REPUBLIQUE ALGERIENNE DEMOCRATIQUE ET POPULAIRE
Ministere de 1I’Enseignement Supérieur et de la Recherche Scientifique

Ecole Nationale Polytechnique

> | LAVALEF |

R

[
e e

Ecole Mationale: Polytechnique

£ ¥
ﬂe"’ﬁrﬂhe“"'&

Département : Génie Chimique
Centre de Recherche Nucléaire d’Alger
Mémoire de Projet de Fin d’Etudes

Pour I’obtention du diplome d’Ingénieur d’Etat en Génie Chimique

Effet du débit d’alimentation sur
I’hydrodynamique d’une colonne

Naila Bouchra BOUCHELIT, Amina AMHIS

Sous la direction de : Mme Louiza BOUNEMIA Chercheur principal au CRNA
Mr Ammar SELATNIA Professeur

Présenté et soutenu publiquement le (07/07/2021)

Composition du Jury :

Président Mr El-Hadi BENYOUSSEF Pr ENP
Promotrice Mme Louiza BOUNEMIA Chercheur principal CRNA
Promoteur Mr Ammar SELATNIA Pr ENP
Examinatrice Mme Yamina TCHOULAK MAA ENP
Examinatrice Mme Souad TOUAZI MCB ENP
Invité Mr Azzedine ARABI Ingénieur CRNA

ENP 2021






REPUBLIQUE ALGERIENNE DEMOCRATIQUE ET POPULAIRE

Ministere de I’Enseignement Supérieur et de la Recherche Scientifique

Ecole Nationale Polytechnique

A L
gl
> w2 v
y Ch
¥,
L o >.:\ |
g <1
V ® (1\\\\?.".'.!' \_4!".
) otz Side N Al L P
Ecole MNationale Polytechnigue “Cherche N

Département : Génie Chimique
Centre de Recherches Nucléaire d’Alger
Mémoire de Projet de Fin d’Etudes

Pour I’obtention du diplome d’Ingénieur d’Etat en Génie Chimique

Effet du débit d’alimentation sur
I’hydrodynamique d’une colonne

Naila Bouchra BOUCHELIT, Amina AMHIS

Sous la direction de : Mme Louiza BOUNEMIA Maitre de conférences B
Mr Ammar SELATNIA Professeur

Présenté et soutenu publiguement le (07/07/2021)

Composition du Jury :

Président Mr El-Hadi BENYOUSSEF Pr ENP
Promotrice Mme Louiza BOUNEMIA MCB CRNA
Promoteur Mr Ammar SELATNIA Pr ENP
Examinatrices Mme Yamina TCHOULAK MAA ENP
Mme Souad TOUAZI MCB ENP

ENP 2021



COlertioaces

A la mémoire de ma chére tante SALIHA

A la plus belle créature de dieu, a la source de tendresse et de générosité.... A ma chere mere
ZINEB

Quoi que je fasse ou que je dise, je ne saurais point te remercier. Ton affection me couvre, ta

bienveillance me guide et ta présence a mes cotés a toujours été ma source de force. Je te dé-

die ce travail en témoignage de mon profond amour. Puisse Dieu, le tout puissant, te préser-
ver et t’accorder santé, bonheur et longue vie.

A mon tres cher pere DAHMANE

Tu as toujours été a mes cotés pour me soutenir et m’encourager, ton amour a fait de moi ce
que je suis aujourd’hui. Les mots ne suffisent guere pour exprimer l’attachement, [’amour et
"affection que je porte pour toi.

A mon adorable sceur AMIRA

Tu représentes pour moi le symbole de la bonté par excellence, [’exemple du dévouement. Toi
ma grande sceur qui m’a toujours encouragée et veillée sur moi. Que ce travail soit le
meilleur cadeau que je puisse t offrir.

A mes deux adorables petites nieces SALSABIL & RACHA

Que dieu vous protegent je vous aime énormément ...

A mon cher frere OTHMANE et mon cher beau-fréere KARIM

Je vous souhaite une vie pleine de joie, de bonheur, de réussite et de sérénité. Je vous
exprime, a travers ce travail, mes sentiments de fraternité et d’amour.

A ma tres chére tante FATIMA ZOHRA

Je voudrais t’adresser toute ma gratitude pour ton soutien, ton aide et tes précieux conseils
durant toute cette période.

Sans oublier mon binbme AMINA qui a accompli avec moi ce travail dans une ambiance tres

agréable et mémorable.

il



COlertioaces

Je dédie ce modeste travail accompagné d’'un profond amour a
Ma trés chere Maman,

Mon bras droit, tu as ceuvré pour ma réussite, par ton amour, ton soutien, tous les sacrifices
consentis et tes précieux conseils, pour toute ton assistance et ta présence dans ma vie, recois
a travers ce travail, I'expression de mes sentiments et de mon éternelle gratitude.

La mémoire de mon tres cher Papa,

Tu as disparu trop tot, puisse dieu, le tout puissant, t’avoir en sa sainte miséricorde. Espérant
que tu apprécies cet humble geste comme preuve de reconnaissance de la part de ta fille qui a
toujours prié pour le salut de ton ame.

La mémoire de ma grand-mere Setti Adidi,
Tu restes toujours et a jamais dans mon cceur. Que dieux t’accueille dans son vaste paradis.
Mon petit Nounou, ma seeur que j’aime énormément.
Tu es la source de mon bonheur et mon soutien moral, merci d’étre dans ma vie.
Mon cher frere Khalef qui n’a jamais cessé de m’aider, et a son épouse Foufa.
Mes grands freres que je respecte beaucoup :
Kamel, Rendiya, Ferroudja, Farida.
Mes trés chers neveux :
Smail, Ghani, Tiziri, Tanina, Hasna, Rabia.
Toute la famille AMHIS et la famille BENBRAHIM.
Ma chere bindbme Naila avec laquelle j’ai passé des moments agréables au long de ce travail.

Mes camarades de promotion 2021.

e



g?mmw‘wnwzid

Nous remercions tout d’abord le bon dieu, de nous avoir donné la force et la puissance
d’accomplir ce modeste travail.

Nous tenons a remercier sincérement le professeur SELATNIA Ammar. 1l s’est toujours
montré a I’écoute et trés disponible tout au long de la réalisation de ce projet, ainsi pour
I’inspiration, 1’aide et le temps qu’il nous a consacr¢.

Nous adressons nos sincéres remerciements a notre promotrice Mme BOUNEMIA Louiza,
pour sa grande disponibilité, ses compétences technique et scientifique, sa patience et son
soutien permanent qui nous ont permis de mener a bien notre étude.

Nos remerciements s’adressent au professeur BENYOUSSEF El-Hadi qui nous a fait
I’honneur d’accepter la présidence de ce jury.

Que Mme TCHOULAK Yamina et Mme TOUAZI Souad regoivent ici I’expression de tous nos
remerciements pour s’étre intéressées a ce travail et pour avoir accepté la tache
d’examinatrices.

Ce travail a été réalisé au niveau du Centre de Recherche Nucléaire d’ Alger, nous tenons a
faire part de notre profonde reconnaissance a tout le personnel de la division « Application
des techniques nucléaires » pour avoir mis a notre disposition un environnement dynamique
et agréable. Nous tenons a remercier particulierement quatre personnes tres importantes pour
nous : Mr DAMASHE Smail, Mme BELARBI Fadéla, Mr SAAD Madjid et Mr ARABI
Azeddine.

Nous ne saurions oublier I’ensemble des enseignants du département de génie chimique, qui
ont contribués a notre formation avec compétence et dévouement.

Pour finir, nous aimerions remercier tous ceux qui nous ont aidés et soutenus de prés ou de
loin, et nous nous excusons aupres des personnes que nous avons pu oublier.

Noite @ Hmina



gadla

Leliall Colelia) o3 (b f pall (3835 ASpaliyal 48801 46 pall b Ml 5 e licall illeal) lf e lial) i
Cluld 5k e 5 ile O leliall el 5 )2 Cia ol aadiud Qe V) e 232l anelal ands Jal (e 4y ) 5
o3¢ asi yo (3831 O Ly s ¢(s ) saall i) Jama cculSall dae ol ALBY) (o) o gl ALEY) Bl a5
Clelial) Al gy o Ml s a8 il a5 clald e 35S @l il 4l 588 o) (S SlalaeY)
=l Jelial 4liia 3 gae 8 (3N ¥ ane Calidiay ALlBY) il 5 a5 55 Ll Al o5 Al Hall 038 85 dpeliall
el Jaae 34 58 48 5y 409 o sadiiSill (s Al G Andie B3LS 200 4 5l aladiuly (s il Al e
a5 Jghaial) 3axl (e aaill SIS 5 cadiall Balall ) shai dailial ddlide auial ga (& dadia (B S ao )l s a3
9l ay pUaill B J s e laall (g 5o sl 2 LY Lgle Jeand) a3 3l Calila¥) Julat o ¢ ) gual) 43y 5k
el il A daill Caad g e Jandl 136 nati S Cargdl iy (53 5 ¢ s syl S yall e o i a5 Adlisal)
DTS Pro V4.2

A e liall dadaill ¢a 99- o i€l ¢ e ladY) el dla) Saalipll Ay g a5 Al clalsl)
DTSPro V4.2 g\ »

Abstract

Reactors represent the heart of industrial installations; therefore, the precise knowledge of the
flow dynamics of the material flows in industrial reactors remains necessary to evaluate their
performance. Several parameters used for the hydrodynamic characterization of reactors can be
obtained directly by measurements of the residence time distribution (RTD): mean residence
time, variance, Peclet number, axial dispersion coefficient. The flow rate, being related to these
parameters can have significant effects on these RTD measurements and consequently on the
hydrodynamics of industrial reactors. In the present study, evaluations of the RTD, at different
feed flow rates, were performed in a laboratory scale flow rig column -assimilated to an
industrial reactor-, using Technetium-99m as radiotracer. Technetium-99m was injected
instantaneously at the inlet of the system, Four Nal scintillation detectors were placed at
different positions to follow the evolution of the radioactive material and to verify by the transit
time method the flow rate. The spectra obtained have been analyzed to get the maximum
information about what happens in the system at different values of the flow rates, and
consequently to evaluate its effect on the installation studied which is the main objective of this
work. In order to analyze better the hydrodynamic behavior of this column, the measured RTDs
were modelled using a DTSPro V4.2 software.

Key words : Residence time distribution, hydrodynamics, radiotracer, Technetium-99m,
modeling, ideal reactors, DTSPro V4.2 software.



Résumé

Les réacteurs représentent le cceur des processus industriels, de ce fait, la connaissance précise
de la dynamique d’écoulement des flux de matiére dans les réacteurs industriels demeure
nécessaire pour évaluer leur performance. Plusieurs paramétres servant a la caractérisation de
I’hydrodynamique des réacteurs peuvent étre obtenus directement par des mesures de la
distribution des temps de sejour (DTS) : temps de séjour moyen, variance, nombre de Peclet,
coefficient de dispersion axiale. Le débit, étant lié a ces paramétres peut avoir des effets non
négligeables sur ces mesures de DTS et par conséquent sur I’hydrodynamique des réacteurs
industriels. Dans la présente étude, des évaluations de la DTS, a différents débits
d’alimentation, ont été effectuées dans une colonne de flow rig a échelle de laboratoire
assimilée & un réacteur industriel, en utilisant le Technétium-99m comme radiotraceur. Le
Technétium-99m a été injecté de maniére instantanée a 1’entrée du systéme, quatre détecteurs
a scintillation Nal ont été placés a différentes positions pour suivre 1’évolution de la matiére
radioactive et pour vérifier par la méthode du temps de transit le débit d’écoulement. Les
spectres obtenus ont été analysés pour tirer le maximum d’informations sur le fonctionnement
de notre systeme a différentes valeurs du debit, et par conséquent évaluer son effet sur
I’installation étudié qui est 1’objectif principal de ce présent travail. Une modélisation du
comportement hydrodynamique de la colonne a été réalisée a 1’aide du logiciel DTSPro V4.2.

Mots clés : Distribution des temps de séjours, hydrodynamique, radiotraceur, Technétium-
99m, modélisation, réacteurs idéaux, DTS Pro V4.2
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INTRODUCTION GENERALE

Les réacteurs chimiques occupent une place centrale dans I’industrie, ils assurent la mise
en ceuvre des transformations chimiques. Ces réacteurs industriels sont congus de manicre a se
comporter comme des réacteurs parfaits (RP ou RCPA). Cependant, les schémas d'écoulement
observés dans la pratique s'écartent souvent des schémas idéaux. Ces déviations de I’idéalité
sont dues a la présence d’une ou plusieurs anomalies au sein des réacteurs (court-Circuit, zones
stagnantes, etc.). Ces dysfonctionnements peuvent entrainer une détérioration significative de
la qualité du produit et une diminution de I'efficacité du processus, ce qui peut provoquer des
pertes économiques importantes pour lI'industrie. (Datta et al, 2019)

Une mesure de la distribution des temps de séjour constitue I'une des méthodes de
caractérisation hydrodynamique les plus informatives, permettant [’identification des
éventuelles irrégularités présentes dans une installation. La détermination de la DTS est réalisée
expérimentalement par ‘la méthode des traceurs’. Traditionnellement des traceurs stables sont
utilisés : colorants (changement de couleurs), produits chimiques (changement de
concentration), sels (changement de conductivité). Or, ces traceurs conventionnels ne peuvent
étre utilisés qu’a échelle de laboratoire, en raison de leurs nombreux inconvénients. Par
exemple, ces traceurs ne permettent pas la détection en ligne, les échantillons doivent
généralement étre analysés hors site, ce qui demande du temps et des frais supplémentaires. De
plus dans certains cas il n'est pas possible de prélever les échantillons manuellement dans un
systéeme a haute température/pression (Sheoran et al, 2018).

Les radiotraceurs sont les substances les plus communément utilisées pour la
détermination de la DTS dans une installation industrielle. Les radiotraceurs présentent divers
avantages par rapport aux traceurs conventionnels, tels qu'une sensibilité de détection élevée
pour des concentrations extrémement faibles et la possibilité de détection en ligne en
fournissant des informations dans les plus brefs délais (Sheoran et al, 2018).

Les réacteurs industriels sont généralement des réacteurs ou la matiére entre et sort en
permanence, ces échanges de matiere avec I’extérieur sont quantifiés en termes de débit. La
connaissance du débit d’alimentation est d'une importance fondamentale pour le bon
fonctionnement des réacteurs, leurs rendements et leurs comportements hydrodynamiques en
sont profondément dépendants, par conséquent il est indispensable d’étudier I’effet du débit sur
I’hydrodynamique globale pour 1’ajustement et 1’optimisation des conditions de
fonctionnement des reacteurs (Miroslav, 2020).

La determination de la DTS par radiotraceur a fait 1’objet de nombreux travaux de
recherche, et est devenue un outil d’analyse des unités industrielles largement appliquée pour
optimiser les processus, résoudre les problemes, améliorer la qualité des produits, étudier
I’influence des parametres opératoires (agitations, débit...).

Le travail de recherche présenté dans ce document a pour objectif I’étude de I’influence du
débit d’alimentation sur le comportement hydrodynamique d’une colonne de flow rig en
effectuant des mesures de DTS par tragage radioactif. Ce document est scindé en deux parties:
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INTRODUCTION GENERALE
Une premiere partie, consacrée a 1’étude bibliographique, qui traite les thémes suivants :

- Caractérisation hydrodynamique des réacteurs par la détermination de la distribution des
temps de séjour : des notions sur les réacteurs, la fonction de distribution des temps de séjour
et ses caracteristiques sont abordées.

- Radioactivité et radiotraceurs: un bref descriptif sur la radioactivité, les types de
rayonnements et les radiotraceurs (plus particulierement le Technétium 99-métastable) sont
présentés,

Une seconde partie, essentiellement expérimentale, consacrée a :

- La description du dispositif expérimental, de la chaine d’acquisition, ainsi que du logiciel
DTSProV4.2 utilisé pour la modélisation ;

- La présentation et interprétations des résultats obtenus, traitement des spectres et
modélisation.
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Chapitre 1 : Notions de distribution des temps de séjour

La transformation de la matiere premiere en génie des procédés consiste a élaborer des
produits dont les qualités fonctionnelles sont définies par des contraintes d’usage et de
réglementation. Ces opeérations de transformation sont mises en ceuvre dans des réacteurs
chimiques (Villermaux, 1982).

L’hydrodynamique agit sur les performances du réacteur et a une influence toute aussi
importante que la cinétique des transformations qui s’y opérent. (Villermaux, 1982) Si la
cinétique réactionnelle est un concept classiquement abordé en cinétique chimique,
I’hydrodynamique repose sur une analyse statistique du parcours des molécules traversant le
systeme. La méthode qui permet d’aboutir, par une approche systémique, a la description de
I’hydrodynamique d’un systéme, c’est a dire a la description de la dispersion et du degré de
macro-mélange des fluides dans un réacteur réel, est 1’étude de la distribution des temps de
séjour DTS des molécules dans le réacteur (Mendert, 2016).

1.1. Définition d’un réacteur

Un réacteur chimique est tout appareillage permettant de réaliser une réaction chimique,
c’est-a-dire de transformer des espéces moléculaires en d’autres espéces moléculaires.
Néanmoins, cette appellation est limitée aux cas ou la transformation chimique est effectuée
dans le but de produire une ou plusieurs espéces chimiques déterminées, ou d’¢éliminer d’un
mélange ou d’un procédé¢ un ou plusieurs composés (Trambouze, 1984).

