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Résumé

Ce travail a trait a la modélisation globale, & partir de la distribution des temps de séjour, de I’écoulement d’un liquide, en présence d’une
phase dispersée constituée de microcapsules a différentes concentrations, dans des cellules annulaires ou tubulaires équipées d’une entrée
tangentielle unique générant un écoulement tourbillonnaire non-entretenu. Dans le cas des écoulements tourbillonnaires pur ou avec contraction
(diametre de 1’entrée tangentielle, ¢b,, supérieur ou égal a I'entrefer, e, de la cellule annulaire), I'hydrodynamique du liquide est décrite &
I’aide du modele piston avec dispersion axiale. Dans ces configurations, bien que I’écoulement soit trés proche du modele piston, 1’adjonction
d’une faible concentration en phase solide entraine une augmentation de la dispersion axiale due a4 un mélange accru. Les écoulements
tourbillonnaires tubulaire et annulaire avec expansion ( ¢, <e), caractérisés par une importante zone de recirculation a la base de la cellule,
sont modélisés en associant un volume siége d’un écoulement piston avec dispersion axiale échangeant de la matiére avec une zone stagnante.
Suivant le débit, quelle que soit la concentration en phase dispersée, la fraction de volume stagnante peut atteindre 40% du volume total de la
cellule et semble peu sensible i la concentration en microcapsules, 1’hydrodynamique dans la zone en écoulement demeurant proche du
modele piston. © 1997 Elsevier Sciences S.A.

Mots clés: Ecoulement tourbillonnaire; Suspension liquide~solide; Distribution des temps de séjour; Dispersion axiale; Zone stagnante
Keywords: Turbulent flow; Liquid-solid suspension; Distribution of staying times; Axial dispersion; Stagnant zone

1. Liste des symboles Z'5(s) transformée de Laplace de la
concentration normalisée a la
A=KL/U, coefficient de transfert de sortie de la cellule
matiére adimensionel L acarc(8) transformée de Laplace de la
C concentration en traceur/mol concentration normalisée
m> calculée a la sortie de la
c* concentration en traceur dans la cellule
zone stagnante/mol m > D,, coefficient de dispersion axiale/
C,(1) concentration en traceur a m?s™!
I’entrée de la cellule/mol m—3 D, coefficient de dispersion radiale/
. N 2 -
Co(t) concentration en traceur a la m?s™!
sortie de la cellule/mol m ~* 2e=2(R,—R)) diametre hydraulique de I’espace
Ceaps concentration en microcapsules/ annulaire/m
gl™! EQM erreur quadratique moyenne
Z(s) transformée de Laplace de la entre les courbes de sortie
concentration normalisée 2 expérimentale et calculée/ %
I’entrée de la cellule f fraction de volume de la cellule
siege d’un écoulement piston
* Adresse de correspondance. avec dispersion axiale
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fonction de transfert du modele
choisi

fonction de transfert du modele
piston avec dispersion axiale
(Eqn. (2))

fonction de transfert du modele
piston avec dispersion axiale
couplé avec une zone stagnante
échangeant de la matiere (Eqn.
(7))

fonction de transfert du modéle
piston couplé avec une zone
stagnante échangeant de la
matiere (Eqn. (8))

fonction de transfert du modele
piston couplé avec une zone
parfaitement agitée (Eqn. (9))
coefficient de transfert de masse
entre la zone siége d’un écoule-
ment et la zone stagnante/s ™’
distance entre les détecteurs
d’entrée et de sortie/m

rapport caractéristique de
I’entrefer de I’espace annulaire
nombre de Péclet basé sur le
diameétre hydraulique

nombre de Péclet basé sur la
longueur de la cellule

rayon de la cellule tubulaire/m
rayon extérieur du cylindre inté-
rieur de la cellule annulaire/m
rayon intérieur du cylindre exté-
rieur de la cellule annulaire/m
nombre de Reynolds

intensité tourbillonnaire initiale

temps/s

temps de séjour moyen/s

temps de séjour dans une zone
siege d’un écoulement piston/s
temps caractéristique du transfert
de matiére entre la zone en
écoulement et le volume
stagnant/s

temps de séjour moyen dans une
zone parfaitement agitée e/s
vitesse moyenne débitante dans
la cellule/m s ™!

coordonnée dans le sens de
I’écoulement/m

parametres définis dans Eqn. (7)
viscosité cinématique du
liquide/m?s ™'

p masse volumique du liquide/kg
m- 3

&, diamétre de I’entrée
tangenticlle/m

2. Introduction

Depuis plusieurs décennies, un grand nombre de travaux,
tant expérimentaux que théoriques, est consacré i la carac-
térisation des écoulements tourbillonnaires qui se distinguent
par ’existence d’une composante angulaire de vitesse élevée
[1]. La présence de tourbillons, engendrant des caractéris-
tiques intéressantes (coefficients de transfert élevés, proprié-
tés de mélange, etc.), est d’ores et déja mise a profit dans de
nombreuses réalisations industrielles. L’augmentation des
coefficients de transfert de matiére ou de chaleur par rapport
a un écoulement purement axial a été utilisée par Cedrone
[2] ou Walsh et Wilson [3] dans des cellules électrochi-
miques équipées d’entrées tangentielles générant une hydro-
dynamique tourbillonnaire non-entretenue permettant de
récupérer I’argent ou l'or initialement contenus dans des
bains électrolytiques treés dilués. De méme, I’induction d’un
écoulement tourbillonnaire dans un échangeur double-tubes
permet de diminuer considérablement la surface nécessaire a
I’échange d’une quantité de chaleurdonnée [4]. Depuis long-
temps, les cyclones, dans lesquels 1’écoulement tourbillon-
naire permet de séparer des matériaux de densités différentes,
sont largement utilisés dans des domaines trés diversifiés:
industrie pétroliére [ 5]; dépoussiérage d’airchaud [6]; pyro-
lyse éclair du bois [ 7] ou traitement des caux pluviales [8].
De méme, les propriétés de mélange inhérentes aux écoule-
ments tourbillonnaires ont été mises a profit par Ouetal. [9]
pour concevoir un réacteur tubulaire basé sur des entrées
tangentielles des réactifs assurant un mélange tres efficace.

Depuis quelques années, nous avons entrepris une étude
systématique des écoulements tourbillonnaires non-entre-
tenus induits par une entrée tangentielle située a la base d’une
cellule annulaire ou tubulaire disposée verticalement. Des
mesures de transfert de matiere global sur le cylindre intérieur
de plusieurs cellules annulaires [ 10,11] et des campagnes de
visualisation [ 12,13] ont permis de révéler le caractere for-
tement tridimensionnel de ce type d’écoulement, principale-
ment & la base et au voisinage immédiat des deux cylindres
constituant la cellule annulaire [13]. Ces investigations a
caractére fondamental ont mis & jour les propriéi€s de
mélange inhérentes a ce type d’hydrodynamique par ailleurs
trés complexe. Ainsi, la région si¢ge d’écoulements tres per-
turbés, a la base de la cellule, avec apparition d’une zone de
recirculation trés étendue dans le cas de I'utilisation d’une
entrée tangentielle de diamétre, ¢,, inférieur a I'entrefer, e,
de I’espace annulaire [11,12] pourrait &tre mise a profit pour
la mise en oeuvre de réactions chimiques nécessitant un
mélange initial efficace suivi d’un volume réactionnel siége
d’un écoulement plus piston, permettant d’atteindre une con-
version élevée.
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Le travail que nous présentons par la suite est consacré a
la caractérisation globale de I'écoulement d’un liquide, en
présence de différentes concentrations en solide, dans plu-
sieurs cellules annulaires et une cellule tubulaire équipées
d’une entrée tangentielle unique. Cette étude est réalisée a
partir de la détermination expérimentale de la Distribution
des Temps de Séjour (D.T.S.) du liquide. Dans un travail
précédent, Legentilhomme et Legrand [ 14] ont modélisé, en
utilisant la méme démarche expérimentale, I'écoulement
d’un liquide pur dans une cellule annulaire équipée d’une
entrée tangentielle générant un écoulement tourbillonnaire
pur (¢, =¢e) ou avec contraction (¢=¢). Le but de la pré-
sente étude est d’étendre cette investigation au cas des écou-
lements tourbillonnaires avec expansion (¢, <e) qui
semblent a priori les plus intéressants du point de vue
mélange, du fait de la zone de recirculation qu’ils génerent
[11]. Par ailleurs, le but final de ce travail étant de mettre au
point un procédé continu de microencapsulation d’un agent
virucide, le fluide de travail est une suspension aqueuse de
différentes concentrations en microcapsules, obtenues par un
procédé discontinu d’évaporation de solvant dans un réacteur
de type cuve agitée [15]. La mise en oeuvre de ce type
d’opération en continu nécessite une bonne maitrise des
temps de séjour des différentes phases en présence pour
assurer une rigidité satisfaisante de la coque des microcap-
sules, tout en contr6lant leur contenu en principe actif [ 15].

