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ETUDE NUMERIQUE DE LA PRODUCTION DE GAZ DE SYNTHESE PAR
COMBUSTION RICHE DU METHANE DANS UN BROULEUR POREUX

Yann ROUSSEL

RESUME

Les syngas sont des produits valorisables utilisés en chimie industrielle pour produire des
biocarburants ou du méthanol. La combustion d’un mélange air-carburant a forte richesse dans
un milieu poreux permet la production de gaz de synthese. L’objectif de ce mémoire est de
modéliser numériquement la production de syngas dans un briileur poreux, basé sur la maille
de diamant, par combustion riche du méthane.

La géométrie de la matrice poreuse est inspirée du travail de Samoilenko et al., 2019 pour
obtenir des matrices poreuses réguliéres avec des structures en maille de diamant (obtenable
par impression 3D) avec les mémes propriétés (perméabilité et porosité) que des mousses
industrielles. Les différents parametres étudiés sont la porosité et la densité de pores. La
nouveauté est I’introduction d’un briileur a géométrie étagée.

La simulation direct 3D a 1’échelle des pores est utilisée en raison de la complexité géométrique
de la matrice poreuse. La combustion d’un mélange air-méthane d’une richesse de 2 est
modélisée, I’écoulement étant laminaire. Le débit est ajusté pour stabiliser la flamme et étudier
les syngas produits. Le modéle numérique et la résolution sont réalisés sur le logiciel Star-
CCM+.

Les syngas obtenus ont un ratio H2/CO proche de 1 dans tous les cas étudiés, mais les quantités
de syngas produites sont différentes. L’efficacité¢ de conversion varie de 41 % pour le cas de
référence a 43% lorsque la densité de pores augmente. Elle monte a 59% lorsque la porosité
diminue (divisé par 2) et atteint méme 63% pour la géométrie étagée. L’étude des précurseurs
de suie montre également une diminution de 10% pour ce dernier cas. Indépendamment des
cas, I’augmentation du préchauffage se traduit par une augmentation de la production de
syngas. Egalement, la réaction a lieu dans une cellule de la structure dans tous les cas.

La conversion en syngas est donc favorisée par la recirculation de la chaleur dans le matériau
solide (ici SiSiC). On peut donc influencer cette conversion en jouant sur les parametres
suivants : augmenter la densité de pores ou diminuer la porosité pour maximiser la surface
d’échange ou bien avoir une géométrie variable avec des pores denses dans la zone de
préchauffage et plus d’espace dans la zone de réaction. La géométrie variable représente une
alternative pour améliorer les rendements de conversion sans recourir a un catalyseur tout en
¢tant facilement réalisable par impression 3D.

Mots clés : brileur poreux, syngas, modélisation 3D, maille diamant, briilleur étagé






NUMERICAL STUDY OF SYNTHESIS GAS PRODUCTION BY RICH METHANE
COMBUSTION IN A POROUS BURNER

Yann ROUSSEL

ABSTRACT

Syngas is a valuable product used in the chemical industry to produce biofuels or methanol.
The combustion of an air-fuel mixture at a high equivalence ratio in a porous medium enables
the production of syngas. The objective of the present research is to numerically model the
production of syngas in a porous burner, based on a diamond lattice structure, through the rich
combustion of methane.

The geometry of the porous matrix is derived from the one proposed by Samoilenko et al.,
2019 to obtain regular porous matrices with a diamond lattice structure (obtainable by 3D
printing) having similar properties (in terms of permeability and porosity) than industrial foam.
The different parameters studied are the porosity and pore density. The novelty is the
introduction of a burner having a graded geometry.

Direct 3D simulation at the pore scale is used because of the geometrical complexity of the
porous matrix. The combustion of an air-methane mixture with an equivalence ratio of 2 is
modelled considering laminar flows. The flow rate is adjusted to stabilize the flame and study
the nature of the so-produced syngas. The numerical model and the resolution are performed
using the Star-CCM+ CFD software.

The produced syngas exhibits a H2/CO ratio close to 1 in all the studied cases but the quantities
of the syngas produced are different. The conversion efficiency varies from 41% for the
reference case to 43% when the pore density increases. It rises up to 59% when the porosity
decreases (divided by 2) and it even reaches 63% for the graded geometry. The study of soot
precursors also shows a 10% decrease in the latter case. In any cases, the increase in the
preheating efficiency results in an increase in the production of syngas. Also, the reaction takes
place in one cell of the structure in all cases.

The conversion to syngas is thus promoted by the recirculation of heat in the solid material
(here SiSiC). To that end, the following parameters can be influenced: increasing the pore
density or decreasing the porosity to maximize the exchange surface or having a variable
geometry with dense pores in the preheating zone and more space in the reaction zone. The
variable geometry represents an alternative to improve the conversion yields without requiring
the use of catalyst materials. It can, moreover, be easily obtained by 3D printing.

Keywords: porous burner, syngas, 3D modeling, diamond lattice, graded burner
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INTRODUCTION

Il existe différents procédés pour produire des gaz de synthéses tels que le reformage, la
gazgification et I’oxydation partielle. Les gaz de synthése, mélanges composés de monoxyde
de carbone CO et d’hydrogéne Ha2, sont des produits valorisables et en demande
particulierement dans I’industrie chimique (Vosloo, 2001; Chae et al., 2020; Cui & Keer, 2020;
Santos & Alencar, 2020). Ils sont également utilisés dans la production de biocarburants
comme le biodiesel grace a la réaction de Fischer-Tropsch ou encore dans la production de
méthanol qui est un précurseur de nombreux produits tels que 1’éthyléne, le diméthoxyéthane
(DME) ou encore le formaldéhyde (Chae et al., 2020). Enfin, les gaz de synthéses peuvent étre
brilés tels quels pour la production d’énergie ou bien purifiés pour isoler 1’hydrogene.
Néanmoins, depuis une vingtaine d’années (Drayton et al., 1998), une approche de production
des gaz de synthése de plus en plus étudiée est basée sur 1’utilisation de mélanges riches en
carburant, voire tres riches. L’intérét est que la quantité d’air est insuffisante pour oxyder
totalement les hydrocarbures résultant ainsi dans la production de monoxyde de carbone et non
de dioxyde de carbone. Toutefois, comme la limite d’inflammabilité en mélange riche limite
cette approche a I’aide de briileurs classiques, I’utilisation de la combustion en milieu poreux
semble prometteuse, car elle permet de repousser cette limite. La combustion en milieu poreux
repose sur l’utilisation d’un matériau solide, poreux, conducteur et résistant aux hautes
températures directement dans le brlleur pour améliorer la combustion sans bloquer
I’écoulement. Le principe de fonctionnement repose sur la recirculation de la chaleur produite
par la réaction qui permet de préchauffer partiellement les gaz frais entrant dans le brileur, ce
qui a pour conséquence d’augmenter la température et la vitesse de flamme laminaire et

d’améliorer la stabilité du brileur (Barra & Ellzey, 2004; Bedoya, 2016; Y. Wu et al., 2016).

La combustion en milieu poreux fait I’objet de nombreuses études numériques et
expérimentales pour mettre en avant ce phénoméne de recirculation de la chaleur. 11 existe
plusieurs techniques de production de ces matériaux poreux qui sont principalement en
céramique (carbure de silicium ou alumine) ou en métal (chrome-cobalt, par exemple). Les

matériaux doivent étre capables de résister a des conditions extrémes sans se déformer ou se



briser (point de fusion élevée, faible expansion thermique). Ces milieux poreux avaient au
début principalement un aspect d’éponge tres aléatoire, anisotrope et non homogene, ce qui
rendait leur caractérisation complexe et diminuait leur résistance. Par la suite, des milieux
poreux obtenus par accumulation de billes, qui étaient plus prévisibles en termes de
caractérisation, ont été proposés. Par contre, il était difficile d’obtenir des informations sur la
géométrie des interstices. Or aujourd’hui, il est possible de produire des milieux poreux
réguliers par impression 3D, et cela de maniére fiable et reproductible. En 1’occurrence, le
présent travail s’appuie sur celui de Samoilenko et al., 2019 qui a produit par fabrication
additive des briileurs réguliers avec des mailles en forme de diamant ayant la méme porosité
et perméabilité que des mousses industrielles. L’avantage de la fabrication additive ou
impression 3D est qu’elle permet d’envisager et de produire différentes géométries. Ce
mémoire présente donc une étude numérique dans laquelle quatre géométries, telles qu’elles
pourraient étre obtenues par fabrication additive, sont évaluées afin de voir le potentiel de cette
approche a produire du syngas a partir de la combustion d’un mélange combustible/comburant
riche en méthane. L’ objectif principal est de quantifier numériquement I’influence de la

géométrie du milieu poreux sur le fonctionnement du brileur et sur la production de syngas.

Pour commencer ce travail, le premier chapitre contient une revue de littérature qui présente
et détaille les travaux concernant la combustion, les milieux poreux et la combustion en milieu
poreux. D’autre part, les gaz de synthéses, leur production et leurs utilisations sont également
présentés. Cet état des lieux permet alors de dégager la problématique que ce mémoire tente
de résoudre. Le second chapitre permet de détailler le modele numérique avec les équations a
résoudre et les hypothéses faites ainsi que le maillage utilisé pour cette étude. Il précede le
chapitre trois qui détaille la validation du modé¢le numérique qui est découpé en deux parties.
Premiérement, un écoulement froid est utilis€¢ pour caractériser les pertes de pressions causées
par la géométrie en fonction du niveau de raffinement du maillage. Deuxiémement un
écoulement avec combustion est considéré (sur la base du maillage identifi¢ a 1’étape
précédente) ce qui permet ainsi de comparer les résultats obtenus avec quelques données tirées
de la littérature. Le chapitre 4 contiendra ensuite le coeur du travail réalisé sous la forme d’un

article scientifique et permettra de mettre en avant les parameétres jouant un réle important sur



la production de gaz de synthése. Pour terminer, une conclusion générale de 1’ensemble de
résultats sera présentée en méme temps qu’une évaluation des objectifs de cette étude. Une
ouverture contenant des pistes de travail et des recommandations pour les recherches

ultérieures viendra clore ce manuscrit.






CHAPITRE 1

REVUE DE LITTERATURE

Ce premier chapitre consiste en un état de 1’art relatif aux deux thémes principaux étudiés dans
ce travail a savoir, en premier lieu, la combustion en milieu poreux qui inclut au préalable le
rappel de notions importantes pour la compréhension des milieux poreux et de la combustion
en général. Puis dans un second temps, une description des gaz de synthése, de leurs moyens

de production et de leurs utilisations sera proposée.

1.1 Matériaux poreux

Un milieu poreux est constitué¢ d’un solide ou d’une collection de corps solides entourés
d’espaces ouverts appelés « vides » permettant la circulation d’un fluide a travers ou autour
d’eux (Shamey & Zhao, 2014). 11 existe une trés grande variété de choix de milieux poreux en
termes de géométrie et de nature des matériaux utilisés, et ce, en fonction de 1’utilisation visée.
La combustion en milieu poreux peut-étre classée en différentes catégories dépendamment des
propriétés physico-chimiques du matériau solide. Lorsque le matériau solide participe «
activement » au processus de combustion d’un point de vue chimique, ce dernier peut soit tre
consomme par la réaction (milieu poreux combustible), soit jouer le role de catalyseur (milieu
poreux catalytique). Ce dernier cas est trés étudié, car les applications associées sont
nombreuses. Des membranes céramiques permettent par exemple, 1’élimination des polluants
atmosphériques (Julbe et al., 2001) ou la production de gaz de synthése (Tsodikov et al., 2016).
Concernant la deuxieéme catégorie pour laquelle le milieu solide ne participe pas au processus
de combustion bien qu’il I’influence, on parle dans ce cas de milieu inerte. Cette dernicre

possibilité concerne les brileurs poreux.

1.1.1 Caractérisation morphologique des milieux poreux

Dans le cas des briilleurs poreux ou encore des milieux poreux catalytiques, il existe deux

grandes familles de structures géométriques. La premicre est un assemblage d’éléments



discrets (« packed discrete elements » en anglais), ¢’est-a-dire, une accumulation d’éléments
solides (perles solides, structure de Raschig) discontinus, mais qui comblent 1’espace tel

qu’illustré dans la Figure 1-1-gauche.

SiSiC Sponge Fiber lamellae

Raschig ring

Alloy wire mesh Honey combs

Packed discrete elements Consolidated porous media

Figure 1-1 Différents milieux poreux assemblés (gauche) et continus (droite)
Extrait de Bedoya, (2016)

La seconde est basée sur des structures consolidées ou continues comme illustrées sur la Figure
1-1-droite. Il s’agit donc de matériaux continus (mousses de type éponge, nid d’abeille,
faisceau de tubes, etc.). Les structures consolidées présentent des similitudes avec les structures
assemblées de par leur surface d’échange importante. Parmi les structures consolidées, on peut
distinguer deux parameétres importants pour classer les différents milieux continus. Le premier
concerne la régularité du milieu et dépend principalement du procédé de fabrication. Si le
milieu est obtenu par répétition d’un motif, on parle de milieu régulier. Dans les autres cas, on
parle de milieu stochastique ou aléatoire (Samoilenko et al., 2019). L’avantage d’avoir une
structure réguliére (voir Figure 1-2-droite) est que les propriétés géométriques et physiques

sont semblables en tout point de la structure. Les propriétés des matériaux stochastiques (voir



Figure 1-2-gauche) sont difficiles a estimer et nécessitent des approches statistiques (Dodson

& Sampson, 2000).