1.2. Classification des réacteurs
1.2.1. Réacteurs idéaux

Les réacteurs idéaux sont des configurations réactionnelles particulierement simples, ou les
conditions hydrodynamiques et physiques sont supposées idéalisées et bien déterminées : cuve
parfaitement agitée, écoulement piston parfait, pertes de charge et phénomeénes de diffusion
négligeables, absence de gradients de concentration et de température. etc. (Villermaux, 1982).
Nous distinguons trois réacteurs idéaux de base :

A. Réacteur fermé (RF)

Le RF est idéal au sens ou son contenue est a composition, température, pression, et
éventuellement d’autres conditions physiques uniformes, son état initial est supposé
parfaitement maitrisé et connu. Technologiquement, c’est une cuve fermée munie d’un systéme
d’agitation performant (Schweich, 2001), comme le montre la figure (1.1),
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Chapitre 1 : Notions de distribution des temps de séjour

Figure 1.1. Réacteur fermé

B. Réacteur continu parfaitement agité (RCPA)

Le réacteur continu parfaitement agité est la version continue du réacteur fermé. En plus des
caractéristiques internes de ce dernier, 1’idéalité réside aussi dans la dispersion parfaite et
instantanée du fluide entrant dans la masse réactionnelle interne. Technologiquement, c’est
souvent une cuve munie d’un mobile d’agitation, d’une tubulaire d’entrée et d’une tubulaire de
sortie (Schweich, 2001 ; Tramboouze, 1984), comme I’illustre la figure (1.2),

Entree

Sortie

Figure 1.2. Réacteur continu parfaitement agité.

C. Réacteur piston (RP)

Le RP est un réacteur continu dans lequel le mélange réactionnel progresse par tranches
paralléles et indépendantes de composition uniformes n’échangeant pas de matiéres entre elles
(Guisnet, 2007). Un exemple simple est fourni par un réacteur tubulaire qui en est la réalisation
technologique la plus courante (Schweich, 2001).

La figure (1.3) présente le schéma simplifié de ce modele,

réactifs * produits

Figure 1.3. Réacteur piston.
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1.2.2. Déviations de I’idéalité

Dans la pratique industrielle, aucun systéme ne se comporte d’une maniere idéale : une
géométrie complexe, mauvaise conception, condition de fonctionnement fluctuantes...etc.
peuvent perturber 1’écoulement et causer des dysfonctionnements au sein du systeme (Hweij et
Azizi, 2015). Il serait intéressant de pouvoir chiffrer les écarts d’un réacteur réel par rapport a
I’idéalité (Trambouze, 1984).

Ces écarts sont caractérises et quantifiés a deux niveaux (Schwiech, 2001) :
» A D’échelle macroscopique

Dans un réacteur congu comme un RCPA, le mélange réactionnel peut stagner dans certaines
zones en créant des volumes morts, ou une partie du fluide sort directement du réacteur sans
réagir ce qui correspond a un court-circuit (Guinset, 2007).

Dans les réacteurs en écoulement piston, deux types de dysfonctionnements sont également
possibles : mélange dans la direction longitudinal et mélange incomplet dans la direction radiale
(Guinset, 2007).

Les figure (1.4) et (1.5) illustrent ces différentes déviations dans un RCPA et dans un RP
respectivement.

cowrt-cireit )

“— wolume mort

Figure 1.4. Dysfonctionnements dans un RCPA (Levenspiel, 1999).
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Régime laminaire

I R I IR

Remous et
tourhillons

A |
(a

) (b)

Figure 1.5. Dysfonctionnements dans un RP : (a). Mélange dans la direction radiale, (b).
Mélange dans la direction longitudinale (Levenspiel, 1999)

» A I’échelle microscopique

Pour appréhender le réle du mode de mise en contact des réactifs. C’est le probleme de
micro-melange (Schweich, 2001) :

Au sein d’un fluide en mélange, peuvent subsister des agrégats créant des hétérogénéités
locales conduisant a une ségrégation (Trambouze, 1984). Les molécules peuvent rester
groupées par paquets de petite dimension a 1’échelle macroscopique, appelés domaines de
ségrégation. Si ces paquets ne se défont pas lors de la traversée du réacteur, la ségrégation est
totale, état macrofluide. Dans le cas général, la ségrégation est partielle et le fluide peut étre
considéré comme un mélange de macrofluide et de fluide intimement mélangé a I’échelle
moléculaire, état microfluide (Guinset, 2007).

La figure (1.6) illustre ces deux états de ségrégation.
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Figure 1.6. Deux états extrémes du micromélange d’un fluide : (a). Ségrégation totale, (b).
Mélange maximum (Trambouze, 1984).
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La précocité et le retard du mélange dans le récipient : les éléments de fluides d'un seul
courant peuvent se mélanger les uns avec les autres soit t6t soit tard dans leur écoulement a
travers le récipient (Levenspiel,1999).

La figure (1.7) illustre un exemple sur ce phénoméne du mélange.

précocité du mélangs melange vniforme ratard du melangs

f f
| [ — ———— —— ! |

V:J“ W — <4 > S o~ 280
Y= . |

[/ mélanzs das [/ abaence du

. _ mslangs
lecules flange entre s
molseules 11.1_121.11;'T entre L iemal
pénatrantes at les particules
lzz plus ag2es penatrantes st
lzs plus agse:

Figure 1.7. Exemple sur la précocité et le retard du mélange (Levenspiel, 1999).

La distribution des temps de séjour du fluide est le moyen choisi pour évaluer les écarts a
échelle macroscopique, mais elle est incapable de donner des informations relatives au micro-
mélange (Guinset, 2007). Il faut faire appel a la mécanique des fluides pour quantifier les
processus du mélange (Schwiech, 2001).
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Chapitre 1 : Notions de distribution des temps de séjour
1.3. Distribution des temps de séjour

1.3.1. Définition

Le mérite revient a Danckwerts, en 1953 d’avoir propos¢€ une approche systémique pour
décrire le comportement hydrodynamique dans les réacteurs réels ou toute autre installation, en
définissant des fonctions de distribution aisément accessibles par des mesures expérimentales
(Villermaux, 1982).

La notion de distribution des temps de séjour (DTS) permet ainsi de (Houzelot, 2013) :
« Diagnostiquer la présence de zones stagnantes ou de phénomenes de court-circuit ;

« Etablir un modéle d'écoulement hydrodynamique qui permet de calculer les
performances chimiques d'un réacteur.

1.3.2. Notions d’ages, d’espérances de vie et du temps de séjour

L'approche systémique, par rapport a I'approche conventionnelle qui utilise I'écriture locale
de bilans de matiére, d'énergie et de quantité de mouvement, se démarque par le fait que I'on
attribue, & chaque entité présente dans le réacteur, un caractére specifique. Cette approche
systémique est plus connue sous le terme de bilan de population (Houzelot, 2013).

Ainsi, pour ladistribution des temps de séjour, on peut affecter a chaque
molécule (Houzelot, 2013) :

« L’age interne a » de la molécule qui est défini comme le temps qui s’est écoulé depuis qu’elle
a franchi la surface d’entrée du réacteur, son espérance de vie A comme le temps qui lui reste a
passer dans le réacteur avant de franchir la surface de sortie et son « temps de séjourts »comme
le temps qu’elle aura passé au total dans le réacteur (Villermaux, 1982) :

E=a+ 1 (1.1)

Etant donné le grand nombre de molécules et leurs comportements différents liés au type

d’écoulement. I existe des fonctions de distribution des caractéristiques a et t : I(t) et E(t)
(Trambouze, 1984).
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Chapitre 1 : Notions de distribution des temps de séjour
1.3.3. Temps de passage

Le temps de passage ou temps de séjour géométrique est le temps nécessaire pour qu’un
fluide traverse un réacteur de volume Vx. Il est obtenu en divisant le volume du réacteur par le
débit a I’entrée du réacteur (Fogler,2006 ; Houzelot, 2013) :

T= % (1.2)

Tel que :
Vr: Volume géométrique du réacteur (m?3) ;
Q : Débit entrant dans le réacteur (m®.s™).
1.3.4. Fonction de distribution des temps de séjour

La fonction de distribution des temps de séjour E (t) est définie comme la probabilité qu'une
molécule entrant dans le réacteur y résidera pendant un temps t. E(t) prend une unité de
temps~1. Cette fonction doit étre normalisée : (Schmidt, 1998 ; Levenspiel, 1999)

Jy E(®de=1 (1.3)

La distribution cumulative est donnée de la maniére suivante :

F(t) = f tE(t)dt (1.4)
0

Cette fonction (1.4) représente dans le flux de sortie la fraction du fluide dont le temps de
séjour est inférieur a t. (Trambouze, 1984)

La figure (1.8) représente la fonction de DTS en fonction du temps,

Figure 1.8. Fonction de distribution du temps de séjour (Levenspiel, 1999).
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1.3.5. Propriétés de la fonction de distribution des temps de séjour

La fonction de distribution des temps de séjour peut-étre facilement caractérisée par ses
moments simples autour de I’origine (Schweich, 2001) :

Up = foot”E(t)dt (1.5)
0

Le moment d’ordre zéro donne l'aire sous la courbe, qui est égale a I’unité :

po = Jy E(t)dt (1.6)

Le moment de premier ordre présente le temps de séjour moyen :
Uy = f t E(t)dt = t, (1.7)
0

L’étalement autour du temps de séjour moyen est caractérisé par 1'écart type, ¢, ou la variance,

o?:

0% =pp — = J, (= L)?E(®)dt (18)
Ou:

Uy = f0°° t2E (t)dt Est le moment du deuxiéme ordre de la fonction de distribution des temps
de séjours (Berne et al, 2008).

Plus la valeur de la variance est grande, plus 1’étalement de la distribution sera grand (Fogler,
2006), comme le montre la figure (1.9). Elle est particulierement utile lors de la modélisation
(Levenspiel, 1999).

Ett) o faible

Eft)

o’ forte

J

Temps (s) Temps (s)

Figure 1.9. Variance de la fonction de DTS (Berne et al, 2008 ; Levenspiel, 1999).
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Les moments d'ordre supérieur permettent de calculer des quantités telles que I'asymétrie et
I'aplatissement de la fonction de DTS, mais ils sont souvent difficiles a estimer et non
fréqguemment utilisés (Berne et al, 2008).

1.3.6. Fonction de distribution des ages internes, I (t) et fonction d'intensité, A(t)

La distribution des ages internes I(t) est une fonction monotone décroissante, ou I (t) dt
représente la fraction de fluide a I’intérieur du réacteur dont 1’age interne est compris entre t et
t+dt (Trambouze, 1984 ; Rodrigues, 2021). I(t), Peut étre calculé par I’équation (1.9) :

1(t) = %(1 —F(1)) (1.9)

La fonction d’intensité notée aA(t) est définie comme étant la fraction d’éléments fluides, a
I’intérieur du réacteur et qui dans chaque classe d’age, a une espérance de vie nulle (Rodrigues,
2021). Elle est donnée en fonction de E (t) et I(t) par I’équation (1.10) suivante (Villermaux,
1982) :

- E® _ _E®
A = 2165 = Tr (1.10)
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Chapitre 1 : Notions de distribution des temps de séjour
1.4. Determination expérimentale de la distribution des temps de séjour
1.4.1. Principe

La méthode consiste a utiliser un traceur- substance quantifiable par une propriété
particuliére : radioactivité, couleur, conductivité thermique ou électrique etc. ; pour marquer les
molécules a I'entrée du réacteur et utiliser un détecteur approprié pour dénombrer, en fonction
du temps, ces molécules dans le courant de sortie (Guinset, 2007 ; Houzelot, 2013).

Le traceur est injecté dans le réacteur, en veillant a ne pas perturber le régime d’écoulement
sous la forme d’un signal choisi telle que la réponse soit facilement exploitable. Ainsi des
signaux du type échelon ou impulsion sont utilisés (Guinset, 2007 ; Trambouze, 1984).

Le tableau (1.1) présente les différents traceurs utilisés pour étudier la DTS,

Tableau 1.1. Exemples des techniques de tracage classique (Schwiech,2001).

Traceur Exemple Détection

Chimique NaCl Conductimetre

Colorant Fluoresceine Colorimétre
Isotope radioactif Technétium 99m Détecteur y

Le traceur doit satisfaire les exigences suivantes (Schwiech, 2001) :

- Etre une substance inerte n’ayant pas d’interaction physique ou chimique avec les
éléments du réacteur ;

- Avoir des propriétés physiques aussi voisines que possible de celles du fluide tout
en étant détectable ;

- L’injection du traceur ne doit pas perturber 1’écoulement.

L’¢étude de la distribution des temps de s€jour repose sur les hypothéses restrictives suivantes
(Villermaux ,1982).:

- L’écoulement est en régime permanent ;

- L’écoulement ne fait pas intervenir des processus aléatoires macroscopiques comme
les créations des tourbillons ;

- Le fluide est incompressible ;

- L’écoulement a travers 1’entrée et la sortie se fait uniquement par convection forcée,
a I’exclusion de toute diffusion et de tous mélange en retour ;
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- Les conduites sont de petits diamétres devant les dimensions du réacteur.

La figure (1.10) schématise le principe expérimental pour la détermination de la DTS,

injection
imp‘ulaiuﬂ iponss
point dinjection ’
H ditectaur "l \.,_ / ditectenr -'II(\““--
reacteur

Figure 1.10. Schéma pour la mesure de la DTS (Berne et al ,2008).
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1.5. Types d’injection
1.5.1. Injection impulsion

L’injection impulsion consiste a introduire une quantité donnée de traceur a ’entrée du
réacteur, pendant un temps tres court (Villermaux, 1982).

L’injection impulsion peut €tre réalisée de deux manicres soit a I'aide d'une seringue, soit a
partir d'une nourrice sous pression. Cette injection est a rapprocher mathématiquement de
I'injection de Dirac caractérisee de la maniére suivante (Houzelot, 2013 ; Trambouze, 1984) :

{5(t)=00;t=0

S()=0;t=0 (1.11)

On considére qu'expérimentalement elle est atteinte si la durée physique de la perturbation
est inférieure a 1 % du temps de séjour moyen des fluides traversant le réacteur. (Houzelot,
2013)

Pour une injection impulsion, la fonction de distribution des temps de séjour est définie
comme suit :

c®

E@O) = I c(®at

(1.12)

C(t) : Concentration de traceur a ’instant t, (mole.m?) (Villermaux, 1982).
1.5.2. Injection échelon

Dans une injection échelon, la concentration du traceur passe brusquement de 0 a C, dans
I’alimentation a I’instant t= 0 (Villermaux, 1982).

La fraction de distribution des temps de séjour des molécules en sortie ayant séjournées
moins longtemps que t, est donnée par :

F(t) = %’L) (1.13)

C(t) : Concentration de traceur a I’instant t (mole.m™) ;
C,: Concentration de traceur a I’injection (mole.m™).

La figure (1.11) illustre les réponses aux injections impulsion et échelon respectivement,
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C C Signal d'entrée

Signal de sortie

(a) h (b}

Figure 1.11. (a). Injection impulsion (b). Injection échelon (Debacq, 2016)

L'injection instantanée (impulsion de Dirac) de traceur est la plus utilisée en pratique car
elle:

- Donne directement la fonction de distribution des temps de séjour, E(t) ;

- Nécessite une petite quantité de traceur (minimiser le codt) (Berne et al,
2008 ;Fogler, 2006).

33



Chapitre 1 : Notions de distribution des temps de séjour
1.6. Fonctions de distribution des divers types d’écoulement
1.6.1. Ecoulement d’un mélange parfait

Pour une injection impulsion, la fonction de distribution des temps de séjour E(t), d’un
réacteur parfaitement agité est donnée par 1’équation (1.14). (Schweich, 2001)

1 _
E(t) = t:e—t/ts (1.14)

S
Tel que,
ts : Temps de séjour moyen (S).

Pour une injection échelon, la fonction de distribution F(t) d’un réacteur parfaitement agité
est donnée par I’équation (1.15). (Trambouze, 1984)

t
F(t) = (1 - e‘E) (.15)
1.6.2. Ecoulement piston

Dans le cas d’un écoulement piston, toutes les molécules se déplacent a la méme vitesse et
le systéme agit comme un retard pur. Tous les signaux entrants sont donc transmis sans
déformation et se retrouvent en sortie au bout d’un temps t = 7. La répartition des temps de
séjour se réduit au temps de passage,z. (Trambouze, 1984)

1.6.3. Ecoulement quelconque

Pour un systeme quelcongue des fonctions de distribution ayant des formes variées peuvent
étre obtenues. (Trambouze, 1984)

La représentation des diverses fonctions de distribution et réponses a des signaux d’entrée
pour les trois types d’écoulement précités sont résumés dans le tableau (1.2)
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Tableau 1.2. Réponse des systémes a différents signaux d’entrée (Trambouze, 1984).
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1.7. Diagnostic du mauvais fonctionnement

Connaissant les valeurs du temps de séjour moyen t, (déterminé expérimentalement) et du
temps de passage t; La comparaison de ces valeurs et I’examen de la forme de la DTS
permettent de détecter des anomalies de fonctionnement (Schwiech, 2001) :

1.7.1. Court-circuit

Si t; > 1, cela révéle ’existence de cheminements préférentiels dans le systéme étudié
(Villermaux, 1982).