3. Dispositif expérimental et technique de mesure
3.1. Configurations étudiées, suspension liquide—solide

La détermination expérimentale de la distribution des
temps de séjour a été réalisée en utilisant la méme installation
pilote que celle employée par Legentilhomme et Legrand
[14] pour modéliser globalement I’hydrodynamique dans
différentes cellules annulaires si¢ge d’un écoulement tour-
billonnaire monophasique liquide induit par une entrée tan-
gentielle a la base de la cellule disposée verticalement. Dans
le présent travail, plusieurs cellules annulaires et une cellule
tubulaire ont été employées.

Les cellules annulaires se présentent sous la forme de deux
cylindres coaxiaux de 385 mm de longueur totale. Le cylindre
extérieur a un rayon intérieur , constant, R,, égal & 25 mm.
Trois cylindres intérieurs de rayons extérieurs, R,, de 18, 10.5
et $ mm ont été utilisés. Deux entrées tangentielles de 7 et 9
mm de diamétre permettent de générer les trois catégories
d’écoulement tourbillonnaire décelées par Legentilhomme et
Legrand [11] lors de I’étude du transfert de matiére global
dans une telle configuration siege d’un écoulement liquide:
(i) une hydrodynamique dite *‘tourbillonnaire pure’’ lorsque
le diamétre de I'entrée tangentielle, ¢,, est égal 4 ’entrefer
(e=R,—R,) de I’espace annulaire (e=¢,=7 mm). Dans
cette configuration, la structure tourbillonnaire, caractérisée
par une trajectoire hélicoidale du fluide, dégénere de fagon
monotone lorsque 1’on s”éloigne du générateur de tourbillons.

(i) un écoulement ‘‘tourbillonnaire avec contraction’’
lorsque ¢, est supérieur a 1’épaisseur intercylindres (e=7
mm; ¢,=9 mm). Dans ce cas, Legentilhomme et Legrand
[11] ont montré que 1’évolution du mouvement hélicoidal
vers un écoulement & dominante axiale s’effectue plus rapi-
dement, lorsque I’on s’éloigne de I’entrée tangentielle. (iii)
une hydrodynamique *‘tourbillonnaire avec expansion’
lorsque ¢, est inférieur & I’entrefer de la cellule. Dans ce cas,
Iexistence d’un divergent entrée tangentielle-espace inter-
cylindres engendre une zone de recirculation pouvant
s’étendre sur plus du tiers de la hauteur totale de la cellule
[12].

La cellule tubulaire, d’un rayon intérieur de 30 mm pour
une longueur de 1315 mm, est équipée d’une entrée tangen-
tielle de 10 mm de diamétre. Dans cette configuration,
'utilisation d’une suspension liquide—solide comme fluide
de travail a montré qu’il existe également une région siege
d’écoulements de recirculation principalement localisée 4 la
base de la cellule et le long de 1’axe de celle-ci sur la quasi-
totalité de sa hauteur. Cette constatation visuelle esten accord
avec les travaux numériques de Bottaro et al. [16] qui ont
montré que, lors de I’écoulement tourbillonnaire généré dans
un tube par une entrée tangentielle unique, il apparait une
zone de recirculation, principalement a la base de la cellule,
mais qui s’étend le long de I’axe du tube lorsque le nombre
de Reynolds augmente. Les écoulements tourbillonnaires
annulaire et tubulaire avec expansion seront plus particu-
lierement discutés par la suite dans la perspective de leur
utilisation dans un procédé de microencapsulation en continu.

Les différentes configurations, les volumes, V, des cellules
ainsi que les gammes de variation du nombre de Reynolds,
basé sur le diameétre hydraulique et la vitesse débitante, sont
récapitulés dans le Tableau 1.

La suspension liquide—solide utilisée est composée d’eau
et de microcapsules, contenant un produit virucide, obtenues
par un procédé discontinu d’évaporation de solvant [15]. Le
diamétre moyen en nombre des microcapsules estde 130 pm
avec un écart type de I’ordre de 50 wm. La distribution de
tailles des microcapsules a €t€ déterminée a1’aide d’un micro-
scope optique (NIKON SMZ-U) couplé a une caméra CCD
couleur (SONY XC-007) reliée a un micro-ordinateuréquipé
d’une carte de digitalisation (MATROX-PIP). Un pro-
gramme spécifique permet de mesurer le diameétre d’un
échantillon de microcapsules (plusieurs centaines) a partir
des images digitalisées et d’accéder ainsi a la distribution de
taille [15]. La masse volumique de ces microcapsules est
égale a 1050 kg m 7 et par conséquent trés proche de celle
du fluide de travail, limitant ainsi d’éventuels problemes de
sédimentation. Trois concentrations massiques de 1, 5 et 10
g 17! ont été utilisées. Ces concentrations massiques cor-
respondent respectivement a des fractions volumiques en
phase solide voisines de 0.1, 0.5 et 1%. Les distributions
expérimentales des temps de séjour, pour ces trois fractions
de solide, seront comparées a celles obtenues par
Legentilhomme et Legrand [14] en écoulement monopha-
sique. Les concentrations en microcapsules, C.,,, comprises



86 P. Legentilhomme et al. / Chemical Engineering Journal 67 (1997) 83-96

Tableau 1
Les différentes configurations étudiées

Cellules annulaires

R,/mm N=R,/R, e=R,—R,/mm ¢./mm V/m® x 10* Re Type d’écoulement
18.0 0.72 7.0 7.0 4.03 180-4500 Pur
18.0 0.72 7.0 9.0 4.05 1104800 Contraction
10.5 042 14.5 7.0 6.67 220-5200 Expansion
8.0 0.32 17.0 14.5 7.67 320-5200 Expansion
Cellule tubulaire
Rayon/mm ¢,/mm V/im? X 10° Re Type d’écoulement
30.0 10.0 37.18 260-7300 Expansion

entre 1 et 10 g1~ ' correspondent & celles relevées 4 la fin du
procédé de microencapsulation [15]. Le débit dans
I’installation est déterminé a partir du temps de séjour moyen,
issu de la modélisation des courbes de D.T.S., et du volume
des cellules (Tableau 1). Dans le cas d’un liquide pur, les
débits ainsi calculés sont en trés bon accord avec ceux mesu-
rés a ’aide d’un débitmetre a flotteur. De plus, compte tenu
de la masse volumique des microcapsules, la fraction volu-
mique de la phase solide est au maximum de 1% (C_,p, =10
g 171, le volume accessible au liquide représente par con-
séquent plus de 99% du volume total de la cellule. De ce fait,
I’erreur commise sur le calcul du débit a partir du volume
total des cellules semble tout a fait acceptable. De plus, on
n’observe visuellement aucune rétention de solide a la base
des cellules de mesure, méme aux plus faibles débits, ce qui
diminuerait le cas échéant le volume réellement offert a
I’écoulement. Durant I’établissement du régime stationnaire,
la suspension circule en circuit fermé, alors qu’elle s’écoule
vers un réservoir auxiliaire pendant 1’obtention de 1a D.T.S.
de maniere a ne pas modifier la ligne de base des détecteurs
en cours de manipulation (voir paragraphe suivant). A la
température de travail de 30 °C, la masse volumique, p, etla
viscosité cinématique, v, de ’eau sont égales 2 995 kg m ™3
et 8.24 X 107 m” s ™! respectivement.

