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Résumé (~500 - 700 signes) : Résumé du texte - Résumé du texte

L’intensification des procédés est un concept applicable a de nombreuses industries de transformation de la matiere
et de I’énergie. De nombreuses opérations unitaires sont toutefois limitées par les caractéristiques géométriques
des équipements (réacteurs, échangeurs de chaleurs, mélangeurs, ...) qui leur sont associées. Les procédés de
fabrication de ces équipements peuvent étre une limite au développement d’appareillages plus complexes, pour
atteindre des niveaux de compacité et d’efficacité supérieurs aux solutions existantes. Cet article a pour objectif
de présenter et d’exemplifier les nouvelles opportunités offertes par la fabrication additive pour la conception et
la réalisation d’équipements permettant I’intensification des procédés.
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Process intensification is a concept applicable to many industries based on heat and mass transfer operations.
Several unit operations are however limited by the geometric characteristics of the equipment (reactors, heat
exchangers, mixers, etc.) associated with them. Manufacturing processes of the devices can be a limit to the
development of more complex equipment, to achieve levels of compactness and efficiency higher than existing
solutions. The objective of this article is to present and exemplify the new opportunities offered by additive
manufacturing for the design and production of equipment allowing process intensification.
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Introduction

L’intensification des procédés de transformation de la matiére et de I'énergie est
passée en moins de 20 ans de I'état de concept a la réalité industrielle. Telle que
définie dans “European Roadmap for Process Intensification” I'intensification des
procédés représente un ensemble de principes innovants souvent radicalement
différents, dans la conception des procédés et des équipements. Les avantages
significatifs concernent [l'efficacité globale d’'un procédé, caractérisée par une
diminution des colts opératoires et des colts d’investissement, une réduction des
rejets, et une amélioration notable de la sécurité des procédés.

Depuis I'émergence du concept dans les années 1980, ces principes ont trouvé
plusieurs applications dans les domaines de la pétrochimie ou de la chimie fine et en
particulier en chimie pharmaceutique. Au-dela des concepts théoriques permettant de
mieux appréhender les phénomenes physico-chimiques mis en jeu, il est
indispensable de disposer de solutions technologiques innovantes pour fabriquer les
équipements intensifiés. Grace aux nouvelles techniques de fabrication, il est possible
de réaliser des équipements aux géométries et dimensions associées qui permettent
une augmentation drastique des transferts de matiére et de chaleur tout en offrant une
compacité importante des équipements tels que réacteurs, échangeurs de chaleur,
mélangeurs, séparateurs, ... qui sont les équipements clés des procédés industriels.

Du point de vue conceptuel, on peut imaginer et dimensionner tous types
d’équipements performants. Mais la réalisation pratique, notamment l'usinage et
'assemblage des piéces constitutives, selon la nature des matériaux, peut présenter
de nombreuses limitations ne permettant pas de réaliser techniquement ou
économiquement des géométries complexes. Si ainsi, il n’est pas possible de fabriquer
un équipement compact avec une grande surface d’échange pour évacuer la chaleur
dégagée par une réaction chimique, il sera nécessaire d’adapter les conditions de
réaction, par exemple par dilution, pour réaliser la synthése dans le réacteur moins
performant. On concoit ainsi que les limitations d'usinage et de fabrication des
équipements entrainent de fait une limitation du potentiel d’intensification de ces
équipements. C’est notamment le cas de l'intensification par modification géométrique,
présentée dans cet article.

Depuis une quinzaine d’années, la fabrication additive offre de nouvelles opportunités
pour la conception et la réalisation de ces équipements, en levant certains verrous
propres aux méthodes traditionnelles de fabrication. Avec I'émergence de solutions de
fabrication additive présentant des capacités et des productivites de fabrication
augmentée, il est envisageable aujourd’hui de produire des équipements dont
I'utilisation dans les procédés industriels peut étre compétitive. La fabrication additive
apparait comme une technologie clé dans de nombreuses feuilles de route.

Cet article a pour objectif de présenter les avantages et les inconvénients de la
fabrication additive pour l'intensification des procédés par modifications géométriques,
d’expliquer comment la conception de tels équipements doit étre revue et de détailler
des exemples de réalisation pour la fabrication d’équipements, par fabrication additive,
pouvant prétendre a l'intensification du procédé dans lequel ils sont utilisés. L’article
aborde également les limitations actuelles a l'utilisation de ces nouveaux procédés de
fabrication et les perspectives de développements envisagées pour les prochaines
annees. L’article fait ainsi le lien entre deux grandes rubriques des éditions Techniques
de l'Ingénieur, l'intensification des procédés et méthode d’analyse durable et les
procédes de fabrication additive.



1 Intensification des procédés par modifications
géométriques

L’intensification des procédés représente un ensemble de principes innovants pour
lever les limitations cinétiques, thermodynamiques et de transferts et les apports
d’énergie, dans la conception des procédeés et des équipements, visant a améliorer
différents aspects comme [efficacité, la compacité, la compétitivité, I'impact
environnemental ou encore la sécurité de fonctionnement d’'un procédé.

L’intensification des procédés a fait I'objet de différentes publications ces derniéres
années. On citera notamment une feuille de route européenne pour l'intensification
des procédés [1] et on notera également différentes associations professionnelles
animant régulierement des groupes de travail sur ce sujet, comme la Société
Francaise de Génie des Procédés (SFGP) et différentes associations européennes
comme EUROPIC, dédiée a lintensification des procédés ou encore European
Federation of Chemical Engineering (EFCE).

La fabrication additive apparait comme une technologie clé, dans de nombreuses
feuilles de route, pouvant faciliter I'application des concepts d’intensification des
procédés en libérant les regles de conception et en permettant de nouvelles
géométries jusqu’alors non fabricables. A titre d’exemple, la Société Francaise de
Génie des Procédés (SFGP) consacre une partie spécifique aux apports des procédés
d’impression 3D pour le génie des procédés dans son livre blanc consacré a l'usine
du futur [2]. Larticle fait ainsi le lien entre deux grandes rubriques des éditions
Techniques de I'Ingénieur, l'intensification des procédés et méthode d’analyse durable
[3] et les procédés de fabrication additive [4].

A T'échelle d’'un équipement dans lequel sont mis en oeuvre des phénoménes
physiques et chimiques de transformation de la matiére et de I'énergie, il existe de
nombreuses relations qui relient ces phénoménes a la géométrie précise de
I'équipement. Par exemple, les volumes accessibles aux fluides impactent directement
les temps de passage et donc la conversion chimique par des réactions homogénes,
mais également les phénoménes gravitaires qui modifient les écoulements
multiphasiques ou les phénoménes de mélange par turbulence. De méme, les
surfaces disponibles régissent les flux de transfert échangés a travers les parois pour
I'apport ou I'évacuation de chaleur, les flux de matiére pour les réactions hétérogénes
et les forces de cisaillement qui induisent la dissipation d’énergie mécanique. La
présence d’obstacles peut favoriser les phénoménes de transfert et stabiliser des
écoulements, mais également induire du rétromélange néfaste a la sélectivité des
réactions chimiques. Les changements de direction permettent de créer localement
des écoulements de recirculation trés utiles pour ’'homogénéisation des conditions de
réaction, mais augmentent aussi les pertes de charge et donc le prix des pompes et
compresseurs, ainsi que I'énergie consommeée.

Ces diverses interactions entre phénomeénes et géométries sont complexes : leur



impact, positif ou négatif, dépend fortement du couplage entre phénomenes et de
I'objectif visé. S’il n’existe pas de “régle du pouce” pour choisir a priori une géométrie
optimale répondant a un objectif donné, il est certain que la réalisation de géométries
précises et complexes, comme le permet la fabrication additive, permet trés souvent
d’augmenter la performance globale d'un systéme selon des criteres variés
(économique, énergétique, sécurité, rapidité de développement, etc.).

Les effets de la géométrie sur un systeme physico-chimique peuvent étre classeés
selon 3 niveaux de complexité :

e L'impact direct de la dimension caractéristique, grandeur proportionnelle au
rapport du volume sur la surface de I'équipement, sur la vitesse a laquelle se
déroulent ces phénomenes et sur leurs prédominances relatives,

e L'agencement spatial global des volumes et des surfaces pour fournir en tout
point de I'équipement les conditions favorables a la transformation,

e Le design local des géométries pour maximiser la performance en optimisant la
forme précise des volumes et surfaces qui régissent cette transformation.

Alors que les deux premiers niveaux ont donné lieu a des approches méthodologiques
(résumées ci-dessous) efficaces mais contraintes par les techniques de fabrication, la
fabrication additive permet aujourd’hui d’unifier ces 3 niveaux et de proposer des
géométries optimales et réalisables par fabrication.

1.1 Impact de la dimension caractéristique

Le premier niveau de complexité dans I'analyse des relations entre phénoménes et
géométries peut étre résumé par la dépendance qui existe entre la vitesse intrinseque
d’'un phénoméne et la dimension du volume (fluide ou solide) dans lequel il se déroule.
Qu'il soit physique ou chimique, tout phénomene de transfert ou de transformation
peut étre associé a un temps caractéristique, défini comme le rapport de la quantité
d’extensité (matiére, chaleur, quantité de mouvement, etc.) transférée ou transformée
sur la vitesse a laquelle cette extensité est transférée/transformée [5]. Ce temps
caractéristique est une mesure de la vitesse de ce phénomene : les temps courts
correspondent aux phénoménes rapides alors que les phénoménes lents sont
représentés par des temps longs. Lorsque plusieurs phénoménes sont couplés,
chaque phénomeéne peut étre caractérisé par un temps, et des regles de couplage
(série, parallele, mixte) donnent accés au temps global d’opération.

