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Introduction générale

L’objectif de cette thèse est le développement d’une approche générique pour la modéli-

sation des réacteurs chimiques afin d’améliorer la conception et la supervision des processus

chimiques. Les travaux de recherche ont été réalisés au sein d’une opération transversale

"Bond Graph-Surveillance" entre les équipes "Bond Graph" et "Sûreté de Fonctionnement

des Systèmes Dynamiques (SFSD)" du Laboratoire d’Automatique, Génie Informatique et

Signal (LAGIS, UMR CNRS 8146).

Cette recherche est une continuité des travaux développés depuis une dizaine d’années

sur la conception intégrée des systèmes de supervision à l’aide de l’outil bond graph. Concrè-

tement, il s’agit d’utiliser un seul outil pour la modélisation et la génération d’algorithmes

de supervision. Cette démarche est basée sur l’exploitation des deux types de propriétés de

l’outil bond graph :

1. Les propriétés comportementales et fonctionnelles grâce à son caractère multiphysique

et générique.

2. Les propriétés structurelles et causales par son caractère graphique.

Dans ce domaine, un certain nombre de travaux a été développé et validé par des appli-

cations réelles et par un outil logiciel pour l’informatisation des procédures de génération des

modèles et algorithmes de surveillance.

Les systèmes concernés par ces applications sont décrits par des modèles bond graph

mettant en œuvre une seule énergie [65], puis par deux énergies (systèmes thermofluides)

[44]. L’extension de ces résultats de recherche à des procédés chimiques représente un intérêt

scientifique innovant.

Les phénomènes chimiques introduisent une complexité supplémentaire aux procédés éner-

gétiques par l’adjonction des phénomènes de transformation de la matière. Le couplage des

trois types de puissances (fluidique décrite par la paire de variables (pression, flux massique);

thermodynamique représentée par la paire (température, flux d’entropie ou flux thermique

en pseudo bond graph; chimique représentée par la paire (flux molaire, potentiel chimique))

caractérise la complexité des procédés traités dans le présent mémoire.

Sur le plan théorique il s’agit de développer des modèles bond graphs génériques de réac-

teurs et de phénomènes chimiques. Ces modèles sous forme d’une base de bibliothèque seront

1



2 Introduction générale

utilisés pour la construction des modèles formels dynamiques des procédés chimiques.

Une contribution à la génération automatique de relations de redondance analytique for-

melles pour l’analyse de surveillabilité de ces systèmes sera aussi développée. La surveillance

des procédés chimiques du point de vue de la protection de l’environnement et du personnel

(contrôle de l’apparition de réactions secondaires par exemple) constitue une thématique d’ac-

tualité. Les algorithmes développés seront testés sur des exemples pédagogiques en absence

de la disponibilité de procédés réels.

Ce mémoire sera réparti en quatre chapitres finalisés par une conclusion générale et de

perspectives.

Chapitre 1: Généralités et pré requis

On va présenter dans ce chapitre une classification des réacteurs chimiques en génie de

procédés et un aperçu sur la modélisation classique des réacteurs dans la communauté des

automaticiens.

Chapitre 2: Etat de l’art sur la modélisation des réacteurs

Ce chapitre sera consacré à donner un aperçu sur la modélisation des systèmes thermody-

namiques par approche bond graph. Nous présentons une synthèse sur les travaux existants

qui concerne la modélisation des réacteurs chimiques afin de se positionner par rapport à ce

qui existe sur le sujet.

Chapitre 3: Modélisation par bond graph des réacteurs chimiques

Ce chapitre est consacré à développer des modèles bond graph de réacteurs dédiés à la

conception et à la supervision des installations industrielles. Cette démarche de développement

sera constituée de deux parties :

La première partie concerne la modélisation des réactions chimiques (homogènes et hé-

térogènes), où des phénomènes chimiques et physico-chimiques surviennent et accompagnent

la transformation. L’objectif est de développer des éléments bond graph susceptibles d’être

employés par la suite dans la modélisation des réacteurs.

La deuxième partie présente la modélisation des domaines hydrauliques, thermiques et

chimiques des réacteurs. Les modèles développés dans la première et la deuxième partie seront

combinés pour produire une base de modèles bond graph générique classifiés.

Chapitre 4 : Approche intégrée pour la conception d’un système de surveillance

Ce chapitre est consacré à l’informatisation de la procédure de génération des modèles

dynamiques et d’algorithmes de surveillance dédiés à la supervision des processus chimiques.

Cette partie permet : d’enrichir la bibliothèque de modèles des systèmes énergétiques [54][56]

en introduisant des composants chimiques; une analyse de la surveillabilité des procédés.



Chapitre 1

Généralités et prérequis

1.1 Introduction aux réacteurs chimiques

1.1.1 Définition

Un réacteur industriel est un appareil permettant d’accomplir une transformation chi-

mique ou biochimique pour convertir des constituants moléculaires en d’autres constituants.

Seulement, cette notion est limitée aux cas où la transformation est effectuée dans l’objectif

de produire une ou plusieurs espèces chimiques prédéfinies. Dans une installation industrielle

un " réacteur chimique" est généralement associé à un ensemble de composants industriels

(exemple: des pompes, des vannes, des réservoirs, des échangeurs de chaleur, des chaudières,

...... etc.), ces composants placés en amont et en aval, permettent les traitements physiques

des réactifs et des produits des réactions en cours [76][74].

1.1.2 Critères de classifications

Même si ce type d’appareils apparaît comme un composant industriel complexe, on peut

toutefois définir un certain nombre de critères de classification en se référant aux caracté-

ristiques les plus apparentes à l’échelle macroscopique. En effet, ces critères de classification

vont nous permettre de définir un ensemble de catégories de réacteurs et identifier ainsi un

quelconque réacteur selon ces caractéristiques pour le classer sous la catégorie appropriée.

Dans ce sens, les critères de classification à l’échelle macroscopique d’un réacteur chimique

sont définis comme suite : le nombre et la nature des phases en présence; le mode de fonction

du réacteur; le mode d’activation et de la transformation chimique[34].

3



4 Chapitre 1. Généralités et prérequis

1.1.2.1 La nature et le nombre des phases en présence

Ce critère concerne l’état physique du mélange réactionnel. On peut distinguer deux types

de réacteurs suivant ce critère:

a) Réacteurs monophasiques : où le mélange réactionnel (considéré homogène) est alors

sous forme d’une seule phase qui peut être gazeuse ou liquide.

b) Réacteurs polyphasiques : dans ce type de réacteurs, appelés aussi réacteurs hétéro-

gènes, le mélange réactionnel est constitué de plusieurs phases. On distingue deux types

de mélanges :

1. Mélanges polyphasiques composés de trois phases : Gaz + Liquide+Solide.

2. Mélanges polyphasiques composés de deux phases appelés aussi mélanges biphasiques,

où on peut rencontrer les combinaisons suivantes :

I. Gaz + Liquide.

II. Gaz + Solide.

III. Liquide + Solide.

Seulement, dans le cas où la phase solide est présente, il faut faire la distinction entre les cas

où le constituant solide impliqué dans la réaction sert de catalyseur et ne prend donc pas part

à la réaction, et ceux où les constituants solides présents prennent part à la transformation

et sont de ce fait des réactifs ou des produits de la réaction.

1.1.2.2 Le mode de fonctionnement du réacteur

Ce critère dépend de la construction interne du réacteur et de l’écoulement du mélange

réactionnel. En effet, ce sont les exigences pratiques de l’exploitation de l’installation qui

déterminent le choix du mode de fonctionnement pour accomplir un processus désigné. Ainsi,

on a le choix entre différents modes de fonctionnement, toutefois on a deux cas de réacteurs:

1er cas : on se base beaucoup plus sur un critère de classification lié à la construction

interne du réacteur, par exemple on a : réacteurs à lit fluidisé; réacteurs à lit fixe; ré-

acteurs fluidisés ;.....etc. Ces réacteurs sont dans l’ensemble des réacteurs hétérogènes

(beaucoup plus de détails seront donnés dans la partie concernant la modélisation par

bond graph des réacteurs hétérogènes).

2ème cas : on se base sur un critère de classification lié au mode d’écoulement du mélange

réactionnel, on distingue alors : les réacteurs fermés; les réacteurs semi continus; les

réacteurs continus;....etc.

a) Réacteurs fermés : Pour ce type de réacteurs la spécificité est que les constituants

réactifs sont chargés au début de l’opération dans la cuve du réacteur. Une fois la trans-

formation chimique accomplie, le mélange est soutiré ensuite vers l’extérieur Fig.1.1.
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Pendant le temps que la réaction se déroule il n’y a pas de flux de matière entrant ou

sortant du réacteur.

: Déroulement de la transformation 
avec addition des réactifs.

Produits

Temps  t

Réactifs

t D0 t F

Autres réactifs

0<t<tD : Chargement d’une partie des réactifs.

t>t F : Déchargement des produits.

: Début de la réaction.
: Fin de la réaction.

t<t<t
FD

tF
tD

: Déroulement de la transformation 
avec addition des réactifs.

Produits

Temps  t

Réactifs

t D0 t F

Autres réactifs

0<t<tD : Chargement d’une partie des réactifs.

t>t F : Déchargement des produits.

: Début de la réaction.
: Fin de la réaction.

t<t<t
FD

tFtF
tDtD

F��. 1.1 — Réacteur fermé avec différentes étapes.

b) Réacteurs semi continus : à l’instar des réacteurs fermés, pour ce type de réacteurs

le déchargement des produits se fait là encore à la fin de l’opération. Seulement, les

constituants réactifs sont introduits tout au long de la transformation chimique.

c) Réacteurs continus : concernant les réacteurs continus considérés comme des sys-

tèmes ouverts, et à la différence des réacteurs fermés et semi continus, le chargement

des constituants réactifs et le déchargement du mélange se font en parallèle durant la

transformation chimique.

Pour ce type de réacteurs se manifeste un écoulement interne sous diverses formes, qui

dépendent de la structure interne du réacteur et des propriétés physiques du mélange réac-

tionnel. Dans ce sens, il est donc indispensable de définir les types d’écoulements pour définir

et classer les cas rencontrés, d’où l’intérêt de faire la différence entre ces modes d’écoulements

pour attribuer à chaque type de réacteurs continus ces caractéristiques qui le différencient par

rapport aux autres. A cet effet, on a deux principaux types de réacteurs continus à l’image

des deux modes d’écoulements idéaux Fig.1.2.
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a) - Écoulement de type piston (réacteur tubulaire idéal)
b) - Écoulement à travers un récipient parfaitement agité

(réacteur à cuve parfaitement agité). 

(a) (b)

a) - Écoulement de type piston (réacteur tubulaire idéal)
b) - Écoulement à travers un récipient parfaitement agité

(réacteur à cuve parfaitement agité). 

(a) (b)

F��. 1.2 — Réacteurs continus avec des modèles idéaux d’écoulement.

1. Réacteurs continus parfaitement agités : l’écoulement du mélange réactionnel

se fait dans une cuve où le mélange réactionnel est considéré parfaitement agité.

Ainsi, les concentrations des constituants réactifs entrant sont différentes de celles

du milieu réactionnel qui a une composition identique à celle du flux sortant du

réacteur. Ceci dit, à l’entrée du réacteur on a donc une discontinuité des concen-

trations des constituants réactifs dans le flux entrant, alors que dans l’ensemble

du milieu réactionnel les concentrations des divers constituants sont uniformes.

Ces réacteurs sont désignés en anglais par l’appellation CSTR (Continuous Stirred

Tank Reactor).

2. Réacteurs tubulaires : l’écoulement est de type piston (régime laminaire) avec

un flux de matière qui se déplace avec une vitesse désignée dans un tube. Dans ce

cas, les constituants progressent se transformant progressivement. C’est ainsi que

ce type de réacteur est parfois qualifié de réacteur à gradient de concentrations.

Ainsi, les concentrations de chaque espèce chimique (réactifs, produits) dépend du

temps et de l’espace.

Dans ces réacteurs continus, l’écoulement du mélange se déroule d’une façon plus com-

plexe, ceci dit il existe un temps de séjour du mélange qui représente le temps de rétention

d’une molécule entre son entrée et sa sortie [74]. Ainsi, les modèles des réacteurs continus déjà

cités sont à vrai dire idéaux, car on n’a pas tenu compte de ce paramètre. En bond graph,

la prise en considération de ce temps de séjour relève de la problématique de la modélisation

des systèmes à retard pur, un problème qu’on ne va pas aborder (Le retard pur étant un

temps pendant lequel le système n’échange pas de puissance). Dans ce sens, on va utiliser par

la suite les modèles idéaux cités avant, qui sont largement employés par la communauté des

automaticiens pour la commande des procédés.

Pour illustrer la différence au niveau de l’évolution des concentrations pour les divers

types de réacteurs homogènes Fig.1.3, on a présenté l’exemple d’un réacteur monophasique
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avec différents types de mode de fonctionnement, et dont la réaction de transformation est

définie par : n1 + n2 → n3.

(a) Réacteur fermé

Fi     : Débit de l’espèce i suivant le temps.
ni(t): Nombre de moles par rapport au temps.
x    : Distance le long du réacteur tubulaire.

(c) Réacteur parfaitement agité (d) Réacteur continu tubulaire

0 x

F1(x)F1(0)

n1(t)

n3(t)n1(0)

0 t

(b) Réacteur semi continu

n1(0) n1(t)
n3(t)

n2(t)

t0

F2(0)

F2

0 t

F2

F2(0)

F1(0)

F1

F2

F1(0)

F2(0)

F1(0)

F1

0 t

(a) Réacteur fermé

Fi     : Débit de l’espèce i suivant le temps.
ni(t): Nombre de moles par rapport au temps.
x    : Distance le long du réacteur tubulaire.

Fi     : Débit de l’espèce i suivant le temps.
ni(t): Nombre de moles par rapport au temps.
x    : Distance le long du réacteur tubulaire.

(c) Réacteur parfaitement agité (d) Réacteur continu tubulaire

0 x

F1(x)F1(0)

0 x

F1(x)F1(0)

n1(t)

n3(t)n1(0)

0 t

n1(t)

n3(t)n1(0)

0 t

(b) Réacteur semi continu

n1(0) n1(t)
n3(t)

n2(t)

t0

F2(0)

F2

0 t

F2F2

F2(0)

F1(0)

F1

F2

F2(0)

F1(0)

F1

F2

F1(0)

F2(0)

F1(0)

F1

0 t

F1(0)

F1

0 t

F��. 1.3 — Différents types de réacteurs avec l’évolution des concentrations.

1.1.2.3 Mode d’activation de la réaction

Ce critère de classification dépend du déroulement de la réaction. Ainsi pour stimuler la

réaction et augmenter sa vitesse on a deux types de facteur : les catalyseurs et la thermicité

de la réaction.

Les catalyseurs Pour augmenter la vitesse d’une réaction et améliorer ainsi la productivité

d’un procédé, les catalyseurs chimiques sont souvent utilisés pour interagir avec les molécules

des réactifs et accélérer leur transformation et obtenir ainsi plus rapidement les produits

désirés. Ces catalyseurs peuvent être sous forme de : particules solides (largement utilisés en

génie des procédés), liquides, ions, enzymes, ....etc. Par rapport à ce critère de classification

on a deux types de réacteurs :

a) Réacteurs catalytiques : dans lesquels le catalyseur est déjà présent dans le mélange

réactionnel sous forme suspendue, ou fixé par un dispositif incorporé dans le réacteur

appelé un lit.

b) Réacteurs non catalytiques : tous les constituants du mélange réactionnel sont impli-

qués dans le processus de transformation sauf les constituant considérés comme solvant

ou substances inertes.

Thermicité de la réaction La plupart des réactions chimiques rencontrées en pratique

sont caractérisées par la consommation ou le dégagement de chaleur. Ces réactions sont dé-

signées respectivement par " réactions endothermiques " ou " réactions exothermiques "
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respectivement. Ce facteur lié directement à toute transformation chimique a même une in-

fluence la cinétique de la réaction, d’où l’intérêt d’équiper le réacteur de dispositifs d’échange

thermique capables de transférer ou non la chaleur correspondante dans un sens désiré. On

distingue ainsi deux cas particuliers de réacteurs selon ce critère de classification à savoir :

a) Réacteurs adiabatiques: souvent rencontré dans l’industrie, ils constituent simple-

ment un cas particulier du cas général correspondant à une surface d’échange nulle entre

le réacteur et le milieu extérieur, autrement dit il n’y’ a pas d’échange de chaleur entre

le réacteur et le milieu extérieur.

b) Réacteurs isothermes : Pour ce type de réacteurs, on note que les différences d’appa-

rence sont assez souvent à l’origine de la localisation de la surface d’échange thermique.

Ainsi, l’échange thermique peut être réalisé : à l’intérieur du réacteur; à travers les parois

du réacteur; à l’extérieur du réacteur.

1.1.3 Classes des réacteurs chimiques

Ainsi, à partir des critères qu’on vient de citer, il est possible d’établir une classification

des types de réacteurs évoqués selon les critères de classification retenus à savoir :

1. La nature et le nombre des phases en présence.

2. Le mode de fonctionnement du réacteur.

3. Le mode d’activation.

Lors de la description détaillée des divers types de réacteurs on s’est basé uniquement sur

un seul critère de classification, alors que pour un cas pratique la classification sera faite selon

tous les critères cités tableau (1.1). Ainsi, pour chacun des critères de classification, nous

retrouverons des notions générales s’appliquant respectivement à tous les cas d’une ligne du

tableau(1.1) ou à tous ceux d’une colonne. Nous avons par ailleurs indiqué dans ce tableau

quelque cas pratiques particulièrement représentatifs des divers types de réacteurs de manière

à donner une première idée du caractère concret de cette classification tableau(1.1)
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Phases en présence Mode de fonctionnement

Discontinu Continu

Fermé ou Semi-continu Tubulaire ou CSTR

L polymérisation Esterification

G+L Fermentation Absorption de polluants

L+L Sulfonation d’aromatiques Hydrolyse d’esters

(L ou G)+S+Catalyseur Hydrogénation cracking catalythique

(L ou G)+S Régénération de cathalyseur Combusion en lit fluidisé

T��. 1.1 — Exemple de Classes de réacteurs (G:Gaz, L:Liquide, S:Solide)
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1.2 Modèles dynamiques des réacteurs chimiques

1.2.1 Introduction

Pour modéliser un procédé chimique on dispose de plusieurs possibilités [19]parmi les

différents types de modèles à savoir:

1. Modèles empiriques : tel que les modèles de fonction de transfèrt continues ou discrètes

déduites de données entrées sortie du procédé; modèle de représentation d’état; modèle

de réseaux de neurons [6],.......etc.

2. Modèles phénoménologiques : se sont des modèles mathématiques basés sur les prin-

cipes physico-chimiques de conservation : de la matière; de l’énergie; de la quantité de

mouvement; du bilan d’espèces.

En fait, c’est l’objectif (commande, analyse,....etc.) qui va définir quel est le modèle le plus

adéquat qu’on doit employer [7].

1.2.2 Modèles empiriques

D’après leur appellation, les modèles empiriques sont décrits sur la base d’expériences

et ils sont souvent employés en automatiques. Ils décrivent en temps continu ou discret

[62][17][41][38]le comportement dynamique des systèmes concernés. Seulement, qu’ils soient

des systèmes linéaires ou non linéaires[25], les modèles empiriques doivent faire l’objet d’une

identification de leurs propres paramètres pour reproduire un comportement plus proche au

comportement réel du système modélisé.

1.2.2.1 Les modèles entrée-sortie

Les modèles linéaires de type entrée-sortie constituent la relation linéaire entre l’entrée et

la sortie du système (sans faire intervenir les variables d’états) Fig.1.4.

Système 

État x

Entrées 
manipulées

u

Sorties

y

Perturbations   d

Système 

État x

Entrées 
manipulées

u

Sorties

y

Perturbations   d

F��. 1.4 — Schéma de bloc entrée-sortie du procédé.

Parmi ces modèles linéaire entrée-sortie, on trouve la fonction de transfert en temps continu

décrite par :
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G(s) =
Y (s)

U(s)
=

b0 + b1 s+ ...+ bm sm

a0 + a1 s+ ...+ an sn
;m � n (1.1)

Exprimée par rapport à la variable de Laplace s, elle est le rapport de la transformée de

Laplace de la sortie du système sur la transformation de Laplace de l’entrée. Cette fonction

de transfert représente en fait l’équation différentielle ordinaire représentant le comportement

du système :

b0 u(t) + b1
du(t)

dt
+ ...+ bm

du(t)m

dt
= a0 y(t) + a1

dy(t)

dt
+ ...+ an

dy(t)n

dt
(1.2)

Concernant la représentation en temps discret, elle se traduit par la fonction de transfert

exprimée en fonction de la transformée en z :

H1(z) =
b0 + b1 z

−1 + ....+ bm z−m

a0 + a1 z−1 + ....+ an z−n
;m � n (1.3)

Ces transformées en z correspondent en fait aux transformées de Fourier discrètes. Ce type

de modèle linéaire très pratique pour l’analyse temporelle et fréquentielle est aisément déduit

des équations différentielles du procédé dans les cas simples (CSTR par exemple).

1.2.2.2 Les modèles dans l’espace d’état

Dans l’espace d’état en temps continu, un système dynamique est représenté par la forme

générale :






ẋ(t) = f(x(t),u(t),t)

y(t) = h(x(t),u(t),t)

(1.4)

Où x est le vecteur d’état de dimension n, u le vecteur d’entrée de dimension w, y le vecteur

de sortie de dimension m. En effet, le modèle de la sortie ne fait intervenir que des variables

d’états x si on ne tient pas compte des perturbations qui influent ces états. En génie des

procédés, le modèle précèdent sera exprimé en fait sous la forme :






ẋ(t) = f(x) +
w∑

i=1

gi(x)ui

y(t) = h(x)

(1.5)

Car les équations phénoménologiques font presque toujours intervenir de manière affine les

entrées manipulées qui sont des grandeurs physiques, comme les débits, les pressions, les

températures, ......ect. Ainsi, en temps discret, le modèle devient :
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xk+1 = f(xk,uk)

yk = h(xk)

(1.6)

Pour un système linéaire ou un système non linéaire linéarité, on peut représenter ces deux

cas par le modèle dans l’espace d’état sous la forme :






ẋ(t) = A x(t) +B u(t)

y(t) = C x(t) +D u(t)

(1.7)

Avec Amatrice d’état de dimension (nx× nx), B matrice de commande de dimension (nx× nu),

C matrice de sortie de dimension (ny × nx), tandis que D est la matrice de couplage de

dimension (ny × nu). La matrice D est le plus souvent nulle.

En outre, cette représentation permet d’étudier la stabilité, la commandabilité et l’obser-

vabilité du système à travers les propriétés des matrices A, B, C. Toutefois, les matrices A,

B, C, D peuvent être fonction du temps, ainsi le système n’est plus donc à temps invariant.

Le modèle linéaire dans l’espace d’état sous la forme discrète est décrit par :






xk+1 = A xk +B uk

yk = C xk +D uk

(1.8)

Les variables d’état représentent les variables d’énergies. Elles sont aisément déduites d’un

modèle bond graph. En génie des procédés [73] elles représentent les énergies potentielles

stockées par un élément multiport C (volume massique ou molaire, énergie interne), et les

énergies cinétiques modélisées par un élément I (quantité de mouvement par unité de surface).

1.2.3 Les modèles phénoménologiques

En génie des procédés on fait appel le plus souvent à des modèles qui décrivent le système

à l’échelle macroscopique, car quand il s’agit d’employer le modèle pour un problème lié à

l’analyse ou la commande, c’est inutile de concevoir un modèle trop détaillé à l’échelle molé-

culaire vue qu’il sera complexe. Le modèle macroscopique utilise les coefficients de transport

entre phases, les constantes cinétiques pour décrire les opérations unitaires (réacteur, colonne

de distillation, d’absorption, d’extraction, etc.) qui constituent un procédé complet.

Considérons un système réactif ouvert limité par une surface de contrôle. Parmi les équa-

tions qui constituent le modèle du procédé se trouvent les équations fondamentales de conser-

vation : bilan de conservation de la matière; bilan de la conservations de quantité de mouve-

ment; bilan de conservation de l’énergie, ou bilan de conservation du constituant A. Chacun

de ces bilans peut être décrit sous la forme générale :
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Vitesse d’accumulation de A dans le volume du système =

(Entrée de A à travers la surface par unité de temps) −

(Sortie de A à travers la surface par unité de temps) +

(Génération de A dans le volume du système par unité de temps)−

(Consommation de A dans le volume du système par unité de temps)

Le transport à travers la surface de contrôle du système se fait par diffusion moléculaire ou

par convection. La génération et la consommation sont dûes aux réactions chimiques qui se

déroulent dans le réacteur considéré. Le modèle complet est la combinaison de ces équations

qui seront différentielles ordinaires et accompagnées de conditions initiales, et cela lorsqu’il

s’agit de systèmes à paramètres localisés (exemple : réacteurs fermés, réacteurs continus par-

faitement agité, ....etc.). Dans le cas de systèmes à paramètres distribués (exemple : réacteur

tubulaire; réacteurs colonne fluidisée; réacteurs à lit fixe;. .. .etc.), le modèle est constitué

d’équations aux dérivées partielles, accompagnées de conditions initiales et de conditions aux

limites.Ces modèles utiles pour l’analyse et le dimensionnement sont moins commodes pour

la commande.

1.2.3.1 Bilan de la matière

C’est un bilan qui ne dépend pas de la transformation chimique, d’où son équation de

conservation qui sera exprimée suivant les équations de Navier Stokes:

∂ρ

∂t
+▽(ρ.v) = 0 (1.9)

ρ : la masse volumique du fluide [kg/m3].

v : la vitesse eulerienne d’une particule fluide [m/s].

1.2.3.2 Bilan d’espèce

Ce bilan fait apparaître l’effet de la réaction sur l’évolution d’une espèce chimique dont

l’équation de conservation est définie par :

∂Ci
∂t

+▽(v.Ci) = Ri +Di▽
2(Ci) (1.10)

Ci : la concentration du constituant i.

Di : le coefficient de diffusion.

Ri : la production de la réaction du constituant i.
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1.2.3.3 Bilan d’énergie

Á l’instar des autres équations de conservation, ce bilan concerne la conservation de l’éner-

gie du système. Cette énergie est sous la forme d’énergie cinétique; travail; chaleur, ..... etc.

Ainsi l’équation de bilan sera décrite suivant les équations :

∂(ρ.e)

∂t
+ $▽ [(ρ.e+ p).$v] = $▽(τ.$v) + ρ. $f.$v − $▽.q̇ + r (1.11)

$v : la vitesse eulerienne d’une particule fluide [m/s].

p : la pression [Pa].

τ : le tenseur des contraintes visqueuses [Pa].
$f : la résultante des forces massiques s’exerçant dans le fluide [N/kg].

e : l’énergie totale par unité de masse [J/kg].

q̇ : le flux de chaleur perdu par conduction thermique [J/(m2.s)].

r : la perte de chaleur volumique due au rayonnement [J/(m3s)].

1.3 Pourquoi les bond graphs en génie des procédés

Les systèmes en génie des procédés possèdent un comportement fortement non linéaire dû

principalement aux interactions mutuelles entre plusieurs phénomènes (diffusion, convection,

réactions chimiques, ...etc.) de natures diverses (thermique, physico-chimique, thermodyna-

mique, chimique..etc.). Le comportement dynamique de ce type de système est décrit généra-

lement par des équations différentielles ordinaires à paramètres localisés ou par des équations

différentielles aux dérivées partielles. Ainsi, la mise en équations par les méthodes classiques

et la déduction des variables d’état est souvent complexe et nécessite des connaissances plu-

ridisciplinaires de la part du concepteur du modèle. L’intérêt de choisir l’outil bond graph

comme une approche de modélisation provient du fait que c’est un langage unifié capable de

mettre en évidence la localisation des variables d’état, et représenter d’une façon claire les

différents phénomènes qui peuvent avoir lieu dans un système. En outre, à la différence de la

modélisation classique, on peut affiner le modèle sans réécrire les équations de comportement

en rajoutant ou en supprimant des éléments bond graph en fonction des hypothèses de modé-

lisation. Pour affiner un modèle par rapport à certains phénomènes, il suffit alors simplement

d’ajouter par exemple des éléments dissipation R pour les phénomènes de transfert thermique

(suite à des pertes thermiques) ou de résistances hydraulique (présence de pertes de charges);

des éléments C pour la compressibilité des fluides, pour les capacités thermiques des parois et

pour le stockage de masse et de volume; des éléments I pour tout apparition de phénomènes

d’inertie dûs au mouvement d’un fluide.