Figure 1-2 Matériaux stochastique (gauche) et régulier (droite)
Extrait de Samoilenko et al., (2019)

Le deuxiéme paramétre définissant un milieu poreux est li€ a la structure interne du milieu. On
distingue les structures fermées et ouvertes (Koru, 2016) (voir Figure 1-3), ¢’est-a-dire que les
cellules ne sont pas forcément connectées. Les milieux avec structures closes (les structures
alvéolaires en nid d’abeille, par exemple) permettent d’obtenir des surfaces internes
importantes. Ils peuvent contenir des cellules entiérement closes, ce qui permet d’assurer une
excellente isolation thermique. Néanmoins, dans le cadre de la combustion en milieu poreux,
les milieux avec des cellules ouvertes permettant la circulation des fluides sont privilégiés
(Chenetal., 2021). L’idée est de profiter de la surface interne importante et de la matrice solide

sans trop perturber 1’écoulement.

Figure 1-3 Cellules ouvertes (gauche) et cellules fermées (droite)
Extrait de Chen et al., (2021)

Comme il existe une infinité de structures envisageables pour faire le motif d’un milieu poreux

régulier, les premiers candidats sont les structures issues de la cristallographie, telles



qu’offertes par un milieu régulier utilisant la maille de diamant illustré a la Figure 1-4 qui

semble €tre un bon candidat (Samoilenko et al., 2019).

Figure 1-4 Maille diamant
Extrait de Bristol, school of chemistry

1.1.2 Méthode de fabrication par impression 3D

Il existe différentes méthodes de fabrication de milieu poreux en fonction du produit que 1’on
souhaite obtenir. Ceci inclut I'impression 3D, I'immersion d’éponges polymériques, la
synthése haute température, etc. Lorsque I'impression 3D est utilisée, les deux types de
matériaux communément employés pour les applications en combustion sont les alliages
métalliques (e.g., chrome-cobalt) ou céramiques (e.g., carbure de silicium). Le point commun
entre ces techniques de production concerne 1’utilisation de Iimpression 3D ou fabrication
additive qui implique, par exemple, le dépo6t de fils en fusion pour les céramiques (Tu & Jiang,

2018) ou la fusion sur lit de poudre (Samoilenko et al., 2019) pour les métaux.

La fabrication additive posséde de nombreux avantages. Les progres de la technique permettent
d’avoir un contrdle important sur le processus de fabrication, mais aussi une grande précision
(Wong & Hernandez, 2012). Le laser utilisé dans la fusion sur lit de poudre peut étre controlé
pour que les couches successives aient des orientations particulieres augmentant la rigidité de
la structure (Leutenecker-Twelsiek et al., 2016). On peut donc produire des matériaux poreux

réguliers et résistants a la combustion avec une grande précision.



1.1.3 Grandeurs et échelles

Afin de caractériser les milieux poreux, quelques grandeurs géométriques permettant des
comparaisons sont utilisées. La notion la plus importante est la porosité qui correspond au
pourcentage d’espaces vide dans le milieu. Il est défini de la maniére suivante (Johnson,

1971) :

— Vvide — Vvide (11)
Vtotal Vsolide + Vvide

Plus la porosité est faible, ¢’est-a-dire proche de 0, plus le matériau est compact. Les plages de
porosités usuelles pour les matériaux classiques sont indiquées dans le Tableau 1-1. Pour les
brileurs poreux, la porosité est comprise entre ~30% et ~90% (Du Plessis et al., 1994; Fand et
al., 1987; Macdonald et al., 1979). Pour les brileurs faits a partir de billes, la porosité tourne

autour de 40% alors qu’elle est d’environ 70% pour les mousses.

Tableau 1-1 Porosité moyenne de matériaux courants
Extrait de Johnson, (1971)

Matériaux Porosité (%)
Argile 37-84
Limon 50-54

Sable propre 26-53
Sable fin 44-49
Roche concassée 37-44
Gravier 24-44
Roche 2-29
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Il est commun de définir en plus de la porosité globale du milieu, la notion de densité de pores
ou de cellules. Cette approche est fréquemment utilisée pour les milieux poreux ressemblant a
des éponges. Ainsi, le nombre de pores par pouce (pores per inch ou PPI en anglais) correspond
au nombre de pores moyen sur une distance linéaire (Samoilenko et al., 2019). Le PPI des
mousses industrielles est calculé conformément a la norme de mesure ASTM D3576-15. Plus
un matériau possede une valeur de pores par pouce ¢€levée, plus il sera difficile de distinguer
chaque pore. De plus, il est possible d’avoir une porosité similaire (0.8 par exemple), mais des
valeurs de pores par pouce différent (10 et 60 ppi). Pour les matériaux irréguliers, les valeurs

de PPI sont des grandeurs moyennes (Samoilenko et al., 2019).

Une seconde grandeur caractéristique souvent utilisée est la surface spécifique du milieu noté
S, (en m™1). Elle correspond au ratio entre la surface des pores a I’interface entre le vide et la

partie solide, et le volume total du milieu (Johnson, 1971).

S = Sinterface (1'2)
v %
total

Enfin, on définit plus rarement la tortuosité qui permet de mettre en avant les détours du fluide
traversant le matériau. Elle est définie comme la distance parcourue par le fluide par rapport a
la hauteur du milieu poreux comme indiqué par I’Equation (1.3), alors que les grandeurs sont

indiquées sur la Figure 1-5 (Johnson, 1971):

(1.3)

x|~
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Figure 1-5 Représentation schématique de la tortuosité
Extrait de Johnson, (1971)

Dans tous les cas, ces grandeurs sont définies localement (i.e., microéchelle) et peuvent étre
généralisées a la structure compléte (i.e., macroéchelle). Dans le cas des structures régulicres,
ces grandeurs sont identiques, mais pour les structures stochastiques, des approches statistiques
sont utilisées pour obtenir des grandeurs moyennes (Samoilenko et al., 2019). Pour la
combustion en milieu poreux, les matériaux sont en général peu denses avec une porosité
¢levée, autour de 0.8 (Mujeebu et al., 2010). Ils doivent posséder une capacité thermique
importante pour servir d’accumulateur de chaleur ainsi que de bonnes résistances thermique et

mécanique (Weclas, 2010).

1.14 Caractérisation expérimentale des écoulements en milieu poreux

La géométrie complexe des matériaux poreux rend leur étude et caractérisation difficile. Il
existe cependant deux approches complémentaires pour étudier les différents types
d’écoulement au sein de ces matériaux. Le choix de I'une des méthodes par rapport a I’autre

se fait en fonction des objectifs souhaités.

1.1.4.1 Approche macroscopique et gradient de pression

L’approche macroscopique considére 1’écoulement dans sa globalité, c’est-a-dire que les
détails de la structure sont remplacés par des caractéristiques dites a « grande échelle »
associées au milieu poreux. Cette approche néglige donc tous les phénomenes locaux. Les

premiers travaux de cette nature ont été réalisés par Darcy, (1856). Il étudiait alors les
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¢coulements a travers du sable et a mis en évidence la relation entre les pertes de pression et la
vitesse d’écoulement dans le matériau. Les grandeurs intéressantes sont alors définies
globalement et les tailles caractéristiques sont souvent des données géométriques moyennées
sur I’ensemble du matériau. Pour caractériser les pertes de pression dans les milieux poreux,
le gradient de pression macroscopique est utilis¢ et la longueur caractéristique est représentée

par 1’épaisseur du matériau dans la direction de I’écoulement.

a_P _ Psortie - Pentrée (1'4)
0z L

Les écoulements a faibles vitesses en milieu poreux ont €té nommeés, plus tard, en son honneur
et porte donc le nom d’écoulements de Darcy, pour lesquelles les forces visqueuses sont
prépondérantes sur les forces inertielles (Kaviany, 2012). On parle également d’écoulement
rampant lorsqu’un nombre de Reynolds est compris entre 1 et 10. Le nombre de Reynolds dont
la définition est donnée par 1’équation (1.5) représente le rapport entre les forces inertielles et
les forces visqueuses. Il existe plusieurs définitions possibles du nombre de Reynolds pour
caractériser les milieux poreux, et ce, en fonction de I’approche utilisée (Lage et al., 1997). Le
nombre de Reynolds utilisant le diamétre moyen des pores (D) (Weclas, 2010) est présenté ci-
dessous, sachant qu’il existe d’autres définitions faisant intervenir d’autres parameétres
géométriques du matériau. Dans I’équation (1.5), les grandeurs py (masse volumique) et u
(viscosité dynamique) sont les caractéristiques du fluide. Les deux autres parameétres sont plus
difficiles a définir a cause de la complexité de I’écoulement dans le milieu poreux. Pour la
vitesse caractéristique, il est possible de prendre la vitesse de Darcy définie de la maniére
suivante up = (u,). €. Dans cette équation & représente la porosité alors que () indique la

valeur moyenne.

_PrupD (1.5)

Il est possible de définir également un nombre de Reynolds a partir de la perméabilité, K

(Weclas, 2010) qui correspond a I’efficacité d’interaction entre le milieu poreux et le fluide.
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Elle apparait dans la loi de Darcy :

ar _ _mu (1.6)
dz K
avec u la vitesse du fluide et u la viscosité dynamique. La perméabilité permet de faire le lien
entre le gradient de pression et la vitesse moyenne (bulk velocity sur la figure Figure 1-6) du
fluide dans le milieu poreux. La perméabilité dépend des facteurs géométriques du milieu et
son expression est issue d’une formule semi-empirique (Kececioglu & Jiang, 1994).

83

= SR (1.7)

K

Le facteur k correspond a la constante de Kozeny-Carman et permet de traduire la tortuosité
de I’écoulement. L’écoulement du fluide a travers le milieu poreux entraine une perte de
pression, causée par les frottements visqueux ainsi que les effets inertiels (Ergun & Orning,
1949). Le gradient de pression est dépendant du nombre de Reynolds de 1’écoulement et de la
géométrie, comme illustré sur la Figure 1-6 pour différentes structures stochastiques

caractérisées en PPI.
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Figure 1-6 Evolution du gradient de pression en fonction de la vitesse pour différentes
porosités
Extrait de Weclas, (2010)

A partir d’une telle caractérisation d’un milieu poreux, il est alors fréquent de tracer I’évolution
du gradient de pression adimensionnel, sans dimension, en fonction de la vitesse afin
d’observer les différents régimes d’écoulement pour une géométrie donnée, comme illustrés

sur la Figure 1-7 (Bloshanskaya et al., 2017).
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Figure 1-7 Gradient de pression en fonction du nombre de Reynolds
Extrait de Boettcher et al., (2022)
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Sur la Figure 1-7 on peut distinguer différentes zones ayant chacune des caractéristiques
d’écoulement différentes en fonction du nombre de Reynolds. Ces zones peuvent étre
délimitées conformément aux travaux de Fand et al., 1987. Néanmoins, ces limites peuvent
varier selon les milieux poreux étudiés avec un nombre de Reynolds de transition du régime
de Darcy vers le régime de Forhheimer qui varie entre ~10 et ~1000 (Bloshanskaya et al.,

2017).

A partir d’une telle figure caractérisant I’écoulement au sein d’un milieu poreux, il est possible
de distinguer trois grandes zones ayant chacune un comportement différent. Dans la premicre
zone, appelée zone de Darcy, qui est comprise entre 10 < Rep < 2.3, le gradient de pression,
sans dimension, est constant et ne dépend pas du nombre de Reynolds. Un palier est alors
observé et provient des forces visqueuses importantes qui dominent 1’écoulement (Ergun &
Orning, 1949). La deuxiéme zone correspond au régime de Forhheimer (entre 5 < Rep < 80)
avec un comportement affin du gradient de pression a cause des forces inertielles et qui sera
détaillées dans la section suivante. Lorsque le Reynolds atteint une valeur supérieure a ~120
(sur la Figure 1-7), I’écoulement est considéré turbulent. Entre chaque régime, des zones de
transition correspondent a des ruptures de pente. L’écoulement est considéré laminaire partout

sauf dans la zone turbulente.
1.1.4.2 Corrélations du gradient de pression

Depuis les travaux initiaux de Ergun & Orning, (1949), plusieurs corrélations ont été
développées pour décrire 1’évolution du gradient de pression en fonction de la vitesse de Darcy
de sorte qu’elle s’applique également au régime de Forchheimer qui sera décrit dans la

prochaine section. Les corrélations sont de la forme générale :

opP
i Ciuup + Cpup (1.8)
Les valeurs des coefficients Ci et Cz sont décrites dans le Tableau 1-2 pour différentes études

(Ergun & Orning, 1949; Fand et al., 1987; Du Plessis et al., 1994). Elles dépendent des
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caractéristiques des milieux poreux telles que le diametre des pores et la porosité, mais aussi
la tortuosité pour Du Plessis et al. Pour les études de Ergun et Fand, les expériences portaient
sur des colonnes remplies de particules granuleuses (du sable par exemple) ou des sphéres
solides. Dans les deux cas, les porosités étudiées sont voisines de 0.4. Dans ces études, on ne
peut pas parler de pores et la longueur caractéristique est le diametre (statistique moyenne si
besoin) des particules. Enfin, les études de Du Plessis avaient pour objet d’étudier des mousses
métalliques de porosité trés grande et a des vitesses d’écoulement relativement faibles de
I’ordre de 0.1 m/s (valeurs comprises entre 0.01 et 0.7 m/s). Dans ce cas, les matériaux étudiés
sont fabriqués par la répétition de motifs (par impression 3D céramique par exemple) et la

longueur caractéristique de 1’écoulement est prise comme étant le diameétre des pores.

Tableau 1-2 Corrélations des coefficients du gradient de pression dans le régime de
Forhheimer en fonction de la porosité et du diametre de pore

Etude Coefficient C1 (m™2) Coefficient C2 (m™1)
Ergun (Ergun & 1—¢)? 1—¢
gun (Ereg 15008 17588
Orning, 1949) e“D, 3D,
Fand et al. (Fand et 1—¢)? 1—c¢
( 1821~ 1501
al., 1987) e’D, €°Dy
Du Plessis et al. (Du -1 -1
( 367 LD 205D _
Plessis et al., 1994) e2Dy e2(3—1)D,
1.2 Combustion

La combustion des combustibles hydrocarbonés de formule chimique globale C,HgO, fait

intervenir des réactions thermochimiques exothermiques. Elle a lieu en présence d’un
comburant, souvent I’air (ou bien du dioxygeéne dans de rares cas). La réaction produit une
grande quantité d’énergie qui se traduit par une augmentation de la température et qui peut étre
utilisée pour faire un travail (McAllister et al., 2011). Le dégagement de chaleur entraine une
augmentation de la température qui peut atteindre plus de 2000 K pour la combustion du

méthane.
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De fagon générale, on distingue deux types de flammes : les flammes de diffusion et les
flammes prémélangées. Dans le cadre des flammes de diffusion (flammes de bougie par
exemple), le carburant et le comburant sont parfaitement séparés alors que les flammes

prémélangées impliquent que le mélange air-carburant soit opéré en amont de la flamme.