Type de phénomene Ordre de dépendance, n, entre temps
caracteristique, top, et dimension
caractéristique locale, L : top ~ L"

Réaction homogene (volumique) 0
Phénomene gravitaire 1/2
Réaction hétérogéne de surface 1
Phénomene de tension de surface 3/2
Phénomene de transfert de matiére, 2

chaleur ou quantité de mouvement par
conduction, diffusion ou convection
Tableau 1 - Relations entre temps caractéristiques et dimension de phénoménes
physiques et chimiques




Le Tableau 1 liste les principaux phénomenes rencontrés en Génie des Procédeés et
leurs dépendances a la taille interne du systeme (canaux d’écoulement, notamment).
Alors que les réactions homogénes (volumiques) ne dépendent naturellement pas de
cette dimension (leur cinétique intrinséque dépend essentiellement de la température
et des concentrations locales), les phénoménes surfaciques de transfert varient trés
fortement : les transferts sont beaucoup plus rapides dans un systéeme de petite
dimension interne. Cette dépendance d’échelle explique trés simplement l'intérét des
réacteurs microstructurés pour l'opération en conditions isothermes ou en régime
chimique, puisque leurs faibles dimensions internes accélérent davantage les
transferts de chaleur et de matiére que les réactions homogeéenes ou hétérogenes [6],

[71

L’exemple du réacteur-échangeur développé en section 3.1 illustre une application du
choix de la dimension caractéristique en vue de l'accélération d’'un phénomeéne de
transfert de chaleur par rapport a une réaction hétérogene. Le temps caractéristique
de la réaction hétérogéne varie comme le rayon d’un canal, alors que le temps de
transfert de chaleur varie comme le carré de ce rayon. Pour que la productivité ne soit
pas limitée par I'apport de chaleur vers la réaction endothermique, le temps de transfert
doit étre inférieur au temps de réaction (donc plus rapide que la réaction): cette
condition est satisfaite pour de faibles dimensions caractéristiques. La dimension
nécessaire pour respecter cette “hiérarchie” est d’autant plus faible que la cinétique
intrinséque de la réaction est rapide : des dimensions submillimétriques peuvent ainsi
devenir indispensables pour 'opération isotherme ou le contréle de réactions rapides
et fortement endo-/exothermiques.

Ces temps caractéristiques expliquent aussi, par exemple, les effets de coincement
(“quenching”) générés dans des arréte-flammes structurés dont les faibles dimensions
internes favorisent les transferts de chaleur pour le refroidissement du mélange et les
réactions hétérogenes de terminaison par rapport aux réactions homogénes de
propagation radicalaires (Figure 2). Dans un autre domaine, les phénomenes
hydrodynamiques en écoulements diphasiques s’interprétent aisément par la
compétition entre phénomeénes gravitaires et de tension de surface : la tension de
surface prédomine dans les écoulements confinés alors que les effets gravitaires
s’'imposent pour des dimensions supérieures a quelques millimétres. En résumé, la
dimension caractéristique permet ainsi de modifier les vitesses relatives des
phénoménes couplés, et donc d’en changer la hiérarchie, pour permettre de
sélectionner le phénoméne qui doit prédominer pour atteindre la performance
optimale.
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Figure 2 - Schéma de principe d’un arréte-flammes structuré dans une conduite

1.2 Agencement spatial des volumes et des surfaces

by

Parvenir a agencer les surfaces et les volumes (fluide ou solide) au sein de
I'équipement, pour fournir, en tout point, des conditions favorables, tel que décrit
précédemment, constitue le deuxiéme niveau de complexité. Les méthodologies mises
en ceuvre avec cet objectif ont en commun un caractére multi-échelle trés prononcé
dans le sens ou elles visent a concilier a) le besoin d’une structuration locale fine pour
la performance optimale des phénoménes avec b) la nécessaire accessibilité de cette
micro-échelle depuis la macro-échelle de I'équipement ou du procédé.

Les démarches les plus abouties pour ce probleme sont regroupées sous le titre
d’approche “constructale”, dont le nom couple I'idée de cette démarche de construction
avec les propriétés des structures fractales qui émergent trés régulierement de ce
probléeme d’optimisation multi-échelle [8]. Par exemple, I'organisation des éléments
“‘internes” d’un réacteur-échangeur afin de guider le fluide entrant dans le réacteur vers
l'intégralité du volume tout en lui fournissant les conditions optimales de compétition
entre réaction et transfert, est un probléme de distribution entre un point et un volume
soumis a des contraintes, liées aux transferts, a la puissance mécanique dissipée par
frottement et trés souvent a la fabricabilité de la géométrie proposée.

A chaque typologie de probléme (transfert de chaleur contre perte de charge ; efficacité
maximale contre volume minimal, etc.) correspond une topologie optimale de
'agencement des internes. Toutes les géométries partagent un caractere arborescent,
divergent ou convergent, lié a la nécessaire distribution depuis une entrée vers un
volume ou une surface et a la recombinaison inverse en sortie d’équipement. Mais ces
géomeétries se distinguent par des facteurs de forme spécifiques, directement
dépendants des phénomenes en compétition : le poids relatif accordé aux
criteres/contraintes de conversion chimique, de transfert de chaleur/matiére et/ou de
perte de charge favorise tantét des structures longilignes en faisceaux de tubes fins,
tantdét des structures trapues monolithiques, tantdét de fines structures quasi-
membranaires développant une large section passante nécessitant son repliement
dans un volume donné [5].

Sans entrer dans les détails, I'impact de 'agencement spatial des volumes et des
surfaces peut étre illustré sur le cas simplifié d’un contacteur a 2 fluides. Que ce soient
les échangeurs de matiere pour le transfert entre phases (extraction d’un soluté d’'une



phase vers 'autre), les échangeurs de chaleur pour le transfert d’énergie entre fluides
a températures différentes, ou les mélangeurs dans lesquels on cherche a
homogénéiser les fluides, tous ces contacteurs répondent au méme principe de base
: permettre et faciliter le transfert d’extensité entre fluides. Le flux de transfert initial est
proportionnel a un coefficient de diffusion T (m2.s?), a la valeur maximale de la
grandeur a échanger Ymax et inversement proportionnel a la dimension caractéristique,
L (m), du volume contenant le fluide qui échange avec son environnement (Figure 3).
Suivant le transfert considéré, la relation du flux de transfert par unité de surface (loi
de Fick pour le transfert de matiere et le mélange, loi de Fourier pour le transfert de
chaleur) s’écrit :

(1) ¢~romee

ou Y représente la concentration (quantité d’énergie par unité de volume (J.m=) ou
quantité de matiére par unité de volume (mol.m-3)) de I'extensité a transférer. Le flux
de transfert (J.m2.s? ou mol.m?2.s!) est d’'autant plus grand, et donc le transfert plus
rapide, que la dimension caractéristique L est faible.

Figure 3 - Diffusion d’extensité dans un milieu et expression du flux en fonction des
grandeurs caractéristiques

Le Tableau 2 présente, en coupe transversale a I'écoulement, quatre modes
d’agencement de deux fluides (gris/blanc) qui different par la dimension caractéristique
et la position relative des passages fluides. Ces 4 modes peuvent également
représenter 4 étapes successives de la distribution des deux fluides dans la section
droite de I'écoulement. Cette section est discrétisée en 256 pixels qui peuvent étre
occupés soit par le fluide gris (concentration Y = Ymax = 100) soit par le fluide blanc (Y
= Ymin = 0). Le fluide gris occupe un quart de la section totale.

Organisation =
spatiale des =
deux fluides
(coupe
transverse a HES -
I'écoulement) 5

Echelle de 8 pixels 4 pixels 2 pixels 1 pixel
ségrégation
Intensité de 1.73 1.73 1.73 1.73
ségrégation

Surface totale 16 32 112 240
d’échange

Facteur 2 8 64 240




d’intensification

géométrigue
Tableau 2 - Comparaison de 4 agencements possibles de deux fluides dans la section
orthogonale a I'écoulement moyen dans un contacteur

Ces agencements peuvent étre comparés selon des critéres quantitatifs :
e L'échelle de ségrégation, L, est une mesure de la dimension caractéristique des
passages fluides, et peut étre assimilée a un diameétre hydraulique local.
e L’intensité de ségrégation est une mesure de I'hétérogénéité du champ de
concentration et peut étre calculée comme un écart-type de la distribution
surfacique des concentrations normalisées :

(2) Is — 1 ZNpLxels <Yl Ymoy)

Npixels =1 Ymoy

Dans cet exemple, le nombre de pixels gris et blancs étant inchangé d’un
agencement a l'autre, la distribution des concentrations et, donc, l'intensité de
ségrégation sont indépendantes de 'agencement.

