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ABSTRACT 

Heat transfer between microwave heated granular material and a surrounding moving 
gas is both theoretically and experimentally studied. When the microwave field is homo- 
geneous, the temperature of the material can be well estimated from the gas temperature 
at the output and controlled through its variations. 

Chemical reactors heated by an inhomogeneous microwave field are also studied. Two 
elementary models are considered. The behavior of a long reactor, for which the travelling 
wave and the fluid flow have the same direction, may not be temperature stable. 

RESUME 

L’Btude du transfert de chaleur entre un matkiau granules, chauffe par microonde et un 
fluide le parcourant est developpee dans le cas d’une repartition homogbne du champ 
blectromagnetique. I1 est montre que l’on peut connactre la temperature du matkiau et 
contr6ler l’apport d’energie en mesurant simplement la temperature de sortie du fluide. 

Le comportement thermique des reacteurs chimiques soumis B une rdpartition de 
champ inhomogene est discute B partir de deux modbles simples. On montre que la tem- 
perature d’une colonne parcourue par une onde progressive de mGme sens que le fluide 
qui la refroidit, est susceptible de s’emballer. Plusieurs rkultats expkrimentaux sont pr6- 
sent&. 

1. INTRODUCTION 

Lorsqu’on soumet un materiau dielectrique 5 un champ electromagneti- 
que RF ou microonde, il est difficile de connaytre la temperature qu’il 
prend. Du point de vue theorique le probleme est complexe car il faut 
resoudre un systeme d’equations aux d&ivees paztielles du second ordre, 
couplees, comportant notamment les equations de Maxwell qui definissent la 
repartition des champs et l’equation de la chaleur (diffusion, transfer% ou 
autre) qui contient le terme d’apport d’energie par unite de volume e”fE’. 
Cn souleve autant de difficult6 si on veut resoudre le probleme experimen- 
talement. Toute mesure du champ electromagnetique B l’interieur du mate- 
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riau perturbe celui-ci et malgre le dhveloppement recent de sondes ther- 
miques speckles, les mesures de tempkature, en prkence d’un champ Qlec- 
tromagnhtique restent delicates 5 mettre en oeuvre [l]. 

Le cas des reacteurs remplis d’un mat&au granules, parcouru par un fluide 
qui echange avec lui de l’energie calorifique peut i&e trait6 simplement. 

De nombreux reacteurs utilises dans l’industrie shimique, Bchangeurs de 
chaleur, colonnes d’adsorption ou colonnes catalytiques ont des garnissages 
di&lectriques gram&s. Si on les soumet 21 un champ microonde, leur com- 
portement thermique reieve des modeles d&eloppes dans cet article. 

2. THEORIE DU REACTEUR AGITE, HOMOGENE 

Considerons un reacteur de forme cylindrique (section droite S, volume 
v) rempli d’un mat&au dielectrique granul& (masse volumique pm, capaciti 
calorifique C,,, p orosite e, surface par unit4 de volume o, permittivitk E’ - 
je”). Le r&act-em- est parcouru par un gaz de capaciti calorifique C,, avec un 
debit massique M,. Le champ 6lectrique applique est suppose homogene con- 
stant et de valeur E; le matkiau recoit ainsi la puissance microonde 

P, = fe”P(1 - e) V 

‘.‘Nous supposons que le reacteur est du type agit6 continu et adiabatique. 
Si Tge est la temperature d’entree du gaz, Tgs sa temperature de sortie et T, 
celle du materiau, suppoke homo$ne B tout instant, les Qquations de con- 
servation de l’energie, pour le mat&au et le gaz s’ecrivent 

(1 
dTm -e) Vp,C,, dt +hoV(T, -T,,) ‘Pa (1) 

M&Pi&S - T,,) = hoV(T, - T,,) (2) 

h est le coefficient de convection. 
Si 5 l’instant t = 0 on applique le champ electromagnetique et si la puis- 

sance consommee reste constante (e” = cte), la temperature de sortie des gaz 
suit la loi 

P 
Tgs=Tge+j&-_ 

avec 

A = A&, 

*=fi 
- 

JWJ, 
c= (1 -e) V 

I 

t 

l-exp- 
BC 

A(B+C) t ) 
(3) 
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La tempkature du gaz tend vers une limite [ !I’!& = (P,/MgCPg) + Tge ] 
proportionnelle a la puissance microonde consommee (ou appliquee au 
matkiau) et inversement proportionnelle au d&bit du gaz. 