En plus de cette caractéristique de la possibilité d’adaptation statique (ajout d’élément

.R), ou dynamique (ajout d’éléments C ou I) du modèle, la modélisation par bond graph

permet d’anticiper des éventuels problèmes de simulation. Enfin les propriétés causales et
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structurelles du modèle graphique sont exploitées pour la conception et l’analyse du système

de commande et de supervision. Dans le domaine de génie de procédés les bond graph couplés

sont utilisés dans une démarche intégrée pour le développement d’algorithmes de surveillance

des procédés thermofluides .Les propriétés graphiques de l’outil bond graph ont permis de

développer des logiciels pour automatiser les procédures de génération de modèles dynamiques

et des algorithmes de supervision, un logiciel nommé FDIPad a été développé par le laboratoire

LAGIS [54][56], les modèles traités concernent les procédés thermofluides. Le présent travail a

pour ambition d’étendre ces résultats de recherches aux procédés chimiques. Ainsi, une grande

partie sera consacrée à la modélisation des procédés chimiques. Ces modèles seront ensuite

exploités pour la surveillance.

Pour formuler la problématique de modélisation d’un système, examinons les quatre ni-

veaux de modélisation représentés par l’outil bond graph .

1. Le niveau technologique de la modélisation est présenté en bond graph par le bond graph

à mots (Word bond graph en anglais). Ce niveau de modélisation consiste à construire

l’architecture du système par l’assemblage de différents sous-systèmes qui échangent de

la puissance. L’interconnexion des composants est assurée par un couple de variables

effort-flux. Les éléments de base sont des composants du procédé industriel (échangeur

de chaleur, bouilleur, conduite, .....etc.). Ce niveau de modélisation, facile à mettre en

oeuvre conduit à un modèle fonctionnel (au même titre que des approches telles que

SADT [24], en remplaçant les blocs "fonction" par des blocs "organe technologique

remplissant cette fonction"). Il est à noter que cette représentation est "physique" déjà

à ce niveau car à l’entrée de chaque composant nous mettons en évidence les variables

de puissance ainsi que leur direction (par le sens des demi-flèches).

2. Le niveau physique consiste à analyser les phénomènes physiques qui seront pris en

considération dans la modélisation (inertie, frottement, compressibilité, ...) et à repro-

duire l’architecture du système graphiquement, avec un langage unique pour tous les

domaines où apparaissent les échanges de puissance entre éléments. Á ce niveau, la mo-

délisation s’appuie sur une description énergétique des phénomènes. On introduit les

concepts fondamentaux de la physique : dissipation d’énergie, transformation, accumu-

lation, ...etc. C’est à ce niveau qu’intervient la prise en compte des bilans d’énergies, de

matières, de quantités de mouvements...etc.

3. Le niveau mathématique en bond graph consiste à écrire les lois constitutives des élé-

ments bond graph représentant les phénomènes physiques. Les éléments de base de ce

niveau sont des opérateurs mathématiques : intégrateurs; dérivateurs et les fonctions

algébriques. Le modèle mathématique est sous forme d’équations (algébriques, diffé-

rentielles ou algébro-différentielles) ou de matrice de transfert dans le cas linéaire. Les

modèles obtenus sont linéaires ou non linéaires. Les équations d’état sont déduites di-

rectement du modèle bond graph suivant un algorithme de génération. Le nombre de
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variables d’état (qui apparaissent sur le bond graph sous forme dérivée et qui sont des

variables d’énergie) est égal au nombre d’éléments C et I mis en causalité intégrale.

4. Le niveau algorithmique est lié directement au traitement de l’information. Les concepts

manipulés sont donc des concepts informatiques. Ce niveau nous permet donc de repré-

senter l’algorithme du modèle et la manière dont celui-ci doit être calculé. Ce problème

est résolu en bond graph par une affectation systématique de la causalité représentée

par un trait perpendiculaire au lien. C’est pourquoi nous considérons que ce niveau

se confond presque avec le niveau mathématique. Les notions de causalité (relation de

cause et effet) jouent un rôle important à ce niveau et permettent d’orienter la program-

mation du modèle vers une simulation plus robuste en affectant une causalité intégrale.

Toutefois dans le domaine de la surveillance à base de modèles, les causalités préféren-

tielles sont de type dérivée car les conditions initiales ne sont en général pas connues, ce

qui diminue le nombre de variables inconnues à éliminer dans la génération des relations

de redondance analytique.

En conclusion, l’outil bond graph à caractère pluridisciplinaire apparaît alors adapté pour

la modélisation, l’analyse et surveillance des systèmes en génie des procédés. Ce langage

répond particulièrement bien a ces besoins par les caractéristiques suivantes :

1. Une approche énergétique qui permet une décomposition du système étudié en sous-

systèmes échangeant de la puissance, et qui structure la procédure de modélisation.

2. Une terminologie unifiée pour tous les domaines physiques, fondée sur la notion d’ana-

logie entre phénomènes.

3. Une représentation graphique pour visualiser les transferts de puissance, mais aussi de

causalité.

4. Une habilité qui permet d’adapter et d’affiner le modèle en ajoutant ou en supprimant

des éléments bond graph représentant des phénomènes.

5. Une génération systématique des équations mathématiques issues du modèle bond graph

sous forme d’équations différentielles ou algébro-différentielles.

1.4 Conclusion

Dans cette partie on a évoqué la classification des différents types de réacteurs chimiques

et les critères de classification, ceci a permis ainsi de définir un certain nombre de catégories de

réacteurs. Cette démarche de classification va nous faciliter la procédure de modélisation par

l’approche bond graph, car on va concevoir par la suite des modèles bond graph génériques

appropriés à chaque catégorie de réacteurs.

Ainsi, les différents types de modélisation des réacteurs chimiques par les approches clas-

siques ont été rappelés. L’intérêt de l’outil bond graph pour la modélisation des réacteurs
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chimiques a été développé. Cependant, avant d’aborder la thématique de la modélisation des

réacteurs chimiques par bond graph, on va tout d’abord présenter un état de l’art dans le

chapitre qui va suivre sur les travaux qui existent dans la littérature sur le sujet.



 



Chapitre 2

État de l’art sur la modélisation des

réacteurs chimiques

2.1 Introduction

Pour satisfaire les exigences du marché et la demande croissante de la clientèle, l’industrie

en génie des procédés est contrainte de perfectionner constamment ses procédés et instal-

lations industrielles pour améliorer ainsi, la productivité et la rentabilité des processus de

production. Parallèlement aux objectifs de production, la sûreté de fonctionnement des ins-

tallations; la protection de l’environnement et du personnel doivent être garanties afin d’éviter

des défaillances qui peuvent provoquer :

1. Des incendies graves (incendies, explosion, pollution, ....etc.) conduisant à des dommages

sur le personnel et l’environnement ou les biens.

2. Des interruptions de production suite à l’indisponibilité des équipements.

Ainsi, pour faire face à cette problématique un outil systématique de conception et d’ana-

lyse est indispensable, que ce soit : pour optimiser la procédure de perfectionnement et aug-

menter ainsi l’efficacité et le rendement des équipements; ou pour promouvoir la détection et

la localisation de défaillances liées à l’exploitation des installations.

Bien que des outils de conception (tel que : ASPEN; HYSIM; PROSIM...etc.) ou de diag-

nostic existent déjà dans le secteur du génie des procédés, l’approche bond graph [33][58][21]

s’est montrée récemment [57][45][9][4][65] pertinente pour accomplir les deux fonctions (concep-

tion et supervision) à la fois.

En outre, on peut affiner le modèle en ajoutant ou en supprimant des éléments en fonc-

tion des hypothèses considérées et du cahier des charges, et obtenir ainsi la configuration

optimale désirée. En effet, Cette caractéristique associée à la conception de l’installation est

considérée primordiale, car les processus chimiques et thermodynamiques sont en réalité non

stationnaires : les coefficients d’échange de chaleur; les constantes de vitesse des réactions et

19
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la conductivité thermique des conduites varient en fonction du régime technologique (encras-

sement, vieillissement du catalyseur, ....etc) [73][14] ce qui nécessite effectivement d’adapter

le modèle selon la situation traitée.

L’utilisation des modèles bond graph comme un outil intégré pour la modélisation et la

conception des systèmes de supervision a été développée et appliquée au systèmes thermo-

fluides dans [44][23][52].

Dans ce type de procédés les deux phénomènes couplés sont de type : fluidique et ther-

mique. Dans ce cas les variables de puissances manipulées sont les couples (pression P , débit

volumique V̇ ) et (température T , flux d’entropie Ṡ) en vrai bond graph, ou (pression P ,

débit massique ṁ) et (température T , flux d’enthalpie Ḣ ou de chaleur Q̇ ) en pseudo bond

graph. La modélisation par bond graph des réacteurs chimiques, où les phénomènes de trans-

formation de la matière s’ajoutent à ceux introduits par les phénomènes thermofluidique est

peu développée dans la littérature en raison de la complexité de ce type de systèmes. Cette

complexité est dûe au couplage des trois phénomènes (fluidiques, thermiques et chimiques).

Dans ce chapitre, nous allons présenter et discuter les modèles bond graph existant dans

la littérature, et se positionner par rapport à ces travaux afin de proposer une démarche

pour simplifier la modélisation et la conception de modèles bond graph génériques pour le

diagnostic des réacteurs chimiques.

2.2 Systèmes thermodynamiques et chimiques

2.2.1 Variables de puissances en thermodynamique

On distingue en thermodynamique deux types de variables :

1. Les variables intensives qui sont des grandeurs indépendantes de la quantité de matière,

et dont l’uniformité est un indice d’équilibre d’un système, on peut citer : la température

T ; la pression P ; le potentiel chimique µ; ...etc. Ces variables correspondent aux variables

d’effort en bond graph.

2. Les variables extensives qui sont proportionnelles à la quantité de matière, et elles ont

la caractéristique d’être additives, parmi ces variables on a : la masse m; nombre de

moles n; volume V ;....etc. Ces variables correspondent en bond graph aux variables de

déplacement (l’intégrale du flux).

En théorie bond graph on utilise la paire effort-flux pour décrire n’importe quel système.

Le choix des variables de puissances n’est pas trivial dans le domaine du génie des procédés

en raison de la complexité de ce type de procédés. Pour plus de détails on pourra consulter

la référence [73]. Globalement, en vrai bond graph (le produit effort-flux est une puissance)

on utilise les paires : (T, Ṡ), (P, V̇ ) et (µ, ṅ).
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L’emploi de ces variables introduit des variables d’effort thermiques et chimiques (entropie

S, potentiel chimique µ) qui sont de nature complexe et pas commode pour des problèmes

de simulation. On a introduit alors des variables pseudo bond graph dont le produit des

variables d’effort et de flux ne représente pas une puissance [73][22]mais plus intuitive et

facile à manipuler. Il faut préciser que les propriétés structurelles et causales en vrai bond

graph resteront valables en pseudo bond graph (voir en annexe).

Ces variables de puissances en pseudo bond graph sont représentées par les paires : (T [K]

ou h enthalpie spécifique [J/kg], Ḣ flux d’enthalpie [J/s]) pour les phénomènes thermiques

de convection (transport d’un fluide); (T , Q̇ flux de chaleur [J/s]) pour les phénomènes

thermiques de conduction; (P [Pa], ṁ[kg/s] ) pour le fluidique; et (C concentration [(mol/l],

ṅ [mol/s]) pour les phénomènes chimiques.

Enfin, il faut noter que pour tous types de systèmes, le nombre des variables d’effort est

égal au nombre de degrés de liberté décrivant le système, ce nombre peut être déterminé

aisément dans le cas des systèmes mécanique ou électrique. Pour les systèmes en génie des

procédés il faut calculer la variance qui représente le nombre de degré de liberté d’un système

thermodynamique, autrement dit c’est le nombre minimal de variables intensives à déter-

miner pour pouvoir calculer les autres paramètres intensifs décrivant l’équilibre du système,

l’expression de la variance est donnée ainsi par la règle de Gibbs exprimée par :

Ω = N − r + 2−Π (2.1)

Tel que :

2 : représente les deux variables à fixer, température et pression.

N : le nombre total d’espèces chimiques.

r : le nombre d’équations chimiques indépendantes.

Π : le nombre de phases, seulement, chaque constituant solide forme une phase.

Toutefois, après avoir déterminé le nombre de degré de libertés, on peut supprimer ou

rajouter d’autres variables selon la nécessité.

2.2.2 Modélisation des systèmes non réactifs

2.2.2.1 Systèmes fermés

Dans les premiers ouvrages [33] dédiés à la modélisation par approche bond graph, la re-

présentation des systèmes du point de vue thermodynamique avait pour objectif, de concevoir

des modèles dynamiques loin des états d’équilibre. Cette étude détermine les conditions et les

états d’équilibre du système à partir de l’évolution du modèle.

Cette démarche d’analyse s’inscrit sous la thématique de la thermodynamique des proces-

sus irréversibles, elle représente les premières orientations de la modélisation des systèmes en

génie des procèdes.
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On a considéré ainsi, un système non réactif fermé et isolé Fig.2.1, constitué d’un gaz

parfait pur. La substance est supposée en équilibre local, où la température T et la pression

P sont uniformes dans toute la substance. Le système est décrit par les grandeurs spécifiques

massiques suivantes: énergie interne u; volume v; entropie s. Ces variables sont reliées aux

grandeurs globales par les relations : V = m v; U = m u; S = m s; tel que m désigne la masse

totale de la substance.

Milieu extérieur

Système fermé
( substance pure)

Milieu extérieur

Système fermé
( substance pure)

F��. 2.1 — Système non réactif.

Modélisation par énergie : Ainsi, le système a été représenté par un élément Cmultiport,

emmagasinant de l’énergie interne spécifique u, dont la forme est exprimée en fonction de v

et s tel que:

u = (v,s) (2.2)

Ce qui peut se traduire par l’équation de Gibbs, similaire aux relations habituelles en bond

graph qui exprime l’énergie stockée dans un multiport C où :

du = Tds− Pdv (2.3)

On a :

T (s,v) =
∂u

∂s
et− P (s,v) =

∂u

∂v
(2.4)

Ce qui donne la condition de conservation de l’énergie dans l’élément C exprimée par :

∂T

∂v

∣∣∣∣
s

=
∂2u

∂v∂s
=
−∂P

∂s

∣∣∣∣
v

(2.5)

L’expression désignée par l’équation (2.5) peut être reconnue aussi comme une relation ré-

ciproque, semblable à celles utilisées dans les autres domaines énergétiques (électrique, hy-

draulique et mécanique) quand il s’agit de caractériser un élément multiport C stockant de

l’énergie. En thermodynamique, cette forme d’équation est dite « relation réciproque de Max-

well ». Le modèle bond graph acausal du système peut être représenté par Fig.2.2 ci-dessous :
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F��. 2.2 — Modèle bond graph acausal d’un système non réactif.

Etant donné que T et P sont des variables d’effort, s et v sont les variables de déplacement,

on déduit des équations (2.3)(2.4) les relations constitutives d’un élément C liant l’effort au

déplacement Φ(e,q) = 0.

T = T (s,v),P = P (s,v) (2.6)

Ce qui implique que l’élément multiport C sera en causalité intégrale Fig.2.3.

F��. 2.3 — Modèle bond graph causal d’un système non réactif.

Pour extraire les relations constitutives T (s,v) et P (s,v) de l’élément multiport C, l’équa-

tion (2.3) a été mise sous la forme :

ds =
du

T
+ P

dv

T
(2.7)

De l’équation d’état du gaz parfait P v = R T et de l’équation (2.8) de la chaleur spécifique

Cv à volume constant donnée par :

(
∂u

∂T

)

v

= Cv (2.8)

une autre mise en forme à variable séparées de l’équation (2.3) est déduite et exprimée ainsi

par:

ds = Cv
dT

T
+R

dv

v
(2.9)

La solution de l’équation (2.9) sera donnée par l’expression ci-dessous sachant que Cv est

constante et s0=0 :

s = Cv ln

(
T

T0

)
+R ln

(
v

v0

)
(2.10)

De l’équation (2.10) la première loi constitutive T (s,v) de l’élément multiport C est exprimée

comme suite :

T (s,v) = T0

(
v

v0

)
−

R
Cv

exp

(
s

Cv

)
(2.11)
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Á partir de la formule de Mayer (Cp − Cv = R) et de la relation de la chaleur spécifique Cp
définie par :

(
∂h

∂T

)

P

= Cp (2.12)

La loi constitutive de la variable d’effort fluidique peut être déduite de l’équations (2.9). Elle

est exprimée par :

P (s,v) = P0

(
v

v0

)
−
Cp
Cv

exp

(
s

Cv

)
(2.13)

D’autre part, à partir des relations réciproques de Maxwell définies par l’équation (2.5), on

aura la fonction de l’énergie interne u(s,v) stockée par la substance donnée par :

u(s,v) = CvT0

[(
v

v0

) R
Cv

exp

(
s

Cv

)
− 1

]

(2.14)

Modélisation par co-énergie : Le système peut être représenté aussi à travers la co-

énergie qui correspond aux autres fonctions d’états spécifiques qui sont l’enthalpie h, l’énergie

libre d’Helmholtz f et l’énergie libre de Gibbs g déduites à partir de la transformation de

"Legendre" de l’énergie interne spécifique u. Cette transformation se traduit par la commuta-

tion entre causalité intégrale et dérivée des ports de l’élément C dans la Fig.2.3. Considérons

l’enthalpie spécifique h donnée par :

h(s,P ) = u+ Pv (2.15)

et ses dérivées partielles par rapport aux variables (s ,P ) sont définies par :

T (s,P ) =
∂h

∂s
et v(s,P ) =

∂h

∂P
(2.16)

T (s,P ) et v(s,P ) sont les nouvelles relations constitutives du multiport C. Les relations réci-

proques de Maxwell de h seront définies ainsi par :

∂T

∂P

∣∣∣∣
s

=
∂2h

∂P∂s
=
−∂v

∂s

∣∣∣∣
P

(2.17)

La forme du modèle bond graph du système en utilisant la co-énergie h est représenté ainsi

dans la Fig.2.4:

F��. 2.4 — Multiport C accumulant l’enthalpie spécifique h.
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L’énergie libre spécifique de Helmholtz f est définie par :

f(T,v) = u− Ts (2.18)

et ses dérivées partielles par rapport aux nouvelles variables (T,v) sont :

−s(T,v) =
∂f

∂T
et P (T,v) =

∂f

∂v
(2.19)

où s(T,v) et v(T,s) sont les nouvelles relations constitutives du multiport C, définies aussi par

les relations réciproques de Maxwell :

∂s

∂v

∣∣∣∣
T

=
∂2f

∂T∂v
=

∂P

∂T

∣∣∣∣
v

(2.20)

Le modèle bond graph du système en utilisant la coénergie f est représenté dans la Fig.2.5.

F��. 2.5 — Multiport C accumulant l’énergie libre spécifique de Helmholtz f.

Pour l’énergie libre spécifique de Gibbs g, exprimée par :

g(T,P ) = u− Ts+ Pv (2.21)

Á l’instar des autres fonctions, les dérivées partielles et les relations réciproques de Maxwell

de g sont données par :

−∂s

∂P

∣∣∣∣
T

=
∂2g

∂T∂P
=

∂v

∂T

∣∣∣∣
P

, (2.22)

La forme du modèle bond graph du système en utilisant la co-énergie g est représenté dans

la Fig.2.6 ci-dessous.

F��. 2.6 — Multiport C accumulant l’énergie libre spécifique de Gibbs g.

En résumé, la fonction de l’énergie interne spécifique u et les fonctions de coénergie, h, f ,

g, ont été exprimées en fonction de leurs propres variables naturelles selon la transformation

de Legendre. Les lois constitutives du système peuvent être déduites par différentiation à

partir des relations réciproques de Maxwell, ce qui assure que les éléments C multiport seront

conservateurs d’énergie ou de co-énergie.
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Néanmoins, on pourrait écrire des fonctions constitutives sans faire appel aux fonctions h,

f , g, u, la seule difficulté est que ces lois constitutives arbitraires ne peuvent pas permettre

l’existence d’une fonction d’énergie interne du système u(s,v). Un exemple classique des lois

constitutives arbitraires est celui de l’équation d’état des gaz parfaits, où il a été mentionné

dans [33] que si l’équation d’état des gaz parfaits a été utilisée comme loi constitutive, l’énergie

interne u ne pourra être qu’en fonction de la température T , et que la forme de u(T ) restera

indéfinie, chose qui ne peut pas permettre l’analyse de l’état d’équilibre du système, d’où

provient la nécessité d’utiliser les fonctions d’états et les relations réciproques de Maxwell

pour obtenir u(s,v).

2.2.2.2 Systèmes ouverts

Á la différence des systèmes fermés, dont la variation de l’énergie est décrite par l’équation

de Gibbs, pour les systèmes ouverts la variation de l’énergie dépend beaucoup plus du dé-

placement de la matière [22][42][30][27][69][29][52]. Lors du déplacement d’un fluide, le bilan

d’entropie n’est pas conservatif ainsi on choisie le bilan de chaleur (d’énergie), il est plus ju-

dicieux d’utiliser en qualité de variable de flux thermique le flux d’enthalpie Ḣ [J/s]. Pour de

faible vitesses, en négligeant l’énergie cinétique, le flux d’enthalpie dépend du débit massique

tel que :

Ḣ = ṁ h = ṁ Cp T (2.23)

Les deux énergies fluidique et thermique sont alors couplées, on utilise en qualité de variable

de puissance les paires : (T , Ḣ) et (P , ṁ) [22]. Nous sommes en présence de pseudo-bond

graph (le produit effort-flux n’est plus une puissance) : la puissance véhiculée est représentée

ici par la variable flux.

Considérons l’exemple du réservoir à piston Fig.2.7 cité dans [22], où le système est un

liquide incompressible qui rentre dans un réservoir à piston avec un débit massique ṁe, et sort

avec un débit massique ṁs. Il peut fournir au milieu extérieur un travail d’extension désigné

parW et reçoit par conduction une quantité de chaleur Q. La température et la pression sont

considérées uniformes dans tout le liquide contenu dans le réservoir.
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Volume
Pression
Énergie
Température
Masse

Flux de chaleur fournie 
par conduction

Travail d’expansion

Volume
Pression
Énergie
Température
Masse

Flux de chaleur fournie 
par conduction

Travail d’expansion

F��. 2.7 — (a) Schéma de système réservoir à piston. (b) Modèle bond graph du système.

Ainsi, on a les équations de bilan de masse et d’énergie représentées par les jonctions

0h, 0t respectivement, et qui représentent en même temps l’uniformité de la pression P et la

température T dans le réservoir. Les équations sont données par celles aux jonctions :






0t : Ė = Ėe − Ės − Ẇ + Q̇

0h : ṁ = ṁe − ṁs

(2.24)

Dans les conduites, l’énergie est véhiculée par le mouvement de la matière, ainsi on trouve

les flux des énergies d’entrée et de sortie (Ėe,Ės) reliées respectivement aux flux massiques

(ṁe,ṁs) par les relations :






Ėe = ṁe

(

ue +
Pe
ρ
+

ρv2f
2

)

Ės = ṁs

(

us +
Ps
ρ
+

ρv2f
2

) (2.25)

telles que (ue,us) et (Pe,Ps), sont les énergies internes spécifiques et les pressions en amont

et en aval, vf étant la vitesse du fluide, ρ sa masse volumique. En pratique, le terme
ρv2f
2
est

négligeable pour des vitesses relativement faibles. Sachant que :

u+
P

ρ
= h (2.26)

on obtient :

Ėe,s = ṁe,s

(
ue,s +

Pe,s
ρ

)
= ṁe,she,s(T,P ) (2.27)
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Pour déterminer he,s(T,P ) on a :

dhe,s(T,P )

dt
=

(
∂he,s
∂T

)

P

(
∂T

∂t

)
+

(
∂he,s
∂P

)

T

(
∂P

∂t

)
(2.28)

Considérons la pression constante dans les canalisations et sans pertes de charges, à partir de

l’équation (2.12) de la chaleur spécifique, on obtient ainsi :

Ėe,s = ṁe,she,s = ṁe,sCpTe,s (2.29)

Par ailleurs, pour déterminer les relations constitutives de l’élément multiport C, il faut

mettre les équations de bilans sous d’autres formes, car la forme actuelle peut donner suite à

divers cas possibles selon les conditions définies. L’énergie accumulée dans le réservoir par le

multiport C est donnée par :

Ė = U̇ + Ėc + Ėp (2.30)

Sachant que l’énergie cinétique Ec et l’énergie potentielle Ep sont négligeables par rapport à

l’énergie interne U , l’équation du bilan d’énergie devient sous la forme:

U̇ = ṁeCpTe − ṁsCpT − PV̇ + Q̇ (2.31)

De la transformation de Legendre équation (2.15) reliant énergie interne U et l’enthalpie H .

U̇ = Ḣ − ṖV − PV̇ (2.32)

on obtient :

Ḣ − ṖV = ṁeCpTe − ṁsCpT + Q̇ (2.33)

D’un autre coté, sachant que H = H(T,P ) on a :

Ḣ =

(
∂H

∂T

)

P

(
∂T

∂t

)
+

(
∂H

∂P

)

T

(
∂P

∂t

)
(2.34)

(
∂H

∂T

)

P

= mCp,

(
∂H

∂P

)

T

= V (1− αT ) (2.35)

Tel que α est le coefficient de compressibilité [61] dont la valeur est nulle car le liquide est

supposé incompressible. En remplaçant Ḣ par son expression l’équation (2.34), l’équation

(2.31) du bilan d’énergie s’écrit ainsi sous la forme :

mCpṪ − αV TṖ = ṁeCpTe − ṁsCpT + Q̇ (2.36)

Pour α = 0:
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mCpṪ = ṁeCpTe − ṁsCpT + Q̇ (2.37)

En mettant par convention que :

Ḣ =mCpṪ (2.38)

on obtient :

Ḣ = ṁeCpTe − ṁsCpT + Q̇ (2.39)

La variable de flux décrivant l’accumulation de l’énergie thermique est alors définie par Ḣ, et

le modèle bond graph du système peut se mettre sous la forme Fig.2.8. Les lois constitutives

de l’élément multiport C seront définies par :






T

P




 =





Φ1(m,V,H)

Φ2(m,V,H)




 =






1

mCp
H

g

A
m




 (2.40)

avec V , H et m étant les variables de déplacement.

EnvironnementEnvironnement

F��. 2.8 — Modèle pseudo bond graph du système ouvert où le liquide et incompressible.

Une autre situation peut être envisagée Fig.2.9 où on fixe le piston pour imposer un volume

constant Vo. L’équation (2.31) du bilan d’énergie devient :

U̇ = mCvṪ = ṁeCpTe − ṁsCpT + Q̇ (2.41)
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Sachant que :

dU

dt
=

(
∂U

∂T

)

V

(
∂T

∂t

)
+

(
∂U

∂V

)

T

(
∂V

∂t

)
= mCvṪ (V constant) (2.42)

La variable flux décrivant l’accumulation de l’énergie thermique à volume constant est définie

par U̇ , où les lois constitutives de l’élément multiport C seront définies par un cas simple d’un

fluide en régime sous saturé dans un réservoir:






T

P




 =






1

mCv
U

g

A
m




 (2.43)

F��. 2.9 — Modèle pseudo bond graph du système à volume constant.

Le tableau 2.1 résume le choix de la variable flux à manipuler en pseudo bond graph en

fonction du phénomène thermodynamique traité.

2.2.3 Modélisation des systèmes réactifs

2.2.3.1 Modélisation des réactions chimiques

La modélisation par bond graph des systèmes réactifs a été traité initialement dans les

travaux de[50][40], où l’objectif était la représentation des systèmes réactifs au voisinage

l’équilibre. Afin de donner un aperçu sur la procédure de modélisation des transformations

chimiques citées aussi dans [31], on considère l’exemple d’un système fermé constitué d’un

mélange de m constituants Ai (i = 1,...m), où se déroule une réaction réversible exprimée

par :
m∑

i=1

νfi Ai
vf
⇋
vr

m∑

i=1

νriAi (2.44)

Pour les systèmes réactifs, un autre couple de variables extensives et intensives se rajoute à

l’équation de Gibbs, il est désigné respectivement par (ni,µi), où ni est le nombre de moles
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Formes du flux d’énergie Ė Flux f

Transfert de chaleur par conduction. Flux de chaleur Q̇.

Transfert de chaleur par convection

(La chaleur est véhiculée par le flux de matière).

Flux d’enthalpie Ḣ = ṁ Cp T.

Travail d’expansion. Flux de travail Ẇ .

Accumulation de chaleur dans un système

thermofluide à volume constant.

Flux d’énergie interne U̇ .

Accumulation de chaleur dans un système

incompressible.

Flux d’enthalpie Ḣ.

T��. 2.1 — Variables flux en pseudo bond graph du domaine thermique
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d’un constituant i et µi son potentiel chimique. La variation de l’énergie interne sera exprimée

alors par:

dU = TdS − PdV +
m∑

i=1

µi.dni (2.45)

On peut représenter ainsi les modèles bond graph Fig.2.10 du système par des multiport C

en ce basant sur ce qui a été développé auparavant pour le cas des systèmes non réactifs.

F��. 2.10 — Elément C multiport thermofluide d’un système réactif.

