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Résumé :

Le micromélange est mesuré expérimentalement darécaulement quasi-homogéne et isotrope, sans
écoulement moyen, a grand nombre de Schmidt et avemmbre de Reynolds basé sur I'échelle de
Taylor variant de 10 a 65. Cette turbulence estégéa par deux grilles oscillant dans le plan veatid.a
mesure du micromélange est effectuée par une <eschighique », sur le principe de deux réactions
concurrentes qui consomment I'acide injecté localetrau centre des grilles : le dosage des coprsduit
permet d'accéder a une mesure qualitative du miétanmge. Deux modéles phénoménologiques 0D de
micromélange sont testés pour des paramétres epeatnation constante. Le modele IEM ne peut
fonctionner dans ce cas du fait d’'une concentratitercide trop forte. Le modele d’engouffrement est
validé a partir d'un nombre de Reynolds basé séchelle de Taylor autour de 30.

Abstract :

An experimental study was carried out to measugenticromixing in a quasi homogeneous and isotropic
turbulence, without mean flow, for a great Schnmdimber and with a Reynolds number based on the
Taylor micro-scale running from 10 to 65. This tuldnce is provided by two vertically oscillatingdsg.

The micromixing is measured by a chemical prolee tivo competitive reactions which consume the acid
locally injected between the two grids. The acidstonption ratio of these reactions gives the qatili¢
measurement of micromixing. Two zero-dimensionahpmenological models are tested for a constant
concentration of reactive species. IEM model is anailable because of the high concentration oflaci
used. The Engulfment model is valid from a Tayleys®lds number of 30.

Mots-clefs :
Micromélange, turbulence de grille, sonde chimique

1 Introduction

Dans un réacteur chimique, le mélange est nécessaidifférentes échelles: le
macromélange qui distribue les différentes espdeefacon homogene dans le réacteur, et le
micromélange qui assure la mise en contact destifeéa& I'échelle moléculaire. Le
micromélange est donc déterminant pour la séléetoes réactions rapides, puisque le facteur
limitant est souvent dans ce cas d0 a un apparffissnt des réactifs, permettant ainsi a des co-
réactions plus lentes de se développer.

La méthode de la sonde chimique est préciséemegebsur I'observation d’une réaction
chimique « étalon » dans une hydrodynamique doreréeégime turbulent. Le résultat de cette
réaction étant sensible au micromélange, il est garssible de quantifier celui-ci en analysant
les produits de réaction. De hombreux résultate@mrant cette sonde chimique sont présentés
dans la littérature, dans des cuves agitées (Fauetial. (1996) ; Guichardon et al. (2000) ;
Assirelli et al. (2005)) ou des canaux (Fang e(24101) ; Ferrouillat et al. (2006)). Afin de
relier ces mesures chimique avec les parameétragéthnge turbulent, il est nécessaire d'utiliser
des modeles. Or ces modeles de micromélange rdpsserdes hypothéses de turbulence
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homogéne et isotrope, condition idéale qui n'estégélement pas réalisée dans les procédés
industriels.

Cette étude a pour objectif le test de modeles dzomélange dans le cas d'une
turbulence homogéne et isotrope pour obtenir utidataon objective.

2  Dispositif expérimental
2.2 Dispositif de génération de la turbulence de e

La turbulence est générée par deux grilles ostillarticalement en phase dans un bac
contenant le mélange de réactifs. Le bac posseslbase carrée de longuedyrde 13 cm pour
une hauteur en eddpde 33 cm. La hautetit entre les grilles varie de 8 a 12 cm, la co@de
2 & 4 cm et la frequence d'agitatibde 4 & 8 Hz. Les grilles sont formées de 10 baaeges
de diamétral de 5 mm pour un écartement (maili)de 2,5 cm. Ceci donne une compacité de
la grille de 36%. La variation de la hauteur délgrde la fréquence d’agitation et de la course
va permettre de générer une turbulence d’intemait@ble munie d’échelles variables.

