. Then
the pseudo-homogeneous model is obtained usingiéteod described by Balakotaiah and
Dommeti [34]. Equation (3.4(a)) is inverted usingfadlowing formal development (see

appendix A):
19T, 1 02T, 1 (o2T. 14T.) 1 [(o“’r
T = _ - S + S + S ¢ — S |+ — f 9 3.5
¢ % Peodx P& ox? F’rgPe(avv2 Wawj P [ax“aw/* (3-5)

with P°® = P&’P? or P° = P¢’

Since P is much greater than unity (typically 1@ < 350 in our work), Balakotaiah
and Dommeti [34] show that the series (3.5) canribiecated at the third-order term which

leads to the following approximation:

T, =T
9 ° Peodx P& ox* PIPe

(3.6)

19T, 1 02T, 1 (@°T, 14T,
- = Zsy + +=
oWw? W ow

Combining Egs. (3.6) and (4(b)), we obtain thdofelng homogenous model described
by a single heat balance equation:

1 1Yo, 10T.) (1  1)0°T, oT. _ T,
o5 T oo +— H——t—— o =7 (3.7)
P> PI )\ oaw waw Pe P, )ox* 0x ot

The first and second terms on the left-hand side (3.7) involves respectively the

effective radial and axial thermal conductivitibattare given by:

1 (1 1 Joo H
S il ey +_s = e 2 = }“rsageff = j'rs;eff + j’r%eff (a)
Pt (Ra RaJ upCpy(Dgl2f 7 (3.8)
)59 U p.C 2 )
1 = i+i :ax—eff: i:ggff — Aasxef‘f +( gpg pg) (b)
Py \Pe P,) u,p,CpH ha,

We remark first that, according to the method u3eds the lumped temperature of the
PH model; second, (3.8) gives the rigorous lummhthe individual heat conductivities and
soli-fluid heat transfer coefficient. Note that teffective axial heat conductivity given by
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Eq.3.8(b) is equivalent to the well-known estimaté/ortmeyer et al [27] that was obtained

02T, _ 0°T,

S —

ox?  ox®

from an ad-hoc assumptiol

The boundary conditions ové@g andTs (Eq. (3.3)) are expressed using Eg. (3.5) and
truncating the developments abdw®. This truncation conflicts with that used for dhtag
Eqg. (3.7), however Edouard et al [35] showed thadais sufficient. Consequently, for the 2-D
pseudo-homogenous model the following boundary itimmng were considered (see appendix
B for details):

Ow, T,=T, _ 10T ; AF
Pe ox|., OX|,
oT, D 1 1 )aT 1 )aT (3:9)
[x, . = O’ (Twall _Ts) =—R + > - (_j >
ow|, AH\PSRS  PiPs Jow|  (2Pe) ox

The wall boundary conditionw=1) in EQ.(3.9) involves an effective global (wall-

solid/fluid) heat transfer coefficienh>?) given by:

int

b
sy — raeff (3 ) 10)

nt s
( 1)[ }'ra;eff + lr%,eff ]
2 I’}nt gt

Eq.(3.10), is a rigorous demonstration of an esm of Schweich [45]
Azttt _ Azt

a ra,eff " int

(h*9 = )IVS = e ) inspired from de Wasch and Froment [36]. As a mamy, the

ra,eff ra,eff

pseudo-homogeneous model is then given by Eqgs) éd@ (3.9) and the corresponding
parameters by (3.8) and (3.10). Let us remark tha&t correspondence between the
heterogeneous and the pseudo-homogeneous modelsfresn the mathematical structure

and not on some physical approximation. Furthermibie correspondence also reflects the

assumptions that are common to both models.
Validation

The energy equations for both the heterogeneoushendseudo-homogeneous models
were solved using a constant grid spacing along baind r axes. The spatial discretization is
performed by using the standard cell-centereddfidifference scheme. In order to obtain a
satisfactory temperature profile, 1120 points wasntl to be an efficient value. While

increasing the number of points did not have argcefon the final solution (for the chosen
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values of the parameters), the convergence rateedlalown. The time ordinary differential
equations resulting are integrated by Gear's mefimudtistep solver). The gas phase used is

the air and constant properties are assumed favhiode range of considered temperature.

In order to validate the simplified pseudo-homagmrs model, the ‘conventional’
packed bed has been considered @.¢.3 mm and = 0.4). The reactor characteristics used
are similar to those given in the previous secfiamH = 0.23 m andg = 0.0765 m). From
the correlations found in the literature [15, 37;3Be thermal parameters given in table 3-2

are used in the simulations.

Table 3-2 Thermal parameters used in both models at0.147 m.8

Heterogeneous model :

Thermal parameters

Pseudohomogeneous model :

Equivalent thermal parameters

he = 35.32 (W.nf.K?Y

int

h®, = 65.17 (W.nf.K™%

h%9 = 100.36 (W.i.KY)

int

h = 100 (W.nt.K™)

A =0.15 (W.nf.K?Y

ax,eff

A% =0.4638 (W.nf.K?

ax,eff

S

A . = 0.15 (W.if.K™Y

ra,eff

A2 =0.082 (W.nf.K?

A2 =0.232 (W.nif.K?

ra,eff

ra,eff

For the pseudo-homogeneous model, the equivahemimal parameters are obtained
from Egs. (3.8) and (3.10). Figure 3& &ndB) compares the steady-state solid temperature

profiles obtained for both the heterogeneous aedgs-homogeneous models.

From figure 3-2.A, the solidl§) and fluid temperaturerl) profiles are very similar and
a simple ‘single-temperature’ model could be applighereas in figure 3-2.B a ‘two-
temperature’ model is necessary. In all the cadseagreement between heterogeneous model
and pseudo-homogeneous model is good and stitl irathe transient state (not shown). This
means that the pseudo-homogeneous model can beaigetermine the global parameters
from the experimental temperature curves evéi EndTs are different. This is presented in

the next section.
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T
T ®

T ®

riR, )

Figure 3-2 Radial and axial solid temperature profileshA: 100 (W.nfK™); B: h= 10 (W.nK™)
the other parameters are identical; pseudo-homogesnaodel (this work): dotted line; heterogeneous
model : solid line Ty), dashed lineT)

3.2.2.4. Method, results and discussion
Method for solution

Let us recall that the main goal is to obtainrdeial heat transfer coefficients from the

experimental temperature curves using the pseudwbgeneous model. This model involves

three parameters, name het | Aerr, Af;eﬁ, of which the second lumps together true axial

heat conduction and solid-fluid heat transfer. d&xding to Giani et al [5], Hsu et al [39] and

Sozen et al [40], we consider that the axial théwcoaductivity szyeﬁ) can be neglected, and

—(ufngpg)z . The
ha,

interphase transport describedhey has been studied extensively, the majority ofstuelies

thus the equation (3.8(b)) is reduced at the fahgwexpression 132

axeff

reported in literature deal with low porosity media3 <& < 0.6) such as packed beds and
granular media. For solid foams and in particusecof heat transfer, the published studies
are relatively few [3-5, 20, 41]. Most publishecsutts are represented by the following

correlation using an appropriate definition of kyelraulic diameted, :

u.d
Nu—%:ARéBPr”3 with Re="2""% and pr =

Iz ig

(3.11)
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In Eqg.(3.11), empiricism has been introduced ie florm of the undetermined
coefficientsA and B. The Reynolds number is depending on the defmibbd, and thus
reflected the geometrical approaches used by theomuin order to estimate the transport
properties in the solid foam. Consequently, a lalifference can be observed for A according
to the hydraulic diameter taken into account. Iis ttontext and in order to avoid some
possible pitfalls in the characteristic length, use a pentagonal dodecahedron as the unit cell
for the solid foam already presented in table B+bm this geometrical approach, Truong
Huu et al [23] showed that the mass transfer pt@seof solid foam with pore densities
between 10 and 45 PPI are well represented anéssfadly compared with experiments [41]
by the following correlation:

Sh=(a, xd, JReé"*Sc” (3.12)

u.d
Pa=t% and Shzﬁ and Sc= —*~
U D1,2 Py D1,2

with Re=

Note that in EQ.(3.12), th(ac de) term allows taking into account the large influenc

of pore densities. Because, the radiation influeiscaegligible in our work, heat transfer
parameters can be obtained from mass transfertsdsylthe Colburn analogy and thus the
Nusselt number is then given by:

Nu = (a, xd,)Re"Pr'? (3.13)

Based on this correlation and the specific surkaea given in table 3-1; the interfacial

heat transfer parametehal) can be easily calculated for each gas velocity #ius the

equivalent effective heat conductivit A3 ¢ ).

Then, using the simplified pseudo-homogeneous meadenputations were performed
for the conditions to check whether the resultddde matched in a reasonable manner, and

then to determine appropriate values of only twedi parameterh’® ancA:?

ra,eff *
Experimental and estimated temperature profiles

Based on the procedure given in the previous exyatial section, the steady-state
temperature profiles were recorded twice for ewsyof experimental conditions (different
supports and fluid velocities) and averaged oveth bexperiments. Then the pseudo-

homogeneous model is used in order to estimatedheralent effective thermal parameters
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(hy anc)l,sjeﬁ). Parameter optimization was made with a classielenberg-Marquadt

algorithm (Matlab software). Initial guesses weagi@d over a wide range, and the very same
couple of optimal set of parameters were obtaimedeéch operating conditions. Figures 3-3
and 3-4 show typical axial and radial temperatucdiles for each supports with a superficial
velocity of 0.074 m/s and 0.32 m/s. The differenbesnveen the calculated and measured
temperatures were found to be less than 5°K ithallcases. This is 12.5% of the maximum
variation of temperature in the reactor (ilgan - To). This deviation between calculated and
measured temperature can be attributed to the smirces of errors in the experiment (i.e.
the inaccurate position of the thermocouples inlibe (especially for the extrudate support)
and the uncertainties of gas flow rate). Moreovke thermocouples may indicate some

intermediate betweel, andTs.

These figures clearly illustrate the effect of th&ture and morphology of the solid
phase on the temperature field at the consideraal flelocities. This suggests that

determining the static and flow contributionsh’® ancA?? . should be easy. Moreover:

a,

» Considering that the SiC and PU foams present dasimorphological structure, the

temperature profile difference is mainly due to ithteinsic properties of the solid phase.