3.2. Détermination de la distribution des temps de séjour

L’étude expérimentale de la distribution des temps de
séjour est mise en oeuvre en employant la méme méthode
conductimétrique 2 deux points de mesure que celle utilisée
par Legentilhomme et Legrand {14]. Cette technique con-
siste a enregistrer 1’évolution temporelle de la concentration
en entrée et en sortie de la cellule 4 la suite d’une injection
de forme quelconque d’un faible volume (=0.5 cm’)
d’hydroxyde de sodium 4 0.25 mol 1 ~'. L’ utilisation de cette
méthode a deux points de mesure permet de s’affranchir des
difficultés inhérentes 2 la réalisation d’une injection parfaite
de type impulsion ou échelon, mais I’identification des
parametres caractéristiques d’un modele donné s’avere plus

complexe [ 17]. Le traceur est détecté 41’ aide de deux cellules
de conductivité identiques, constituées de deux plaques
hémicylindriques, reliées a deux conductimeétres a fréquence
variable (TACUSSEL CD810). Une différence de potentiel
alternative de 1 kHz de fréquence est appliquée entre les deux
électrodes de chaque cellule de conductivité de maniére a
obtenir une dépendance linéaire de la conductivité en fonction
de la concentration en traceur. L’enregistrement des concen-
trations en traceur, C,(t) et C,(t), respectivement a I’entrée
et a la sortie de la cellule étudiée permet de déterminer la
D.T.S. et de vérifier le bilan traceur qui boucle a4 moins de
10% pour les données analysées dans la suite de ce travail.
Les signaux C,(t) et C,(¢) sont échantillonnés & une fré-
quence variant entre 7 2 60 Hz, selon le débit, par une centrale
d’acquisition de données ( AOIP SA70) couplée a un micro-
ordinateur compatible IBM P.C. & I’aide duquel est réalisée
I’analyse des données expérimentales.

Bien que la soude 4 0.25 mol 1! ait une masse volumique
et surtout une viscosité différentes de celles de I’eau, la faible
quantité de traceur injectée permet de considérer que les pro-
priétés physico-chimiques du liquide et le débit restent con-
stants durant chaque expérience. Pendant 1’obtention des
courbes de D.T.S., du fait de I’injection d’un traceur forte-
ment conducteur, la suspension liquide—solide n’est pas recy-
clée de maniére a ne pas modifier la conductivité a I’entrée
de la cellule de mesure. Cependant, pour limiter la consom-
mation de microcapsules, dont la fabrication demeure coi-
teuse, la solution by-passée vers le réservoir auxiliaire est
mélangée a celle du circuit principal a la fin de chaque expé-
rience, la circulation de la suspension permettant d’obtenir
rapidement une nouvelle conductivité de base stable. Cette
procédure permet d’effectuer une vingtaine d’expériences
sans renouveler la solution de travail.

4. Modélisation de la distribution des temps de séjour

Legentilhomme et Legrand [14], ont modélisé 1’écou-
lement d’un liquide seul en présence d’une hydrodyna-
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mique tourbillonnaire pure ou avec contraction en em-
ployant le modele piston avec dispersion axiale. Ce modéle
a été utilisé avec succes depuis une quarantaine d’années pour
caractériser des écoulements trés diversifiés, tels que: écou-
lement axial dans des conduites vides [ 18] ; écoulements dans
des lits fixes [19] ou fluidisés [20]; hydrodynamique dans
une cellule de type Couette [21] ou Taylor-Couette [22].
Ce modele, qui consiste & superposer a I’écoulement piston
une dispersion dans le sens de I’écoulement, due aux fluctua-
tions locales de la composante axiale de vitesse, a permis de
révéler le caractere globalement piston du champ de vitesse
dans une cellule annulaire munie d’une entrée tangentielle de
diametre supérieur ou égal & I’épaisseur inter-cylindres [ 14].
Les fluctuations de la vitesse axiale sont décrites & travers le
coefficient de dispersion axiale, D,,, sous la forme d’une
équation analogue a la loi de diffusion de Fick. Pour les
faibles vitesses, D,, résulte d’une combinaison des effets
dispersifs dus & la convection et de la diffusion moléculaire
[18]. Pour les écoulements de convection forcée, comme
celui étudié dans le présent travail, la contribution de la
diffusion moléculaire devient négligeable (Re> 100,
Tableau 1). Les variations de la concentration, C, du traceur,
supposée constante sur toute la section de la cellule (disper-
sion radiale négligeable), en fonction du temps, ¢, et de la
coordonnée spatiale dans le sens de I’écoulement, z, sont
décrites par la relation suivante:

2
T DU (1)
ot az dz
ou U, est la vitesse débitante dans Ia cellule.

Dans Eqn. (1), le coefficient de dispersion axiale est sup-
posé indépendant de la concentration en traceur, C, et de la
coordonnée spatiale dans le sens de 1’écoulement, z. Si la
premiére condition est vérifiée lorsque la diffusion molécu-
laire peut étre négligée, il est clair que le fait de supposer D,
indépendant de zen présence d’ un écoulement tourbillonnaire
non-entretenu, pour lequel 1’hydrodynamique évolue consi-
dérablement lorsque I’on s’éloigne de I’entrée tangentielle
{13,23], ne constitue qu’une premiére approximation.
Legentilhomme et Legrand [ 14] ont discuté ce probleme, et
notamment I’ utilité d’introduire une dispersion radiale, ce qui
entrainerait une complexité accrue quant 2 la détermination
des paramétres du modele sans améliorer considérablement
I’adéquation avec P'expérience, qui s’avere par ailleurs tout
a fait acceptable en ce qui concerne les écoulements tourbil-
lonnaires pur ou avec contraction. Ainsi, le fait d’introduire
un paramétre supplémentaire, D4, n’améliorerait pas obli-
gatoirement de maniére significative I’accord modele-
expérience, du fait des difficultés supplémentaires rencon-
trées lors de la détermination des parametres optimaux a
I’aide d’un algorithme de programmation non-linéaire dont
laconvergence vers le minimum global d’une fonction critére
devient d’autant plus problématique que le nombre de para-
metres & identifier est élevé [24].

La coque des microcapsules est trés résistante et est sup-
posée se rompre sous les seules actions d’une forte pression

ou par pergage par une seringue par exemple [15]. Par ail-
leurs, la diffusion de I’agent virucide (ammonium quater-
naire) a travers la coque des microcapsules est trés lente.
Legrand et al. [15] ont établi une relation empirique per-
mettant de traduire la cinétique de relargage du produit encap-
sulé dans I’eaun. Pour un temps de séjour maximum des
microcapsules de I'ordre de 300 s (cellule tubulaire pour
Re =260), I'application de la corrélation de [15] conduit &
une quantité de produit relarguée de 1’ordre de 2% en masse
du contenu initial des microcapsules. Cette faible fuite justifie
I’utilisation d’un modele d’écoulement sans transfert entre la
phase liquide et la phase solide. De plus, le fait que le bilan
traceur soit correctement satisfait permet également de
négliger une éventuelle adsorption de ce traceur 2 la surface
des microcapsules.