® | a surface totale d’échange est la somme des surfaces qui séparent des pixels
de concentrations différentes. Cette grandeur est proportionnelle a la valeur
initiale, avant échange, du flux par unité de surface et traduit donc I'aptitude de
la configuration géométrique du contacteur a échanger facilement. Si on note A
cette surface, le flux total de transfert initial s’écrit :

3) b= l—‘(Ymax - Ymin)%

e Enfin, on peut calculer le facteur d’intensification géométrique A/L, qui
représente le facteur d’'augmentation du flux de transfert.

On peut noter I'évolution extrémement rapide de l'effet d’intensification di a la
structuration géométrique de I'écoulement. L'agencement qui fournit le facteur
d’intensification maximal est celui ou I'échelle de ségrégation est minimisée (1 pixel)
et ou les fluides sont uniformément distribués sur 'ensemble de la surface. Le flux de
transfert est multiplié par 120 par rapport a 'agencement le moins structuré. Mais cette
structuration fine augmente également les effets de dissipation par frottement et donc
la consommation d’énergie : un compromis entre gain de transfert et pertes par
dissipation doit donc étre trouvé par des approches multi-critéres.

Sous le jeu de contraintes retenues ici (géométrie discréte, forme et nombre de mailles,
fraction de surface des fluides), cet agencement trés finement structuré et
uniformément réparti est optimal pour le critére de transfert dans le contacteur. Mais
ces contraintes sont dimensionnantes : d’autres contraintes induiraient d'autres
géometries et agencements optimaux. Cet agencement optimal souléve un autre
probleme pratique : comment alimenter les 64 canaux du fluide gris depuis une entrée
unique, avec des débits égaux autant que possible ? Sur un cas aussi simple, des
structures multiplaques empilées sont envisageables par des méthodes de fabrication
classiques. Néanmoins, I'approche constructale a fait émerger des formes et des



structures arborescentes entrelacée qui ne peuvent pas étre fabriquées autrement que
par fabrication additive.

1.3 Formes complexes et optimisation topologique

Pour illustrer la nécessité des formes complexes, nous pouvons considérer le
contacteur a deux fluides, avec I'objectif de diviser et entrelacer les filets fluides pour
atteindre la configuration optimale issue de la section précédente. La Figure 4
représente une vue 3D schématique de cet objet ainsi que des plans de coupe a
différentes positions. Un design possible consiste a subdiviser progressivement
chaque passage fluide en multipliant leur nombre par 4 a chaque itération et en divisant
par 2 leur diamétre hydraulique. Chaque transition d’échelle requiert, pour simplifier le
design global par autosimilarité, d’échanger les positions de deux filets fluides : cette
permutation s’appelle un “chiasme” et sa géométrie fine est présentée sur la Figure 5.
L’'inversion de position est réalisée en faisant tourner sur elle-méme la paroi
séparatrice entre les deux fluides : dans I'espace, cette paroi a donc une forme en
hélice. Une transition pour passer de 4 a 16 filets contient donc 8 canaux droits et 4
chiasmes entre deux canaux. L’opération peut étre répétée d’échelle en échelle sur
des groupes de 4 canaux plus petits.

""'TTJJH'YTTTTF

Simple
chiasme
R —

h. A

(b) (c) Chiasmes paralléles (d) ‘

Figure 4 - Représentation d’'un contacteur a deux fluides et coupes transversales
successives lors de la division et de I'entrelacement des fluides (source LRGP)
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Figure 5 - Plans de coupe lors d’un chiasme péur la permutation de deux courants fluides
(source LRGP)

Une telle complexité géométrique, liee a I'entrelacement intime des filets fluides et la
diversité des échelles caractéristiques, ne peut pas étre réalisée par des méthodes de
fabrication soustractive qui procédent par enlevement de matiere contrbélée (découpe,
percage, rectification). Seule la fabrication additive permet de générer une telle
géomeétrie pour passer de deux filets fluides de grande dimension a 4N filets de faible
dimension et atteindre, dans un volume minimal, une configuration quasi-optimale pour
le transfert de chaleur ou le mélange.

Dans cet exemple, la complexité géométrique est une nécessité pour atteindre la
configuration optimale, mais les degrés de liberté offerts par la fabrication additive
ouvrent de nouvelles perspectives afin de mieux contrbler les couplages entre
phénoménes physiques et chimiques. |l est désormais possible d’exploiter ce degré
de liberté, soit pour dessiner des formes complexes qui favorisent des synergies entre
phénomeénes, soit pour optimiser ces synergies sans se contraindre a des formes
simples. Cette liberté s’exprime pleinement grace aux méthodes d’optimisation
topologique couplées aux outils de mécanique des fluides numérique [9].
L’'optimisation de forme et l'optimisation topologique permettent d’obtenir une
géomeétrie complexe pour intensifier localement certains phénomeénes et contréler en
tout point les compétitions qui régissent la performance globale de I'équipement.

Ces méthodes sont déja appliquées sur des systemes variés : écoulements dans des
plagues de piles a combustibles [10], ailettes pour refroidissement par convection
naturelle [11], ailettes pour convection forcée [12], canaux accidentés de
micromélangeurs [13], séparateurs cyclones [14], garnissages fonctionnalisés de
colonnes d’absorption [15], etc. Au-dela des géométries que ces méthodes optimisent
pour des applications spécifiques, de nouvelles formes émergent et pourraient devenir
génériques dans les méthodes de design pour les ingénieurs en Génie des Procédés
. arborescences convergentes ou divergentes biomimétiques, gyroides, hélicoides,
surfaces minimales périodiques, spirales compactes, etc.

A retenir
- L'intensification géométrique consiste a accélérer les phénomeénes de

transfert de matiere et de chaleur en réduisant la dimension spatiale
caractéristique.

L’augmentation des transferts nécessite également un accroissement des
interfaces d’échange entre fluides grace a une réorganisation spatiale des
eécoulements interne.
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Les équipements intensifiés présentent des géométries internes complexes
dont les applications sont nombreuses : échangeurs thermiques, réacteurs
catalytigues, mélangeurs, contacteurs diphasiques...
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2 Les apports de la fabrication additive

La fabrication additive désigne I'ensemble des procédés qui peuvent étre utilisés
pour fabriquer, par ajout de matiére, un objet physique a partir d’'un objet numérique.

2.1 Introduction a la fabrication additive

La Fabrication Additive (FA) est définie dans la norme NF EN ISO/ASTM 52900
comme représentant un ensemble de procédés pour la fabrication de piéces par
l'assemblage de matériaux, en général couche aprés couche, a partir de modéles
numeriques représentant les piéces en 3 dimensions. Ces procédés se définissent
donc a linverse des méthodes de fabrication soustractive (comme par exemple
l'usinage). Il existe une grande variété de procédés, en fonction de la nature des
matériaux mis en ceuvre (métaux, thermoplastique, résines photo polymérisables,
papier, bois, céramiques, ...) ainsi que de I'énergie utilisée pour la mise en forme de
ces matériaux (rayonnement UV, rayonnement laser, faisceau d’électrons...). De
nouveaux procédés sont développés chaque année et les classifications sont donc
susceptible d’évoluer en permanence. Des dénominations normalisées classent ces
procédeés (quel que soit le matériau) en sept grandes catégories [norme NF EN 1SO
17296-2 : 2016] :
e Photopolymerisation en cuve,

e Projection de matiére,

e Projection de liant,

e [Fusion sur lit de poudre,

e Extrusion de matiére

e Dépbt de matiere sous flux d’énergie concentrée,
e Stratification de couches de matiéres

Ces procédés sont présentés dans [BM7017]. lls se distinguent des procédés de
fabrication traditionnels par une grande agilité dans la fabrication et une plus grande
liberté dans la conception, qui n’est plus freinée par les étapes habituelles, comme
expliqué ci-dessous Figure 6 :

PROCESSUS Conception Conception et fabrication . . Fabrication Piéce
TRADITIONNEL du produit des outillages L G traditionnelle fonctionnelle

PROCESSUS Conception Fabrication Piece
ADDITIF du produit additive fonctionnelle

Figure 6 - comparaison des processus de fabrication : impact sur les temps et les étapes
de développement [BM7017]

La chaine numérique est spécifique aux procédés de FA. Toutes les pieces fabriquées
par ces procédés suivent les mémes étapes de conception [BM7017] :
e Création d’'un modéle numérique 3D de la piéce a fabriquer,
e Conversion du fichier, tranchage et vérifications (exemple : recherche d’erreurs
lors du maillage surfacique),
e Préparation de la fabrication (orientation de la piéce au plateau, définition du
supportage, ...).
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Les étapes de fabrication et de parachevement différent, selon les procédés de FA.
Alors que certains procédés permettent d’obtenir des pieces fonctionnelles (procédés
de fabrication directe), d’autres procédés nécessitent impérativement ['utilisation
d’étapes complémentaires, comme le déliantage et le frittage, avant d’obtenir une
piece fonctionnelle. A noter, dans tous les cas, et selon les spécifications propres a
chaque piéce, la nécessité d'utiliser des traitements de parachévement (usinage,
revétements, remise en solution, ...) afin d’adapter les propriétés métallurgiques et
surfaciques, au-dela des capacités du procédé.

2.2 Avantages et inconvénients des procédés de fabrication additive

La FA doit étre utilisée avec a-propos, en connaissance de ses avantages et de ses
inconvénients, pour une utilisation pertinente dans I'intensification des procédés.