» Considering that the SiC foam and SiC extrudatesegmt similar intrinsic properties,
the temperature profile difference is mainly dudhe morphological properties of the
structure. However, at high superficial velocitye(ius > 0.32 m/s), the temperature
profile differences between the various supponsl@ss pronounced owing to the flow
contribution that predominates the static contrdng of the effective conductivities of

the solid an fluid at rest. The total radial conduty (/]rse?,eff) Is usually represented by
the following relation ([15-20, 37]):

sg — 1S go gd
}'ra,eff - }'ra,eff + }'ra,eff + lra,eff (314)
%V—J

19

raeff

d . . : : :
where )If;veff is related to the mechanical dispersion due tagdwmmetrical structure of

: : : : d .
the porous medium. Dispersion becomes prominehigat Reynolds numbers, an)lf‘;eff IS

found to be linearly proportional to the flow velkyc In the following section, we first present
the results in terms of the dispersion conductiaityg effective wall-solid/fluid heat transfer

coefficient. Then, we propose a simple correlaf@restimated the dispersion conductivity.
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Estimated equivalent effective thermal parameters

Figure 3-5 shows the total effective radial conlity versus the fluid velocity for each
bed. The experimental values are well representedh liypical linear regression. It is
interesting to note that the same slope is obtafoedoth foam samples due to the similar

morphological characteristics contrary to SiC edattes bed. Up tor = 0.35 m/s, the total

effective radial conductivity/l: ) for SiC foam is more important than SiC extruddted.

For the high velocities, the results suggest tbamventional’ packed particles present a better

total conductivity but at the expense of a highespure drop than that obtained with foams

sgo

[42]. The intercept yields the solid-fluid stagnaoenductivity A ) and they are close to

ra,eff

the theoretical values that can be obtained frariterature models [13-14].

04
S g e
035 1# (Foam, )=0.33*u,+027 e
o : I - R B
03} o
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Figure 3-5 Equivalent effective radial conductivity. symbektimated values, dotted line: linear

regression.

Finally, based on these results and using a noestsional equivalent PecIqu%d’eﬁ)

number,/ﬁfeff for both extrudates and foams can be estimatetidfotlowing correlation:
2%
fat . RePr (3.15)
j‘g Paa,eff
C usp,L
with Pr = ,uipg and Reynolds number given Re= o=
y7;
g
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In this correlationL is the characteristic length defineddgdor extrudates and for
solid foams (i.ed, = 3000um and® = 2800 and 2300 pum, respectively fad foam and
SiC foam).

71 O  Estimated vahes for foams =
9 Estimated values for extrudates 0
"""""" Correlation

sl

5.
-,T, P':Ed.ea'i 6.1 o o
% 4 o
o I o
< 3 -"'.-‘ gd .

pera,ﬁf:i'i"'::__..-
ae B
7 B
0 = o
1 "0 ] esstt?
2 el
0L L L L i "
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45
RePr, ()

Figure 3-6 Ratio dispersion and fluid conductivities asiadtion ofReR.

Figure 3-6 show the dispersion conductivity ascfiom of RePr, we can see that the

Eq.3.15 give the results close to the estimatedesgalith PeX',, = 6.1 and 14.5 for extrudates
and foams respectively.

In case of SiC extrudates support, €., can be given directly by the correlation of

Bauer and Schlinder [43]:

3 13\2 |
de{ mxj
2d,,
2-11-2—————

, C=1.75 (3.16)
DR

quieff =

0| o

In our experimental conditions, this correlatioivegan equivalent Peclet number

(PeX,; = 5.3) close to the estimated Peclet number obtiin this work. For foams,

comparison could be made with results from Camidale[20] (i.e. PeX,, = 16.6= 1/Cp

according to Calmidi notation). However, due to thedinition of the characteristic length
involved in the Reynolds number and the effectigaductivity used in the Prandtl number
used by the latter authors, a direct comparisdatificult. Consequently, we can only say that

the order of magnitude seems to be satisfactory.
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Finally, table 3-3 gives the estimated values efdlobal wall heat transfer coefficients

versus the fluid velocities. For the SiC extrudathe estimated values are close to literature
values [38] and in agreement with the literatureraations: h:? increases with the fluid
velocities. For the foam supports the results ather scattered and no clear trend can be
stated. To our knowledge, these estimated value®oly be compared with the value given

by Peng et al. [44 h*® = 69.6W.n1>.K™* (30 PPI AOs foam). In our experimental conditions

the mean wall-solid/fluid heat transfer coeffici¢< h? - ) is 110 +16.3V.m”K™. Note that

in both works these values are given with a ‘largecertainty (due essentially to the
experimental set-up). We consider that today téajlwall heat transfer coefficient of solid
foams cannot be reliably correlated with the ‘carti@nal’ hydrodynamicRRe and fluid r)
properties.

Table 3-3 Estimated global (wall-solid/fluid) heat transtaefficients: h’? + 15%, W.ni*.K™*

Fluid velocity, us (m/s) PU solid B-SiC p-SiC solid
foam extrudates foam
0.018 100 120 90
0.074 110 130 120
0.147 120 150 120
0.221 120 160 110
0.32 110 170 90

3.2.2.5. Conclusion

The pseudo-homogeneous 2D model is able to desthnd temperature profiles in
porous media made of either packed particles om$odt is the necessary compromise
between detailed and phase-averaged descripti@isatlows reliable determination of a
restricted set of lumped heat transfer parameteds avoids cross-correlations among too
many sub-parameters. The lumped thermal paramater®btained from a more detailed
heterogeneous 2D model which is more physicallyethashis method indicates via a
rigorous demonstration how the lumped parametergerte on underlying elementary
processes, and on the assumption made in the mddess may eventually suggest extra-
experiments to be made to determine some of therlymay parameters, or some possible

correlations or trends with some operating varisble
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Effective radial heat conductivity is then easligtermined and decomposed into a static
and flow contributions. Validation of the methodngsa bed packed with particles compares
well with the numerous published data accumulatednd the past 30 years. Moreover,
correlations used for particles seem to be fruigiuides for establishing correlations adapted
to foams. However, the main pitfall is the choi¢enaelevant and widely accepted definition
of the characteristic length to be used in conatat for foams, and one may even wonder
whether a single characteristic length could bel dsevarious purposes such as heat transfer,

pressure drop, mass transfer processes.

Radial heat conductivity in foams seems to berdeteed rather accurately; however
sensitivity of the results to the estimated intagghheat transfer coefficient should be studied.
Conversely, only an order of magnitude of the gt transfer coefficient is obtained. This
may be due to the quality of the contact betweenfélam and the wall which is difficult to

control and to the difficulty of determining tempaires close to the wall.
Using the proposed approach and accumulatingduiiperimental results, one may
then propose correlations betweBg’’,, and the geometric properties of the foam and ef th

tube. Concerning the wall heat transfer coefficiaonre experimental results are necessary to
get a better insight in the flow dependence, howéus likely that the problem is as difficult

to solve as in beds packed with particles owingpperimental problems.
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Appendix A: 2-D pseudo-homogeneous model: ‘Mathemaial technic’

At steady state equation (3.4a) reduces to:

2
T B[O 10 10, *D)
PeP\ow* wow,/ Peodx]°’
2 1
A formal inversion yieldsT, :{1+ 1 [ 9 - +11J—AQJ T.
’ PeP\ow® wow/ Pedx

Knowing that 1/(1 + x) = 1 — x +*x"... one gets equation (3.5) when stopping at the
second order term. A more ‘rigorous’ (i.e., lessnfal) method consists in calculating the

successive space derivatives Qfffom (Al) and inserting the results in (3.4b) irder to

confine T in terms of global order + B = 3 with respect td¢ (P:)

Appendix B: The wall boundary conditions for the pgudo-homogeneous 2D model

From the boundary condition (Eq.3.3),

oTy| _ h% Dofr _
aW|w=1 ) lrg,eff 2 ( el Tg)
ﬂ = h_it& (T -T )
aW - A; y 2 wall s

with the following notations:

g gt s h?}t 1 j“rz eff H 1 j‘rz eff H
int =~ Fint = e - > and _g: : >
ugpgcpg ugpgcpg I:)ra ugngpg (DR/Z) Pl‘a ugngpg (DR/Z)
We obtain:
1 0T, _2H ( 1 )
PSR owl|,_, Dq °
sl s aTS = 2H (Twall _Ts)
PRy ow|,, Dq

Using Eq.3.5 and truncating the developments aifRdorT,, we obtain:
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1 aTS = 2H (Twall _Ts +i aTSj (a)
PIRS ow w1 Dr Pe ox

1 aTS = 2H (Twall _Ts) (b)
PaPm OW|_, Dg

After summing Eq. (a) and (b), we obtain the foliegvboundary condition:

D 1
{(Twal _Ts) = 4:| (Pg Pg

ra’int

L1 oT, _l[ij‘ﬂs
PP aw\W:1 2\ Pe) ox
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3.3. Systeme de mesure basé sur les plaques

Le systeme de mesure de la conductivité thermigifective basé sur un tube
cylindrique est tres simple au niveau du montageest expériences. L'interprétation des
résultats expérimentaux au moyen d’'un modéle nguérinous a permis d’obtenir la
conductivité thermique effective radiale. Cependalans cette méthode, la technique de
« probleme inverse » a été utilisée, et la valeuladconductivité thermique effective radiale,
obtenue indirectement, dépend de la qualité du fmoB®&ur cette raison, il est intéressant de

développer ici un autre systeme donnant un acecest@i cette conductivité des mousses.
3.3.1. Mesure directe de la conductivité thermique

La mesure de la conductivité thermique effectivesdan milieu poreux peut étre
effectuée dans un systéme ou on mesure simultanémgnadient de température dans
I'échantillon et la puissance thermique qui le &nme a I'état stationnaire. Certains auteurs
[12, 14] utilisent ce systeme pour mesurer la cotidite thermique effective des mousses ; et
la valeur de cette conductivité obtenue est baséke gradient de température et la puissance
thermique fournie par la source chaude. On obseg@@moins, dans ces systémes, une perte
de chaleur non négligeable du c6té de la sourceidehaméme si elle est bien isolée
thermiquement. Dans I'objectif de minimiser la pede chaleur, surtout du coté de la source
chaude, un systéme symétrique basé sur trois aguEté développé; ce systéme permet
aussi de vérifier la perte de chaleur grace a lsumeede la puissance thermique dans chaque

plague.