Si apres stabilisation on cesse d’appliquer la puissance microonde, le sys- 
teme d.es Bqns. (1) et (2) definit encore 1’6volution thermique du reacteur 
avec Pa = 0, on obtient 

T gs = T& exp - (4) 

La temperature decroit exponentiellement, avec le mEme exposant caract& 
ristique, qu’au tours du chauffage. 

Pour les deux experiences precedentes - chauffage et refroidissement - 
c’est la mgme relation (2) qui permet de deduire a tout instant la tempera- 
ture du materiau de celle des gaz de sortie 

TIIl = Tgs -+ g (Tgs - T,,) (5) 

La temperature du materiau suit linkirement celle des gaz, au tours du 
chauffage et du refroidissement. Le coefficient C/B est calculs.ble en explici- 
tant le coefficient de convection, pour un nombre de Reynolds infkieur a 50 
par la formule donn6e dans la ref. 2 par exemple 

3. VERIFICATION EXPERIMENTALE ET DISCUSSION DU MODELE THERMIQUE 

DU REACTEUR AGITE, ADLABATIQUR 

Un echantillon de quelques cm3 de granules spheriques d’aluminosilicates 
(zeolite 13X, 8/12 mesh, Touzart et Matignon) a et6 place dans un guide 
d’onde comme cela a et.6 decrit plusieurs fois [3,4] et le rappelle la Fig. 1. Un 
tube de silice perce le guide parall~lement A la direction du champ electrique. 

goz 
Fig. 1. Vue bclat6e de I’applicateur. 1, Tube en silice; 2, Joint torique; 3, Bride de raccord 
vide; 4, Guide RG; 5, Mathiau; 6, 7, Supports mica. 

Fig. 2. Montage experimental. 
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La hauteur du lit est egale a la dimension du petit c6tG du guide. Les granulk 
sont support&s par une grille et des plaques verticales en mica collGes B l’aral- 
dite. Le montage experimental est present8 Fig. 2. Le gaz caloporteur est de 
l’azote. Le thermocouple qui me-sure la temperature de sortie du gaz est suffi- 
samment eloigne du tamis pour ne pas interferer avec le champ microonde 
mais n’en est pas trop eloigne cependant, pour qu’on puisse negliger les 
pertes calorifiques du fluide entre la face de sortie du reacteur et la mesure. 

L’applicateur dCfinit un champ electromagnetique homogene, de direction 
con&ante, dont la valeur peut Gtre determike par la puissance de l’onde pro- 
gressive qui irradie le matkriau. On mesure aussi la puissance reflechie, et la 
puissance transmise, qui si elles restent constants indiquent que la permitti- 
vite du materiau est con&ante au tours de l’irradiation et ne depend pas de la 
tempbrature [ 5,6]. 

Les courbes expkimentales donnees Fig. 3 decrivent l’evolution de la tem- 
perature du gaz au tours du chauffage et du refroidissement, pour differentes 
valeurs de la puissance incidente et du debit d’azote. Le profil de tempera- 
ture presente les caractkistiques prevues par la theorie. Ces Aultats de la 
Fig. 4 montrent la proportionnalite entre la puissance incidente et la tem- 
perature limite du gaz, pour un debit de gaz donne et ceux de la Fig. 5 
indiquent que la decroissance de la temperature au tours du refroidissement 
est exponentielle. Ces r&u!tats permettent d’obtenir les valeurs nunkiques 
des parametres A, B, C et de conna?tre la temperature du mat&au dans 
chaque cas. 