Afin de caractériser la combustion des flammes prémélangées et donc du mélange qui a eu lieu
en amont, on parle de combustion steechiométrique pour représenter un mélange faisant
intervenir la quantité minimale et nécessaire d’oxydant (air) pour oxyder une unité massique
de carburant selon une combustion théorique ne produisant que de 1’eau et du dioxyde de
carbone (I’azote étant considéré comme ne réagissant pas). Ce mélange steechiométrique
permet d’introduire un paramétre important : la richesse. Elle compare le ratio massique air-
carburant f du mélange considéré au ratio air-carburant steechiométrique f; comme présenté a

I’équation (1.9)) sur une base massique ou molaire (McAllister et al., 2011).

f_Myp/Ma _Mag _ Mas (1.9)

_fs_mf/mas mg ng

¢

Si la richesse est inférieure a 1, le mélange est dit pauvre en carburant, car la quantité d’air
introduite est supérieure a celle requise pour oxyder tout le carburant. Si la richesse est de 1,
on est alors a la steechiométrie. Si la richesse est supérieure a 1, le mélange est dit riche en
carburant et il y a un excédent de carburant. C’est ce cas qui nous intéresse dans ce travail. On
peut alors écrire la réaction globale de combustion pour un mélange hydrocarbure C, Hg O, -air
riche comme présenté au sein de 1’Equation (1.10) qui ne prend pas en compte les réactions

intermédiaires.
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Finalement, pour les flammes de diffusion, le mélange a lieu uniquement au niveau de la

flamme dans des conditions proches de la steechiométrie (McAllister et al., 2011).

1.2.1 Flamme laminaire prémélangée

Ainsi et comme vu précédemment, une flamme est dite prémélangée lorsque le mélange air-
carburant est réalisé préalablement puis introduit dans le brileur (McAllister et al., 2011). Cette

section portera de fait sur la caractérisation générale des flammes laminaires.

1.2.1.1 Profil de température

Dans cette partie, le concept théorique de flamme laminaire libre sera abord¢ et illustré sur le
modele a une dimension présenté a la Figure 1-8 (Turns, 2012). La structure de la flamme se
décompose de la maniére suivante. La premiere zone en amont de la flamme correspond a la
zone de préchauffage (en jaune sur la figure). Dans cette zone, la température des réactifs
augmente. Une petite portion des réactifs est également consommée et la chaleur dégagée par
la réaction se diffuse vers les gaz froids. Ensuite, il y a la zone de réaction que I’on peut
décomposer en deux. La premicre (en orange sur la figure) correspond a la flamme visible.
C’est dans cette zone relativement fine de quelques millimétres ou le taux de réactions est le
plus ¢levée (McAllister et al., 2011; Turns, 2012). La température du mélange atteint sa
température d’inflammation et s’enflamme. Les réactions de dissociation des réactifs
permettent alors de générer des especes intermédiaires plus réactives et des especes polluantes
(McAllister et al., 2011). Les réactions entre deux especes sont prédominantes et les réactifs
sont entierement consommés. La seconde zone de réaction, en aval de la flamme, est également
notée zone de recombinaison (en bleu sur la figure) en raison des réactions de recombinaison
trimoléculaires plus lentes qui se mettent en place avec les radicaux générés au niveau de la
flamme. La température y est maximale. Dans cette zone I’oxydation se compléte et forme les

especes stables.
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Figure 1-8 Structure d’une flamme laminaire prémélangée
Extrait et traduit de Turns, (2012)

1.2.1.2 Température de flamme adiabatique

L’énergie délivrée par la réaction de combustion sert de moteur au processus global. En effet,
les réactions de combustion sont exothermiques, c’est-a-dire qu’elles dégagent une grande
quantité de chaleur tant qu’elles sont alimentées en réactifs. S’il n’y a aucune perte d’énergie
vers le milieu extérieur, la réaction est dite adiabatique et maximise la température atteinte par
la flamme et les gaz briilés. Cette température dépend du carburant et de la richesse du mélange.
La température maximale est atteinte lorsque le mélange est légeérement riche, soit vers une
richesse de 1.1 (McAllister et al., 2011). La Figure 1-9 illustre les températures de flamme

adiabatique de carburants gazeux courants en fonction de la richesse (Law, 2006).
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Figure 1-9 Température de flamme adiabatique en fonction de la richesse pour différents
carburants
Extrait et adapté de Law, (2006)

D’autres parametres importants exercent une influence sur la température de flamme
adiabatique : la pression et la température de préchauffage (Wu et al., 2016). Plus on augmente
la température d’entrée des gaz, plus la température de la flamme augmente comme illustré sur
la Figure 1-10. Toutefois, comme la Figure 1-10 I’illustre également, 1’augmentation de la

température de flamme adiabatique correspond a une fraction du niveau de préchaufte.



21

2500 —————————s — r r r
2 - cr?fcc:z:mr?lf‘ A
— A = A
E P 0_/N_=21/79 .\ i
1]
S 3 i Pente = 0.395 h‘ =
£ ® 2300- — .
'E' o Y d__d-'-"'f
3 = A — Pente = 0.312
3 22001 e B
2 e
1 i 1 i | i | i 1 i | i 1
300 400 200 600 700 800 Q00
Température du mélange en entrée (K)

Figure 1-10 Température de flamme adiabatique en fonction de la température du mélange
froid pour différents mélanges
Extrait et traduit de Chen et al., (2011)

1.2.1.3 Vitesse de flamme laminaire

Le comportement de la flamme est analogue a une onde se propageant depuis la zone de gaz
brulés vers les gaz froids a une vitesse notée S;, aussi appelée vitesse de flamme laminaire
(Bedoya, 2016). La vitesse de la flamme dépend de plusieurs parameétres : les especes mises
en jeu, la richesse du mélange, la température du mélange frais ainsi que la pression (Wu et
al., 2016). Pour la plupart des hydrocarbures, la vitesse de flamme laminaire maximale est
atteinte pour des mélanges légérement riches (autour d’une richesse de 1.1) comme pour la
température maximale adiabatique (Amirante et al., 2017). Cette valeur de S; maximale dépend
toutefois des carburants, car il y a des exceptions telles que les flammes d’hydrogene, d’éthéne
ou encore de monoxyde de carbone pour lesquelles la valeur maximale est atteinte a des
richesses plus élevées. La Figure 1-11 illustre la vitesse de flamme laminaire libre pour un

hydrocarbure classique, le méthane.
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Figure 1-11 Vitesse de flamme laminaire en fonction de la richesse pour le méthane
Extrait de Amirante et al., (2017)

Comme les vitesses de flamme laminaire dépendent de plusieurs parametres et afin d’illustrer
I’effet particulier de la température du mélange frais, la Figure 1-13 est considérée. Sur cette
figure la température initiale du mélange frais varie entre 300 et 473 K et il est possible

d’observer une augmentation de S: et ce, pour toutes les richesses considérées.
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Figure 1-12 Vitesse de flamme laminaire en fonction de la richesse pour différentes
températures de préchauffage
Extrait et traduit de Amirante et al., (2017)
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La température initiale du mélange influencant de maniére importante la vitesse de flamme
laminaire, celle-ci intervient de fait au sein de I’Equation 1.11 qui est une corrélation
permettant de corriger la vitesse de flamme laminaire tabulée dans les conditions standard afin
de faire intervenir la température des gaz frais ainsi que la pression. L’effet de la température
du mélange frais est important puisque 1.5 < a < 2.5 tandis que toute augmentation de la
pression va tendre a réduire S; du fait que —1.5 < B < —1 pour les carburants classiques

(McAllister et al., 2011).

T\*/ P\
Si(@,P,T) = Sy rer(d) (T f> (P f) (1.11)

1.2.14 Limites d’inflammabilité et stabilité

Pour les flammes prémélangées lorsque le mélange réactionnel s’appauvrit ou s’enrichit en
carburant a partir de la richesse maximisant S, la vitesse de flamme diminue avec pour
conséquence éventuelle I’atteinte de ’extinction de la flamme. Ainsi, les deux limites
correspondant a des mélanges trop pauvres ou trop riches sont nommées limites
d’inflammabilité inférieure et limite d’inflammabilité supérieure, respectivement. Elles
définissent ainsi la plage d’inflammabilité au-dela de laquelle le mélange ne peut plus
s’enflammer. Cette plage dépend du carburant, entre autres. Pour les hydrocarbures, elle est en
général comprise entre 1% et 15% de carburant sur une base volumique aux conditions
standards. Pour le dihydrogene, la plage est bien plus importante, de 4% a 75% (McAllister et
al., 2011).

1.3 Combustion en milieu poreux

La combustion en milieu poreux a fait I’objet de nombreux sujets de recherche (Banerjee &
Paul, 2021; Mujeebu et al., 2009; Trimis & Durst, 1996; Viskanta, 2011; Wood & Harris,
2008). L’intérét est d’utiliser les propriétés conductrices du matériau solide afin
d’emmagasiner une partie de I’énergie et de la restituer afin de préchauffer le mélange frais.

Avec cette approche la flamme est confinée dans la matrice solide.
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1.3.1 Applications de la CMP

Il existe de nombreuses applications a la combustion en milieu poreux (CMP) selon Mujeebu
et al., (2010) qui identifie ainsi les moteurs a combustion interne et les turbines a gaz, entre
autres. Les briileurs poreux permettent un stockage de 1’énergie dans la chambre de combustion
et augmentent la température de flamme grace au préchauffage du mélange frais. Cette
approche favoriserait également 1’évaporation des gouttelettes de carburant liquide. Ainsi
I’ajout d’un systéme de régénération avec un matériau poreux permet d’augmenter I’efficacité
d’un moteur Diesel de 43% a 53% (Mujeebu et al., 2009). On trouve également des
applications dans les systémes d’éclairage. On parle alors de brilleur radiant permettant de
produire un rayonnement a faible éblouissement et faible émission a partir de matériaux
combustibles. Enfin, la CMP permet ¢également la production de gaz de synthése et la
combustion de mélanges trés pauvres ou tres riches en carburant grace aux phénomenes de
recirculation de I’énergie et du préchauffage associés a la CMP qui permettent de repousser
les limites d’inflammabilité identifiées précédemment dans les flammes libres. Les

caractéristiques de la CMP seront détaillées dans les sections suivantes.

1.3.2 Profils de température dans un briileur poreux

Comme la CMP implique la présence d’un milieu solide dans lequel la phase gazeuse se
propage, le systéme ainsi créé n’est pas en équilibre thermique. Les profils de température du
solide et du gaz sont donc considérés séparément et permettent de comprendre I’interaction

entre les deux phases.
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Figure 1-13 Profil de températures fluide (bleu), solide (rouge) et d’énergie de réaction dans
un brileur poreux
Extrait de Billerot, (2018)

De fagon générale, le profil de température du fluide est similaire au cas d’une flamme libre
comme cela peut étre observé au sein de la Figure 1-13 qui présente les profils de température
du gaz et du solide d’un brileur poreux. Le dégagement d’énergie 1i¢ a la combustion est
¢galement présent et identifié par la ligne noire. On remarque que la température des gaz frais
augmente et que cette augmentation provient du transfert d’énergie provenant du milieu solide
(Kennedy & Saveliev, 1995) qui se trouve a une température supérieure. La zone de réaction
peut étre définie comme la zone ou I’énergie dégagée par les réactions chimiques est non nulle
comme illustrée sur la Figure 1-13 (Barra & Ellzey, 2004; Wood & Harris, 2008). Dans cette
zone, qui sera plus longue que dans le cas d’une flamme libre, la température du fluide est
supérieure a celle du solide et la température maximale atteinte par le gaz peut surpasser la
température adiabatique. Dans cette région du brileur, le transfert de chaleur se fait des gaz
vers le solide. Finalement apres la zone de réaction les températures du gaz et du solide peuvent
atteindre un état d’équilibre. A partir de la Figure 1-14 qui implique la présence de transferts
de chaleur entre les deux milieux, ces échanges thermiques se font par conduction et le
rayonnement pour le solide alors que la conduction et la convection ont lieu dans le fluide. De
facon générale, les effets radiatifs du fluide sont négligés a cause de la faible absorptivité

devant les autres modes de transferts (Bedoya, 2016). Lors de simulations numériques, cette
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hypothese est utilisée dans les cas 3D, mais n’est pas réaliste pour les simulations 1D et 2D

(Bedoya, 2016). L’ensemble des modes de transfert de chaleur est illustré sur la Figure 1-14.