Dans la section suivante, nous présenterons ldagerexpérimental, la méthode de
calcul ainsi que le résultat obtenu et les persgeipour la suite. Pour des raisons pratiques
nous n'avons développé ce montage que pour la meuta conductivité sans écoulement
du fluide. Dans tout ce qui suit, le terme de «drantivité thermique effective » sous-entendra

gue le fluide est au repos.
3.3.1.1. Montage expérimental, procédure opératpimethode de calcul et matériaux employés
Systéeme expérimental :

Le schéma principal est présenté dans la figure[3ais ce systeme, nous avons utilisé
3 plagues en cuivre, a l'intérieur desquelles an fgasser un fluide caloporteur afin de
maintenir une température stable dans chacunered-eties. Elles sont placées en parallele

dans une boite isolante comme indiqué dans ladi@dr (plaques 1 et 2). Deux échantillons
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(3) identiques sont mis en place entre ces plagues face transversale de ces échantillons
est en contact direct avec la plaque chaude @yire face avec la plaque froide (2) et les 4
restantes sont isolées par l'utilisation d’'une aratide trés faible conductivité thermique (en
liege) (voir la figure 3-7, €léments 4 et 5). Lentage global est donc symétrique, et il laisse

espérer :
* Un minimum de perte thermique au niveau de laygathaude au centre.

» Une estimation des incertitudes de mesure dwtetdeux échantillons identiques sont

testés en simultané.

Figure 3-7: Vue d’ensemble a l'intérieur du systéme ; lagpie chauffante,

2 : plaque froide, 3 : échantillons,lige, 5 : boite isolante

Un bain thermostaté (Lauda Proline P5) est conreetaélaque chaude pour chauffer le
systeme, et deux pompes (FMI LAB PUMP - Model RH\Vghaque plague froide afin de
faire passer un fluide dans ces dernieres avecamenuébit. Quatorze thermocouples (type-
K) insérés dans les deux blocs donnent le profitlaic le gradient de température dans
chaque bloc ; les 6 autres, insérés sur les tiosits (un de chauffage et deux autres de
refroidissement), permettent de mesurer la temperat I'entrée et a la sortie de fluide. Tous
ces thermocouples sont étalonnés avant utilisgi@mur assurer une précision de +0.2°C et
connectés avec un systeme d’'acquisition de donnEe8Bn, la boite isolante est un
assemblage de plaques de POM (Polyoxyméthyléenglérgy a I'intérieur, par des plaques

de liege.
Procédure opératoire :

Durant une mesure, le bain thermostaté et les ppmp@enettent le passage des fluides
caloporteurs a des débits constants pour mainteeitempérature stable dans chaque plaque.

Le flux de chaleur fourni par le fluide chaud treseedeux échantillons et échange avec les
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fluides passés dans les plaques froides. Le sysiéanequisition enregistre les données toutes
les minutes et on arréte les mesures 20 minutess apre I'on a atteint I'état stationnaire.
Cette procédure est répétée pour différentes teanpés de consigne de la plague chaude et
différents débits de fluide chaud et fluide froid.

Principe de calcul :

A I'état stationnaire, la température est enre@estrun des profils de température dans

un échantillon est présenté dans la figure 3-8.

325 T T T T T T T T T

® points expérimentaux
— ligne de régression

324F

323F

322F

Température, (K)

321F

320 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 15 30 45 60 75 90 105 120 135 150

Position de mesure, (mm)

Figure 3-8. Profil de température dans un échantillon de m@tampérature de consigne de la plaque
chaude : 358 (K))

A partir de la figure 3-8, on observe que le prdBl température dans I'échantillon est
linéaire ; en absence de perte thermique, la IoFalgrier nous permet donc de calculer la

densité de flux thermiquej passée dans ces échantillons selon I'équativarse :

q=- Aéchantiln AT (3.17)

AX

Le débit de chaleurQ) transféré par une section droite de I'échantilest donné

ensuite par I'équation :

Q =-S Aéchantillm AT (318)
AX

Sest la section droite de I'’échantillon,qm
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Aéchantiton€St 1a conductivité thermique de I'échantillon, (ai.K™)
AXx est la distance entre deux thermocouples consid@rg
AT est le gradient de la température correspondentidtancerx, (K)

Dans ce systeme, le débit de chaleur échangééepalaques est calculé selon les

éguations suivantes :
Pour le fluide chauffantoumie) :
Qrtournie = = MCpa(T1-sortie— T1-entréd (3.19)
Pour le fluide de refroidisseme@icud :
recue = M2Cp2(T2-sortie— T2-entred (3.20)

Il est a noter qu&ecue €St Calculée a partir des températures moyenreggrée et de
sortie des deux plaques froides.

my, My sont les débits massiques de chaque fluide pasesela plaque chaude et froide

respectivement, (kg3

Co1, G2 sont les capacités thermiques massiques du fhadsé dans la plaque chaude
et froide respectivement, (J:kéc™)

T,, T, sont les températures de chaque fluide a I'erdgt&ela sortie de chaque plaque

(chaude et froide respectivement), (K)

A l'état stationnaire et sous réserve que la peeehaleur soit négligeable, ces trois
débits de chaleur sont identiques. Donc la demgitélux thermique @) est donnée par la

relation suivante :

_ Q _ Qfournie — Qrecue (321)

S 28 2*S

Des mesures effectuées permettent d’obtenir legsdége chaleur échangées, le gradient
de la température correspondant a la distance dimés ; les équations (3.17) et (3.21)
permettent de calculer le coefficient de condutdithermique effective de ces échantillons.

Matériaux employés :

Les mousses de carbure de silicium beta étudiées dette partie sont de forme
parallélépipédique, et leurs dimensions de 150x100xnm correspondent a la longueur, la
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largueur et la hauteur respectivement. Les prinsipparamétres morphologiques de ces
mousses sont définis et mesurés par la méthodguieelidans le chapitre 1 (rubrique 1.2.1), et
ilIs sont présentés dans le tableau 3-4. Des blasmétal provenant de la société
EURALLIAGE [48] (Référence: 2017 A (AW-AICu4MgSi () de mémes forme et
dimensions que la mousse dont la conductivité thgrenest connuefetarmes 134 W.m*K

1) sont utilisés pour valider ce systéme.

Tableau 3-4 Parametres caractéristiques des échantillons.

Echantillons ds (um) a (um) @ (um) &V ()
Mousse 1 427 1402 3062 0.89
Mousse 2 314 1128 2407 0.92
Mousse 3 408 1451 3179 0.92
Mousse 4 382 1593 3478 0.95
Extrudés 3000 - - 0.40

@D valeur obtenue avec le modéle dodécaédre
@ Diameétre équivalent des extrudés

3.3.1.2. Résultats et discussions

Dans un premier temps, les mesures sur les bloecaédal ont été effectuées afin de
valider ce systeme. Le tableau 3-5 présentent ¢eslitons opératoires, la conductivité
thermique mesurée ainsi que la perte de chaleimésst A partir du tableau 3-5, on voit que,
dans ces conditions opératoires, la valeur expétahe de la conductivité thermique obtenue
est comprise entre 123 et 141 (W.i6Y) ; cette valeur est de 134 (W'K™) en théorie, ce
gui correspond a une erreur est de I'ordre de 34 Ba perte de chaleur dans ce systéme est
estimée par I'’équation (3.22) et la valeur moyesstade 6 %.

Perte= ourie ~ Quecre 909y (3.22)

fournie

Les résultats obtenus avec ce bloc de métal coefit un fonctionnement satisfaisant

de ce systeme.
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Température de consigne de la plaque chaude (K)

T =358 T =358 T=34§T=358| T=368
Fluide chaud (1%n°.s) | 0.33 ‘ 0.5 ‘ 0.63 0.42 0.42
Fluide froide (16m°.s™) 0.7 0.53| 0.7 1.2 0.7
ATH(K) 2.31 2.53 2.69 231 235 260 1.93 2.23 2.b6
AT (K) 17.29| 14.12 12.16| 15.1815.57| 16.71| 13.11 14.69 16.5Y
AT (K) 8.25 9.14 9.81| 11.0p8.66 | 568| 7.03] 8.01 9.32
et (WML K™) 123 137 141 | 134 | 136 132 139 134 133
Jert (W.mK? 125 126 127 | 127 | 129 127 127 125 127
Perte de chaleur (%) | 1.88 8.15 9.58 546 519 3.6 8.6 7.07 4.03

Tableau 3-5 Conditions opératoires et la conductivité theumsiglu bloc de métal mesurée.

ATY est la différence de température dans I'échantiffarrespondant & une distaroe= 0.12
(m)

AT® est la différence de fluide entre I'entrée etdetie de chaque plaque chaude

AT® est la différence de fluide entre I'entrée etdetie de chaque plaque froide

" Valeur calculée & partir du flux thermique foupar le fluide chaud

” Valeur calculée & partir du flux thermique reculedluide froid

Les mesures ont ensuite été effectuées avecdes & mousse dont un des profils de
température est présenté dans la figure 3-9. Onhqua ce profil de température n’est pas
vraiment linéaire ; le calcul de la perte de chaldonne une valeur supérieure a 65 % pour
tous les cas. Pour ces raisons, on confirme ques das mesures, la perte de chaleur est

pénalisante et les résultats inexploitables.

L’explication de ces résultats décevants résiaes ¢ quantité de chaleur échangée et la
précision des thermocouples ; en effet, cette di@aest de l'ordre de 20-28 (W) et la
différence de la température a I'entrée et a léesde chaque plaque est de 'ordre de 7-17
(K) dans le cas des blocs métalliques, alors glleseei sont de l'ordre de 1.2-1.5 (W) et
0.54-1.1 (K) respectivement dans le cas des mougsesupposant que, dans les mémes
conditions opératoires, on ait une précision idprdi des thermocouples ainsi que de la
guantité de chaleur perdue pour les deux blocenetombinant ceci avec les écarts de
température et les quantités de chaleur échangeéebiient des pourcentages de perte et

d’écart tres différents.
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Figure 3-9. Profil de température dans un échantillon de m®uUd empérature de consigne de la
plague chaude : 358 (K))

Avant de tirer une conclusion définitive, des nresudentiques ont été effectuées avec
des échantillons ayant une faible conductivitértigue connue, a savoir des blocs de brique
et de sapin dont on parlera dans la section sw@vanhe perte de chaleur tres élevée est
encore obtenue avec ces blocs. Dans ce contextes aeons tenté de déterminer la
conductivité thermique effective de ces échantilpar un modéle & une dimension (1D) qui
tient compte des pertes thermiques ; le profilatepérature dans ces échantillons est donnée
par I'équation suivante (voir la démonstration déarsnexe C) :

T=T,+Ae™ +Be" (3.23)
{ AT, £ — AT, AT € = ATy
Avecr = ;‘_g’ A= chaeurdL - e_rL froid ’ B=- chaueer - e_rL froid

Q est la section droite de I'échantillon,3m
T est la température dans I'échantillon, (K)
To est température a I'extérieur, (K)

p est la section latérale par unité de longueurdiatllon, c’est-a-dire le périmétre
latéral de I'échantillon, (frm™)

h est le coefficient de transfert de chaleur auanivees parois, (W.fK™)
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L est I'épaisseur de I'échantillon, (m)
x est la position considérée, (m)

Dans un premier temps, on interpréte les profilstelapérature obtenus avec des
échantillons de référence (blocs de métal, de brjude sapin) au moyen de ce modele (un
des profils est présenté dans la figure 3-10)distimer le coefficient de transfert thermique
au niveau des paroiB)(; ensuite, l'utilisation de ce coefficient obtempermettra de
déterminer la conductivité thermique des moussealhdlireusement, la valeur de ce
coefficient obtenue avec les échantillons de réEgedépend fortement de la conductivité
thermique de chaque échantillon. Dans ce cas, ggenedonc pas utiliser ces valeurs pour
déterminer la conductivité thermique effective desusses. Par contre, on peut déterminer de

maniére rigoureuse le rappbd/i ; les résultats sont présentés dans le tableau 3-6.