Dans le domaine des temperatures et des debits consider&s, le modele 
elementaire presente precedemment rend compte tres correctement des r&s& 
tats expkimentaux. Parfois au contraire, le transfer-t de chaleur par conduc- 
tion du solide, ou l’echange calorifique entre le gaz et la surface extkieure 
du reacteur ne peut pas Gtre neglige. Mentionnons aussi que la mesure de la 
temperature des gaz doit Etre effectuee au plus pres de la face de sortie du 

‘gs-Tge 
(‘Cl T 

0 L_- . > 
0 5 10 15 20 kmps (mt-0 

Fig. 3. Temperature de sortie des gaz au tours d’un chauffage et d’un refroidissement. A: 
Pi=3OOW, Mg=7gmin-‘; B: Pi=165W, M,=7g min-‘; C: Pi=325W, M,=12g 
min- ’ ; D: Pi = 160 W, M, = 12 g min-‘. 
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0 
0 200 300 

Fig. 4. Tempkature limite de sortie des gaz en fonction de la puissance incidente. 0, 3,3 g 
min-’ ; 0, 7 g min- l;@, 12 gmin-‘. 

rhacteur, si non on doit introduire dans le bilan gnergktique les pertes calori- 
fiques du fluide dans la partie correspondante. Le modele peut 6tre am6lior6 
encore, si besoin est, pour tenir compte des variations de la permittivitk avec 
la tempkature. L’introduction d’une fonction P,(Z’,) ne modifie pas la 
structure du systeme des &ns. (1) et (2). Cette complication impose seule- 
-.nent de rhoudre le systGme numkiquement pour expliciter TgS et Z’,. 
Inversement, le dispositif exphimental d&it, constitue une excellente m& 
thode de mesure des variations de la permittivith des matkiaux en fonction 
de la tempkature [ 31. II est nkessaire sue_ les matk-iaux soient r6duits en 
poudre ou puissent se p&enter sous for-me de granulhs. Quand la tempk- 
rature des gaz de sortie a atteint la limite !I& on doit vhfier que M,C,, 
(ES - T,) mesure la puissance Qlectrique apport6e et vaut Pi - Pt -P,. Les 
pertes s’obtiennent en divisant celle-ci par la puissance incidente. La partie 

01 3 
0 1 2 3 4 5 kmps (mn) 

Fig. 5. Variations logarithmique de la temperature de sortie des gaz au tours du refroidis- 
sement (puissance et debits variables). Qp: Pi = 325 W, Mg = 3,3 g min-‘; *: Pi = 160 W, 
M, = 3.3 g min-l; 0: Pi = 300 W, M, = 7 g min-‘; +: Pi=165W, Mg=7gmin_l;X:Pi= 
325 W, Mg =lZgmin-‘;A:Pi=160W,Mg=12gmin-1. 
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reelle de la permittivite est determinee par la mesure du taux d’onde station- 
naire [ 51 ou comme il est discute dans la ref 3. 

4. REACTEUR SOUMIS A UN CHAMP INHOMOGENE 

La repartition du champ 6lectromagnGtique qui regne dans un materiau est 
le plus souvent inhomogene, du fait de la proximite des parois m&alliques du 
Gacteur, qui imposent que les champs vkfient certaines conditions particu- 
likes incompatibles avec l’homogrkreit6 des champs. Par ailleurs le phhno- 
m&e de propagation des ondes induit t&s souvent des distributions station- 
nakes de champ qui impliquent, par nature, que les champs presentent des 
maximum et des minimum distants d’un quart de longueur d’onde. 

Supposons que l’inhomogeneite d&mite, en premiere approximation le 
volume total du reacteur, en deux volumes VI et V, &pares, constituant 
chacun un reacteur homogene adiabatique. Le flux de gaz peut alors par- 
courir ceux-ci successivement - les reacteurs sont alors mantes en skie - ou 
se partager en deux courants dans les proportions cc 1 et CY:! = 1 - Q 1 pour ali- 
menter chacun des reacteurs. Les reacteurs sont dits mantes en parallGle, 
dans ce deuxieme modele. 

Etude de deux r4acteurs se’rie (Fig. 6) 

La theorie precedente s’applique strictement au premier reacteur; les equa- 
tions differentielles se rapportant au second reacteur tiendront compte que 
sa temperature d’entree (0) varie au tours du temps. On aboutit B la solution 

P 
+ Mgadpg [ 

C2B2@31+ Cl) - C2&C1 

B2C2u3, + C,) --BIC*wz + C2) 1 
&Cd B&lt 

A(B, + C,) -A(B, + C,) 
(6) 

Les indices 1 et 2 caracterisent chacun des reacteurs, selon les mgmes nota- 
tions qu’au paragraphe 2. 

