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Contexte

Depuis les années 90, les réacteurs monolithes représentent une alternative aux réacteurs
conventionnels pour les réactions gaz-liquide et gaz-liquide-solide.

Applications: Absorption de CO, (GL), oxydations et hydrogénations (GLS)

Description du monolithe :

v'Structure monobloc
v'Canaux millimétriques
paralléles

v'Pour les réactions GLS,
catalyseur déposé en paroi
des canaux

Réacteur monolithe

Dans les canaux, le régime d’écoulement de « Taylor »
est recherché car :

v'Bonne efficacité de transfert de matiére gaz-liquide
(présence d’un film de lubrification trés fin entre la
bulle et la paroi, et recirculations dans les ‘bouchons’)
v'Ecoulement pratiquement « piston » pour le liquide
v'Meilleure conversion, voire meilleure sélectivité
v'Faibles pertes de charge
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Ecoulement de Taylor
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Contexte

La performance du réacteur monolithe dépend du degré de mal-distribution, en particulier de
I'uniformité des temps de séjour dans les canaux pour éviter de créer du « mélange » (dispersion).

But général de I'étude : caractériser des écoulements gaz-liquide obtenus dans les canaux d’un monolithe

Méthodes de caractérisation d’écoulement dans la literature™:

Méthodes Limitations

Conductométrie Uniquement électrique, fluides de conductivités différentes

Ombroscopie Paroi et fluide transparents, limité a 2D, grande quantité d'images

Absorption des neutrons, des  Sécurité et colt
rayons-x et -y

Tomographie rayons-x et -y Codt, puissance électrique élevée requise

Radiographie Sécurité

RMN Colt et taille de I'équipement

Obijectif du travail : évaluer un capteur résistif de nouvelle génération pour caractériser simultanément
tous les écoulements dans les différents canaux.

*Bérard et al. Canadian Society for Chemical Engineering. Vol. 98, No. 4, 2020
*Boyer et al. Chemical Engineering Science, Vol. 57, No. 16, 2002
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Méthodologie : capteur résistif

v'Outil développé au LGC en collaboration avec I'lMFT Disques PVC 4% 2 circuits
. . . . . . . . . **3 LABORATOIRE & Imprimes
v'Constitué de 2 plaques de circuits imprimés percées de 84 électrodes (anneaux DE GENIE
. . - . . , i S CHIMIQUE
dorés de 2 mm de diamétre), séparées d’un disque en PVC d’épaisseur 0 mas o | Electrodes
% Mesure de la tension équivalente locale dans le volume entre les paires
d'électrodes pour les 84 canaux simultanément, a haute fréquence (jusque 20 kHz)
Tension lors de la passage d’une bulle entre les électrodes . : |
> Prototype du capteur résistif
Bulle ’
0,7 T
Plaque 1 § EE |
Disque PVC wsiel 1 IENER |
Plaque2 IS N S S § 03 |
0,2 I
Liquide 01 Plaque 1 |
l "o ) ) ; . ; . Dique PVC T ——————
Temps (s) Plaque 2
Monolithe
Schéma du comportement du signal de tension du capteur
Caractéristigues hydrodynamiques : fréquence des bulles, vitesse des bulles, rétention gazeuse

Schéma de capteur résistif
Obijectif : optimiser la geéométrie (épaisseur d) et valider le capteur pour ces parametres avec monolithe multicanal
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Méthodologie : ombroscopie comme technique de calibration