350
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Figure 3-10 Profil de température dans I'échantillon de beig{Température de consigne de la

plague chaude : 358 (K)) : Confrontation du modé&dg(avec pertes) avec les valeurs expérimentales

Tableau 3-6: Rapporthp/. des différents échantillons.

Echantillong  Métal Brique Sapin Moussel  Mousse2 Mousse3 Moussed

hp. () ~0 1.1 1.69 1.96 2.1 2.23 2.89

On peut donc conclure, qu'avec ce systéme, la rede la conductivité thermique
basée sur la mesure simultanée de la puissancritjuer et du gradient de température peut

étre appliquée aux échantillons de conductivitérntiiggue élevée. Par contre, pour les
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échantillons ayant une conductivité plus faiblepéate de chaleur ainsi que la précision des
thermocouples rendent les résultats inexploitalfeste difficulté pourrait étre minimisée par
'amélioration de la boite isolante, comme par eplemla mise sous vide des parois
(diminution des pertes) et remplacement de la gagoaude d'origine par une plaque
chauffée électriquement (meilleure précision supuéssance de chauffe), etc.... Pour que
I'on puisse néanmoins mesurer la conductivité thgue effective des mousses de carbure de
silicium B sans modifier ce systéme, nous avons utilisé uire anéthode se basant sur la
mesure des profils de température dans deux blijesents : I'un, de conductivité connue,

servant de référence pour l'autre.

Dans la section suivante, nous présenterons heipe de cette méthode, les mesures

ainsi que les résultats obtenus.
3.3.2. Mesure de la conductivité thermique baséersie rapport des pentes
3.3.2.1. Principe de mesure

Le principe de cette méthode est basé sur I'analydtux thermique, identique a I'état
stationnaire, qui traverse deux échantillons adjescec’est-a-dire placés cote a cote. Dans ce
cas, il existe une interface entre ces deux édluandj et I'équation de continuité du flux dans
les deux ‘tranches minces’ de volume glof#Pdx autour de cette interface est donné par
I'équation 3.24.

dT

éch

dT

nyeY) =—QA,

| —dx

+ (h p)éch(Téch - To )dX + (h p)réf (Tréf - To )dX (3-24)

| +dx

A est la conductivité thermique de I'échantillondwula référence, (W.rK™)
dx est I'épaisseur d’'une ‘tranche mince’ de part'atile de I'interface, (m)
dT est la difféerence de température dans chaquechieamince’, (K)

T Tes SONt les températures a linterface de I'échamtilla caractériser et de

I'échantillon de référence respectivement, (K).
Quanddx tend vers 0, on voit gu'il y a continuité du flade chaleur axial quelles que

soient les pertes. Autrement dit, le rapport desdaootivités thermiques est donné par le

rapport de pentes des profils de température &iface entre les deux blocs :
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dr
éch dX

A réf d_T
dx

‘ - (3.25)

La figure 3-11 présente les profils de températianes les deux blocs ('un de mousse et
'autre de brique). Ces profils de part et d’audeel’interface sont relativement linéaires : il

suffit donc dans ce cas de tracer les droites &s=oa chaque bloc pour avoir les gradients de
température.

340
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335 @ Bloc de brique
— Courbe de tendance
330
— 325
<
g 320
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@
0 315
o
IS
2 310
305
300 !
1 ‘
295 1 1 1 1
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Position de mesure, (mm)

Figure 3-11 Profils de température dans les deux blocs asddux courbes de tendance

(Température de consigne de la plaque chaude KB58

3.3.2.2. Choix de la référence

Les mesures effectuées avec le systeme de mesecednontrent que la moussefde
SiC a une faible conductivité thermique. Il est dgumdicieux de choisir un échantillon de
référence de faible conductivité. Un bloc de briqie terre crue compactée, dont la
conductivité thermiquelfrique-thed €St €gale a 0.66 (W:hK™) a été choisi dans ce but. Cette
brigue provient de la compagnie Briqueteries Du dNdA9], elle est de forme
parallélépipédigue, et ses dimensions sont 75x1@Dxim. On utilise aussi un bloc de sapin
de méme forme et dimensions que I'échantillon dére@ce, dont la conductivité thermique
(Asapin-thed €St de I'ordre de 0.12-0.14 (WK™) [50-52] afin de valider cette méthode. Enfin,

les mousses utilisées dans les mesures précédsatgsréduites aux dimensions de
75x100x100 mm.
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La figure 3-12 présente une vue d’ensemble de thaps placés cote a cbte dans ce
systeme. Afin d’assurer une bon contact, un federearbone de faible épaisseur est inséré

entre ces deux blocs.

Pour ces mesures, la procédure opératoire esiqdera celle présentée précédemment.

On n'utilise toutefois qu’un seul des deux compaetts symétriques.

Figure 3-12: Vue d’ensemble a l'intérieur du systéme ; lagpie chauffante, 2 : plaque froide, 3 :
bloc de mousse, 4 : bloc de brique, 5 : liegeb@ite isolante, 7 : arrangement des thermocouples

Afin de valider cette méthode, des mesures a diftéss températures de consigne de la
plague chaude (plague froide maintenue a températubiante, soit environ 297 (K)) ont été
effectuées sur I'ensemble de deux blocs adjacéatsde sapin et l'autre de brique. Dans
linterprétation de ces mesures, on a pris la cotidté thermique théorique de la brique
(priquethes 0.66 (W.nT.K™)) afin de recalculer celle du sapin & partir dadignt de
température dans chaque échantillon. Un des pdsdilempérature est présenté dans la figure
3-13.

T (K) Asapin-mesurefW.m K™
338 0.136
348 0.130
358 0.139
363 0.140

Tableau 3-7 Conductivité thermique du bloc de sapin estimdesitempératures différentes

La température de consigne dans le bain thermostaté conductivité thermique
effective obtenue sont présentées dans le tabléal & confrontation des résultats estimés
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avec la valeur théoriquéelsfpinthes 0.12-0.14 (W.it.K™Y) permet de vérifier la bonne

précision de cette méthode.
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Figure 3-13 Profils de température dans les deux blocs asddux courbes de tendance

(Température de consigne de la plaque chaude KB48
3.3.2.3. Résultats et Discussion

Les mesures sur les 4 échantillons de mousse téneféectuées dans les mémes
conditions de température que celles indiquées tamableau 3-7, avec la briqgue comme
référence. Les résultats sont présentés dans leatal3-8 et la figure 3-14 présente la

conductivité thermique en fonction de la tempématle la plaque chaude.

Tableau 3-8 Conductivité thermique effective mesurée pour diffées températures de la plaque chaude

, ieff—moussel ieff—moussez ieff—mousseS j~eff—mousse4 j~eff—extrudés

Température (K)
(W.mtK? (wW.mtK? (W.mtK? (W.mtK?Y (W.mtK?Y

338 0.095 0.085 0.078 0.061 0.110

348 0.097 0.084 0.082 0.060 0.112

358 0.100 0.082 0.079 0.062 0.115

363 0.105 0.084 0.080 0.065 0.116
Valeur moyenne 0.099 0.084 0.080 0.062 0.113
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Figure 3-14 Conductivité thermique effective mesurée en fomctle la température de la plague chaude
A partir de ces résultats, on s’apercoit que ladoativité thermique effective de la

mousse est a peu prés constante dans cette gamteepérature étudiée. La figure 3-15

présente la valeur moyenne de cette conductiviférastion de la porosité.
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Figure 3-15 Conductivité thermique effective en fonction debrosité.

Cette figure montre clairement que la conductivitiermique effective dépend
fortement de la porosité alvéolaire. Par contren@me porosité alvéolaire (mousse2 et
mousse3), I'effet du diametre des pores est tibefeCes tendances sont cohérentes avec les

résultats obtenus par d’autres auteurs sur les saeud’aluminium dans une gamme de
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porosité et de diametre des pores étendues [126147, 53-54]. Ce résultat nous permet de
confirmer que la porosité alvéolaire de la mousse le paramétre fondamental qui
conditionne la conductivité thermique effective; @ts la porosité est élevée, plus la
conductivité thermique effective est faible ; cattminution est expliquée par la conductivité

thermique intrinséque du carbure de silicigimui est plus grande que celle de l'air.

D’autres mesures effectuées avec le bloc de sapitme référence montrent que les
résultats obtenus, par la méthode 3 avec le systienmesure directe, semblent satisfaisants

avec une incertitude de I'ordre de 20 %.
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Figure 3-16 Conductivité thermique effective en fonction debrosité :

Confrontation des mode&lesc les valeurs expérimentales

La figure 3-16 présente la confrontation entre widsurs de la conductivité thermique
effective (fluide au repos) au sein de moussesudiadium, estimées par certains modéles,
avec les résultats expérimentaux publiés danstéadiure. A signaler que I'aluminium, dont
la conductivité thermique intrinséque est égale PABM™.K™), est utilisée dans tous ces
travaux. On s’apercoit que, dans la gamme de geéroensidérée, les modéles de Calmidi et
al. [12] et Dul'nev’s et al. [53] donnent des vatewestimées qui sont proches des valeurs
expérimentales. En revanche, le ‘slim’ et ‘fat’ mbd’Edouard [55] donnent les valeurs
limites ; c’est-a-dire que la majorité des valeerpérimentales sont comprises entre les
valeurs estimées par ce modeéle. Ensuite, nousartgi ces modéles afin de simuler nos
résultats obtenus avec les mousseg-8&C (voir la figure 3-17). Dans cette simulation, nous

avons trouvé que, lorsque la valeur de la condiétthermique intrinséque geSiC est de
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I'ordre de 1.8 (W.nt.K™), ces modéles donnent des valeurs estimées quesatcord avec
les valeurs expérimentales. Cette valeur n’est tpas éloignée la valeur donnée par le
producteur [56] (rubrique 1.2.2).