Conduction

amelicrés par Enthalpic Gaz
de réaction briilés

Figure 1-14 Schématisation des transferts de chaleur dans un briilleur poreux
Extrait de Billerot et al., (2020)

Pour les échanges entre les deux milieux, le transfert de chaleur de I’'un vers ’autre se fait par
convection au niveau de ’interface solide-gaz. Comme le solide est un meilleur conducteur
thermique que le fluide, I’énergie recue par le solide se diffuse dans celui-ci par conduction et
radiation, vers I’amont de I’écoulement. Ainsi, dans la zone de préchauffage de la flamme, le
solide est plus chaud que le fluide, ce qui a pour conséquence de favoriser I’échange thermique
avec le fluide en entrée. Comme la température des gaz frais est un parametre essentiel
déterminant la vitesse et la température de la flamme laminaire, le préchauffage du mélange
frais par le solide a pour conséquence d’augmenter la vitesse et la température de flamme en
accord avec la section précédente. Dans les brileurs poreux, la température augmente et peut
dépasser la température de flamme adiabatique. On parle alors de comportement super-
adiabatique (Drayton et al., 1998) ou de combustion a exces d’enthalpie ou encore de
combustion auto récupératrice (Viskanta, 2011; Wood & Harris, 2008). L’augmentation de la
température au-dela de la température de flamme adiabatique peut atteindre une centaine de
degrés pour des flammes de méthane (Bedoya, 2016; Billerot et al., 2020; Viskanta, 2011;
Wood & Harris, 2008).
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Le préchauffage des gaz frais est fonction de la vitesse d’entrée des gaz qui impactera les
transferts de chaleur qui sont favorisés par de forts gradients de température. Des travaux
réalisés par Vandadi & Park, (2018) pour déterminer la forme analytique de la température
dans les deux phases en prenant en compte 1’effet de la recirculation montrent que la vitesse
d’entrée des gaz frais influence la distribution de la température du solide. Le résultat est
illustré au sein de la Figure 1-15 sur laquelle il est observé que la température d’inflammation

du mélange est également influencée par la vitesse d’entrée des gaz (voir coin droit de la Figure
1-15).
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Figure 1-15 Profil de température solide (traits pointillés) et du gaz (traits pleins) en fonction
du débit d’entrée
Extrait de Vandadi & Park (2018)

L’augmentation de la température permet également d’augmenter les rendements de

conversion en dihydrogéne ce qui permet de se passer de catalyseur (Fernandez-Galisteo et al.,
2019).

1.3.3 Stabilité de 1a combustion dans un milieu poreux

La présence de la matrice solide a un autre avantage, a savoir qu’elle permet de stabiliser la

flamme (Banerjee et al., 2020). Les propriétés physiques (conductivité thermique, absorptivité)
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et structurelles (géométrie complexe) sont importantes pour la stabilité¢ de la flamme. Cette
plus grande stabilité se caractérise ¢galement par une modification des limites d’inflammabilité
des carburants en raison du préchauffage induit par la présence du solide. Ainsi, des mélanges
plus pauvres (Bedoya, 2016; Billerot et al., 2020) ou plus riches que dans une flamme libre
(Fernandez-Galisteo et al., 2019; Ripoll & Toledo, 2021) peuvent briler a 1’aide de la CMP.
A titre d’exemple, pour le cas du méthanol, la limite d’inflammabilité est doublée (Fernandez-
Galisteo et al., 2019). Finalement, la recirculation de la chaleur et le préchauffage qui en
découle permettent d’améliorer le rendement des réactions et de diminuer la consommation de
carburants (Bedoya, 2016; Voss et al., 2013) pour une méme puissance d’énergie dégagée ou

une méme température de flamme.

14 Gaz de synthése

Les gaz de synthese, également appelés syngas, correspondent & des mélanges gazeux
contenant majoritairement deux gaz combustibles : le monoxyde de carbone (CO) et le
dihydrogene (Hz2) (Toledo et al., 2016). Ils peuvent également contenir du dioxyde de carbone
(CO2), du méthane (CHa4), du diazote (N2) ainsi que de la vapeur d’eau (H20). Le ratio H2/CO
est le parametre important quant a la qualité du gaz de synthése obtenu. Il représente également
I’efficacité du procédé et le rapport entre la gazéification et la combustion (Zohreh Ravaghi-

Ardebili et al., 2014).

1.4.1 Risque de sécurité

Les deux gaz composant les syngas présentent des problématiques de stockage, de transport et
d’utilisation. Le CO est un gaz inodore et incolore qui limite I’apport d’oxygene dans le corps,
ce qui peut entrainer des problémes de santé grave. L hydrogene présente des risques en termes
de stockage et de transport du fait de sa trés faible masse et de sa trés grande réactivité (Bentaib

et al., 2015).
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1.4.2 Applications des syngas

Les syngas peuvent étre utilisés tels quels comme carburant et sont également des produits
intermédiaires dans plusieurs applications de production de carburant en fonction du ratio
H2/CO. La premiere concerne la production de biocarburants tels que 1’éthanol qui pourrait
étre possible via le procédé Fischer-Tropsch (FT) (Santos & Alencar, 2020; Subramani &
Gangwal, 2008). Ensuite on trouve les applications en chimie industrielle avec la production
de méthanol (Cui & Kar, 2020) qui nécessite un ratio H2/CO proche de 2. Le méthanol produit
est un précurseur pour la production de formaldéhyde, de diméthyléther, d’acide acétique, etc.
(Chae et al., 2020). I1 est également noté qu’un rapport H2/CO égal ou inférieur a 1 permet la
synthése de I’éthanol (Chae et al., 2020). On trouve ensuite des applications nécessitant un
syngas ayant une forte concentration en hydrogeéne avec des ratios H2/CO supérieurs a 50
permettant une utilisation comme carburant ou encore pour la production de fertilisant, par
exemple. Dans ce dernier cas, I’hydrogene permet la production d’engrais avec la synthése de
I’ammoniac grace au processus Haber-Bosch (Kandemir et al., 2013). Finalement, 1’utilisation
directe de gaz de syntheése dans les moteurs a combustion est considérée comme une solution

intermédiaire pour permettre une transition des hydrocarbures vers des carburants hydrogénés

(Fiore et al., 2020).

143 Production de syngas

Il existe plusieurs méthodes de production des gaz de synthese en fonction des combustibles
utilisés (Rostrup-Nielsen, 2002; Wilhelm et al., 2001). Les combustibles les plus courants sont
les hydrocarbures, principalement le méthane, le gaz naturel, et le charbon. La production de
syngas a partir de la biomasse fait également 1’objet de nombreuses études (Jesus Rico et al.,
2020; Santos & Alencar, 2020; Sun et al., 2013), car elle permet de valoriser certains déchets
pour les transformer en combustible. Enfin il existe d’autres méthodes de fabrication telles que
I’utilisation d’énergie solaire comme source externe de chaleur (Agrafiotis et al., 2014) pour
la réaction de vaporeformage ou bien 1’¢lectrolyse du CO2 (Stoots et al., 2009). La production
actuelle de syngas est néanmoins trés centrée sur I’utilisation des combustibles fossiles (M.

Wang et al., 2021). Il existe différents procédés de conversion de ces matieres premicres en
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syngas. On peut séparer ces procédés en fonction de la présence ou non d’oxygene. D’une part,
on trouve le reformage a la vapeur (Wilhelm et al., 2001) ou au CO:2 (Fidalgo & Menéndez,
2011) qui ne nécessitent pas la présence d’oxygene. D’autre part, on retrouve 1’oxydation
partielle (Wilhelm et al., 2001), la gazéification (Lv et al., 2007; Santos & Alencar, 2020; Sun
et al., 2013 a, b) ou le reformage autothermique (Wilhelm et al., 2001).

1.4.3.1 Production par reformage

Les réactions de reformage a la vapeur et au COz sont endothermiques. Le vaporeformage ou
reformage a la vapeur est la méthode de production la plus exploitée. La réaction

endothermique de vaporeformage du méthane est présentée a I’Equation (1.12):

CH, + H,0 = CO + 3H, (1.12)

Elle permet d’obtenir des syngas avec un ratio H2/CO élevé, idéal pour la production
d’hydrogene, mais qui est trop élevé pour certaines applications telles que la réaction FT
(Wilhelm et al., 2001). La réaction endothermique nécessite 1’apport d’une source externe de
chaleur telle que la combustion d’hydrocarbures ou 1’énergie solaire (Agrafiotis et al., 2014).
L’utilisation d’un catalyseur permet de faciliter la réaction et d’avoir une température de
réaction relativement faible autour de 800°C (Fidalgo & Menéndez, 2011). Cependant, 1’ajout
d’un catalyseur comme du NiAl2O4 (Salhi et al., 2011) ou du MgAl204 (Ghoneim et al., 2016)
entraine une augmentation du cott d’exploitation. La réaction de reformage au CO: (Equation
(1.13)) est similaire dans son fonctionnement, mais le ratio H2/CO obtenu est plus faible
(Fidalgo & Menéndez, 2011). Cette réaction permet néanmoins de valoriser deux gaz a effets
de serre a savoir le CHa et le COz. Ce procédé nécessite toutefois 1’utilisation de catalyseur
(N1, Pt, Rh, par exemple) pour avoir une température de réaction située autour des 1270 K
(Wang et al., 1996).

CH,+ CO, = 2C0 + 2H, (1.13)
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1.4.3.2 Production par réaction avec de I’oxygene

Contrairement aux procédés énoncés précédemment, les techniques de production suivantes
requierent la présence d’oxygeéne pour avoir une transformation de la mati¢re. Pour
commencer, la gazéification est une technique en plein développement pour transformer des
matieres premicres fossiles (Wang et al., 2021) ou la biomasse (Abdoulmoumine et al., 2015;
Goransson et al., 2011; Wang et al., 2021) en syngas. Différentes catégories de biomasse sont
envisagées afin d’étre valorisées en syngas telles que les déchets (Kalisz et al., 2008), les huiles
végétales (Samiran et al., 2016) ou encore les matieres lignocellulosiques (Ciliberti et al.,
2020). Le processus de gazéification se décompose en plusieurs étapes dans un environnement
sous haute température et sous environnement atmosphérique ou pressurisé. Apres
déshydratation, la dévolatilisation par pyrolyse de la biomasse permet d’obtenir les especes
volatiles et des résidus solides appelés « chars ». Les especes volatiles passent par des étapes
de craquage et de reformage afin d’obtenir des espéces gazeuses (Hz2, CH4, CO, COz). Les
chars suivent un processus de gazéification afin d’obtenir les mémes espéces. Les deux autres
méthodes de production fonctionnent avec des réactions exothermiques et donc des
températures plus élevées. Le reformage autothermique utilise 1’oxygene, le dioxyde de
carbone et la vapeur d’eau pour produire des gaz de synthéses (Vosloo, 2001). La réaction se
fait de nouveau en présence d’un catalyseur et permet d’obtenir des syngas avec des ratios
H2/CO compris entre 1 et 2.5. Enfin 1’oxydation partielle se fait uniquement en présence
d’oxygéne. Les températures atteintes sont les plus ¢élevées, vers 1400°C, et le syngas obtenu
possede un ratio H2/CO compris entre 1 et 2. C’est donc avec cette approche que les briileurs
poreux peuvent convertir un hydrocarbure en syngas. L’absence de catalyseur entraine
toutefois une plus grande consommation d’oxygeéne et la production de suies sous certaines
conditions (Dhal et al., 2017; Jiagiang et al., 2022). Un procédé avec catalyseur est possible
pour diminuer la température et limiter la production de suies, mais présente des inconvénients

en termes de coft et de traitement (Bharadwaj & Schmidt, 1995).
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1.4.3.3 Réaction du gaz a I’eau

Il est également possible d’influencer le ratio H2/CO obtenu a I’aide de la réaction du gaz a
I’eau (Water Gas Shift ou WGS en anglais) qui est une réaction chimique importante

permettant d’ajuster ce ratio (Fan et al., 2009).
La réaction est réversible et légérement exothermique dans le sens direct (+42 K] - mol™?1)

(Martinelli et al., 2020). Ainsi, le Tableau 1-3 montre comment il est possible d’augmenter

(colonne de gauche) ou de diminuer (colonne de droite) le ratio H2/CO

Tableau 1-3 Paramétres influengant le ratio H2/CO
Extrait de Wilhelm et al. (2001)

Augmente le ratio Diminue le ratio
Ajouter de la vapeur Enlever le H2 avec une membrane
Enlever le CO2 Ajouter du CO2
Ajouter un convertisseur WGS Recycler le CO2
1.4.4 Caractérisation de la production de syngas par CMP

Le procédé d’oxydation partielle du CHs est étudié dans ce travail. La réaction classique utilise
un mélange pauvre en carburant (Speight, 2015). Cependant, le développement de la CMP a
permis d’envisager des combustions riches stables pour 1’oxydation partielle des
hydrocarbures (Drayton et al., 1998). L’idée est d’utiliser le caractére super-adiabatique de la
CMP lors de la combustion trés riche en carburant pour faciliter le craquage thermique et
I’oxydation partielle (Dai et al., 2021; Drayton et al., 1998; J. Shi et al., 2022; Sun et al., 2013;
Toledo et al., 2009). Les principaux parameétres étudiés concernent le carburant ou mélange de
carburants, la richesse du mélange ainsi que la géométrie du milieu poreux lui-méme. Ainsi

parmi les différents carburants qui ont été testés pour produire des syngas, on compte le
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méthane (Dai et al., 2021), le propane, le butane, et le gazole (Toledo et al., 2016) ainsi que
I’octane, le méthanol et I’essence (Pedersen-Mjaanes et al., 2005). Pour caractériser la
production de syngas, 1’efficacité de conversion (1.15) est définie et s’appuie sur le pouvoir
calorifique inférieur ou LHV (Lower Heating Value) du syngas produit et celui du carburant

initial (Shi et al., 2020a).

_ Vi, LHV y, + 9o LHV ¢ (115)

ycarburantLHVcarburant

ncarburant—syngas

avec y la fraction massique. Cette caractérisation du processus de production de syngas est
fréquemment utilisée. Ainsi, Dai et al., (2021) ont testé des mélanges méthane-air avec une
richesse comprise entre 1.5 et 3.5 dans un briileur a deux étages avec des billes en alumine. Ils
ont obtenu une efficacité de conversion maximale de 45.9% pour une richesse de 2. Pedersen-
Mjaanes et al., 2005 ont également obtenu une efficacité maximale de 45% pour le méthane
avec une richesse de 2 dans une configuration similaire. Cependant, I’efficacité de conversion
maximale s’est avérée étre dépendante de la nature du carburant sachant qu’une valeur de 36%
a été obtenue pour I’isooctane, a titre d’exemple, pour une richesse de 1.5. Plusieurs géométries
de brileurs poreux ont également ét¢ étudiées avec principalement des mousses céramiques ou
des billes. Pedersen-Mjaanes et al. ont montré que la limite d’inflammabilité supérieure pour
le méthanol passait d’une richesse maximale de 4, pour la flamme libre, a 6 avec une mousse
en alumine et méme a 9 pour des billes en alumine. De méme pour le méthane dont la richesse
maximale est de 1.64 pour une flamme libre, Pedersen-Mjaanes et al. ont réussi a repousser
cette richesse a 1.9 avec la mousse en alumine. Cette limite riche du méthane a été repoussée
davantage par Loukou et al., 2012 qui ont pu opérer une combustion jusqu’a une richesse de
2.9. Ils ont également mis en avant que les propriétés de conduction de la chaleur influent sur

les limites d’inflammabilité et sur le rendement de conversion.