Le court-circuit est un dysfonctionnement trés courant dans les systemes industriels tels
que : réacteurs mal garnis, réacteurs avec de petits rapports longueur / diamétre, échangeur de
chaleur mal congus, etc. (Berne et al, 2008)

L’existence d’un court-circuit est révélée graphiquement par la présence de deux pics dans
la courbe de DTS (figure 1.12), le premier est propre au court-circuit, tandis que le deuxieme
pic représente le reste du fluide a I'intérieur du systéme, tel que (Berne et al, 2008 ; Villermaux,
1982) :

Q=0,+0 (1.16)
Q,: Débit correspondant au t;(m3.s™) ;
Q : Débit volumique a ’entrée du réacteur (m3s™) ;
Q. : Débit de court-circuit m3.s™,
Dans ce cas la fraction de court-circuit, a, peut étre calculée comme suit (Villermaux, 1982):

_Qc_
==

T
a 1—— (1.17)
ts

Dans certains cas, la courbe de DTS expérimentale peut ne pas montrer deux pics distincts
en raison de I'échange entre le court-circuit et le reste du fluide (Berne et al, 2008).
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1.7.2. Volume mort

Si tg <1, ceci peut étre I’indice de I’existence d’un volume mort Vi tel que (Villermaux,
1982) :

(1.18)
V,: Volume accessible au fluide (m®) ;

Vx : Volume géométrique du réacteur (md) ;

V., - Volume mort (m3).

Le volume mort est généralement considéré comme une zone ou le traceur ne pénetre pas en
raison de l'entartrage, d'un matériau solidifié ou d'une autre barriere. (Berne et al , 2008)
L’estimation de la fraction de volume mort, §, se fait a I’aide de I’équation (I1.19) ci-
dessous (Villermaux, 1982):

1 £ 1.19

: (119)
L’existence de ces zones stagnantes peut étre suspectée par une trainée sur la courbe de
DTS (figure 1.12). (Guinset, 2007)

La figure (1.12) représente I’allure de la courbe de DTS des systémes quelconques en présence
d’un court-circuit et d’un volume mort.
E (t)

E (f)

flnide stagnant

court cirenit

Vohime mort
t,>r1

Figure 1.12. Défauts d'écoulement dans un systeme quelconque (Villermaux, 1982).

Pour un réacteur réel, L’étude de la fonction intensité A(t) est intéressante car lorsque ces
phénomenes sont francs, elle ne présente plus une croissance monotone en fonction de
t (Villermaux, 1982).

37



Chapitre 1 : Notions de distribution des temps de séjour

1.8. Modélisation des écoulements non-idéaux

Ayant obtenu par la méthode des traceurs une courbe expérimentale de la DTS, une
assimilation de 1’allure observée a un modele hydrodynamique simple est utilisée pour prédire
la conversion et pour servir de base a I’extrapolation du réacteur (Villermaux, 1982).

1.8.1. Modéle piston a dispersion axiale

Ce modele repose sur la superposition d’un écoulement piston convectif de vitesse U et
d’une dispersion aléatoire dans la direction axiale causant un mélange entre les tranches comme
le montre la figure (1.13), cette dispersion obéit formellement a la loi de Fick (Villermaux,
1982).

fluctuations dues a des vitesses
d'écoulement différentes et a une
diffusion moléculaire turbulente

entree sortie

Figure 1.13. Représentation de la dispersion axiale (Levenspiel, 1982).

La distribution des temps de séjour dans ce modele dépend d’un parametre adimensionnel
appelé le nombre de Péclet, tel que :

UL
Pe = — (1.20)
Dax

Avec :

D, Coefficient de dispersion axiale qui dépend a la fois de la nature du fluide, du régime
d’écoulement et de la structure géométrique du réacteur (m2.s?) ;

U : Vitesse d’écoulement (m.s?) ;
L : Longueur du réacteur (m) (Villermaux, 1982).
e Pour des faibles écarts a I’écoulement piston (Pe >100) :

Les courbes de la DTS sont symétriques, 1’écoulement est proche du piston et fonction de
distribution est donnée par la relation suivante (Villermaux, 1982) :

1P Pe(t — ts)?
E(®) =§(n—i> exp<—%> (1.21)

N[

38



Chapitre 1 : Notions de distribution des temps de séjour

La variance de ces courbes est donnée par la relation (Villermaux, 1982) :

2,2
0% = PZ (1.22)

e Pour des grandes déviations par rapport a I’écoulement piston (Pe <100) :

Les courbes de DTS sont non symétriques. Le tableau (1.3) rassemble les équations de DTS
de ces modeéles (villermaux, 1982)

Tableau 1.3. DTS des modeéles de réacteur piston a dispersion axiale (villermaux, 1982)

Modéles de dispersion . _
. P L’équation de DTS 0?/tg?
axiale
Ouvert a la dispersion
e ™ | 1 Pe 1 Pe(T - tS)z 2 8
Nl E(t) = Zexp (—————— —+-=
t i O =3 G e ( 4tst Pe ' pe?
Fermé a la dispersion
2 8
T T L’équation de ce modele ne possede pas Pe + Pe? (
> /‘/,“:, N une solution analytique. 1
. f\ — e Pe)

1.8.2. Modele des réacteurs parfaitement agités en cascade

Il est possible de représenter I’écoulement du fluide dans un réacteur réel en assimilant celui-
ci a une cascade de N RCPA en série de méme volume total (villermaux, 1982).

Le bilan de matiére est effectué successivement pour chaque réacteur de la série de N
réacteurs de méme volume, donc pour lesquels les temps de passage sont identiquest, = 7, =
-+ = 1; = Tp. Le bilan conduit a I’expression de la DTS suivante (Guinset, 2007) :

E(t) = (- )N ( J (1.23)

-1
Avec
T: Temps de passage total (s) ;
N : nombre des RCPA en cascade.

La figure (1.14) schématise le modéle de cascade de N RCPA.
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I T

Figure 1.14. Représentation du modéle N réacteurs parfaitement mélangés en série.

1.8.3. Modeles a plusieurs parametres

Les modeéles : RP avec dispersion axiale et cascade de N RCPA, ne sont pas capables de
représenter tous les réacteurs réels (par exemple, aucun d'entre eux n'est capable de décrire
plusieurs pics comme on peut I'observer dans les systemes avec court-circuit). (Berne et al,
2008) Pour rendre compte du comportement des réacteurs dans lesquels le comportement est
complexe, d’autres modeles peuvent étre utilisés (Guinset, 2007). La figure (1.15) présente
quelques exemples de ces différents modeles.
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aQy
Qo Qo Qo
re;
Recyclage Court-circuit Volume mort
aQy
(a) ‘ (b)
Qo / | Qo Qy . Va / Qo
Cin il Cké Coue Ci—1 K ¢ % c;
N
c*
(c)
G N Q @ BV (1 - BV
Cin €1 v Cout "-?n__ f f! g
RQ{. Cin C% € 66 Cout
R@Qy
(e)
q/J
QL. e = - VI} el = - it —t?:-:
Cin ?3 ?) 93 ?) Cout
/ 1 /2 /i /1

Figure 1.15. Modeéles a plusieurs parametres : (a) Cholette et Cloutier, (b) Adler et Hovorka
(c) Ecoulement piston avec recyclage (d) mélangeurs parfaits en série avec recyclage
(e) mélangeurs parfaits en série avec échange (Rodrigues, 2021).
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Chapitre 2 : Radioactivité et radiotraceur

Les applications de la radioactivité sont trées nombreuses dans des domaines fort divers,
qu’ils s’agissent de la production industrielle d’électricité d’origine nucléaire, de 1’utilisation
des rayonnements a des fins thérapeutiques ou de I’emploi des isotopes radioactifs. L’emploi
des radioisotopes s’est étendu ; durant les trente derniéres années ; a presque toutes les branches
de I’activité scientifique et technique. Ils sont devenus des outils irremplagables propres a
satisfaire les besoins de la recherche et de 1’industrie. (Foos, 2009)

2.1. Structure de I’atome

L'atome est constitué d'un noyau central, de tres petite dimension (diametre courant
~ 10"m), formé de neutrons et de protons, dans lequel la masse de 1’atome est pratiquement
toute concentrée. Autour de ce noyau gravitent des électrons, et occupent un volume
relativement grand (diamétre courant de 1’atome ~1071°m) (Gambini et Granier,2007).

Protons et électrons portent une charge électrique égale mais opposée en signe,
respectivement positive et négative. Le neutron est électriquement neutre (Delacroix et al,
2006).

La hiérarchie structurale dans un atome est représentée dans la figure (2.1) ;

Atome Noyau
Electrons
_ ‘7 Protons
Neutrons
1015 m
< e

Figure 2.1. Hiérarchie structurale dans un atome
Chaqgue noyau se distingue donc par :
e Le nombre de protons, appelé numéro atomique, Z ;
e Lenombre de neutrons, N ;

e Lenombre de nucléons (protons + neutrons), appelée nombre de masse, A (Négrel,
2008) (DOE, 1993).

Conformément aux conventions internationales, le nucléide X est représenté de la maniére
suivante (Foos, 2009) : 24X
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La cohésion des nucléons dans les noyaux atomiques est assurée par les forces nucléaires
(interaction forte) qui sont attractives, intenses, indépendantes de la charge électrique. Au sein
du noyau atomique, ces forces nucléaires attractives I'emportent sur les forces coulombiennes
répulsives qui existent entre les protons. (Négrel, 2008)

2.2. Systématique des noyaux

Dans la nature, les noyaux peuvent étre stables ou instables. Les noyaux instables sont
dits radioactifs (Delacroix et al,2006). Le nombre de nucléides connus est d’environ 3000, dont
264 sont stables, les autres étant radioactifs, parfois avec des durées de vie allant de
microsecondes a des trillions d’années (Foos, 2009 ; Sood et al, 2000).

2.2.1. Noyaux stables

Selon la configuration du noyau (c'est-a-dire la valeur de A et le rapport Z/A), les noyaux
atomiques peuvent étre stables s'ils contiennent un nombre suffisant de neutrons pour
compenser la forte concentration de charges positives issues des protons (Négrel, 2008).

Les noyaux stables, sont alors ceux qui ont un nombre de neutrons égal (ou légérement
supérieur dans le cas des noyaux les plus lourds) a celui des protons. Ils occupent une zone trés
étroite, appelée ligne ou vallée de stabilité, dans un diagramme N-Z (figure (2.2)) (Gambini et
Granier, 2007).

2.2.2. Noyaux instables

En dehors de la vallée de stabilité (figure (2.2)), les noyaux sont dits instables et
correspondent aux noyaux :

- Ayant un exces de particule de méme type (protons ou neutrons), ce sont des radio-isotopes
d’éléments stables ;

- Ayant un numéro atomique supérieur a 82 (au-dela du plomb) et deux exceptions, le
technétium de numéro atomique 43 et le prométhéum de numéro atomique 61, ce sont des
¢léments radioactifs n’ayant aucun isotope stable (Gambini et Granier, 2007 ; Neégrel,
2008)

A mesure que le nombre de nucléons augmente, 1’interaction coulombienne, devient plus
importante que la force nucléaire. Par consequent, il devient énergetiquement possible pour le
noyau de se désintégrer et d’émettre des rayonnements pour retrouver une configuration plus
stable (Charlton, 1986 ; Delacroix et al,2006).

Le diagramme N-Z est représenté dans la figure (2.2) ci-apres ;
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N
150 -+
120 A

Noyaux radioactifs
a0 - [ Noyvaux stables (Vallée de stabilité)
o Droite N=Z
B0 -
30 -
U T T T T T T T T T T 1 Z

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110

Figure 2.2. Répartition des atomes stables et radioactifs en fonction de Z et de N (Jimonet et
Meétivier, 2007).
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2.3. Radioactivité
2.3.1. Découverte et définition

Au cours de recherches destinées a approfondir le phénomene d’émission de rayons X,
découvert en 1895 par W.C. Rontgen, Henri Becquerel découvrit, en mars 1896, un nouveau
rayonnement, invisible et pénétrant, émis spontanément par ’uranium (Bimbot et al, 1999).

En 1898, Pierre et Marie Curie découvrirent, dans les sels d’uranium, deux autres
éléments qui émettaient des rayonnements semblables, mais de fagon beaucoup plus intense.
Ils baptiserent le premier polonium et le second radium (Bimbot et al, 1999).

Pierre et Marie Curie conclurent que ces rayons uraniques étaient dus a un phénomene
atomique, caractéristique de 1’élément et non lié a ses états chimiques et physiques. Phénoméne
ultérieurement appelé « radioactivité » par Pierre et Marie Curie (Sood et al, 2000).

La radioactivité est un processus de désintégration des noyaux instables, accompagné
d’une émission de particules (alpha, béta) et/ou de rayonnements électromagnétiques (rayons
gamma) (L’ Annunziata, 2007), donnant naissance soit a un atome fils plus stable et du méme

¢élément que 1’atome parent, soit a un nouvel atome et donc un nouvel élément (Berne et al,
2008).

Cette désintégration radioactive est :

e Aléatoire, I’heure de la désintégration ne peut pas étre déterminée avec précision ;
(DOE, 1993)

e Spontanée, elle se produit sans aucune intervention extérieure (Berne et al, 2008).

La radioactivité peut étre d'origine naturelle (due aux rayonnements cosmiques et
telluriques) ou artificielle obtenue par des réactions nucléaires (Biau et Vidal, 2009).

2.3.2. Unités de mesure et activité

L’activité, A, d’un radionucléide est le paramétre universel et 1égal permettant de
quantifier 1’émission d’une source radioactive (Gambini et Granier, 2007). Elle est définie
comme étant le nombre de désintégrations ou de transformations que la quantité de matériel

subit dans une période donnée. Les deux unités d’activité les plus courantes sont la Curie, Ci et
le Becquerel, Bq (I’unité SI) (Berne et al, 2008).

1 Bqg = 1 désintégration/s (2.1)

1Ci=37x10°B 2.2)
q
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L’activité d’une source décroit de maniere exponentielle selon un facteur propre a chaque
radioélément : la constante radioactive A, la formule permettant le calcul de I’activité a un
instant t est la suivante (Bourrel et Courriére, 2003) :

A (t)=A, e M (2.3)
A(t) : Activité a I’instant t (Bq) ;
Ao : Activité a I’instant initial (Bq) ;
t : Temps de décroissance radioactive (S) ;

A : Constante de désintégration radioactive ; est une valeur statistique exprimant la probabilité
de désintégration d’un radionucléide, dans un intervalle de temps donné. Elle est exprimée en

st (DOE, 1993).
2.3.3. Période radioactive

L’un des parameétres les plus utiles pour estimer la vitesse a laquelle un nucléide se
décomposera est la période radioactive. (DOE, 1993)

Une période radioactive ou demi-vie est le temps au bout duquel la moitié des noyaux
radioactifs initialement présents se désintégre, elle est fonction de la constante de désintégration
A et est donnée par la relation suivante :

Tip=22 (2.4)

La période radioactive est spécifique a chaque radio-isotope et varie dans des gammes de
valeurs tres vastes, de la fraction de seconde a plusieurs milliards d’années (Bourrel et
Courriére, 2003).
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2.4. Rayonnement
2.4.1. Définition

Par définition, le rayonnement est I’émission d’énergie sous forme d’ondes
(rayonnements électromagnétiques) ou de particules (rayonnements particulaires) a travers un
milieu (Berne et al, 2008).

Les rayonnements sont caractérisés par leur énergie et leur pourcentage d’émission par
désintégration. L’énergie est exprimée en électron-volt (eV) ou plus généralement en ses
multiples (Delacroix et al, 2006).

2.4.2. Types de rayonnement
A. Rayonnements non ionisants

Le rayonnement non ionisant inclut : la lumiére visible, I’infrarouge, les ondes radio, les
micro-ondes (Gambini et Granier, 2007).

B. Rayonnements ionisants

Les rayonnements ionisants sont susceptibles de provoquer des ionisations de la matiére
avec laquelle ils interagissent, c'est-a-dire qu'ils peuvent, par I'énergie qu'ils communiquent aux
atomes, éjecter un ou plusieurs électrons de leur cortege électronique. (Biau et Vidal, 2009)

Ces rayonnements ionisants sont soit :

- Des particules chargeées, dites « directement ionisantes », comme des particules alpha, des
particules béta, des protons ou des ions (Biau et Vidal, 2009) ;

- Des particules non chargées, dites « indirectement ionisantes », des neutrons (n) ou des
photons (y : gamma s'ils sont issus d'un noyau radioactif, ou X s'ils sont issus de transitions
dans le cortége électronique d'un atome, ou ultraviolets B et C) (Biau et Vidal, 2009 ;
Gambini et Granier, 2007).

Ces particules ionisent indirectement le milieu par I’intermédiaire des particules
directement ionisantes qu’elles mettent en mouvement (€électrons dans le cas des photons,
noyaux atomiques et surtout protons dans le cas des neutrons) (Gambini et Granier,2007).

Les rayonnements ionisants peuvent étre émis a partir de sources radioactives ou produits
par des appareils électriques (tubes a RX, accélerateurs de particules, générateurs de neutrons.
etc.) (Biau et Vidal, 2009).
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e Particules alpha

La particule alpha, structurellement équivalente au noyau d’un atome d’hélium, se
compose de deux protons et de deux neutrons. Elle est émise suite a une désintégration de
radionucléides dont le nombre atomique excéde 82, Z > 82. (L’ Annunziata, 2007)

Lorsqu’un noyau instable éjecte une particule alpha, son nombre atomique diminue de 2
et son nombre de masse diminue de 4. (DOE, 1993) comme le montre la figure (2.3) ;

Moyau parent
Noyau fils Particule alpha

a

Figure 2.3. Désintégration alpha (L’ Annunziata, 2007).
e Particules béta
Il existe deux types de la particule béta :
- Béta moins (électron) ;
- Béta plus (positron).