Face a 'ampleur des développements et aux retombées potentielles de la FA pour
tous les secteurs d’activités en France, la DIRECCTE Région Centre a réalisé une
étude, toujours d’actualité, qui dresse I'état des lieux et les perspectives de la FA, en
prenant 'exemple de différentes applications industrielles.[16]

Il en ressort notamment I'analyse ci-dessous, concernant les avantages et les
inconvénients des procédés de FA :

Forces Faiblesses

e Réduction des délais de fabrication ; e Investissement machine €leve;

e Conception innovante et optimisée, e Productivité des machines pouvant étre
entierement numérique ; assez faible;

e Intégration possible des données issues de | ® Choix des matériaux relativement limité par
I'optimisation topologique ; rapport aux procédés de mise en forme

traditionnels;

e Limite dimensionnelle des piéces
fabriquées;

e Nécessité de modifier les méthodes de
conception : chaque produit est un cas
particulier ;

o Possibilité de réaliser en monobloc des
piéces multi-matiéres ou des sous-
ensembles (diminution des assemblages) ;

e Contrdle précis de la matiére déposée, pour
aboutir a des piéces a géométrie complexe
(contre-dépouille, structures lattices)

difficilement réalisables par les techniques * Mamisej de nouveaux outils (optimisation
usuelles. topologique, logiciels pour les structures

«  Production par exemple de piéces lattices, maitrise de la chaine numérique de
complexes creuses (allegement de donnee.s qui viennent de scans ...) ;
structures), avec des « canaux » non * Necessite de compétences au-dela de
rectilignes; I'utilisation de la machine (granulométrie de

¢ Nouvelles possibilités de personnalisation; la poudre, influence de la vitesse du laser,

e Production sans développer d’outillages Contra|.r1tes !lees a certains r?roced.e‘s...).; |
(gain en termes de temps et élimination des | ® Obtention d’un brut et non d’une piéce finie :
codts liés a loutillage) ; nécessité de post-traitements ;

« Les poudres non fusionnées se recyclent e Les contrdles non destructifs coltent trés
relativement facilement - cher et peuvent ne pas étre réalisables sur

. . i . rtain i€ mplex roblémati
e Réduction de I'impact environnemental par certaines pieces complexes (problematique

la réduction de la quantité de matiere d acce_s_) ; R _

(Réduction du «buy to fly» en aéronautique, | ® EXPosition afde's prodw:rsldangereulx

par exemple) ; (poudres métalliques, résines, fumées, ...)
«  Diminution possible des stocks. et risques machines (Lasers, F.E., lampes
uv,...)
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e Possibilité de fabriquer des piéces a e Mise en place de moyens de prévention

distance, a proximité directe des sites colteux (environnement ATEX :
d'utilisation, par utilisation des solutions de installations de captage pour aspiration,
fabrication additive disponible sur site. poussieres, ...);

e Nécessité de porter une attention a
'environnement d’utilisation de la machine
(local ou la machine est isolée, non soumise
a des vibrations et relativement éloignée
d’autres équipements qui pourraient étre
endommageés par les poudres).

e Thématique encore peu intégrée au sein de
I'enseignement initial ;

Opportunités Menaces

¢ Qualification et normalisation en cours o Propriété intellectuelle : I'utilisation
d’élaboration : demande des donneurs systématique d'un fichier 3D (peut ensuite
d’ordre en faveur de I'établissement de étre dupligqué) et les banques de données
normes spécifiques a un matériau pour un de modeéles CAO rendent la notion de droit
procédé donné ; d’auteur plus délicate a gérer.

e Validation réalisée sur des applications «
phares » dans les domaines de
I'aéronautique (injection de carburant :
composants de moteur d’avion LEAP) et du
médical ;

e Développement de nouveaux matériaux ;

e Emergence de nouveaux fabricants et
distributeurs de matiéres premieres ;

e Développement de machines hybrides
(machines combinant procédés additifs et
soustractifs) ;

e Démocratisation de la technologie en partie
grace a I'expiration de certains brevets.

e Nombreux développement en cours pour
fiabiliser les équipements, améliorer les
caractéristiques mécaniques de piéces ;

e Augmentation des capacités de travail des
équipements et de la puissance des sources
d’énergie.

Tableau 3 - Avantages et inconvénients de la FA, selon [16]

Nombres d’inconvénients reportés ci-dessus peuvent étre anticipés, lors des phases
de conceptions. Les personnels présents au sein des bureaux d’études, en charge de
la conception des nouveaux produits, peuvent étre formés a ['utilisation de ces
nouveaux outils. Des logiciels spécifiques ont été développés, qui facilitent le chainage
des différentes étapes numériques, permettent la conversion des fichiers, optimisent
le maillage surfacique et analysent et corrigent les erreurs. Méme si les risques
associés a l'utilisation de ces nouveaux procédés restent réels, nécessitant des
investissements financiers importants, des offres de services dédiés permettent de
faciliter l'intégration dans I'environnement de travail existant.

De nombreuses associations professionnelles se sont créées ces dernieres années,
qui facilitent 'accés aux informations essentielles (écosystémes existants, sous-
traitance de fabrication, formation, ...). A titre d’exemple, France Additive
(anciennement Association Francgaise de Prototypage Rapide) tisse un réseau en plein
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développement a I'échelle nationale et permet de référencer 'ensemble des acteurs
de la filiere, et les fédére par l'organisation d’événements (journées techniques,
congres). Le site France Additive cartographie notamment les plateformes
collaboratives, telle Addictive Factory Hub (AFH), sous I'égide de la Région lle-de-
France qui ont pour objectif de mutualiser I'expertise et les moyens nécessaires pour
relever les défis de la fabrication additive.

2.3 L’intérét de la fabrication additive pour le génie des procédés

Tous les procédés de FA ne peuvent étre utilisés pour le génie des procédés, et
guelques-uns seulement de ces procédés de fabrication sont aujourd’hui suffisamment
matures pour produire des équipements fonctionnels.

Les procédés industriels de transformation de la matiére et de | ‘énergie utilisés dans
le domaine de I'énergie, de la pétrochimie, de la chimie pharmaceutique utilisent en
général des appareils, ou équipements, métalliques, notamment lorsque I'application
nécessite d’opérer sous une pression supérieure a la pression atmosphérique.

Plusieurs types d’équipements, associés a des opérations unitaires, peuvent étre
concernés : réacteurs, échangeurs de chaleur, séparateurs, mélangeurs, ... La
modification géométrique de ces équipements, avec pour objectif l'intensification des
opérations unitaires et in fine du procédé global dans lesquels ils sont utilisés, induit
de nouvelles contraintes de fabrication de ces appareils, notamment concernant les
formes et les dimensions recherchées des internes, qui pourront étre respectivement
plus complexes et plus petites.

La fabrication de ces équipements fait appel a des procédés métallurgiques bien
établis, comme la fonderie, le forgeage, le frittage, 'usinage ou encore le soudage.
Ces procédés sont matures et leur utilisation pour la fabrication de tels équipements
est maitrisée. Ces procédés apparaissent limités lorsque la complexité géométrique
des équipements augmente (Figure 7).

metal injection molding (MIM)

Quantité

~ fonderie perdue

Complexité géometrique des piéces
Faible Forte
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Figure 7 - Place de la FA parmi les autres procédés de fabrication métallique, considérant
en abscisse le niveau de complexité géométrique des pieces produites et en ordonnée
la quantité de pieces produites par les procédés cités (de 1 a 1 million) [17]

Les connaissances fondamentales sur les procédés de FA métallique ont récemment
éte répertoriées dans un ouvrage éponyme du CETIM [17]. Plusieurs procédés de
FA peuvent étre utilisés pour la fabrication d’équipements utiles a l'intensification des
procédeés de transformation de la matiére et de I'énergie. Ces procédeés peuvent étre
scindés en deux groupes :
i. Les procédés a étape unique (Figure 8), également appelés procédés de
fabrication directe,
ii. Les procédés a étapes multiples (Figure 10), également appelés procédés de
fabrication indirecte

PROCEDES A ETAPE UNIQUE*

|
FUSION SUR LIT DE POUDRE (PBF)
I

Fusion laser

|
» \i ”'/
Y

 étape mais nécessitent de multiples étapes
oupe des supports, finition de surface...)

Figure 8 - procédeés de FA par fabrication directe de pieces métalliques [17]

Les procédés de fabrication directe (Figure 8) permettent d’obtenir une piece des
sortie du procédé. Des exemples de pieces produites par ces procédeés de
fabrication sont donnés Figure 9. Les procédés de fusion sur lit de poudre (PBF, pour
Powder Bed Fusion), et notamment le procédé permettant I'obtention de piéces par
la fusion sélective d’un lit de poudre métallique a I'aide d’un laser (LB-PBF, pour
Laser Beam Powder Bed Fusion) est sans doute le plus utilisé aujourd’hui. [18]

Le procédeé LB-PBF présente plusieurs avantages :
- Précision : possibilité de réaliser des structures fines d’épaisseurs approchant

les 200um,

- Productivité : possibilité d’utiliser simultanément plusieurs lasers pour
augmenter la vitesse de production,

- Capacité : des machines de développement récent possédent des chambres
de fabrication mesurant 600mm x 600mm (X,y) pour des hauteurs de
fabrication pouvant atteindre sur certaines machines pres de 1m.