1.5 Synthése de la revue et formulation de la problématique

Depuis les années 1990, le développement des matériaux poreux et de leurs applications en

combustion a fait I’objet de nombreuses études. La compréhension des phénomenes physiques
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a été rendue possible par des observations expérimentales ou des simulations numériques qui
mettent en avant les parametres importants et le comportement des écoulements aux échelles
macroscopique et microscopique. Initialement les milieux poreux étaient principalement des
assemblages de billes ou des mousses irrégulieres et anisotropes ce qui rendait leur
caractérisation complexe. Néanmoins, avec le développement des techniques de fabrication
additive, il est désormais possible de fabriquer des milieux sur mesure. De plus, il existe une
gamme de matériaux candidats principalement métalliques et céramiques utilisables dans ces
conditions extrémes. Les premiers modeles numériques étaient souvent des modeles 1D et 2D
en raison de la complexité des géométries mises en jeu. Petit a petit, des modéeles 3D sont
apparus permettant la simulation directe des phénoménes d’intérét au niveau des pores

permettant de modéliser fidélement les phénomeénes ayant lieu dans le brileur.

Il existe plusieurs techniques de production de syngas comme le reformage, 1’oxydation
partielle et la gazéification. La CMP a de nombreuses applications, dont la possibilité de
produire des syngas par combustion riche (oxydation partielle). Ce processus est rendu possible
par les propriétés super-adiabatiques de la CMP, qui permet d’utiliser un mélange air-carburant
plus riche que dans un brileur classique. Comme la CMP de mélange riche afin d’obtenir des
syngas en utilisant des milieux poreux structurés (tels qu’obtenus par impression) est absente
dans la littérature, il apparait donc important d’étudier ’influence de la géométrie du brileur
sur les propriétés des syngas obtenus. Ainsi, 1’objectif de cette étude est de modéliser la
production de syngas a partir de méthane et de comparer différentes géométries de brileur,
pouvant étre obtenues par impression 3D, pour mettre en avant les principales caractéristiques
opérationnelles dudit brileur ainsi que du syngas obtenu. Pour atteindre cet objectif principal,
les sous-objectifs suivants sont proposés :
e Définir un modele CFD permettant de simuler la production de syngas a partir de
méthane;
e Caractériser I’impact de la porosité et du nombre de pores sur I’opération du briileur et
les propriétés du syngas obtenu;
e Déterminer I'impact d’un milieu poreux a pores et porosité variables sur les

caractéristiques opérationnelles du brileur;
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Le CHAPITRE 2 concernera la mise en place du modele numérique qui permettra de modéliser
la CMP, la conversion du méthane en syngas et d’étudier les différentes géométries considérées
au sein de ce travail. Une fois le modele numérique établi, le CHAPITRE 3 présentera le
maillage utilis¢ dans I’étude avec sa validation. Les chapitres 2 et 3 permettront ainsi
d’atteindre le premier sous-objectif de ce mémoire. Enfin le CHAPITRE 4 présentera les

résultats obtenus sous la forme d’un article scientifique en lien avec les sous-objectifs 2 et 3.






CHAPITRE 2

ETUDE PRELIMINAIRE ET MODELE NUMERIQUE

Les détails du modéle numérique ainsi que la description de la géométrie sont présentés dans
ce chapitre. Préalablement a 1’étude de la combustion en milieu poreux qui sera abordée dans
les chapitres suivants, une étude d’écoulement « froid » sera conduite pour mettre en avant les

paramétres géométriques importants et afin de vérifier la validité du maillage mise en ceuvre.

2.1 Motivation

Dans le cadre d’écoulements en milieu poreux, la complexité de la géométrie en présence
perturbe 1’écoulement des fluides. Les équations de Navier-Stokes qui régissent 1’écoulement
requierent des méthodes numériques approchées pour étre résolues. Cette difficulté pour
résoudre les équations de la mécanique des fluides rend [’utilisation d’ordinateurs
indispensables. Le développement des supercalculateurs permet d’obtenir une puissance de
calcul capable d’obtenir des solutions numériques approchées précises en un temps acceptable.
Dans le cadre des simulations numériques de ce mémoire, le logiciel utilise la méthode des
volumes finis. Ce chapitre permet de mettre en place le modele numérique utilisé dans ce

travail. Cette approche est inspirée des travaux de Billerot (2019).

2.2 Equations fondamentales de la dynamique des fluides : Navier-Stokes

Les équations de Navier-Stokes régissent le comportement du fluide. Les différentes équations
sont dérivées des lois de conservation. Elles traduisent le comportement d’un fluide newtonien

instationnaire et compressible en trois dimensions, avec les équations suivantes (Simcenter

STAR-CCM+, 2021).
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Equation de conservation de la masse :

dp
5t +7 (o) =0 @D

Equation de bilan de la quantité de mouvement :

9
$+ Vp(v®uv)=-V(P[)+V.z

(2.2)

avec v le vecteur vitesse, p I la masse volumique du fluide, P la pression, T le tenseur des

contraintes visqueuses. Pour un fluide newtonien, le tenseur des contraintes s’exprime en
fonction du taux de déformation. Une premicre simplification peut étre faite en considérant
I’écoulement incompressible, car la vitesse de 1’écoulement laminaire est faible (nombre de
Mach faible) dans le cas qui nous concerne. Le tenseur des contraintes devient alors (Simcenter

STAR-CCM+,2021) :

= Z,ug (2.3)
avec :
D==(vw + (7)) (2.4)
= 2
2.2.1 Principe de résolution : Méthode des volumes finis

Pour obtenir des solutions numériques approchées, la méthode des volumes finis est utilisée
dans ce travail. Le principe des méthodes numériques est d’obtenir un systéme d’équations
algébriques fermées. Cela implique de discrétiser les équations de fagon spatiale et temporelle
afin de les résoudre. Dans la méthode des volumes finis utilisée par le logiciel Star-CCM+, les
équations générales sont intégrées sur les différents volumes. Pour toute grandeur scalaire t

quelconque, on a I’équation (2.5) ci-dessous :
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dijpfdv fpvrds fl"VTda fST av (2.5)
t 1% S A %4
Terme de Terme de
Terme
o convection : diffusion : _
transitoire : | 4 Terme de création :
Taux de = Taux de +
Taux de Génération/Destruction
variation de T variation de T
changement de t dans le volume de
qui traverse qui traverse
de 7 dans le ‘ . controle
les parois par les parois par
volume _ o
convection diffusion

La résolution des différentes équations nécessite d’exprimer les dérivées partielles en temps
ou en espace en fonction de valeurs connues a certains points. Il existe plusieurs schémas
possibles en fonction des applications. De plus, chaque schéma est associé a un ordre (nombre
entier positif non nul) de précision. Plus I’ordre est grand, plus I’erreur numérique diminue,

mais plus le temps de calcul augmente.

2.2.2 Discrétisation temporelle

Pour le cas de la discrétisation temporelle, il existe deux grandes familles de schémas
numeériques : explicite ou implicite. On définit dans tous les cas une subdivision du temps avec
un pas de temps At. Le choix du pas de temps est important pour la modélisation. Le pas de
temps peut étre variable, mais cela diminue 1’ordre du schéma et par conséquent la précision
(Malalasekera & Versteeg, 2007). Le calcul de la grandeur 4 a Dl’instant n + 1 se fait
connaissant les variables a I’instant n (en connaissant le présent) pour le cas explicite, etn + 1
(en connaissant le futur) dans le cas implicite. La méthode de résolution différe entre les deux
cas, il s’agit en général d’une matrice a inverser. Néanmoins, dans le cas explicite, le critére
Courant—Friedrichs—Lewy (CFL), défini de la maniére suivante : C = vAt / Ax ou Ax est le
pas d’espace, permet de définir une limite. En effet, lorsque le nombre CFL dépasse 1, la

stabilit¢ n’est plus assurée (Russell, 1989). A contrario, le cas implicite est
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inconditionnellement stable, c’est pourquoi il est préféré dans cette étude. La matrice a
résoudre est alors tridiagonale, ce qui demande plus de puissance de calcul que dans le cas

explicite avec une matrice diagonale (Malalasekera & Versteeg, 2007).

2.2.2.1 Terme transitoire

Pour la discrétisation du terme transitoire des équations générales de transport, un schéma
temporel d’ordre 2 est privilégié pour la précision en diminuant les erreurs de troncature
(Malalasekera & Versteeg, 2007). Le calcul de la solution a I’instant n + 1, nécessite la
connaissance des instants n et n — 1 suivant la méthode BDF2 (Backward Differentiation

Formula 2) représentée par I’équation (2.6) (Simcenter STAR-CCM+, 2021).

- (2.6)

d 3 1 1

7 (PTV) = (E (PTV)n41 — 2(pTV), + E(va)n—1>
Le choix du pas de temps est un paramétre important pour I’étude numérique. La modélisation
de la combustion en milieu poreux fait intervenir différents phénomenes physiques avec des
temps caractéristiques différents. L’échelle de temps pour les équations de mélange est environ
de 107 4 107* s, alors qu’on atteint des temps caractéristiques inférieurs pour certaines

réactions chimiques comme par exemple le temps de demi-vie d’un radical hydroxyle qui est

de 1077 s (Villamena, 2017).

2.2.3 Discrétisation spatiale

Comme pour la discrétisation temporelle, un schéma d’ordre 2 est utilisé. Pour garantir la
précision, il est impératif que le centre de chaque face soit le barycentre de celle-ci et que le
centre de la cellule soit le centre géométrique. L’équation de transport généralisé (2.5) présente
deux types d’intégrales: volumique et surfacique. Leurs méthodes de résolution sont

différentes.
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2.2.3.1 Intégrale volumique : Terme source et instationnaire

Pour calculer le terme source, le logiciel Star-CCM+ fait I’approximation que la valeur du
terme source est constante et égale a la valeur moyenne au centre de la cellule. Le calcul de
I’intégrale revient donc a faire le produit entre la valeur moyenne au centre de la cellule et le

volume de cette derniére.

Vi Void
S, dV =S5, Voe =225 = e 2.7
J ' w0 Vtotal Vsolide + Vvide ( )

Dans le terme instationnaire, le calcul de 1’intégrale est réalisé en premier avant de passer par
le schéma temporel. Ainsi S; = pt dans 1’Equation (2.5) pour calculer I’intégrale du terme

instationnaire.

2.2.3.2 Intégrale surfacique : Terme conductif et convectif

Star-CCM+ utilise des approximations quadratiques pour calculer les intégrales de surface
(Simcenter STAR-CCM+, 2021). En premier lieu, un schéma centré est utilisé. Pour chaque
face, le produit entre la surface de la cellule et la valeur au centre est calculé. Or, ces valeurs
sont souvent inconnues, mais peuvent &tre approximées par interpolations. L’intégrale

correspond alors a la somme sur les différentes faces, telle qu’exprimée par I’Equation (2.8).

fJ_TdA = Z Jrar (2.8)
N

faces

Terme convectif

Le flux convectif d’une grandeur scalaire A a travers une face S de normale n peut s’exprimer

a I’aide de I’Equation (2.9) en fonction du débit massique de la surface.

(zpv. ﬂ)f = 1T (2.9)
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Plusieurs schémas d’ordre différents sont alors possibles en fonction des besoins. Parmi les
différents schémas proposés par le logiciel, le plus simple est le décentré avant d’ordre 1
(Upwind) qui présente I’avantage d’étre particuliérement robuste, mais peu précis. Il n’est
recommandé qu’en premicre approximation (Star-CCM+). Le logiciel propose plusieurs
schémas d’ordre 2 alors que le schéma décentré avant d’ordre 2 (Upwind) est utilisé dans ce
travail, car les autres schémas d’ordre 2 sont a privilégier pour des cas turbulents (Simcenter
STAR-CCM+, 2021). Le principe est identique au schéma du premier ordre, mais il induit
cependant moins de dissipation numérique. Il est formulé (Equation (2.10)) de la maniére

suivante (Simcenter STAR-CCM+, 2021):

T‘nfo‘O S mf > 0

2.10
‘I"nfo'l Si mf <0 ( )

oty =

Concernant les valeurs de 77 et 774, celles-ci sont obtenues par interpolation linéaire en

fonction des valeurs aux centres des cellules (barycentre des cellules x et x;) de part et d’autre

de la surface considérée ainsi que du gradient :

Tro = To + (X5 — X%0) (VD10 2.11)
Tf,l =Ty + (.X'f - xl)(V‘[)r.l

Terme diffusif

Pour le terme de diffusivité (I'Vz - n) ; avee I' la diffusivité de la surface, Star-CCM+ utilise

un schéma d’ordre 2. Le calcul se fait en fonction des valeurs 7 et 74 des cellules situées de
chaque coté de la surface et avec Vt, le gradient de la grandeur scalaire Ty comme illustré au

sein de ’Equation (2.12) :

Vi, + VT Vi, + VT
A‘[f:(‘cl—‘rz)ﬂ+< 02 1)_ 02 1(ﬂ_x_2)n (2.12)
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Algorithme de résolution

Deux grandes familles de solveur pour résoudre les équations sont proposées dans le logiciel
utilisé : couplée (coupled) ou non (segregated). Dans le premier cas, les différentes équations
sont résolues en méme temps sous la forme d’un vecteur d’équations. La précision est donc
plus importante, mais en contrepartie, le temps de calcul augmente et la stabilit¢ diminue. Le
solveur couplé est indiqué dans le cas de vitesses €levées avec un nombre de Mach élevé
(Simcenter STAR-CCM+, 2021). L autre approche consiste a résoudre les équations les unes a
la suite des autres. Deux algorithmes sont proposés par le logiciel : PISO et SIMPLE.
L’algorithme SIMPLE (Semi-Implicit Method for Pressure-Linked Equation) procede par
prédiction-correction. Il s’agit d’une méthode itérative. Une premiére estimation des
grandeurs : vitesse v* et débit massique m} permet de résoudre 1’équation de correction de la
pression p’ a partir des conditions aux limites. Aprés correction de la pression, le nouveau débit
massique mf ainsi que le nouveau champ de vitesse v sont calculés. Une correction est alors
apportée sur la valeur estimée puis réinjectée dans les équations. L’itération s’arréte lorsqu’il
y a convergence. Dans ce processus, une grandeur scalaire T est décomposée en une valeur
estimée T et une correction T* de sorte que : T = T’ + t*. Le principe de ’algorithme PISO
(Pressure-Implicit with Splitting of Operators) est trés proche. Néanmoins sa précision diminue
lorsque les pas de temps deviennent grands ou lorsque le régime permanent est atteint
(Simcenter STAR-CCM+, 2021). C’est pourquoi 1’algorithme SIMPLE est préféré dans ce
mémoire sachant qu’il est également utilisé dans la littérature (Dong et al., 2022; H. Liu et al.,

2010; Y. Liu et al., 2016; Shi et al., 2021).