D’autre part, si on considére que la température T et la pression P sont constantes, la

fonction de l’énergie libre de Gibbs G sera ainsi la plus commode parmi les autres fonctions

pour représenter la transformation chimique même si du point de vue bond graph l’énergie

libre de Gibbs G n’est pas une énergie mais une co-énergie dont la forme est désignée par :

dG = −SdT + V dP +
m∑

i=1

µidni (2.46)

dG =
m∑

i=1

µidni avec (T et P constantes) (2.47)
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F��. 2.11 — (a) Multiport C accumulant l’énergie libre de Gibbs G. (b) Multiport C accumulant

l’énergie libre de Gibbs G où T , P sont constantes.

En ce qui concerne la loi constitutive du multiport C Fig.2.11 elle est définie par une

relation liant l’effort µi au déplacement ni équation (2.48).

µi(ni,T,P ) =
∂G

∂ni

∣∣∣∣
T,P

= µ
◦

i +RT lnai(ni) = ΦC(ni) (2.48)

Telle que la fonction ai(ni) représente l’activité du constituant i dont la forme dépend de la

phase et la nature du mélange. Pour les cas traités dans [1] on a considéré que le mélange est

une solution parfaite, ce qui implique que :

µi = µ
◦

i +RT ln
(ni
V

)
(2.49)

Après avoir modélisé le phénomène de stockage de l’énergie libre de Gibbs G nécessaire pour

la transformation, et qui représente sa force motrice, on va s’intéresser à la cinétique de la

transformation. Ce phénomène spécifique aux systèmes réactifs détermine avec quelle manière

l’énergie stockée est consommée. Dans les travaux de [1][40][46] la vitesse de réaction a été

définie au voisinage de l’équilibre telle que :

J =
ṅi
νi
= vf − vr =

[
kf (T )Πa

νf
i − kr(T )Πa

νr
i

]
V (2.50)

V est le volume du mélange réactionel, J la vitesse d’avancement de la réaction, νf et νr sont

les ordres partiels de la réaction et correspondent aussi au coefficients stoechiométriques des

réactions directe et inverse respectivement.

D’autre part, on a :

Ġ =
N∑

i=1

µi.ṅi = Ġ = J
N∑

i=1

νi.µi = J(Af −Ar) = −JA (2.51)

Af et Ar sont respectivement les affinités chimiques des réactifs et des produits, et A est

l’affinité chimique totale. Le couple des variables de puissance est formé maintenant de deux

nouvelles variables qui sont l’affinité chimique A et la vitesse de l’avancement de la réaction

J . Ceci peut être représenté par la transformation (µi, ṅi)
TF
→(νi µi, ṅi/νi)=(A, J) ce qui
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constitue une loi d’un transformateur TF , où les modules représentent la stoechiométrie de

la réaction.

Du point de vue phénoménologique, la cinétique de la réaction peut être représentée par

un élément résistif Fig.2.12 dont la loi constitutive qui relie le flux J et l’effort A est exprimée

par deux formes:






J = ΦR(A)

J = ΦR(Af ,Ar)

(2.52)

F��. 2.12 — Modèle bond graph d’un système réactif. (a) Avec un élément résistif R simple

modulé. (b) Avec un élément résistif multiport R.

En ce qui concerne la première forme ΦR(A) cités dans [1][31], la variable de flux J est

déduite de la loi de cinétique chimique au voisinage de l’équilibre extraite de la loi d’action

de masse :

J = vf − vr =
(
kf (T )Πa

νf
i − kr(T )Πa

νr
i

)
V (2.53)

= vf

(
1−

vr
vf

)
= vf

(

1−
kf (T )Πa

νf
i

kr(T )Πa
νr
i

)

V

En remplaçant les activités chimiques par leurs valeurs définies par l’équation (2.48) du po-

tentiel chimique on obtient ainsi :

J = kf (T )Πa
νf
i

(
1− exp

(
A

RT

))
V = ΦR(A,ai) (2.54)

Cette loi constitutive est réciproque, car elle peut être ainsi en causalité conductance ou

résistance, à l’inverse de la seconde loi constitutive ΦR(Af ,Ar) définie dans [40][1], dont l’ex-

pression est donnée par :

J = k(T )

(
exp

(
Af
RT

)
− exp

(
Ar
RT

))
V (2.55)
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Cette résistance multiport R est non réciproque, la causalité ne peut pas être inversée, c’est

une causalité conductance imposée.

2.2.3.2 Modélisation des phénomènes accompagnants les réactions :

Dans l’objectif d’affiner les modèles bond graph proposés des systèmes réactifs, on a ajouté

certains phénomènes accompagnant la réaction chimique. Ces phénomènes peuvent avoir une

nature thermique, électrochimique ou autre. Dans [71] l’auteur évoque dans son travail l’aspect

thermique suite à la création de l’entropie dûe à la transformation chimique. Pour ce faire,

on a considéré le cas d’une réaction réversible νAA + νBB ⇋ νCC + νDD, dont le modèle

bond graph est donné par Fig.2.13. Chaque constituant est considéré comme un système

ouvert à masse variable, où la température et la pression sont supposées constantes, et chaque

constituant se comporte ainsi comme une capacité multiport C qui échange de la matière

désignée par le flux molaire ṅ avec le milieu extérieur Fig.2.13. Cet échange de matière va

entraîner par conséquence un échange de chaleur représentée par le flux d’entropie Ṡ et un

échange de travail représenté par le débit volumique V̇ .

La représentation de l’aspect thermique s’est faite à travers l’élément résistif multiport

RS qui décrit à la fois : la cinétique de la réaction; et le phénomène de dissipation de la

puissance chimique dû aux phénomènes irréversibles de la réaction, ce qui engendre une

création d’entropie. Le multiport RS est considéré à la fois comme une résistance chimique et

une source d’entropie ∆Ṡ.

F��. 2.13 — Modèle bond graph de J. Thoma d’un système réactif, avec l’ajout de l’élément

RS.

Dans ce sens, la création d’entropie apparaît dans le modèle exprimé par deux grandeurs

∆Ṡ et Ṡs qui représentent respectivement :

1. Le flux d’entropie générée par la réaction, il est modélisé par l’élément RS et exprimé

par:
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T∆Ṡ = J(νAµA + νDµB − νCµC − νDµD) (2.56)

2. Le flux de l’entropie de la réaction exprimé par :

T Ṡs = TJ(νASA + νDSB − νCSC − νDSD) (2.57)

En faisant la somme de l’équation (2.56) et (2.57) le flux de la chaleur de réaction sera

donc représenté par :

∆Ḣr = T Ṡ = T Ṡs + T∆Ṡ = J(νAhA + νDhB − νChC − νDhD) (2.58)

Tel que hA ,hB ,hC ,hD sont les enthalpies de formation de chaque constituant, et Ṡ représente

le flux d’entropie dû à la chaleur de réaction.

Les modèles bond graph des phénomènes électrochimiques ont été initialement traités dans

[31][70]. Un modèle bond graph d’une demi cellule à zinc galvanisé à été développé dans [31],

mettant en évidence l’aspect électrochimique et thermique (chaleur dégagée par la réaction).

F��. 2.14 — Modèle bond graph de D. Karnopp d’une demi cellule à Zinc galvanisé.

Concernant ce phénomène de génération de courant, comme le montre la Fig.2.14 le cou-

rant et le potentiel électrique engendrés par cette réaction d’oxydoréduction sont exprimés

par les relations constitutives du transformateur TF modulé par zF.






i = zFJ

e = A/zF

(2.59)

où z est le nombre d’électrons échangés et F est la constante de Faraday. La puissance

chimique A J est transformé ainsi en deux formes de puissance, électrique et thermique.
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2.2.3.3 Modélisation des réacteurs chimiques

Selon les travaux réalisés jusqu’à présent concernant la modélisation par bond graph des

réacteurs chimiques, on peut distinguer deux types de modèles : les modèles utilisant les vrais

bond graph et ceux utilisant les pseudo bond graph. Les différences entre les deux démarches

sont liées particulièrement aux choix des variables de puissance et la procédure d’extraction

des lois constitutives. Dans ce qui va suivre on va évoquer chacune de ces démarches.

Modèle vrai bond graph En ce qui concerne la première démarche, c’est une suite des

premiers travaux traitant les systèmes fermés réactifs [31]. Les variables de puissances choi-

sies effort-flux correspondent respectivement au variables intensives et aux flux des variables

extensive[10][15]. Le modèle vrai bond graph qu’on peut citer est celui traité dans [11][20].

Dans son travail, l’auteur traite le cas d’un CSTR dans lequel se trouve un mélange de gaz par-

faits où se déroule une réaction réverssible νAA+νBB ⇋ νCC sous une pression P et volume

constant V . Le mélange est considéré homogène et le réacteur est isotherme et parfaitement

agité.

F��. 2.15 — Modèle bond graph d’un CSTR [11].

L’énergie interne U stockée par le réacteur est représentée par un multiport C Fig.2.15

connecté aux deux bilans représentés par les jonctions 0 équation (2.60) qui représentent

respectivement le bilan de constituants et le bilan d’entropie :
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dni
dt

= ṅei − ṅsi + ν̄iJ

dS

dt
=
∑

ṅeiSei −
∑

ṅsiSsi +
Q̇
Text

+ Ṡreac + Ṡmix

(2.60)

Les lois constitutives de cet élément C déduites à partir des les équations (2.9) et (2.60) liant

les efforts (T, P, µi) aux déplacement (S, V, ni) sont exprimées comme suite :






T

P

µi





=






T0 exp






S +R
3∑

i=1
ni ln

(ni
N

)
+RN ln

(
RNT0
V P0

)
−

3∑

i=1
nis0i

3∑

i=1
niCpi −RN






NRT

V

µ
◦

i +RT ln
(ni
N

)






(2.61)

Tel que (T0, s0i) représentent la température de référence et l’entropie molaire standard; N est

le nombre de moles total des constituants contenus dans le réacteur; Ṡmix est le flux d’entropie

dû au phénomènes irréversibles.

En ce qui concerne la cinétique de la réaction, elle est représentée par l’élément RS qui

représente aussi le phénomène de production d’entropie Ṡreac, on a déjà trouvé cet élément

RS dans les modèles cités dans [71][31] Fig.2.14, les relations constitutives de l’élément RS

dans le cas du modèle Fig.2.15 sont données par :

J =

[(
V

N

)νA+νB
kf (T ) exp

(
Af
RT

)
−

(
V

N

)νC
kr(T ) exp

(
Ar
RT

)]

V (2.62)

Ṡreac =
1

T

(

Af Ar

)





J

−J




 (2.63)

Ce modèle développé respecte la règle de conservation d’énergie dans les éléments bond graph

grâce au choix des variables de puissances. Toutefois, il présente certaines limitations lors de

l’extraction des lois constitutives de l’élément C,car la démarche a été établie sous l’hypothèse

que le mélange est un gaz parfait, impliquant par conséquence l’utilisation de la loi des gaz

parfait PV = nRT . En réalité, pour ce même exemple et pour d’autres applications de

mélanges gazeux, les caractéristiques de ces gaz changent, et l’équation des gaz parfaits ne

devient plus un modèle valable pour décrire le comportement de ces gaz. Ce sont des équations

d’état de gaz réels qui représentent dés lors le comportement de ces gaz, parmi elles on peut

citer [75]celles de Van Der Waals, Redlich Kwong dont l’expression est donnée par :
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(

P +
a

(T )
1
2 V (V + b)

)

(V − b) = RT (2.64)

Ainsi, il est clair qu’à partir de cette relation ou autres, il est difficile d’extraire les lois

constitutives de l’élément C, car cette démarche est reliée au calcul de fonctions inverses, et

des conditions de leurs existences, ce qui ne peut pas être imposé ou même correspondre aux

conditions opératoires.

De plus, pour le cas des mélanges liquides, ou les mélanges hétérogènes il n’existe pas

une équation d’état qui caractérise le comportement de ces mélanges, ce qui rend la tâche de

l’extraction des relations constitutives difficile, voire impossible pour ce type de systèmes qui

représentent une partie considérable en génie des procédés.

D’autre part, pour des applications de commande ou de supervision, il est plus judicieux

d’utiliser le bilan d’énergie au lieu du bilan d’entropie, ce qui a été déjà expliqué précédemment

[22], et d’un autre côté, le choix de représenter le bilan d’entropie a été établi du point de

vue de la thermodynamique des systèmes irréversibles. Comme exemple de la limitation suite

à l’utilisatrion du bilan d’entropie, on peut citer le cas de la variable température T qui ne

peut être commandée ou superviser que par le biais du bilan d’énergie.

D’un autre coté, l’entropie irréversible générée ne peut pas être calculée aisément dans

le cas des réacteurs, car les phénomènes irréversibles dûs aux frottements sont difficiles à

modéliser, particulièrement ceux liés aux phénomènes d’agitations, frottements du mélange

avec les parois, frottements dans le mélange dûs aux turbulences. Pour le cas des réacteurs

dont la construction interne est compliquée comme le cas des réacteurs hétérogènes, la tâche de

calculer la production d’entropie dûe au phènomènes irréverssible est beaucoup plus difficile.

Du point de vue supervision, certains équipements ont été déjà modélisés par pseudo

bond graph pour des arguments cités dans [22], comme le cas des compresseurs; des pompes

centrifuges; des échangeurs de chaleurs;....etc. Alors pour intégrer le modèle d’un réacteur

parmi ces équipements, il est nécessaire que le domaine thermique soit représenté en pseudo

bond graph ( représenter le bilan d’énergie au lieu du bilan d’entropie) afin d’obtenir un

modèle global pour la détection de défaillances.

Modèles pseudo bond graph Une autre démarche a été proposée dans la littérature pour

la modélisation des réacteurs chimiques. Elle est basée sur le choix de variables pseudo bond

graph [77][26][43][53]dans tous les domaines énergétiques (thermique, chimique). Le travail qui

pourra représenter cette approche le mieux est celui cité dans [16] où on considère un CSTR

parfaitement agité dans lequel se déroule une réaction irréversible νAA+νBB −→ νCC+νDD

endothermique. Les équations de bilan de constituants et d’énergie sont représentées par les

jonctions 0c et 0t Fig.2.16.
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0c : V
dCi
dt

= ṅei − ṅsi + ν̄iJ

0t : Ḣ =
∑

ṁeiCpiTei − ṁsCpT + Q̇

(2.65)

F��. 2.16 — Modèle pseudo-bond graph d’un CSTR.

Á la différence de l’approche vrai bond graph, les variables de puissances choisies sont

naturelles et commodes à manipuler, mais le produit effort flux ne donne pas une puissance.

Les variables choisies sont respectivement : le flux molaire ṅi et la concentration Ci dans le

domaine chimique, le flux d’enthalpie Ḣ et la température T dans le domaine thermique.

Dans ce sens, les lois constitutives des éléments pseudo bond graph s’imposent à partir du

côté relationnel, à titre indicatif pour les capacités chimiques C leurs lois constitutives sont

représentées par :

Ci =
1

V

∫
ṅidt =

ni
V
, avec (i = A,B,C,D) (2.66)

Cette relation est analogue à la relation électrique liant la tension v à la charge q:

v =
1

c

∫
i dt (2.67)
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c : étant la capacité éléctrique.

Les capacités sont reliées aux bilans de constituant 0c de chaque espèce, et la réaction

chimique est représentée par une résistance dont la loi constitutive est la loi d’action de

masse classique, reliant la vitesse d’avancement J et les concentrations des réactifs définie

par :

J = k(T )CνAA CνBB V (2.68)

En même temps cet élément définit le couplage entre domaine chimique et thermique à travers

la modulation par la température T de la constante de réaction k(T ). En ce qui concerne le bi-

lan d’énergie, la capacité représente une relation entre la température et la chaleur accumulée

par le mélange dans le réacteur, dont la relation constitutive est définie par :

T =
1

ρV CP

∫
Ḣdt (2.69)

Bien que ce modèle de [16] représente un intérêt pour la simulation vue sa simplicité, il

présente certaines limitations au niveau de la représentation des transformations chimiques

qui apparaissent dans certains cas, à savoir le cas des réacteurs électrochimiques. Dans ce

dernier cas on a besoin d’informations concernant la dynamique de la réaction qui se manifeste

par l’énergie libre de Gibbs G et l’affinité chimique de la réaction A qui représente la force

motrice de la réaction. Un autre cas est celui des réactions réversibles où la dynamique de la

réaction représentée par l’énergie libre de Gibbs G est nécessaire pour choisir le catalyseur ou

l’inhibiteur pour anticiper et éviter les zones d’équilibre chimiques qui représente des zones

mortes de non production.

2.3 Conclusion

Dans cette partie on a exposé l’évolution de la modélisation par bond graph des systèmes

thermodynamiques, et des réacteurs chimiques. Les points suivants à noter sont :

1. La plupart des auteurs ont choisi des hypothèses et des considérations qui ne concernent

qu’une certaine catégorie de réacteurs, ce qui a conduit à reproduire des modèles parti-

culiers qui ne peuvent pas être utilisés pour d’autres types de réacteurs.

2. L’absence d’un aboutissement des modèles élaborés vers des objectifs définis (l’analyse,

la commande, la supervision, étude énergétique,...etc) pour prouver l’utilité de l’ap-

proche bond graph pour la modélisation de ce type de systèmes. Ainsi, l’approche bond

graph a été utilisée dans ces travaux seulement comme un outil de simulation.

3. L’inexistence d’une approche globale ou une méthodologie pour la modéliation des réac-

teurs chimiques par bond graph comme le cas des systèmes éléctriques, mécaniques,...etc.

Le chapitre suivant sera consacré à la modélisation des réacteurs chimiques par bond
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graph. Les modèles des réacteurs seront conçus et classés dans l’objectif d’être utilisés

pour la détection et des défaillances et la conception de systèmes de surveillance pour

les installations chimiques.



Chapitre 3

Modélisation générique par bond

graph des réacteurs chimiques

3.1 Introduction

Dans ce chapitre on va présenter la modélisation des réacteurs chimiques en tenant compte

des phénomènes chimiques et physico-chimiques (diffusion, absorption,...etc.) qui peuvent

avoir lieu, et qui représentent un critère de classification des réacteurs industriels. La mo-

délisation des réacteurs chimiques sera abordée en évoquant la modélisation des domaines

hydrauliques et thermiques en s’appuyant sur les équations de bilans des différents types

de réacteurs. Les modèles obtenus seront combinés avec ceux des réactions chimiques pour

reproduire les modèles génériques des réacteurs.

L’ensemble des modèles a été développé afin de simplifier la procédure de modélisation , et

permettre ainsi de classifier et formuler la modélisation des réacteurs et réactions chimiques.

3.2 Modélisation de la cinétique chimique

3.2.1 Réactions homogènes

Même si la modélisation des réactions homogènes a été déjà abordée auparavant par

[1][11][16], les solutions et les modèles bond graph proposés jusqu’à présent sont spécifiques

aux cas traités, et non adaptés pour servir comme solution pour le cas général . Pour concevoir

les modèles génériques des réacteurs homogènes, de nouveaux éléments bond graph seront

proposés dans cette partie.

Considérons l’élément multiport désigné par RCH (Résistance CHimique). Cet élément

a été conçu pour permettre de représenter à la fois, la stoechiométrie et la cinétique des

réactions homogènes en tenant compte de :

1. La réversibilité ou l’irréversibilité de la réaction.

43
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2. La nature du mélange (solution parfaite ou idéale, mélange de gaz...etc.).

3. La stoechiométrie de la réaction (ce qui peut faciliter la représentation des stoechiomé-

tries complexes tel est le cas : des réactions en série, des réactions en parallèle,...etc.).

4. La représentation de la réaction au voisinage ou loin de l’équilibre pour le cas des

réactions réversibles ou électrochimiques.

Ainsi, la structure de l’élément multiport RCH est constituée de deux éléments bond graph

multiport, à savoir:

a) Des transformateurs multiport TF qui représentent la stoechiométrie de la réaction.

b) Une résistance multiport R qui représente la cinétique de la réaction, dont la loi consti-

tutive a été améliorée par rapport à la forme développée dans [1][40], et cela afin de permettre

d’adapter l’élément RCH à tous types de cinétiques ou stoechiométrie réactionnelle. Face à

certains cas particuliers qui se présentent, dont la loi est une forme irrégulière par rapport à la

forme habituelle (la réaction n’est pas représentée par la loi d’action de masse), la modélisation

de la cinétique chimique doit faire l’objet d’un traitement particulier.

L’élément multiport RCH est en causalité conductance Fig.3.1 où l’effort constitue l’en-

semble des potentiels chimiques des constituants désignés par µi, et le flux constitue les vitesses

d’avancement des constituants ξ̇i = (ν
r
i − νfi )J , tel que J est la vitesse d’avancement globale

de la réaction, et (νri ,ν
f
i ) sont les coefficients stoechiométriques du constituant i. L’élément

RCH est connecté aux jonctions 0 qui représentent les bilans d’espèces de chaque constituant

impliqué dans la réaction.

F��. 3.1 — Élément RCH et sa structure interne (avec Af,i,Ar,i les affinités chimiques des

réactions directe et inverse d’un constituant i).

Pour expliquer en détail la démarche de modélisation des réactions chimiques par le biais

de l’élément RCH, examinons le cas général d’un mélange formé de p constituants (réactifs

+ produits) où se déroule k réactions qui peuvent être réversibles ou irréversibles dont le

système d’équations qui représente le mécanisme réactionnel est défini par :
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Réaction(1) :
p∑

i=1

νf1,iAi →

p∑

i=1

νr1,iAi

Réaction(2) :
p∑

i=1

νf2,iAi ⇋

p∑

i=1

νr2,iAi

...
...

...

Réaction(k) :
p∑

i=1

νfk,iAi ⇋

p∑

i=1

νrk,iAi

(3.1)

Le modèle bond graph modélisant l’ensemble des k réactions est représenté dans la Fig.3.2

ci-dessous, où pour chaque réaction on a affecté un élément RCH.

F��. 3.2 — Modèle bond graph d’un système de réactions en utilisant l’élément RCH.

La structure interne détaillée de l’élément RCH est donnée par la Fig.3.3 ci-dessous qui

représente le modèle de la kème réaction. Cette structure est similaire pour l’ensemble de

toutes les réactions, seulement ce sont les lois constitutives des éléments R et les modules des

transformateurs TF qui varient en fonction de la cinétique et la stoechiométrie réactionnelle

de chaque réaction représentée.
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F��. 3.3 — Structure interne détaillée de l’élément RCH de la kème réaction.

1. Élément multiport TF

Les valeurs des modules attribués aux transformateurs TF sont définies à partir de la

matrice stoechiométrique de chaque réaction modélisée par un élément RCH Fig.3.2. On a ν

la matrice stoechiométrique de l’ensemble de toutes les réactions:

ν =






νr1,1 − νf1,1 · · · νr1,p − νf1,p

...
. . .

...

νrk,1 − νfk,1 . . . νrk,p − νfk,p






Réaction (1)

...

Réaction (k)

(3.2)

On considère la matrice stoechiométrique νk de la kème réaction donnée par :

νk =






0 · · · 0

...
. . .

...

νrk,1 − νfk,1 . . . νrk,p − νfk,p






(3.3)

Cette matrice νk peut être décomposée en deux parties : νrk qui représente la matrice stoechio-

métrique des réactions inverses et νfk qui représente la matrice stoechiométrique des réactions

directes, tel que :

νk = νrk + νfk =






0 · · · 0

...
. . .

...

νrk,1 . . . νrk,p





+






0 · · · 0

...
. . .

...

-νfk,1 . . . -νfk,p






(3.4)
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Ainsi les modules des transformateurs multiport peuvent se mettre sous la forme de matrices

symétriques Mf
k et M

r
k Fig.3.3 comme suit :

Mf
k =






0

0 · · · 0

...
. . .

...

1/νfk,1 . . . 1/νfk,p

0 · · · 0

...
. . .

...

1/νfk,1 . . . 1/νfk,p

0






(3.5)

M r
k =






0

0 · · · 0

...
. . .

...

νrk,1 . . . νrk,p

0 · · · 0

...
. . .

...

νrk,1 . . . νrk,p

0






(3.6)

Exemple 3.2.1 :

Considérons le mélange composé des constituants : A, B, C, D, E, F . Il se déroule dans

ce mélange deux réactions :

νAA+ νBB ⇋ νCC + νDD (Réaction 1) (3.7)

ν′CC + ν′EE −→ ν′FF + ν′BB (Réaction 2) (3.8)

Les matrices des modules des transformateurs des deux réactions sont mfj ,m
r
j (j = 1,2)sont

données comme suit :

mf1 =





1/νA 1/νB 0 0 0 0

0 0 0 0 0 0




 (3.9)

mr1 =





0 0 νC νD 0 0

0 0 0 0 0 0




 (3.10)
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mf2 =





0 0 0 0 0 0

0 0 1/ν′C 0 1/ν′E 0




 (3.11)

mr2 =





0 0 0 0 0 0

0 ν′B 0 0 0 ν′F




 (3.12)

Les matrices des modules des transformateurs TF ,Mf
k , M

r
k sont données alors par :

Mf
1 =






0 mf1

mf1 0




 , M r

1 =






0 mr1

mr1 0




 (3.13)

Mf
2 =






0 mf2

mf2 0




 , M r

2 =






0 mr2

mr2 0




 (3.14)

Le modèle bond graph de la première est illustré par la Fig.3.4.

F��. 3.4 —Modèle bond graph de la structure interne de l’élément RCH de la première réaction.

2. Élément multiport R

Pour mettre l’élément R sous une forme adaptée à toute sorte de cinétique chimique

(réactions homogènes), la loi constitutive de cet élément à la différence des lois proposées
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auparavant [1][16], avait été affinée de telle sorte à être une loi générique. Ceci dit, on peut

générer à partir de cette loi divers types de lois constitutives en fonction de :

a). La phase des constituants.

b). La réversibilité de la réaction.

c). La stoechiométrie réactionnelle.

En effet, la loi constitutive de l’élément R est définie toujours par une relation effort -flux

reliant la vitesse d’avancement de réaction J et les affinités chimiques (Af ,Ar). La forme

générale de cette relation est donnée par :

J = ΦR(Af ,Ar) (3.15)

Cette loi générique sera définie ainsi pour le cas général d’un mélange composé de p consti-

tuants par l’équation (3.16), étant donné que j est l’indice d’une réaction, pour j=1,...,k on

a:

Jj =

[

kf (T )
p∏

i=1
Ψ
νfj,i(1−δrev,j)δequi,j
i exp

(
−A

◦

f,j

RT

)

exp

(
Af,j
RT

)

−δrev,jkr(T )
p∏

i=1
Ψ
νrj,i(1−δrev,j)δequi,j
i exp

(
−A

◦

r,j

RT

)

exp

(
Ar,j
RT

)]

V

(3.16)

Tel que J1,...,Jk sont les vitesses d’avancement de chaque réaction. elles sont définies par

l’expression :

Jj =
ξ̇j,1

(νrj,1 − νfj,1)
= ... =

ξ̇j,p

(νrj,p − νfj,p)
(3.17)

Ainsi pour toute réaction on a :

Af ,Ar : affinités chimiques des réactions inverses et directes.

A
◦

f ,A
◦

r : affinités chimiques standards des réactions inverses et directes.

kr, kf : constantes de la vitesse de réaction, dont la forme est définie par la loi d’Arrhenius

k = k0 exp(−Ea/RT ), avec l’énergie d’activation de la réaction.

δrev : variable booléenne de réversibilité, elle prend la valeur 0 si la réaction est irréver-

sible et prend la valeur 1 si la réaction est réversible.

δequi : variable booléenne d’état d’équilibre chimique, elle prend la valeur 0 quand on

veut représenter la réaction loin de l’équilibre, et elle prend la valeur 1 quand on veut

représenter la réaction au voisinage de l’équilibre.

Ψi : une fonction qui dépend de la phase et des propriétés du mélange avec :

1. Pour le cas d’un mélange de gaz on a : Ψi = 1/(RTγi), avec γi le coefficient d’activité

du constituant i.
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2. Pour le cas des solutions (solvant+soluté) on a : Ψi = 1/γi avec γi le coefficient d’activité

du constituant i.

Exemple 3.2.2 :

Considérons le cas d’un mélange de p constituants considérés comme gaz parfait, où se

déroule une seule réaction irréversible :

p∑

i=1

νfi Ai(gaz) →

p∑

i=1

νriAi(gaz) (3.18)

En remplaçant par les valeurs correspondantes des variables booléennes (δrev,δequi) et des

fonctions Ψi, la loi constitutive de l’élément R sera exprimée ainsi par la forme :

J =

[

kf (T )

p∏

i=1

(
1

RTγi

)νfi
exp

(
−A

◦

f

RT

)

exp

(
Af
RT

)]

V (3.19)

3.2.2 Réactions hétérogènes

Ce type de réactions particulières et qui revêt un intérêt industriel est très présent en

génie des procédés. Ainsi on le retrouve impliqué notamment dans le cas des réacteurs hété-

rogènes, où le mélange réactif est constitué de deux, voire de trois phases impliquées dans la

réaction, et par conséquence on constate la présence de divers phénomènes physico-chimiques

complexes (exemple: diffusion, absorption,. ....etc.) ayant une influence directe sur l’évolution

de la réaction, d’où la nécessité de représenter de tels phénomènes. Peu de travaux concernant

la modélisation des réactions hétérogènes par bond graph sont développés dans la littérature.