Néanmoins, plusieurs limitations sont a souligner :
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- Matériaux : peu de matériaux sont disponibles sous forme de poudres
métalliques,

- Co(t: le colt des machines reste aujourd’hui encore prohibitif (de I'ordre du
million d’euros), impactant fortement le cout de production des piéces.

- Taille des piéces : la taille des piéces est limitée a I'enceinte de fabrication,
aussi grande soit elle.

Les procédés de dépb6t de matiere sous flux d’énergie concentrée (DED, pour Direct
Energie Deposition), permettent de remédier en partie a ces limitations :

- Possibilité de construire des piéces de grande dimension, possiblement hors
enceinte de fabrication (exemple : dans le cas d’'un procédé de type DED-W,
le WAAM - Wire Arc Additive Manufacturing - est généralement composé d'un
robot 6 axes, d'un générateur de soudage avec ses équipements associes
(torche, dévidoir de fil, systeme d'amenée de gaz de protection...) et des
accessoires supplémentaires comme des dispositifs d'inertage (chambre,
trainard).

- Co(t d’investissement moindre (exemple : le cout moyen d’une installation
complete WAAM est de I'ordre de 300K€),

- Matériaux utilisables sous forme de poudre ou de fil, selon le procédé (les fils
utilisés pouvant étre des consommables de soudage, des produits
relativement disponibles, pour une grande variété de métaux).

Un récent état de I'art des procédés de FA directe utilisant une matiére premiére sous
forme de fil permet de bien comprendre les spécificités de ces procédés. [19] Pour la
grande majorité d’entre eux, ces procédés ne permettent pas d’avoir une précision
significative, nécessitant alors un usinage lorsque les tolérances de surface spécifiées
le demandent. Certains fabricants associent désormais ces procédés avec de
'usinage, ce qui permet de cumuler les avantages de la fabrication additive et
soustractive.

Figure 9 - Pieces obtenues par des procédeés de fabrication additive directe : réacteur et
pieces témoins produits par LB-PBF (gauche, source Air Liquide/Poly-Shape) et
ailettes hélicoidales sur un réacteur tubulaire produites par WAAM (droite, source
Additive Factory Hub/Air Liquide)
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Les procédés de fabrication indirecte (Figure 10) nécessitent des étapes
complémentaires, aprés I'acte initial de fabrication (d’'une piéce verte ou d’'un noyau
de fonderie) pour I'obtention d’'une pieéce métallique finie.

PROCEDES A ﬁTAPES MULTIPLES
|
Metal binder jetting,
Fonderie perdue : fabrication Impression 3D sable stéréolithographie, dépot fil,
d’un modéle via FA + fonderie + fonderie projection de matiére
+ frittage
- - ..
t“ LF 7

+
=t
Figure 10 - procédés de FA par fabrication indirecte de piéces métalliques [17]

Il est par exemple possible de coupler avantageusement la fabrication additive de
noyau en sable ou de modeles en résine ou en cire (pour I'élaboration d’'un noyau), et
les procédés de fonderie. Ces procédés permettent d’obtenir des pieces d’'une qualité
métallurgiqgue éprouvée et maitrisée, et bénéficient de la maturité des procédés de
fonderie. En revanche, les contraintes propres aux procédés de fonderie restent ici

valables (anomalies d’engorgement, tourbillons a la coulée, zones a masseloter,
défauts, anisotropie thermique et contraintes, ...).
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Figure 11 - lllustration de la fabrication additive indirecte : noyau de fonderie pour
production d’un réacteur expérimental (source AFHS-3D).

Enfin, nous citerons une derniére catégorie de procédés, qui permettent d’obtenir des
pieces métalliques apres impression d’'une matrice mixte métallique/polymere,
déliantage et frittage (Metal Binder Jetting). Ce procédé est trés proche du procédé de
type MIM (Metal Injection Molding), et nécessite les mémes précautions pour le
dimensionnement des piéces et la prise en compte du retrait au frittage. Ce procédé
est aujourd’hui limité a des piéces de petites tailles, mesurant tout au plus une dizaine
de centimétre, et présentant de préférence des géométries isotropes (pour la gestion
du retrait au frittage).
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Figure 12 - Pieces obtenues par projection de liant (binder jetting), comparaison avant /
apres frittage (source. CETIM) [17]

A retenir

- La FA est représentée par un ensemble de procédés de fabrication,
capables de construire un objet physique a partir d’'un objet numérique

- La FA permet concevoir et de fabriquer des géométries complexes, jusque-
la irréalisables, pour des piéces pouvant étre utilisées en production

- Au-dela du prototypage, il est nécessaire de bien prendre en compte les
limitations associées a ces nouveaux procédés (maturité technologique,
aspects normatifs, compétences spécifiques, ...)
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3 Exemples d’applications

De nombreux exemples d’application peuvent étre listés, qui utilisent la liberté de
conception offerte par la FA pour développer des équipements plus performants.

3.1 Echangeurs réacteurs métalliques pour la production d’Hydrogéne
(FAIR)

Ce premier exemple détaille la mise en application des principes présentés
précédemment au travers d’'un exemple concret de conception et de fabrication d’un
échangeur-réacteur milli-structuré pour la production d’hydrogéne. Le choix de la
technologie et sa structure interne sont le résultat de I'application d’'une démarche
d’intensification au procédé de vaporeformage de méthane. Cette démarche s’appuie
sur les fondamentaux théoriques décrits dans la partie 1.

Aujourd’hui, comme depuis la premiére moitié du 20eme siécle, 'hydrogene
nécessaire aux applications industrielles de pétrochimie et de chimie fine est
majoritairement produit par la réaction de vaporeformage du méthane contenu dans le
gaz naturel [20]. La réaction fait réagir le méthane avec de la vapeur d’eau pour
produire un gaz de synthése (mélange de Hz, CO, CO:2 et CHa4) riche en hydrogéne.

La réaction de vaporeformage étant tres endothermique, elle nécessite un
apport de chaleur externe. Ainsi, la réaction de vaporeformage est mise en ceuvre
industriellement au contact de catalyseurs dans de longs réacteurs tubulaires,
disposés dans des fours chauffés par des brlleurs a gaz, dont les flammes sont
positionnées entre les réacteurs tubulaires. La chaleur nécessaire a la réaction est
apportée par la combustion d’'un mélange de gaz naturel et des rejets issus des étapes
de purification du procédé. Une vue de lintérieur d’un four, en fonctionnement, d’'une
unité de vaporeformage est donnée Figure 13
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Figure 13 - Vue interne d’un four équipé de braleurs sur le dessus, unité Air Liquide
de production d’hydrogéne a Rotterdam, aux Pays Bas (source Air Liquide)

En sortie des tubes le mélange est a I'équilibre aux conditions opératoires
données (Température, Pression). Pour atteindre des conversions importantes la
température de sortie des tubes est généralement tres élevée (supérieure a 850°C) ce
qui pose des probléemes métallurgiques importants. En effet, a ces températures des
variations de quelques degrés au-dessus de la température opératoire maximale
admissible, peuvent impacter considérablement la durée de vie des tubes. Ainsi, lors
de la phase de conception c’est le flux de chaleur maximal qui détermine la longueur
des tubes de telle sorte que la température de sortie atteinte soit suffisamment élevée
pour permettre une conversion théorique maximale du méthane sans toutefois que la
température du métal ne dépasse jamais la température opératoire maximale
admissible. Le catalyseur qui remplit alors les tubes est introduit en large exces par
rapport a la quantité théoriguement nécessaire. Un schéma de principe d’une unité de
vaporeformage est donné Figure 14.

- 4

Reformage Réaction du gaz a I'eau
CHy+H,0=3H,+CO

CO +H,0 =H,+CO,
p Résidus

Préreformage

CoHm+ X Hy0 > y Hy +2CO
- N~
. By

Gaz

naturel Hydrodésulfuration

vaporeformage (gauche). Photographie d'une unité de vaporeformage (droite),
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(source Air Liquide)

L’analyse des phénoménes limitants portée aux bornes du réacteur met en
avant plusieurs limitations :

e la diffusion intraparticulaire dans les pores du catalyseur : la réaction de
vaporeformage n’est pas uniquement controlée par la cinétique de réaction
mais également par le transfert de matiére des réactifs vers les sites actifs; en
conséquence, seulement une faible partie du catalyseur chargé dans un
réacteur catalyse en réalité la réaction [21], [22].

¢ le transfert de chaleur : I'efficacité du four de vaporeformage est contrdlée par
le transfert thermique (i) par radiation et convection depuis les flammes et les
fumées vers la paroi externe du tube, (ii) par conduction dans la paroi du tube,
(i) par radiation, convection et conduction depuis la paroi interne du tube
jusqu’au gaz et catalyseur

Ces deux limitations peuvent étre adressées par une démarche d’intensification
structurale telle qu’exposée dans la partie 1.1 ou les dimensions caractéristiques vont
étre adaptées aux phénomeénes physiques et chimiques que I'on souhaite mettre en
ceuvre.

Une solution technologique apportée par I'intensification de procédés et permettant de
diminuer ces limitations est l'utilisation d’échangeur-réacteurs micro ou milli-
structurés avec un catalyseur déposé sur une faible épaisseur en paroi pour
réaliser laréaction de vaporeformage. En effet, comme le catalyseur est déposé sur
une fine épaisseur en paroi (typiguement de quelques microns) la dimension
caractéristique liée au transfert de matiére interne est fortement réduite par rapport
aux technologies traditionnelles et cette limitation peut étre levee.