0.14

"~ ® Données expérimentales (ce travail)
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0.88 0.9 0.92 0.94 0.96 0.98
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Figure 3-17. Conductivité thermique effective en fonction debrosité : confrontation entre les

mesure et les techniques d’estimation
3.3.3. Conclusions sur la technique

On rappelle ici que la conductivité thermique efifiee radiale de la mousse AeSiC
obtenue dans le systeme de mesure basé sur urcylibdrique (nommé le systéeme de
mesure indirecte) est de 0.27 (W™ pour le fluide au repos (voir la figure 3-5) ttee
valeur est tres élevée par rapport a celles obsedaas le systeme de mesure basé sur les
plaques (nommé le systéme de mesure directe) (dagamme 0.06-0.1 W.nK™, voir
tableau 3-8). Avant de chercher des arguments expiiquer cette différence, nous avons
mesuré la conductivité thermique effective desuslds des-SiC par le systeme de mesure
directe. Il est a noter que les extrudés utilissssdes deux systemes sont les mémes et les
gammes de température de mesure dans les échansibmt proches (300-365 K). Un des
profils de température obtenu est présenté dafiguee 3-18. Le profil de température dans
chaque échantillon est parfaitement linéaire. Lisation de I'équation (3.25) nous permet de
calculer la conductivité thermique effective detr@dés ; les résultats obtenus sont présentés
dans le tableau 3-8 précédent, et la valeur moyeshde 0.113 (W.thK™); cette valeur est
trés proche de celle obtenue avec le systéme dereneslirect ef.exrudgss 0.12 (W.nt.K™),

voir la figure 3-5).
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La conformité des résultats obtenus sur la medeiia conductivité thermique effective
des extrudés dans ces deux systemes, nous permétifier une certaine cohérence entre le
modele 2-D pseudo-homogene développé et le sysiémeesure directe. Dans ce cas, nous
ne savons pas comment expliquer I'écart entre #suvs obtenues avec ces deux systemes
dans le cas des mousses. Cependant, nous rappalanse les mousses utilisées dans le
systeme de mesure directe ont subi une étape @debdé@disation, contrairement a la mousse
utilisée dans le systeme de mesure indirecte. e, ekette étape de décarbonisation a pour
but de réduire la quantité de carbone présente ldastpuelette et pourrait donc jouer un réle
dans la conductivité thermique intrinsequefdsiC. Nous rappelons également que, dans le
systeme de mesure indirecte, la conductivité thegumieffective radiale est obtenue par
I'extrapolation de la relation établie (Eq.3.26) gresence d’'un fluide en mouvement (voir
figure 3.5); dans le cas ou la vitesse d’écouldntend vers O, il est possible que la

conductivité thermique effective ‘réelle’ dévie ciette relation linéaire (Eq.3.26).

Y iy

raeff

(foamy. ) =0.23 u, +0.27 (3.26)

345 I T T
B Extrudés
--| @ Bloc de brique

Courbe de tendance

340

335

330

325

320

315

Température, (K)

310

305

300

295

Position de mesure, (mm)

Figure 3-18 Profils de températures dans les deux échargilid@rempérature de consigne de la
plague chaude : 358 (K))
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3.4. Conclusions partielles

Le systtme de mesure basé sur les plaques a pdemisesurer la conductivité
thermique effective radiale, fluide au repos, an se la mousse de carbure de silicium beta
et de voir le rdle majeur de la porosité sur leités.

Dans ce chapitre, nous avons développé deux sgstgoi nous donnent deux voies
d’acces a la déetermination de la conductivité thgue effective radiale avec le fluide au
repos. Un écart élevé de la valeur de conductikidgémique effective sans écoulement du gaz
a été obtenu avec ces deux voies ; on rappeltpidans le systeme de mesure indiydet
résultat est obtenu en présence d'un fluide en emewt ; par contre dans le systeme de
mesure directe, ceci est obtenu en présence dishefau repos. Malheureusement, pour le

moment, le systétme a plaques ne permet pas la enesurprésence d'un fluide en

mouvement.

A partir des résultats obtenus dans cette pdttiest nécessaire de réaliser d’autres
mesures, telles que des mesures dans ces deumsysawec les mémes mousses, qui n'ont
pas subi d'étape de décarbonisation dans un premeps puis, décarbonisées dans un
second temps. Cela permettrait de savoir si céfteeéentre en jeu dans cette différence.
Enfin, il serait intéressant aussi d’effectuer dessures sur un bloc @SiC non poreux afin

déterminer la conductivité thermique intrinsequedenatériau.
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Annexe C :
Modéle 1 dimension avec les pertes thermiques
Hypotheses : le pertes latérales sont proportibemel I'écart entre la température moyenne

du bloc sur une section droite, et une tempéraxterieure constante. Le bilan s’écrit :

dT
dx?

-2Q—-+hp(T-T,)=0 (3.27)

AN

ou :
Q est la section droite de I'échantillon,3m

T est la température moyenne du bloc sur une sedtate, (K)
To est température a I'extérieure, (K)

p est la section latérale par unité de longueurdiatllon, c’est-a-dire le périmétre

latéral de I'échantillon, (frm™)
h est le coefficient de transfert de chaleur auaivees parois, (W.faK™).
La solution de I'équation (3.28) est :

AT =T -T, = Ae™ + B&* (3.28)

hp A — ATchauderL - ATfroid B - _ ATchaude_rL - ATfroid

r= IR _ ) —
10 erL -e i erL > i

ou L est I'épaisseur de I'’échantillon. Quand leggeedeviennent négligeables, r tend vers 0 et

on retrouve le profil linéaire :

AT =T _TO = ATchaud - (ATchaud - ATfroid )%

Selon ce modele, les pertes se caractérisent danacrp écart a la linéarité du profil de

température.
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Le résultat obtenu dans ce chapitre est publié dararticle: Radial Dispersion in
Liquid Upflow Through Solid SiC Foam. Industrial & Engineering Chemistry Reseach.
Dans cette section, nous présentons tout d’aborésiemé ; le détail de cette publication est

donné ensuite.
4.1. Résumé de l'article

Objectif de I'étude

Comme dans tous les milieux poreux, la mesureadmhductivité thermique effective
radiale au sein d’'une mousse de carbure de silitieta montre que cette conductivité est la
combinaison d’'une contribution intrinséque du matésolide et du fluide au repos et d’'une
contribution du fluide en mouvement. Cette dern@etribution est autant responsable de la
conductivité effective radiale que du transportpdrsif radial. Notre objectif est donc de
caractériser le phénomene de dispersion radiate tdceur injecté localement dans un fluide
qui s’écoule dans une mousse. On discutera erlsuiésultat obtenu dans cette étude afin de
vérifier 'analogie entre les processus de tramgfegrmique et de transfert de matiere dans

cette mousse.
Partie expérimentale
Systeme expérimental :

Le schéma du systeme expérimental est présenté ladigure 4-2. Un traceur est
injecté localement par un capillaire, a I'entrée l@ehantillon en son centre (diameétre
intérieur de 1.6 mm) ; 4 autres capillaires (diamentérieur de 1.6 mm) sont placés a la
sortie de I'échantillon le long d'un rayon pour Hécupération de la solution en régime
permanent. Le tube cylindrique principal de diaméttérieur de 36 mm est connecté avec
deux pompes (une pour I'alimentation du fluide eect- I'eau, et I'autre pour I'injection du
traceur - solution KCI). La concentration du tracetcupéré est calculée a l'aide de la mesure

de la conductivité électrique par un conductimetre.

Deux échantillons de mousse de forme cylindriqud $estés ; la longueur de chaque
échantillon est réduite progressivement de 150 am@® afin de voir I'impact de cette
longueur sur la dispersion estimée. Le débit daetra injecté est maintenu constant ; par

contre, celui du fluide vecteur varie selon lesdibons opératoires.
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Méthode de calculs :

Le calcul du coefficient de la dispersion radiakt basé sur la méthode analytique
proposée par Gunn and Pryce [13] et Ziolkowski &ziistek [16] avec les hypotheses
mentionnées dans la partie suivante (rubrique }.2a8ns le premier cas, on ne tient pas
compte du coefficient de la dispersion axiale pastimation de la dispersion radiale (Eq.
4.5), alors que dans le deuxiéme cas, on en tiemipte (Eg.4.6). Dans ce dernier cas, la
corrélation proposée par Montillet et al. [14] estisée pour estimer le coefficient de la

dispersion radiale dans le modéele.
Résultats et Discussions

Les résultats donnés par ces modéles nous penmelge confirmer que, dans nos
conditions opératoires, la dispersion axiale npest a négliger dans le calcul du coefficient de
dispersion radiale ; la corrélation proposée panfillet et al. [14] apparait suffisante pour

estimer ce coefficient (voir figure 4-4).

Le coefficient de la dispersion radiale obtenucase modele dépend lIégerement de la
longueur de I'échantillon (voir figure 4-5). Dare téalité, ce coefficient est un parametre
local indépendant de la longueur de la moussete agtriation pourrait étre un effet du

modele utilisé et refléter un profil radial de gite axiale légerement non uniforme.
Conclusions

A partir de ce résultat, une nouvelle corrélati@sée sur le diametre de cellui ) de
la mousse et la vitesse interstitielle,/§) est établie afin d’estimer le coefficient de la
dispersion radiale. Dans cette corrélation, nousnavproposé la valeur de 14.5 pour le
nombre de Péclet asymptotique; elle est la mémeceglie obtenue dans I'étude de transfert
thermique au sein d’une mousse similaire dans e tylindrique présentée dans le chapitre
précédent. Ce résultat est I'analogie entre lesgagus de transfert thermique et de transfert

de matiére dans la mousse.