Ces particules proviennent du processus de transformation d’un proton en un neutron ou
vice versa. Si un neutron devient un proton, un électron chargé négativement est émis ;
lorsqu’un proton devient un neutron, un électron chargé positivement (positron) est émis.
L’¢€lectron et le positron émis a partir du noyau de I’atome, sont appelés particules béta pour les
distinguer des électrons qui orbitent autour de 1’atome (Berne et al, 2008).

Un neutrino (ou antineutrino) est également émis pendant la désintégration béta ; il s’agit
d’une particule neutre qui n’a pas de masse et emporte une partie de 1’énergie du processus de
décomposition (conservation de 1’énergie) (Berne et al, 2008). Le neutrino est associé a une
émission de positrons, et son antiparticule, I’antineutrino, est associée a une émission
d’¢électrons (DOE, 1993).
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Le processus de désintégration béta (moins et plus) est montré dans la figure (2.4) ci-
dessous ;

B-(%e) — —

&

0

Ove \
Antineutrino

B+(+(1}e)

NS

0
oVe

Neutrino \‘

Figure 2.4. Processus de désintégration béta (plus et moins). (L’ Annunziata, 2007).

La désintégration béta est une transformation isobarique, le nombre de masse, A, reste constant
(Gardel, 1959).

Dans le cas de la désintégration S~ , le noyau se transforme selon 1’équation suivante (Gambini
et Granier, 2007) :

X - . 4v + e+ v, (2.5)

Dans le cas de la désintégration S+, le noyau se transforme de la fagon suivante (Gambini et
Granier, 2007) :

X - , 9V + Je + dv, (2.6)
e Désexcitation nucléaire et rayons gamma

Apreés une desintégration alpha ou béta, le noyau est souvent laissé dans un état excité, ce
qui signifie que la décomposition produit un noyau qui a encore un exces d’énergie. Cette
énergie est perdue en émettant des rayonnements appelés rayons gamma (Berne et al, 2008).

L’émission du rayonnement gamma, est une transition dite « isomérique » (TI), elle
permet le passage d’un état excité a un état plus stable sans variation du nombre de masse, A,
ni du nombre atomique, Z ; un simple changement de 1’état énergétique du noyau excité a lieu
(Gardel, 1959).

Les rayonnements gamma, sont comme la lumiére, des rayonnements electromagnétiques,
se propageant a la vitesse de la lumiére (300000 km.s* dans le vide) sous forme de faisceaux
d’énergie que l'on appelle, photons. Ils sont caractérisés par une longueur d’onde, A,
excessivement courte (~107® m), une fréquence, v, trés élevée et par conséquent trés haute
énergie (E = hv), I'énergie qu'ils transportent peut aller de quelques dizaines de milliers
d'électronvolts a plusieurs millions (Gardel, 1959 ; Foos, 2009 ; Berne et al, 2008).
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Habituellement, la durée de 1’état excité est trés bréve, 1072 & 10'Ms. Dans certains cas
exceptionnels, la durée de vie de 1’état excité est longue, supérieure a 0.1 s. Par convention, le
noyau ainsi forme est dit dans un état métastable, identifié par la lettre m inscrite a la suite du
nombre de masse, A (Gambini et Granier, 2007).

2.4.3. Pouvoir de pénétration des rayonnements ionisants
A. Particules alpha

En raison de leur masse relativement importante et de leur charge (+2 unités) ; les
particules alpha interagissent facilement avec les matériaux qu’elles rencontrent, et sont tres
ionisantes. La plupart des particules alpha ont des énergies comprises entre 4 et 6 MeV, ne se
déplacent que de quelques centimétres dans I’air et sont généralement arrétées par une feuille
de papier, elles sont donc trés peu pénétrantes. Ce type de rayonnement présente un risque
interne pour la santé par inhalation, ingestion ou absorption cutanée. (Berne et al, 2008).

B. Particules béta

Les particules béta sont des électrons ou des positrons énergétiques. Ils interagissent avec
la matiére mais moins facilement que les particules alpha. Les particules béta peuvent voyager
jusqu’a plusieurs metres dans 1’air et sont arrétées par de fines couches de métal ou de plastique

(Charlton, 1986 ; Berne et al, 2008).
C. Rayons gamma

Les rayons gamma peuvent voyager jusqu’a des centaines de metres dans ’air et peuvent
facilement pénétrer a travers la plupart des matériaux (Berne et al, 2008). Contrairement aux
rayonnements alpha et béta, les rayons gamma ne sont pas arrétés mais seulement atténués.
Leur atténuation suit une loi physique de type exponentiel (équation (2.1)) dés qu’une épaisseur
minimale d’écran a été franchie. Pour cela, des matériaux de forte densité (le plomb par
exemple) sont utilisés (Delacroix et al, 2006).

Pour un faisceau étroit de rayons gamma, mono-énergétiques, d’intensitél,, a travers un

milieu de densité d, I’intensité résiduelle apres avoir traversé une distance x est donnée par
(Charlton, 1986) :

I =1, exp(—,ueff.x.p) (2.7)

lo: Intensité initiale ;

Ues: Coefficient d’absorption massique effective (Kg.m?) ;
X : Epaisseur (m) ;

p : Densité de la matiére (Kg.m=).
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Le pouvoir de pénétration des particules alpha, béta et des rayons gamma est illustré dans la
figure (2.5) ;

Plomb
P!aque- 2 Mur en béton
d’Aluminium

Feuille de papier

Particules alpha '

Particules béta

Rayons gamma \

Figure 2.5. Pouvoir de pénétration des particules alpha, béta et des rayons gamma (Delacroix
et al, 2006).
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2.5. Traceurs radioactifs

Depuis sa découverte, la radioactivité est utilisée a diverses fins. L’industrie et la
recherche utilisent des sources de rayonnements ionisants dans une grande variété
d’applications.

Les sources radioactives utilisées sont classées en deux catégories distinctes :

- Sources scellées, dont la matiére radioactive est enfermée dans une enveloppe dont
I’étanchéité permet a la fois le passage du rayonnement selon I’intensité utile et la réduction
maximale du risque de contamination en évitant toute dispersion de matiére radioactive
dans le milieu ambiant (Foos, 2009). Elles sont utilisées comme source de rayonnement
pour étudier I’interaction d’un rayonnement avec la maticre (Charlton, 1986).

- Sources non scellées, dont la matiere radioactive se trouve dans un état aisément
dispersible, par exemple : une solution radioactive liquide. Elles sont souvent utilisées
comme traceurs (AIEA, 2011 ; Charlton, 1986).

2.5.1. Définitions

Les traceurs sont définis comme des sighaux ou des caractéres distinctifs naturellement
ou artificiellement associés a certains individus d’une population a étudier et qui permettent, en
repérant et en suivant « a la trace » ces €léments « marqués », d’identifier cette entité et d’en
observer le devenir et le cheminement au cours d’un processus déterminé, qu’il soit chimique,
physique ou biologique (Foos, 2009).

Un radiotraceur est un composé chimique dont 1’atome a été marque, en remplagant
I’isotope stable par son homologue radioactif dont I’instabilité, génératrice de rayonnements,
permet de le détecter avec une grande facilité et une extréme sensibilité (Foos, 2009).

2.5.2. Classification des radiotraceurs
A. Radiotraceurs intrinseques et extrinseques

Les radiotraceurs intrinseques (radiotraceurs chimiques) sont des molécules
chimiquement identiques a la substance tracée, par exemple : *H3HO pour I’eau, 2NaOH pour
le NaOH ou *CO; pour le CO, etc. Dans ce cas, la substance est tracée de ’intérieur, dans
I’intimité de son noyau, par conséquent le traceur suivra tous les mouvements et toutes les
réactions de la molécule elle-méme. Ils sont utilisés pour 1’étude de la cinétique des réactions
chimiques, des solubilités, des processus domines par la diffusion atomique et moléculaire, etc.
(Axelsson et al, 2004).
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Les radiotraceurs extrinseques (radiotraceurs physiques) sont constitués de molécules
pouvant s’identifier a un milieu dont on veut connaitre les caractéristiques hydrodynamiques.
Toutes les substances qui permettent le tragage en dehors de la structure moléculaire ou ionique
entrent dans cette catégorie. (Bjgrnstad et al, 2004) Industriellement, cette catégorie de
radiotraceur est la plus utilisé. (Charlton, 1986).

B. Radiotraceurs naturels et artificiels

Les radiotraceurs naturels, comme leur nom 1’indique, sont générés par la nature, citons a
titre d’exemple le radiotraceur naturel **CO,, utilisé pour étudier les variations et I’efficacité de
la sélection végétale. Cette classe de radiotraceurs, est principalement utilisée pour tracer des
processus dans I’environnement, les études géosphériques, biologiques et agricoles et ne sont
pas particuliérement pertinents pour I’étude des processus industriels (Axelsson et al, 2004).

La plupart des radioisotopes servant de radiotraceurs et utilisés industriellement, sont
artificiels. Leur production repose sur la modification du rapport N/Z d’une « matiére-cible »
soit par :

- Irradiation neutronique d’isotopes stables dans des réacteurs nucléaires (Foos, 2009).

- Irradiation d’isotopes stables par des particules chargées d’énergie élevée (particule alpha,
protons, ions lourds, etc.) dans des accélérateurs tels que les cyclotrons (Foos, 2009).

- Utilisation des générateurs de radioisotopes parent-fils : Un générateur de radionucléides
est un dispositif chimique/physique/mécanique qui est basé sur la relation génétique
nucléaire parent-fils. Dans le générateur, un noyau parent de longue période se désintégre
en un noyau fils de période beaucoup plus courte. La séparation des deux espéces se fait
par voies chimiques : le noyau parent est adsorbé sur un support matériel — une résine
échangeuse d’ions- contenue dans une petite colonne, tandis que le noyau fils est extrait
hors du générateur par un solvant sélectif (Sood et al, 2000 ; Berne et al, 2008). Le noyau
parent est lui-méme produit dans un réacteur ou dans un cyclotron (Sood et al, 2000).

Le principe des générateurs d’isotopes est illustré dans la figure (2.6) ;

Croissance Elution
h Ehiant
Novaun
parent
| — |
_\VO}'B{I/’
fils l

Colonne

noyau fils

Figure 2.6. Principe du générateur de radio-isotopes (IAEA, 2013)
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2.5.3. Caractéristiques et criteres de choix d’un radiotraceur

Le choix d’un radiotraceur approprié est essentiel pour mener a bien une étude
particuliére. Les caractéristiques suivantes sont a prendre en compte dans le choix d’un
radiotraceur (Pant et al, 2001 ; Berne et al, 2008) :

- Comportement physico-chimique

Les propriétés physiques et chimiques du radiotraceur doivent étre identiques a celles du
systeme a étudier (Charlton, 1986).

- Demi-vie

L’utilisation d’un radiotraceur de demi-vie courte est souhaitable afin de réduire les
résidus radioactifs dans les flux de sortie mais aussi pour des raisons de sécurité radiologique.
(Charlton, 1986). Cependant, la période radioactive choisie doit étre suffisante pour permettre
le transport, la préparation et 1’utilisation du radiotraceur (Charlton, 1986).

- Activité

L’activité est un facteur important a considérer du point de vue de la sOreté radiologique
(Pant et al, 2001). De plus, il est impératif que ’activité du radiotraceur soit, compte tenu de la
dilution et possibilité de fractionnement du flux de processus, suffisante pour étre détectable
(Charlton, 1986).

- Types et énergies des rayonnements émis

La plupart des radiotraceurs utilisés industriellement sont des émetteurs de rayons gamma,
car ils ont la capacité a pénétrer la plupart des matériaux méme les plus denses, en effet, de
nombreuses mesures peuvent étre effectuées en attachant simplement les détecteurs de
rayonnement a la surface des canalisations ou des cuves (Charlton, 1986 ; Pant et al, 2001).

L’énergie du rayonnement doit étre suffisamment €levée pour :
- Assurer le passage des rayonnements a travers les parois et par conséquent leur détection ;
- Minimiser la quantité de radiotraceur utilisée. (Charlton, 1986)
Des rayons gamma d’énergie de 140 keV et plus se sont révélés utiles (Berne et al, 2008).
- Disponibilité et colt
Le radiotraceur devrait étre disponible, a un colt modéré (Berne et al, 2008).
- Radiotoxicité

La radiotoxicité est la capacité du radionucléide a causer des dommages, en raison des
radiations émises, lorsqu'il est introduit dans le corps humain. (IAEA, 1963) Pour cela, la
détention et I’utilisation de substances radioactives doivent répondre a des obligations

réglementaires qui garantissent la protection des personnes et des biens. (Delacroix et al, 2006)
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Le tableau (2.1) répertorie la liste des radiotraceurs les plus utilisés dans I'industrie.

Tableau 2.1. Radiotraceurs utilisés dans 1’industrie (Berne et al, 2008)

Isotopes Demi-vies | Radiations Energie Formes chimiques | Phase tracée
(unité de (MeV)
temps) Emission
(%)
Sodium-24 15heures Gamma | 1,37 (100%) Carbonate de Aqueuse
(**Na) 2,75 (100%) sodium
Brome-82 36heures Gamma | 0,55 (70%) | Bromure Aqueuse
(¢%Br) 1,32 (27%) | d'ammonium Organique
p- Organique
Dibromobenzene
Dibrobiphenyl
Gazeuse
Bromométhane,
Bromoéthane
Lanthane-140 | 40heures Gamma | 1,16 (95%) | Chlorure de | Aqueuse/solide
(**9La) 0,92 (10%) | lanthane
0,82 (27%) | Oxyde de lanthane Solide
2,54 (4%)
Or-198 2,7 jours Gamma | 0,41 (99%) | Acide Aqueuse/solide
(1%8AU) tétrachloroaurique
Mercure-197 2,7 jours Gamma | 0,077 (17%) Métal Mercure
(*"Hg)
lode-131 8n04 jours | Gamma | 0,36 (80%) | lodure de sodium Aqueuse
(*31) 0,64 (9%)
lodure de benzéne Organique
Chrome-51 28 jours Gamma | 0,32 (9.8 %) | Chlorure de Aqueuse
(iCr) chrome
Molybdéne-99 | 67 heures Gamma | 0,18 (4.5 %) | Molybdate de Aqueuse
(**Mo) 0,74 (10%) | sodium
0,78 (4%)
Technétium- 6heures Gamma | 0,14 (90%) | Pertechnétate de Agueuse
99m sodium
(99mTC)
Scandium-46 84 jours Gamma | 0,89 (100%) | Chlorure de | Aqueuse/solide
(Sc) 1,84 (100%) | scandium
Oxyde de Solide
scandium
Xénon-133 5,27 jours | Gamma | 0,08 (100%) | Xénon Gazeuse
(133Xe)
Kr;(/%t}(zn)-m 35 heures Gamma | 0,51 (15%) | Krypton Gazeuse
r

56




Chapitre 2 : Radioactivité et radiotraceur

2.5.5. Technétium %™T¢

Le Technétium, élément 43 du tableau de Mendeleiev, est un métal de transition d’origine
synthétique découvert par Perrier et Segré en 1937, se présentant sous forme d’une poudre gris
argent. Le technétium ne possede aucun isotope stable, tous les isotopes connus sont en effet
radioactifs. Le plus utilisé est le Technétium-99 métastable ou *°™Tc (Pascal, 1960).

L’ensemble des propriétés du technétium sont résumées dans le tableau (2.2) ;

Tableau 2.2. Propriétés genérales du Technétium (Pascal, 1960 ; Schwochau, 2000)

Propriétés
Symbole Tc
Numéro atomique 43
Famille Meétaux de transition
Groupe VIIB
Configuration électronique [Kr] 4d° 5s?
Densité (/) 11,497
Température de fusion (°C) 2140

Le ®*™Tc est un émetteur y ayant une énergie caractéristique de 140 (keV), détectable a
travers des parois d’environ 20 mm d’épaisseur. C’est un radionucléide de courte période
radioactive (T12 = 6 heures). Ces caractéristiques en font du *™Tc un radiotraceur convenable

a un large éventail d'études, aussi bien dans le domaine médical qu’en industrie (Berne et al,
2008 ; Chacko et al, 2009).

- Obtention du ¥*™T¢

Le ®MTc est produit dans des générateurs (*°®Mo/*®™Tc), par désintégration S~ du **Mo,
lui-méme obtenu par fission de 1’uranium-235 ou par irradiation neutronique du *Mo (*Mo
(n,y) ®®*Mo) dans des réacteurs nucléaires (Sood et al, 2000).

Les générateurs (**Mo/*®™Tc), sont disponibles dans tous les services de médecine
nucléaire, et permettent la production de technétium-99m, a faible co(t, et sous forme de
pertechnétate de sodium (Na®"TcOs), qui est la forme chimique appropriée pour tracer les
systémes aqueux dont le potentiel redox est incapable de réduire 1’ion pertechnétate *MTcOx".
De nombreuses recherches ont montré que Na*®™TcOs est idéal pour le tracage radioactif de
I’eau (Chacko et al, 2009 ; IAEA, 2013).

Le **™Tc¢ donne le *Tc par transformation isomérique, celui-ci étant un radionucléide d’une
période de 2,1x 105 ans qui par décroissance 8~ donne 1’élément stable le ruthénium-99 (*°Ru),
I’ensemble des transformations sont résumées dans la figure (2.8) (Sood et al, 2000).
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Activation
neutronique
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Figure 2.7. Schéma de décroissance du couple *®®*Mo/*®™Tc (Sood et al, 2000).
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2.6. Radioprotection

Les radiotraceurs émettent des rayonnements ionisants, qui sont potentiellement
dangereux pour la santé et, par conséquent, des mesures de radioprotection sont nécessaires a
toutes les étapes de I’exploitation (Berne et al, 2008).