De la méme maniére, en ayant des passages hydrauliques de l'ordre du millimétre la
taille caractéristique liée au transfert de chaleur est également réduite. De plus, la
structure de ces équipements offrant des rapports surface sur volume trés importants,
le transfert de chaleur peut étre amélioré. Cette technologie offre une solution
intensifiée pertinente pour la réaction de vaporeformage.

Enfin, en étendant cette analyse a 'ensemble de I'unité de vaporeformage, il apparait
que l'intégration thermique de celle-ci est primordiale pour assurer une haute efficacité
du procédé. En effet, la réaction endothermique a lieu dans un four et une grande
partie de la chaleur produite est contenue dans les fumées de combustion et les
produits de la réaction. Cette chaleur est récupérée pour préchauffer les fluides
procédes et également produire de la vapeur. Celle-ci est généralement produite en
exces et est valorisée en la vendant sur le bassin industriel ou est implanté I'usine.
Lorsque ceci n’est pas possible il est alors nécessaire d’adapter I'intégration
thermique. Une solution pertinente est alors de récupérer la chaleur des produits de la
réaction pour préchauffer directement les réactifs dans un équipement multifonctionnel
tel qu’un échangeur-réacteur.

Pour résumer cette approche il apparait qu’une intensification intéressante du réacteur
de vaporeformage basée sur la structuration et la synergie peut étre apportée par un
échangeur-réacteur milli-structuré.

Dans le cadre du projet LOKI-R (projet francais financé entre 2009 et 2013 par le
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programme FUI), ces équipements ont dans un premier temps été fabriqués par des
meéthodes de fabrication “traditionnelle” d’échangeur a plaque. Les plaques étaient
usinées chimiquement pour obtenir les passages hydrauliques puis assemblées par
brasage ou par soudage diffusion.

La preuve de concept sur ces équipements a été faite en 2013 par des tests sur une
unité pilote au Campus Innovation Paris d’Air Liquide. Les deux premiers échangeurs-
réacteurs fabriqués respectivement par brasage et par soudage diffusion ont permis
une production d’Hydrogéne au débit nominal attendu pour I'échelle pilote de 5 Nm?3/h.

Néanmoins, I'utilisation imposée d’alliages réfractaires a haute teneur en Nickel (pour
résister aux conditions de température et de pression du procédé de vaporeformage)
rendaient le procédé d’assemblage extrémement complexe et la tenue mécanique de
'ensemble pouvait restreindre la plage d’opération. D’autre part, la fabrication de la
matrice de I'échangeur-réacteur nécessitait plusieurs étapes avec plusieurs sous-
traitants :

e Découpe laser des plaques,
e Usinage chimique des plaques,
e Assemblage par brasage ou soudage diffusion.

C’est face a ces limitations que la fabrication additive (LB-PBF) s’est imposée comme
une solution pour produire plus rapidement des matrices d’échangeurs-réacteurs avec
une tenue mécanique accrue. En effet, la suppression des interfaces d’assemblage (et
des possibles défauts en résultant) par une piéce monolithique issue de la fusion laser
lit de poudre a permis sur des pieces mécaniques identiques de résister a des
pressions jusqu’a 4 fois supérieures lors de tests d’éclatement. De plus, la fabrication
additive a permis de libérer d’avantage la conception de I'équipement. Il a notamment
été possible de concevoir des zones de distributions complexes congues en faisant
appel aux outils de mécanique des fluides numériques qui couplés avec des
restrictions spécifiques de chaque passage hydraulique permet d’équilibrer les pertes
de charges et assure une répartition homogene du fluide entre tous les canaux. Cette
conception est illustrée Figure 15. L’équilibrage des chemins hydrauliques a été assuré
par la conception spécifique des zones de distribution et de collection ainsi que des
restrictions locales propre a chaque canal sur un échangeur-réacteur.

Figure 15 - Zone de distribution et de collection et de singularité congues pour assurer
une distribution homogéne du fluide entre tous les passages d’un échangeur-
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réacteur (source Air Liquide)

Ainsi, les maldistributions sont réduites tout en conservant un design compact des
zones de de distribution/collection de I"équipement. Les formes spécifiques qui
constituent ces zones ainsi que les restrictions locales de la section hydraulique des
canaux ont pu étre réalisés grace a la fabrication additive.

Des 2015 Air Liquide a testé sur son unité pilote un échangeur-réacteur réalisé par
impression 3D métallique avec une capacité de production d’Hydrogéne nominal de 5
Nm3/h. Ce premier prototype avait une section de 100 cm? et une longueur de 30 cm
(cf. Figure 16).

Figure 16 - ECchangeur-réacteur milli-structuré pour la production de H2 par
vaporeformage réalisé par fabrication additive (capacité 5 Nm3/h H2, Air Liquide,
2015) (source Air Liquide)

Suite a ce succes s’est posé la question du changement d’échelle avec un défi de taille
: comment proposer des équipements avec une capacité de production 10 fois plus
importante tout en restant compétitif avec la fabrication additive ?

Le projet FAIR, pour Fabrication Additive pour I'Intensification de Réacteurs (PSPC
financé par Bpifrance entre 2016-2020, dans le cadre du PIA) [23]) a alors été lancé
pour répondre a cette problématique ambitieuse. Le projet FAIR a mis en avant que la
fabrication fusion laser sur lit de poudre n’est pas simplement un procédé “presse
bouton”. En effet, les piéces a fabriquer pour cette montée en capacité de production
d’hydrogéne correspondaient aux limites d’occupation des plateaux de fabrication. La
réalisation de telles piéces avec une vitesse de production de I'imprimante accrue se
révéle alors étre un défi qui nécessite une maitrise compléte de la chaine de fabrication
de la gestion du fichier CAO a la maitrise parfaite de la machine et de ses parametres.
Le projet FAIR a permis de multiplier par 4 la vitesse d'impression (passage de 15 cc/h
de matiere fondue a 60 cc/h) pour des pieces dont le volume a été multiplié par 3 et
des taux d’occupation du plateau de fabrication supérieur a 80%. L’évolution des tailles
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de réacteurs est illustrée sur la Figure 17.

15 cc/h 30 cc/h 60 cc/h

1500 CCinatiare fandue 2000 CCruisre fandue 9500 CCruizre fandue
12 kg 17 kg 80 kg

100 h de fabrication 67h de fabrication 158 h de fabrication
5 Nm?/hH, 5 Nm?*/hH, 17 Nm?/h H,

Figure 17 - Evolution de la vitesse de fabrication des réacteurs au cours du projet FAIR
(Source Air Liquide - Poly-Shape)

Un tel réacteur peut présenter une solution particulierement intéressante pour la
production sur site d’hydrogéne, ou son intégration thermique importante lui confére
un avantage majeur vis-a-vis de la consommation de gaz naturel et la réduction des
émissions de COs2.

3.2 Autres exemples de réalisation

De nombreux autres exemples d’applications, dont certains sont encore a un stade de
développement, utilisent des procédés de fabrication additive pour atteindre les
objectifs de modification géométriques permettant l'intensification escomptée. Sans
étre exhaustif, certains exemples particulierement pertinents sont rapportés ci-apres
(tableau 4).

Contréle des conditions locale

(écoulement, mélange etc...)
Controle de la sélectivité

Modularité et passage de réaction
batch a continue

Equipements | Avantages apportés par | Avantages apportés par la | Références
l'intensification par | fabrication additive
modification
géométrique
Catalyseurs Amélioration des transferts de | Liberté de conception en termes de | [9], [27] [28],
structurés masse et de chaleur structure [31], [32], [34],
[35], [36]

Possibilitt  de recourir a des
méthodologies de conception avancée
notamment basées sur la CFD
(Computational Fluid Dynamic) -

Possibilité d’avoir une
fonctionnalisation de I’équipement
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Amélioration de la sélectivité

lors de sa fabrication (catalyseur
imprimé en méme temps, fonction
d’analyse etc...)

Réacteurs structurés

Amélioration des transferts de

matiére et de chaleur
Contréle des conditions locale
(écoulement, mélange etc...)

Meilleur controle de température de
I’équipement (réaction
exothermique)

Sécurité accrue avec la réduction
des volumes de réactif en présence

Controle de la sélectivité

Modularité et passage de réaction
batch a continue

Amélioration de la sélectivité

Organisation maitrisée des courants
de réactifs ou de phases, par des
distributeurs et collecteurs
spécifiques

Liberté de conception en termes de
structure

Possibilitt  de recourir a des
méthodologies de conception avancée
notamment basées sur la CFD
(Computational Fluid Dynamic) -

Possibilité d’avoir une
fonctionnalisation de I’équipement
lors de sa fabrication (catalyseur
imprimé en méme temps, fonction
d’analyse etc...)

sans
meilleur

Structure monolithique,
interfaces  d’assemblage,
intégrité mécanique,

(9, [23],
[29], [32],
[36], [44]

[26],
[35],

Echangeurs
compacts

Equipement compact avec ratio S/V
trés élevé

Structure d’échange avec des
coefficients d’échanges améliorés

Maximisation des forces motrices
d’échange entre sources chaude et
froide

Structuration/texturation des
surfaces pour les échangeurs
diphasiques

Accélération des régimes

transitoires par réduction des masses
et des effets inertiels

Liberté de conception en termes de
structure

Possibilité de recourir a des
méthodologies de conception avancée
notamment basées sur la CFD
(Computational ~ Fluid  Dynamic)
permettant notamment une parfaite
equidistribution des fluides dans les
canaux

Optimisation de la structure pour
minimiser le poids

Réduction des risques de fuites entre
fluides par fabrication monobloc sans
joints

Consolidation locale pour la résistance

thermomécanique

Fabrication directe a partir des fichiers
numériques CAO/CFD

Réduction du délai entre une
proposition de design innovant et la
réception de I’objet fabriqué

[9], [11], [12],
[24], [29], [30],
(33]

Micro mélangeurs

Amélioration de la mise en contact
des fluides jusqu’a 1’échelle
moléculaire (échelle micro).