_ _ Schéma du pilote Photo de
v" Mesure du niveau de gris pour 12 canaux transparents monolithe & une rangée I'installation
v" Caméra Phantom Miro 320 L+

v Fréquence d'enregistrement jusqu'a 1 kHz, durée de 20 s

v Canaux éclairés par un panneau LED || . mJ T"
=| | ! | &

& Enregistrement d'images binarisées pour 12 canaux
simultanément <«—Distributeur NS
| e _ﬁ Ny ."‘t" .
O M : G— - ,
o U . =
o [ -
- UULH U
- T . b J ': |
e B e o 1l { j | Fenétre de
i | 0 ! I 1 | ¢ yisualisation
o U : L P
_ I 'i‘ - R lUhE J‘ I |
| o M 5 Bride
n 1 o | - 1cm
o I b
| o L 0
£ < bl Vidéo de I'écoulement
| = l j GL sous 12 canaux
RESUILALS CONCIUSIGNIENPELSPECIVES Murilo ARRAIS
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Résultats : choix de la géomeétrie du capteur

—— Objectif de I'étude : observer comment la distance 6 entre les 2 électrodes du capteur résistif influence
0 ] qualitativement les résultats de f;, Ug et €

* Afin d'évaluer la capacité du capteur résistif a mesurer fg, Ug et g5, une sonde virtuelle a été mise en place
via le traitement d’images (“faux capteur”) : volume d'interrogation délimité par des lignes de pixels sur les

images binarisées

» Distances testées 0 entre les 2 électrodes : 0.07 mm (1 pixel), | i, 2 mm, 4 mm
* Mesure de la rétention des fluides a partir du niveau de gris Niveau de gris moyen du volume au cours du temps
a partir d'un "faux capteur" _
| | | | | | ~ Sonde 0,07 mm
Py —— Sonde 1 mm
— 0.07 mm Pour un pixel sur I'image binarisée : mlmom m P Ml Sonde 2 mm
—— » |‘ M | " Il | ‘..‘ | ____ Sonde4 mm
i C\I i i [ ‘\ | 1| T Il T
Faux 15 Gaz  (bulles): pixel=0 (blanc) Tl ([ 'w'l ‘u . | |
. . . . - | |”" I [ Il 1
capteur < Liquide (slugs) : pixel=1 (noir) | :u o |‘| I L Jl‘l \l‘ | ‘l‘ ';(". | 'ﬁ‘f | H"‘.
= (LI LI W I‘ ‘. (I |‘|’||_
gL M I f it li I "
LI NUREIIR i HE 1A A AR A
. i R
> \ (1 Y Iy it V] I‘ '\ /|
Niveau gris= z pixel; z | u“lpp—\ HIRW( it |/ | | I‘/HL’ || HH ‘l.‘ AT i ‘l
l:> npixel ¢ oz2p | i L/ || \i | ‘ |” " ||‘I | | ‘l|\'| L an ‘ 1l ‘ ] R IR
=1 HIH;' H H | "‘.‘”’ “l i | ﬂ ||“|‘ L H“' | w,|h" | H H | " ‘H‘l‘ IR w It
ol ‘|H" | § ‘I', WL IR WA Ry Il W
l, I'VI /MUY I AT AR U RV BRIRY A 9 i
D ]:u. | '.‘" Y | J | \‘ | | \N ‘II‘ .I I"‘. I\i\,.;t" |‘I \ ‘J I‘| 4 | | \
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Résultats : méthodes pour calculer les parametres d’écoulement

v Eré . ; : Z : Calcul de la rétention de gaz et de la vitesse des
] ] Fréquence de bulle : algorithme FFT appliqué aux signaux. bulles : signal de tension avec Stalonnages
0.7
2 . ., . . Veau 06t
v Rétention gazeuse : intégration du signal par rapport aux TN
signaux d'étalonnage (eau, air). | | I (| " BN
;;/0 0.4
1t v vy, S ol
&= 1 - —
tJo Vwater ~ Vair il | |
| |
“HUVULA L o UUUL
Vo BYAWERY; k [ | WATAW \
. . . air o | it |
v" Vitesse de bulle : calcul du temps de transit d’une bulle entre la 0 g0t 02 03 08 09 1
1¢re et la 29 plaque, correspondant aux pentes montantes dans
Bl le signal (distance parcourue connue : 0).
ulie
I 0 i=n
p== —
Liquide n & At;
i=1 | |I |
IRV ,l'u \-«
+—>
Atl'

CONEXIE VIEtEOEIEOIE Résultats CONCIUSIONEPESPECHVES: Murilo ARRAIS
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Résultats : choix de la géomeétrie du capteur

U.p 0,48 m/s
€30 %
Lg 1 mm

Faux capteur

0,07 MM e
1 mm

2mm B

4 mm .