2.6.1. Définition de D’irradiation et de la contamination.

L’irradiation est la pénétration d’un rayonnement a I’intérieur de la matiére, inerte ou
vivante. En la traversant, le rayonnement va y perdre tout ou partie de son énergie (Foos, 2009).

La contamination est le dépot d’une substance sur un support (inerte ou vivant) (Foos,
2009). Le contrdle de la contamination s’effectue avec différents types d’équipements selon
qu’il s’agisse de contamination atmosphérique (Bq.m?) ou de contamination surfacique
(Bg.cm™) (Delacroix et al, 2006).

2.6.2. Dose absorbée, équivalente et efficace

La quantité d’énergie cédée par rayonnement par unité¢ de masse de matiére est appelée
dose absorbée et s’exprime en gray (Gy). (Delacroix et al, 2006)

1 Gy =1 Joule. Kg*! (2.8)

Pour une méme valeur de la dose absorbée, les photons, les neutrons ou les particules
alpha n’ont pas la méme « efficacité biologique ». La dose absorbée doit alors étre pondérée en
la multipliant par un facteur tenant compte de la nature du rayonnement et de la sensibilité des
tissus ou organes irradiés. (Par exemple pour les rayons gamma le facteur qualité vaut 1). On
parlera alors de dose équivalente et qui sera exprimée en sievert (Sv) (Delacroix et al ; Charlton,
1986)

1 Sv=1 Gy =1 Jouke.Kg? (2.9)

Le débit de dose est la dose regue dans un laps de temps donné. L’unité retenue est le
sievert par heure (Sv/h).

Pour considérer le détriment global des rayonnements agissant sur les différents tissus ou
organes d’un individu, on définit la dose efficace (mesuré en Sievert) a partir de laquelle sont
fondées les limites de doses pour 1’organisme entier. (Delacroix et al, 2006).
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Les limites de doses sont résumées dans le tableau (2.3) ci-apres ;

Tableau 2.3. Limites de doses en mSv pour 12 mois consecutif (Art. R. 231-76 du code de

travail)
Travailleurs Apprentis et étudiants
Dose efficace (mSv)
Exposition  externe et 20 6
interne

2.6.3. Modes d’exposition aux rayonnements ionisants
A. Exposition externe
Trois types d’exposition externe sont distingués :

- Exposition externe au contact (toucher les contenants des matieres radioactives (béchers,
pipettes, seringues, etc.)) ;

- Exposition externe a distance ;

- Exposition externe par immersion (manipulation des sources radioactives gazeuses)
(Delacroix et al, 2006).

La surveillance de I’exposition externe est réalisée par dosimétrie passive et/ou opérationnelle.
B. Exposition interne

L’exposition interne résulte de I’incorporation des radionucléides dans 1’organisme par
ingestion ou inhalation (Delacroix et al, 2006).

2.6.4. Principes fondamentaux de la radioprotection

La protection des travailleurs exposés aux rayonnements ionisants repose essentiellement
sur les principes de justification, d’optimisation et de limitation.

- Justification

Les installations et activités qui entrainent des risques radiologiques doivent étre globalement
justifiées par une analyse des avantages qu’elles procurent sur le plan individuel ou collectif,
notamment en matiére sanitaire, sociale, économique ou scientifique. (Delacroix et al, 2006 ;
CNRS, 2018)

- Optimisation

Pour les expositions provenant de n’importe quelle source, a 1’exception de I’exposition
médicale thérapeutique, les doses, le nombre de personnes exposées et la probabilité d’avoir

60




Chapitre 2 : Radioactivité et radiotraceur

des expositions doivent tous étre maintenus aussi bas que raisonnablement réalisables. (Principe
ALARA) (Berne et al, 2008)

- Limitation

Les doses doivent étre réduites afin qu’elles ne dépassent pas les limites fixées (Delacroix et al,
2006).

2.6.5. Protection contre I’exposition externe et interne
A. Contre I’exposition externe

Le moyen de protection, contre I’exposition externe, le plus ¢lémentaire est connu sous le
nom de « TDS » ou « Temps, Distance et Blindage » (Berne et al, 2008).

- Reéduire le temps passé autour de la source de rayonnement ;
- S’¢loigner de la source radioactive ;

- Augmenter I’épaisseur du blindage pour atténuer 1’énergie des rayonnements (Berne et al,
2008; Foos, 2009).

B. Contre I’exposition interne

La protection contre I’exposition interne repose sur les principes suivants : conception des
équipements et locaux (ventilation, filtration, etc.), protection individuelle adapté (blouses,
gants, masques, etc.) (Delacroix et al, 2006).
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2.6.6. Gestion des effluents radioactifs liquides

La gestion peut se faire par décroissance des dechets, elle consiste a entreposer les déchets
et effluents sur site jusqu’a réduction significative de leurs activités (CNRS, 2018).

Pour étre gérés par décroissance, les déchets et effluents doivent répondre aux 2
conditions suivantes :

- Ne contenir que (ou n’étre contaminés que par) des radionucléides de période radioactive
inférieure a 100 jours ;

- Ne pas générer de produits de filiation dont la période serait supérieure a 100 jours (CNRS,
2018).

Cependant, dans le cas ou les produits de filiation sont des radionucléides de période
supérieure a 100 jours, les déchets peuvent étre gérés par décroissance si le rapport de la période
du radionucléide pére sur celle du radionucléide descendant est inférieur a 1077. C’est le cas en
particulier du **™Tc (période 6 heures) dont le rapport des périodes avec son fils, le **Tc (période
2,1x10° ans) est égale a 3,26 10°°(CNRS, 2018).

Apres déecroissance, les effluents liquides peuvent étre rejetés dans des conditions identiques
aux effluents non radioactifs dans un réseau d’assainissement a condition que leur activité
volumique doit étre inférieure a la valeur seuil de 10Bg/L (CNRS, 2018).
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2.7. Applications industrielles des radiotraceurs et travaux antérieurs

Les applications industrielles des radiotraceurs sont extrémement nombreuses et
diversifiées. Les radiotraceurs rendent souvent possible 1’obtention de résultats d’une rare
précision grace a des méthodes relativement aisées a mettre en ceuvre. Leur utilisation permet
de déterminer la plupart des parametres régissant les déplacements de la matiére dans les
installations industrielles. En introduisant un radiotraceur dans un circuit de production
industrielle puis en mesurant, en fonction du temps, a divers points, sa concentration, divers
parametres peuvent étre déduits. (Foos, 2009 ; Leveque, 1962)

Industriellement, cette technique est appliquée principalement pour :

- Ladétection des fuites ;

- La mesure de la corrosion des tuyauteries ;

- Les études de mélange et de mixage ;

- La mesure du débit d’écoulement ;

- Le diagnostic et I’analyse des processus par la DTS (Ramamoorthy et Haji-Saeid, 2004).

2.7.1. Mesure du débit d’écoulement

Les radiotraceurs peuvent étre utilisés dans la mesure du débit afin d'étalonner les
débitmetres existants ou, pour mesurer les débits lorsque l'installation de débitmetres est
difficile. La mesure du débit a l'aide de radiotraceurs est applicable aux flux liquides, gazeux
ainsi qu'aux flux solides. (Viitanen, 2005)

La méthode la plus courante pour la mesure du débit est la "méthode du temps de transit", elle
est basée sur la mesure du temps de séjour d'une impulsion de traceur entre deux points de
mesure séparés par une distance connue, d. Cette méthode est particulierement adaptée aux
écoulements dans les canalisations. (Viitanen, 2005 ; Kasban et al, 2010)

Le debit volumétrique, Q, est donné par :

(2.10)

D : Diamétre interne de la canalisation (m).

S : Section de la canalisation (m?).

d : Distance entre les deux points de mesure (m).
t, = At = t, — t;: Temps de transit (s).

La méthode du temps de transit est illustrée a la figure 2.8.
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Figure 2.8. Mesure du débit par la méthode du temps de transit (Yunos et al, 2018).

Selon Pant et al. (2016) une longueur de mélange adéquate entre le point d'injection et
le premier point de détection est la condition la plus critique pour une mesure précise du débit.

D’aprés Yunos et al. (2018) La longueur de mélange effective, L, (figure 2.9) doit étre
au moins égale a 100 voire a 200 fois le diametre interne de la conduite dans le cas d'une section
de canalisation droite. Cette longueur de mélange peut étre réduite par la présence de coudes,
des vannes etc. créant des turbulences supplémentaires qui améliorent le mélange.

Plusieurs études ont été menées dans ce contexte, la plus récente est celle de Miroslav et al.
2020 (Miroslav et al., 2020) qui ont mesuré le débit circulant dans un flow rig d’eau a échelle
pilote par la méthode de transit, pour I’étalonnage des débitmetres existants, en utilisant le
Technétium-99 (activité : 2 GBq) comme radiotraceur. Les résultats de I'étude ont montré la
possibilité d'un étalonnage des débitmeétres avec une erreur relative inférieure a 1%.

2.7.2. Diagnostic et analyse des processus par la DTS

La détermination de la distribution des temps de séjour d'un processus est probablement
I'application industrielle la plus utilisée des traceurs radioactifs.

Plusieurs études de DTS moyennant des radiotraceurs ont été menées sur divers systemes a
échelle de laboratoire, pilote et industriel. Quelques travaux de recherche récents effectuées
dans ce sens seront présentes dans ce paragraphe.

Sheoran et al. (2016) (Sheoran et al.,2016) ont mesureé la distribution des temps de séjour
de la phase liquide dans un digesteur industriel de pate a papier, afin d’identifier les
dysfonctionnements et étudier la dynamique de 1’écoulement. Le brome-82 (activité : 110MBQ)
a été utilisé¢ comme radiotraceur. Les courbes de DTS obtenues ont montré 1’existence de court-
circuit dans les tubes 1 et 2 du digesteur. Les résultats de simulation a I'aide de logiciel DTSPro
V.4.2, ont indiqué qu’une association complexe des modéles de base s’est avérée appropriée
pour décrire I'écoulement de la phase liquide.
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Noraishah et al. (2017) (Noraishah et al, 2017) ont mené une étude sur la distribution des
temps de séjour dans une centrale électrique, en utilisant le Technicium-99 d’activité d’environs
10,6 Bg. La modélisation de la DTS a eté réalisée a l'aide du logiciel DTS de I'Agence
internationale de I'énergie atomique (AIEA), elle a montré que les modeles les plus appropriés
pour décrire 1’écoulement sont : le modele a dispersion axiale, le modele a dispersion axiale
avec échange et le modele des mélangeurs parfaits en série.

Dans le but d’étudier I’effet de la capacité de recirculation sur I’hydrodynamique de deux
réacteurs de production d’acétate d’éthyle, a échelle industrielle, Datta et al. (2019) (Datta et
al.,2019), ont utilisé le Brome-82 (NH%?Br) d’activité de 5 mCi comme radiotraceur pour
mesurer la DTS. Les résultats ont montré que la recirculation affecte les caractéristiques
d'écoulement et le temps de séjour moyen. Pour trois différentes capacités de recirculation les
réacteurs R1 et R2 présentent en plus d’un volume mort, un court-circuit. Le réacteur R1 doit
fonctionner a une capacité de recirculation maximale, le réacteur R2, par contre, doit
fonctionner a la plus basse capacité.

El Korchi et al. (2019) (EI Korchi et al, 2019), ont utilisé le Technétium-99m d’une
activité de 29,6 MBqg comme radiotraceur pour déterminer la DTS dans une colonne de
distillation a garnissage, congue a échelle de laboratoire. Les données obtenues ont été traitées
puis modélisées par deux modeles : le modéle de cascade de mélangeurs parfaits et le modéle
de cascade de mélangeurs parfaits avec eéchange. Les résultats montrent que le modele le plus
adapté pour décrire I’écoulement dans la colonne est le modele de cascade de mélangeurs
parfaits avec échange.

Goswami et al. 2019 (Goswami et al., 2019), ont utilisé des particules de charbon
marquées a I'or-198 (198Au) d’activité d’environ 1,5 mCi comme radiotraceur, afin d’étudier
la dynamique des particules de charbon (fines et grosses) dans un gazéificateur a lit fluidisé, a
échelle pilote. Les DTS mesurées a différentes conditions de fonctionnement sont traités et
simulés avec le logiciel DTSpro. Les résultats de la simulation ont indiqué que le gazéifieur se
comportait comme un mélangeur idéal dans toutes les conditions de fonctionnement pour les
particules fines. Une petite fraction des particules plus grossieres était court-circuitée a
température ambiante.

Gitau et al. (2019) (Gitau et al., 2019) ont mesure la distribution des temps de sejour dans
un broyeur a boulets d’une cimenterie, dans le but d’évaluer les performances et d’optimiser le
fonctionnement. Le radiotraceur utilisé est le technétium-99m (activité : 2 GBq) adsorbé sur le
clinker. Les résultats ont montré qu'une dispersion axiale s’y produisait.

Adwet et al (2019). (Adwet et al., 2019) ont étudié la distribution des temps de séjour
dans un bassin de stabilisation des eaux usees. L'iode-131 d’activité de 5 GBq a été utilisé
comme radiotraceur. Les resultats de I'enquéte ont confirmé qu'il existait plusieurs anomalies
d'écoulement, un volume mort de 93% et un court-circuit de 3 %. Le modele de cascade de trois
RCPA en paralléle a été proposé et s'est avére approprié pour décrire le comportement de
I'écoulement des eaux usees dans ce bassin.
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Luabanya et al. ((2020) (Luabanya et al., 2020) ont utilisé I'approche de la DTS pour
évaluer les paramétres hydrodynamiques d’un digesteur aérobie d'une station d'épuration des
eaux usées. En utilisant le technicium-99m (Na ®™TcO.) d’une activité de 25,9 GBq comme
radiotraceur. Les résultats de I'enquéte ont révélé I’existence d’un volume mort de 89%. Les
mélangeurs parfaits en série avec d'échange décrivaient le mieux le type d'écoulement existant
dans le digesteur, aprés modélisation de I’écoulement avec le logiciel DTSPRO V4.
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L’objectif de ce présent travail est d’étudier 1’effet de la variation du débit d’alimentation
sur la distribution des temps de séjour dans une colonne de flow rig a échelle de laboratoire. La
DTS est déterminée expérimentalement par tracage radioactif. Le radiotraceur utilisé est le
Technétium-99 métastable fourni par I’Hopital Mohamed Lamine Debaghine de Bab EI Oued
(ex Maillot).

3.1. Dispositif expérimental

Afin datteindre des conditions aussi proches que possible de celles rencontrées dans
I’industrie, les expériences de détermination de la DTS par tragage radioactif ont été menées
sur une colonne de flow rig considérée comme un modele physique de simulation des réacteurs
industriels. Le flow rig étudié (Figure (3.1)), a été acquis par le CRNA dans un cadre de projet
de I’AIEA. C’est une installation congue a échelle de laboratoire permettant de tester la
méthode des radiotraceurs, a petite échelle, avant de 1’appliquer dans I'industrie, pour s'assurer
que les équipements et les logiciels sont fiables dans de telles applications et aussi pour mettre
en évidence le potentiel de la technologie des radiotraceurs. Cette installation est constituée
principalement :

- D’un ensemble de conduites en PVC de 32 mm de diamétre supportées sur une ossature
métallique ;

- D’une colonne en plexiglass de 120 L, déposée sur un support métallique, elle est
composée de quatre cuves agitées juxtaposés, les cuves (de diamétre intérieur de 12 cm
et de diametre extérieur de 36 cm et d’une hauteur de 40 cm) sont munies de chicanes
pour améliorer le degré du mélange.

- D’un agitateur commun aux quatre cuves, muni de quatre pales (3 cm X 3 cm de
dimension), qui tournent au moyen d’un moteur a courant continu et controlées par un
variateur de vitesse, permettant ainsi d’agiter individuellement le mélange de chaque
Cuve.

- D’une pompe qui fait circuler le fluide a I’intérieur de I’installation en circuit fermé ;

- De deux débitmétres insérés dans deux branches différentes pour la mesure du débit
d’écoulement, gradués avec deux échelles différentes ‘L.min™" et ‘gal.min™> (Le débit
du fluide dans le systéme peut varier dans une fourchette de 4 a 40 L/min);

- De six vannes de deux a trois voies insérées dans le systeme de maniére a orienter la
circulation du fluide ;

- De deux vannes pour le réglage du débit ;

- D’une cartouche de résine échangeuse d’ions permettant de piéger le radiotraceur
injecté aprés chaque essai pour réduire le bruit de fond et éviter toutes interférences
entre deux expériences successives (si une série de mesures répétées doit étre
effectuée) ;

- D’un systéme de vidange permettant 1’évacuation du fluide de la colonne a la fin de
chaque expérience.
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Figure 3.1. Photographie du dispositif expérimental.

(1) Conduites en PVC.

(2) Ossature métallique.

(3) Colonne en plexiglass de 120L.
(4) Cuve.

(5) Moteur a courant continu.

(6) Agitateur commun.

(7) Variateur de vitesse.

(8) Pompe.

(9) Vannes.

(10) Vanne pour réglage du débit.
(11) Cartouche de résine.

(12) Systeme de vidange.

(13) Support métallique.

(14) Débitmeétres.