Combinaison d’une série
d’opérations géométriques:
subdivision des flux, entrelacement
des flux pour la création de striation,
diminution de [’épaisseur de
striation pour accélérer la diffusion
moléculaire entre courants

Contrdle hydrodynamique par le
champ de vitesse et le cisaillement

Liberté de conception en termes de
structure

Possibilité de recourir a des
méthodologies de conception avancée
notamment basées sur la CFD

(Computational Fluid Dynamic) pour
controler précisément les vitesses de
cisaillement et les temps de séjour

Possibilité¢ d’intégrer des canaux de
fluides caloporteurs pour contrdler la
température du milieu, par
dégagement de chaleur s’il y a une

[43], [44]
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Amélioration de la sélectivité et du
rendement des réactions complexes
(chimie fine et pharmaceutique)

Controle de la  distribution
granulométrique des particules dans
le cas de précipitation

Contréle de la distribution des
masses moléculaires dans le cas des
réactions de polymérisation

réaction exothermique notamment
(cas des emballements thermiques) ou
s’il est nécessaire de controler la
viscosité du milieu,

Détermination précise de la géométrie
et notamment du temps de passage
pour éviter le bouchage des canaux en
cas de réaction de polymérisation ou
de précipitation

Facilit¢ du contréle des conditions
opératoires par modification du ratio
des débits

Turbomachines
(roues, turbines)

Efficacité améliorée grace de
nouvelles formes d’aubes, de volute,
densité de puissance augmentée

Equilibrage facilité par la réduction
de masse des roues

Réduction du poids,

Structures complexes, faibles

épaisseurs de parois,

Gain en masse grace a des structures
optimisées topologiquement,

Réparations  rapides de pieces
complexes,
Fourniture rapide de piéces de

rechanges aux clients

Des turbines plus petites, pour les
petites pompes haute pression

[33], [37], [38],
(391,

Garnissage

Augmentation de ’aire interfaciale
entre les fluides grace a

Augmentation des rapports surface
sur volume de fluide

Contréle  hydrodynamique  des
écoulements pour favoriser les
transferts de matiere locaux

Structures complexes, faibles

épaisseurs de structures,

Gain en masse grace a des structures
optimisées topologiquement,

Possibilité d’intégrer des échangeurs
thermiques pour la maitrise des
températures locales

Conception de géométries complexes
qui puissent permettre d’offrir une
grande surface spécifique effective
(mouillage des surfaces par la
réorientation des écoulements
liquides) par des distributeurs et
collecteurs des fluides

Fonctionnalisation des surfaces pour
améliorer le mouillage.

[40], [41], [42]

Tableau 4 : Exemples d’applications utilisant des procédés de fabrication additive pour
atteindre les objectifs de modification géométriques permettant 'intensification.

A retenir

- De nombreux exemples ou la fabrication additive a permis d’apporter une
solution d’intensification de procédés en fabricant des géométries adaptées
existent aujourd’hui a différent stade de maturité (de I'objet de recherche
jusqu’au produit industriel)

- Les développements en ce sens touchent 'ensemble des opérations du
génie des procédés des réacteurs aux turbomachines

- Ces développements sont portés par une augmentation en capacité et en
productivité des moyens de réalisation par fabrication additive
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4 Verrous et perspectives de la fabrication additive :

La fabrication additive rassemble différents procédés de fabrication, qui permettent
une conception différente des équipements utilisés en génie des procédés, par rapport
aux solutions de fabrication traditionnelles. Ces solutions de fabrication avancées
autorisent la création de géométries et de topologies complexes, inaccessibles aux
technologies de fabrication traditionnelles. Ces avantages ont été démontrés dans la
conception et la fabrication de nouveaux échangeurs de chaleur, de réacteurs et
d’internes de réacteurs, de distributeurs et de mélangeurs, ...

Néanmoins, de nombreux challenges restent a relever aussi bien sur la méthodologie
de conception que sur les moyens de fabrication et I'appropriation de ces solutions a
la fois par les organismes notifiés et les sociétés d’ingénierie.

La plupart des méthodologies et des outils disponibles pour le dimensionnement de
ces équipements font appel a des regles de conception qui supposent des géométries
et des topologies simples, ne prenant pas en compte les avantages offerts par la
fabrication additive. De nouveaux outils doivent donc étre développées, pour permettre
d’utiliser au mieux le potentiel de la fabrication additive. Certaines entreprises ont été
créées pour répondre a ces besoins spécifiqgues, par manque d’outils accessibles,
comme la société TEMISTH en France, ou encore la société HIETA, en Grande
Bretagne. Ainsi, les travaux sur les méthodologies et sur les outils doivent également
se poursuivre les aspects d’intensification en travaillant notamment sur les solutions
d’optimisation topologique de systemes fortement non linéaires tels que rencontrés
dans le génie de la réaction chimique. Le recours a des simulations CFD dans un
objectif d’optimisation de design présente encore de nombreux défis. On peut
notamment citer le couplage entre réaction et transport avec une modélisation multi-
échelle suffisamment fiable tout en conservant des ressources de calcul acceptable.
Néanmoins, des approches innovantes se mettent en place pour dépasser ces
limitations. On peut par exemple mentionner dans le cadre de la conception
d’échangeur innovant le recours au Machine Learning sur une banque d’ondes
préalablement qualifiée par CFD. [45] Une fois I'entrainement de la machine réalisée
la boucle d’optimisation s’appuie sur les résultats du Machine Learning pour aboutir a
un design optimal de I'équipement, la CFD n’intervenant plus que pour une validation
finale. Avec cette approche les temps et les besoins de calculs pour aboutir a un design
optimal sont considérablement réduits.

La maturité technologique est trés variable, selon les procédés de fabrication et pour
un méme procedé de fabrication, peut dépendre de la taille et de la complexité des
équipements a fabriquer. La encore, il est nécessaire de porter tous les cas d’usages
d'intérét a la connaissance des fabricants de machines et des fabricants
d’équipements, de faire connaitre ces besoins, pour susciter de nouveaux
développements. Mais la encore, il convient d’étre vigilent, quant au choix du procédés
de fabrication, si le développement des nouveaux équipements est contraint par le
temps. L’exemple traité en détail dans le cadre de cet article, pour la conception et la
fabrication d’'un réacteur-échangeur dédié a la production d’hydrogene, en est la
parfaite illustration — le projet ayant vu évoluer les machines de fabrication de
technologie LB-PBF de facon significative au cours des quatre dernieres années - avec
des équipements de plus de 80kg, produits en quelques jours en fin de projet, alors
gue leur fabrication semblait inenvisageable quelques années plus tot. Le procédé LB-
PBF étant tres certainement le plus mature de tous a ce jour, il présente néanmoins
toujours certaines limitations. Il est par exemple toujours assez difficile de produire,
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par ce procédé, des pieces de grande dimension (représentant plus de 10 000 cm? de
matiere fondue par le laser), présentant de surcroit des structures fines, comme des
ailettes d’échanges. La production de telles piéces nécessite des progrés sur la
capacité (taille des enceintes de production, gestion des flux gazeux pour évacuation
des fumées) et la productivité¢ (nombre et puissance des lasers, paramétrie de
production, épaisseur des couches de poudres). De telles machines représenteraient
néanmoins un investissement financier conséquent, ce qui aurait un impact non
négligeable sur le prix des piéces produites, et devront donc avoir 'assurance d’étre
chargée en production afin d’étre rentabilisée.

Ces nouveaux procédeés de fabrication n’étant pas encore reconnu dans le cadre des
normes existantes, il convient bien souvent de qualifier chaque équipement
individuellement, pour garantir la conformité de chacun vis-a-vis des reglementations
en vigueur. Bien souvent, aujourd’hui, les équipements produits par ces nouvelles
solutions de fabrication doivent étre qualifiés de tout point de vue :

e Le processus de fabrication doit démontrer une certaine reproductibilité dans
sa capacité a produire des pieces selon les spécifications demandées, en lien
avec les processus qualité client,

e Les matériaux produits doivent également étre qualifiés, en accord avec les
normes en vigueur, pour chaque application.

Ces processus sont longs et colteux, et la barriere reglementaire peut rebuter les
nouveaux utilisateurs potentiels. La participation active des industriels aux Comités
Normatifs, comme la commission UNM920, qui assure le suivi des instances I1SO et
CEN relatives aux procédés de fabrication additive, est essentielle a la prise en compte
de la fabrication additive au sein des normes existantes. L'intégration de la fabrication
additive dans ces normes est un point essentiel pour permettre aux bureaux d’étude
et aux ingénieries d’y recourir plus largement.