~/

Niveau de gris (-)

Objectif de I'étude : observer comment la distance entre les 2 électrodes du capteur résistif influence le
résultat qualitatif en terme de fg, Ug et €,

Niveau de gris moyen (en volume) en fonction du temps, via le “faux capteur”
) _

CONCIUSIONTENPELSPECHVES

Sonde 0,07 mm
T Sonde 1 mm
os L Sonde 2 mm
' Sonde 4 mm
v A . Vo R (N | o e
\ [0 | \ ﬁ',- - | ‘HI - : \ | : \— +
N F AV e b )i !Lj‘i“ e
0.5 1\ { ! [ | \ | I | | I.'I I"T',I\ | llI || | I,'I ! | | |I'. | I,I—
AN
L e | L R
N Ty VRV
0.3 \ Ll ] A | V1 L \ /] |||
. || i || "'.I ||| || ".| ._|| et e | I". || ._L -H— _! || || | - f- -
0.2 || ,I[ | || |II ) || |« | |‘IV || || || || | llr
i | |I '|
o | J'I lll | |'. ) |". ,Il \f '|| ||| "l. ||| |
| LI | IIII/ | l\}l | \/ | III'/ | | IIII' II | lul | IIUI
Temps (s)
CONEXTE Visiglaclele)efis Résultats

v" On perd en résolution temporelle
quand la distance 0 augmente.

v La forme et la structure des signaux
sont donc différents, ce qui influence
la fréquence de bulle et la vitesse de
bulles (des bulles sont ratées).

v Etude valable pour une gamme assez
large de vitesses (0,1 - 1,2 m/s) et
de tailles de bulles (1 - 8 mm)

Murilo ARRAIS
SFGP 2022



Résultats : choix de la géomeétrie du capteur

Objectif : Graphes de parité pour vérifier la méthode de calcul de fg, Ug et €; par le faux capteur

1 mm N° 2 mm N 4 mm N®
canal canal canal
1 ml 1 m1l 1 m]
2 2 2
0,8 A3 | =08 A3 |08 43
> [ il 5 P 5 [ il
20,6 A5 | 206 a5 | 806 A5
» . 8 6 8 6 8 6
Rétention X 0.4 X 0.4 X 0,4 °7
gazeuse  ° rle T o8
R 0,2 °8 | Qoo °8 1 Qo2 e
AQ A9 +10
0 ¢ 10 0 ¢ 10 0 11
00 02 04 06 08 1,0 11 00 02 04 06 08 10e11 00 02 04 06 0,8 1,0 412
€G Ombroscopie (-) Al12 €G Ombroscopie (-) Al12 €G Ombroscopie (-)

Aucune influence de la distance entre les plaques du capteur sur la rétention gazeuse.

CONEXte \Visinieele)le)ejis; Résultats CONCIUSIONTENPELSPECHVES Murilo ARRAIS
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Résultats : choix de la géomeétrie du capteur

j Objectif : Graphes de parité pour vérifier la méthode de calcul fg, Ug et g, pour le faux capteur