(15) Détecteurs collimatés.

(16) Point d’injection.

(17) Cables coaxiaux.

(18) Fats de stockage en plastique.
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3.2. Radiotraceur utilisé et injection

Le fluide en circulation dans le flow rig est I’eau, par conséquent, un radiotraceur présentant
les mémes propriétés physico-chimiques que I’eau est le **™Tc [T12 = 6 heures ; énergie gamma
: 140 keV (90%)], sous la forme d’une solution de pertechnétate de sodium Na**™TcOs, a été
choisi.

Pour la réalisation de cette étude, quatre flacons de technétium- 99m d’une activité de 2 mCi
ont été recus de I’Hopital Mohamed Lamine Debaghine de Bab EI Oued (ex Maillot). Pour
atténuer les rayons gamma émis les flacons ont été logés dans des conteneurs en plomb et
transportés dans des véhicules blindés.

Une faible quantité de radiotraceur a été injectée dans le circuit et de maniére instantanée
(injection impulsion) a 1’aide d’une seringue de 10 mL. Ce type d’injection a été choisi car il
permet :

- D’économiser le produit ;
- De réduire I’exposition aux rayonnements émis ;

- De minimiser la quantité des matieres radioactives dans les effluents liquides.

Le matériel et les produits utilisés sont présentés dans la figure (3.2) ci-dessous ;

Figure 3.2. Matériel et produits utilisés : (a) Chateau de plomb (b) flacon de Technétium-99m
(c) Plateau (d) Conteneur en plomb (e) Seringues (f) Malle de stockage en plomb.
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3.3. Chaine d’acquisition

Dans cette expérience, quatre détecteurs a scintillation collimatés (Figure (3.3)) ont été
utilisés et placés a plusieurs endroits pour détecter la matiére radioactive du point d’injection a
la sortie du systeme :

- Un détecteur (D1) a été placé a quelques centimétres du point d’injection pour vérifier
le type d’injection ;

- Deux détecteurs (D2 et D3) ont été placés sur une des canalisations horizontales du flow
rig et séparés par une distance de 55 cm, destinés a la mesure du débit d’écoulement par
la méthode du temps de transit. Afin de permettre I'hnomogénéisation du radiotraceur et
d’assurer une bonne mesure du débit, le point d'injection a été judicieusement positionné
a une distance égale a prés de 51cm avant D2 ;

- Le dernier détecteur (D4) a été placé a la sortie de la colonne pour la caractérisation
hydrodynamique de cette derniere.

Ces quatre détecteurs sont connectés par des cables coaxiaux a deux systémes d'acquisition
(GDP) réglés pour enregistrer les données de détection a des intervalles de temps réguliers.
Chaque GDP est relié a un ordinateur exécutant le logiciel d’acquisition des données « Flow
Measurement FM ».

Ordinateur

GDP | =

Ordinatenr

Figure 3.3. Schéma globale de I’installation.
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3.3.1. Détecteurs a scintillation Nal

Les détecteurs a scintillation utilisent la propriété de certaines substances d’émettre de la
lumiére sous ’effet des rayonnements ionisants pour la mesure des radiations (Gambini et
Grenier, 2007). La lumiere de scintillation produite est convertie en un signal électrique par un
tube photomultiplicateur (PMT). Le signal est transmis & un circuit interne de traitement de
signal pour le comptage. Le comptage consiste a mesurer le nombre de particules pénétrant
dans le détecteur par unité de temps. Cette mesure est binaire (on parle de coups) et donc la
concentration de la matiére radioactive est délivrée en cps ou nombre de coups/s (Pochet, 2005).

Les détecteurs a scintillation a I'iodure de sodium (Nal) sont les plus utilisés pour la détection
on-line des rayons vy (ils sont capables de détecter les rayons gamma transmis par le traceur a
travers les parois des installations) (El Korchi et al, 2019).

Dans cette étude, les détecteurs comportant un scintillateur a I’iodure de sodium (cristal
50mmx50mm de dimension), congus par FORCE Institute, sont utilisés (Figure (3.4)). Leurs
caractéristiques sont présentées ci-apres :

Tableau 3.1. Caractéristiques des détecteurs a
scintillation Nal (FORCE Institute, 1997)

Matériau de revétement | Acier inoxydable
Dimension du revétement | 300mmx @64
Poids 2,6 Kg
Température d'utilisation | 0-40°C

Figure 3.4. Détecteurs a scintillation Nal.
o Collimateurs

Pour éviter la détection des radiations environnantes et donc réduire le bruit de fond, les
détecteurs sont placés dans des collimateurs en plomb de 22,6 mm d’épaisseur (FORCE
Institute, 1997), montrés dans la figure (3.5),

Figure 3.5. Collimateurs en plomb.
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3.3.2. Systeme d’acquisition (GDP : Gauging and Data Processing unit)

Le systeme d’acquisition utilisé pour assurer la collecte et le traitement des données est
montré dans la figure (3.6), congu par FORCE Institute. C’est un instrument standard qui peut
étre configuré pour plusieurs applications. Il peut étre branché au maximum avec quatre
détecteurs. La capacité de RAM de cet appareil est de 3250 enregistrements selon le nombre de
détecteurs associés (FORCE Institute, 1997).

Figure 3.6. Systéme d’acquisition et cables coaxiaux.

3.3.3. Ordinateur

L’ordinateur équipé du logiciel d’acquisition FM permet la visualisation des données
(comptage/seconde) enregistrées en fonction du temps sous forme de spectres, qui donnent
immédiatement I'aspect de la réponse.

- Logiciel Flow Measurement FM

En plus de la visualisation des données dans un temps aussi proche que possible du temps
réel, le logiciel FM permet de déterminer avec précision la vitesse et par conséquent le débit
d’un écoulement associé a un radiotraceur dans une portion de conduite fermée a section
constante (Mesure du débit par la méthode du temps de transit). Sans les détecteurs et le GDP
le logiciel n’est pas fonctionnel (FORCE Institute, 1997).
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3.4. Traitement de spectres

Apres avoir injecté le radiotraceur dans le systéme, les données sont obtenues sous forme
de spectres donnant le nombre de coups en fonction du temps, n(t). Ces spectres ne peuvent pas
étre utilises tels quels, ils doivent étre traités avant toute analyse ultérieure. Les principaux
traitements (ou corrections) des spectres expérimentaux sont les suivants :

3.4.1. Correction du bruit de fond

Cette étape consiste a éliminer le rayonnement de fond existant, qui correspond au niveau
du signal avant I'injection du radiotraceur dans le systeme. L'équation suivante est utilisée pour
la correction du bruit fond (Berne et al, 2008 ; Kasban et al, 2010) :

ny() = n(t) — By (3.1)
Avec :
ny, (t): Nombre de coups aprés correction du bruit de fond (cps).
n (t): Nombre de coups mesuré (cps).
B,: Valeur du bruit de fond (cps)
3.4.2. Correction de la radioactivité

Etant donné que les radiotraceurs se désintégrent de maniére exponentielle avec le temps, il
est nécessaire de corriger la radioactivité. Pour cela la relation suivante est utilisée (Berne et al,
2008 ; Kasban et al, 2010) :

In(2)t
T1
n,(t) = ny (et =ny(te = (3.2)

Avec :

n.(t): Nombre de coups apres correction de la radioactivité (cps).
ny, (t): Nombre de coups aprés correction du bruit de fond (cps).
A: Constante de décroissance radioactive (s~1).

t: Temps (s).

T, s, Période radioactive du radiotraceur utilisé (s).
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3.4.3. Correction du point de départ

Le systeme d'acquisition des données est généralement allumé avant I’injection pour garantir
la détection du radiotraceur. Afin de supprimer tout comptage avant I'injection une correction
du point de départ est appliquée (Berne et al, 2008 ; Kasban et al, 2010). Les données seront
notées np(t).

3.4.4. Lissage des courbes

Le but du lissage est d'éliminer, ou du moins de diminuer, les fluctuations dues au comptage
ou a I’¢électronique. Généralement, on fait appel a des logiciels (Dans ce présent travail Origin
2018 a éte utilisé) pour effectuer cette correction (Berne et al, 2008 ; Kasban et al, 2010). Les
données obtenues aprés lissage sont notées n; (t).

3.4.5. Extrapolation des données

L'extrapolation des données est nécessaire lorsque les courbes expérimentales sont
incomplétes en cas de problemes dans le systéme d'acquisition. L'objectif de I'extrapolation des
données est de prolonger la courbe de tracage d'une maniere plausible. Le nombre de points
extrapolés doit étre raisonnable tout dépend des données disponibles et du niveau de précision
souhaitée (Berne et al, 2008 ; Sheoran et al, 2018). Les données apres extrapolation sont notées

ng ().
3.4.6. Normalisation des données expérimentales

Une derniere étape peut étre effectuée, a savoir la normalisation des données
expérimentales. La normalisation est obligatoire lors de la modélisation des données de DTS a
I'aide d'un logiciel approprié. La courbe de concentration du traceur (donnée en cps) est
normalisée en divisant chaque point par l'aire sous la courbe (c'est-a-dire le nombre total de
coups) (Berne et al, 2008):

ne(t
E(t) = # (3.3)
J, nc(®dt
Avec :
n.(t) : Nombre de coups corrige (résultat de toutes les opérations précédentes) (cps).
Puisque les taux de comptage sont connus a des intervalles discrets At, 1’équation (3.3)
devient :
n.(t;
E(t) = () (3.4)

ronc(t)At
n.(t;) : Nombre de coups corrigé au temps i (cps).
At : Temps d’acquisition (S).
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3.5. Logiciel DTSPro V.4

Le logiciel DTSPro V4.2 a été développé par PROGEPI (centre de valorisation du
Laboratoire Réaction et Génie des Procédés, LRGP). Il est actuellement distribué et utilisé dans
50 pays et considéré comme une référence dans I’interprétation de tragage et la modélisation
des réacteurs par I’approche systémique (Haag et al, 2019).

3.5.1. Objectif

Le logiciel simplifie la modélisation des resultats des expériences de tracage dans les
réacteurs et d’autres systémes de laboratoire et industriels, (Sysmatec, 2019). Son
fonctionnement est basé essentiellement sur deux concepts :

- Simuler la réponse a un signal d’entrée de tout réseau complexe sans qu’il soit
nécessaire d’écrire la moindre équation de bilan. Les calculs sont effectués en utilisant
la fonction du modele dans le domaine de Laplace. (Manuel DTSPro, 2000)

- Optimiser les paramétres du modele pour mieux s'approcher de la courbe expérimentale
donnée (Berne et al, 2008 ; manuel DTSPro, 2000).

3.5.2. Description
Le logiciel comporte trois fenétres principales :
A. Le modéle

Cette fenétre permet la création d’un modéle sous forme d’un réseau de réacteurs
élémentaires comportant une entrée et une sortie, il englobe trois bibliotheques :

Modules : Huit réacteurs (modules) élémentaires et complémentaires sont disponibles dans ce
logiciel :

- Réacteur parfaitement agité ;

- Cascade de réacteurs parfaitement agités en série ;

- Cascade de réacteurs parfaitement agités en série avec échange d’un volume mort ;
- Cascade de réacteurs parfaitement agités avec un court-circuit ;

- Réacteur piston ;

- Réacteur piston avec une dispersion axiale ouvert a la dispersion ;

- Réacteur piston avec une dispersion axiale fermé a la dispersion ;

- Réacteur piston avec une dispersion axiale semi-ouvert a la dispersion.
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Dans la plupart des cas industriels, les cing premiers modéles sont suffisants. Par contre,
les trois derniers modeéles sont utilisés beaucoup plus pour des approches académiques.

Neeuds : Les noeuds sont les composants du réseau ou la somme algébrique des débits est égale
a zéro sauf a I’entrée et la sortie du réseau. Six nceuds sont disponibles :

- Nceud simple pour connecter les différentes branches ;
- Nceud d’entrée sans injection ;

- Nceud d’injection ;

- Nceud d’entrée avec injection ;

- Nceud de visualisation ;

- Nceud de sortie avec visualisation.

Branche : La branche est I’une des composantes du réseau, définie par deux nceuds reliés, un
au départ I’autre a 1’arrivé. Elle ne peut contenir qu'un seul module, orientée dans la direction
du débit.

MNeeud 2 | |
entrée . . ./—\\ ) 019 CJO
W, W,
Neeud 1 Branche 1 Branche 2
Noeud 3 __f/—\. sortie
_/

| Meoeud 4

— @

-

Figure 3.7. Schéma d’un mod¢le sur le logiciel DTSPro.

B. Les courbes

Cette fenétre permet la visualisation des courbes de la DTS théorigque et expérimentale au
méme temps.

C. Les tableaux

Cette fenétre sert a importer les résultats expérimentaux et enregistrer les résultats de
simulation.
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Figure 3.8. Fenétres principales du logiciel DTSPro

3.5.3. Simulation d’un modéle
A. Construction d’un modéle

Le modéle se crée en utilisant la fenétre « modele ». La surface du dessin est constituée
d’une grille définie par des points facilitant le placement des différents éléments du modele, qui
sont disponibles dans la boite a outils qui s’affiche au-dessus de 1’écran :

- Les modules : les différents symboles de la boite a outils qui s’affiche au-dessus
de I’écran, permettent de choisir le type de module a représenter.

- Nceuds : le principe de la représentation des noeuds est le méme que celui des
modules. Le nombre de nceuds est limité a quarante, le logiciel numérote les nceuds
selon I’ordre de leur création, a I’exception de celui de ’entrée et de celui de sortie.
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Figure 3.9. Fenétre modeéle de projet

- Les branches : la création d’une branche se fait par la connexion des nceuds et des
modules, en cliquant sur le bouton gauche sur un nceud d’entrée et déplacant le
curseur sur 1’élément suivant a connecter.

- Paramétrage des modules et des branches : Pour une branche, il est demandé de
déterminer le débit d’écoulement uniquement. Par contre, les modules nécessitent
I’introduction de plusieurs parametres, comme le montre le tableau (3.2) :
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Tableau 3.2. Paramétre des réacteurs élémentaires

Reéacteurs élémentaires et complémentaires | Parameétres

Reéacteur parfaitement agité Temps de séjour moyen t
Ou volume V

Reéacteur piston Temps de séjour moyen t
Ou volume V

Cascade des RCPA en série Temps de séjour moyen t
Ou volume V

Nombre de RCPA (N)

Cascade des RCPA en série avec échange
d’un volume mort

Temps de séjour moyen t
Ou volume V :
Volume accessible V,, et le volume mort V,

Constante du temps d’échange t,,, = ;—g
Rapport du volume : k = Yo
m
La fraction du volume mort 8
Nombre de RCPA (N)
Cascade des RCPA en série avec un court- | Temps de séjour moyen t
circuit Ou volume V
Nombre des RCPA (N)
Fraction de court-circuit a
Reacteur piston avec dispersion axiale Temps de séjour moyen t
Nombre de Péclet
Reactor parameters X |
Parameters Optirmezation Branch parameters
S [0 O o 0
© T : : | |1 Parameler (lptirezahon
() Volume - - _
J 0 0 0 e |
T | ! L
K L i u
acha ' ) VO | X b
Pa [ [ |

X o

Figure 3.10. Paramétrage des modules et des branches
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Avant de commencer la simulation, une vérification de certains parametres a lieu pour
confirmer qu’ils sont convenables pour la simulation souhaitée :

- Temps et nombre de points

Le temps de simulation est choisi d’une maniére a ce que la réponse entiére soit représentée
sur cet intervalle. Le pas doit étre le méme pour toutes les courbes utilisées dans le projet ouvert.

- Option de réponse

Le logiciel DTSPro donne une réponse du modele a :

Une injection impulsion ;
Une injection échelon ;
Un signal quelconque

Optimisation

Réalisation d’une étude de sensibilité sur chaque parameétre pour voir leur influence sur
I’aspect général de la réponse du modele et rapprocher les résultats de la simulation des données

expérimentaux.

Parameters of the simulation

Step time
Mumber of points

Simulation time

FRezpons

(@) To a puls
3 To a step
() Cornmvalution

Column of the data

O ptimisation
':::' es @ o

Ak node

Column of the data
Iteration=

FPrecision

a
101
20

i

ik

®
I
< ¢

Ak

0.1

a® OK

2 Annuler

Figure 3.11. Parametres de simulation
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C. Traitement préliminaire des données expérimentales et estimation des moments

Les données expérimentales sont importées d’un fichier « Excel » ou d’un autre « fichier
ASCII » vers la fenétre tableau de logiciel.

H DTS Pro va.21 - [Table (Project]]
EE File Edit Simulation Windows Helg

O = |3 &

~§ b

Tirne ColZ2(Mode2] Col2 Cald Cals
Li1 u] u]
Li 2 0.2 0.041593
Li3 0.4 0.037345
Li 4 0.6 0039793 ]
Lis 0.8 0038149
LiE 1 0.039024
Li 7 1.2 0,0373ar3
Li8 1.4 0038561
Lig 1.6 00377
Li10 1.8 0038105
Li11 2 0,037388
Lil2 2.2 0.037EE1
Li13 2.4 0.03706
Lil4 2.6 0037276
Li15 2.8 0036723
Li1E 3 0.036885
Lil7¥ 3.2 0036353
Li18 3.4 0.036503
Li139 3.6 0.0325041
Li 20 3.8 0035128

Figure 3.12. Tableau des données expérimentales

D. Visualisation des courbes

Pour la visualisation des résultats de la simulation et des données expérimentales, le logiciel
affiche les courbes expérimentales et théoriques sur la fenétre « courbe ».