La valeur du nombre de Péclet obtenue et cellesralgports entre les coefficients de
dispersion axiale et radiale montrent que le comepoent dans une mousse est similaire a

celui d’'un lit fixe conventionnel.
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Contribution du doctorant :

Développement du montage expérimental et réaisakes mesures
Développement du code permettant d’estimer leficoerit de la dispersion radiale.

Contribution des autres auteurs :

Participation au développement de ce code et gaptm des résultats expérimentaux.
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4.2. Publication

I&EC research

Industrial & Engineering Chemistry Research

dx.doi.org/10.1021/ie 10179ARd.Eng.Chem.Re&011,50,4329-4334

Radial Dispersion in Liquid Upflow Through Solid SiC Foam Beds.

Tri Truong Huu @, Régis Philippe®”, Patrick Nguyen®, David Edouard ™, Daniel SchweicH?.
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(2) Laboratoire du Génie des Procédeés CatalytiguddR 2214 CNRS-CPE Lyon, Université
de Lyon, 43, boulevard du 11 Novembre 1918, 696llé.xbanne Cedex, France.
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Corresponding authors:_*reqis.philippe@Ilgpc.cpe.fr or +33 (0)4-72-43-17-59

**edouardd@unistra.fr or +33 (0)3-68-85-26-33

Abstract:

The radial dispersion process of an inert traceannupward liquid flow (superficial
velocity from 3 10 to 8 10° m.s%) through high porosity (0.85 and 0.90 void frasspsolid
foam samples of various lengths (6 to 15 cm) has bevestigated. As in standard packed
bed the radial Péclet number based on the “cetheliar” is found to be of the order of 10
when the process is governed by mechanical digpershe results are in agreement with the
flow contribution to the effective radial heat cometlvity measured independently on the
same type of foams.

Keywords:Solid Foam; Radial Dispersion, Upflow.
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4.2.1. Introduction

Solid foams belong to a new class of porous masevigth low densities and novel
thermal, mechanical, electrical an acoustic praggrtUsing these solid foams as catalyst
support for heterogeneous catalytic reactions kas investigated by several autfdravith
respect to particulate catalyst supports, solisgn®anay have decisive advantages, notably a
high and tunable porosity (in the range 0.70-0.899t permits low pressure drops as
compared to packed bed at high flow rates in siffgler two-phases flow systefis:
conversely, the specific surface area remains higich can be advantageous both for mass
and heat transfer proces5&$. Similarly to ‘conventional’ supports, solid foamémato
increase the rate of mass transfer and radialtreagfer toward the reactor wall by increasing

turbulence within the fluid phase

When a fluid flows in a packed bed, axial and rhdiapersion take place and their
intensity depends upon the geometry of the packimg,fluid velocity, and the molecular
diffusivities of the constituents. At low fluid wadities, molecular diffusion is predominant,
while dispersion is controlled by geometry and loglymamics at high fluid velocities. These
are separate phenomena and can be treated asmsachicroscopic scaf&™®

Dispersion phenomena in packed bed are investigatagsing tracer methods, whose
results can then be interpreted using various iegorGuni’ pointed out that the
interpretation could be misleading according todkact natures of the porous medium and of
the model. In fact, simultaneous determination othbaxial and radial dispersions with
satisfactory accuracy was considered by many iigasts as rather risky It is thus
recommended to obtain both coefficients from experits performed under suitable
conditions. In general, axial dispersion is invgasted by injecting a pulse of tracer on the
whole cross-section (or upstream) of the packeddmedthen measuring the response at the
outlef®?’, Radial dispersion is studied by injecting a trdoeally at the centre of the packed
bed and by measuring downstream the concentratiotracer at steady state along a
radiug®'® Many publications and books are available in titerature concerning
measurements and determination of the dispersiafficients>%>. Gunn and Prydé
presented their results on axial and radial dispessof a gas flow in packed beds filled by
different types of samples. Hassinger €fahvestigated the radial dispersion in liquid flows

through packed beds of spheres. They concludedthieabixial dispersion process can be
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neglected in the determination of the radial disjper coefficient at low fluid velocities.
Ziolkowski and SzusteR investigated radial dispersion of the liquid upflthrough a packed
bed of spheres. They considered various interpoetahodels accounting or not for axial
dispersion and radially non-uniform axial veloguxofile. They showed that axial dispersion
and the velocity profile should be accounted foramturate determination of the radial

dispersion coefficient.

It appears today that dispersion in conventiorakmgs (spheres, extrudates etc) has
been widely documented in the literature; convegrssiudies of dispersion phenomena in
solid foams are rather scarce, especially concgrraial dispersion. In this context, this
paper focuses on the radial dispersion processffereht solid 3-SiC foams; we used the
mathematical approach presented by Gunn and Brygielkowski and Szusték and the
results of Montillet et at’ on the axial dispersion to estimate the radigbetision coefficient
at different liquid phase velocities and at différéengths of samples. The results are then

compared with the radial effective heat condudtivit
4.2.2. Experimental apparatus and procedure

Support characteristics

The solidp-SiC foams studied in this work were provided bgAT Cdo** and were
widely employed in several catalytic reactianshese samples are cylinders 36 mm in
diameter and 150 mm in height. Figure 4-1 showgpacal sample; the window (or pore)
diameter 4), the diameter of the celd) and the thickness of the strutk) (were measured on
various optical microscope pictures; the valueggivn Table 4-1 were the average of over 20
windows or struts. Finally, the porosity),(which is the volume available for the fluid flow
through the open cell structure per unit voluméoain, can be calculated from the solid foam
geometry as described by Truong et’allable 4-1 summarizes the average characteristics

these samples.

-123 -



Etudes du transport de matiere

Figure 4-1 Typical optical microscope picture of a SiC foam

Characteristics Foam 1 Foam 2
Strut diameterds (um) 225 258
Window or pores diametea, (um) 914 895
Open porositys* (-) 0.9 0.85
Cell diameter® * (um) 1935 1950

Table 4-1 Foam characteristics

* values obtained with the dodecahednmadlel
Reactor system and Procedure

The main elements of the experimental setup arensatically represented in Figure 4-
2. The reactor has an inner diameter of 0.036 maatal height of 0.35 m; a capillary (1.D =
1.6 mm) is used to inject a tracer (KCI solutiort (& mol/L) locally at the centre of the
entrance of the foam sample. Four other capillessg@nple the solution at steady state at the
outlet of the bed along a radius at fixed positiohise tracer flow was kept constant at 6
ml/min by a pump (FMI LAB PUMP - Model RHV) where#ise flow rate of the main fluid
was adjusted from 350 to 800 mL/min (leading toesfipial velocities of 5.8 - 13.2 mm’s
This flow rate was controlled by a Masterflex punfidodel 77250-62). The tracer
concentration was obtained using a conductivityem@®@mega model CDCN-91). Sampling
started when steady state was reached, i.e., aftart 20 minutes of established flow. The
procedure was repeated three times to check feerayseproducibility and stability; the value
of the average concentration has been taken subsiyjinto account. The effect of the foam
sample length was studied by a progressive reducicdhe length from 0.15 to 0.12, 0.09
and 0.06 m. This avoids the possible effects ofaertixing at foam-foam interface when

several short samples are stacked.
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Exit of the solution }'/1
| [

E
111 ——

Radial sampling positions:
r=0;6; 13; 16 mm

Steady state
injection of tracer

Waterinlet T

Figure 4-2 Experimental set-up
4.2.3. Mathematical approach

To determine the effective radial dispersion framcér concentration measurements,

we make several assumptions to build our analyéipptoach:
1. the porous structure is axially and radially urmfor
2. fluid velocity is uniform in a cross-section;
3. axial and radial dispersion coefficients are ayialhd radially constant.

The model equation and solutions are those giveimyn and Pric€ or Ziolkowski

and SzusteR. The mass balance of the tracer at the steadg gtaén by the following

equation.
2
ufa—C— Za g—&i(ra—cj=0 (4.1)
0z 0z r or\  or
The boundary conditions are the following:
C(p0)=C, for 0<sp<a ; C(p0)=0 for a<p<1 (4.2)
oC oC
—(0,{)=—1(R,{)=0 4.3
0p 09)=5, (R4 (4.3)
lim [C(p.0)]=C, (4.4)
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The analytical solution of the preceding equati@pehds on the assumption made

concerning axial dispersion:

ForD, = 0, we obtained the following:

o 2
Loy 2 4Aa) , o p)ex;{— A (j, (4.5)
In caseD, # 0, the solution is given by the following equation

E :1+ii Jl(A'a)JO(Aip)exp{ PQQ _\/42?’; n+ PeR ZJ! (46)

r z D usR
Wherep=—, {=—, n=—%2.andPe, =
P R ¢ R D, % D
In the equations abovg, are the roots al;(4)) = 0 anda is the reduced inner radius of
the capillary ¢ = r.afR << 1) that supplies the tracer. The axial disjperD, was estimated
from the results of Montillet et al. obtained on foam G60 which is the closest to oanf

samples. Their results were summarized by theviatig correlation:
D, =1.01 10°u, (Sl units) (4.7

Finally, D, (or Per= uR/Dy) is obtained from the experimental curves usirsgaadard

lest-square fitting procedure.
4.2.4. Results and discussions

The experimental data are presented in table 4eRiré& 4-3 shows two typical results.
Figure 4-4 illustrates the quality of fit accordibg the assumption made concerning axial

dispersion. Whatever the assumptibpjs the only fitted parameter.