Enfin, il convient d’évoquer le nécessaire changement des mentalités, au sein des
industries chimiques, qui peuvent étre, par nécessité, trop conservatives et peuvent
voir d’avantage la fabrication additive comme un risque (inhérent a tout nouveau
procédé de fabrication, notamment au regard des incertitudes de qualité matiere) que
comme une opportunité. Au-dela des développements qui peuvent étre portés par les
équipes de R&D, le changement doit venir des bureaux d’études, intégrés aux
structures d’ingénierie de conception ou d’exploitation, qui portent la responsabilité de
la conception et des modifications des produits.

A retenir
- LA FA apporte des solutions inédites pour la fabrication de géométries

complexes, avec une fabrication simplifiée et plus directe

- Les procédés de FA restent néanmoins assez jeunes, et peuvent patir d’'un
manque de maturité

- Les contraintes liées aux aspects réglementaires et a la nécessaire
gualification des nouveaux matériaux produits peuvent freiner I'adoption de
la FA au sein des entreprises
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5 Conclusion

L’intensification des procédés est facilitée par les récents progrés de la fabrication
additive : de nouvelles géométries sont accessibles, avec un impact direct sur les
dimensions caractéristiques, sur 'agencement spatial global des volumes et des
surfaces pour fournir en tout point de I'équipement les conditions favorables a la
transformation, et sur le design local des géométries pour maximiser la performance
en optimisant la forme précise des volumes et surfaces qui régissent cette
transformation. La fabrication additive est un outil d’'un grand intérét pour les
scientifiques, et pas seulement pour le prototypage - pour la production par lots ou en
petites séries, il peut déja étre compeétitif.

La variété de nouveaux procédés de fabrication émergeants chaque année, et les
progres réalisés pour rendre ces procédés plus matures, capables de produire des
équipements toujours plus grands, avec une productivité sens cesse améliorée, nous
laissent imaginer une utilisation généralisée dans les années futurs, en tenant compte
des exigences induites par les applications industrielles, avec la sécurité, la
productivité et la capacité pour priorités. De nombreux acteurs industriels commencent
a s’approprier les nouvelles régles de conception pour la fabrication additive, malgré
les verrous encore existants. Nul doute qu’une fois ces verrous levés, I'impact de ces
nouveaux procédés sera majeur pour I'industrie chimique.

6 Glossaire

CAO (Conception Assistée par Ordinateur)

La conception assistée par ordinateur comprend l'ensemble des logiciels et des
techniques de modélisation géométrique permettant de concevoir des objets a l'aide
d’un ordinateur

CEN (Comité Européen de Normalisation)

CFD (Computational Fluid Dynamics)
La mécanique des fluides numériques étudie les mouvements d'un fluide, ou leur
impact sur le milieu, par la résolution numérique des équations régissant le fluide

DED (Directe Energy Deposition)

Procédé de FA permettant de fabriquer des objets par dépét sous flux d’énergie
concentrée - une énergie thermique focalisée est utilisée pour fusionner des matériaux
en les fondant au fur et a mesure qu’ils sont déposés - par utilisation de matieres
premiéres sous différentes formes (fil, poudre)

FA (Fabrication Additive)
Ensemble de procédés de fabrication capable de produire un objet par ajout de matiere
a partir d’'un fichier numérique

ISO (International Organisation for Standardization)
Organisation Internationale de Normalisation

32



LB-PBF (Laser-Beam Powder-Bed Fusion)
Procédé de FA permettant de fabriquer des objets par fusion laser d’un lit de poudre
métallique.

UNM (Union de Normalisation de la Mécanique)

UV (ultraviolet)

Vaporeformage (Steam Reforming)

Réaction endothermique entre des hydrocarbures (principalement le méthane) et de
la vapeur d’eau pour former un gaz de synthéese(mélange de Hz, CO, CO2 et CHa) riche
en hydrogéne.

WAAM (Wire Arc Additive Manufacturing)
Procédé de FA de type DED, utilisant un arc électrique pour générer la chaleur
nécessaire a la fusion de la matiére premiére sous forme de fil

7 Sigles, Notations et Symboles

Symbole Description Unité
A Surface m?
r Coefficient de diffusion m?.st
Is Intensité de ségrégation -
L Dimension caractéristiqgue m
Y Quantité par unité de volume d’une grandeur a J.m= ou
échanger (énergie ou matiéere) mol.m-3
0 Flux de transfert J.m2s?ou
mol.m?2.s?
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Annuaire

Constructeurs — Fournisseurs — Distributeurs (liste non exhaustive)

Add-Up, fabricant et distributeur de machines LB-PBF et DED-P, services de productions de
piéces, services de formation, https://addupsolutions.com/fr/

AFHS 3D (ancienne fonderie BOUTTE), production de moules sable par fabrication additive,
pour procédés fonderie, https://www.afhs3d.fr/accueil

EOS, fabricant et distributeur de machines pour production de pieces en fabrication additive
par fusion laser (métal, polymeéres), https://www.eos.info/en

HIETA (UK), conception et fabrication d’équipements pour la fabrication additive (échangeurs
de chaleur, turbomachines, brileurs), https://www.hieta.biz/

Poly-Shape (Groupe Add-Up), production de pieces par LB-PBF et DED, https://www.poly-
shape.com/contact/

SLM Solutions GmbH, fabrication de machines LB-PBF, https://www.sIm-solutions.com/
TEMISTH, conception d’échangeurs de chaleur innovants pour la fabrication additive,
http://temisth.com/temisth/

VOLUM-E, production de pieces par fabrication additive (métal, polymere),
https://www.volum-e.com/

Organismes — Fédérations — Associations (liste non exhaustive)

Additive Factory Hub, plateforme collaborative pour le développement de la fabrication
additive, https://www.additivefactoryhub.com/

European Process Intensification Community (EUROPIC), https://europic-centre.eu/
European Federation of Chemical Engineering (EFCE), https://efce.info/

France Additive, association professionelle des acteurs de la fabrication additive en France,
https://franceadditive.tech/

La Fabrication Additive, portail de I’offre fabrication additive en France, https://www.la-
fabrication-additive.com/

Société Francaise de Génie des Procédés (SFGP), https://www.sfgp.asso.fr/

The Welding Institute (TWI), https://theweldinginstitute.com/

Documentation - Formation — Séminaires (liste non exhaustive)

Sites d’information spécialisés en fabrication additive :

3D Natives, https://www.3dnatives.com/impression-3d-metal/
A3DM Magazine, https://www.a3dm-magazine.fr/

Metal AM, https://www.metal-am.com

Sites d’information spécialisés en génie des procédés :

Chemical Engineering on-line, https://www.chemengonline.com/site/latest-news/
Chemical and Engineering news, https://cen.acs.org/index.html

The Chemical Engineer, https://www.thechemicalengineer.com/

Laboratoires — Bureaux d'études — Ecoles — Centres de recherche (liste non exhaustive)
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CEA-LITEN, Laboratoire d'Innovation pour les Technologies des Energies Nouvelles et les
nanomatériaux, https://liten.cea.fr/cea-tech/liten/Pages/Axes-de-recherche/Economie-
circulaire/Fabrication-additive.aspx

CETIM, Centre Technique Industriel des Industries Mécaniques, notamment impliqué sur
I’essor des solutions de fabrication additive en France, https://www.cetim.fr

Centre des Matériaux - Mines ParisTech, http://www.mat.mines-paristech.fr/Accueil/
CIRTES, https://cirtes.com/

CTIF, Centre Technique Industriel des industries de Fonderie, https://www.ctif.com/

Ecole Centrale de Nantes, https://www.ec-nantes.fr/recherche/themes-de-
recherche/manufacturing-et-fabrication-additive

ENSAM-PIMM (Ecole Nationale Supérieure des Arts et Métiers, laboratoire des Procédés et
de I’Ingénierie Mécanique des Matériaux, CNRS UMR 8006),
https://pimm.artsetmetiers.fr/fabrication-additive-par-laser,

GEPEA, Laboratoire de Génie des Procédés — Environnement — Agro-alimentaire,
https://www.gepea.fr

IFPEN, Institut Francais du Pétrole Energies Nouvelles, https://www.ifpenergiesnouvelles.fr
IJL, Institut Jean Lamour, https://tto.ijl.univ-lorraine.fr

LAAS, Laboratoire d'Analyse et d'Architecture des Systémes,
https://www.laas.fr/projects/MultiFAB

LAGEPP, Laboratoire d'Automatique, de Génie des Procédés et de Génie Pharmaceutique,
https://lagepp.univ-lyon1.fr/

LGC, Laboratoire de Génie Chimique, https://lgc.cnrs.fr/

LGPC, Laboratoire de Génie des Procédes Catalytiques, https://www.lgpc.fr

LORIA, Laboratoire Lorrain de Recherche en Informatique et ses Applications,
https://www.loria.fr

LRGP, Laboratoire Réactions et Génie des Procédés, https://Irgp-nancy.cnrs.fr

RAPSODEE, Centre de recherche d'Albi en génie des procédés des solides divisés, de I'énergie
et de I'environnement, https://www.imt-mines-albi.fr/fr/rapsodee
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