La temperature de sortie des gaz, au tours du chauffage atteint une limite. 
La montke n’est plus une exponentielle simple, mais comporte en g&r&al 
deux temps caracteristiques. Le refroidissement suit une loi similaire. Les 

pal Pa2 

Fig. 6. Modgle d’un reacteur inhomoggne a deux rCacteurs branches en serie. 
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=-P 
pa2 

Fig. 7. Modble d’un reacteur inhomogke a deux rdacteurs branch& en parallble. 

iernps caractkistiques des exponentielles sont identiques au tours du chauf- 
fage et du refroi@ssement. Les temperatures du matkiau dans les deux rkac- 
teurs sont egalement connues 

T ml =Tge+--& 
is Pg 

“g Cl [l - exp(-At~~C+‘C,) f)] 
T m2 = Tge + Bz;2c2 U’gs - Tge) 

Etude de deux re’acteurs paralle’les (Fig. 7) 

La tempkature de sortie des gaz, au tours du chauffage suit la loi 

Tgs = Tge + pa1 I l-exp- BlCl 

CY JwPg AU% + Cd t I 

B2CZr 
A(& + C2) I 

(7) 

(8) 

La montke en temperature est la somme de deux exponentielles. La dkrois- 
sance de la tempkrature, au tours du refroidissement s’explicite de la mGme 
faGon. 

Les tempkratures du matkiau dans les deux rgacteurs sont connues, par 
application de la formule 

Tmi = T,, + pai Bi + Ci BiCit 

&NgCpg Bi A(Bi + Ci) 1 (9) 

pour les indices CY = 1 et 2. 
L’6tude de ces deux modsles de base montre que si l’on combine plusieurs 

rbacteurs en skrie ou en parall~le, la loi d’6volution de la temperature de 
sortie des gaz peut faire intervenir un certain nombre d’exponentielles, mais 
reste identique pour les cycles de chauffage et de refroidissement. 11 est A 
noter aussi que dans le cas d’une suite de r&acteurs identiques, mont& en 
parallGle ou en s&ie, la loi de variation de la tempkature de sortie des gaz se 
reduit h une fonction exponentielle unique, bien que les temperatures du 
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Fig. 8. Vue Qclatee de I’applicateur rainure et 

@-cZ@ 
contenant un +hantillon de charbon actif. 

Fig. 9. Montage experimental de l’applicateur. 

matkiau, de chacun des Gacteurs soient differentes. Elles sont cependant 
connues d8s que la configuration du reacteur est definie. 

5. ETUDE EXPERIMENTALE D’UN REACTEUR INHOMOGENE 

L’occasion d’etudier expkimentalement le comportement thermique d’un 
reacteur chimique soumis 5 un champ electromagnetique inhomogene, se 
prksente lorsque le mat&iau qui le remplit est tr&s absorbant et que les 
dimensions du reacteur sont grandes devant la profondeur de penetration. du 
rayonnement electromagnetique auquel il est soumis. 

Considerons par exemple du charbon actif occupant un volume de forme 
cyhndrique (section circulaire de 6 cm2 et longueur 12 cm) et place dans un 
applicateur du genre de celui decrit Fig. 8. En l’abscence d’echantillon, on 

m 
T9' i ge=17’C 

(‘C) 

lLO-- 
A 

a ___-_-_--+, 

I 
Oh 

0 2 4 6 6 10 12 temps (mn) 

Fig. 10. Tempkature de sortie de gaz au tours d’un chauffage et d’un refroidissement du 
charbon actif. A: Pi = 
II!Ig = 20 1 min-‘. 

100 W, !I’& = 133’C, Mg = 20 1 min-‘; B: Pi = 50 W, Z$!, = 73’C, 
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0 20 40 60 80 100 120 Pincidenk (") 

Fig. 11. TempGrature de sortie des gaz en fonction de la puissance incidente pour le rhac- 
teur inhomogene. 

sait que le champ est hcmogene [7,8] mais comme la profondeur de penetra- 
tion est d’environ 4 mm a 2.450 MHz, il est clair que le coeur de l’echantil- 
lon n’est soumis B aucun champ. 

Lorsqu’on alimente le reacteur avec le montage microonde de la Fig. 9, 
l’evolution de la tempkature de sortie des gaz ne traduit apparemment 
aucune difference avec le cas du reacteur homogene (Fig. 10). La tempera- 
ture limite atteinte est proportionnelle: i la puissance incidente (et done 8 la 
puissance absorb&e) (Fig. 11) et a l’inverse du debit de gaz (Fig. 12). 