[*£! Curves (Project) =N E=H )
4B
Cal2
relthag -
975
650
325
a4
0 300 500 300 1200
time

Figure 3.13. Visualisation des résultats sous forme de courbe.
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3.6. Aspects radioprotection

La manipulation d’une source radioactive non scellée, le Technétium-99m, présente un
risque d’exposition des personnes aux rayonnements ionisants, ce qui a fait 1’objet d’une
procédure administrative afin d’avoir une autorisation sur le déroulement des expériences, les
étapes suivies sont :

- Une visite médicale permettant de prononcer la bonne santé des membres et leur
possibilité d’assister a la manipulation ;

- L’information et la sensibilisation du personnel sur les dangers de I’exposition a la
radioactivité ;

- L’appel a des équipes spécialisées en radioprotection.

Les expériences ont été réalisées en présence d’une équipe de radioprotection assurant la
sécurité radiologique du personnel en proposant une démarche expérimentale appropriée :

1- Approvisionnement des tenues de protection pour éviter la contamination interne
par inhalation, ingestion ou par voie cutanée, comportant :
- Une combinaison jetable ;

- Des gants jetables non stériles en latex ;
- Des sur-chaussures ;
- Des lunettes protectrices ;

- Des masques.
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Figure 3.14. Tenue de protection individuelle : (1) Combinaison (2) Sur-chaussures (3)
Lunettes protectrices (4) Masque (5) Gants jetables.

2- Utilisation de mateériel spécial pour limiter 1I’exposition radioactive et éviter la
contamination :

- Papier absorbant dans les zones d’injection et de préparation du
radiotraceur ;

- Conteneurs cylindriques en plomb pour le déplacement et 1’entreposage de
la source radioactive.

3- Surveillance de I’exposition externe ; ceci est réalisée par dosimétrie. Deux types de
dosimetres ont été utilisés dans ce cas :

- Dosimetre passif congu pour chaque individu sécurisé par un code barre,
nécessitant un traitement pour déterminer 1’équivalent de dose regue ;

- Dosimetre actif qui mesure la dose en temps réel et il est du type a lecture
directe, de marque ‘’Thermo Fisher Scientific’’ et d’un intervalle de mesure
variant entre 1uSv et 16 Sv.
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Figure 3.15. Dosimetres : (a) dosimétre passif (b) dosimetres actifs

4- Contrdles des sources, locaux et équipements a 1’aide d’un Personal Radiation
Detector (RadEYE PRD) de marque Thermo Fisher Scientific SN31120 qui permet de
mesurer les rayonnements environnants en cps.

R;EVE PRD

Personal Radiation Detector

Info
Menu 'ﬂb

020

Figure 3.16. Personal Radiation Detector (RadEYE PRD)

5- Controles techniques d’ambiance, comprenant :

- Lamesure des débits de dose externes, en indiquant les caractéristiques des
rayonnements en cause a I’aide d’'un RADIAGEM de marque CANBERRA
avec un intervalle de mesure de 0,3 uSv/h a 100 mSv/h ;

- Les mesures de la contamination surfacique dans le laboratoire, par des
appareils de contrdle de contamination surfacique de marque CANBERRA
qui détectent les rayons a, B et y sur une surface de 15 cm?.
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(b)

Figure 3.17. Appareils de mesure de la radioactivité dans 1’air ambiant : (a) RADIAGEM (b)
appareil de controle de contamination surfacique

Les contrdles de contamination des locaux (plans de travail, sols...), du matériel utilisé,
des vétements et des mains sont effectués aprés chaque manipulation. Toute trace de
contamination est immédiatement éliminée a 1’aide de ’alcool.

6- Gestion et élimination des déchets radioactifs, les équipements de protection
individuelle (EPI) et outils d'injection sont récoltés dans une poubelle en aluminium
spécifique ;

Figure 3.18. Poubelle en aluminium spécifique

- Les effluents liquides sont stockés dans des fats en plastique jusqu’a décroissance de
Pactivité ;

- Afin d’assurer I’¢élimination des déchets et effluents dans des conditions propres et
éviter tout effet préjudiciable sur I’environnement, les déchets radioactifs générés sont
stockés dans un conteneur approprié et placés dans une piéce isolée jusqu’a
décroissance de I'activité avant leur élimination.
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Chapitre 4 : Résultats et discussion

Dans le but d’étudier 1’effet du débit d’alimentation sur les mesures de DTS dans une
colonne de flow rig de 120L de contenance, 3 débits différents sont utilises : 4 L/min, 12L/min
et 20L/min, et en absence de toute agitation dans la colonne. Pour chaque mesure de DTS, 4
mL d’une solution de pertechnétate de sodium Na®**"TcOs d’une activité de 2 mCi sont
instantanément injectés a I’entrée de la colonne. Avant injection, 3 mL de la solution radioactive
sont dilués dans 5 mL d’eau pour assurer I’homogénéité du radiotraceur avec la phase a tracer
qui est I’cau. Les données collectées par les quatre détecteurs sont directement visualisées sous
forme de spectres donnant le nombre de coups en fonction du temps (n(t)).

Avant l'expérience, un essai a blanc est effectué en utilisant un colorant « Bleu de
méthyléne » afin de :

- Détecter tout dysfonctionnement dans le flow-rig (fuites dans les conduites ou dans la
colonne, dysfonctionnement de la pompe ou de 1’agitateur...).

- Expliquer au personnel le déroulement des faits pour assurer la réussite des expériences
mettant en jeu une source radioactive non scellée « solution de Na**™TcOy4 », dont le risque
majeur de sa manipulation est la contamination.

4.1. Conditions expérimentales et analyse de I’injection du radiotraceur

Le premier détecteur (D1) est placé dans le but de vérifier le type d’injection et de s’assurer
qu’il s’agit bien d’une injection impulsion de Dirac. Rappelons que l'injection impulsion
consiste a injecter pendant un temps trés court une petite quantité du traceur. Les temps
d’injection (t;,;) pour les trois expériences sont donnes dans le tableau (4.1) ci-apres :

Tableau 4.1. Paramétres opératoires des expériences.

Expériences Q (L/min) Agitation Vinj(mL) tinj (5) T (S)
(tr/min)
1 4 Aucune 4 3,46 1800
2 12 Aucune 4 3,78 600
3 20 Aucune 4 3,15 360

*

‘L'=VQ—R; Ve=1201L

Les réponses du premier détecteur (D1) pour les trois expériences, présentées dans la figure
(4.1) ci-aprés, apparaissent comme des pics tres fins, continus, similaires a la fonction
impulsion de Dirac.

Selon Houzelot, (2013) on considére qu'expérimentalement I’injection est impulsionnelle si
le temps d’injection est inférieur a 1 % du temps de passage ( t;,; < 0,017). Pour les trois
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injections, cette condition est bien vérifiée. Nous pouvons dire que I’injection du radiotraceur
pour les trois expériences est faite avec succes.

Nous remarquons que 1’amplitude des pics (nombre de coups maximal) diminue de la
premiere expérience a la troisieme, ceci peut étre lié a la décroissance radioactive du traceur.
En effet, les expériences n’ont pas été toutes réalisées a la méme heure.

50000

40000 -

‘v 30000

n(t){cp

20000

4 Lfmin

10000

T T T T T T
0 500 1000 1500 2000 2500 3000

temps (s)

30000

25000

20000

i
o
=]

15000 |
=

= 12 L/min
10000 +

5000

T T T T T T T
0 200 400 600 800 1000 1200 1400
temps (s)

20000 —
18000
16000 -
| O — —
14000
‘o 12000
o
&)
= 10000
= 8000 20 L/min
6000 -

4000

2000

T T T T T T T T 1
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800
temps (s)

Figure 4.1. Réponses du détecteur (D1) aux injections et pour différents débits.
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4.2. Vérification du débit d’alimentation

S’assurer que le débit circulant dans le systéme est bien celui indiqué par le débitmetre est
une étape primordiale pour garantir la fiabiliteé des résultats. Deux détecteurs (D2) et (D3) sont
utilisés pour la vérification du débit par la méthode du temps de transit, dont le principe est
présenté dans la figure (4.2).

Les deux détecteurs sont séparés par une distance de 55 cm. Le point d’injection situ¢ avant
un coude a permis de réduire la longueur effective de melange, L, @ 51 cm pour un diametre
interne de la conduite, D, de 32 mm. Rappelons que selon Yunos et al. (2018) L, devrait étre au
moins égale a 100 voire a 200 fois le diametre interne de la conduite. Cette longueur peut étre
réduite par la présence de coudes créant des turbulences qui améliorent le mélange.

Afin de vérifier I’étalonnage du débitmétre, deux expériences sont faites a un débit de 20
L/min pour assurer la reproductibilité des résultats. Les réponses des détecteurs (D2) et (D3)
sont présentés dans les figures (4.3), (4.4).

f— 1t =12-11

nit)icps]
mit}icps)

L el | i

TtmpsisF

Point _d D
d’injection Q= t 4
| Debit GDp

Figure 4.2. Principe de la méthode du temps de transit.
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Figure 4.3. Réponses des détecteurs (D2) et (D3) pour un débit de 20 L/min
30000 I
bypp: 0.00, peak: 871.96, stdev: 0.48
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@ 20000 - ‘
g D3 |
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Figure 4.4. Réponses des détecteurs (D2) et (D3) pour un débit de 20 L/min (répété)

Une fois le temps de transit entre les deux détecteurs déterming, le débit est calculé a l'aide
de I'équation (2.10). Les résultats de calculs sont donnés dans le tableau (4.2) ci-dessous :
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Tableau 4.2. Résultats de calculs du débit par la méthode du temps de transit

Q délivré (L/min) | D(m) | d(m) | t,.(s) | Q calculé (L/min) Erreur relative”
(%)
20 0,032 0,55 1,27 20,90 4,50
20 0,032 0,55 1,29 20,57 2,85
Moyenne / / / 20,74 3,68

*Erreur relative = 1aétivre—Qeateutel o 1

délivré

Nous constatons que globalement les valeurs des débits indiquées par le débitmeétre et les
valeurs calculées sont trés proches avec une erreur relative inférieure a 5%. On aurait, peut-
étre, gagné plus en précision si la longueur de mélange effective était plus grande, ce qui
permettrait un meilleur mélange du radiotraceur avant la détection.

Nous remarquons egalement que la deuxiéme expérience est plus précise que la premiére
avec une erreur relative estimée a 2,85% ceci peut étre liée a la qualité de I’injection. L’injection
de la deuxiéme expérience, présentée dans la figure (4.5) s’approche le plus de I’impulsion de
Dirac avec un temps d’injection de 2,3 s, tandis que dans la premiére expérience le radiotraceur
est injecté pendant un temps relativement plus élevé, a savoir 3,15 s (comme indiqué sur le
tableau (4.1)).

T000

G000

5000
—_
2 4000
= |
Z 3000
|

2000

1000

T T T T T T T
0 200 400 600 800 1000 1200 1400
temps (s)

Figure 4.5. Représentation graphique de la deuxieme injection.
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4.3. Caractérisation hydrodynamique de la colonne et effet du débit

Un détecteur (D4) est placé a la sortie de la colonne du flow rig pour enregistrer la
concentration du radiotraceur dans le flux de sortie en (cps). Cette réponse impulsionnelle est
la clé de mesure de la DTS dans la colonne et par conséquent, son évaluation hydrodynamique.

Les spectres collectés de (D4) pour les 3 différents débits : 4 L/min, 12L/min et 20L/min
respectivement sont présentés dans la figure (4.6) suivante :

eas 94 of 111, dated 21.05.19 13:26:07, 2000 samples of 1.500 sec

«first line template>
<second line template’

f,w*"‘"'mm
JHH m“””*ﬂwumH

0.00, peak: 1015.39, stdew:

cas 97 of111, dated 21.05.19 14:43:28, 1963 samples of 0.700 sec

<«first line template>
<zecond line template>

M*M

st r

0.00, peak: 870.99, stdev:

of111, dated 21.05.19 15:38:57, 1779 =samples of ©0.900 =sec

«first line template>
<second line template>

WWW“”WWW"MW“**#.M

0.00, peak: 809.19, stdew: .38

Figure 4.6. Distribution du radiotraceur dans les flux de sortie pour des débits de 4L/min,
12L/min et 20 L/min respectivement.
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Les données de chaque spectre FM sont récupérées sous forme de fichier (Figure 4.7) pour

le traitement.

e &SE& # &

(a) 2000
by 1500
366
408
380
367
az1
385
395
389
368
396
38
3g7
380
416
379
382
372
378
3g1
370
398
az1
388
39z
417
380
395

Figure 4.7. Exemple de données récoltées par le détecteur 4 pour un débit de 4L/min. (a)
nombre de coups récoltés en (cps) (b) intervalle de temps en (ms).

e

Les spectres expérimentaux contiennent beaucoup de fluctuations dues a la sensibilité des
équipements de détection et aux nombres de coups enregistrées dans un intervalle de temps trés
réduit. Pour ’analyse, le signal doit représenter la matiere radioactive a l'intérieur du systeme
sans bruit. Les étapes de traitement des données sont effectuées a l'aide du logiciel Origin. Ces

étapes comprennent :

- La correction du bruit de fond : Le niveau du bruit de fond (Br) est mesuré, avant chaque
expérience, autour du quatrieme point de détection (emplacement de D4), et dont les
valeurs sont mentionnées dans le tableau (4.3). Le niveau du bruit de fond est soustrait des
données expérimentales (équation (3.1)). Selon Pant (2001), aprés soustraction, les
dépassements négatifs doivent étre mis a zéro.

Tableau 4.3. Valeurs de bruit de fond enregistrées avant chaque expérience

Expériences Q (L/min) Br (cps)
1 4 366
2 12 377
3 20 668
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Nous remarquons que le bruit de fond augmente de la premiere a la troisieme experience,
ceci peut étre dii & la présence de fats de stockage des effluents radioactifs. On rappelle que la
colonne est vidée et rincée apres chaque expérience et les effluents radioactifs sont stockés dans
des flts en plastique pour une gestion par décroissance avant leur élimination.

- Correction de la radioactivité : Effectuée en utilisant 1’équation (3.2). Avec T1» temps de
demi vie du **™Tc estimé & 21600 s (6 h).

- Correction du point de départ, en éliminant tout comptage avant l'injection.
- Lissage pour reduire les fluctuations, en utilisant le logiciel Origin 2018.

- Extrapolation : Contrairement a ce qu’on peut visualiser sur les spectres FM I’acquisition
n’est pas achevée pour les trois expériences. Une extrapolation des données demeure
indispensable. Pour les trois courbes, une extrapolation avec des exponentielles
décroissantes, retracées dans le tableau (4.4), a été faite.

Tableau 4.4. Fonctions utilisées pour 1’extrapolation.

Expériences Q (L/min) Fonctions R?
1 4 59349 exp(-0,002t) 0,99
2 12 1155,2 exp(-0,002t) 0,96
3 20 1760,6 exp(-0,003t) 0,95

- Normalisation (détermination de la fonction de DTS : E(t)) : Effectuée par I’équation (3.4).
La normalisation des données permet de faciliter le calcul des moments. C’est une étape
obligatoire lors de I'ajustement du modéle avec un logiciel d'analyse de DTS.

L’ensemble des traitements effectués sur chacune des courbes expérimentales : 4 L/min, 12
L/min et 20 L/min sont présentés dans les figures (4.7), (4.8) et (4.9).
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Figure 4.8. Traitement de spectre pour un débit de 4 L/min.
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Figure 4.9. Traitement de spectre pour un débit de 12 L/min.
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Figure 4.10. Traitement de spectre pour un debit de 20 L/min.
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4.3.2. Analyse des données de DTS

L'analyse des données de DTS dépend de I'objectif pour lequel les expériences ont été
réalisées. Pour notre étude, I’estimation du temps de séjours moyen des particules, g, est un
parametre clé pour la caractérisation de la colonne et I’identification des éventuels
dysfonctionnements qu’elle peut présenter.

Comme les taux de comptage sont connus a des points discrets, 1’équation (4.1) suivante est
utilisée pour le calcul du temps de séjour moyen :

n

f= ) GE(t)AL (4.1)

i=1

Nous remarquons que la variation du débit a une influence sur 1’allure des courbes de DTS,
en effet, celles-ci deviennent de plus en plus fines lorsque le débit augmente. A un débit de 4
L/min la distribution est trés étalée avec une variance estimée a 96,51 min? et ceci peut
s’expliquer par le fait qu’a faible vitesse d’écoulement les particules ne sortent de la colonne
que tres lentement. Pour des débits élevés (12 L/min et 20L/min), 1’étalement des réponses
impulsionnelles diminue, en effet, ’augmentation de la vitesse d’écoulement accélére le
transport des particules et celles-ci se retrouvent vite dans le courant de sortie. Ces observations
sont confirmées par les calculs, en effet, lorsque le débit augmente le temps de s€jour moyen
diminue considérablement.

Les calculs montrent également que pour les débits de 4 L/min et 12L/min, le temps de séjour
moyen, t, est inférieur au temps de passage, T (tableau (4.5) ci-aprés). De plus, les courbes de
DTS, décrites dans les figures (4.8f) et (4.9f), présentent des trainées. Selon Villermaux (1982),
cela indique la présence d’un volume mort dans le systeme. Ce volume mort peut étre di a la
géométrie complexe de la colonne. En effet, la colonne est constituée de quatre cuves munies
de chicanes, celles-ci créent des ongles au sein de la colonne pouvant favoriser la stagnation du
fluide. Selon Levenspiel (1972), le volume mort peut étre également causé par la faible
dispersion dans la colonne.