Les deux parametres caractéristiques du modgle piston
avec dispersion axiale, le temps de séjour moyen, ¢,,, et le
critére de Péclet du réacteur, Pe; = U, ,L/D,, (L étant la dis-
tance entre les deux cellules de conductivité), sont déterminés
par la méthode dite du “‘tracé de courbes dans le domaine
temporel’”” [17,25]. Cette technique d’identification para-
métrique sembile la plus adaptée au traitement des courbes de
D.T.S. d’aprés Fahim et Wakao [26]. La méthode est basée
sur la comparaison de la courbe de sortie expérimentale avec
une courbe réponse calculée 4 partir du signal d’entrée et de
la fonction de transfert du modéle.

Dans un premier temps, les signaux C,(7) et C,(z) sont
normalisés. Les deux courbes normalisées sont ensuite mises
sous la forme de séries de Fourier. Larésolution de 1’équation
différentielle Eqn. (1), en utilisant la transformation de
Laplace, permet de calculer la fonction de transfert
F(s) = C'5eac(5)/C" (5), ot C",(5) et C'yqc(s) représen-
tent respectivement les transformées de Laplace de la courbe
expérimentale d’entrée et de la courbe réponse calculée nor-
malisées. Legentilhomme et Legrand [14] ont distingués
deux cas qui différent par les conditions aux limites appli-
quées a la résolution de Eqn. (1): (i) I’écoulement dit
“‘QOuvert-Ouvert’’ 2 la dispersion pour lequel le phénomene
de dispersion axiale s’étend aux zones situées respectivement
avant le détecteur d’entrée et apres le détecteur de sortie. (ii)
I’écoulement ‘‘Fermé-Fermé™”  la dispersion pour lequel la
dispersion axiale est limitée & la région située entre les deux
détecteurs. Ces auteurs ont montré que pour ce qui est des
écoulements tourbillonnaires pur ou avec contraction, les
deux types de conditions aux limites conduisent a des
résultats trés voisins, compte tenu du caractere globalement
piston de I’hydrodynamique. Cependant, Legentilhomme et
Legrand [14] ont adopté le modele ‘‘Fermé-Fermé’’ & la
dispersion, 1’écoulement purement axial dans les conduites
d’entrée-sortie étant a priori trés différent de celui rencontré
2 I'intérieur de la cellule caractérisé par une composante
tangentielle de vitesse importante [ 13]. Dans ce cas, la fonc-
tion de transfert, F,(s), du modele piston avec dispersion
axiale, est donnée par [27]:
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1
2a”zexp{5 [Pe, — a”z]}

(Pe,+a'’?) — (Pe, — a'?)exp{ — a'/?)

Fi(s)= (2)

avec a=Pe? +4sPe, 1.

En exprimant F\(s) dans le domaine de Fourier, on peut
calculer la courbe réponse théorique, C'....(#), par
I'intermédiaire des transformées de Fourier:

2T
J‘CVZCalc(t)eXp( - i(l)t)dt
F\(iw) =37 (3)
J’C’l(t)exp( —iwt)dr
0

ol w représente la pulsation des séries de Fourier et 27 est le
temps séparant le décollage de la courbe d’entrée de la fin de
la courbe réponse.

La comparaison des signaux de sortie expérimental,
C'5(1), et calculé a I'aide de la fonction de transfert,
C'ycac(?), est réalisée en évaluant I'Erreur Quadratique

Moyenne, EQM, entre ces deux courbes [17]:

1/2

2T
J‘(C,Z(I) = C' yearc() ) dt
0

EQM= ~ 4
f(C'z(t))Zdt
0

EQM est une fonction de Pe, et t,, dont le minimum est
recherché en utilisant 1’algorithme d’optimisation de Rosen-
broock [28].

Rangaiah et Krishnaswamy [24] ont discuté I’incidence,
sur la validité de la modélisation des courbes expérimentales
de D.T.S., de I'optimisation du temps de séjour moyen, £,
ou de l'utilisation de £, obtenu en calculant le premier
moment de la D.T.S. En utilisant quatre modeles différents
et huit courbes expérimentales de distribution des temps de
séjour obtenues dans des écoulements tres divers. Ces auteurs
ont conclu qu’il est préférable de considérer ¢,, comme un
parameétre a optimiser. Cette démarche conduit a une erreur,
EQM, plus faible en évitant de donner trop de poids a une
éventuelle trainée sur la courbe réponse, C,(z), dont
I’importance peut &tre surestimée lors du calcul du premier
moment. Bien que les valeurs de £, obtenues par les deux
méthodes soient trés proches dans notre cas (moins de 5%
d’écart pour toutes les D.T.S.), nous avons néanmoins
employé la procédure préconisée par Rangaiah et Krishna-
swamy [24], en utilisant le premier moment pour initialiser
I"algorithme d’optimisation. Les parametres issus du modele
sont considérés comme corrects si 0.05 <EQM <0.10 et trés
satisfaisants lorsque EQM <0.05 [24].

Comme nous 1’avons signalé précédemment, les écoule-
ments tourbillonnaires associés & une expansion entrée tan-
gentielle-entrefer de 1’espace annulaire sont caractérisés par

I’existence d’une zone de recirculation importante. En ce qui
concerne les cellules annulaires, on observe une large zone
de recirculation principalement localisée a la base de lacellule
et au contact du cylindre intérieur. Legentilhomme et Legrand
[12] ont visualisé ce phénoméne en utilisant un indicateur
coloré dont le virage est engendré par une brusque variation
du pH due 4 un dégagement d’hydrogéne ou d’oxygéne sur
le cylindre interne lui méme. On observe, i la base de la
cellule, un ‘“*anneau de fluide’’ trés stable tournant & grande
vitesse. Lorsque ’on s’éloigne de I’entrée tangentielle,
I’intensité tourbillonnaire diminuant, la zone de recirculation
s’estompe et I’écoulement s’axialise. En configuration tubu-
laire, les phénoménes de recirculation sont plus importants.
A labase de la cellule, on observe toujours une large ‘‘bulle’*
de recirculation, mais il apparait également une seconde recir-
culation cantonnée le long de 1’axe de la cellule [16]. Pour
ces écoulements tourbillonnaires avec expansion, des essais
préliminaires ont montré que le modéle piston avec dispersion
axiale, décrit par Eqn. (1), ne permet pas de modéliser cor-
rectement les distributions expérimentales des temps de
séjour du fait de ’apparition d’une trainée importante sur la
courbe de sortie, due au piégeage, pendant un certain temps,
d’une partie du traceur dans la zone de recirculation, ce qui
engendre une erreur, EQM, supérieure a 20% dans la majorité
des cas. Dans cette configuration particuliére, une partie du
traceur demeure piégée dans la région siége d’écoulements
de recirculation avant d’en sortir trés progressivement. Par
conséquent, la zone de recirculation parait se comporter
comme une ‘‘zone morte’’ échangeant de la matiére avec le
fluide environnant. Pour cette raison, nous avons choisi de
modéliser les écoulements de recirculation par une zone stag-
nante échangeant de la matiére avec une région siége d’un
écoulement piston avec dispersion axiale. Ce modele a été
utilisé avec succes par Coats et Smith [29] pour rendre
compte de I’écoulement dans un milieu poreux susceptible
de présenter des pores bouchés & une de leurs extrémités, en
permettant de traduire correctement la dissymétrie observée
sur les courbes de D.T.S., traduisant une déviation par rapport
a un phénomene purement dispersif. Ippolito {30] aemployé
ce modele pour caractériser I’hydrodynamique dans des
milieux poreux fracturés. Cette représentation a également
été utilisée par Piva et al. [31] pour modéliser I’écoulement
de Taylor—Couette avec débit axial. Dans ce cas, ces auteurs
ont montré qu’une partie du traceur reste piégée pendant un
certain temps dans les tourbillons de Taylor alors qu’une
certaine quantité s’écoule le long des séparatrices de ces tour-
billons sans y pénétrer. Piva et al. {31] ont ainsi pu détecter
une ‘‘zone stagnante’’ pouvant représenter plus de 30% du
volume total de leur cellule. Le mod¢le piston avec dispersion
axiale échangeant de la matiere avec une zone stagnante est
décrit par les deux équations différentielles suivantes [29]:

*C oC C oC*
Duigz ~Unigg S 7D (5)
a 3
(1= =K(C=C*) 6)
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ol C* désigne la concentration en traceur dans la zone stag-
nante, f la fraction de volume sieége d’un écoulement piston
avec dispersion axiale et X le coefficient de transfert de masse
entre le fluide en écoulement et la zone stagnante.

En appliquant la transformation de Laplace aux Eqns. (5)
et (6), on montre que la fonction de transfert, F,(s), du

modele ‘‘Fermé-Fermé’’ i la dispersion est donnée par:

2BI/Zexp{% [PCL_BI/Z]}

F’) = 7
(%) (PCL"‘BUZ)“(PCL_BUZ)GXP{_BI/Z} 7
avec

A(1—-0) KL
=Pel+4syPe;t, ; y=f+———————ctA=—
B=Per+4syPetn; v=f tm(l—f)s+Aet A

Ce modele est caractérisé par quatre parametres, 7., 4, fet
Pe,, dont I’optimisation s’avere difficile si 'on ne dispose
pas d’une bonne estimation initiale. Comme dans le cas du
modele piston avec dispersion axiale, ¢, est initialisé par le
calcul du premier moment de la D.T.S. Les valeurs initiales
de A et de font été estimées en considérant que I’écoulement
dans la zone non-stagnante était parfaitement piston. Dans ce
cas, la fonction de transfert, F,(s), se réduit a:

A(l
FB(S)__CXP[ S{}‘ : s(i f{:—A ! ]

Les valeurs de A, fet t,, obtenues a partir de Eqn. (8) sont
fixées pour calculer une premiegre estimation de Pe; a partir
de la fonction de transfert Eqn. (7). Enfin, les quatre para-
metres sont de nouveau optimisés globalement a I’aide de
I’estimation précédente.

(8)

5. Résultats et discussion

Les résultats que nous discutons par la suite sont issus d’un
total de 250 distributions expérimentales des temps de séjour,
soit plus 60 expériences différentes pour chacune des 4 con-
figurations récapitulées dans le Tableau 1. Quelles que soient
la concentration en microcapsules (0<C_,,, <10 g ™Y et
la cellule considérée nous avons traité un minimum d’une
dizaine de D.T.S. obtenues pour des débits différents. Sur les
250 expériences analysées, seules 6 d’entre elles sont carac-
térisées par un écart de modélisation, estimé par Eqn. (4),
supérieur & 10%, critére suffisant pour assurer une bonne
adéquation entre I’expérience et la modélisation [24]. A titre
indicatif, nous avons représenté sur la Fig. 1 deux exemples
de modélisation de distributions expérimentales des temps de
séjour. La Fig. 1a illustre la modélisation de la D.T.S. du
liquide en écoulement tourbillonnaire pur (e=¢,=7 mm)
pour une concentration en microcapsules de 5 g I~
L’utilisation du modele piston avec dispersion axiale, dontla
fonction de transfert est donnée par Eqn. (2), permet de
prédire la courbe de sortie expérimentale, C,(r), avec une
erreur quadratique moyenne, EQM, inférieure 4 5%, en tra-
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Fig. 1. Deux exemples de résultats: (a) écoulement tourbillonnaire pur avec
une concentration de 5 g 17! en microcapsules; (b) écoulement tourbillon-
naire monophasique avec expansion dans la cellule tubulaire.

duisant tout a fait correctement la l[égére trainée observée sur
la courbe expérimentale de sortie (Fig. 1a), celle-ci étant
principalement due a la forme de I’injection (voir courbe
C,(r) sur la Fig. 1a). La Fig. 1b représente un exemple de
modélisation de ’écoulement dans la cellule tubulaire, en
I’absence de microcapsules, en employant le modele piston
avec dispersion axiale échangeant de la matiére avec une zone
stagnante (fonction de transfert donnée par la relation Eqn.
(7)). Bien que I'erreur de modélisation soit une des plus
élevée rencontrée dans ce travail (EQM=28.6%), on peut
cependant remarquer que le modele prédit la courbe expéri-
mentale de sortie de maniére tout a fait acceptable (Fig. 1b).

5.1. Influence de la concentration en microcapsules en
écoulement tourbillonnaire pur ou avec contraction

Surla Fig. 2 nous avons représenté I’ensemble des résultats
obtenus en présence d’un écoulement tourbillonnaire pur
dans la cellule annulaire de 7 mm d’entrefer (¢ = ¢, =7 mm;
voir Tableau 1). Ces données sont présentées sous la forme
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Fig. 2. Influence de la concentration en microcapsules sur la dispersion axiale
en écoulement tourbillonnaire pur.

Pe, versus Re respectivement pour un écoulement liquide
seul et pour les trois concentrations en microcapsules utilisées
dans cette étude. Sur cette figure, Pe, représente le nombre
de Péclet basé sur le diametre hydraulique, 2e =2 (R, — R,),
de I’espace annulaire (Pe,=2eU,,/D,,). Contrairement au
nombre de Péclet basé sur la longueur de la cellule, Pe;, qui
apparait lors de I’adimensionalisation de 1’équation diffé-
rentielle Eqn. (1), Pe, permet de différencier les cellules
annulaires ayant des entrefers, e, différents, alors que L est
identique pour toutes les configurations annulaires. De plus,
si I’on considére que D,, est constant sur toute la longueur
de la cellule, ce qui constitue I'une des hypothases utilisées
pour I’établissement de la fonction de transfert F,(s) (Eqn.
(2)), il est préférable d’employer le diametre hydraulique,
2e, comme échelle de longueur caractéristique de la géomé-
trie de la cellule annulaire.

Lors d’un travail précédent, Legentilhomme et Legrand
[ 14] ont révélé que, malgré une certaine dispersion des résul-
tats, le critere de Péclet basé sur le diametre hydraulique est
relativement élevé, ce qui reflete I”existence d’une hydrodyn-
amique proche de 1’écoulement piston idéal dans le cas d’un
liquide seul en écoulement tourbillonnaire pur ou avec con-
traction dans une cellule annulaire. Par ailleurs, ces auteurs
ont montré que plus le caractére tourbillonnaire, caractérisé
par I’intensité tourbillonnaire initiale S, =4 (1 + N) (e/ ¢.)*/
(1 —N), devient prononcé, plus le mélange induit par I’entrée
tangentielle est important, ce qui entraine une augmentation
du phénomeéne de dispersion axiale. Enfin, Legentilhomme
et Legrand [ 14] ont montré que I’écoulement tourbillonnaire
non-entretenu généré par une entrée tangentielle dans un
espace annulaire engendre une dispersion axiale comprise
entre celle observée dans des écoulements possédant une
composante de vitesse angulaire importante, comme dans un
réacteur de Taylor-Couette [22,32], ou dans un réacteur
torique [33], et celle mesurée lors de I’écoulement dans un
serpentin [34]. En effet, I’écoulement tourbillonnaire non-

entretenu est caractérisé par une vitesse tangentielle trés éle-
vée au voisinage du générateur de tourbillons, comme dans
le cas d’une hydrodynamique de type Taylor—Couette, suivie
par une décroissance de la vitesse angulaire, 1’écoulement
devenant & dominante axiale comme dans un serpentin.