L'acide sulfurique est injecté au centre des derilkeg par une aiguille de 1 mm de
diamétre. L'injection se fait au moyen d’'un poussengue composé de deux seringues de 20

ml reliées en "T" & l'aiguille d’injection. Ceci peet de faire trois a quatre injections d’acide
sans recharger en acide le circuit.
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FIG. 1 — Dispositif expérimental

L’homogénéité et l'isotropie ont été vérifices p@tocimétrie LASER dans une zone de
10 mm autour du point d'injection. Le champ de sg& n'est pas tout a fait gaussien, les
moments d’ordre 3 (skewness) varient entre -0,8,£&tet les moments d’'ordre 4 (kurtosis)
varient entre 2,6 et 5,5.

Dans ce champ quasi-homogéne et isotrope, la wéddde LASER permet la mesure de
la vitesse rms, et I'échelle intégrale temporelfepour chaque fréquence, hauteur et course des
grilles. Le taux de dissipation d’énergie cinétiglest estimé par Bache et al. (1996) :

.= yu2 (1)
T

y est une constante égale a2@,5.
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Le Reynolds de Taylor est défini par :

_u/ (2
Re[aylor - 7
avec I'échelle de Taylor :
2 3
A=,30v—
£

2.1 Méthode de la sonde chimique pour la mesure dgaicromélange

Un volumeViyecion d’acide sulfurique est injecté dans la cuve devaV,,,.contenant un
mélange d’'ions borateHgBO;), iodure () et iodate O3). Les concentrations utilisées sont
précisées dans le tableau ci-dessous. Le volunestbinge de la cuve est B¢ | et le volume
de I'injection est dd.0 ml

Concentrations Initiales en mol/|
H3;BO; 9,09 E-02
H,BO3 9,09 E-02
Kl 1,17 E-02
KIO 3 2,33 E-03
Acide injecté en mol/l
H,SO, 5,00 E-01

La réaction la plus rapide est acido-basig)edans le cas d'un mauvais mélange elle
entre en compétition pour la consommation des kibhavec la réaction redok ) un peu plus
lente que la précédente. Cette derniére réactiba eensidérer avec une réaction d’équilibre
(iii). Les détails de la cinétique de ces réactionsdmmeés par Guichardon et al. (2000).

H,BO; +H" — H;BO, (i)
51" +10;, +6H" - 31, +3H,0 (i)
|7 +1, o 1, (iii)

Un indice de ségrégatioxy défini comme le rapport de I'acide consommé paééection
(i) sur la quantité d’acide total injecté, permet dlenner une estimation qualitative du
micromélange. SKXs=0 alors le micromélange est parfait, c'est-a-dire ueinétigue des
réactions pilote la consommation de l'acidé+]. Plus Xs se rapproche de 1, moins le
micromélange est efficace et ainsi apparait comawtefir limitant dans I'avancements des
réactions.

X, =1 (4
YST
v = Mandta]+[12]) ®
VinjectionI.H ’ Jo
6105 ], ©

Ysr =7
T |H,BO; |, +6[10;5],
Xs est mesuré grace a un spectrophotometre danydamament UV (& une longueur
d'onde de 353 nm (Guichardon et al. (2000)).
Pour établir le lien entre le taux de ségrégaXemet le micromélange, il est nécessaire de

s'appuyer sur un modele, dont l'issue permet lamdihation d’'un temps caractéristique du
micromélange.
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3 Les modéles de micromélange testés
3.1. Le modéele IEM

Ce modele introduit par Villermaux et al. (1972hsigére deux environnements de fluide
qui s’échangent de la matiére. L'environnemergprésente I'état du fluide dans la cuve &
volume d’acide injecté. Les échanges entre ces demaines s’effectuent par un gradient de
concentration entre la concentration du domainesidéné et la concentration moyenne des
deux environnements. L'intensité du mélange esbdhtite par une fréquence d’écharige
estimé par la fréquence caractéristique d’un écoeshe turbulent :