A 4 L/min, la fraction de volume mort, 8 est estimée a 48,07%, un débit de 12 L/min a
permis de réduire cette fraction de 36 %. La présence d’un volume mort diminue le volume
accessible, Va. Par exemple pour un débit de 4 L/min seule un volume de 62,32 L est accessible
au fluide.

Pour un débit de 20 L/min, nous avons trouvé un temps de séjour moyen, &, trés proche du
temps de passage, t. L’écart, trés faible entre les deux (Erreur relative de 0,33%) peut étre
négligé. Un débit de 20 L/min a permis d’éliminer compléetement le volume mort.
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L’ensemble des résultats sont résumés dans le tableau (4.5) suivant :

Tableau 4.5. Parametres hydrodynamiques de la colonne.

Q (L/min) | £ (min) | &g (min) 8% Dysfonctionnement | g1~ v,
(%) (L)
min?)
4 30 15,58 96,51 Volume mort 48,07 | 62,32
12 10 8,81 70,24 Volume mort 11,91 | 105,71
20 6 6,02 33,03 - - -

8% =YL (t — t)2E(L) At

1*13 =1— Eg

T

Z*Va:V_Vm:(l_B)V

Suivant Berne et al (2008), I'existence d'irrégularités peut étre clairement détectées par la
fonction intensité, A (t). La courbe de la fonction d’intensité telle qu’elle est présentée dans les
figures (4.11), confirme que réellement pour un debit de 20 L/min la colonne ne présente aucune

anomalie.

ey ||

Y,

T T
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T
1000

T
1500

T T T T T T 1
2000 2500 3000 3500

temps (s)

Figure 4.11. Courbe de la fonction intensité (Q=20L/min).

On rappelle qu’en absence d’anomalies et pour un systéme quelconque la fonction intensité
est une fonction monotone croissante (Tableau 1.2), si des irrégularités prononcées apparaissent
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dans la courbe, ceci indique la présence d’un dysfonctionnement dont la nature est déterminéee
par les calculs et ce, selon Villermaux (1982).

Nous remarquons que, la fonction intensité relative a un débit de 20 L/min est bien une
fonction monotone croissante. Les faibles fluctuations qu’elle présente (Figure (4.11)) peuvent
étre liées a I’expérimentation. En effet, si nous regardons de prés la courbe de DTS méme apres
traitement, celle-ci présente quelques fluctuations. Cette fonction permet de confirmer que pour
un débit de 20 L/min la colonne ne présente ni volume mort ni court-circuit.
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4.4. Modélisation de la colonne par DTSPro

Afin de procéder a une analyse plus détaillée du comportement hydrodynamique de la
colonne et de rendre compte des allures des courbes observées a différents débits
d’alimentation, des modeles mathématiques appropriés sont utilisés pour simuler les résultats
de DTS par le logiciel DTSPro. Ces modéles pourraient étre utilisés par la suite pour servir de
base a I’extrapolation de cette colonne.

Sur la base de la forme des courbes de la DTS obtenues aprés le traitement et des
observations visuelles sur la colonne, nous avons mis en place des mod¢les a I’aide du logiciel
DTSPro. La création de ces modeles repose essentiellement sur les principales étapes, ci-
dessous :

- Choix d’un module élémentaire ou complémentaire convenable ;
- Combinaison entre les nceuds et les différents modules ;
- Le paramétrage des modules et des branches ;

- L’optimisation des parameétres et la simulation des modéles jusqu’a 1’obtention des
résultats souhaités.

Les modéles que nous avons proposés pour les quatre cas étudiés (Débits de 4 L/min, 12
L/min et 20 L/min avec agitation et sans agitation) sont représentés ci-dessous par les figures
(4.12), (4.14), (4.16) et (4.18).

4.4.1. Modélisation pour un débit de 4 L/min

Le modele qui décrit mieux le comportement de la colonne pour un débit de 4 L/min ;
représenté sur la figure (4.12) ; est un RP a dispersion axiale ( 7 = 41,67 s, Pe = 10) et une
cascade 2 de RCPA avec échange d’un volume mort (z = 750 s, t,, = 100 s,k = 0,1).

- —H—=

Figure 4.12. Modéle décrivant le comportement de la colonne a un débit de 4 L/min

Nous pouvons dire que cette association est représentative de la colonne car la courbe de
modele simulé est trés proche de celle obtenue expérimentalement ; comme retracé dans la
figure (4.13).
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0,0010 -
—— courbe expérimentale
—— modele

0,0008
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E) (s™)

0,0004
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0,0000 T T T T
0 2000 4000

temps (s)
Figure 4.13. Résultats de la modélisation a un debit de 4 L/min
4.4.2. Modélisation pour un débit de 12 L/min

A un débit de 12 L/min, le mod¢le constitué d’un RP ( 7 = 36,67 s) et d'un RP avec
dispersion axiale (t = 133,3 s, Pe = 0,7) associés en série (figure (4.14)) s’avére approprié
pour la description du comportement hydrodynamique de la colonne.

-4 SO 2 ) —
Figure 4.14. Modéle décrivant le comportement de la colonne a un débit de 12 L/min

La courbe du mod¢le calculée par le logiciel DTSPro s’identifie parfaitement a la courbe de
DTS expérimentale comme le montre la figure (4.15)
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0,003 -
—— courbe expérimentale
—— modele
0,002
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D)
o
0,001
0,000 . ,
0 2000
temps (s)

Figure 4.15. Comparaison des deux courbes, expérimentale et celle du modele a un débit de
12 L/min.

4.4.3. Modélisation pour un débit de 20 L/min

A 20 L/min, I’écoulement a I’intérieur de la colonne est décrit par le modele présenté
dans la figure (4.16), il s’agit d’une association en série d’un RP (t = 28,57 s) et d’'un RP avec

dispersion axiale (z = 100 s, Pe = 0,7).
$— —o D >
Figure 4.16. Modéle représentant le comportement de la colonne a un débit de 20 L/min sans
agitation.

Cette association a ¢té validée car les courbes de DTS expérimentale et calculée s’identifient

entierement, tel qu’énoncé dans la figure (4.17)
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0,004 —
courbe expérimentale
—— modéle
0,003
?
N2
= 0,002
L
0,001
0,000 . T : )
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Figure 4.17. Comparaison des résultats expérimentaux et des résultats de la modélisation a un
débit de 20 L/min sans agitation.

L’ensemble des paramétres hydrodynamiques calculés et simulés sont regroupés dans le
tableau (4.7)

Pour une correspondance acceptable entre les courbes de DTS mesurées expérimentalement
et obtenues par les modeles, ’erreur moyenne entre les paramétres hydrodynamiques
expéerimentaux et simulés est inférieure a 5 % (tableau (4.7)).

Certains modéles contiennent un RP, selon J. Gitau et al (2019), la présence d’un RP en
début du modele indique un retard temporel de I’écoulement, en d’autres termes, en début
d’écoulement la colonne agit comme un retard pur, une partie des signaux entrants est donc
transmise sans déformation et se retrouve en sortie au bout d’un temps, t = Tzp qui différe
d’un cas a un autre.

Nous constatons que, pour les débits de 12 L/min et 20 L/min, un méme modeéle permet de
caractériser I’écoulement a I’intérieur de la colonne. La différence entre les deux modéles réside
dans les parametres des modules uniguement comme indiqué dans le tableau (4.7).

En absence d’agitation, tous les modeles révelent I’existence d’une dispersion dans le sens
longitudinal de I’écoulement, appelée dispersion axiale, qui peut étre due principalement a la
diffusion turbulente : L’alimentation et la sortie de la colonne peuvent provoquer des remous
et des tourbillons conduisant a un mélange dans la direction axiale.

Nous remarquons egalement que I’augmentation du débit engendre un accroissement du
coefficient de dispersion axial, Dax se traduisant par une augmentation significative de la
dispersion axiale. Cela peut étre expliqué par le fait que Dax est proportionnel a la vitesse
d’écoulement.
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4.4.4. Modélisation pour un débit de 20 L/min avec agitation

D’apres les résultats expérimentaux, pour un débit de 20 L/min la colonne ne présente
aucune anomalie (ni volume mort ni court-circuit). La modélisation révéle que pour ce méme
débit la dispersion axiale est tres importante. Selon Moreau (2014), cette dispersion pourrait
avoir des effets néfastes sur la conversion ou la sélectivité d’une réaction -Dans le cas ou cette
colonne devait étre le siége d’une réaction chimique- car elle tend a réduire le gradient de
concentration dans la direction longitudinale. L’un des parameétres influengant la dispersion
axiale est I’agitation.

Dans le but d’étudier I’effet de 1’agitation sur cette dispersion, nous avons proposé
d’appliquer une agitation de 127 tr/min. 4 mL de la solution radioactive diluée sont injectés de
facon instantanée. Le spectre collecté du détecteur (D4) est représenté par la figure (4.18).

rasl0l ofl111, dated 2£1.05.19 16:07:58, 1948 samples of 0.700 sec

<first line template>
<second line template>

L L TTNTR
uww " ﬂ\bkmmwmwnm

by pp : 0.00, peak: 944.50, stdew:

Figure 4.18. Distribution du radiotraceur dans les flux de sortie pour un débit de 20 L/min et
une agitation de 127 tr/min.

La réponse impulsionnelle obtenue dans ces conditions se présente comme une courbe
aplatie. L’aplatissement peut €tre di a la dilution du radiotraceur qui a pu €tre accentuée par
I’agitation, mais aussi a la décroissance radioactive du ®™Tc. En effet, cette derniére expérience
a ¢été effectuée a 16h07, il faut noter qu’apres 3h30 de temps presque un quart de la quantité
initiale du ®™Tc se désintégre engendrant une diminution de ’activité et donc une réduction du
nombre de photons émis par unité de temps.
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Figure 4.19. Traitement de spectre pour un déebit de 20 L/min avec agitation.

Pour un débit de 20 L/min, 1’agitation a permis de maintenir les particules de fluide dans
la colonne plus longtemps en augmentant le temps de séjour moyen de 0,26 s (le temps de séjour
passe de 6,02 s a 6,28 s)
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Lorsqu’une agitation de 127 tr/min est appliquée pour un débit de 20 L/min, une association

en série d’un RP (T = 85,71 s) et d’une cascade de 4 RCPA en série (t,, = 285,71 s)(figure
(4.20)), a permis de rendre compte du comportement hydrodynamique de la colonne.

e e ae  wm

Figure 4.20. Modéle de comportement de la colonne a un débit de 20 L/min avec agitation.

La comparaison des résultats expérimentaux et simulés telle que décrite dans la figure
(4.21) montre que le modeéle est parfaitement adapté pour la description du comportement de la

colonne.

—— courbe expérimentale
—— modeéle
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0 100 200 300 400 500 600 700 800 900
temps (s)

Figure 4.21. Comparaison des résultats expérimentaux et des résultats de la modélisation a un
débit de 20 L/min avec agitation
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Tableau 4.6. Récapitulatif des résultats de la modélisation de comportement hydrodynamique de la colonne pour les différents cas d’étude.

Cas . Résultats de Résultats
Conditions \ L
découl ¢ Modeéles la expérimentaux
ccoutemen simulation Erreur
RP ouvert a la Cascade de RCPA échangeant un ts (min) ts (min) (%6)
dispersion volume mort
1| Q=al/min T Pe [ Do(m?ls) | N | 7, (s) B
154
41,67 | 10 |1,11x 10~* 750 0,1 15,34 15,58
RP RP ouvert a la dispersion
2 | Q=12L/min 0 7 (8) Pe | Dg(m?s) 8,43 8,81 4,31
36,67 133,3 0,7 477x 1073
_ RP RP ouvert a la dispersion
Q =20 L/min
3 Sans 7 (S) 7 (S) Pe | Dgy(m?fs) 4,65
agitation 6,30 6,02
g 28,57 100 07 | 7,95x 1073
Q = 20 L/min RP Cascade de RCPA
4 Avec T (s) N T,(s) 6,32 6,28 0,64
agitation 85,71 4 285,71

D, : Calculé avec I’équation (1.20)

110



Chapitre 4 : Résultats et discussion

Dans ces conditions de 1’expérience la modélisation ne révele aucune dispersion dans la
direction axiale. Cette constatation a été mise en évidence lorsque nous avons effectué un essai
a blanc en injectant le bleu de méthyléne. 5 mL de Bleu de méthyléne sont injecté avec et sans
agitation dans le systéme. L’écoulement du colorant dans le systéme avec et sans agitation est
décrit dans la figure (4.22) et (4.23), respectivement.

En absence d’agitation (figure (4.23)) :

- Des gradients de concentration radiaux apparaissent induisant une dispersion dans
le sens radial.

- Ladispersion axiale est favorisée et est prépondérante.

L’agitation a réduit la dispersion axiale et a favorisé la dispersion radiale, comme le montre
la figure (4.22),

Figure 4.22. Ecoulement du colorant en présence d’agitation
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Figure 4.23. Ecoulement du colorant en absence d’agitation.

4.5. Analyse des erreurs

Toute expérience est entachée d’erreurs, méme aprés une procédure expérimentale
minutieuse. Ces erreurs se propagent ensuite dans les résultats et I'analyse des données. Elles
doivent donc étre quantifiées afin d’évaluer leur effet sur les résultats. Dans la présente étude,
nous relevons deux différentes sources d’erreurs a savoir :

- L’erreur dans la mesure des débits : Estimée inférieure a5 % ;

- L’erreur dans le calcul du temps de séjour moyen expérimental tg: Due
principalement & I'extrapolation des : Dans chaque courbe expérimentale environ
1000 points sont ajoutés par des fonctions a décroissance exponentielle et dont les
coefficients de déterminations sont obtenus pour tous les cas = 95%.

112



CONCLUSION GENERALE

L’industrie chimique est trés compliquée en termes d’efficacité de fonctionnement et de
rendement de production. En effet, une meilleure connaissance de ’influence des parameétres
opératoires (Température, pression vitesse d’agitation, débit d’écoulement etc..) sur le caractére
hydrodynamique dans les réacteurs permet aux diverses industries d’optimiser le rendement de
leurs unités afin de rendre plus compétitif le produit fabriqué. Lorsqu’ un réacteur est trés
complexe pour étre étudié a l'aide d'une approche analytique classique, I’utilisation d’une
approche quantitative plus globale s’impose. L'approche systémique, propos¢ par Danckwerts
en 1953, s'appuie sur la relation entrée-sortie et sur la réponse du systeme a des perturbations
extérieures. Elle est complémentaire de I'approche analytique détaillée et fournit un autre type
d'information : globale et souvent trés efficace. La Distribution des Temps de Sejour est
I'exemple le plus célebre d'approche systémique. Le tracage radioactif constitue I’une des
méthodes permettant la détermination de la DTS. Cette méthodologie de tracage s’est
développée avec le temps, devenant tres sélective et compétitive et quelques fois unique sur le
terrain.

L’objectif principal de cette présente étude est 1’évaluation hydrodynamique d’une colonne
de flow rig a trois valeurs de débit d’alimentation, en effectuant des mesures de DTS par tragage
radioactif.

L’analyse des courbes de DTS obtenues aprés traitement ont permis d'établir les résultats
suivants :

- Ades débits de 4 L/min et 12 L/min, les courbes de DTS présentent de longues trainées
et le temps de séjour moyen expérimental est inférieur au temps de passage théorique,
indiquant ainsi la présence d’un volume mort dont la fraction diminue de 36 % lorsque
le débit passe de 4 L/min a 12 L/min.

- Un débit de 20L/min permet 1’élimination de tout le volume mort.

- Pour un debit de 20 L/min la colonne ne présente aucune anomalie (ni volume mort, ni
court-circuit).

Apres avoir obtenu les courbes expérimentales de DTS le travail a consisté a trouver un
modéle hydrodynamique pour représenter 1’écoulement. Les principaux résultats peuvent étre
résumés comme sulit :

- Parmi la variété de modéles d'écoulement offerts par le logiciel DTSPro utilisé, la
disposition d’un réacteur piston a dispersion axiale et une cascade de deux RCPA en
série avec échange d’un volume mort semble étre le plus appropriée pour décrire
I'hydrodynamique de I’installation étudiée, pour un débit de 4 L/min.

- Une association en série d’un RP avec un RP avec dispersion axiale décrit parfaitement
I’hydrodynamique de la colonne étudiée pour les débits de 12 L/min et 20 L/min.

- Enabsence d’agitation, les trois modeles précités mettent en évidence la présence d’une
dispersion principalement dans le sens longitudinal. Cette dispersion s’amplifie lorsque
le débit augmente.
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- L’agitation tend a réduire la dispersion axiale et a favoriser la dispersion dans le sens
radial.

Au final, les mesures de DTS ainsi que la modélisation ont permis globalement d’identifier
les anomalies que la colonne peut présenter et d’établir des modéles pour décrire le
comportement de la colonne pour différentes valeurs de débits. L’écoulement s’avere tres
complexe a I’intérieur de cette colonne, a notre avis ceci est di a la géométrie. 1l est évident
que I’étude de DI’effet du débit avec seulement trois valeurs n’est pas suffisante. Il serait
intéressant de poursuivre cette recherche en étudiant une autre gamme de debits mais aussi
d’autres paramétres comme 1’agitation par exemple.

Le vocable « radioactif » n’est pas un frein a I’utilisation de cette technologie. Toutes les
expériences ont été, en effet, realisées dans des conditions de sécurité parfaite dans le cadre de
la Iégislation en vigueur.
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