1 mm 2 mm 4 mm
4 20% 2 .; 00 L oow 4 .é 400 oo 3 .;
Fréquence =300 :i < 300 :i %300 :i
A 2 3
de bulle 200 / LAoa 2 = 200 / A Z - / N 2
T E - 7 5 o7 ; o7
I A 1 | ! e o8 |£ 100 ine °F :AA ®8 | £100 " . 8
I . A | A9 |7 ¢ Do L .9 |E A ‘X agh %o At a0
9 c I ; 5 : e = an -AA N A
| B : f La fréquence et la vitesse des bulles sont sensibles a la valeur de 9, surtout lorsque
q | P 1] || I'écoulement a des bulles dont la longueur est inférieure a la distance entre les plaques.
. ]
HE | | Un compromis a été fait en gardant la distance de 2 mm.
1P - 'P“ A3 A3 > A3
Vt ‘r e 4 f 0.9 éﬁ? o4 20,9 {" x e 4
ltesse AS § QM‘ Loas | @ A“Ag‘ @ A5
de bulle 06 6 | 806 : ‘ 6 | §0° P TLARE -6
o7 8 7 | 3 a o7
0,3 g8 | £03 g8 | &03 A 8
*9 | 3 e9 | 8 *9
0,0 +10 0,0 +10 0,0 + 10
0,0 0,3 0,6 0,9 1,2 11 0,0 0,3 0,6 0,9 1,20 11 0,0 0,3 0,6 0,9 12e11
UB Ombroscopie (m/s) A12 UB Ombroscopie (m/s) Al2 UB Ombroscopie (m/s) A12

COontexte VIEthedBIGgIE RES IS CONCIUSIG SPECUVES Murilo ARRAIS
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Résultats : conditions opératoires validées pour le capteur résistif

Schéma du pilote Photo de
monolithe a une rangée I'installation

L v

Conditions opératoires Ordre de grandeur u l

Fréquence de bulle, f; (Hz) 30 - 400
llq-‘ '.I ,‘7,
Vitesse de bulle, Ug (m/s 0,1-1,2 L
g (M/s) Taylor : <— Distributeur ——&—5“ ll »
Vitesse globale G+L, U, (m/s)* 0,1-1,0 r 50 - 80% G . .
Rétention gazeuse, g (%) 10 - 90 /
Capteur
Amplitude de tension (V) 0,1-0,5 Plaque 1 »” Tésistif
- Dique PVC
Forme de bulle Sphéres ou balle Plaque 2 ,
de fusil moaannne Fenétre de
il I il | || 4~ visualisation
,? e
QLcanal T Q6 canal Urp 033 L il | Bride
Urp=— ' —=1-0,61Ca™ AR N
" Scanal Up < 1cm

*Liu et al. Ind. Eng. Chem. Res., Vol. 44, No. 14, 2005

CONtEXLE VIEthOGGI6GIE Résultats JONCIUSION ENPESPECTIVES! Murilo ARRAIS
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Résultats : méthodes pour calculer les parametres

Calcul de la rétention de gaz et de la vitesse
des bulles : signal de tension avec étalonnages

0.7

v'Fréquence de bulle : algorithme FFT sur les sighaux de tension.

eau "°|
A fl h 1 il
||“| ‘n| f |1| ||| | ﬂ‘ 1 fﬂ fﬂ ||ﬁ| I‘ (. |

Méthode n’est plus valable pour le capteur car son signal o
(électronique) n'est pas de méme nature que celui de la caméra

0.4

Voltage (V)

(niveau de gris) : non linéaire avec la retention des phases entre
les électrodes

03

0.2r

01
v m f\
. 1 Vair ot L
v" Vitesse de bulle : calcul du temps de transit d’une bulle entre la 0 g0t 02 03
1¢re a la 2"9€ plaque, correspondant aux pentes montantes dans
le signal (distance parcourue connue : 0).