2.3 Modeles liés a 1a combustion en milieu poreux

En plus des équations déja explicitées (équations de Navier-Stokes, équation de transport,
schéma de discrétisation), d’autres équations sont nécessaires pour modéliser la combustion
en milieu poreux. Il faut prendre en compte deux aspects liés a la CMP : les réactions chimiques
de combustion et le transport des espéces chimiques ainsi que la conservation de 1’énergie et

les transferts de chaleur dans les deux phases. Pour simplifier la modélisation chimique,
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plusieurs hypothéses communes en CMP seront faites (Abdul Mujeebu, 2016; Billerot, 2018;
Viskanta, 2011).

2.3.1 Transport des espéces chimiques

Cette étude vise a modéliser la combustion d’une flamme laminaire prémélangée. Dans le
cadre d’une combustion laminaire dans un brileur, le modéle de transport des espéces
chimiques (Reacting Species Transport) apparait comme le meilleur candidat. L’autre modéle
principal (Flamelet) est plutét indiqué pour le cas d’écoulements turbulents ou avec des
flammes de diffusion (Simcenter STAR-CCM+, 2021). Le mélange gazeux est constitué d’un
grand nombre d’espéces en quantités variables (les espéces pouvant étre consommeées dans des
réactions). L’évolution de chaque espéce, k, est contrdlée par 1’équation de transport (2.13)

(Simcenter STAR-CCM+, 2021):

%(pfyk) +V (p, Vi) = V), + Wy (2.13)

avec Y, et W), qui représentent respectivement la fraction et la masse molaire de I’espece k

tandis que le flux diffusif J, est obtenu a partir de la loi de Fick en fonction de la diffusivité

moléculaire Dy, ,,, de I’espece k dans le mélange (Simcenter STAR-CCM+, 2021):
]_k = prk,mVYk (2.14)

Cette approche prend en compte la diffusion moléculaire alors que la diffusion thermique ou
I’effet Soret (transport diffusif li¢ aux différences de température) est négligé (Hashemi &
Hashemi, 2017). La diffusivité moléculaire Dy, ,,, repose sur le coefficient de diffusion binaire
Dy j entre deux especes k et j ainsi que sur les fractions molaires des espéces Y; tel qu’exprimé

au sein de I’Equation (2.15).
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7 (2.15)

La théorie cinétique des gaz et le modéle de Chapman-Enskog sont utilisés pour déterminer le

coefficient de diffusion binaire (Equation (2.16)).

2,66 x 107 T2

Y
2W W2 kT
P (Wk+w,?> 0,12 (_gk,j)

Drej = (2.16)

ou gy ; est la longueur caractéristique de Lennard-Jones qui représente le diamétre de collision
entre une paire de particules k et j; P représente la pression, {2 est une fonction de la
température permettant de calculer les collisions entre les espéces, kg correspond a la constante
de Boltzmann tandis que & ; représente I’énergie caractéristique de Lennard-Jones pour le

couple d’especes.

2.3.2 Modélisation des réactions de combustion

Apres avoir déterminé le modéle de transport des espéces, le modéle de chimie complexe est
utilisé, car il permet de faire appel a une cinétique chimique détaillée. Malgré son cotit de
calcul un peu plus ¢élevé que d’autres modeles, cette approche s’adapte bien au régime
laminaire (Billerot et al., 2020; Simcenter STAR-CCM+, 2021). La combustion du mélange
air-méthane utilisé dans cette étude repose sur un mécanisme complet : GRI-Mech 1.2 avec 32
especes et 177 réactions (Frenklach et al., 1995).

Chaque espéce chimique a un taux de réaction chimique @y, associé pour traduire son évolution
(création ou consommation des especes). Le taux dépend de toutes les réactions faisant
intervenir I’espéce h et des concentrations de toutes les espéces impliquées dans les réactions

comme illustré dans 1’Equation (2.17).
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o[X
wn= 20 =k T b=k ] 140 2.17)

iréactifs i,produit

Cela fait intervenir les coefficients steechiométriques de réaction v, pour les reactifs et v, pour
les produits ainsi que les constantes de réaction ks (forward, dans le sens direct) et kj

(backward, dans le sens inverse), du fait du caractére réversible des réactions. Les constantes

de réaction k sont déterminées avec la loi d’ Arrhenius (Equation (2.18)):

—F
k = ATF exp (ﬁ) (2.18)

Les différents coefficients de cette loi sont : le facteur préexponentiel A (1/s, cm*/mol/s ou
cm®mol?/s en fonction de I’ordre de la réaction), 1’énergie d’activation E, (cal/mol/K), 8 le

facteur de température et R est la constante des gaz parfaits.

2.3.2.1 Conservation de I’énergie dans la phase solide

Les transferts de chaleur dans le fluide et le solide et entre les deux phases jouent un role
primordial dans la compréhension de la CMP. Les deux phases sont considérées comme étant
en non-équilibre thermique local (Talukdar et al., 2004). La conservation de I’énergie repose
sur un mode¢le a deux équations, une pour chacune des phases. La conservation de 1’énergie

pour la phase solide est gouvernée par 1’équation (2.19) (Simcenter STAR-CCM+, 2021):

a .
32 (CPTs) = V(kVT) + hogn(Ty = Ts) + Vit (2.19)

ou les proprietés thermophysiques p_, Cps, kg représentent respectivement, la masse

volumique, la chaleur spécifique et la conductivité thermique de la matrice solide. Ces
propriétés sont considérées constantes. Cette hypothése forte est considérée par plusieurs
¢tudes numériques (Barra et al., 2003; Hsu et al., 1993; Y. Liu et al., 2016) afin de diminuer le
cout des calculs et en raison de 1’absence de données sur les plages de températures rencontrées

lors des CMP. Les valeurs utilisées sont présentées dans le Tableau 2-1.
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Les transferts thermiques dans le solide ont lieu par conduction (V(ksVTy)) et rayonnement
(Vq,-qq) solide-solide. Le terme (hconv(Tf — Ty)) permet de faire le couplage entre le solide et
la phase gazeuse (conjugated heat transfer) (Simcenter STAR-CCM+, 2021). Le flux radiatif

q,,4 €St calculée en fonction de I’intensité radiative I (s) qui est intégré sur toutes les longueurs

d’onde A et toutes les directions s (angle solide) a I’aide de 1’Equation (2.20):

+00

qrad = (fll(n)n dﬂ) dA (2.20)
4m

La divergence du terme radiatif permet de coupler 1’énergie du milieu solide et le champ

radiatif du milieu solide (Simcenter STAR-CCM+, 2021) :

+ oo

me=jﬂmkmm—fumﬁm

411

da (2.21)

0

ou a;, est le coefficient d’absorption et I}, est ’intensité spectrale d’un corps noir pour une

longueur d’onde A. Le calcul de I, utilise la loi de Planck représentée par I’Equation (2.22) :

2G4

= 2.22
2> (el — 1) (222)

Ip;

avec les constantes G1=0.595522x107'® W.m?%/s et G2=0.01439 m.K. I est I’intensité radiative
a la longueur d’onde A. Cette intensité varie dans le milieu radiatif en raison de phénomenes

d’absorption et de diffusion. Pour une direction Q, I’équation de transport radiative est :

dl o)
-ﬁ=mm+m+®m+ﬁjmmﬂ (2.23)
/[
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Les coefficients optiques a, (absorption) et §; (diffusion) permettent de représenter le
comportement du solide pour une longueur d’onde donnée. Une hypothése couramment
employée dans la CMP (Billerot et al., 2020; Hayashi et al., 2004; Liu et al., 2010; Liu et al.,
2016) consiste a prendre le milieu solide comme un corps gris. Les coefficients optiques ont
des valeurs constantes, peu importe la longueur d’onde. La matrice solide agit alors comme un
milieu gris homogene capable d’absorber et de diffuser les radiations (Howell et al., 1996). La
discrétisation de 1’équation de transport radiatif ainsi que sa résolution utilise la méthode
Discrete Ordinates Method (Malalasekera & Versteeg, 2007). Elle permet le calcul de
I’intensité radiative dans une direction s, fixe, déterminée par son angle solide 2. Un schéma
de quadrature permet le découpage de I’hémisphére en un nombre fini d’angles solides. L’ordre
du schéma de discrétisation N et le nombre de directions n sont liés par la relation suivante :
n = N(N + 2). Le schéma retenu pour 1’étude est d’ordre 4, ce qui fait 24 directions. Pour

chaque direction i I’équation (2.23) devient alors 1’Equation (2.24):

5 n
s;- VI, = al, — BI, + EZ wil, (2.24)
=1

ou les coefficients w; sont des pondérations dépendant du schéma de quadrature. Les données
optiques de la matrice solide sont indiquées dans le Tableau 2-1. Le matériau choisi pour la
matrice solide est le carbure de silicium. Son application en CMP est liée a ses bonnes
résistances physique et thermique dans des conditions de hautes températures. Le carbure de
siliclum présente €galement 1’avantage d’avoir une conductivité thermique ¢levée, une
émissivité élevée pour diffuser facilement la chaleur, mais également une tres faible dilatation
thermique permettant de résister aux chocs et a la fatigue (Wood & Harris, 2008). Les
propriétés thermophysiques correspondantes sont fournies par le fournisseur du matériau

(EngiCer).



Tableau 2-1 Propriétés physiques, thermiques et optiques de la matrice céramique SiSiC

EngiCer et Hashemi & Hashemi (2017)
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Propriété Valeur Unité
Densité p 2900 kg/m?
Chaleur spécifique Cps 1100 J/kg/K
Conductivité thermique ks 18 W/m/K
Coefficient d’absorption o 28 I/m
Coefficient de diffusion o 66 1/m
Emissivité ¢ 0.9 -
2.3.2.2 Conservation de I’énergie dans la phase gazeuse

Le mélange gazeux s’écoulant a travers le milieu poreux est considéré comme un gaz
incompressible et idéal. L.’équation des gaz parfaits pour un mélange de N espéces gazeuses k

s’écrit a I’aide de I’Equation (2.25):

RTfZN Y. (2.25)
i=1 Wk

avec Y et W la fraction massique et la masse molaire de chaque espéce k. La conservation

de I’énergie dans la phase gazeuse s’écrit sous forme d’équation de transport (2.26) (Simcenter
STAR-CCM+,2021):

d
% (prprf) +V (prPfov) + Qch = _hconv(Tf - Ts) - V(kaTf) (226)

ou kf est la conductivité thermique du mélange gazeux et Q , représente la chaleur produite

par la réaction de combustion calculée de la manicre suivante :

ch = Z whWi (2.27)
P
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avec hj, I’enthalpie molaire et @, le taux de production. La chaleur spécifique (de méme que
la viscosité dynamique) est calculée selon une somme pondérée par la fraction massique de

chaque espéce chimique (2.28).

Cpr = Z Y. Cpy (2.28)
k

La conductivité thermique du gaz ky est calculée selon la loi empirique moyenne de Mathur-

Saxena en fonction des fractions massiques et des conductivités thermiques de chaque espéce

(2.29) (Simcenter STAR-CCM+, 2021).

1 w
kp=5 D> Wiki+| » 2 (2.29)

Les transferts par radiation dans la phase fluide sont négligés. D’une part, I’émissivité des
mélanges gazeux est faible avec une valeur de 0.03 a 1800 K pour un mélange CHs-H20, ce
qui est trés inférieur a celle de la matrice solide (Hsu et al.,1993). De plus, la transmittance

(inverse de 1’absorption) des gaz est proche de 0.9 pour la plupart des longueurs d’onde.

24 Géométrie, conditions initiales, conditions aux limites

Apres avoir décrit les équations du modele, cette section détaille la géométrie étudiée avec les
conditions initiales et les conditions aux limites. La géométrie de la matrice solide étudiée dans
ce travail est basée sur une maille en forme de diamant. Les données géométriques sont issues
d’une étude de la combustion en milieu poreux pour une géométrie de maille de diamant

réalisée expérimentalement par Samoilenko et al., (2019).
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2.4.1 Géométrie

Dans le travail de Samoilenko et al., 2019, les auteurs ont fabriqué des brileurs poreux avec
des structures réguliéres ayant les mémes propriétés que des mousses industrielles. Leurs
structures en forme de maille de diamant offrent une porosité et une perméabilité équivalente
a des mousses de 10 et 30 PPI. Les caractéristiques géométriques des mousses ont été obtenues,
entre autres, par tomographie aux rayons X et un modele analytique de tétrakaidécaedre. Les

travaux de Samoilenko et al. sont la base de ce qui a été développé dans ce mémoire.