Pour remédier à cette problématique, il est indispensable de distinguer tout d’abord, les dif-

férentes cinétiques physico-chimiques de cette classe de réactions, et cela, afin de faciliter par

la suite leur modélisation.

3.2.2.1 Réactions hétérogènes catalytiques

Cette sous-classe se différencie par rapport aux autres réactions hétérogènes par la présence

d’un catalyseur solide qui a le rôle de stimuler la réaction et augmenter ainsi sa vitesse

d’évolution. Un catalyseur solide est constitué de grains qui peuvent prendre différente formes

de volume, exemple : sphérique, cylindrique,...etc. Ces grains peuvent être suspendus dans le

mélange réactif, ou fixé par le biais d’un dispositif technologique appelé lit. Pour classifier la

cinétique des réactions catalytiques, on va se baser sur la phase des constituants impliqués

dans la réaction, ainsi on peut distinguer :

1. Les réactions catalytiques Gaz-Solide (Catalyseur).

2. Les réactions catalytiques Liquide-Solide (Catalyseur).

3. Les réactions catalytiques Liquide-Gaz-Solide (catalyseur).
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Réactions catalytiques Fluide (Gaz ou Liquide avec solide (Catalyseur)) Le mé-

lange réactif est composé d’un catalyseur solide et d’un seul constituant en phase gaz ou

liquide. La forme de la réaction est définie par :

νAA(g, l)

Catalyseur solide
→ νCC(g, l) (3.20)

La transformation chimique (Fig.3.5) du constituant A se déroule précisément sur les parois

intérieures des pores situés dans chaque grain solide. Ainsi, après la diffusion et l’infiltration

du constituant A dans les pores, il est adsorbé par le catalyseur sur les surfaces des parois ce

qui permet la transformation du constituant A en C, et engendré ainsi un double phénomène

de production et de désorption du constituant C.

Pores

1
2

3
4

1

2

3 4

1. Diffusion de A.
2. Adsorption de A.
3. Transformation de A en CCCC.
4. Désorption de CCCC.Particules solides du catalyseur

Pores

11
22

33
44

11

22

33 44

1. Diffusion de A.
2. Adsorption de A.
3. Transformation de A en CCCC.
4. Désorption de CCCC.Particules solides du catalyseur

F��. 3.5 — Processus de transformation chimique dans une réaction Solide (Catalyseur)-Fluide.

Éléments multiports RCL et RCG Pour représenter cette cinétique catalytique de

transformation, il est essentiel de tenir compte de l’influence des phénomènes physico-chimiques

sur l’évolution de la réaction. Pour modéliser la cinétique chimique on propose les éléments

multiport RCL (Résistance chimique d’une réactionCatalytique avec un constituant Liquide)

et RCG (Résistance chimique d’une réaction Catalytique avec un constituant Gaz) Fig.3.6.

Ces éléments permettent de modéliser les phénomènes de transformation dans une réaction

catalytique (catalyseur solide).

F��. 3.6 — Éléments multiport représentant la cinétique catalytique dans une réaction

Solide(Catalyseur)-Fluide (Gaz ou Liquide).
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La structure interne (Fig.3.7) des éléments multiports résistifs RCL et RCG est proche de

celle de l’élément multiport RCH. Seulement, la loi constitutive de l’élément R est différente

de celle employée dans le cas des réactions homogènes, ce qui est dû à la spécifité de ce type

de réactions et des phénomènes physico-chimiques qui sont impliqués.

F��. 3.7 — Structure interne détaillée des éléments RCL et RCG.

Ainsi, à partir de la loi de la cinétique physico-chimique des réactions catalytiques (cataly-

seur solide) citée dans [61][46][39], on a défini la loi constitutive de l’élément R reliant la vitesse

d’avancement de réaction J et l’affinité chimique Af , elle est donnée ainsi par l’expression :

J = εk(T )ΨνAA exp

(
-A

◦

f

RT

)

exp

(
Af
RT

)
V (3.21)

Où ε est le coefficient d’efficacité qui varie entre 0 et 1, et qui définit l’influence des phénomènes

physico-chimiques sur la transformation chimique. Ce même coefficient dépend d’un paramètre

désigné par "module de Thiele MT " exprimé à son tour dans notre cas par :

MT = L

(
(νA + 1)kC

νA−1
A

De

) 1
2

(3.22)

Tel que L est la longueur moyenne des pores, De est le coefficient de diffusion dans les grains,

νA est l’ordre de la réaction, k est la constante de vitesse de réaction, CA est la concentration

de A. Pour ε il est exprimé par une fonction qui dépend de MT . La forme de cette fonction

dépend du type des grains du catalyseur tel que :
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ε =






1

MT
tanhMT pour une forme palette

1

MT

I1(2MT )

I0(2MT )
pour une forme cylindrique, où In est la fonction de Bessel

1

MT

(
1

tanh 3MT
−

1

3MT

)
pour une forme sphérique

(3.23)

Dans le cas où le mélange catalyseur est constitué de grains de formes différentes, le coefficient

global d’efficacité ε du catalyeur est défini par :

ε = X1ε1 +X2ε2 + ...+Xnεn (3.24)

Avec Xx est la fraction volumique et εx est le coefficient d’efficacité de la forme spécifique x

du grain catalyseur [39].

Réactions catalytiques Liquide-Gaz-solide (catalyseur) En ce qui concerne ce deuxième

cas de réactions catalytiques, la réaction se déroule en présence d’un catalyseur solide et de

deux constituants de phases différentes (Gaz -Liquide) L’expression décrivant la réaction est

donnée ainsi par :

νAA(g→l)
+ νBB(l)

Catalyseur solide
→ νCC(g,l,s)

(3.25)

Cependant avant l’accomplissement de cette réaction catalytique qui représente l’étape finale

de la transformation des constituants, d’autres phénomènes de nature physico-chimique ont

déjà précédé cette étape. Ces phénomènes physico-chimiques jouent à vrai dire le rôle de

résistances sur le parcours des particulesA etB (Fig.3.8) qui se dirigent vers le grain catalyseur

pour se transformer suivant la réaction définie par l’équation (3.25). Ainsi on peut distinguer

trois résistances physico-chimiques :

1. La résistance du film gaz qui représente le phénomène de transport par absorption des

particules A du gaz vers l’interface Gaz-Liquide pour raison de différence de pression

est décrite par :

ṄA = KAga(PA − PAi)Vr (3.26)

KAg: Coefficient du film gaz (mol/Pa.m2.s)

Vr: Volume du mélange réactif (m3)

a: Surface de l’interface Gaz-Liquide/ Volume du mélange réactif.

PA: Pression de A en phase gaz.

PAi: Pression de A sur l’interface Gaz-Liquide.
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ṄA: flux molaire de transport par absorption des particules A par différence de pression.

2. La résistance du film liquide représente le transport par absorption des particules A de

l’interface Gaz-Liquide vers le liquide par différence de concentration. Ce phénomène

dépend de la solubilité de A, elle est définie par la loi de Henry :

PAi = HACAi (3.27)

ṄA = KAla(CAi − CA)Vr = KAga(PA − PAi)Vr (3.28)

KAl : Coefficient du film liquide (l/m2s).

HA: Coefficient de la loi d’Henry (Pa m3 liquide/mol)

CA: Concentration de A dans le mélange liquide.

CAi: Concentration de A sur l’interface Gaz-Liquide.

ṄA: flux molaire de transport par absorption des particules A par différence de concen-

tration.

3. La résistance du second film liquide représente le transport des particules A et B du

liquide vers la particule en raison de la différence de concentration entre le liquide et le

catalyseur solide. Ce phénomène de transport est décrit par :

ṄA = KAcac(CA −CAs)Vr = KAla(CAi − CA)Vr = ξ̇A (3.29)

KAc : Coefficient du deuxième film liquide (m3l/m2 cat s)

ac: (Surface totale de l’ensemble des grains catalyseur) / (Volume du mélange réactif).

CAs: Concentration de A dans le grain solide.

ṄA: flux molaire de transport par absorption des particules A par différence de concen-

tration dans la particule solide.

ξ̇A : Vitesse de taux d’avancement A.
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Diffusion de A dans la 
particule solide

Interface gaz-liquide Film liquide

Film liquide

Partie solidePartie liquidePartie gaz

Film gaz

Diffusion de A dans la 
particule solide

Interface gaz-liquide Film liquide

Film liquide

Partie solidePartie liquidePartie gaz

Film gaz

F��. 3.8 — Schéma montrant les résistances physico-chimiques impliquées dans une réaction

Solide (Catalyseur)-Liquide-Gaz.

Élément multiport RCF Ainsi, pour représenter la cinétique de la réaction en tenant

compte des résistances physico-chimiques, on propose l’élément multiport qu’on désigne par

RCF (Résistance d’une réaction Catalytique avec des Fluides de phases différentes). Cet

élément est représenté par son modèle bond graph dans la Fig.3.9.

F��. 3.9 — Élément multiport RCF représentant la cinétique chimique d’une réaction Solide

(Catalyseur)-Liquide- Gaz.

F��. 3.10 — Structure interne détaillée de l’élément RCF.
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La loi constitutive de l’élément résistif R déduite à partir des équations (3.26, 3.27,

3.28,3.29) (on procède par l’élimination des variables inconnues PAi, CAi)est exprimée par

l’équation (3.30) (sachant que CA ≈ CAs).

J =

(
VrPA
νAHA

)

(
1

HAKAga
+

1

KAla
+

1

KAcac
+

1

Θ(Af )

) (3.30)

avec :

Θ(Af ) = ε fl k(T ) Ψ
νA
A ΨνBB νA exp

(

−
A
◦

f

RT

)

exp

(
Af
RT

)
exp

(
µ
◦

A − µA
RT

)
(3.31)

fl: (Volume du liquide)/(Volume du mélange).
1

HAKAga
: Résistance du film gaz.

1

KAla
: Résistance du premier film liquide.

1

KAcac
: Résistance du deuxième film liquide.

Enfin, il faut préciser que cet élément a été conçu sous une hypothèse faite par [39], où

on considère que la vitesse des transformations physico-chimique est égale à la vitesse de

réaction. Autrement dit, chaque constituant réactif qui se trouve dans le grain de catalyseur

se transforme instantanément suivant la réaction catalytique définie, il n’y a pas de temps

d’attente entre la transformation physico-chimique et chimique.

3.2.2.2 Réactions hétérogènes non catalytiques

Réaction Liquide-Gaz Ces réactions se caractérisent par l’absence d’un catalyseur,

étant donné que tous les constituants présents dans le mélange sont impliqués dans la réac-

tion avec des phases différentes. Ainsi, à l’instar des réactions catalytiques, des phénomènes

physico-chimiques apparaissent et accompagnent la transformation chimiques. A cet effet,

on peut distinguer trois différentes classes de ce type de réactions en fonction des phases

présentes :

1. Les réactions Liquide-Solide.

2. Les réactions Gaz-Solide.

3. Les réactions Liquide-Gaz.

Réactions non catalytiques Liquide-Gaz Cette sous-classe de réactions hétérogènes non

catalytiques est très présente en particulier dans le cas des réacteurs à lit fluidisés, où la forme

générale de la transformation chimique est donnée par :
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νAA(g→l)
+ νBB(l)

→ νCC(g,l,s)
(3.32)

Film gaz

Interface gaz-liquide

Film liquide

Partie liquidePartie gaz

Film gaz

Interface gaz-liquide

Film liquide

Partie liquidePartie gaz

F��. 3.11 — Schéma montrant les résistances physico-chimiques impliquées dans une réaction

Liquide Gaz.

En outre, on peut spécifier dans ce cas de réactions, deux résistances physico-chimiques

Fig.3.11 qui influencent l’évolution de la réaction. Elles sont définies comme suit :

1. La résistance du film gaz, représentant le phénomène de transport par absorption des

particules de A du gaz vers l’interface Liquide-Gaz pour raison de différence de pression.

ṄA = KAga(PA − PAi)Vr (3.33)

2. La résistance du film liquide qui représente le transport par absorption des particules

A de l’interface Liquide-Gaz vers le liquide par différence de concentration Fig..3.11.

ṄA = KAla(CAi − CA)Vr (3.34)

Élément multiport RLG Pour représenter l’ensemble des résistances physico-chimiques,

on a proposé l’élément multiport RLG (Résistance chimique d’une réaction Liquide-Gaz)

Fig.3.10. Sa structure interne est similaire à celle de l’élément multiport RCF dans le cas où

la vitesse de réaction est considérée égale à la vitesse de transformation physico-chimique de

A, si non cet élément sera un élément simple RLG et on doit tenir compte dans ce cas là de

la transformation chimique en ajoutant un élément RCH.
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F��. 3.12 — Élément multiport RLG représentant la cinétique chimique d’une réaction Liquide-

Gaz.

F��. 3.13 — Structure interne détaillée de l’élément RLG.

Ainsi, des équations (3.33,3.34), la loi constitutive de l’élément R présenté dans la Fig.3.13

sera donnée par:

J =

(
VrPA
νAHA

)

(
1

HAKAga
+

1

KAlaE
+

1

Θ(Af )

) (3.35)

avec :

Θ(Af ) = fl k(T ) Ψ
νA
A ΨνBB νA exp

(

−
A
◦

f

RT

)

exp

(
Af
RT

)
exp

(
µ
◦

A − µA
RT

)
(3.36)

E est un coefficient qui varie entre 0 et 1 et qui module la résistance du film gaz. Le calcul

détaillé de E peut être consulté dans [39].

Réaction Fluide-Solide Concernant ce type de réactions hétérogènes, le mélange est

constitué de deux phases : phase solide sous forme de grains sphériques, et phase liquide (ou

Gaz). Ainsi, on peut différencier deux cas possibles, dont le premier concerne la situation où

la particule solide garde son volume durant la réaction tout en se transformant en un autre

constituant (Fig.3.14). En revanche pour le deuxième cas, le volume de la particule solide
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diminue progressivement avec la conversion dûe à la transformation chimique. L’équation

décrivant ce type de réactions est décrite ainsi par :

A
(g,l)

+B
(s)
→ C

(g,l,s)
(3.37)

La partie de la particule B
transformée en C suivant la 
réaction : 

Film gaz

La partie non 
transformée de la 
particule B

La partie de la particule B
transformée en C suivant la 
réaction : 

La partie de la particule B
transformée en C suivant la 
réaction : 

Film gaz

La partie non 
transformée de la 
particule B

F��. 3.14 — Schéma d’une particule solide en réaction chimique.

Á l’instar des réactions hétérogènes citées avant, cette classe de réactions se caractérise

par la présence de phénomènes physico-chimiques suceptibles d’être modélisés par un élément

bond graph résistif qui représente :

1. La résistance du transport par absorption de A du milieu liquide à la particule provoquée

par la différence de concentration.

2. La résistance de transport par diffusion de A à travers la partie convertie du constituant

B .

Remarque :

Seulement il faut noter que dans le cas où la partie convertie de B se transforme sous

forme liquide, la deuxième résistance n’est pas considérée.

F��. 3.15 — Élément multiport RLS représentant la réaction chimique Solide-Fluide (Gaz ou

liquide).
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Élément multiport RLS De ce fait, et afin de représenter la cinétique de cette classe

de réaction en tenant compte des phénomènes physico-chimiques, on a proposé l’élément

multiport RLS (Résistance d’une réaction entre constituant Liquide et Solide) représenté

dans la Fig.3.15. La structure interne est similaire à celle présenté dans la Fig.3.10. La loi

constitutive de l’élément R exprimée par l’équation (3.38) a été déduite en utilisant la théorie

du modèle SCM (Shrinking Core Model) citée dans [39] décrivant la réaction Solide-Liquide.

Cette loi peut être employée également dans le cas où la particule change de volume.

J =

Sex exp

(

−
A
◦

f

RT

)

exp

(
Af
RT

)

(
1

Kg
+

δR

2De
+
3

k′

) (3.38)

On définit J la vitesse d’avancement de la réaction en tenant compte des phénomènes de

transport et de diffusion. Pour le cas où le volume de la particule change avec la progression

de la réaction, la surface extérieure est calculée parallèlement. Alors si on considère que r est

le rayon variable de la particule on a :

Sex = 4πr
2 (3.39)

Sachant que :

dr

dt
=

νBCA
ρB(

1

R2Kg,l
+
(R− r)r

RDe
+
3

k′

) (3.40)

Kg,l: Coefficient du film liquide qui entoure la particule solide.

Sex: Surface externe du grain solide.

δ: Coefficient booléen qui prend la valeur 1 quand la particule ne change pas son volume,

dans le cas contraire ce coefficient prend la valeur 0.

r: Rayon de la particule solide.

CA: Concentration de A en dehors de la particule.

De: Coefficient de diffusion de la particule solide.

k′: Constante de réaction par unité de surface.

R: Rayon initial de la particule.

ρB: Masse volumique du solide B.
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3.3 Modélisation des réacteurs chimiques

3.3.1 Réacteurs homogénes

Pour cette catégorie de réacteurs, les constituants qui composent le mélange réactionnel

sont de phase identique, mais les modes de fonctionnements sont différents. Les réacteurs

peuvent être employés et classés ainsi, selon leurs caractéristiques fonctionnelles pour accom-

plir un processus spécifique en étant impliqué dans l’installation globale du procédé. Des lors,

il convient donc via ce critère de distinguer deux principaux types de réacteurs homogènes:

les réacteurs à paramètres localisés représentés par des équations différentielles ordinaires tels

que : les réacteurs continus, les réacteurs fermés, les réacteurs semi fermés,...etc; les réacteurs

à paramètres distribués représentés par des équations différentielles à dérivées partielles tels

que les réacteurs tubulaires. Ainsi, à travers la présentation de ces deux types de réacteurs, on

va exposer la procédure de modélisation et concevoir ainsi des classes de modèles bond graphs

génériques pour les réacteurs homogènes. Ces modèles seront adaptés à des applications liées

à la commande, l’analyse structurelle et la supervision des procédés industriels.

Bilan de masse On considère le cas général d’un réacteur homogène de volume Vr. ṁei
et ṁs sont respectivement les flux massiques à l’entrée du réacteur qui correspondent aux

constituants (actifs ou inertes), et le flux massique à la sortie du réacteur.

Dans le cas des réacteurs à paramètres localisés, on va supposer que le mélange est en équi-

libre global du point de vue thermodynamique, ceci dit les variables intensives sont uniformes

dans tout le mélange, à savoir : la pression P , la température T , et le potentiel chimique de

chaque constituant µi. Notons toutefois, que la masse volumique ρ totale est considérée aussi

uniforme et varie en fonction de la composition du mélange, ce qui dépend essentiellement

de l’évolution des réactions en cours. Les masses volumiques des constituants ρi varient en

fonction de la température T et de la pression P du mélange réactif (particulièrement dans

le cas des fluides compressibles, tandis que dans la situation où le mélange est considéré

incompressible elles restent constantes .

F��. 3.16 — Schéma général d’un réacteur homogène en domaine hydraulique.
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Le débit massique ṁ et la pression P sont utilisés en qualité de variables de puissance en

pseudo bond graph. La masse volumique étant variable, il est en effet plus juste d’utiliser ṁ à

la place du débit volumique V̇ = ṁ/ρ ,car manipuler V̇ devient plus complexe en simulation.

Le modèle pseudo bond graph dans le domaine thermique est donné par Fig.3.17. Dans ce

modèle, l’équation à la jonction 0 représente le bilan de masse défini par :

dm

dt
=

p∑

i=1

ṁei − ṁs (3.41)

F��. 3.17 — Modèle pseudo bond graph général d’un réacteur homogène en domaine hydrau-

lique.

L’élément C est caractérisé par une relation liant la pression P et la masse m, P =

ΦC(m), m est la variable de déplacement généralisé (
∫
ṁ dt = m)et P et la variable d’effort.

En ce qui concerne les réacteurs à paramètres distribués, l’hypothèse de l’uniformité des

variables intensives sur l’ensemble du mélange réactionnel n’est plus valable, car la matière

dans ce cas se déplace et se transforme en même temps, d’où la forme de l’équation du bilan

de masse donnée par l’équation ci-dessous avec ▽ l’opérateur de divergence, et v le vecteur

de la vitesse de déplacement du mélange.

∂ρ

∂t
+▽(ρv) = 0 (3.42)

Ainsi, on constate que l’équation de conservation de matière est exprimée en terme de la

masse volumique ρ et non pas en fonction de la masse m, d’où la difficulté de normaliser le

choix des variables de puissance de ce type de réacteurs avec celui décrit plus haut (réacteurs

à paramètres localisés).

Bilan général d’énergie Dans l’objectif de présenter le modèle bond graph du domaine

thermique correspondant au bilan d’énergie, on considère les flux d’énergie véhiculée par la

matière à l’entrée et la sortie du réacteur désignés respectivement par : Ėe et Ės, ainsi que Ė

le flux d’énergie stockée par le mélange réactionnel. En plus, on a d’autres sources d’énergie

qui viennent s’ajouter, en particulier Q̇ le flux de chaleur fourni par le milieu extérieur, et Ẇ

le flux du travail effectué par le réacteur ou reçu du milieu extérieur.
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F��. 3.18 — Schéma général d’un réacteur homogène en domaine thermique.

Pour le cas des réacteurs à paramètres localisés, on considère que la température T est

uniforme dans tout le mélange réactionnel suite à l’hypothèse faite auparavant. Ainsi, on

choisit comme variables de puissance le flux d’énergie (de toutes formes :Ė, Q̇, Ẇ ,....etc) et la

température T . Le domaine thermique sera représenté ainsi par le modèle pseudo bond graph

Fig.3.19 ci-dessous.

F��. 3.19 —Modèle pseudo bond graph général d’un réacteur homogène en domaine thermique.

eei et es désignent les flux des énergies spécifiques par unité de masse. Il faut noter que le

modèle pseudo bond graph présenté tel qu’il est dans la Fig.3.19 ne peut pas servir comme

support de simulation ou d’analyse, on ne peut que l’employer comme point de départ pour

extraire d’autres classes de modèles. Ce sont le mode de fonctionnement et les conditions

opératoires qui vont faire la différence entre ces classes de modèles, ce qui va être présenté

en détail par la suite. L’équation du bilan thermique générée à partir du modèle sera donnée

par :

dE

dt
=

p∑

i=1

ṁeieei − ṁses + Q̇+ Ẇ (3.43)

Concernant les réacteurs à paramètres distribués, le modèle présenté dans la Fig.3.19 est

valable uniquement au niveau local (avec adaptation), car la température T n’est pas uniforme
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dans tout le mélange. Alors, en employant le modèle Fig.3.19 on va se trouver avec plusieurs

circuits RC en série [2]qui représentent : le stockage de la chaleur à chaque point considéré et

le transfert thermique entre deux nœuds. On obtient ainsi un modèle bond graph discrétisé

du domaine thermique.

Bilan d’espèces Considérons d’abord le cas des réacteurs à paramètres localisés, où on

considère la présence de k réactions chimiques Rj = {R1,...,Rk} qui se déroulent dans un

mélange réactionnel bien agité. Suite à l’hypothèse de l’équilibre thermodynamique global

citée au début, le potentiel chimique µi de chaque constituant est uniforme dans tout le

mélange. On a les concentrations Cei et les flux molaires ṅei des constituants à l’entrée du

réacteur, les concentrations Ci et les flux molaire ṅsi des constituants à la sortie du réacteur.

F��. 3.20 — Schéma général d’un réacteur homogène en domaine chimique.

En ce qui concerne le modèle bond graph du domaine chimique Fig.3.21, l’usage de l’élé-

ment RCH qui a été présenté auparavant a permis de représenter la transformation chimique

d’une façon détaillée, tout en tenant compte de la cinétique et la stoechiométrique des réac-

tions en cours.

L’élément capacitif C reflète la présence d’un phénomène de stockage de l’énergie chimique

nécessaire pour l’évolution des réactions, où la relation constitutive de cet élément relie le

potentiel chimique µi (effort) et le nombre de moles ni (déplacement généralisé), et dont la

forme varie en fonction de l’état physique du mélange (mélange gaz, mélange liquide).
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F��. 3.21 — Modèle bond graph général d’un réacteur homogène en domaine chimique.

La jonction 0 vectorielle (Fig.3.21) représente l’ensemble des jonctions 0 qui représentent

l’uniformité des potentiels chimiques µi et les bilans d’espèces, dont la forme est donnée par

l’équation d’un constituant particulier i :

dni
dt

= ṅei − ṅsi +
k∑

j=1

(νrj,i − νfj,i)Jj avec i = 1,..,p (3.44)

Cependant, en ce qui concerne les réacteurs à paramètres distribués, la concentration et le

potentiel chimique des constituants sont uniformes dans des portions locales (après discriti-

sation). Dans ce type de réacteurs un phénomène de diffusion est présent entre portions et

permet ainsi le déplacement des constituant entre zones. Ce phénomène physico-chimique qui

dépend de la concentration est défini par la loi de Fick, où le flux de diffusion d’un constituant

i est exprimé par :

$Ji = −Di $▽Ci (3.45)

Avec Di le cœfficient de diffusion que nous supposerons indépendant de la concentration.

Ainsi, l’équation du bilan d’espèce pour un constituant particulier est donnée par :

∂Ci
∂t

+▽(vCi) = Ri +Di ▽
2 (Ci) (3.46)

Avec v qui représente la vitesse du déplacement du mélange dans le réacteur. Ri représente

la production du constituant i en présence de j réactions avec :

Ri =
k∑

j=1

(νrj,i − νfj,i)(Jj\V ) =
k∑

j=1

νijrj (3.47)

Pour la modélisation du modèle bond graph en domaine chimique, le modèle des réacteurs

à paramètres localisés (Fig.3.21) peut servir en partie pour être employé sur le niveau local,

ainsi l’ensemble des modèles locaux va donner le modèle bond graph discrétisé d’un réacteurs

à paramètres distribués, ce qui va être expliqué en détail par la suite.
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3.3.1.1 Réacteur continu parfaitement agité

Dans cette partie, on va exposer la procédure de modélisation des réacteurs continus et

représenter en particulier : les différents sous-modèles bond graphs de chaque domaine énergé-

tique (hydraulique, thermique, chimique), ainsi que les éléments bond graphs correspondant à

chacun, qu’ils soient des éléments résistifs, capacitifs ou autres. Dans ce sens, les sous-modèles

énergétiques élaborés seront accommodés pour obtenir à la fin le modèle générique des réac-

teurs continus homogènes. Cependant, à travers cette partie, les éléments bond graph et les

structures abordées seront employés pour les autres types de réacteurs à paramètres localisés

ou distribués.

Dans ce mode de fonctionnement le réacteur travaille en continu, c’est-à-dire qu’il est

alimenté par les réactifs, et que les produits de la réaction sont soutirés de manière parallèle.

Ainsi, deux configurations peuvent être employées pour cet usage: ou bien un seul réacteur,

ou bien un ensemble de réacteurs connectés en série. En effet, on suppose que dans l’ensemble

du mélange réactionnel, les concentrations Ci sont uniformes ainsi les toutes les variables

intensives.

F��. 3.22 — Schéma d’un réacteur homogène continu.

Ainsi, visant à développer un sous modèle bond graph dans le domaine thermique, il a été

nécessaire de tenir compte des conditions opératoires de température, pression, volume, dont

la grandeur représente un autre facteur distinctif dans ce type de réacteurs, où le mode de

fonctionnement est commun. Ainsi, on sera amené pour cela à affiner le modèle pseudo-bond

graph du bilan d’énergie cité avant en fonction des conditions opératoires prédéfinies. Pour

commencer, on considère que le bilan d’énergie généré à partir du modèle bond graph Fig.3.18

est défini par :

dE

dt
=

p∑

i=1

ṁeieei − ṁses + Q̇+ Ẇ (3.48)

Sachant que les énergies totale E et spécifique massique e sont données par :
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E = U +K +Φ (3.49)

e = u+ k +Φ (3.50)

En négligeant les énergies cinétiques K, k et potentielles Φ, Φ, par rapport aux énergies

internes U , u, l’équation du bilan d’énergie va se mettre ainsi sous la forme :

dU

dt
=

p∑

i=1

(ṁe)i(ue)i − ṁsus + Q̇+ Ẇ (3.51)

D’autre part, notons que le travail total W peut être décomposé sous la forme de la somme

de trois termes définie par :.