Les courbes de refroidissement et de chauffage sont identiques; et comme 
le prevoit encore la theorie les lois ne sont plus des fonctions exponentielles 
simples (Fig. 13). La forme de la courbe de la temperature de sortie n’est 
cependant pas un critere d’homogeneite du reacteur. On commettrait une 
grosse erreur en determinant la temperature du materiau par la formule (5). 
11 est preferable d’utiliser la formule (9). 

T T&-be 
(‘Cl 

lOO-- 

a 
0 0.05 0.1 l(m*/g! 

M9 
Fig. 12. Tempdrature de sortie des gaz en fonction du debit. 
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A 

Log Tb- Tge 
Tgs- Tge 

4-- 

, 
0 1 2 3 4 5 temps (mn) 

Fig. 13. Variation logarithmique de la temperature de sortie des gaz pour un reacteur 
inhomoghne. 0: Pi = 50 W, Z$ = 73OC; X : Pi = 100 W, Z$, = 133OC. 

6. REACTEUR INHOMOGENE LONGITUDINAL 

Le cas d’un reacteur parcouru par une onde progressive dans le sens de sa 
longeur peut Gtre egalement analyse. 11 est suppose que le champ microonde 
appliquk decroit selon la direction du flux de gaz avec le facteur d’attkua- 
tion lineique 01. Reprenant les memes notations que precedemment, on ecrit. 
les deux relations du bilan dnergetique pour une tranche d’epaisseur dx du lit 
(Fig. 14) 

D’ou l’equation differentielle determinant la temperature du materiau 

;;ss!L 
I : 
I I 

I I 
I 

1 I 
* 

0 'X L X 

Fig. 14. Rdacteur inhomogbne longitudinal. 
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Tm(3c, t) au point x et a l’instant t 

a=T T T m + (z m + b m = c e-2&x 
atax ax at 
avec 

haS 

a=(1 
ho . 

-4 P&P, ' b=M,C,, ; 

P 

‘=@&l I 

has 
- -22cu 

-6 J&C,, I 

L’Qquation differentielle homogene admet des solutions g&kales de la 
forme 

6X 
f(X) exp + i - - 

I+ Xa 

Une solution particuliere est celle du regime stationnaire 

T&(x, t) = Tge - & exp(-2ax) 

11 s’ensuit que la repartition de la temperature, definie par les conditions 
initiales Tm(x, 0) = Tge est 

Tmk t) = Tge -& (exp - 2arx)ll - exp[2crat/(b - 2oL)]l 

et que la temperature de sortie des gaz vaut 

Tgs = Tge- cb 
2aa(b - 2cu) 

exp - 2aLll- exp Bcrat/b - 2el 

La temperature de sortie des gaz reflete directement encore la repartition de 
temperature dans le materiau. 

I1 faut noter que le r&ime des temptkatures est stable quels que soient le 
refroidissement du gaz, la puissance microonde appliquee, et les pertes 
dielectriques du mat&iau si le flux de gaz est de direction opposee B la pro- 
pagation de l’onde Blectromagnetique (a < 0). 

Par contre il y a emballement thermique si 

hoS 

c’est-a-dire si l’ecoulement du fluide a le m6me sens que la propagation et si 
le debit est inferieur a une certaine valeur limite. Ainsi lorsque la conduction 
de chaleur ne participe pas a l’homog&Gsation de la temperature, il n’est pas 
necessaire de supposer que les pertes du mattkiau croissent avec la tempera- 
ture pour prevoir l’emballement thermique d’un reacteur. Ce rkultat 
explique en partie pourquoi il est difficile de contr6ler le chauffage micro- 
onde des matkiaux granuGs, dont la conductibiliti thermique entre grains 
est parfois tr6s faible. 
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CONCLUSIONS 

11 est possible de connaftre le comportement thermique des reacteurs 
chimiques, contenant un materiau poreux soumis a un champ electromagne- 
tique. Si le reacteur est traverse par un fluide echangeant de la chaleur avec le 
materiau, la temperature de sortie du fluide reflete la temperature du lit. I1 
est simple de tenir compte de l’inhomogeneite de la repartition de champ 
electromagnetique et du comportement du matkiau lorsque celui-ci est fonc- 
tion de la temperature. 
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