Ainsi, les différentes géométries étudiées sont toutes basées sur la maille de diamant tout en
ayant différentes propriétés physiques. Les propriétés des différentes géométries sont
présentées dans le Tableau 1-1. Comme ce travail s’inscrit dans une suite logique des travaux
de Samoilenko et al., les brileurs A et B sont des matrices de diamant équivalentes aux
mousses réticulées de 10 et 30 PPI ayant une porosité élevée. L’influence de la porosité est
obtenue en comparant le cas B au cas C. Finalement, et afin de profiter des avantages de
I’impression 3D, le cas D présente une taille variable de pores entre 1’entrée et la sortie du
milieu poreux. Dans le contexte d’un milieu régulier, les valeurs de PPI sont plus faibles que
pour le milieu non structuré. Par exemple la taille des pores de la matrice diamant équivalente
a la mousse 30 PPI font 1.8 mm ce qui donne une valeur réelle de 14.1 PPI. Pour simplifier la
nomenclature et éviter les confusions entre les PPI des mousses et des mailles de diamant, les

différentes géométries testées ici sont étiquetées cas A a D dans le Tableau 2-2.
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Tableau 2-2 Grandeurs géométriques. Cas A et B issus de

Samoilenko et al.(2019)
Cas A (Référence) B C D
PPI réelle (-) 8.2 14.1 13.4 13.4-6.9
Porosité (%) 82 86 44 86
Epaisseur des liaisons
0.95 0.69 2.2 0.69-0.88
(mm)
Diamétre des pores
3.1 1.8 1.9 1.9-3.7
(mm)
Diametre des cellules
4.5 2.6 2.7 2.6-4.2
(mm)
Surface spécifique
508 865 726 793
(m?/m?)
Richesse (-) l1.5et2 2 2 2
Equivalenta | Equivalente a
une mousse 10 | une mousse 30 | Porosité deux
Taille de pores
Commentaire PPI PPI fois plus faible )
_ ' variable
(Samoilenko et | (Samoilenko et que A
al., 2019) al., 2019)
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Figure 2-1 Parameétres géométriques : cellule et pore d’ une matrice de type « maille
diamant »

La Figure 2-1 illustre une section de la structure utilisée tout en identifiant les parametres
géométriques d’une structure unitaire. Ainsi, la figure permet d’identifier la différence entre
une cellule et un pore. Pour obtenir le brileur complet, le motif est répliqué dans les trois
directions tel qu’illustré dans la Figure 2-2 qui présente un milieu poreux imprimé. Toutefois,
pour simplifier le domaine de calcul et réduire le temps de calcul, une seule colonne centrale,
dans la direction de I’écoulement, est modélisée en utilisant les caractéristiques de périodicités

sur les cOtés.

Figure 2-2 Maille diamant (10 ppi) imprimée
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Le modele 3D est réalisé en utilisant le logiciel Catia VS5 a partir des données du Tableau 2-2.
Pour simplifier les explications, on utilisera les mémes termes qu’en cristallographie avec les
liaisons qui relient les atomes entre eux. Tous les atomes dans la maille de diamant possédent
quatre liaisons en forme de tétracdre (pyramide dont toutes les faces sont des triangles
identiques) dont I’atome en est le centre (voir Figure 2-3, gauche). C’est donc la brique
¢lémentaire du modele. En positionnant les atomes, il est possible de former une maille (Figure

2-3, droite).

Figure 2-3 Brique ¢lémentaire et un étage de la structure

La structure compléte, telle qu’étudiée, est donc la répétition des étages de la Figure 2-3. Le
résultat obtenu est ensuite importé au sein du logiciel de simulation StarCCM+, le domaine de
calcul étant une colonne a base carrée pour exploiter les périodicités du probléme. Le modéle
3D obtenu est composé de deux domaines (opérations booléennes) : la section du fluide par
union entre la boite et la géométrie 3D et par soustraction du domaine solide avec la boite

comme indiqué sur la Figure 2-4.
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Figure 2-4 Matrice 3D CAD (gauche), milieu solide (centre) et milieu fluide (droite)

2.4.2 Conditions aux limites

Les conditions aux limites sont présentées sur la Figure 2-5. La base de la colonne est
constituée d’une entrée (velocity inlet) par laquelle le mélange de gaz froid a 300 K pénétre
avec une richesse et une vitesse imposée. Les vitesses d’entrée sont ajustées pour obtenir une
flamme stable dans le brileur. Cette vitesse est influencée par le phénoméne de recirculation
de la chaleur et par la géométrie du solide. En général, la vitesse d’entrée est proche de la
vitesse de flamme laminaire a la richesse d’intérét pour un brileur a flamme libre. Or la
recirculation de la chaleur de la CMP a pour effet d’augmenter la température des gaz frais par
effet de préchauffage, ce qui a pour effet d’augmenter la vitesse de flamme laminaire ainsi que
la température de flamme. Le choix de la vitesse de départ est important pour éviter les
phénomenes d’extinction de flamme ou soufflage. On suppose dans un premier temps que la
température des gaz frais augmentera de 300 K a 600 K, ce qui permet d’estimer une vitesse
de flamme laminaire a appliquer au gaz frais en entrée du brileur. En haut de la colonne, la
sortie utilise une condition de pression (pressure outlet). La pression est spécifiée comme étant

la pression ambiante.
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Figure 2-5 Conditions aux limites

Sur les surfaces extérieures latérales, une condition de périodicité est appliquée pour
représenter un brileur complet. La condition de périodicité est utilisée pour le fluide et le
solide. Pour toute grandeur physique 7, la condition s’applique dans les deux directions
perpendiculaires a I’écoulement :

{T(xmax) = T(x = 0) (230)

(Y, ..) =T =0)

Pour le domaine solide, toutes les surfaces du domaine solide sont des parois, alors qu’aux
extrémités, on permet les transferts thermiques par radiation vers I’environnement a 300 K.
Les extrémités de la phase solide rayonnent (rayonnement de corps noir) avec le milieu
extérieur a la température ambiante de 300 K tel que décrit par 1’équation (2.31), avec g3, la

constante de Stefan-Boltzmann.

ks VTlSUrtie = _O-BS(Tgortie - Tgmbiante) (23 1)
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Enfin la surface entre le fluide et le solide est imperméable, mais une interface est ajoutée pour
gérer les transferts de chaleur et une condition de non-glissement est appliquée. La conformité
du maillage au niveau des surfaces externes et de I’interface fluide-solide est primordiale pour

la précision de la solution (Simcenter STAR-CCM+, 2021).

2.4.3 Conditions initiales

Le fluide est initialement au repos et a 300 K a I’intérieur de la structure poreuse. La
composition du mélange gazeux est identique a celle imposée a I'entrée. La température de la
matrice solide est soumise a un gradient de température soit 600 K a I'entrée jusqu'a mi-hauteur,
puis 1400 K de la mi-hauteur jusqu’a la sortie pour initier la combustion, qui est 1’approche

utilisée également par Barra & Ellzey,( 2004).

2.5 Récapitulatif des hypotheses simplificatrices

Les principales hypothéses admises dans ce modele sont listées ci-dessous. Elles sont

rencontrées dans la littérature (Abdul Mujeebu et al., 2010; Viskanta, 2011) :

e [’écoulement est laminaire, le fluide est considéré comme un gaz parfait
incompressible.

e Le mélange de gaz réactifs est parfaitement prémélangé a 1’entrée.

e Les propriétés thermophysiques du gaz dépendent de la température et de la
concentration des espéces.

e [Lerayonnement et la gravitation du gaz ont été négligés.

e [La matrice solide en SiSiC est considérée comme un milieu gris, homogene et inerte
avec des propriétés thermophysiques constantes.

e Le mécanisme de réaction est GRI-Mech 1.2

e Les effets Dufour et Soret sont négligés.
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Ce chapitre a donc permis de présenter les équations du modele proposé. Le chapitre qui suit
permettra de valider le choix du maillage et complétera les étapes nécessaires pour atteindre le

sous-objectif 1, défini a la fin du chapitre 1.



CHAPITRE 3

MISE EN PLACE ET VERIFICATION DU MAILLAGE : ETUDE PRELIMINAIRE
D’UN ECOULEMENT FROID EN MILIEU POREUX ET VALIDATION DU
MODELE DE CMP

3.1 Survol du chapitre

Ce chapitre porte sur le choix du maillage et la validation du modéle. Pour ce faire une premicre
¢tude permet d’évaluer I’'impact du maillage sur la solution obtenue dans le cas d’un
écoulement a froid. Ceci permet de choisir le maillage utilisé dans la suite de ce mémoire. Une
simulation avec réaction chimique est ensuite opérée afin de comparer les principales especes
obtenues avec quelques résultats de la littérature. Il est entendu que puisqu’il n’y a pas d’étude
expérimentale qui utilise le méme type de brileur, cette seconde vérification porte donc sur

I’ordre de grandeur des concentrations des especes considérées.

3.2 Etude préliminaire

Une étude préliminaire d’un écoulement isotherme est réalisée. L’objectif consiste a modéliser
un écoulement d’air froid a 300 K a travers la matrice solide. Cela permettra la mise en place
du maillage et de caractériser le gradient de pression engendré par le milieu poreux afin de le

comparer aux valeurs obtenues en utilisant des corrélations présentées dans la littérature.

3.2.1 Conditions utilisées pour I’étude de I’écoulement a froid

Le solide n’est pas modélisé pour diminuer le temps de calcul, car le probléme résolu est
isotherme. Pour le fluide, les conditions aux limites et initiales sont également adaptées. Le
fluide modélisé est ici de I’air et aucune réaction chimique n’est prise en compte. L’écoulement
est laminaire et isotherme. Au niveau de I’entrée d’air, la vitesse est spécifiée avec un profil
constant a température constante de 300 K. Le fluide est initialement au repos et a 300 K a

I’intérieur du brileur poreux.
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Dans cette section, 1’écoulement macroscopique est étudié. En traversant le milieu poreux, la
présence de la matrice solide perturbe I’écoulement par les frottements visqueux du fluide avec
les parois et par les effets inertiels (Ergun & Orning, 1949). Le régime d’écoulement est
identifi¢ et le gradient de pression a travers le milieu est caractérisé et comparé a des
corrélations issues de la littérature afin de valider le comportement macroscopique du modele

proposé.

Les calculs sont effectués avec le logiciel commercial STAR-CCM+. Les équations sont
résolues et un critére de convergence de 107> est utilisé et strictement vérifié en particulier
pour 1’énergie (Shi et al., 2020). Les calculs ont été effectués sur le superordinateur Graham

géré par Compute Canada.

Le choix du pas de temps est un paramétre important pour 1’étude numérique. La modélisation
de la combustion en milieu poreux fait intervenir différents phénomenes physiques avec des
temps caractéristiques différents comme il I’a été mentionné dans le chapitre 2. Dans les études

antérieures, les pas de temps utilisé pour la modélisation étaient de 8 - 10~° pour Yakovlev &
Zambalov, (2019) alors qu’une valeur de 107> s a été utilisée par Billerot, (2018) avec une

—6 s eilis
géométrie tres similaire a celle de ce mémoire. Finalement une valeur de 10 ° s a été utilisée

pour des calculs en DNS par Dinkov et al., (2015). Le pas de temps choisi pour cette étude est

de 107> s basé sur les travaux de Billerot, (2018).

3.2.2 Choix de la discrétisation spatiale

L’idée est de développer une approche globale sur tout le domaine de calcul et de réaliser un
maillage régulier (avec des mailles polyédriques), adapté pour la modélisation de la
combustion, afin de diminuer le nombre total de mailles (Simcenter STAR-CCM+,2021). Dans
un premier temps un seul type de maille polyédrique est utilisée alors que pour améliorer la
précision au niveau de la paroi, la taille des mailles est réduite arbitrairement par cing. Ainsi,
différentes tailles seront évaluées. Dans un second temps, 1’impact d’ajouter des couches

prismatiques sera ¢valué. La taille de ces éléments est choisie comme représentant 5% du
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diamétre de la tige de la structure solide. L’écoulement est étudié avec les géométries
correspondant aux cas A et B, alors qu’une vitesse identique de 10 cm/s est imposée. Le

gradient de pression est estimé entre I’entrée et la sortie de la colonne.