Ẇ = Ẇf + Ẇe + Ẇa =

[
p∑

i=1

(ṁe)i(
Pe
ρe
)i − ṁs

Ps
ρ

]

+
[
−PV̇

]
+ Ẇa (3.52)

AvecWf le travail dû au flux de la matière,Wa le travail d’agitation,We le travail d’expansion

ou de contraction du mélange. En remplaçant chaque type de travail par sa forme analytique

l’équation devient :

dU

dt
=

p∑

i=1

(ṁe)i(ue)i − ṁsus + Q̇+

[
p∑

i=1

(ṁe)i(
Pe
ρe
)i − ṁs

Ps
ρ

]

+
[
−PV̇

]
+ Ẇa (3.53)

D’un autre côté on a :

h = u+
P

ρ
= cpT (3.54)

H = U + PV (3.55)

On obtient :

dH

dt
=

p∑

i=1

(ṁe)i(he)i − ṁshs + Q̇+ V Ṗ + Ẇa (3.56)

Á partir des relations de Maxwell on peut déduire la forme de la dérivée de l’enthalpie Ḣ

définie par :

dH

dt
=

(
∂H

∂T

)

P,ni

dT

dt
+

(
∂H

∂P

)

T,ni

dP

dt
+

p∑

i=1

(
∂H

∂ni

)

P,ni

dni
dt

(3.57)

= V ρcp
dT

dt
+ (1− αT )V

dP

dt
+

p∑

i=1

H̄i
dni
dt

(3.58)
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En remplaçant Ḣ dans l’équation (3.56) par sa relation analytique, le bilan thermique se

mettra ainsi sous la forme :

V ρcp
dT

dt
=

p∑

i=1

V̇eiρicpiTei −

p∑

i=1

V̇eiρicpiT + Q̇+ Ẇa −
k∑

j=1

∆HrjJj + αTV Ṗ (3.59)

Beaucoup plus de détails concernant l’obtention de l’équation (3.59) sont présentés dans [61].

Avec (V̇ei,ρi,cpi) respectivement : le flux volumique du constituant i à l’entrée du réacteur; la

masse volumique du constituant i; la chaleur spécifique massique du constituant i, alors que

(V̇s,ρ,cp) sont : le débit volumique de sortie du réacteur; la masse volumique du mélange; la

chaleur spécifique massique du mélange. Si on considère par convention que H représente la

chaleur emmagasinée par le mélange réactif, la loi constitutive de l’élément C représentant ce

phénomène de stockage sera décrite ainsi par :

T =
1

V ρcp

∫
Ḣ dt (3.60)

Ainsi, l’équation (3.59) du bilan thermique peut se mettre sous la forme d’une jonction 0 dans

le modèle pseudo bond graph en domaine thermique présenté dans la Fig.3.23.

F��. 3.23 — Modèle pseudo-bond graph générique d’un réacteur homogène continu en domaine

thermique.

Dans le cas où on considère que la pression est constante (Ṗ = 0), ou le mélange réactif

est incompressible (α = 0), alors le modèle bond graph de la Fig.3.23 va se mettre sous la

forme du modèle présenté dans la Fig.3.24 ci-dessous.
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F��. 3.24 — Modèle pseudo-bond graph générique d’un réacteur homogène continu en domaine

thermique pour mélanges incompressibles.

Pour le modèle pseudo-bond graph du bilan de masse, sa forme va dépendre principalement

de la phase du mélange réactif et du mode de fonctionnement du réacteur. Ainsi en reprenant

le modèle cité auparavant, les débits massiques peuvent être réécrits en fonction des débits

volumiques d’entrée et de sortie :

dm

dt
=

p∑

i=1

ṁei − ṁs (3.61)

=

p∑

i=1

V̇eiρi − V̇sρ

F��. 3.25 — Modèle pseudo bond graph générique d’un réacteur homogène continu en domaine

hydraulique.

Seulement, on constate que la masse volumique du mélange ρ est une variable à déterminer,

étant donné que c’est une grandeur variable qui dépend des proportions de chaque constituant

qui varient en fonction de l’évolution de la réaction, on a:

ρ =
m

V
(3.62)

En considérant que les interactions intermoléculaires n’ont pas une influence considérable sur

la variation du volume, on peut mettre le volume sous la forme :
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V ≈

p∑

i=1

niVi =

p∑

i=1

ni
Mi

ρi
(3.63)

Vi :Volume molaire du constituant i (l/mol)

ni :Nombre de mole du constituant i

Mi :Masse molaire du constituant i

ρi :Masse volumique du constituant i

Ainsi on obtient la masse volumique totale dans le cas des mélanges liquide sous la forme :

ρ =

p∑

i=1
niMi

p∑

i=1
ni

Mi

ρi

(3.64)

Dans le cas des mélanges gaz le volume molaire du mélange de chaque constituant correspond

au volume du réacteur, la masse volumique du mélange sera donnée ainsi par la forme :

ρ =

p∑

i=1
niMi

V
(3.65)

Á propos de l’élément capacitif C ,il faut noter que sa relation constitutive prend differentes

formes en fonction de la phase du mélange, ainsi si on considére le cas d’un mélange liquide

on a la forme linéaire classique citée dans [73]où :

P = Φc(m) =
g

S

∫
ṁ dt (3.66)

Tandis que pour un mélange de gaz, la forme change, on distingue ainsi deux cas: le premier

concerne la situation où on considère que le mélange a un comportement d’un gaz parfaits.

Ainsi la relation constitutive de l’élément C sera déduite à partir de l’équation des gaz parfait

PV = nRT (3.67)

d’où :

Pi = Φc(m) =
niRT

V
(3.68)

P =

p∑

i=1

Pi = Φc(m) =

p∑

i=1
niρRT

m
(3.69)
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avec Pi la pression papartielle du constituant i, P la pression du mélange. Pour le cas où

on considère que le mélange gaz a un comportement d’un gaz réel, il y a différentes formes

d’équations d’état pour caractériser son comportement. La forme générale est donnée par :

f(P,V,T,n) = 0 (3.70)

Alors pour déterminer la forme de la relation constitutive de l’élément C, il suffit de mettre

l’équation d’état sous la forme P = Φc(m,T,ni). Ainsi on considère l’équation d’état du gaz

sous la forme de l’équation de Van Der Waals des gaz réels [75]définie par :

(
Pi +

n2i a

V 2

)
(V − nib) = niRT (3.71)

La relation constitutive sera ainsi donnée par la forme non linéaire :

P =

p∑

i=1

Pi = Φc(m) =

p∑

i=1

niRT
m

ρ
−Nb

−
n2i a(
m

ρ

)2 (3.72)

En ce qui concerne le modèle bond graph du domaine chimique, il est présenté par la Fig.3.26

où les éléments capacitifs simples C (dites aussi capacités chimiques) ont un comportement

de nature non linéaire dont la loi constitutive reliant le potentiel chimique µi et le nombre de

moles ni est donnée par l’expression généralisée du potentiel chimique :

µi = µ∗i +RT ln ai (3.73)

F��. 3.26 — Modèle bond graph générique d’un réacteur homogène continu en domaine chi-

mique.
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avec µ∗i le potentiel chimique de référence qui dépend de la température T et la pression

P , et pour lequel on considère que le constituant i est en état de référence. Le terme ai

représente l’activité de l’espèce i dont la forme est donnée par :

ai = γi
Xi
X∗

i

(3.74)

Xi : variable d’état de composition chimique pour le constituant i.

X∗

i : valeur de référence prise par la variable dans l’état de référence

choisi pour le constituant i.

γi : coefficient d’activité du constituant i .

L’activité ai est une grandeur sans dimension, la valeur de cette entité nécessite la connais-

sance des variablesXi, ainsi que la valeur du coefficient d’activité γi qui représente une mesure

des interactions existant entre les particules. Dans le cas des systèmes réels, les interactions

entre particules deviennent importantes et prennent des valeurs généralement comprises entre

0 et 1.

Visant à mettre la relation constitutive de l’élément C sous une forme plus détaillée, on

va procéder à définir la variable d’état Xi qui se détermine en fonction des propriétés et de

la phase du mélange réactif.

1. Cas d’un mélange de gaz

Dans ce cas, la variable d’état de composition chimique Xi est la pression partielle Pi,

ainsi on prend comme état de référence le gaz dans son état standard ( P
◦

= 1bar). L’activité

chimique ai devient ainsi donc sous la forme :

ai = γi
Pi
P ◦

= γiPi (3.75)

Comme l’état de référence choisie pour le gaz est l’état standard, le potentiel chimique de

référence est égal au potentiel chimique standard µ∗i = µ
◦

i d’où :

µi = µ
◦

i +RT ln γiPi (3.76)

Le terme γi est appelé aussi fugacité du gaz; il traduit l’écart entre les comportements parfait

et réel du gaz. Pour déterminer la loi constitutive de l’élément C on fait appel à l’équation

d’état du gaz parfait; ainsi on obtient la relation constitutive pour le cas d’un mélange de gaz

sous la forme :

µi = µ
◦

i +RT ln γi
niRT

V
(3.77)
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Dans le cas d’un mélange de gaz considéré de comportement parfait, le coefficient d’activité

prend la valeur 1, d’où l’équation (3.77) devient :

µi = µ
◦

i +RT ln
niRT

V
(3.78)

2. Cas d’un mélange de liquides

La variable d’état de composition chimique Xi est définie dans ce cas par la fraction

molaire xi, telle que :

Xi = xi =
ni
N

(3.79)

avec N le nombre total de moles. L’état de référence pour un liquide est le liquide pur, ainsi

X∗

i = x∗i = 1. On obtient alors la relation constitutive de la capacité chimique C dans le cas

d’un mélange liquide :

µi = µ
◦

i +RT ln γixi (3.80)

Ainsi pour un mélange liquide que l’on considère idéal γi = 1, et on obtient la forme :

µi = µ
◦

i +RT lnxi (3.81)

3. Cas des solutions (solvant+soluté)

a). Solution diluée ( idéale γi = 1)

La variable d’état de composition chimique du constituant i est sa concentration molale

mi donnée par:

Xi = mi =
nombre de moles du constituant i

1 kg de solvant
(3.82)

En pratique, on préfère utiliser la concentration molaire Ci définie par :

Xi = mi =
nombre de moles du constituant i

1 L de solution
(3.83)

En effet, dans le cas des solutions aqueuses diluées, la masse du soluté étant négligeable devant

celle du solvant, on peut ainsi donc confondre molalité et molarité. L’état de référence pour

un soluté i est une solution de concentration extrapolée à dilution infinie.

µi = µ
◦

i +RT lnCi (3.84)

Le potentiel chimique de référence s’exprime en fonction du potentiel chimique standard du

soluté (potentiel chimique du soluté à la concentration C
◦

= Ci =1 mol.L−1 extrapolée à

dilution infinie et sous (P = P
◦

= 1bar)

b). Solution concentrée (ou γ 
= 1)
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Les interactions entre particules ne sont plus négligeables. L’activité s’écrit ainsi sous la

forme:

ai = γi
Ci
C◦

= γiCi (3.85)

µi ≈ µ
◦

i +RT ln γiCi (3.86)

On constate que l’on peut toujours écrire le potentiel chimique sous la forme :

µi = µ∗i +RT ln ai = µ∗i +RT ln

(
γi

Xi
X∗

i

)
(3.87)

avec :

µ∗i Potentiel chimique standard du constituant i

γi Coefficient d’activité égale à 1 pour un système idéalisé

Xi = Pi (état gaz)

= xi (état liquide pur)

= Ci (soluté)

X∗

i = 1(unité SI)

Pour conclure cette partie, on va combiner tous les modèles bond graphs des différents do-

maines énergétiques pour représenter le modèle générique d’un réacteur continu parfaitement

agité et illustrer ainsi le couplage entre les différents domaines (thermique, chimique, hydrau-

lique). Le modèle est représenté ainsi par la Fig.3.27. On distingue ainsi, un élément multiport

C qui regroupe toutes les capacités des différents domaines énergétiques (hydraulique, chi-

mique, thermique), ainsi que l’ensemble des jonctions 0 qui représentent les trois bilans de

conservations. Cependant, il faut souligner aussi que l’élément multiport C sera employé pour

les autres types des réacteurs homogènes, car sa structure et ses relations constitutives ne

dépendent pas du mode de fonctionnement, mais beaucoup plus des conditions opératoires et

de l’état physique du mélange.

Le vecteur d’état du modèle est constitué des variables d’énergie suivantes :

X = [n1,...., np, H, m] ∈ Rp+2 (3.88)

Où :

p est le nombre de constituants du mélange.

ni : le nombre de moles du constituant i (i = 1,...,p).

m : la masse totale du mélange.

H : la chaleur stockée par le mélange.
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F��. 3.27 — Modèle bond graph générique d’un réacteur homogène continu.

Considérons un mélange de débit d’entrée ṁ composé de p constituants. Ce cas est présent

dans les transformations physico-chimiques. Á titre d’exemple considérons un procédé de

distillation atmosphérique du pétrole. Le pétrole rentre dans la colonne sous forme d’un

mélange, on soutire sur chaque plateau un constituant. Afin de considérer chaque constituant

à l’entrée, on propose un élément qu’on appellera « Demultiplexeur chimique ».

DEMUX Chimique

Débit massique 
du mélange

Débit molaire de 
chaque constituant

DEMUX Chimique

Débit massique 
du mélange

Débit molaire de 
chaque constituant

F��. 3.28 — Calcul des débits molaire dans le cas d’un mélange.

Le schéma bloc du calcul est donné par la Fig.3.28.Le bloc est considéré comme un démul-

tiplexeur afin d’extraire le débit molaire de chaque constituant du mélange. Le modèle bond

graph de ce démultiplexeur peut être représenté par des transformateurs permettant de cal-

culer des débits molaires connaissant le débit massique. Les modules de ces transformateurs

sont le rapport : xi/Mi. Le modèle pseudo bond graph est donné par Fig.3.29.
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Les relations constitutives des transformateurs sont écrites uniquement pour les flux, tel

que :

ṅi = ṁ
xi
Mi

(3.89)

xi : la fraction molaire du constituant i.

Mi : la masse molaire du constituant i [kg/mol]

ṅi: le débit molaire du constituant i [mole/s].

F��. 3.29 — Modèle bond graph du Démultiplexeur chimique d’un mélange.

3.3.1.2 Réacteur semi-fermé

En ce qui concerne le mode de fonctionnement des réacteurs semi - fermés, la cuve du

réacteur est alimentée progressivement par les réactifs jusqu’à atteindre le volume désiré. Une

fois la réaction accomplie, les produits seront soutirés. Ainsi, à la différence des réacteurs

homogènes continus il n’y a pas de flux de sortie de matière en parallèle avec le flux d’entrée.

F��. 3.30 — Schéma d’un réacteur homogène semi fermé.

Le modèle bond graph de ce type de réacteurs est élaboré à partir du modèle bond

graph généralisé des réacteurs continus (Fig.3.27), et cela en supprimant les source de flux

hydraulique, thermique et chimique en couplage avec le flux de sortie de la matière. Le modèle

bond graph générique d’un réacteur semi fermé est présenté sur la Fig.3.31.
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F��. 3.31 — Modèle bond graph générique d’un réacteur homogène semi fermé.

3.3.1.3 Réacteur fermé

Pour ce type de réacteurs, la différence avec les autres modes de fonctionnement réside

dans le fait qu’il n’y a ni flux d’entrée ni flux de sortie durant la transformation chimique. Les

réactifs sont introduits dans la cuve au début de l’opération, après une mise en conditions de

température T et de pression P . C’est après l’accomplissement de la transformation que le

mélange réactionnel est soutiré.

F��. 3.32 — Schéma d’un réacteur homogène fermé.
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Ainsi pour représenter les réacteurs fermés, on emploie le modèle des réacteurs continus,

où il suffit juste de supprimer toutes les sources de flux qui dépendent des flux d’entrée et de

sortie de la matière. Le modèle bond graph généralisé d’un réacteur fermé est défini ainsi par

la Fig.3.33.

F��. 3.33 — Modèle bond graph générique d’un réacteur homogène fermé.

Seulement, dans certaines situations, particulièrement dans le cas des mélanges gaz où

le volume réactionnel V est constant, la forme de l’équation du bilan d’énergie change en

fonction de la nouvelle condition ( V constant). Pour cela en remplace Ṗ dans l’équation

dubilan d’énergie par sa forme de dérivées partielles définie par :

dP

dt
=

(
∂P

∂T

)

V,ni

dT

dt
+

(
∂P

∂V

)

T,ni

dV

dt
+

p∑

i=1

(
∂P

∂ni

)

T,V

dni
dt

(3.90)

Vu que V̇ = 0, l’équation du bilan d’énergie devient ainsi sous la forme :

[

V ρcp − αTV

(
∂P

∂T

)

V,ni

]
dT

dt
= Q̇+ Ẇa −

k∑

j=1

[

∆Hrj − αTV
∑

i

νji

(
∂P

∂ni

)

T,V

]

Jj (3.91)

Sachant que :
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V ρcv =

[

V ρcp − αTV

(
∂P

∂T

)

V,ni

]

(3.92)

le bilan d’énergie se mettra ainsi sous la forme :

V ρcv
dT

dt
= Q̇+ Ẇa −

k∑

j=1

∆HrjJj + αTV

p∑

i=1

k∑

j=1

νji

(
∂P

∂ni

)

T,V

Jj (3.93)

En définissant par convention que la chaleur emmagasinée par le mélange réactif à volume

constant correspond à l’énergie interne U , où la loi constitutive représentant ce phénomène

capacitif est donnée par :

T =
1

V ρcv

∫
U̇ dt (3.94)

le modèle bond graph représentant le domaine thermique où le mélange réactif est à volume

est représenté par la Fig.3.34.

F��. 3.34 — Modèle pseudo bond graph générique d’un réacteur homogène fermé en domaine

thermique pour un mélange de gaz.

La forme (∂P/∂ni)T,V est déterminée à partir de l’équation d’état qui caractérise le mé-

lange. Si on considère que le mélange réactif est constitué de gaz parfaits, alors αT = 1 et

(∂P/∂ni)T,V = RT/V . Ainsi, le modèle bond graph de la Fig.3.34 devient sous la forme du

modèle présenté dans la Fig.3.35, l’équation du bilan d’énergie qu’il représente est exprimée

par :

U̇ = V ρcv
dT

dt
= Q̇+ Ẇa −

k∑

j=1

[

∆Hrj −RT

p∑

i=1

νji

]

Jj (3.95)
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F��. 3.35 — Modèle pseudo bond graph générique d’un réacteur homogène fermé en domaine

thermique pour mélanges de gaz parfaits.

La forme du modèle bond graph générique d’un réacteur fermé est présenté par la Fig.3.36,

et cela dans le cas où le mélange est de phase gaz.

F��. 3.36 — Modèle bond graph générique d’un réacteur homogène fermé pour les mélanges

gaz.

3.3.1.4 Réacteur continu tubulaire

Comme son nom l’indique, ce type de réacteur est sous la forme d’un tube, où le mélange

réactionnel est en écoulement piston lorsqu’il progresse dans le réacteur. On considère que les

variables intensives : température T ; concentration Ci;potentiel chimique µi sont constantes

sur une même section, autrement dit elles ne varient que suivant l’axe des abscisses z et dans
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le temps. Les pertes de charge sont négligeables, il n’ y a pas de chute de pression causée par le

frottement entre le mélange réactionnel et les parois du réacteur. Par conséquence, la vitesse

de progression vz suivant l’axe z est ainsi constante. Les équations des bilans de constituants

et de chaleur en régime transitoire sont exprimées respectivement par :

∂Ci
∂t

+ vz
∂Ci
∂z

= Ri +
∂

∂z

(
Di

∂Ci
∂z

)
(3.96)

ρCp
∂T

∂t
+ ρCpvz

∂T

∂z
= ∆Ḣr + Q̇ (3.97)

Pour représenter ce type de réacteur à paramètres distribués par l’approche bond graph, et

concevoir ainsi un modèle adapté pour des applications liées à la supervision et la commande,

on a été amené à discrétiser ses équations de bilan pour obtenir un modèle bond graph

à paramètres localisés, ce qui a pour avantage de faciliter l’intégration du modèle avec les

autres types de réacteurs homogènes, surtout quand il s’agit de modéliser des installations

qui comportent les deux types de réacteurs homogènes. Après discrétisation suivant l’axe des

l’abscisses z Fig.3.37, on obtient alors les équations de bilans de la keme portion exprimées

par:






dni,k
dt

= vz
ni,k−1 − ni,k

∆z
+Di

ni,k+1 − 2ni,k + ni,k−1
∆z2

+ VkRi,k

ρCp
dTk
dt

= ρCpvz
Tk−1 − Tk
∆z

+∆Ḣr,k + Q̇k

(3.98)

F��. 3.37 — Schéma de discrétisation d’un réacteur homogène tubulaire.

Ainsi pour représenter le modèle bond graph généralisé d’un réacteur tubulaire, on consi-

dère que le réacteur est constitué d’un ensemble de tranches de longueur ∆z et de section S,

ainsi le modèle de chaque tranche sera défini par la figure ci-dessous :
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F��. 3.38 — Modèle bond graph discrétisé d’une portion de réacteur tubulaire.

Pour les domaines chimique et thermique, on a les éléments multi ports Ck et RCHk qui

sont identiques à ceux utilisés auparavant pour le cas des réacteurs homogènes à paramètres

localisés, seulement on tient compte du fait que la réaction se déroule dans un volume local

Vk. Á propos des sources de flux et des résistances physico-chimiques, à chacune on a attribué

un phénomène et une loi constitutive tels que :

Rd2,i,k Résistance de diffusion entre la portion k et k + 1, sa relation constitutive relie le

flux molaire de diffusion Jd2,i,k et les potentiels chimiques µi,k+1,µi,k :

Jd2,i,k =
DiVk
∆z2

exp

(
µ
◦

i

RT

)
exp

(µi,k
RT

)(
exp

(
µi,k+1 − µi,k

RT

)
− 1

)

Rd1,i,k Résistance de diffusion entre la portion k − 1 et k, sa relation constitutive relie le

flux molaire de diffusion Jd1,i,k et les potentiels chimiques µi,k−1,µi,k :

Jd1,i,k = −
DiVk
∆z2

exp

(
µ
◦

i

RT

)
exp

(µi,k
RT

)(
exp

(
µi,k − µi,k−1

RT

)
− 1

)

Rc,i,k Résistance liée à la convection, sa relation constitutive relie le flux molaire de convec-

tion Jc,i,k et les potentiels chimiques µi,k−1,µi,k :

Jc,i,k =
vzVk
∆z

exp

(
µ
◦

i

RT

)
exp

(µi,k
RT

)(
exp

(
µi,k−1 − µi,k

RT

)
− 1

)
(3.99)
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Pour le domaine thermique on a la résistance RTk liée au transfert de chaleur par convection,

sa relation constitutive relie le flux de chaleur Jc,i,k et les températures Tk−1,Tk :

JTk = ρCpvz
Tk−1 − Tk
∆z

(3.100)

La source de flux liée à la chaleur de conduction est donnée par :

MSf = Q̇k (3.101)

Cette forme de source de flux et les éléments résistifs ont pour avantage de maintenir l’aspect

graphique de cet outil de modélisation et pouvoir ainsi négliger un de ces phénomènes si on

le désire en intervenant directement sur le modèle bond graph. La méthode de calcul des lois

constitutives des réasistances R2d,i,k,R1d,i,k,Rc,i,k,RTk a été établie à partir de [51].

3.3.2 Réacteurs hétérogénes

Dans cette partie, on va présenter la modélisation par bond graph des réacteurs hétéro-

gènes, une thématique qui n’a pas été développée jusqu’à présent à cause de la complexité des

phénomènes physico-chimiques (diffusion, absorption, désorption, . . . etc.) qui peuvent inter-

venir. Ceci est dû à l’origine, à l’hétérogénéité du mélange. Seulement après avoir modélisé la

cinétique des réactions hétérogènes, il est plus aisé d’aborder cette problématique en tenant

compte de la spécifité de chaque type de réacteurs. Á la différence des réacteurs homogènes,

la classification des réacteurs hétérogènes se base sur le mode d’activation et le nombre des

phases (biphasique, triphasique,. . . .etc) présentes, et leur implication dans le processus de

transformation; ainsi la présentation et la citation des différents modèles bond graph des

réacteurs va se faire suivant ces critères de classification.

3.3.2.1 Réacteurs non catalytiques

Réacteur continu fluidisé Pour ce type de réacteurs hétérogènes, la réaction se déroule en

présence de deux phases (gaz-liquide). Pour expliquer le mode de fonctionnement on présente

l’exemple schématisé dans la Fig.3.39, où on considère que les deux constituants réactifs sont

de phases différentes (liquide et gaz).

Le constituant liquide B est déjà présent, alors que le constituant gaz A s’introduit par

injection, cette dernière étant généralement réalisée au moyen d’un tube perforé (couronne)

placé au-dessous du réacteur. La vitesse superficielle du gaz est inférieure à celle qui peut être

admise pour le cas des colonnes à bulles qui va être traité par la suite.
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F��. 3.39 — Schéma d’un réacteur continu fluidisé.

Ainsi, la réaction se distingue par le fait qu’elle est accompagnée par un phénomène

physico-chimique de dissolution du constituant A, qui conduit au passage du milieu gaz au

milieu liquide du constituant A à travers le double film gaz-liquide, et ceci pour pouvoir

réagir avec le constituant B. Cette procédure a été déjà évoquée en détail précédemment. La

transformation physico-chimique des constituants réactifs se fait ainsi suivant :

A(g→l) +B(l) → C(l) (3.102)

Comme on a déjà mentionné auparavant, pour représenter ce phénomène physico-chimique de

dissolution, dont la cinétique de transformation dépend de la concentration des constituants

et de la cinétique chimique, on a employé l’élément résistif RLG conçu pour représenter la

cinétique physico-chimique de dissolution du constituant A.

F��. 3.40 — Modèle bond graph d’un réacteur continu fluidisé pour la réaction A+B → C.
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Ainsi, si on considère que les variables intensives sont uniformes dans tout le mélange, le

modèle bond graph des phases liquides est donné par la Fig.3.40. Dans le modèle bond graph

(Fig.3.40) on distingue aussi l’élément multiports RLG qui représente la cinétique physico-

chimique de la réaction en cours, alors que l’élément multiport C est similaire dans sa structure

à celui employé pour le cas des réacteurs homogènes.

Colonne à bulles Il s’agit d’une colonne cylindrique verticale dont la longueur est plus

importante par rapport au cas des réacteurs continus fluidisés. Elle est remplie de constituants

réactifs en phase liquide et munie à la base d’un dispositif pour l’injection du constituant

réactif gaz. Ce dernier forme des bulles qui montent à travers le mélange liquide, où la quantité

du gaz qui n’a pas été transformée ou dissoute dans le liquide s’échappe au sommet de

la colonne (Fig.3.41). Concernant l’agitateur, il a pour rôle, de maximiser la dispersion du

constituant gaz dans le mélange liquide afin d’améliorer le rendement de la réaction.

Sortie du 
mélange

Entrée du 
liquide

Entrée du gaz

Sortie du 
mélange

Entrée du 
liquide

Entrée du gaz

F��. 3.41 — Schéma d’une colonne à bulles.

Considèrons l’exemple traité auparavant, où on a la réaction définie par l’équation (3.102).

Même si la transformation chimique est similaire à celle du réacteur continu fluidisé, comme

la longueur de la colonne est considérable par rapport à sa section, elle fait partie des systèmes

à paramètres distribués, dont les équations des bilans d’espèces et d’énergie [76](chaleur) sont

représentées par :

∂CA
∂t

= −vz
∂CA
∂z

+RA +DA
∂

∂z

(
∂2Ci
∂z2

)
(3.103)

ρCp
∂T

∂t
= −ρCpvz

∂T

∂z
+∆Ḣr + Q̇ (3.104)

Il faut noter aussi que à la différence des réacteurs tubulaires, il n’existe pas de diffusion

mais un phénomène physico-chimique dû à la remonté des bulles dans la colonne. Il s’agit de
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dispersion axiale, dont l’expression est représentée par le produit du coefficient de dispersion

DA et la dérivée seconde(∂2Ci\∂z2) dans l’équation (3.103) (La dispersion radiale est supposée

négligeable).

Pour représenter le modèle bond graph des colonnes à bulles, on procéde à la discrétisation.

On obtient ainsi le système d’équations de bilans:

dnA,k
dt

= vz
nA,k−1 − nA,k

∆z
+DA

nA,k+1 − 2nA,k + niAk−1
∆z2

+ ξ̇A,k (3.105)

ρCp
dTk
dt

= ρCpvz
Tk−1 − Tk
∆z

+∆Ḣr,k + Q̇k (3.106)

Ceci permet ainsi d’avoir le modèle bond graph présenté dans la Fig.3.42 ci-dessous.

F��. 3.42 — Modèle bond graph discrétisé d’une portion de colonne à bulles.