From figure 4-4, it is concluded that axial dispemscannot be neglected and that
Montillet correlation enableB, estimation. Conversely, it does not seem necegsaryeven
possible) to account for a radially non-uniform axvelocity profile as recommended by

Ziolkowski and SzustéR This will be further discussed below.
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Foam | §=ZR.0O) 8.3 6.7 5.0 33
sample | ry | 0 | 033 072] 089 o] 038 072 08 0 o033 Q72 089 | 0.33| 072 0.8d
58 | 4.51|2.99|0.60|0.26| 4.81| 3.14| 0.57| 0.26| 5.04| 3.11| 0.54| 0.25| 5.22| 3.30| 0.51| 0.23
8.3|4.19| 2.64| 0.61| 0.28| 4.57| 2.67| 0.59( 0.27| 4.85| 2.88| 0.56| 0.26| 5.11| 3.12| 0.53| 0.24
1
10.7| 3.80| 2.59| 0.63| 0.30| 4.01| 2.72| 0.60| 0.28| 4.40| 2.81| 0.58| 0.27| 4.72| 3.02| 0.54| 0.26
g 13.2| 3.59] 2.51| 0.67| 0.34| 3.83| 2.63| 0.64| 0.31| 3.99| 2.71| 0.61| 0.28| 4.27| 2.84| 0.57| 0.28
B
5:'; 5.8 | 3.34| 2.45( 0.62| 0.27| 3.69| 2.51| 0.54| 0.24| 4.19| 2.62| 0.50| 0.22| 4.77| 2.76| 0.43| 0.20
8.3 |3.28(2.30| 0.66|0.34| 3.65| 2.22| 0.60| 0.34| 4.13| 2.43| 0.58| 0.32| 4.49| 2.62| 0.45| 0.25
2
10.7| 3.23| 2.10| 0.68| 0.45| 3.60| 2.21| 0.68| 0.43| 4.01| 2.38| 0.61| 0.36| 4.15| 2.50| 0.50| 0.31
13.2| 3.16| 2.02| 0.73| 0.48| 3.56| 2.08| 0.70| 0.47| 3.87| 2.22| 0.63| 0.43| 4.03| 2.27| 0.58| 0.37
Table 4-2 Experimental results, non-dimensional valuesaddr concentration C{C
6 6
I T u=58mms™ 0 g=2/R=83
s - k 5 ® £E=Z/R=3.3
A 0 u =132 mm.s ™t B
4k 4
< ~
8 % 8?3 %
O O
2} 2
1t 1
. ® 8 0 . . 8 s
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
p=rR, () p=rR, ()

Figure 4-3 Typical experimental concentration profiles aldhg column radius.

A: according to the fluid velocity (case of solichfo 2 with&=3.3).

B: according to the foam length (case of solid f@amith u,=5.8 m.g).
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5 5 .

* ¢u=58mms* * azégzgg

1 [ ] E = = 0.

4k - 1 | .

\ Al * U =83mms Bl : giz/Ris,o

v u =107 mms* £E=7ZR=33

- 3} 0 AL ----Model (D= 0)};
3 * Up=13.2mm.s —Model (D_# 0)
Q z
O

----Model (D = 0)

2 3
—Model (D . 0)
r o TN .1 TN ]
0 i i i i o) L L L s _
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

p=rR, (-) p="1R, ()

¢u =58mms™ * E=Z7/R=8.3
4 ® £=7/R=6.7
* u,= 8.3 mm.s B W £=27/R=50
v u =107 mms™ 2 A £=7/R=33
© M~ ----Model (D = 0)l
* U= 13.2mm.s et —Model (D% 0)
Q
O

----Model (D = 0)
—Model (D & 0)

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 0 0:2 0:4 O..6 0..8 1
p=T1R, (-) p="1R, ()

Figure 4-4 Experimental results and model curves.
A: according to the fluid velocityAr: foam 1,§ = 8.3;A,: foam 2,§ = 3.3)
B: according to the foam lengtB{ foam 2, y=13.2 10° m.s"; B,: foam 2, y=5.8 10° m.s%).

Figure 4-5 presents the estimated radial dispersamfficient versus interstitial fluid
velocity for each foam (1 and 2, see Table 4-1)\arebus foam lengths. We first observe the
classical linear increase @f with the velocity which is typical of mechanicalspersion
(molecular diffusion contribution is negligible).oB foams have similar properties and the
resulting radial dispersions are very close to esbler. However, foam 2, which has slightly
greater characteristic sizes (eithdy or @), shows the greater dispersion coefficient as
expected. From the slope of the average straigktwe findD/D, = 7 = 2; this range is
roughly of the order of magnitude of the ratio aked in standard packed bé¥% (around
10). We changed the value bf (+ 50%), and the correspondimy value remained steady
(x0.6%). Conversely, the rat@,/D, varies from 7+2 to 10£3 (+ 50%) or to 3.5+1 (- 50%

-128 -



Etudes du transport de matiere

5 .
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Figure 4-5 Effective radial dispersion versus axial intdistivelocity
Black symbol for foam 1; White symbol f@nn2

Figure 4-5 also shows that the fitted radial disper coefficient is slightly dependent
on the foam sample length: the longer the sampke htgher the dispersivity. Sin€ is a
local parameter (i.e., independent of the sampigthy, this dependence is an effect of the
model. It can be explained by a slightly non-unifowelocity profile which is ignored.
Unfortunately it was not possible to detect andngiiiasuch a non-uniformity. We will thus
admit that this effect is within the uncertaintytbe method. Let us mention that the usual
bypass at the column wall of a packed bed is egytamuch less critical with high porosity
foams as those used in the present study becaesadtal porosity profile is much flatter.
Moreover, if we admit and transpose the “standaleefi stipulating that a packed bed with
more than 20 beads along a tube diameter ensuitas \&elocity profile, then the uniform
velocity profile hypothesis should hold since théa of the tube diameter to the cell size is

about 40 in this work.

The dispersion coefficient is related to the Péalahber based on the cell characteristic

size®. The linear dependence upon interstitial velogigjds the following correlation:

D
D

_1ReSc
& Peg, Dr

r

(4.8)

m

In the study of radial heat conductivity of diffatefoams (silicon carbide and
polyurethane foams with different porosities antl danensions from those studied here),

Edouard et a° proposed the following correlation:
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d
A?ad,eff _ ReX Pr

— _ uOCDpf C pf
Af Per%?j eff

o Pely = (4.9)
rad ,eff

where A%, ., is the flow contribution to the radial effectiveetmal conductivity.
Edouard et af° obtained PeX, .« =14.5. When hydrodynamics dominate the
dispersion/conduction process, heat and mass éraasélogy impliesPeX, .. = Pe, . Let us

mention that porosity is involved in Eqg. (4.8) wdas it is not in Eq. (4.9) owing to the
definitions of the mass dispersion flux which idereed to the open cross-section area
whereas the heat conduction flux is referred totdie cross-section area. In other wosbs

scales like the heat dispersivit}y, . /p;C,. Figure 4-6 shows clearly that this radial heat

and mass transfer analogy is verified.

U1

A Mass dispersion

ab U Heat dispersion
== Correlation

23

D
D, Sc 3

or ’

gd 2 Sl
Arad eff . '\‘
A _Pr |

mo1

Q) %% = /]/pegagjeff 145

0 10 20 30 40 50 60
Re/e or Re, (-)

Figure 4-6. Verification of radial effective heat and masarisfer analogy

In a standard fixed bea € 0.4), Gunn and Pri¢& Gunr® and more recently Delgatio
gave asymptotic (higiRe Pes of the order of 12-16. Conversely, Edouard & abtained
P, .« =6 for extrudates, in agreement with Bauer and Scred®. The latter result gives

P, .« /£=15 which is close t®es Thus, it seems that using the interstitial vetotistead

of the superficial velocity inPel ., would lead to an asymptotic value independentef t

porosity. More experimental results with foams ofafler porosities (between 0.4 and 0.9)
would be required to get further insight. The iefice of the tortuosity of the voids, which

goes to 1 together with the porosity, should alsanestigated.

-130-



Etudes du transport de matiere

4.2.5. Conclusion

The radial dispersion of a tracer in a liquid opflthrough a solid foam structure has
been measured. Extracting the radial dispersiom ftbe measurements requires one to
account for the axial dispersion process; with experimental setup it was impossible to
characterize a possible radially non-uniform velpgrofile and the consequence upon the
fitted radial dispersion. Assuming a flat velocpixofile enables a satisfactory determination
of the radial dispersivity, even though a slighpeledence on the sample length is observed.
The correlation established permits to determimer#idial dispersion coefficient and allows
an analogy between the heat and mass transfergsrotsimilarly shaped foams. In addition,
the radial Péclet number proposed in this work thedvalue of the rati®,/D, obtained with
our experimental conditions shows that the behavmfuthe foams is similar to that of
standard packed beds. Further studies with a wigdlege of foam porosity and of fluid
velocity would be necessary to propose more acewatrelations. Effects of foam structure
anisotropy, radial profile of axial velocity, foasample diameter and stacking of foam

samples represent other problems which should de$erther works.
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Nomenclature

a

C

Jo, I

lcap

Ut
Uo

z

window (pore) diameter,

local concentration of tracer in the liquidestm,
radially averaged concentration of tracer,
concentration of tracer in the solution supplie
heat capacity of the fluid,

molecular diffusion coefficient,

axial dispersion coefficient,

radial dispersion coefficient,

Bessel function of the zeroth-, and the foster
ratio of axial to radial dispersion coefficisnt
radius of the reactor,

inner radius of the capillary

radial coordinate in the bed,

interstitial velocity,

superficial velocity,

axial coordinate,

Non-Dimensional Groups

=
A

radial Péclet number based on column diameter,

radial Péclet number based on cell size,

radial thermal Péclet number,

Prandtl number,

(m)
(mol.[%)
mol(L™Y)
(mol.L'})

kg™

(s™)

trs)

1s7)
()

(m)

(m)

(m)
(MY
('3
(m)

¢
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Re
7

Sc=—*
piD

m

Greek Symbols

a

pt

D

=pfuo¢

Reynolds number,

Schmidt number,

capillary dimensionless radius (zyR),
total porosity of the packed bed,
roots of the equation(d) = 0,

heat conductivity of the fluid,

()

(W.mhK™

flow contribution to the radial effective heaincluctivity, (W.m*.K™)

fluid viscosity,

dynamic viscosity of fluid flow,

dimensionless axial coordinate,
dimensionless radial position of the fluidoaty,
specific mass of the fluid,

cell size,

Superscripts and Subscripts

eff
f

gd

effective
fluid

gas dispersion

(Pa.s)
(N.s.R)
()

()
(kg
(m)
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Les mousses solides présentent une porosité e¢legéi permet de réduire
considérablement la perte de charge dans le Bilytamfue a haute vitesse d’écoulement des
fluides ; elles présentent aussi une structurelsadtiterconnectée qui favorise le transfert de
chaleur vers l'extérieur du milieu réactionnel. Gaspriétées rendent les mousses solides
intéressantes en tant que supports de catalyseypen@ant, du point de vue du geénie
chimique, les propriétés de transport des mousdegolaires ne sont pas encore
complétement maitrisées. Dans ce contexte, I'abjdet cette these était donc d’étudier les
propriétés de transport au sein des mousses alelde carbure de silicium beta. Les
résultats obtenus dans ce travail nous permettentprdposer les conclusions et les

perspectives suivantes.
5.1. Conclusions

Le modele dodécaéedre :