Sur la Fig. 2, illustrant I'influence de la concentration en
microcapsules sur la dispersion du liquide en écoulement
tourbillonnaire pur (¢ =¢,=7 mm), on peut remarquer que
le fait d’ ajouter des particules solides au liquide en circulation
entraine une diminution du nombre de Péclet, Pe ;, par rapport
a celui obtenu avec un liquide seul [14]. Par conséquent, la
présence des microcapsules a tendance i augmenter le
mélange, et ceci probablement plus particuliérement au voi-
sinage immédiat de I’entrée tangentielle. L’agitation dans
cette région, ot la structure de I’écoulement s’ avere fortement
tridimensionnelle, est accrue par la présence des microcap-
sules. Ce phénomene est également observé dans le cas d’une
entrée tangentielle formant une contraction avec I’entrefer de
I’espace annulaire (e =7 mm et ¢, =9 mm; Fig. 3).

L’augmentation de la dispersion axiale par adjonction de
microcapsules est surtout notable pour les faibles critéres de
Reynolds (Re < 1000), puis s’estompe lorsque Re augmente
(Figs. 2 et 3). En effet, pour les nombres de Reynolds élevés,
I’agitation & la base de la cellule semble essentiellement due
4 la turbulence inhérente au liquide, la phase dispersée
n’ayant que peu d’incidence. L’influence d’une augmentation
de la concentration en microcapsules est plus difficile A ana-
lyser. Ainsi, comme I’illustrent les Figs. 2 et 3, il apparaitque
I’ajout d’une faible quantité de solide (C,,,,=1g1™") induit
une augmentation conséquente de la dispersion axiale (Pe,
diminue considérablement), cette tendance ne s’amplifiant
pas lorsque I'on augmente C,,; (Figs. 2 et 3). Par consé-
quent, il semble que les microcapsules servent en quelque
sorte de promoteur de turbulence dans la région perturbée en
aval immédiat du générateur de tourbillons augmentant ainsi
le mélange aux faibles nombres de Reynolds.
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Fig. 3. Influence de la concentration en microcapsules sur la dispersion axiale
en écoulement tourbillonnaire avec contraction.
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Fig. 4. Influence de la concentration en microcapsules sur le mélange en
écoulement tourbillonnaire pur.

Dans leur travail consacré a 1’étude de la distribution des
temps de séjour d’un liquide seul en écoulement tourbillon-
naire pur ou avec contraction, Legentilhomme et Legrand
[14] ont caractérisé globalement le mélange dans la cellule
annulaire par un modéle associant en série une zone si¢ge
d’un écoulement piston et une région parfaitement agitée. La
fonction de transfert, F,(s), de ce modele est donnée par:

e~ St

Fu(s)= TTsime €)
ol £, est le temps de séjour dans la zone piston et g, le temps
de séjour moyen dans la région siege d’un mélange parfait.
Dans le cas d’un écoulement tourbillonnaire pur (e=
¢, =7 mm) ou associé 2 un convergent entrée tangentielle/
entrefer de P’espace annulaire (e=7 mm, ¢,=9 mm),
Legentilhomme et Legrand [ 14] ont montré que le volume
moyen siége d’un écoulement piston est respectivement de
73 et 76% du volume total de la cellule. Sur les Figs. 4 et 5,
nous avons représenté la fraction de volume caractérisée par
un écoulement piston ( % Piston =1,/ (t,+ tr,c) ), respective-
ment en écoulement tourbillonnaire pur et avec contraction,
en fonction du nombre de Reynolds, pour les différentes
concentrations en microcapsules et en présence d un liquide
seul. On peut remarquer que la fraction de volume si¢ge d’une
hydrodynamique piston diminue légérement lorsque le nom-
bre de Reynolds augmente, et ceci quelle que soit la concen-
tration en microcapsules. Ce phénomene, de laméme maniére
que la décroissance du critére de Péclet, est li€ a une aug-
mentation de I’ agitation dans la région trés perturbée a la base
de la cellule annulaire [ 13], cette zone étant assimilable a un
réacteur parfaitement agité. Pour les faibles nombres de
Reynolds, 1’écoulement tourbillonnaire décroissant s’ établit
des ’entrée du fluide dans lacellule [ 13,23], 1a majeure partie
de la cellule se comporte comme un réacteur piston. Bien que
la fraction de volume sigge d’un écoulement piston ait ten-
dance a diminuer lorsque le débit augmente, nous avons
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Fig. 5. Influence de la concentration en microcapsules sur le mélange en
écoulement tourbillonnaire avec contraction.

Tableau 2

Caractérisation du mélange en écoulement tourbillonnaire pur ou avec
contraction

e=¢,=7 mm e=7 mmet ¢, =9 mm

Ceaps % Piston moyen 0o piston % Piston moyen T % piston
0 73.2 32 75.6 33
1 66.5 2.6 71.5 2.0
5 65.2 32 71.4 1.0

10 66.8 1.1 71.7 1.1

caractérisé chaque configuration, pour une concentration en
microcapsules donnée, par une fraction moyenne de la cellule
se comportant comme un réacteur piston. Ces moyennes,
ainsi que les écarts-type, o ¢, piston, COITESpondant sont donnés
dans le Tableau 2. Comme nous 1’avons signalé précédem-
ment a propos de la dispersion axiale, I’ajout d’une faible
concentration en solide (Ce,,s=1g1" ") engendre une dimi-
nution du caractére globalement piston de 1'hydrodyna-
mique, I’augmentation de la quantité de microcapsules a5 g
1" 'et 10 g1~ s’avérant sans incidence notable.

5.2. Modélisation de I’écoulement tourbillonnaire avec
expansion

Les données que nous analysons par la suite, concernant
I’écoulement tourbillonnaire avec expansion dans une cellule
annulaire ou tubulaire, ont été obtenues a partir de distribu-
tions des temps de séjour analysées en utilisant le modele
piston avec dispersion axiale échangeant de la matiére avec
une zone stagnante (fonction de transfert F,(s) donnée par
Eqn. (7)).

La Fig. 6 illustre I’influence de la concentration en micro-
capsules sur la dispersion axiale dans la zone siége d’un
écoulement de recirculation dans la cellule annulaire de 14.5
mm d’entrefer équipée d’une entrée tangentielle de 7 mm de
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Fig. 6. Influence de la concentration en microcapsules sur la dispersion axiale
en écoulement annulaire tourbillonnaire avec expansion (e=14.5 mm;
¢,=7 mm).

diametre (Tableau 1). Sur cette figure, on peut remarquer
que, comme dans le cas des écoulements tourbillonnaires pur
ou avec contraction (Figs. 2 et 3), I’adjonction d’une faible
concentration en microcapsules ( C.,,,=1g1™~ '} entraine une
diminution du critére de Péclet, donc une augmentation de
la dispersion axiale, surtout sensible pour les nombres de
Reynolds les plus faibles (Re <1000). I.’augmentation ulté-
rieure de la quantité de solide 4 5 puis 10 g 17! n’engendre
pas d’accroissement supplémentaire conséquent de la disper-
sion axiale (Fig. 6). Comme dans le cas des écoulements
tourbillonnaires pur ou associé & un convergent ( ¢, > e; Figs.
2 et 3), en présence de microcapsules, la dispersion axiale
apparait relativement peu dépendante du nombre de Reynolds
(Fig. 7). Par conséquent, il semble que la présence de micro-
capsules engendre une uniformisation des caractéristiques du
mélange en fonction de Re.