Liquide =1

CONEXIE \Vigirierele)le)e)is Résultats CONCIUSIGNTEPESPECHIVES Murilo ARRAIS
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Résultats : comparaison entre le capteur résistif et ombroscopie

Objectif : Graphes de parité pour vérifier la méthode de calcul fg, Ug et g5 pour le capteur résistif

Fréquence de bulle Vitesse de bulle Rétention gazeuse
1,2 .
400 o '; - — £ 20% '; 10— 4 20 -;
N 300 A3 9 A3 -0,8 ~e y A3
z o/ £0,8 o4 g ¢ o4
Ecoulement s a5 | 5 N 50,6 N
2 206 =
de Taylor % 6 | g 5 | Soa 6
O o7 00,4 o7 o o7
@ 100 8 go2 °38 ©0,2 38
AQ ' AQ A9
0 +10 0.0 +10 0,0 +10

P N 1,00 11
Dans lI'ensemble, le capteur résistif montre le méme comportement que le faux capteur. 412

Comme attendu, les rétentions gazeuses sont mal mesurées car le signal de tension n’est | .1

N

pas linéaire avec les volumes de phase entre les électrodes. 5
z 300 = o4 | Eogs E o4 | I °4
5 AS s AD g 0.6 AD
Lg >2mm g 200 - | 206 6 o 6
o] 2 80,4 7
o 100 . | g . ; 2 o3
G o8 [ ]

A0 20,2 A0 0,2 40

0 10 0,0 +10 0,0 10

0 100 200 300 400 e®11 00 03 06 09 12e11 00 02 04 06 08 10°1

fB Ombroscopie (Hz) A12 UB Ombroscopie (m/s) A12 £G Ombroscopie (-) 412

CONEXIE \Vigirierele)le)e)is Résultats CONCIUSIONEPESPECHIVES Murilo ARRAIS
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Conclusion et perspectives

v'Capteur résistif innovant, capable de caractériser plusieurs canaux simultanément a haute fréquence
v'Choix d’une distance de 2 mm entre les 2 plaques du capteur (égale au diamétre des canaux)
v'Résultats obtenus par le capteur encourageants : avec écarts moins de 25% pour Ug et 10% pour fg
v'Limitation: taille de bulle inférieure a la distance entre les plaques du capteur (régime a bulles)

En cours:

v’ Identifier les régimes d'écoulement a partir des caractéristiques (amplitude, moyenne,...) du signal de tension (a
bulles et Taylor) a I'aide de routines de corrélation statistique

v’ Calculer la rétention gazeuse a partir de la modélisation dynamique du signal de tension

v’ Evaluer le capteur résistif dans des conditions opératoires plus larges (bulles plus grosses) pour améliorer le
traitement des données

Ensuite :
Une fois le capteur qualifié et validé, nous pourrons :
v’ Caractériser la mal-distribution sur un réacteur monolithe (84 canaux)

v' Comparer les performances de différentes géométries de distributeurs pour le réacteur monolithe

contexte \VIEthGERIeQIE ReEsUllats Conclusion et perspectives Murilo ARRAIS
LGC 16 e Hogolodls g e P P SFGP 2022
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Capteur résistif : rétention gazeuse

é) Electrodes en forme de

couronnes
) C Générateur
Principe 1 : I'électronique du capteur est un pont diviseur (Wheatstone) : d’ondes V_ .
_ _ ers carte
triangulaires Résistance  yacquisition
e = Rsnunt Shunt
Rspune + R (10 kOhm)

Principe 2: la résistance entre les électrodes (avec une bulle de gaz
cylindrique) peut étre calculé comme suit :

az_bz bz
5.( = )+x(5)

4 Electrode n°1

Electrode n°2

R =
. Ogqu(a? — b?) L
=>» Le signal délivré peut étre modélisé dans le temps. L
b
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Capteur résistif : rétention gazeuse

Signal délivré modélisé dans le temps : La dérivée du signal montre des événements

L =5mm. L, =3mm spécifiques qui peuvent étre facilement reconnus :
bubble 1 =slug
<103
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5 04t Signal min : cylindre d'air entre les électrodes X 1 N
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= Exemple de signal similaire issu du vrai capteur : 3 0.4 - g Temes (=) 1
= P ’/ v
w 0.2 S03 _
= c 02
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g4 0.1 _
0,0
0,0 0,2 0,4
arveeD 0.01 0.02 0.03 0.04 0.05  Temems(s) 007
miveesnez de D¢part culot de nae
bulle bulle Position dans le canal {m)

Ce laps de temps est mesuré, et, connaissant la vitesse

des bulles, la longueur des bulles en est déduite.
Work in progress !