Ce modèle bond graph n’est pas très différent de celui du réacteur continu fluidisé, sauf que

c’est une représentation d’une partie locale de la colonne à bulles. En plus, on a d’autres élé-

ments qui s’ajoutent comme les sources de flux et les résistances de dispersion et de convection

dans le domaine chimique :

Rd2,i,k Résistance de dispersion axiale entre la portion k et k + 1, sa relation constitutive

relie le flux molaire Jd2,i,k et les potentiels chimiques µi,k+1,µi,k :

Jd2,i,k =
DiVk
∆z2

exp

(
µ
◦

i

RT

)
exp

(µi,k
RT

)(
exp

(
µi,k+1 − µi,k

RT

)
− 1

)

Rd1,i,k Résistance de dispersion axiale entre la portion k − 1 et k, sa relation constitutive

relie le flux molaire Jd1,i,k et les potentiels chimiques µi,k−1,µi,k :
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Jd1,i,k = −
DiVk
∆z2

exp

(
µ
◦

i

RT

)
exp

(µi,k
RT

)(
exp

(
µi,k − µi,k−1

RT

)
− 1

)

Rc,i,k Résistance liée à la convection, sa relation constitutive relie le flux molaire de convec-

tion Jc,i,k et les potentiels chimiques µi,k−1,µi,k :

Jc,i,k =
vzVk
∆z

exp

(
µ
◦

i

RT

)
exp

(µi,k
RT

)(
exp

(
µi,k−1 − µi,k

RT

)
− 1

)
(3.107)

Pour le domaine thermique on a la résistance RTk liée au transfert de chaleur par convection,

sa relation constitutive relie le flux de chaleur Jc,i,k et les températures Tk−1,Tk :

JTk = ρCpvz
Tk−1 − Tk
∆z

(3.108)

3.3.2.2 Réacteurs catalytiques

Réacteurs à lit fixe Ce genre de réacteur a une construction particulière, où un dispositif

appelé lit fixe est constitué d’un empilement compact et immobile de grains de catalyseur à

l’intérieur de la cuve. Une grille placée à la partie basse interdit aux particules de s’écouler

vers le bas. Cette région sera le lieu où va se dérouler la réaction, que ce soit pour un réactif

de phase liquide ou gaz. Les fluides réactionnels sont injectés au-dessous ou au-dessus du lit.

Sortie des 
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Lit Catalyseur
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Lit Catalyseur

F��. 3.43 — Schéma d’un réacteur à lit fixe.

Pour illustrer la procédure de modélisation, on considère l’exemple d’un constituant gaz

A qui se transforme à un constituant B par l’intermédiaire du catalyseur solide. Ainsi les

équations de bilan [76]de A au niveau du lit fixe seront exprimées par :

∂CA
∂t

= −vz
∂CA
∂z

+ η(1− ε)RA + εDA
∂

∂z

(
∂CA
∂z

)
(3.109)

ρCp
∂T

∂t
= −ρCpvz

∂T

∂z
+∆Ḣr,k + Q̇ (3.110)

Avec :
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ε : porosité externe du lit

η coefficient d’efficacité du catalyseur

vz Vitesse de montée du constituant A

Á l’instar de la colonne à bulles et des réacteurs tubulaires, on procède à la discrétisation

du modèle distribué pour pouvoir définir les éléments qui peuvent être inclus dans le modèle

bond graph, on obtient ainsi :

dnA,k
dt

= vz
nA,k−1 − nA,k

∆z
+ εDA

nA,k+1 − 2nA,k + niAk−1
∆z2

+ η(1− ε)ξ̇A,k (3.111)

ρCp
dTk
dt

= ρCpvz
Tk−1 − Tk
∆z

+∆Ḣr + Q̇k (3.112)

F��. 3.44 — Modèle bond graph discrétisé d’une portion d’un réacteur à lit fixe.

L’élément distinctif principal dans ce modèle par rapport aux autres modèles déjà cités

est l’élément RCG. Cet élément représente la cinétique de la réaction catalytique.

Rd2,i,k Résistance de diffusion dans le lit entre la portion k et k+1, sa relation constitutive

relie le flux molaire de diffusion Jd2,i,k et les potentiels chimiques µi,k+1,µi,k :

Jd2,i,k =
DiVk
∆z2

exp

(
µ
◦

i

RT

)
exp

(µi,k
RT

)(
exp

(
µi,k+1 − µi,k

RT

)
− 1

)

Rd1,i,k Résistance de diffusion dans le lit entre la portion k−1 et k, sa relation constitutive

relie le flux molaire de diffusion Jd1,i,k et les potentiels chimiques µi,k−1,µi,k :
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Jd1,i,k = −
DiVk
∆z2

exp

(
µ
◦

i

RT

)
exp

(µi,k
RT

)(
exp

(
µi,k − µi,k−1

RT

)
− 1

)

Rc,i,k Résistance liée à la convection, sa relation constitutive relie le flux molaire de convec-

tion Jc,i,k et les potentiels chimiques µi,k−1,µi,k :

Jc,i,k =
vzVk
∆z

exp

(
µ
◦

i

RT

)
exp

(µi,k
RT

)(
exp

(
µi,k−1 − µi,k

RT

)
− 1

)
(3.113)

Pour le domaine thermique on a la résistance RTk liée au transfert de chaleur par convection,

sa relation constitutive relie le flux de chaleur Jc,i,k et les températures Tk−1,Tk :

JTk = ρCpvz
Tk−1 − Tk
∆z

(3.114)

Cependant, le modèle bond graph obtenu peut être utilisé pour le cas d’un système réactif

en état liquide. Néanmoins, il faut tenir compte de son état physique dans l’élaboration des

relations constitutives, particulièrement quand il s’agit des éléments C et RCG.

Réacteur à lit fluidisé Pour ce type de réacteurs hétérogènes, le mode de fonctionnement

est similaire à celui des colonnes à bulles. Seulement pour l’accomplissement de la réaction,

un catalyseur solide est ajouté sous forme de particules en suspension à cause de l’écoulement

ascendant des fluides gazeux [13], les particules catalyseur sont ainsi amenées dans un état

dit de fluidisation, et constituent le lit fluidisé.
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F��. 3.45 — Schéma d’un réacteur à lit fluidisé.

Les réacteurs à lit fluidisé appartiennent aux systèmes à paramètres distribués, dont les

équations de bilans sont exprimées par différents modèles tels que : modèle de Kunii et Le-

venspiel, modèle de Werther, modèle de May-Van Deemter,. . . etc [39]. Pour ce faire, on va

employer un modèle simplifié [76]pour illustrer clairement les différents phénomènes physico-

chimiques et leur procédure de modélisation. Le modèle simplifié est représenté par :
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∂CA
∂t

+ vz
∂CA
∂z

= RA +
∂

∂z

(
DA

∂CA
∂z

)
(3.115)

ρCp
∂T

∂t
+ ρCpvz

∂T

∂z
= ∆Ḣr + Q̇ (3.116)

Pour modéliser le réacteur à lit fluidisé par bond graph, on procède à la discrétisation du

modèle mathématique et on distingue les différents phénomènes physico-chimiques. On obtient

ainsi :

dnA,k
dt

= vz
nA,k−1 − nA,k

∆z
+DA

nA,k+1 − 2nA,k + nAk−1
∆z2

+ ξ̇A,k (3.117)

Le modèle bond graph du réacteur à lit fluidisé se distingue par rapport aux autres modèles

par l’élément RCF qui représente la résistance physico-chimique qui reflète la cinétique de

transformation physico-chimique du constituant gaz.

F��. 3.46 — Modèle bond graph discrétisé d’une portion d’un réacteur à lit fluidisé.

Les résistances présentées sur le modèle bond graph du réacteur à lit fluidisé sont :

Rd2,i,k Résistance de dispersion axiale entre la portion k et k + 1, sa relation constitutive

relie le flux molaire Jd2,i,k et les potentiels chimiques µi,k+1,µi,k :

Jd2,i,k =
DiVk
∆z2

exp

(
µ
◦

i

RT

)
exp

(µi,k
RT

)(
exp

(
µi,k+1 − µi,k

RT

)
− 1

)

Rd1,i,k Résistance de dispersion axiale entre la portion k − 1 et k, sa relation constitutive

relie le flux molaire Jd1,i,k et les potentiels chimiques µi,k−1,µi,k :
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Jd1,i,k = −
DiVk
∆z2

exp

(
µ
◦

i

RT

)
exp

(µi,k
RT

)(
exp

(
µi,k − µi,k−1

RT

)
− 1

)

Rc,i,k Résistance liée à la convection, sa relation constitutive relie le flux molaire de convec-

tion Jc,i,k et les potentiels chimiques µi,k−1,µi,k :

Jc,i,k =
vzVk
∆z

exp

(
µ
◦

i

RT

)
exp

(µi,k
RT

)(
exp

(
µi,k−1 − µi,k

RT

)
− 1

)
(3.118)

Pour le domaine thermique on a la résistance RTk liée au transfert de chaleur par convection,

sa relation constitutive relie le flux de chaleur Jc,i,k et les températures Tk−1,Tk :

JTk = ρCpvz
Tk−1 − Tk
∆z

(3.119)

3.4 Conclusion

Une bibliothèque d’éléments et de modèles bond graph pour la représentation de la ciné-

tique chimique et physico-chimique des réacteurs industriels a été constituée. La classification

adoptée tient compte du mode de fonctionnement, du nombre et du type de phases impliquées

dans la réaction.

La conception de ces modèles permet:

1. L’ interconnexion des réacteurs entre eux mêmes ou avec d’autres modèles bond graphs

de composants thermofluides (pompes centrifuges, vannes, réservoirs,. . . ..etc.).

2. Le raffinement ou la simplification du modèle peut se faire directement au niveau gra-

phique.

3. La simulation des modèles élaborés par le biais de Symbols2000 pour concevoir une plate-

forme informatique dédiée à la conception et la supervision des réacteurs chimiques (ce

qui fait l’objet du chapitre suivant).



 



Chapitre 4

Approche intégrée pour la

conception d’un système de

surveillance

4.1 Introduction

Ce chapitre est consacré à l’implémentation de la procédure de modélisation pour la

conception et la surveillance de procédés chimiques. Nous avons utilisé les modèles bond

graphs génériques développés plus haut pour concevoir une bibliothèque de modèles des ré-

actions et réacteurs chimiques. Cette bibliothèque de modèles a été conçue sous FDIPad, une

boîte à outils mise en place sous le logiciel Symbols2000 [47] au sein de l’équipe. Cette dé-

marche est une continuité du travail de [44] où une bibliothèque de composants thermofluides

a été développée. Le choix de Symbols2000 comme outil de développement est dû au fait qu’il

dispose de certaines applications pour l’analyse structurelle et la surveillance des systèmes et

des fonctionnalités de calcul symbolique. Le schéma global de la procédure pour la conception

intégrée de modules de diagnostic des processus chimiques est donné par la Fig.4.1. A partir

du plan des instruments détaillés (P&ID) de l’installation on constitue le modèle architectural

du processus.

93
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F��. 4.1 — Procédure de conception intégrée d’un système de surveillance.

Ce modèle est constitué de l’interconnexion de composants technologiques pour lesquels

la base de modèles est développée. Cette base de modèles est composée principalement de

trois groupes d’objets : les procédés physiques; les capteurs et les contrôleurs. Ces objets sont

classifiés selon une approche bond graph et fonctionnelle.

Les processus physiques sont des éléments qui stockent ou transportent de l’énergie (exemple :

vanne; réservoir; . . . etc.). Ces modèles existent dans la bibliothèque déjà définie. Ainsi la base

de modèles peut être enrichie par de nouveaux objets. Notant que les modèles développés sont

des modèles destinés à la surveillance donc élaborés avec des défaillances de type : bouchage

ou fuite,. . . etc. Les modèles sont alors assemblés pour reconstruire le modèle de défaillances

global.

Des règles (basées sur l’analyse fonctionnelle) sont développées dans [44] pour respecter les

contraintes causales de connexion. Les propriétés structurelles et causales du modèle graphique

ainsi réalisé sont exploitées pour générer le modèle mathématique ( sous forme d’équation

d’état). Sur la base d’un cahier de charges (sélection de défauts et de composants qu’on

souhaite surveiller) sont générés un ensemble de Relations de Redondance Analytique (RRA)

et la matrice de surveillabilité correspondante. Si le cahier des charges n’est pas satisfait, on

propose alors une nouvelle architecture d’instrumentation sur le modèle graphique initial. Les

RRA générées peuvent alors être évaluées (connaissant les valeurs numériques des paramètres

) par implémentation en temps réel des résidus.
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4.2 Conception de biliothèques de modèles pour les réacteurs

chimiques

Pour constituer la bibliothèque de modèles, on a utilisé la technologie de capsules qui

consiste à mettre le modèle bond graph générique sous forme d’un objet à ports ouverts qui

peut être connecté ou non à d’autre composants en fonction du type d’élément à associer. A

titre d’exemple deux éléments de stockage ne peuvent pas être connectés sans associer entre

eux un élément de transport d’énergie ( une vanne par exemple). Concernant les contraintes

causales, deux types de causalités sont considérées dans la conception des modèles de la base

de donnés, une causalité préférentielle intégrale ou dérivée selon que le modèle est destiné

à la simulation ou au diagnostic. Cette causalité préférentielle ne concerne que les éléments

dynamiques C et I. L’autre type de causalité est arbitraire et concerne les éléments de type

R (conductance, vannes, transfert de chaleur, . . . etc.). Dans ce cas on prévoit une causalité

générique (conductance ou résistance).

F��. 4.2 — Bibliothèque de capsules des réactions et réacteurs chimiques.
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Les capsules des réactions chimiques englobent uniquement le modèle bond graph du

domaine chimique constitué des modèles de la cinétique et de la stoechiométrie de réaction.

Ces capsules de réactions peuvent être utilisées pour l’étude du phénomène de transformation

de la matière uniquement.

F��. 4.3 — Modéle interne de la capsule de l’élément multiport RCH.

4.3 Modélisation automatique d’un procédé chimique

Pour présenter en détail la procédure de génération automatique de modèles en utilisant

la bibliothèque de capsules développée avec FDIPad, on considère l’exemple d’un procédé

chimique Fig.4.4

4.3.1 Description de l’exemple d’application

Le procédé chimique Fig.4.4 est constitué d’un réacteur CSTR dans lequel se déroule une

réaction irréversible athermique ( A+B → C). Deux réservoirs contenant les réactifs A et B

alimentent le réacteur à travers deux vannes automatiques ( Vanne 1, Vanne 2) commandées

par deux régulateurs tout-ou-rien ( Régulateur 2, Régulateur 3) pour maintenir le niveau du

mélange constant dans le réacteur.
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F��. 4.4 — Plan des instruments détaillé du procédé chimique.

Les deux réservoirs ( Réservoir A, Réservoir B) sont alimentés en constituants par deux

pompes (pompe 1, pompe 2) commandées par des régulateurs PI ( Régulateur 1, Régulateur

4) pour que le niveau soit constant dans les deux réservoirs. Le mélange réactionnel est

débité vers un troisième réservoir dont la régulation du niveau est assurée par une vanne

d’alimentation ( vanne 3) commandée par un régulateur tout-ou-rien ( Régulateur 5).

4.3.2 Modèle bond graph de chaque composant

4.3.2.1 Modèle des pompes centrifuges

La pompe est un composant d’alimentation (eau, matière première, etc.). elle est consi-

dérée comme une source d’effort qui génère une différence de pression ∆P [44]. La principale

action hydrostatique de la pompe est représentée par un transformateur TF (ou un trans-

formateur modulé MTF dans le cas d’une vitesse de rotation variable) entre la puissance

mécanique et la puissance hydraulique. Dans le modèle bond graph de la pompe (Fig.4.5)

on a tenu compte des phénomènes mécaniques, hydrauliques, électriques et thermiques. Dans

ce modèle nous n’avons pas modélisé la partie électrique (le moteur) de la pompe mais nous

l’avons juste considérée comme une source d’effort Se. La transformation électromécanique

est représentée par le gyrateur GY . L’ élément I est le moment d’inertie de l’arbre en rota-

tion et l’élément RS représente ici les frottements puisqu’on considère qu’ils génèrent de la

chaleur Q̇, qui contribue à l’augmentation du flux d’enthalpie convoyé par le fluide dans la

conduite. La transformation de l’énergie mécanique en énergie hydraulique est modélisée par

un élémentMTF . Le débit massique ṁ délivré par la pompe est fonction de la caractéristique
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de la pompe. R2 représente les fuites dans la pompe (une partie du débit idéal s’échappe du

corps de l’hélice).

Domaine hydraulique

Domaine thermique

Domaine 
electromécanique

Domaine hydraulique

Domaine thermique

Domaine 
electromécanique

F��. 4.5 — Modèle bond graph de la pompe.

4.3.2.2 Modèle des réservoirs

Le modèle pseudo-bond graph du réservoir est donné par la Fig.4.6. Sur le modèle pseudo-

bond graph, l’ élément bond graph multiport C stocke de l’énergie hydraulique (due à la masse

du liquide) et thermique (enthalpie). Les variables d’effort pseudo-bond graphs sont la pression

et la température, et les variables de flux sont le débit massique et le flux d’enthalpie. Les

expressions des relations constitutives de l’élément C sont données par les relations suivantes:






P

T




 =






g

A

∫
ṁdt

1

mCp

∫
Ḣdt




 (4.1)

avec A la section du réservoir, g la constante de gravité, m la masse totale du liquide calculée

à partir de la variable d’état associée au stockage hydraulique et Cp la capacité thermique

spécifique du liquide à pression constante. Les pertes de chaleur vers l’environnement extérieur

sont négligées.
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Domaine hydraulique

Domaine thermique

Domaine hydraulique

Domaine thermique

F��. 4.6 — Modèle bond graph du reservoir.

4.3.2.3 Modèle des vannes

D’après la causalité résistance affectée à l’élément R de la Fig. 4.7, les sorties obtenues

sont le flux thermique Ḣ et le débit massique ṁ. Les flux, thermique et massique, retournés

par l’élément R, sont donnés par l’équation.(4.2). A noter qu’en appliquant le principe de la

continuité, on a ṁin = ṁout = ṁ.






ṁ

Ḣ




 =





ΦRH(Tin,Pin,Pout)

ΦRT (Tin,Pin,Pout)




 (4.2)

où ΦRH et ΦRT sont deux fonctions non linéaires qui dépendent principalement de l’état

thermodynamique du fluide et des hypothèses de modélisation prises en compte.

La forme générique du modèle bond graph de la Fig.4.7 est utile dans le cas où la restriction

de la vanne peut augmenter à cause d’un débit supersonique. Dans ce cas, le débit massique,

ṁ, dépend non seulement de la différence de pression mais aussi du rapport entre la pression

d’entrée Pin et la pression de sortie Pout. Il est alors possible de prédire, sous l’hypothèse d’un

fluide isentropique [32], le débit en utilisant les mesures des pressions en amont et en aval

(équation (4.3)).

ṁ = A(x)
Pin√
Tin

√
2γ

RG (γ − 1)

√
P
2/γ
r − P

γ+1/γ
r (4.3)

avec

Pr =
Pout
Pin

, (4.4)
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Pr  Pcrit =

(
2

γ + 1

) γ

γ − 1 (4.5)

Pour un débit critique (choked flow). Pr et Tin sont respectivement le rapport de pression et la

température d’entrée, RG est une constante du gaz, A(x) est une fonction qui donne la valeur

de la section à la sortie de la restriction en fonction de la position de la vanne x, γ = cp/cv, et

cp et cv sont respectivement les capacités thermiques spécifiques du fluide à pression constante

et à volume constant. La forme résistance de la causalité affectée à l’élément R Fig 4.7, permet

de calculer le débit massique ṁ et le flux thermique Ḣ dans la vanne dans le cas d’un fluide

sous-saturé.






ṁ

Ḣ




 =






Cd.sign (Pin − Pout) .
√
|Pin − Pout|

Cd.sign (Pin − Pout) .
√
|Pin − Pout|.cp.Tin




 (4.6)

avec

1

RH
= Cd =

√
ρ.D5.π2

8.L.λ
(4.7)

Cd est le coefficient de perte de charge dans la vanne, ρ la masse volumique du fluide, ν la

viscosité dynamique et enfin D et L sont respectivement le diamètre et la longueur de la

conduite. Dans le cas d’un fluide saturé, la température à l’entrée de la conduite Tin peut être

calculée en fonction de la pression en utilisant les tables thermodynamiques.

Domaine hydraulique

Domaine thermique

Domaine hydraulique

Domaine thermique

F��. 4.7 — Modèle bond graph de la vanne

4.3.2.4 Modèle du réacteur

Le modèle bond graph du réacteur est représenté dans la Fig.4.8. Dans le domaine fluidique

les sources de flux Sf correspondent aux débits massiques d’entrée ṁAin et ṁBin et de sortie

ṁout. La jonction 0 représente le bilan de masse oùm est la masse du mélange dans le réacteur.
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Dans le domaine thermique, les flux de chaleur entrants ou sortants du réacteur sont

présentés par les sources de flux MSf modulées par les débits massiques ṁAin, ṁBin et

ṁout. Les expressions de ces sources de flux sont données par :






MSf : ḢAin = ṁAin.CpA .TA

MSf : ḢBin = ṁBin.CpB .TB

MSf : Ḣout = ṁout.Cp.T

(4.8)

où TAin,TBin sont les températures d’entrée des substances A et B, et CpA ,CpB sont les

chaleurs spécifiques de ces constituants, Cp et T sont la chaleur spécifique et la température

du mélange. D’autre part, on a d’autres sources de chaleur telle que la chaleur de réaction

∆ḢR exprimée par :

∆Ḣr = J.∆Hr (4.9)

avec J vitesse du taux d’avancement de la réaction, ∆Hr la chaleur de réaction. Dans le

domaine chimique la cinétique de la réaction est représentée par l’élément multiport RCH,

les sources de flux molaire MSf sont modulées aussi par les débits massiques d’entrée et de

sortie, avec :






MSf : ṅAin = ṁAin.
CAin
ρA

MSf : ṅBin = ṁBin.
CBin
ρB

MSf : ṅAout = ṁout.
nA
m

MSf : ṅBout = ṁout.
nB
m

MSf : ṅCout = ṁout.
nC
m

(4.10)

Le modèle bond graph global Fig.4.8 a été reproduit en combinant tous les modèles bond

graph correspondant à chaque phénomène en incluant les différents couplages. L’élement

capacitif multiport couplé C regroupe les différents types d’énergies stockées dans le réacteur,

sa relation constitutive est exprimée par :
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µB

µC

µD

P

T






=






µ
◦

A +R. 1
mCp

H. ln γA
(
nA
V

)

µ
◦

B +R. 1
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H. lnγB
(
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)

µ
◦
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H. ln γC
(
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V

)

µ
◦

D +R. 1
mCp

H. ln γD
(
nD
V

)

g
S

∫
ṁdt

1
mCp

∫
Ḣdt






(4.11)

Domaine fluidiqueDomaine chimique

Domaine thermique

Domaine fluidiqueDomaine chimique

Domaine thermique

F��. 4.8 — Modèle bond graph du réacteur.

4.3.3 Vérification de la cohérence fonctionnelle et causale

Lorsque les modèles bond graphs des différents composants sont disponibles, on procède à

leur interconnexion pour former le modèle global du procédé. FDIPad dispose d’un ensemble

d’applications pour vérifier certaines règles permettant la validation du modèle avant son uti-

lisation. Ainsi, afin de garantir la validité du modèle, des règles de connexion sont développées.

Ces regèles de connexion sont de deux types :

Des règles d’ordre fonctionnel qui permettent de vérifier la cohérence fonctionnelle en

connectant deux composants. Ces règles sont basées sur une grammaire développée dans [54].

Sommairement on distingue des processeurs de type A (Accumulation d’énergie, tel qu’un

réservoir), de type C (Conversion d’énergie, comme le cas d’un moteur) et de type T (

Transport d’énergie, le cas d’une vanne, conduite). Cette grammaire interdit la mise en série
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de deux processeursA (A⊗A n’est pas autorisée). Il faut mettre un processeur T (Transport)

entre les deux processeurs A pour avoir A⊗T⊗A. Une règle d’ordre causal. On établit pour

chaque composant (capsule) deux types de causalités. Une causalité préférentielle (intégrale

ou dérivée pour les processeurs de type A selon que le modèle est utilisé pour la simulation

ou le diagnostic) et une causalité quelconque attribuée aux éléments de type C ou T.

La vérification de ces règles pour la construction du modèle global et les procédures de

génération automatique des modèles sous forme d’états sont affichées dans un menu convivial

sur l’interface graphique du logiciel développé, comme indique la Fig.4.9.

F��. 4.9 — Procédure de validation du modéle global.

4.3.4 Simulation numérique

Pour illustrer l’évolution du procédé par simulation, le fichier du modèle bond graph

est compilé pour obtenir un fichier de simulation en C++ ou d’un schéma bloc de simulation

sous forme S-function Matlab/Simulink. Cela va permettre de créer une interface graphique de

simulation Fig.4.10. Ainsi, on attribue aux paramètres du modèle et aux conditions initiales les

valeurs numériques qui leur correspondent pour obtenir les courbes d’évolution des différentes

variables qu’on désire traiter (variables d’état, RRA,..etc).
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F��. 4.10 — Interface de simulation montrant les courbes d’évolution du nombre de moles de

A,B et C.
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4.4 Modèle bond graph d’un système de surveillance

Dans cette partie on va aborder la problématique de la supervision des processus chi-

miques. Pour cela, nous allons présenter d’abord la procédure de conception d’un système de

surveillance par l’approche bond graph. Les notions de « relations de redondance analytiques

RRA » et de « matrice de signature de défaillances » seront ainsi évoquées. Ensuite, on va

présenter les particularités de la supervision dans le domaine chimique par rapport aux autres

domaines énergétiques (hydraulique, thermique, électrique,. . . etc.). Nous allons montrer aussi

comment l’aspect générique de l’outil utilisé permettra de mettre en œuvre une conception

intégrée d’un système de surveillance à base de modèle. Enfin un exemple d’application d’un

processus chimique sera traité, où la procédure de l’informatisation de la modélisation et de

la surveillance sera présentée.

Un système de surveillance représenté par approche bond graph est constitué particuliè-

rement de deux parties : Une partie qui produit de la puissance et de l’énergie (modèle bond

graph du processus et l’ensemble des actionneurs) et une deuxième partie qui constitue le

système d’information (c’est à dire les capteurs, observateurs et système de commande). Les

algorithmes de surveillance (de détection et d’isolation de fautes FDI) reçoivent les informa-

tions issues des capteurs (détecteurs d’effort De et de flux Df) et délivrent au système de

supervision les alarmes.

En effet, la génération des indicateurs d’alarmes est basée principalement sur les relations

de redondance analytique RRA, dont la forme est une équation qui inclut toutes les variables

connues du système. La génération de ces équations permet d’engendrer des résidus, dont la

valeur est statistiquement nulle en fonctionnement normal, alors que dès l’apparition d’un

défaut, elle s’éloigne de zéro.

Cependant, pour établir ce processus de génération des RRA, le système doit être dé-

composé d’un point de vue en la paire [C,Z], avec Z = {z1,z2,...zn} l’ensemble des variables

et des paramètres du système, et C = {c1,c2,...cn} l’ensemble des contraintes (équations qui

décrivent l’évolution des variables).

4.4.1 Représentation structurelle d’un système de surveillance

4.4.1.1 Les contraintes

Du point de vue bond graph, les contraintes C sont représentées par les équations struc-

turelles (FJ), de comportement (FB), de mesure (FY ), du système de commande (FC) et des

sources contrôlées (FA).

C = {FJ ,FB,FY ,FC ,FA} (4.12)
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4.4.1.2 Les équations structurelles FJ

Elles représentent l’ensemble des lois de conservation ( de masse, d’énergie, etc. ) et/ou des

équations d’équilibre. Elles sont déduites des équations aux jonctions. Le nombre d’équations

FJ est égal au nombre d’équations dans les "jonctions 0" plus celles des "jonctions 1" plus

celle des éléments 2-ports (transformateur TF , et gyrateur GY ).

FJ = {FJ0}{FJ1}{FTF }{FGY } (4.13)

FJ ∈ Rnj+2∗n2p , nj est le nombre de jonctions 0 et 1, et n2p est le nombre d’éléments TF et

GY .

4.4.1.3 Les équations de comportement FB

Elles décrivent les phénomènes physiques exprimant la façon dont l’énergie est transformée

au niveau des éléments bond graphs (R, C, et I), autrement appelées lois constitutives.

FB = {FC} ∪ {FI} ∪ {FR} (4.14)

FB ∈ Rne , ne est le nombre total des liens de puissance dans les éléments bond graph, R, C

et I.

4.4.1.4 Les équations de mesures FY

Elles représentent la façon dont les capteurs transforment les variables de puissance du

processus en signaux de sortie qui peuvent être utilisés dans l’élaboration des lois de commande

ou dans la détection et l’isolation des défaillances. Ces équations sont exprimées ainsi par des

détecteurs de flux (Df) et d’effort (De):

FY = {FDe} ∪ {FDf} (4.15)

FY ∈ Rns , ns est le nombre de détecteurs ou capteurs.

4.4.1.5 Les équations de commande FC

Elles décrivent les lois de commande exprimées en fonction des valeurs des consignes et

de mesure des capteurs. L’équation est décrite ainsi par :

FC(uref ,Ym,Rreg) = 0 (4.16)

où Rreg est un paramètre du régulateur (gain, temps d’intégration, etc.), uref , et Ym repré-

sentent respectivement la consigne et les sorties des capteurs. On a donc FC ∈ Rnr avec nr le

nombre de régulateurs.
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4.4.1.6 Les équations des sources contrôlées FA

Elles représentent des sources contrôlées ou modulées par les signaux de commande (pompe

régulée, électrovanne, . . . .etc). Les signaux d’entrée u sont fournis par les régulateurs, et les

signaux de sortie sont les variables régulées issues des sources modulées MSe et MSf , avec :

FA1(MSf,u) = 0,FA2(MSe,u) = 0 (4.17)

FA ∈ Rna où na est le nombre total de sources (modulées ou non).Ainsi, le nombre total de

contraintes sur un modèle bond graph est donc:

C ∈ Rnj+2∗n2p+ne+ns+na+nr

4.4.2 Les variables

L’ensemble des contraintes F s’appliquent à l’ensemble des variables Z : connues (K) et

inconnues (X).