En comparant les Figs. 2 et 3, relatives au cas ou le diametre
de I’entrée tangentielle est supérieur ou égal a I'entrefer de
I’espace annulaire (¢, >e¢), et la Fig. 6, on peut remarquer
que la dispersion axiale dans la région siége d’un écoulement
piston avec dispersion axiale, en configuration avec expan-
sion, est inférieure 2 celle relevée pour I’ensemble de la cel-
lule dans les deux premiéres configurations étudiées. Ainsi,
en écoulement tourbillonnaire avec expansion (Fig. 6), le
critere de Péclet est toujours supérieur a 1, quelle que soit la
concentration en microcapsules, alors qu’il peut prendre des
valeurs nettement inférieures a 1, quel que soit le nombre de
Reynolds, pour des concentrations en solide de 5et 10g17",
en écoulement tourbillonnaire pur (Fig. 2). Cette constata-
tion est probablement due au fait que, dans le cas de
I'utilisation d’un modele piston avec dispersion axiale pour
représenter I’écoulement dans I’ensemble de la cellule, une
partie de I’incidence de la zone perturbée en aval de I’entrée
tangentielle, caractérisée par de faibles écoulements de recir-
culation principalement localisés au voisinage du cylindre

interne [ 13,23], contribue a une augmentation du coefficient
de dispersion axiale. Par contre, la région siége de grandes
recirculations s’étendant sur la totalité de I’espace inter-cylin-
dres [35], dans le cas d’un écoulement tourbillonnaire asso-
cié a un divergent entrée tangentielle-entrefer de I’espace
annulaire (¢, <e), est correctement prise en compte par la
‘‘zone stagnante’’ du modele. En effet, cette zone semble
correctement simuler ces recirculations a vitesse interne éle-
vée, mais dont le mouvement ascendant le long de la cellule
s’effectue trés lentement [ 35]. Ainsi, certaines molécules de
traceur sont, en quelque sorte, piégées dans cette zone, pour
en ressortir tres lentement, comme dans le cas d’un écoule-
ment de Taylor—Couette avec débit axial [31].

Sur le Fig. 7, nous avons représenté la fraction de volume
en écoulement piston avec dispersion, f (Eqns. (5) et (6)),
en fonction du nombre de Reynolds, pour les différentes
concentrations en microcapsules, dans la cellule annulaire de
14.5 mm d’épaisseur munie de 1’entrée tangentielle de 7 mm
de diamétre. Compte tenu de la dispersion importante des
résultats, il apparait difficile d’analyser I’influence de la con-
centration en solide sur le volume siege d’un écoulement
piston avec dispersion axiale. Cependant, celle-ci semble
avoir peu d’incidence. Dans le cas d’'un écoulement mono-
phasique, la taille de la zone stagnante augmente sensible-
ment avec le critére de Reynolds, pour passer d’environ 25%
pour Re de I’ordre de 200 a plus de 40% pour Re supérieur 2
2000. Ce fait semble traduire une augmentation du volume
de la région siége d’un écoulement fortement tridimensionel
trés perturbé a la base de la cellule. Par contre, I’adjonction
de microcapsules, compte tenu de la dispersion des résultats
expérimentaux de la Fig. 7, se traduit par une relative cons-
tance de la taille de la zone stagnante quel que soit Re, la
phase solide ayant par conséquent tendance a homogénéiser
les caractéristiques du mélange comme nous 1’avons précé-
demment signalé.
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Fig. 7. Influence de la concentration en microcapsules sur la fraction de
volume siege d’un écoulement piston avec dispersion axiale dans la cellule
annulaire de 14.5 mm d’entrefer équipée de P'entrée de 7 mm de diametre.
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Fig. 8. Influence du rapport d’expansion, e/d¢,, sur la taille de la zone
stagnante en écoulement tourbillonnaire annulaire d’un liquide seul.

Sur la Fig. 8, nous avons comparé la fraction de volume
sigge d’un écoulement, obtenue en I’absence de microcap-
sules, respectivement dans les cellules annulaires de 14.5 mm
d’entrefer avec une entrée tangentielle de 7 mm de diamétre
(e/p,=2.07) et de 17 mm d’épaisseur munie d’une entrée
de 14.5 mm (e/d,=1.17). Pour une valeur donnée du nom-
bre de Reynolds, la taille de la zone ‘‘stagnante’” augmente
lorsque le rapport e/ ¢, augmente. Cette tendance est en
accord avec I’expansion de la zone de recirculation observée
par Legentithomme [35] et du transfert de matiére sur le
cylindre intérieur [ 11] lorsque le rapport d’expansion, e/ ¢,,
croft.

Sur la Fig. 9, nous avons représenté le rapport entre le
temps caractéristique, ¢, de I’échange de matiére entre la zone
‘‘stagnante’’ et la fraction de volume siege d’un écoulement
piston avec dispersion axiale (¢, = 1/K) et le temps de séjour
moyen dans la cellule de 14.5 mm d’entrefer équipée de
I’entrée tangentielle de 7 mm de diameétre. Dans le cas de
I’écoulement d’un liquide seul, lorsque le nombre de
Reynolds augmente, le rapport ¢/t a tendance & diminuer,
ce qui traduit le fait que 1’échange entre la zone stagnante et
le liquide en écoulement devient plus rapide. Il est possible
que ce phénomene soit dii & une augmentation du degré de
mélangeage dans la région siege d’écoulements de recircu-
lation, assimilée & une zone ‘‘stagnante’’, augmentant ainsi
le coefficient de transfert de masse, K, avec le fluide en écou-
lement. Par contre, dans le cas d’une suspension liquide-
solide, quelle que soit la concentration en microcapsules, le
rapport t,/t,, malgré la dispersion des résultats, semble rela-
tivement indépendant du nombre de Reynolds. En effet, il est
probable qu’en présence d’une suspension liquide—solide,
I’ agitation dans la zone de recirculation 4 la base de la cellule,
soit principalement due & la présence des microcapsules et
peu liée a la vitesse moyenne de I'écoulement.

L’étude de I’écoulement dans la cellule tubulaire équipée
d’une entrée tangentielle revét une importance particulicre
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Fig. 9. Influence de la concentration en microcapsules sur la vitesse de
transfert entre le volume siege d’un écoulement et la zone stagnante dans la
cellule annulaire de 14.5 mm d’entrefer équipée de I'entrée de 7 mm de
diamétre.

dans le cadre de la mise au point d’un procédé continu de
microencapsulation d’un agent virucide, jusqu’a présent réa-
lisée en discontinu. En effet, Legrand et al. [ 15] ont montré
que la formation d’une coque de microcapsule ayant de
bonnes propriétés mécaniques requiert un procédé possédant
deux caractéristiques essentielles: (i) le réacteur doit per-
mettre d’assurer un bon mélange des phases initialement en
présence (émulsion huile/eau, solvant {15]) pour que la
surface de contact soit suffisante; (ii) la formation de lacoque
des microcapsules, due a la désolvatation d’'un composant
spécifique [15] (EVAC 40 de chez Dupont de Nemours:
copolymére Ethyléne—Vinylacétate) par évaporation de sol-
vant, nécessite une durée bien déterminée, et par conséquent
une bonne maitrise du temps de séjour dans ’installation.
Pour cela, la cellule tubulaire équipée d’une entrée tangen-
tielle apparait tout a fait adaptée. En effet, la présence d’une
large zone de recirculation au voisinage de I’entrée tangen-
tielle assure un bon mélange initial des phases en présence.
Par ailleurs, il apparait plus aisé de maitriser la distribution
des temps de séjour dans ce type de dispositif que dans une
cuve agitée par exemple.