(7

k=t =ct_
t. o au

C est une constante d’'ordre 1ltgtest le temps de micromélange du modéle IEM. L'évoh
des concentrations des environnements est donnée pa
C)

d
C‘é‘;”ﬁ - km(a_caouﬁ)

ou ¢ est la concentration du scalaire dans I'enviroremerfi et C la moyenne calculée en se
basant sur les volumes, ;s des 2 environnements :

V,c, +V,c; €)
V, +V,

c=

3.2 Le modéle d’engouffrement

Ce modele dit « d’engouffrement » introduit par
I / Baldyga et al. (1999), estime que I'étape limitadite
// [f micromélange se situe autour de [I'échelle de
}’(&\_ 0 Kolmogorov (environ 11 fois cette échelle selon le
{ — critére de vorticité maximale). Le mélange entre le
B

,\“J fluide A de la cuve et de I'acide injecE se fait par
incorporation du fluide de la cuve dans des vortex
contenant initialement I'acid®. La matiere dans le
vortex est supposée parfaitement mélangée. Un bilan
de matiere permet de calculer ['évolution des
concentrations dans les vortee est le taux
d’engouffrement correspondant a une fréquence digees vortex. Le volume parfaitement
mélangé du vortex croit avec I'incorporation ervant la loi suivante :

V(t)=V(0)e™ (10
L'évolution de la concentration d’un scalaire dénsortex est donc donnée par :

de_ (c,-¢)

dt °

avec ¢y la concentration du scalaire a I'extérieur du exrtLa fréquence d'engouffrement
permet de définir un temps de micromélatgele ce modele :

1
te = 1 = Cme(gjz
E £

Batdyga et al. (1999) estime la constatgentre 12 et 17.

N

T

>
@

A
A B

(11

(12)



18MCongrés Francais de Mécanique Grenoble, 27-31 ao(t 2007

4 Résultats expérimentaux et interprétations des nueles

La figure 2 montre les résultats de la mesure derX®nction du nombrRea,y.. En toute
logique, une plus grande intensité turbulente stéelles turbulentes plus fines favorisent le
micromélange .
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FIG. 2 — Taux de ségrégation en fonction du nombreealgolds

Le modeéle d’engouffrement est capable de reprodagenémes niveaux d€s mesurés
par contre le modéle IEM est incapable de retroaesXs quelque soit le coefficient d’échange
kn. En effet, la concentration d’acide est suffisamtrferte pour que le modele IEM estime a
76% de l'acide total injecté, la quantité d'acidansférée de I'environnement ou l'acide est
injecté a I'environnement de la cuve. Or dans lemnement cuve, la réserve d'ion borate est
tellement étendue que ces 76% d’acide sont ingmeait consommés par la réaction Ainsi
Xs est largement sous-estimé. Néanmoins Durandall. ef2006) montrent que ce modele
fonctionne dés que la concentration d’acide injext€plus faible (de I'ordre de fanol I
correspondant a une quantité d'acide transféréerdee de 30%).
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FIG. 3 — Comparaison du temps de micromélange du reati&hgouffrement

La figure 3 montre que le modéle d'engouffrementalide pour un nombre de Reynolds
suffisamment grand (correspondant aux taux depdien d'énergie turbulente les plus grands).
Ceci correspond a un nombre de Reynolds baséshelle de Taylor a partir de 30. Ce modéle
permet aussi de simuler le micromélange avec desetdrations fortes, comme dans le cas
présent, ou faible (Durandal et al. (2006)).
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5 Conclusions

Le choix du modeéle de micromélange n'est pas uséleiLe modéle d’engouffrement
estime assez correctement le micromélange poututleslences élevées. Le modéle IEM ne
semble pas pertinent pour de fortes concentratibieitres modeles de nature stochastique
sont en cours de test, principalement le modélewtemodifié par Norris et al. (1990).

Nous tenons a remercier Michel Gonzalez du laboetaérothermochimie de Rouen
(Coria) pour les précisions importantes qu’il nawspportées.
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