Z = X ∪K (4.18)

Les variables inconnues X sont les variables de puissance (flux et effort) correspondant aux

les liens de puissance du modèle bond graph. Le vecteur X contenant toutes les variables de

puissance est défini par:

X(t) = {e1(t),f1(t)} ∪ {e2(t),f2(t)}... ∪ {enc(t),fnc(t)} (4.19)

tel que nc est le nombre de liens de puissance. La dimension du vecteur X est donc 2 ∗ nc ⇒

X ∈ R2∗nc . Le sous-ensemble K des variables connues contient les valeurs des sources, les

sorties des régulateurs (u) ainsi que les variables mesurées par les capteurs (Ym).

K =MSe ∪MSf ∪ Se ∪ Sf ∪ Ym (4.20)

Finalement, K ∈ Rl avec l = ns + na.Donc Z ∈ Rl+2∗nc .

4.4.3 Les paramètres

φ ∈ Rp est le vecteur des paramètres qui correspondent aux valeurs caractéristiques des

éléments R, C et I, i.e. le coefficient de flux, la valeur de la capacité. D’autres paramètres

peuvent être ajoutés à ce vecteur, tel que la consigne uref , etc..
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4.4.4 Génération des relations de redondance analytique RRA

La génération des RRA pour le calcul des résidus est réalisée par la procédure de l’éli-

mination de l’ensemble des variables inconnues en une seule opération. L’élimination des

variables inconnues est systématique sur un modèle bond graph grâce ses propriétés causales

et structurelles. La démarche consiste à générer de façon systématique les RRA et les résidus

correspondants, ainsi que la matrice de signature des défaillances. Ainsi, après génération on

obtient les RRA dont la forme globale est définie par:

f(De,Df,Se,Sf,MSe,MSf,θm) = 0 (4.21)

avec θm l’ensemble des paramètres mesurés ou estimés du système. De et Df sont les indica-

tions de capteurs, Se et Sf , MSe et MSf sont les entrées.

Afin de mieux expliquer l’algorithme déjà développé dans [44], considérons l’exemple pé-

dagogique représenté par le système hydraulique de la Fig.4.11 et son modèle en causalité

intégrale Fig.4.12.

Capteur de 
pression

Réservoir R1

PI
1

FI
1

Pompe P1

Vanne V1

Capteur de 
débit

Capteur de 
pression

Réservoir R1

PI
1
PI
1
PI
1

FI
1
FI
1
FI
1

Pompe P1

Vanne V1

Capteur de 
débit

F��. 4.11 — Exemple d’illustration pour la génération des RRA.

FI et PI sont des détecteurs de débits et de pression. P1, R1, V 1 représentent respecti-

vement la pompe, le réservoir et la vanne.

F��. 4.12 — Modèle bond graph en causalité intégrale (simulation).

La procédure de génération des RRA à partir d’un modèle bond graph d’un système est

donnée ainsi par les étapes suivantes :

1. Mettre le modèle bond graph en causalité dérivée préférentielle en employant la notion
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de dualisation des détecteurs (Fig. 4.13)(en inversant la causalité des détecteurs), Le

détecteur d’effort dualisé SSe et le détecteur de flux dualisé SSf imposent leurs valeurs

aux jonctions 0 et 1. Rappelons que si un capteur ne peut pas être dualisé, cela signifie

qu’il existe une redondance matérielle (deux capteurs mesurant la même variable). C’est

le cas où nous avons plusieurs capteurs connectés à une même jonction, alors seul un

des capteurs peut être dualisé.

1

2 3

4

5 6

71

2 3

4

5 6

7

F��. 4.13 — Modèle bond graph en causalité dérivée (surveillance).

Un capteur (détecteur) dans un modèle destiné à la simulation permet d’indiquer la valeur

numérique de la variable mesurée: il transforme la variable de puissance en un signal (sa

réaction est nulle). Le chemin causal allant de la variable inconnue (à mesurer) vers le capteur

(variable connue), permet d’analyser l’observabilité ou la commandabilité (quand il s’agit d’un

chemin d’une source vers une variable d’état). Le sommet du graph est la variable inconnue

et la destination la variable mesurée.

Un capteur (détecteur) dans un modèle bond graph destiné à la surveillance permet d’ex-

primer l’ordre d’élimination d’une variable inconnue. Le chemin causal allant de la variable

mesurée (capteur) vers la variable inconnue permet d’analyser la calculabilité de la variable

inconnue, c’est le cas de la génération des relations de redondance analytique. Le sommet du

graph est la variable mesurée De ou Df et la destination représente la variable inconnue.

L’ordre d’élimination est associé à un graph orienté (Fig.4.14). Le détecteur dualisé devient

alors une source SSe ou SSf imposée à la jonction La valeur du capteur est alors imposée

à la contrainte.

F��. 4.14 — Graphe orienté pour la surveillance.

2. Les RRA sont déduites à partir des équations aux jonctions associées aux détecteurs.

Dans notre cas nous avons les équations issues des jonctions 0 et 1,.Fig.4.13.

f2 = f1 − f3 − f4 (4.22)
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f2 est le flux fourni par le capteur De : PI. Ce flux est bien nul puisqu’un capteur est

considéré comme un élément qui ne délivre pas de puissance. Un capteur d’effort reçoit une

énergie qu’il transforme en un signal proportionnel à la pression, mais il n’interréagit pas avec

le système physique. f2 est alors considéré comme le générateur du résidu.

f1, f3 et f4 sont les variables inconnues qu’il faut éliminer par le parcours d’un che-

min causal ( représenté en pointillés dans le schéma Fig.4.13). f3 est éliminée par le chemin

suivant.Fig.4.15.

F��. 4.15 — Graphe orienté pour l’élimination de f3.

Où Φc est l’équation de comportement de l’élément C en causalité dérivée.

f3 = C1ė3 (4.23)

Φm est l’équation de mesure du capteur. Ce chemin causal du bond graph va de la variable

inconnue f3 à la variable connue SSe : PI. Ce chemin est associé à un graph orienté qui nous

indique l’ordre d’élimination de f3. Il est donné par la Fig.4.15.

f4 est éliminé directement du chemin causal, le graph orienté correspondant est donné par

la Fg.

F��. 4.16 — Graph orienté pour l’élimination de f4.

Alors la RRA est déduite en remplaçant dans l’équation de la jonction 0 les expressions

des variables inconnues, on a :

f4 = FI (4.24)

f3 = C1ė3 = C1
dPI

dt
(4.25)

PI est l’indication du capteur de pression.

RRA1 = Sf − FI − C1
dPI

dt
(4.26)

Le graphe structurel de la RRA1 est donné par la Fig.4.17.
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F��. 4.17 — Graphe orienté pour la génération de RRA1

La deuxième RRA est générée à partir de la jonction1:

e6 = e4 − e5 − e7 (4.27)

e7 = −Pa, e4 = PI, e5 = ΦR(FI) (4.28)

RRA2 = −Pa− ΦR(FI)− PI (4.29)

ΦR(FI) est la relation de l’élément R représentant la vanne.

4.4.5 Matrice de signature de défaillances

Après l’obtention de toutes les RRA, il serait donc adéquat de former une matrice binaire

Sji en vue de représenter la sensibilité des résidus aux défaillances des différents composants

du système (capteurs, actionneurs, éléments physiques). Les éléments de la matrice sont définis

comme suit:

Sji =






1, si la ième RRA contient des variables du j ème composant

0, sinon.
(4.30)

Ainsi, pour la localisation des défaillances, à chaque composant est attribué un vecteur ligne

composé de valeurs booléennes, où chacune correspond à un résidu. Ainsi, la défaillance d’un

composant est détectable au moment où la variable associée à ce composant est présente dans

au moins une RRA (ou résidu r correspondant), et que les résidus associés à ce composant

deviennent non nuls. La défaillance est localisable si et seulement si sa signature est unique

et différente des signatures des autres composants.
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Composants

RRA Comp1 ....... Compj ...... Comp k

r1 S11 Sj1 0 Sk1

. . . . . .

ri S1i Sji Ski

. . . . . .

rm S1m Sjm ; Skm

T��. 4.1 — Matrice de signature de défaillance globale

4.5 Particularités de la surveillance des réacteurs chimiques

par approche bond graph

La nature complexe des phénomènes physico-chimiques impose certaines spécificités propres

au domaine chimique et qui le distinguent par rapport aux autres domaines énergétiques (hy-

draulique, thermique, électrique. . . .etc.). Ainsi on note que :

1. Les phénomènes physico-chimiques ne représentent pas des composants physiques comme

le cas des domaines hydraulique ou électrique (exemple : pompe, vanne, résistance élec-

trique, . . . .etc.), ils sont beaucoup plus abstraits (exemple: une réaction chimique est

considérée comme une source de production et de transformation de constituants, ce

qui peut être analogue à une pompe centrifuge dans le domaine hydraulique).

2. Dans le domaine chimique on ne peut pas envisager la détection des défaillances maté-

rielles liées aux composants physiques (fuite, bouchage, . . . . etc.). Ces types de défauts

sont associés aux phénomènes fluidiques et thermiques. Cependant, d’autres types de

défaillances de nature chimique peuvent être détectées par le biais de RRA chimiques.

A titre d’exemple : dans le domaine du contrôle de qualité en industrie pharmaceutique,

agroalimentaire ou pétrochimique, on peut considérer comme défaillance, le dépasse-

ment de la teneur désirée d’un constituant dans un produit; l’apparition de réactions

secondaires indésirables dans un processus peut être perçue comme défaillance.

3. Á la différence des autres domaines, où on a divers types de capteurs (thermiques,

hydrauliques,. . . .etc.), dans le domaine chimique on ne dispose pas toujours d’un capteur

spécifique pour chaque constituant, d’où la nécessité de concevoir en cas de besoin des

observateurs afin de combler le manque d’information.
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4. Dans la procédure de génération des RRA, on est ramené à mettre le modèle en causa-

lité dérivée préférentielle. Seulement, on est confronté à la problématique « des relations

non linéaires non inversibles », ce qui est le cas de la relation constitutive de l’élément

RCH, où la causalité est imposée. Alors pour palier ce problème, on doit ajouter obli-

gatoirement à chaque jonction 0 chimique (bilan de constituant) un détecteur d’effort (

capteur fictif de potentiel chimique) dualisé (Fig.4.18).

F��. 4.18 — Modèle bond graph d’une réaction en causalité dérivée par dualisation des détéc-

teurs.

4.6 Conception d’un système de surveillance dans le cas des

processus chimiques

4.6.1 Description du procédé d’application

Afin de mettre en œuvre la procédure de conception d’un système de surveillance par

approche bond graph dans le cas des processus chimiques, on va traiter pour cette raison

un exemple d’application Fig.4.20 qui inclut un réacteur CSTR adiabatique, dans lequel se

déroule une réaction irréversible exothermique A → C dont la loi d’action de masse est

exprimée par :

r = kCA (4.31)
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F��. 4.19 — PI&D de l’exemple d’application pour la supervision.

Le modèle global architectural est constitué de la connexion des composants de la biblio-

thèque des modèles Fig.4.20.

F��. 4.20 — Modèle bond graph du procédé sous FDIPad.

1. La première partie concerne l’alimentation du réacteur par le constituant A (réactif).

Elle est constituée d’un réservoir de stockage. La régulation du niveau est garantie par

le biais d’un régulateur PI agissant sur une pompe centrifuge qui alimente le réservoir

continuellement.

2. La deuxième partie englobe le réacteur où le constituant A se transforme en constituant

C. La commande du niveau dans le réacteur est assurée par un régulateur TOR (tout

ou rien) qui agit sur une vanne à l’entrée du réacteur.
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3. La troisième partie concerne le stockage du constituant C. Le réservoir contenant les

constituants (C,A) est commandé en niveau par un régulateur (tout ou rien) qui agit

sur une vanne automatique à la sortie du réacteur.

Lors de la modélisation de ce procédé on a tenu compte du couplage des domaines

thermique-hydraulique-chimique dans le cas du réacteur, et du couplage thermique-hydraulique

dans le cas des composants thermofluides (réservoirs, pompe, vannes). Pour les capteurs, les

actionneurs et les régulateurs, ils sont considérés comme des composants d’information.

4.6.2 Génération du modèle dynamique du procédé

Le modèle dynamique du procédé global est généré systématiquement à partir du modèle

bond graph. Il est mis sous la forme non linéaire de représentation d’état :






ẋ(t) = f(x(t),u(t),t)

y(t) = h(x(t),u(t),t)

(4.32)

Par la suite, on va présenter l’algorithme de génération d’un modèle dynamique en em-

ployant le modèle bond graph. Les variables d’état x sont les variables d’énergie associées aux

éléments I et C. Pour obtenir le modèle dynamique, on peut procéder suivant une démarche

systématique :

1. Écrire les lois de structure (lois de conservations) aux jonctions en tenant compte de la

causalité.

2. Écrire les lois constitutives associées aux éléments en tenant compte de la causalité de

l’élément.

3. Combiner ces différentes lois pour expliciter les dérivées des variables d’état en fonction

des variables d’état et des entrées.

F��. 4.21 — Modéle bond graph du domaine chimique dans le réacteur (en causalité intégrale).
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Á titre d’exemple, dans le cas du réacteur on a 2 variables d’état dans le domaine chimique

seulement associées à deux éléments capacitifs (Fig.4.21). Ces variables sont [nA nC ] et désigne

le nombre de moles de A et C. Dans le modèle dynamique généré par FDIPad (Fig.4.22) ces

variables correspondent à Y[3] Y [4] respectivement. Les lois de jonction 0 (correspondent aux

équations de bilan d’espèce) sont exprimées par :






ṅA = ṅAin − ṅAout + J(νrA − νfA)

ṅC = −ṅCout + J(νrC − νfC)

(4.33)

Les lois constitutives des éléments C et R dans le domaine chimique sont données par :

J = ΦR(Af) = V.k0 exp(
−Ea
RT ) exp(

Af
RT ) exp(

A
◦

f

RT )

µA = ΦC(nA) = µ
◦

A +RT ln(nAV )

µC = ΦC(nC) = µ
◦

C +RT ln(nCV )

(4.34)

Pour compléter la génération du modèle dynamique du domaine chimique, on ajoute les autres

variables d’état dans le réacteur, à savoir la masse du mélange réactionnel m et l’enthalpie

H (chaleur stockée par le mélange) désignés sur la Fig.4.22 respectivement par Y[1] et Y [2].

Les relations constitutives des capacités hydraulique et thermique dans le réacteur sont ainsi

définies par :

P =
g

S
m (4.35)

T =
1

mCP
H (4.36)

Á partir des équations (4.34,(4.35,4.36), et sachant que Af =
2∑

i=1
νfi µi = µA on obtient :

J = ΦR(nA,m,H) = nA.
ρ

m
.k0 exp

(
−Ea.m.Cp

RH

)
exp

(
µ
◦

Am.Cp

RH

)
(4.37)

On a aussi :

ṅAin = ṁAin.
CAin
ρA

ṅAout = ṁout.
nA
m

ṅCout = ṁout.
nC
m

(4.38)

Avec CAin la concentration de A à l’entrée du réacteur, ṁin le débit massique d’entrée, ṁout
le débit massique de sortie (les débits massiques à l’entrée et la sortie du réacteur sont en
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fonction des lois de commande des régulateurs TOR).On obtient ainsi la représentation d’état

du domaine chimique dans le réacteur définie par :






ṅA

ṅC




 =






ṁAin.
CAin
ρA

− ṁout.
nA
m
+ (νrA − νfA)ΦR(nA,m,H)

−ṁout.
nC
m
+ΦR(nA,m,H)(νrC − νfC)




 =






fA(x,u)

fC(x,u)




 (4.39)

F��. 4.22 — Représentation d’état du processus générée à partir du modèle bond graph.

En parallèle à la génération du modèle dynamique par FDIPad, on peut modifier aussi les

paramètres ou les expressions du modèle (Fig.4.23) où des valeurs numériques peuvent leur

être attribuées. Cette fonctionnalité est importante car elle permet d’introduire n’importe

quelle non linéarité.
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F��. 4.23 — Liste des paramétres employés dans le modéles bond graph.

4.6.3 Génération des RRA du processus

Les relations de redondance analytiques RRA peuvent être générées aussi systématique-

ment par le biais de FDIPad Fig.4.24. L’existence de boucles causales ou algébriques.peut

être détecté.

F��. 4.24 — Liste des RRA générées à partir du modéle bond graph du procédé.
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Pour expliquer en détail l’algorithme de la génération des RRA on va reprendre le modèle

du domaine chimique dans le réacteur.

1). Mettre le modèle bond graph en causalité dérivée préférentielle (Fig.4.25) en employant

la notion de dualisation des détecteurs. Les détecteurs d’effort dualisés SSe imposent

leur valeur aux jonctions 0.

F��. 4.25 — Modèle bond graph du domaine chimique en causalité dérivée par dualisation des

détecteurs.

2). On écrit les contraintes du modèle définies par :

1. Les équations de comportement FB

Les relations constitutives des capacités en causalité dérivée sont définies par :

nA = V exp

(
µA − µ

◦

A

RT

)

nC = V exp

(
µC − µ

◦

C

RT

) (4.40)

La relation constitutive de la résistance ne change pas car sa causalité n’a pas changé.

J = ΦR(Af) = V.k0 exp

(
−Ea
RT

)
exp

( µA
RT

)
exp

(
µ
◦

A

RT

)
(4.41)

2. Les équations de jonctions FJ

Les équations de jonctions 0 qui correspondent au bilan d’espèces sont données par :





−ṅA + ṅAin − ṅAout + J(νrA − νfA) = 0

−ṅC + ṅCout + J(νrC − νfC) = 0

(4.42)
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3. Les équations de mesures FY

On a deux types de capteurs impliqués dans l’acquisition d’information dans le réacteur,

le capteur de niveau du mélange(nous donne le niveau mesuré Lmesuré), les capteurs

de potentiels chimiques (nous donne le potentiel chimique mesuré µmesuré). On obtient

ainsi les équations :

mmesuré = ρ.S.Lmesuré, (S la surface de la section du réacteur) (4.43)

ṅA,mesuré =
µ̇A,mesuré

RT
S.Lmesuré exp

(
µA,mesuré − µ

◦

A

RT

)

ṅC,mesuré =
µ̇C,mesuré

RT
S.Lmesuré exp

(
µC,mesuré − µ

◦

C

RT

) (4.44)

Remarque : il faut noter que les capteurs de potentiel chimiques sont fictifs, la mesure

du potentiel chimique µmesuré est reconstituée soit par un capteur de concentration ou

par un observateur d’état (de concentration ou nombre de moles).

4. Les équations de commande FC

On a deux régulateurs TOR (tout-ou-rien) en amont et en aval. Les équations de com-

mande des débit massiques d’entrée ṁin de sortie ṁout sont exprimées par :

ṁin = ΦTOR(u1)

ṁout = ΦTOR(u2)

(4.45)

5. Les équations des sources FA

Les équations de sources de flux molaire Sf sont définies par :

ṅAin = ṁin.CAin/ρA

ṅAout = ṁout.nA/m

ṅCout = ṁout.nC/m

(4.46)

3). Il faut éliminer les variables inconnues et les remplacer ainsi par les variables connues (va-

riables de mesure, variables de commande). Á partir des équations(4.46,4.45,4.42,4.43,4.44)

on obtient les RRA chimiques (elles correspondent dans la Fig.4.24 à Arr4 et Arr9).
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RRAA : −ṅA,mesuré +ΦTOR(u1).CAin/ρA − ΦTOR(u2).nA/mmesuré + Jmesuré(ν
r
A − νfA) = 0

RRAC : −ṅC,mesuré +ΦTOR(u2).nC/mmesuré + Jmesuré(ν
r
C − νfC) = 0

(4.47)

4.6.4 Analyse de la surveillabilité du processus

Pour la conception du système de surveillance, il est important aussi qu’un cahier de

charges soit établi pour déterminer les composants physiques (vanne, réservoir, capteur,. . . .etc.)

qu’on désire superviser (détection et localisation des défaillances) (Fig.4.26).

F��. 4.26 — Boite de dialogue FDIPad pour la détermination des composants à surveiller à

partir du cahier des charges.

Les défaillances qu’on peut rencontrer souvent dans le cas des systèmes thermofluides

sont de nature hydraulique de type fuite (pour les réservoirs); bouchage (pour les conduites

et vannes). Cependant, dans notre cas d’autres types de défaillances de nature chimique

peuvent avoir lieu (exemple : apparition de réactions secondaires,. . . .etc.).
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F��. 4.27 — La table de signature de défaillances du procédé suivant le cahier des charges de

la surveillance.

Á partir d’un cahier de charges fixé on obtient la matrice de signature de défaillance

générée par FDIPad (Fig.4.27) où Mb,Ib représentent respectivement la Détectabilité et l’

Isolabilité de la défaillance d’un composant donné. Mb et Ib prennent la valeur "1" si la

défaillance est respectivement détectable et isolable sinon ils prennent la valeur "0".

F��. 4.28 — Table de signture de défaillance de la vanne V3 et de l’environnement.
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A titre d’exemple, les défaillances de la vanne V3 (Fig.4.28) et de l’environnement sont

détectables mais elles ne peuvent pas être isolées. La raison est qu’il existe un seul résidu R6

sensible aux défaillances des deux composants ce qui représente en terme de surveillance un

manque d’informations.

F��. 4.29 — Amélioration de la surveillabilité par changement de cahier de charges.

Dans ce genre de situations où la défaillance d’un composant est non isolable, il faut ajouter

au composant un nouveau capteur pour générer une RRA supplémentaire et améliorer ainsi

la surveillabilité du système. On peut aussi changer le cahier des charges ce qui est notre cas

(Fig.4.28). Ainsi on a supprimé l’environnement de notre cahier de charge car ce n’est pas un

composant physique. La défaillance de la vanne V3 devient ainsi isolable (Fig.4.29).

On note aussi que les résidus générés peuvent être simulés sur le logiciel FDIPad en in-

troduisant différents scénarios de défaillances (fuite de réservoir, bouchage de vanne,. . . etc.).

Concernant les défaillances de nature chimique, en particulier l’apparition de réactions se-

condaires, pour cela on va traiter le cas d’un réacteur CSTR où se déroulent deux réactions

réversible et irréversible. On considère que la première réaction est élémentaire et la deuxième

est secondaire.

A+B ⇋ C +D (4.48)

C +E −→ F +B (4.49)

Le modèle bond graph du réacteur a été établi sous FDIPad. Ensuite on a généré son modèle
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dynamique sous forme d’une S-function Fig.4.30 pour l’utiliser sous Simulink/Matlab, où on

a reconstitué les RRA chimiques des 6 constituants.

F��. 4.30 — Modèle d’un système de surveillance pour la détection de réactions secondaires

(sous Simulink/Matlab).

Pour tester le système de surveillance de cette application on a déclenché volontairement

la réaction secondaire à l’instant t =10 s pour illustrer l’impact de cette défaillance sur les

résidus de chaque constituant (il faut noter que l’apparition des réactions secondaires dépend

des conditions opératoires de température et de pression).

F��. 4.31 — Les résidus des consituants C,B,E,F impliqués dans la réaction secondaire.

Á partir des graphes obtenus, on constate que les résidus des constituants impliqués dans la

réaction secondaire sont influencés par le déclenchement de cette défaillance. Ainsi en tenant
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compte des réactions secondaires lors de la modélisation d’un procédé chimique, on peut

employer les résidus chimiques générés du modèle pour détecter l’apparition des réactions

secondaires et analyser surtout les conditions de son apparition. On peut aussi améliorer son

Isolabilité en proposant une nouvelle architecture d’instrumentation pour enrichir le modèle

mathématique.

4.7 Conclusion

Dans ce chapitre, on a présenté l’intérêt de choisir l’approche bond graph pour la concep-

tion d’un système de surveillance pour le cas des processus chimiques. L’utilisation des RRA et

de la matrice de signature a permis d’analyser la surveillabilité des processus chimiques consi-

dérés comme systèmes complexes. Ainsi, les défaillances de nature hydraulique, thermique ou

chimiques peuvent être détectées aisément à partir du cahier de charges établi.

Il faut noter toutefois que les résidus du domaine chimique ne sont pas utiles pour la détec-

tion des défaillances physiques liées aux composants (les résidus hydrauliques sont beaucoup

plus appropriés), cependant ils peuvent être utilisés pour détecter des défaillances considé-

rées de nature chimique (exemple : détection des réactions secondaires indésirables dans un

procédé, contrôle de qualité, . . . etc.). Toutefois cette thématique est abordée ici uniquement

comme perspective de recherche dans le domaine de la protection de l’environnement et des

risques d’exploitation dans les installations chimiques et pétrochimiques.



 



Conclusions générales et

perspectives

1 Conclusions

Un processus chimique est le siége de phénomènes de transformations chimiques et /ou

biochimiques, thermodynamiques et hydrauliques. Leur modélisation nécessite alors une ap-

proche unifiée. Ce type de processus est généralement un procédé polluant et à risque. Ils

nécessitent alors pour leur pilotage, l’analyse et la conception de système de surveillance des

modèles précis et génériques. L’objectif du travail de thèse est une contribution au développe-

ment d’un outil de conception de système de supervision à base de modèle des réacteurs chi-

miques. L’outil bond graph par son caractère multidisciplinaire et comme langage graphique

et unifié a été choisi pour cette tâche. D’autre part cet outil est utilisé pour la conception

d’algorithmes de détection et localisation de défauts grâce à ses propriétés comportementales,

causales et structurelles.

Afin d’assurer la généricité des modèles, on a établi ainsi une base de modèles génériques

de réacteurs incluant les phénomènes thermofluides et chimiques. Les modèles développés des

réactions chimiques et des réacteurs ont été classifiés en fonction du mode de fonctionnement,

le nombre et le type de phases impliquées dans le réacteur. Cette base de modèles est utilisée

pour la construction de modèles dynamiques d’installations chimiques et pour fournir les

conditions de surveillabilité du processus.

Les algorithmes proposés ont été validés en complétant un outil logiciel (FDIPad) déve-

loppé par le laboratoire et qui consiste à automatiser les procédures de génération de modèles

dynamiques formels sous forme d’équations d’état non linéaires à partir uniquement des Plans

des Instruments Détaillés de l’installation (PIDs). De plus ces modèles sont traités pour four-

nir les relations de redondances analytiques et les conditions de surveillabilité structurelle

du procédé permettant ainsi de changer graphiquement l’architecture d’instrumentation pour

améliorer la surveillabilité en fonction de cahiers des charges.
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2 Perspectives

L’objectif principal de la thèse étant la modélisation des réacteurs chimiques, la partie

surveillance de ce mémoire a été timidement abordée. C’est pourquoi un travail de recherche

plus approfondi sera traité en perspectives, il s’agit de développer des outils de surveillance

dans le domaine de la sûreté et de la protection de l’environnement des processus chimiques

(thème d’actualité). Sommairement, l’apparition de réactions secondaires dans des processus

chimiques peut être considérée comme un modèle défaillant donc source d’apparition de la

pollution ou de catastrophe technologique suite à la production de produits explosifs par

exemple. Il serait complémentaire de traiter le cas des bio-réacteurs qui représentent une

partie non négligeable en génie des procédés.

Enfin, à long terme des problèmes liés à la commande tolérante aux fautes (FTC) sur la

base de l’architecture graphique du modèle bond graph seront développés pour déterminer les

conditions structurelles de reconfigurabilité qui peuvent être associées à l’existence de chemin

sur le graphe suite à une défaillance donnée.



Annexe

1 Généralités sur les bond graphs

1.1 Definition

La méthodologie de la modélisation par bond graph est basée sur la caractérisation des

phénomènes d’échange de puissance (par un lien) au sein d’un système. L’idée de la modélisa-

tion par bond graph est la représentation des puissances dissipées comme le produit flux-effort

et de les lier par les différentes jonctions pour reproduire le système.

Il existe aussi quelques bond graphs, que nous verrons plus loin, où le produit effort par

le flux n’est pas une puissance. Ils sont appelés pseudo bond graphs, et sont utilisés principa-

lement pour la modélisation des phénomènes rencontrés en génie des procédés (thermiques,

chimiques).

Les bond graphs permettent, à partir d’un système physique quelconque, d’obtenir une

représentation graphique indépendante du domaine physique étudié.

La construction d’un modèle bond graph est réalisée en trois étapes :

La première étape consiste à décomposer le système à modéliser en sous-systèmes, soit le

couplage des différents phénomènes retenus. L’interconnexion des composants est assurée par

des variables de liaison. Cette représentation est appelée bond graph à mot ou word bond

graph. On peut dire que c’est l’étape technologique de la modélisation.