“LGC >

Murilo ARRAIS
SFGP 2022



Capteur résistif : rétention gazeuse

Pourquoi utilisons-nous la méthode d’integration pour calculer la retention
gazeuse ?

v'Rétention gazeuse : intégration du signal de tension par rapport aux

. > : Gas retention calculation
signaux d'étalonnage (eau, air). - S
. - . . . . Vwater ¥ |——————— —
Hypothese : on considere qu'il y a une proportionnalité entre la rétention st || || | [ | | "‘ I!.ﬂ| ML
de gaz et la tension I i |
0.4 r
l t V(t) _Vair ZPOintSliq Seuils os|=| = T T T T T T =TT
&=1-+ dt g =1- : S v A i
tJo Vwater = Vair xpoints .
011 ]
Jl ) ljl | I '{ lHJI| Jljll ‘I

k1f ll' l HLJll \ | l'l—" l"ul\" l\\ 'I‘ Ivrd L I\-\.“I I"'.rI |, f I‘- A
P P P P . . . . N # 'E_.J
v'Tests ont été effectués avec une méthode de seuillage, mais il n'y avait  Vair o= ity

pas de valeur de seuil optimale pour tous les types de flux - méthode
sensible.
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Méthode d’ombroscopie

Rétention gazeuse : binarisation de I'image
_ X Apulte

&g
A,

i
g

(O

* Vitesse de bulle : par le calcul du déplacement d'une bulle par relation croisée
entre 2 images (At connu) d

Ug

T At

* Fréquence de bulle : création d'une sonde au milieu du canal qui détecte le
passage des bulles, permettant ainsi la construction d'un signal. La fréquence
est donc calculée par la FFT de ce signal.

* Longueur de bulle : fonction géométrique (MATLAB) qui identifie les bulles et
calcule leurs longueurs
LB - At UB

» Débit de gaz : obtenu a partir d'autres paramétres

QG = UB'gG'AC

Temps (s)
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Capteur résistif : choix de la géométrie

Capteur a électrodes pariétales

* Cellule d'électrodes pariétales, avec 2 électrodes de forme
concave cOte a cote

* Mesure ponctuelle de tension / conductance (binarisation O/1)

* Limitations : effet de frontiére lorsque la taille des électrodes
est petite =» faible sensibilité en régime bulleux ; difficulté des
mesures de vitesse de bulle due a la position des électrodes

@ dx _-zone blanche

Capteur a électrodes annulaires

e Cellule d'électrodes annulaires, avec 2 électrodes

disposées l'une au-dessus de l'autre

* Mesure volumétrique de tension/conductance (volume

entre les 2 électrodes annulaires)

* Limitation : effet de frontiere au centre du canal =»

faible sensibilité pour régime a bulles

Contraintes technologiques / électroniques de production dues a la géométrie complexe du
capteur / réacteur monolithe. Le capteur a électrodes annulaires a été conservé.
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Capteur résistif : choix de la technologie

Capacitif Conductif (résistif)

 Mesure de la conductivité des fluides sur cellule
volumétrique

» Détection de matériaux métalliques

.y . oL * Appliqué pour les fluides de bonne différence de
« Différents types de solvants peuvent étre appliqués conductivité

* Mesure de permissivité des fluides sur cellule
volumétrique

» Détection de matériaux métalliques et non métalliques

La technologie conductrice a été conservée grace a un bon savoir-faire.
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Méthodologie : schéma du distributeur

Photo de Schéma du pilote
I’installation monolithe a une rangée
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Prototype « Distrigazli » Prototype « plaques perforées »
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