Les résultats publiés dans la littérature sembteiquer que les modéles géométriques
utilisés jusqu’ici pour estimer les propriétés @msport au sein d’'une mousse alvéolaire, sont
soit valables pour des porosités supérieures a $bf), nécessitent I'optimisation des
parametres de la corrélation a partir du résulesuré. Dans le dernier cas, ces corrélations
ne sont pas vraimentuniverselles> dans I'application pour toutes les mousses. beéte
basé sur la géométrie dodécaedre pentagonal réguliea été développé dans ce travall,
présente plusieurs avantages. Tout d’abord, Katilon de cette géométrie permet d’'établir
des relations simples entre les parametres morgigpies de la moussds(a, @ oue). Par la
suite, ce modele a permis d’estimer la surface igpée géométrique, la perte de charge,
ainsi que le transfert externe de matiére sur uaenge étendue de paramétres
morphologiques de la mousse alvéolaire (en paiticpour des porosités inférieures a 0.9).
Cependant, en comparant avec les autres modeleségénies, surtout le modele basé sur
une cellule d’octaedre tronqué, notre modele ptésegrtains inconvénients. Tout d’abord, la
géométrie dodécaédre pentagonal régulier ne pa/égspace. Ensuite, les relations induites
dans notre modele ne prennent pas en compte légderbouchées ainsi que la présence de
ponts creux (voir la figure 5-1 :A et B ci-dessouBar exemple, la cellule d’octaedre tronqué
utilisée par Amer et al.[1] pour calculer la sudagpécifique, montre que les ponts creux

jouent un réle non négligeable dans I'estimatiorcelte surface.
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L’étude du transport de chaleur :

L'étude du transport de chaleur au sein des mesudsecarbure de silicium beta est le
principal sujet de ce travail. Donc, un état deatl'sur les méthodes de mesure de la
conductivité thermique effective des mousses selal&té réalisé ; ce travail montre que la
conductivité thermique effective peut étre obtepaetrois méthodes différentes. La premiere
est une méthode inverse basée sur un modele (neéthipda deuxiéme est basée sur la
mesure simultanée des puissances thermiques édsaegka différence de température dans
I'échantillon (méthode 2). La derniere, est unehude se basant sur le rapport des pentes du
profil de température dans deux échantillons pladiie a céte (méthode 3). Dans notre
travail, deux systemes différents ont été dévelsgmur mesurer la conductivité thermique
effective des mousses alvéolaires de carbure m#usil beta. L’interprétation des résultats

expérimentaux a été réalisée par les trois méthodeguées précédemment.

Dans le premier systéme, les mesures des praidsna et radiaux de température ont
été effectuées dans un tube cylindrique garni dasses ou d’extrudés et parcouru par un
ecoulement de gaz. L'interprétation de ces prgfds la méthode 1 permet d’estimer la
conductivité thermique effective radiale des écilans. Les résultats obtenus dans cette
étude permettent de quantifier I'effet de la coniité thermique intrinseque ainsi que la
morphologie de I'échantillon sur la conductivitéetimique radiale ; de plus, I'effet des
propriétés de transport du fluide en mouvementesupropriétés de transport de chaleur a été
confirmé. L’avantage majeur de cette méthode €e'stlgypeut étre utilisée quelle que soit la
perte thermique du systéeme ; par contre, la vatkuta conductivité thermique effective

radiale, obtenue indirectement, dépend de la gudlitmodeéle.

Le deuxieme systeme a été développé dans I'objdeti mesurer directement la
conductivité thermique. Ce systeme est un montggisique constitué par trois plaques ; la
meéthode 2 a été utilisée pour estimer la conduétiiermique. Avec ce systeme, la méthode
2 permet de mesurer cette conductivité et d’estiegincertitudes des mesures. Néanmoins,
pour les échantillons ayant une conductivité thqumaiplus faible, la quantité de chaleur
eéchangée entre les plaques est faible ; dans celacgerte thermique rend les résultats
inexploitables. Dans ce contexte, la méthode 3éauéitisée pour exploiter les résultats
expérimentaux dans ce méme systeme. Cette méthods permet de déterminer la
conductivité thermique effective statique des mesissinsi que de voir le rdle majeur de la
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porosité sur cette conductivité. Cependant, lesewal de la conductivité thermique
déterminées par cette méthode sont largement eénf@s a celle obtenue avec la méthode 1
(dans le systeme de mesure indirecte).

L’étude du transport de matiére :

Un montage ‘classique’ pour I'étude de la dispmrgiadiale a été développé. C’est un
systeme qui permet d’'injecter localement un tracelentrée de I'échantillon, en son centre,
et de mesurer la concentration de ce traceur arteesUne méthode analytique a été utilisée
pour interpréter les données expérimentales. Ledtats de simulation montrent que, dans
nos conditions opératoires, la dispersion axiakstnpas négligeable dans l'estimation du
coefficient de la dispersion radiale. Dans ce tasorrélation proposée par Montillet et al.

apparait suffisante pour estimer ce coefficient.

Une corrélation a ensuite été proposée pour estermefficient de dispersion radiale :
elle nous permet de vérifier une analogie entreplegessus de transfert thermique et de
transfert de matiére au sein de la mousse. De lplugnformité entre le nombre de Péclet et
les rapports entre les coefficients de dispersiwial@ et radiale obtenus dans un milieu
poreux de mousse et d’'un lit fixe conventionnetppet de vérifier un comportement similaire

dans ces deux milieux poreux.
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5.2. Perspectives

Le modéle géométrique de la mousse :

L’'observation des photos des mousses, montreirnestéenétres des cellules bouchées
(Fig.5-1 :A) et des ponts creux (Fig.5-1 :B). Castéurs peuvent avoir des conséquences non
négligeables en terme de surface spécifique conmdigués dans la publication récente
d’Amer et al. [1]. De plus, les fenétres bouchéssjsent également 'augmentation de la
perte de charge (cette derniére est a peu présnticymelle a la surface spécifique). Donc, ce
modeéle géométrique pourrait étre encore améliorfrenant en compte la présence de ces

facteurs.

Figure 5-1 : A : fenétres bouchées, B : pont creux
L’étude du transport de chaleur :

La confrontation des résultats obtenus dans leesyes de mesures indirecte et directe,
montre qu’il existe un écart élevé entre ces valebn effet, il existe certaines différences
dans les conditions opératoires ainsi que dansiteient des échantillons utilisés dans ces
deux systemes. Dans ce cas, il est indispensabtectuer d’autres mesures dans le méme
systeme et les mémes conditions opératoires (eemeé d’'un fluide en mouvement ou au
repos) avec des mousses qui n‘ont pas subi d'é@apdécarbonisation, dans un premier
temps, puis décarbonisées dans un second tems.pE€ehettrait de savoir si cette étape

entre en jeu dans cette différence.

Avec les échantillons de conductivité thermiquielé la méthode 2 est trés sensible a
la perte thermique. Une amélioration de la boitdaiste, comme par exemple la mise sous

vide des parois et le remplacement de la plaqueadehd’origine par une plaque chauffée
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électriguement (meilleure précision sur la puiseade chauffe) seraient donc intéressants

pour avoir des résultats davantage exploitables.
L’étude du transport de matiére :

L'utilisation de la corrélation de Montillet et.adans I'estimation du coefficient de la
dispersion radiale donne des résultats qui sembhidfaisants. Cependant, cette corrélation
n'est pas wniverselle» et a été établie pour une mousse de porosiggp.largement
supérieure a celle des mousses utilisées dans tratrail (0.85 et 0.9). Il serait donc
intéressant d’étudier la dispersion axiale des m@aien écoulement monophasique, dans
I'objectif de chercher une corrélation valable sme gamme de porosité étendue, afin de
confirmer ce résultat. De plus, des études suppitaites dans une gamme plus large de
porosité de la mousse et de vitesse d’écoulemefitidie seraient nécessaires pour proposer

des corrélations mieux étayées.
Perspective générale :

Jusqu’a présent, les échantillons de mousses nk disponibles que sous forme
d’objets de taille modeste. L'étude des propriéesransport lors d’empilements réguliers de
ces objets seraient utile afin de cerner le roke idterfaces entre ces objets qui peuvent étre

de répercussions diverses :

» Court-circuit en écoulement, favorable a une réduactle la perte de charge, mais

défavorable a un transfert fluide solide.

» Absence de ponts thermiques entre objets élémestaiéfavorable au transfert de

chaleur.

Le progres dans les méthodes de synthese perietissi d’envisager des objets
élémentaires de plus grandes dimensions (jusquiaigulrs décimetres) : les corrélations
établies dans notre travail sont-elles encore Vedad Une autre facon de poser la question est
de se demander si nos échantillons et les résal@sous proposons ne sont pas restreints a

des petites tailles, inférieures au décimetre.

La plupart des mousses solides actuellement dislgsrsont en métal ou en céramique

et présentent des tailles de cellule de quelquedaioes de micrometres a quelques
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millimétres et des porosités alvéolaires de 85% @hviron. Il serait souhaitable d’avoir des

matériaux similaires mais de propriétés différentes

» Des porosités comprises entre 0.5 et 0.80 seri@gmtienvenues pour combler le fossé
entre les mousses actuelles tres poreuses effilelitant sur le plan des applications

gue sur le plan compréhension.

 Des tailles de cellules beaucoup plus petites. Aitaeles « méso-mousses » de silice
(ou de polymeére) que I'on sait produire maintenagériteraient d’étre étudiées : les
ponts ainsi que les pores (fenétres) de ces makésant de quelques micrometres [2].
Les pertes de charges et les transferts solideefligont-ils efficaces dans ces

matériaux? Les corrélations proposées ici s’appldnelles ?

Certaines mousses peuvent étre formées, taibéesturées et insérées a volonté dans
d’autres objets [3]. Certaines peuvent avoir desciires régulieres [4, 5]. En particulier les
mousses a géométries régulieres du CTIF [5] peraietit de tester la qualité des modéles

géométriques envisageés.

La caractérisation géomeétrique macroscopique deasses demeure encore assez
empirique : la notion de PPI, de diametre de fenétte pont, la diversité des tailles
caractéristiques employées dans les corrélatiomouiigent le besoin de mesures fiables et
automatisées telles que peuvent les fournir I'imiaget le traitement numérique des images
obtenues. Cette approche est en plein développestedevra étre mise a profit pour

compléter et améliorer les techniques employéeshement.

Enfin, le probléme du contact a la paroi est awsgital pour les applications en

réacteur chimique.
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