La deuxième étape consiste à reproduire graphiquement tous les phénomènes physiques

pris en compte dans les hypothèses de modélisation. A ce niveau l’outil bond graph à vocation

pluridisciplinaire, permet par sa nature graphique à l’aide d’un langage unique de mettre en

évidence la nature des échanges de puissance dans le système, tels que les phénomènes de

stockage, de transformation et de dissipation d’énergie. L’ordre et le type de dynamique du

système sont directement déduits du modèle bond graph. Enfin, grâce à son caractère évolutif,

la structure du modèle graphique obtenu, peut être modifiée par simple ajout d’éléments (de

frottement, d’inerte, compressibilité etc.). Ce niveau constitue une étape physique.

La troisième étape consiste à écrire les lois constitutives des composants ou des phéno-

mènes, en tenant compte des causalités affectées, c’est la représentation mathématique.

Et enfin, il est possible de résoudre à un niveau algorithmique, les problèmes de solvabilité

133
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du schéma de simulation par une affectation adéquate des causalités sur le bond graph.

1.2 Eléments Bond Graph à un port

1.2.1 Représentation

Dans chaque système fermé, il y a non seulement conservation de l’énergie, mais aussi une

continuité de puissance. On représente le flux d’énergie entre deux systèmes A et B en liaison,

par un lien de puissance, désigné par le symbole visible figure 1 qui caractérise le ”bond” (ou

lien) du bond graph. Le sens de la demi-flèche correspond à la direction de la puissance P

échangée.

e
A Bf

e
A Bf

F��. 1 — Représentation d’un élément bond graph 1 port

1.2.2 Utilisation des variables dans la modélisation bond graph

Les variables mises en jeu dans la modélisation par bond graph sont:

1. Variables de liaison : la puissance échangée P s’exprime par le produit de deux variables

dites de puissance effort (e) et flux (f):

P = ef

2 Variables d’énergie : elles sont définies par les relations intégrales suivantes :

p(t) l’impulsion ou la quantité de mouvement généralisé,

p(t) =

∫ t

0
e(τ)dτ, p(0) = 0 (1)

et q(t) le déplacement généralisé,

q(t) =

∫ t

0
f(τ)dτ, q(0) = 0 (2)

La signification des variables citées pour les principaux domaines est indiquée par le ta-

bleau suivant :
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Domaine Effort Flux Impulsion Déplacement

[Unités] [Unités] [Unités] [Unités]

e(t) f(t) p(t) q(t)

Electrique Tension Courant flux magnétique charge

électrique

[V olt] [Ampere] [Weber] [Coulomb]

mecanique couple Vitesse Impulsion Angle

de rotation angulaire angulaire

[N.m] [Rad/s] [N.s] [Rad]

mecanique Force vitesse linéaire impulsion distance

de translation [N ] [m/s] [N.s] [m]

hydraulique Pression débit volumique impulsion de Volume

[Pa] [m3/s] pression [Pa.s] [m3]

Thermique Tempé- Flux de chaleur - Energie calorifique

-rature [K] [J/s] [J]

Thermody- Tempé- Flux d’entropie - Entropie

namique -rature [K] [J/(K.s)] [J/K]

Chimique Potentiel Débit molaire - Nombre de moles

chimique

[J/mole] [mole/s] [mole]

Economique Prix unitaire Taux de flux Impulsion Inventaire

des marchandises des marchandises économique

On distingue les éléments bond graphs suivants : passifs, actifs, et de jonction.
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1.2.3 Elements passifs

Ils dissipent de la puissance. La demi-flèche est normalement représentée entrant dans ces

éléments. Ces éléments sont désignés par R, C et I.

— Résistance R: modélise tout phénomène physique liant l’effort et le flux. Citons à titre

d’exemple résistance électrique, diode, restriction hydraulique, frottement, résistance

thermique. La loi linéaire ou non linéaire est sous forme:

ΦR(e,f) = 0 (3)

Exemple 4.1.1 la loi d’ohm U = R1i en électricité, ou de Bernoulli P = KDV̇
2 en hydrau-

lique, ou de Fourier en thermique ∆T = KCQ̇.

Les représentations graphiques respectives sont donnés par la figure 2.

R:R1
u
i

R:KD
∆∆∆∆P

V
• R:KC

∆∆∆∆T

Q
•

∆∆∆∆P=(P2- P1) ∆∆∆∆T=(T2 -T1)

Restriction

V
•

P1 P2

Résistance électrique

i
Q
•

T1
T2

R:R1
u
i

R:R1R:R1
u
i

R:KD
∆∆∆∆P

V
•

V
• R:KC

∆∆∆∆T

Q
• R:KC

∆∆∆∆T

Q
•

Q
•

∆∆∆∆P=(P2- P1) ∆∆∆∆T=(T2 -T1)

Restriction

V
•

P1 P2

V
•

V
•

P1 P2

Résistance électrique

i

Résistance électrique

ii
Q
•

T1
T2

Q
•

Q
•

T1
T2

F��. 2 — Représentation graphique d’un élément R

— Capacité C: modélise tout phénomène physique liant l’effort au déplacement; exemple :

ressort, condensateur, accumulateur, réservoir de stockage, phénomène de compressibi-

lité. C est un élément de stockage d’énergie.

ΦC (e,q) = 0 ou ΦC

(
e,

∫
f(τ)dτ

)
= 0 (4)

Exemple 4.1.2 u =
1

C1

∫
idt ou u =

q

C
en électricité, P =

V

C2
ou P =

1

C2

∫
V̇ dt en

hydraulique et T =
1

C3

∫
Q̇dt en thermique.
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C:C1
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i

C:C3
T

Q
•C:C2

P

V
•

Condensateur 

Q
• T

i V1

•
V2

•
V
•

P
Réservoir Capacité thermique

C:C1
u
i
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Q
•C:C2

P
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i

C:C1C:C1
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T

Q
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T

Q
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Q
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P

V
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P
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P

V
•

V
•

Condensateur 

Q
• TQ
•

Q
• T

ii V1

•
V2

•
V
•

P
V1

•
V1

•
V2

•
V2

•
V
•

V
•

P
Réservoir Capacité thermique

F��. 3 — Représentation graphique d’un élément C

— Inertie I : modélise tout phénomène d’inertie liant le flux à l’impulsion. I est un élé-

ment de stockage d’énergie. Exemple : masse en translation, inductance, inertance d’un

liquide. La relation est de la forme:

ΦI (p, f) = 0 ou ΦI

(
f,

∫
e(τ)dτ

)
= 0 (5)

Exemple 4.1.3 u = L
di

dt
ou φ = Li en électricité et P =

ρl

A
V̇ en hydraulique.

MasseInductance

X
•

F
Section A

V
•

l

Tuyau 

m

I:L
u
i

I:m
F

I:I
P

V
•

X
•

i

MasseInductance

X
•
X
•

F
Section A

V
•

V
•

l

Tuyau 

m

I:L
u
i

I:m
F

I:I
P

V
•

X
•I:LI:L

u
i

I:m
F

I:I
P

V
•

V
•

X
•
X
•

i

F��. 4 — Représentation graphique d’un élément I

Les éléments I et C sont tous les deux associés à un stockage d’énergie. Mais contrairement

à C, dans l’élément I, l’énergie ne se conserve pas lorsque la variable du flux disparaît :

l’énergie est stockée grâce à la dynamique du système.

1.2.4 Eléments actifs

Les éléments actifs sont des sources qui fournissent de la puissance au système. On dis-

tingue les sources d’effort Se (tel que générateur de tension) et les sources de flux Sf (géné-

rateur de courant, vitesse appliquée). On les désigne par la figure 5.
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SeSf
U

i

Source de tensionSource de courant

Ui

SeSf
U

i
SeSf

U
i

Source de tensionSource de courant

Ui

F��. 5 — Représentation des sources d’effort Se et de flux Sf .

L’orientation de la demi-flèche est fixée et supposée toujours sortant de la source.

1.2.5 Eléments de jonction

Ils servent à coupler les éléments R, C et I et composent la structure du modèle. Ils sont

conservatifs de puissance.

— Jonction 0: associe les éléments soumis au même effort, ce qui correspond à des éléments

en série en mécanique (même force) et en parallèle en hydraulique et électricité (même

tension, même pression). La jonction et la loi constitutive est donnée par la figure 6.

i1
i2 i3

e1 = e2 =…= en

Σai fi = 0
i=1

n

ei fi

en
fn

0
e1
f1

U2 i2

U3
i3

0
U1
i1

U2

U3U1

U1 = U2 =U3

i1+ i2+ i3= 0

P2 V2

P3

V3

0
P1

V1
• •

•

P1,V1

P2,V2

P3,V3
• •

•

P1 =P2 =P3

V1+ V2- V3= 0
• • •

i1
i2 i3

e1 = e2 =…= en

Σai fi = 0
i=1

n

ei fi

en
fn

0
e1
f1

ei fi

en
fn

0
e1
f1

U2 i2

U3
i3

0
U1
i1

U2 i2

U3
i3

0
U1
i1

U2

U3U1

U1 = U2 =U3

i1+ i2+ i3= 0
U1 = U2 =U3

i1+ i2+ i3= 0

P2 V2

P3

V3

0
P1

V1
• •

•
P2 V2

P3

V3

0
P1

V1
• •

P2 V2

P3

V3

0
P1

V1
• •

P2 V2

P3

V3

0
P1

V1
• •

•

P1,V1

P2,V2

P3,V3
• •

•

P1,V1

P2,V2

P3,V3
• •

•

P1 =P2 =P3

V1+ V2- V3= 0
• • •
P1 =P2 =P3

V1+ V2- V3= 0
• • •

F��. 6 — Jonction parallèle ou jonction 0 avec ai = 1 pour une puissance entrante et ai = −1

pour une puissance sortante.

— Jonction 1 : elle associe les éléments soumis à un même flux et correspond à des élé-

ments en parallèle (fig. 7). Elle représente des éléments en parallèle en mécanique (même

vitesse) et en série en électricité et en hydraulique (même courant ou même débit volu-

mique).
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f1 = f2 =…= fn
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ei fi
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U1 i1 i3
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Σai ei = 0
i=1

n
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ei fi
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F2 X
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X
1

F1

X
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•
F2 X

F3

X
1

F1

X
••

•

F1
F2

F3

X
•

-F1+F2+F3= 0

F��. 7 — Jonction série ou jonction 1 avec ai = 1 pour une puissance entrante et ai = −1

pour une puissance sortante.

Dans les deux jonctions, nous avons une conservation de puissance qui est exprimée par

le bilan des puissances:

n∑

i=1

eifi = 0 (6)

1.3 Eléments bond graphs à 2 ports

1.3.1 Transformateur TF

Elément à deux ports, modélise les éléments transformateurs d’énergie tel un transforma-

teur électrique, un système d’engrenage ou bras de levier (fig. 8). Si le module m n’est pas

constant, le transformateur est dit modulé et est noté parMTF , la variable m peut alors être

continue ou booléenne (0,1).
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e2
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U2
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U1
i1

i1 i2

U1
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n..

i2 = n i1
U1 = n U2

F��. 8 — Transformateur TF et son équation constitutive

1.3.2 Gyrateur GY

Noté aussi TransDucteur TD, cet élément est un 2-ports représenté par la figue 9.
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P,V
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•

V
•

P
V
•

V
•

V
•

V
•

F��. 9 — Gyrateur GY et son équation constitutive.

Exemple 4.1.4 gyroscope, transformateur de la puissance mécanique dans un moteur à cou-

rant continu, Un gyrateur modulé sera noté par MGY : C’est le moteur électrique à excitation

variable. Notons que les deux éléments TF et GY peuvent aussi transformer la puissance

inter-domaine.
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1.3.3 Carrousel de Thoma

les quatre variables, effort, flux, moment et déplacement peuvent être représentées par le

carrousel de Thoma [68] mettant en évidence les relations entre elles. Le tétraèdre de Paynter

donne la même information mais sous une forme différente (fig 10).

e

f

qp R

I

C∫

∫

ee

f

qqpp RR

II

CC∫∫

∫∫

F��. 10 — Carrousel de Thoma

1.3.4 Liens d’information

Lorsqu’une des variables effort ou flux est très faible, la puissance transmise est négligeable,

on représente alors le signal transmis (par un capteur, un intégrateur, sommateur) par un lien

d’information (fig. 11(a)). Les capteurs d’effort D : De et de flux D : Df sont représentés par

la figure 11(b).

f
e D:De D:Df

(a) (b)
ff

ee D:DeD:De D:DfD:Df

(a) (b)

F��. 11 — Lien d’information (a) et détecteur d’effort et de flux (b)

1.4 Eléments bond graph multiports ou champs C, I et R

Les éléments bond graph R,C et I présentés plus haut sont à un port, et les lois consti-

tutives sont scalaires. Dans plusieurs cas, les lois mises en œuvre sont vectorielles, on utilise

alors dans ce cas les éléments multiports ou champs . Leur représentation est donnée par le

tableau 12.
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F��. 12 — Eléments multiport des jonctions, TF , GY .

1.4.1 Multiport C

Le multiport C, appelé aussi champ C (C-field en anglais) est associé à un système de

stockage d’énergie pour lequel l’expression de l’énergie stockée est une fonction de plusieurs

variables de déplacement. Il est représenté comme sur la figure 13.

ene1
C

q1= f1
• qn= fn

•

ene1
C

q1= f1
• qn= fn

•

e1
C

q1= f1
•q1= f1
• qn= fn

•qn= fn
•

F��. 13 — Multiport C.

L’énergie stockée par un multiport C sera:
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E =
∫ t
t0

∑n
i=1 (eifi) dt =

∫ t
t0

∑n
i=1 (eiq̇i)dt

=
∫ q
q0

∑n
i=1 ei(q)dqi =

∫ q
q0

∑n
i=1 e(q)dq = E(q)

(7)

où:

q =

(

q1 ... qn

)T
(8)

e =

(

e1 ... en

)T
(9)

A titre d’exemple, l’énergie stockée par un système thermodynamique chimique ayant n

composants et traduite par l’équation de Gibbs est représentée par un multiport C (figure

14).

CC

F��. 14 — Exemple thermodynamique d’un multiport C qui représente le stockage de l’énergie

interne U .

La loi constitutive du bond graph est l’équation de Gibbs:

dU = TdS − PdV +
n∑

i=1

µidni (10)

Ici les variables de déplacement sont le volume V , la masse molaire n, et l’entropie S. Le

signe (−) devant la pression est traduit par l’orientation de la puissance hydraulique.

1.4.2 Multiport I

Le multiport I est analogue au multiport capacitif C. Il est représenté comme sur la figure

15.

I
p1= e1
• pn= en

•

fnf1
I

p1= e1
•p1= e1
• pn= en

•pn= en
•

fnf1

F��. 15 — Multiport I.
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La loi générique de ce multiport lie le flux f au moment p:

E =
∫ t
t0

∑n
i=1 (eifi)dt =

∫ t
t0

∑n
i=1 (fiṗi) dt =

∫ p
p0

∑n
i=1 fi(p)dpi

=
∫ p
p0

∑n
i=1 f(p)dp = E(p)

(11)

où:

p =

(

p1 ... pn

)T
(12)

f =

(

f1 ... fn

)T
(13)

1.4.3 Multiport mixte IC

Lorsque le système de stockage d’énergie ne peut être décrit comme un multiport C ou I,

car il est composé de n ports formant un champ C et m ports formant un champ I, il est dit

mixte (fig. 16).
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•qn
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•

p1
•p1
•

f1

fk

F��. 16 — Multiport IC.

L’énergie stockée E est:

E =
∫ t
t0

∑n
i=1 (eifi)dt =

∫ p
p0

∑k
i=1 (fi) dpi =

∫ p
p0

∑n
i=1 fi(p)dpi +

∫ q
q0

∑n
j=k+1 ejdqi

(14)

p est le vecteur du moment et q le vecteur de déplacement. Les k premiers ports repré-

sentent le champ I, et les ports de k + 1 à n désignent le champ C.

Le champ IC convient surtout à la modélisation des systèmes électromagnétiques carac-

térisés par les phénomènes magnétiques et mécaniques. La partie électrique est modélisée par

le champ d’inertie I et la partie mécanique par le champ capacitif.
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1.4.4 Multiport R

Le champ résistif R (fig. 17) est un multiport dont la loi générique est une fonction statique

(ou algébrique) liant n efforts et n flux sans stockage d’énergie. La loi constitutive peut être

linéaire (loi d’ohm) ou non linéaire (restriction hydraulique) et est écrite sous forme résistance

(fig. 17a),

ei = ΦRi (f1,... fn) , i = 1,2,...n (15)

ou conductance (fig. 17b),

fi = Φ
−1
Ri (e1,... en) (16)

R
e1
f1

en
fn

ei fi

R
e1
f1

en
fn

ei fi

F��. 17 — Multiport R

1.4.5 Multiport RS

L’élément RS (fig. 18) modélise tout type de résistance qui génère de la chaleur. Cette

structure conserve la puissance et est irréversible.
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f2

RS
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•

i
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e1
f1
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f2

RS
e1
f1

e2
f2

RS
U
i

T

S
•RS

U
i

T

S
•

S
•

ii

F��. 18 — Elément Multiport RS

1.5 Notion de causalité

Une propriété importante du bond graph par rapport aux représentations graphiques est

la possibilité de mettre en évidence les relations de cause à effet au sein du système. Les

relations de cause à effet au sein du système sont mises en évidence par le trait causal placé

perpendiculairement au lien (fig. 19a). Le trait indique par convention le sens dans lequel
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l’effort est connu, le flux étant toujours considéré comme connu dans le sens opposé au trait

causal.

Dans notre cas (fig. 19b), A applique à B un ”effort” e, qui réagit en envoyant à A un

”flux” f . L’effort imposé par A est une donnée pour B. La notion de causalité en bond graph

permet de résoudre le niveau algorithmique de la modélisation en choisissant par exemple

des causalités intégrales (la résolution numérique d’une intégration étant plus simple que la

dérivation).

Soulignons que la position du trait causal est indépendante du sens de la demi-flèche.

A B
e

f
e
f

A B

(a) (b)

A B
e

f
A B

e

f
e
f

A B

(a) (b)

F��. 19 — Notion de causalité

1.5.1 Règle d’affectation de la causalité

Les relations de cause à effet associées à leurs schémas bloc ainsi que les règles d’affectation

des causalités pour les éléments de bond graph sont présentées par les tableaux 20 et 21. La

procédure d’affectation des causalités est effectuée comme suit :

1.Affecter la causalité aux sources,

2.Mettre les éléments I et C en causalité intégrale et affecter la causalité obligatoire sur

les R non linéaires et répercuter sur l’environnement. On essaiera toujours d’affecter aux

éléments C et I une causalité associée à une loi de type intégrale car il est plus aisé et plus

robuste d’intégrer que de dériver.

3.Affecter les causalités aux jonctions 0,1, TF ,GY .

4.Affecter les causalités aux éléments R linéaires en fonction des possibilités restantes.

5.Rechercher les conflits de causalité. En cas de conflit, reprendre en 2 et modifier la

causalité sur l’élément I ou C origine du conflit. Quelquefois, on est contraint d’ajouter des

éléments C ou I (pouvant représenter un phénomène physique) pour obtenir une causalité

intégrale.

Sur les tableaux 20 et 21 est présenté un résumé des règles de causalité en bond graph.
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F��. 21 — Causalité des éléments bond graph (partie 2)

1.5.2 Chemin causal

Définition 1 Un chemin causal dans une structure de jonction (0,1,TF ou GY ) est une

alternance de liens et d’éléments de base (R, C ou I), appelés nœuds telle que tous les nœuds

ont une causalité complète et correcte, et deux liens du chemin causal ont en un même nœud

des orientations causales opposées. Suivant la causalité, la variable traversée est l’effort ou

le flux. Pour changer cette variable il faut passer par un élément de jonction GY , ou par un

élément passif ( I,C ou R).

Définition 2 Un chemin causal est dit simple s’il est parcouru en suivant toujours la

même variable. Il existe donc pour une même séquence de liens et de noeuds, deux chemins

en suivant soit l’effort soit le flux (fig.22)
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e
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01 1

F��. 22 — Chemin causal simple en suivant l’information ”effort”→ ou l’information flux ←

Définition 3 Un chemin causal est mixte s’il faut changer de variable lors du parcours.

C’est le cas en présence d’un GY , où le chemin est appelé mixte direct (fig.23 ) ou lorsqu’il

faut traverser un élément R, C ou I, ce qui correspond à un chemin mixte indirect (fig.24).
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e
GY1 1

f

e

F��. 23 — Chemin causal mixte direct

01 1

Élément 

f

e
01 1

Élément 

f

e

F��. 24 — Chemin causal mixte indirect

Définition 4 Une chaîne d’action est un chemin causal entre une source et une sortie (qui

est représentée par un capteur, détecteur).

Exemple 4.1.5 Sur la figure 25, à titre d’exemple, les chaines d’action pour la source Sf:f1
sont : Sf:f1 -Df:f6 : 1-2-C-2-4-6-R-6-5, Sf:f1-De:e2 : 1-2-C-2-3.
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F��. 25 — Chaîne d’action

Définition 5 Une boucle causale est un chemin causal causal fermé entre deux éléments

de type R, C ou I, sans lien parcouru en suivant la même variable plus d’une fois (fig.26).

01 1

f

e

RC 01 1

f

e

RC

F��. 26 — Boucle causale

1.6 Bond graph bicausal

Généralement, la causalité impose un certain nombre de règles de propagation du flux et

de l’effort dans le modèle comme indiqué plus haut. Cette causalité implique que si l’effort

est connu dans un sens, alors le flux est connu dans le sens opposé. Ceci n’est vrai que si nous

connaissant les valeurs des composants constituant le bond graph. Dans le cas contraire, il est

nécessaire de définir d’autres règles d’affectation de causalité. propose une généralisation de

l’affectation de la causalité en divisant le trait causal en deux, la moitié supérieure indique le

sens de propagation de l’effort et la moitié inférieure le sens de propagation du flux comme

le montre la figure 27.
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F��. 27 — Bond graph bicausal

Dans le cas de la figure 27, la causalité de R indique que les flux et efforts sont entrants

(donc connus), ce qui permet de calculer la valeur de la résistance R.

La causalité de la source d’effort indique que la source d’effort est imposée et que le

flux est connu grâce à un capteur de flux par exemple. Il est aussi possible d’affecter une

bicausalité pour un élément C, cependant il faudrait ajouter un capteur d’effort (au niveau

de ce composant).

1.7 Equations d’état associées au modèle bond graph

Le vecteur d’état, noté x, est composé des variables d’énergie p et q associées aux éléments

I et C.

x =






pI

qC




 (17)

1.7.1 Propriétés des variables d’état

— Le vecteur d’état n’apparaît pas sur le bond graph, mais seulement sa dérivée:

ẋ =






eI

fC




 =






ṗI

q̇C




 (18)

— La dimension du vecteur d’état x est égale au nombre d’éléments I et C en causalité

intégrale,

— Si parmi les n éléments I et C, n1 sont en causalité dérivée, alors l’ordre du modèle est

égal à n − n1 et le vecteur x se décompose en xi et xd (i pour ”intégrale” et d pour

”dérivée”).

Procédure de génération de la représentation d’état

1. Écrire les lois de structure aux jonctions en tenant compte de la causalité ;
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2. Écrire les lois associées aux éléments en prenant en compte leur causalité ;

3. Expliciter les dérivés des variables d’état en fonction des variables d’état et des entrées.

1.8 Eléments de pseudo bond graph

Les bond graphs examinés plus haut utilisent l’effort et le flux dont le produit est la

puissance instantanée transférée le long du lien ou à travers le port (élément) du composant

du système. Ils permettent de modéliser en principe tout type de phénomène physique. Ils sont

appelés vrai bond graph, et ils modélisent parfaitement les systèmes mécaniques, électriques

ou hydrauliques.

L’application de la technique du bond graph n’est plus limitée aux problèmes d’engineering

mais se répand à d’autres systèmes plus complexes (physiologiques, chimiques..) mettant en

jeu les processus de diffusion des solutions et de transformations chimiques. Ces systèmes ne

sont pas décrits par des variables de puissance; leur modélisation consiste alors à construire

un pseudo bond graph en introduisant des pseudo-liens pour lesquels le produit des variables

d’effort et de flux associées à un lien n’a plus la dimension d’une puissance. Toutefois, il faut

noter que les propriétés classiques d’un vrai bond graph (classification en éléments R, C et I,

affectation des causalités, convention de signe) restent valables pour un pseudo bond graph.

On trouve les pseudo bond graph dans les domaines suivants:

1.Dans le domaine thermique, on utilise le flux de chaleur et non d’entropie. La raison est

que la chaleur est conservée dans les problèmes de conduction (éléments R). Le flux d’entropie

n’est pas conservé, il augmente avec la baisse de la température.

2.La variable d’effort dans la chimie est le potentiel chimique, qui forme avec le flux molaire

un vrai bond graph. Cependant, en cinétique chimique, on utilise quelquefois la concentration

au lieu du potentiel chimique.

3.Dans la mécanique des fluides compressibles, il y a des effets thermiques avec conduction.

En conséquence, on utilise deux efforts, pression et température, et deux flux, flux de masse

et flux d’enthalpie. La raison est de nouveau une plus simple conservation. Le flux de masse

est toujours conservé, et le flux d’enthalpie se déduit par un bilan des puissances.
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CONTRIBUTION DE L’OUTIL BOND GRAPH POUR LA 
MODÉLISATION DES RÉACTEURS CHIMIQUES EN VUE DE LEUR 

SUPERVISION  
 

Un processus chimique est le siége de phénomènes de transformations chimiques et/ou 
biochimiques, thermodynamiques et hydrauliques. Ce type de processus est  généralement un 
procédé polluant et à risque. Ils nécessitent alors pour leur pilotage, analyse et conception de 
système de surveillance, des modèles précis, à caractère multidisciplinaire et unifié. 
L’objectif de cette thèse est le développement d’une approche générique à l’aide des bond 
graphs pour la modélisation des réacteurs chimiques afin d’améliorer la conception et la 
supervision des processus chimiques. Dans ce domaine, un certain nombre de travaux a été 
développé et validé par des applications réelles et par un outil logiciel pour l’informatisation 
des procédures de génération des modèles et algorithmes de détection et localisation de 
défaillances. 
Les modèles bond graph concernés par les travaux existants mettent en œuvre une seule 
énergie (systèmes fluidiques) puis deux énergies (systèmes thermofluides). L’extension de ces 
résultas de recherche à des procédés chimiques représente un intérêt scientifique innovant. En 
effet, les phénomènes chimiques introduisent une complexité supplémentaire aux procédés 
énergétiques par l’adjonction des phénomènes de transformation de la matière. 
Sur le plan théorique, il s’agit alors de développer des modèles bond graphs génériques de 
réacteurs et de phénomènes chimiques. Ces modèles sous forme d’une base de bibliothèque 
seront utilisés pour la construction des modèles formels dynamiques des procédés chimiques 
complexes. Une contribution à la génération automatique de relations de redondance 
analytique formelles pour l’analyse de la surveillabilité de ces systèmes est développée. La 
surveillance des procédés chimiques du point de vue de la protection de l’environnement et 
du personnel (contrôle de l’apparition de réactions secondaires qui mènent au risque 
d’explosion par exemple) constitue une thématique d’actualité. 
 
MotsMotsMotsMots----clésclésclésclés:::: Réacteurs chimiques, bond graph, modélisation,  surveillance, conception.  

___________________________________________________________________________ 
CONTRIBUTION OF BOND GRAPH MODELLING 

FOR SUPERVISION DESIGN OF CHEMICAL REACTORS 
 

A chemical process is characterized by transformation phenomena biochemical, 
thermodynamic and hydraulic. This kind of process is polluting and with risk.  For their 
control, analysis and fault detection and isolation (FDI) system design, accurate and unified 
language models are needed. 
The aim of the Ph.D thesis is to develop a generic approach using bond graph tool for 
modelling of chemical reactors to improve supervision design of chemical processes. In this 
area, several research works have been developed and validated by industrial applications 
and software tools for models and FDI algorithms generation. But, the bond graphs models 
developed concern only one or two energies (thermofluid systems) involved in such systems. 
Extension of obtained research results to chemical processes presents an innovative interest.  
Indeed, the chemical processes add a supplementary complexity to energetic systems by 
introducing matter transformation phenomena. 
From a theoretical point of view, the presented research develops generic bond graph models 
of reactors and chemical phenomena. Obtained models under library data are used to 
construct formal dynamic models for chemical industry. Moreover, a contribution to 
automatic generation of formal Analytical Redundancy Relations for Structural 
monitorability analysis is developed. For the protection of the environment and the personnel 
(such as control of secondary chemical reaction appearance for instance leading to explosion) 
FDI of chemical processes represents an innovative and actual topic.  
 
Key Words:Key Words:Key Words:Key Words: Chemical reactor, process engineering, bond graph, supervision. 
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