La Fig. 10 illustre les variations du critére de Péclet, Pe,,
en fonction du nombre de Reynolds pour les différentes con-
centrations en phase solide dans la cellule tubulaire. Dans
cette configuration, les résultats sont beaucoup plus dispersés
qu’en écoulement tourbillonnaire annulaire (Figs. 2 et 3).
Cependant, il convient de remarquer que dans la cellule
tubulaire, le critere de Péclet caractéristique de la fraction
siége d’un écoulement est beaucoup plus élevé que dans la
cellule annulaire. Pour de telles valeurs de Pe,, comprises
entre 20 et 280 environ, I’écoulement peut étre considéré
comme purement piston. Dans ce cas, la fonction de transfert
du modele, F,(s) (Eqn. (7)), devient trés peu sensible a
I’ajustement du critere de Péclet dont I’optimisation s’avere
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Fig. 10. Influence de la concentration en microcapsules sur la dispersion
axiale en écoulement tourbillonnaire dans la cellule tubulaire.
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Fig. 11. Influence de la concentration en microcapsules sur la fraction de
volume sieége d’un écoulement piston avec dispersion axiale dans la cellule
tubulaire.

par conséquent délicate sans engendrer d’amélioration sen-
sible de I'adéquation modele-expérience par rapport a
I’utilisation du modéle associant une région siége d’un écou-
lement piston pur échangeant de la matiére avec un volume
stagnant (fonction de transfert Fz(s) donnée par Eqn. (8)).

La Fig. 11 représente la fraction de volume, £, siege d’un
écoulement piston avec dispersion axiale en fonction du nom-
bre de Reynolds pour les différentes concentrations en micro-
capsules dans la cellule tubulaire. De la méme maniére que
pour la cellule annulaire siége d’un écoulement tourbillon-
naire avec expansion (Fig. 7), la fraction de volume stagnant
esttrés élevée (15% < 1 — f<40%) etcroitlorsque le nombre
de Reynolds augmente. Ce phénomene est dfi, comme dans
la cellule annulaire, & une augmentation du volume occupé
par la zone siége d’écoulements de recirculation qui, dans le
cas d’un écoulement tourbillonnaire tubulaire, apparait non
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Fig. 12. Influence de la concentration en microcapsules sur la vitesse de
transfert entre le volume siége d’un écoulement piston avec dispersion axiale
et la zone stagnante dans la cellule tubulaire.

seulement au voisinage de I’entrée tangentielle, mais égale-
ment au niveau de ’axe du tube sur la presque totalité de la
hauteur de la cellule [ 16].

Sur la Fig. 12, nous avons représenté, en fonction du nom-
bre de Reynolds, le rapport ¢/t traduisant la vitesse du
transfert de matiére entre la zone stagnante et la fraction de
volume siége d’un écoulement piston avec dispersion axiale.
L’analyse de ce graphique s’avére délicate du fait de la dis-
persion des résultats. Cependant, le rapport t./t,, apparait
relativement indépendant du nombre de Reynolds et de la
concentration en microcapsules. Quels que soient Re et C,,
t./t, est compris entre 0.2 et 0.3, alors qu’il est toujours
supérieur 4 0.5 dans le cas de la cellule annulaire de 14.5 mm
d’entrefer munie de I’entrée tangentielle de 7 mm de diamétre
(Fig. 9). Dans la cellule tubulaire, le transfert de masse entre
la zone stagnante et 1’écoulement principal semble par con-
séquent plus rapide que dans la cellule annulaire. Ce phéno-
mene est probablement dd a la différence de nature de la zone
siege d’écoulements de recirculation qui s’étend sur la
presque totalité de la hauteur de la cellule tubulaire, prés de
I’axe de celle-ci, alors que son extension demeure limitée au
voisinage de I’entrée tangentielle dans la cellule annulaire.
De plus, dans cette derniére configuration, cetie zone est
localisée pres des parois dans la sous-couche visqueuse.

6. Conclusions

Dans ce travail, nous avons caractérisé globalement
I’écoulement dans une cellule annulaire ou tubulaire alimen-
tée par une entrée tangentielle unique permettant de générer
trois types d”hydrodynamique non-entretenue suivant la con-
figuration considérée: (i) un écoulement dit tourbillonnaire
pur dans une cellule annulaire dont ’entrefer est égal au
diameétre de V’entrée tangentielle ($,=e); (ii) un mouve-
ment tourbillonnaire avec contraction dans la cellule annu-
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laire (¢,>e); (iii) une hydrodynamique tourbillonnaire
avec expansion dans la cellule tubulaire ou dans une cellule
annulaire équipé€e d’une entrée tangentielle de diametre infé-
rieur & D'épaisseur de l’espace inter-cylindres (¢, <e).
L’ objectif principal de ce travail était d’analyser I’incidence
de P’adjonction d’une phase dispersée, constituée de micro-
capsules a différentes concentrations, sur la distribution des
temps de séjour de la phase liquide dans la cellule. Cette
démarche s’inscrit dans le cadre plus vaste de la mise au point
d’un procédé continu de microencapsulation d’un agent viru-
cide par une technique d’évaporation de solvant. Les distri-
butions expérimentales des temps de séjour, obtenues par une
méthode conductimétrique a deux points de mesure, ont été
analysées par la technique dite de 1’ajustement des courbes
dans le domaine temporel. Les écoulements tourbillonnaires
pur et avec contraction entrée tangentielle-entrefer de
I’espace annulaire sont caractérisés par le modéle piston avec
dispersion axiale et une seconde représentation simplifiée
associant en série un élément siege d’un écoulement piston
pur avec un réacteur continu parfaitement agité. Dans ces
configurations, I’hydrodynamique globale est trés proche du
modele piston idéal. La dispersion axiale, s’avérant trés fai-
ble, a cependant tendance a augmenter lors de 1’adjonction
d’une faible concentration en phase dispersée du fait d’un
mélange accru dans la zone siege d’écoulements de recircu-
lation située a la base de la cellule annulaire. Cette région, ou
I’écoulement est fortement tridimensionnel, peut étre modé-
lisée par un réacteur continu parfaitement agit€é occupant
jusqu’a 35% du volume total de la cellule. Les configurations
induisant un écoulement tourbillonnaire avec expansion sont
modélisées par I’association d’une zone *‘stagnante’’ parfai-
tement agitée (concentration uniforme) échangeant de la
matiére avec un volume siége d’un écoulement piston avec
dispersion axiale. La zone stagnante permet de simuler cor-
rectement les écoulements de recirculation, beaucoup plus
intenses qu’en présence d’une hydrodynamique tourbillon-
naire pure ou avec contraction, caractérisés par une grande
vitesse interne, mais un mouvement ascendant beaucoup plus
lent que I’écoulement résultant. Suivant la configuration
considérée, la zone stagnante peut occuper plus de 40% du
volume total de la cellule et semble peu sensible a la concen-
tration en microcapsules, plus particuli¢rement dans la cellule
annulaire. L hydrodynamique dans la région si¢ge d’un écou-
lement ascendant est trés proche du modele piston, surtout
dans le cas de la cellule tubulaire pour laquelle la prise en
compte de la dispersion axiale n’améliore pas de manitre
conséquente 1’adéquation modele-expérience.
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