Dans la premicre étape, le nombre de mailles polyédrique augmente progressivement
d’environ 5 X 105 a plus de 7 X 10° cellules. La vérification du maillage porte sur le gradient
de pression engendré par la géométrie. La Figure 3-1 présente I’erreur relative en fonction du
nombre de mailles pour la solution obtenue avec 7.6 X 10° cellules que 1’on considére proche
de la solution réelle (les gradients de pression étant de 3.28 Pa/m et 14.24 Pa/m pour les cas A
et B, respectivement). La figure montre que ’erreur diminue rapidement pour passer sous 1%
autour de 2,3 millions de cellules (voir la courbe dont le symbole utilisé est le cercle). Dans un
second temps, I’effet d’ajouter des couches prismatiques est étudié. Comme 1’épaisseur des
couches prismatiques est fixe, I’ajout de ce type d’élément permet d’augmenter la précision au
niveau des parois, mais augmente les cellules de la matrice poreuse. Pour déterminer le nombre
idéal de couches prismatiques, I’approche suivante est proposée. Trois maillages ayant
respectivement un nombre total constant d’environ 10° cellules (maillage grossier), 2 x 10°
cellules (maillage moyen) et de 3 x 10° cellules (maillage fin) sont considérés. Pour chacun de
ces trois maillages, on trouve des cellules prismatiques au niveau de la surface d’échange et
des cellules polyédriques partout ailleurs. Le nombre de couches prismatiques est augmenté de
1 a 10 couches (avec un facteur de croissance des couches prismatiques de 1,5), tout en
diminuant le nombre de couches polyédriques.-Le nombre de couches prismatiques sélectionné
pour cette étude est alors celui qui présente les écarts relatifs les plus faibles avec le maillage
le plus fin. A partir des résultats obtenus avec les 3 maillages de base susmentionnés, il a été
observé que 8 couches prismatiques donnaient la meilleure convergence. Toutefois, afin
d’avoir une meilleure représentation de la sensibilité de la taille des mailles sur la solution, le
nombre de polyedres a été varié afin de maintenir un maillage ayant un nombre total de cellules
autour de 2 millions, pour des raisons de temps de calcul, tout en maintenant 8 couches
prismatiques. Le résultat est illustré a la Figure 3-1 qui présente I’erreur relative en fonction

du nombre de cellules avec et sans les couches prismatiques. La figure montre également que
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la convergence est beaucoup plus rapide avec 1’ajout de couches prismatiques, par rapport a

I’utilisation unique de polyedres.
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Figure 3-1 Erreur relative numérique en fonction du nombre total de mailles pour la matrice
A

La méme approche a été utilisée pour la géométrie B et 1’ajout de 8 couches prismatiques s’est
avéré étre le meilleur choix. Ainsi, la taille caractéristique moyenne des cellules de fluide est
respectivement de 80 um pour le cas A et de 65 um pour le cas B. Le maillage du domaine
solide est contraint par le maillage du domaine fluide ce qui permet d’obtenir des mailles de
tailles moyennes de 81 pum pour le cas A et de 68 um pour le cas B. Les maillages des
géométries C et D sont obtenus en appliquant la taille moyenne des cellules a partir des valeurs
obtenues pour A et B. Ainsi la géométrie C est similaire a la géométrie A, car le volume total
(colonne entiére) modélisé est identique alors que la géométrie D posséde une taille d’élément
similaire au cas B. L’ensemble des caractéristiques des cellules est synthétisé dans le Tableau

3-1.



Tableau 3-1 Grandeurs caractéristiques des maillages
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Cellules | Cellules | _ _
Cas fluides solides dfluide dsolide dmin,fluide dmax,fluide

m m m m

108 | (105 (pm) | (um) (nm) (pm)

A 2.8 4.2 80 81 5 372
B 1.9 3.7 65 68 5 336
C 1.9 6.7 78 112 7 324
D 1.9 3.5 66 72 7 388

33 Vérification du maillage : Ecoulement froid

3.3.1 Corrélations du gradient de pression

La premicre étape de la validation est effectuée en comparant 1) les gradients de pression
obtenus avec le modéle numérique dont le maillage présente les caractéristiques décrites dans
le Tableau 3-1 et 2) les gradients de pression calculés a 1’aide de corrélations issues de la
littérature (1.8) du CHAPITRE 1). Les résultats sont présentés dans la Figure 3-2 pour les cas
A et B. La vitesse d’entrée de la colonne est ajustée afin de couvrir des plages permettant un
¢coulement dans le régime de Forhheimer (6 < Re, < 65) pour lequel les corréelations sont
valides. Les corrélations nécessitent de déterminer la dimension qui caractérise les cavités de
la géométrie qui differe fortement dans le cas présent (structure de diamant contre mousse ou
billes). Il est alors proposé d’utiliser le rayon des pores comme taille caractéristique. Cette
définition coincide avec le fait que le rayon d’un pore hexagonal fait la méme taille que les
liaisons. Comme le nombre de Reynolds mesure I’influence des obstacles sur 1I’écoulement, on
peut considérer que le matériau est constitué d’un grillage de petits obstacles dont la taille
correspond au rayon des pores. Les résultats obtenus avec les géométries A et B sont présentés

sur la Figure 3-2 qui comprend également les courbes obtenues a partir des corrélations.
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Figure 3-2 Comparaison des corrélations du gradient de pression avec le rayon de pores
comme taille caractéristique. (a) Cas A; (b) Cas B

De fagon générale, les résultats numériques mettent en évidence des tendances cohérentes vis-
a-vis des résultats issus de I’emploi des corrélations de la littérature. La Figure 3-2 illustre le
caractére non linéaire de 1’équation avec une évolution quadratique du gradient de pression
dans le régime de Forhheimer (Bear, 1988; Billerot, 2018; Tosco et al., 2013). Ce
comportement quadratique traduit la prédominance des forces inertielles sur les effets visqueux
(Bear, 1988; Billerot, 2018). Les pertes de pression sont cependant plus importantes pour le
cas B, car la densité¢ d’obstacles est plus importante méme si les obstacles sont plus grands
qu’avec la matrice A. Les écarts entre les différentes corrélations observées dans le cas B
peuvent provenir du fait que la densité de pore n’est pas prise en compte. A la vitesse de Darcy
maximale étudié, I’écart entre les corrélations et les résultats numériques est d’environ 10 Pa/m
soit 22% par rapport a la corrélation de Du Plessis pour le cas A et de 150 Pa/m soit 50% par
rapport a la corrélation de Fand pour le cas B. Toutefois, le modele numérique proposé offre
une meilleure concordance avec la corrélation d’Ergun (écarts de 4% pour le cas A et de 33%
pour le cas B) et ce pour les deux géométries. L’écart important qui peut étre observé entre les
résultats numériques et les différentes corrélations pour les vitesses de Darcy élevées peut
s’expliquer par le passage dans un régime d’écoulement laminaire dit non linéaire qui pourrait

nécessiter un modele de turbulence, par exemple. Toutefois, il sera montré plus tard que lors
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des calculs effectués en mode réactif (i.e., en présence de combustion), un Rep maximal de 24
est atteint. Ceci correspond a une vitesse de 0,26 m/s sachant qu’une erreur de 10% avec la
corrélation d’Ergun est alors observée comme le montre la Figure 3-2. Ainsi, le modele est
jugé comme offrant une approximation acceptable des résultats de la littérature tant en termes

de tendances générales que de valeurs.

3.3.2 Corrélations adimensionnelles du gradient de pression

Pour caractériser les différents régimes d’écoulement, il est courant d’utiliser des grandeurs
adimensionnées. On introduit donc le nombre de Reynolds basé sur la perméabilité Rek, qui

est définie de la maniére suivante :
K (3.1
Prup 3

Les corrélations adimensionnées par la perméabilité se présentent sous la forme d’équations

du premier ordre :

dP K 3.2
=]+ CRey (3.2)
dz pup
Les valeurs des coefficients C; " et C2’sont indiqués dans le Tableau 3-2 pour différentes études.
Chaque corrélation est associée a une plage de validité. Les résultats numériques sont ensuite

comparés a ces corrélations.
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Tableau 3-2 Coefficients de corrélations du gradient de pression adimensionné dans le
régime de Forhheimer

: Coefficient C;” | Coefficient C>’ Validité
Etude
(m~?) (m™)
Ergun & Orning, 1949 0.83 0.19 0,08 < Reg <196
Fand et al., 1987 1.00 0.14 0,003 < Reg < 32
Macdonald et al., 1979 0.93 0.19 0,57 < Rex <9.0

Les valeurs de perméabilité proviennent du travail de Samoilenko et al., 2019 dont sont issues
les données géométriques des géométries a mailles de diamant. Les résultats des cas A et B

sont comparés avec les corrélations de la littérature au sein de la Figure 3-3.
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Figure 3-3 Corrélations entre le gradient de pression adimensionné par la perméabilité et le
nombre de Reynolds basé sur la perméabilité

Les résultats obtenus numériquement offrent un comportement linéaire tout comme les
corrélations. La corrélation de Fand et al., (1987) est celle qui concorde le mieux avec les
résultats numériques malgré le fait que les milieux €tudiés soient de nature différente. En effet,

I’¢tude de Fand et al. portait sur des colonnes remplies de sables qui avaient une porosité
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voisine de 0.4 (i.e., inférieure aux cas étudiés ici). Les matrices A et B sont trés poreuses, ce
qui signifie que I’écoulement est peu modifié par la présence du milieu solide lorsque comparé
a une colonne de sable. Le gradient de pression sans dimension est plus grand dans le cas B a
cause des pores plus petits qui accélérent I’écoulement. Ainsi, les différences observées entre
les résultats numériques et les corrélations proposées peuvent étre attribuées, entre autres, a la
nature méme de la structure du milieu poreux utilisé qui differe fortement de celles mises en
ceuvre pour obtenir les corrélations. Cette différence majeure de structure a également un
impact sur la définition des grandeurs caractéristiques utilisées qui influence ainsi les valeurs

obtenues.

Toutefois, afin d’avoir un portrait global de la performance du modé¢le, 1’étude s’intéresse
maintenant a ce qu’il se passe si on dépasse les limites de validité de la corrélation de Fand et
al., (1987) afin de voir la réponse du mod¢le et de la comparer a ce qui est prévu dans la
littérature, de fagon générale. La Figure 3-4 présente les résultats uniquement pour le cas A sur
une plage de Rex plus grande. On observe que le modele numérique prédit des ruptures de
pente aux limites du régime de Forhheimer, ce qui correspond a la limite de validité¢ de la
corrélation de Fand et al. Lorsque le nombre de Reynolds diminue et devient inférieur a 1,
I’écoulement se trouve étre dans la zone des écoulements de Darcy. A contrario, lorsque Rex
dépasse 9, I’écoulement rentre dans une zone de transition non linéaire vers le régime turbulent.
Le comportement du modele numérique proposé se comporte donc bien comme prévu par la
théorie des écoulements en milieu poreux illustré sur la Figure 1-7 (Fand et al., 1987). Comme
le comportement macroscopique du modele semble adéquat pour prédire les pertes de charge
d’un écoulement a froid, la validation du mod¢le va se poursuivre afin d’appréhender son
aptitude a prédire la nature et les concentrations des espéces chimiques dans des conditions

réactives.
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Figure 3-4 Gradient de pression adimensionné pour le cas A

34 Validation du maillage : Ecoulement avec combustion

Le but de cette section est de vérifier que le modéle incluant la cinétique de combustion et le
transfert de chaleur donne des résultats cohérents avec ceux de la littérature pour des cas
similaires. Cette étape est un contrdle supplémentaire de la validité du maillage avec 1’ajout de
la matrice solide et de la chimie compléte. Cette double méthode de contrdle permet de
répondre a I’objectif de développer un modele numérique CFD pour la production de syngas.
La deuxieme étape de la validation du modéle est donc réalisée sur un écoulement réactif en
utilisant la chimie du méthane (GRI Mech 1.2 (Frenklach et al., 1995)) et en incluant les
équations d’énergie du solide et de la phase gazeuse telles que décrites au CHAPITRE 2. L’idée
est de comparer les quantités de syngas produits pour une richesse de 1.5 et une richesse de 2
avec la géométrie A et de les comparer avec la littérature. Ainsi, le modéle prédit des fractions
molaires en sortie du briileur pour la richesse de 1.5 de 8.3% pour le CO et 8.5 pour le Ha. Ces
valeurs sont proches des résultats obtenus expérimentalement ou numériquement (avec un
¢cart tres faible) par Zeng et al., (2017) qui rapportaient 7.8% pour les deux espéces lors de
mesures expérimentales et calculs numériques opérés pour un brileur a deux couches en
alumine (AlOs3). Ils sont également en accord avec ceux de Shi et al., (2020) qui ont rapporté

des valeurs de 7.6% et 7.4% pour les fractions de CO et de H: lors de la modélisation 2D du
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brileur de Zeng et al., (2017). La valeur de température maximale prévue par le modéle
numérique pour une richesse de 1.5 est de 1812 K. Elle atteint 1880 K environ pour Zeng et
al., (2017) et 1920 K pour Shi et al., (2020) soit des erreurs relatives de 3.6% et 5.6%

respectivement.

Pour le cas A a une richesse de 2, le modele numérique prévoit des fractions de 9.4% pour le
CO et 11% pour le Hz2. Dai et al., (2021) ont obtenue des résultats expérimentaux et numériques
similaires avec 10% pour le CO et 12 % pour le H2 dans un brileur a deux couches dont la
section du deuxieme étage était divergente. Dans ce cas la température maximale prévue par
le modele est de 1804 K contre 1641 K rapportés par (Dai et al., 2021). Cet écart de 9% par
rapport aux données numériques de Dai et al. peuvent s’expliquer par la différence de débit
entrant dans la colonne avec une vitesse d’entrée similaire de 15 cm/s dans les deux cas, mais

un débit plus important dans le cas A en raison de la porosité plus grande.

Les fractions molaires de CO et de H2 sont illustrées sur la Figure 3-5 pour la géométrie A, et
ce pour les deux richesses étudiées. Pour la richesse de 1.5, on observe sur le plan médian un
pic de CO juste au-dessus de la flamme. Ce comportement est également rapporté par Shi et
al. et Zeng et al. qui expliquent qu’aprés ce maximum local de CO li¢ a des réactions
exothermiques rapides qui entrainent un non-équilibre chimique, la réaction WGS est alors
responsable, par réaction avec 1’eau, de la réduction de cette concentration favorisant ainsi la
formation d’Hz (Shi et al., 2020) comme observé sur la Figure 3-5 de gauche. Pour la richesse
de 2, il n’y a pas de pic visible et la fraction de CO varie plus graduellement. La différence de
température n’est que de 8 K entre les deux richesses, mais le comportement n’est pas le méme.
Or, la concentration de CO: intervient dans la réaction WGS et dans le cas de la combustion
avec une richesse de 2, la quantité de CO: est plus faible, car la concentration en oxygene ne
permet pas I’oxydation compléte du CO. La concentration de CO n’est pas assez €élevée pour

favoriser la réaction.
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Figure 3-5 Fraction molaire de CO et de Hz sur le plan médian du cas A pour deux richesses
différentes

Les écarts observés dans ce mémoire sont conformes aux valeurs rapportées dans la littérature.
Par exemple, des écarts de 5% et 3% ont été obtenus par Shi et al., (2020) lors de la
comparaison de leur modele avec des données expérimentales pour les especes et la
température maximale, respectivement. De méme, Shahnazari et al., (2020) ont obtenu une
différence maximale de 7% pour la température et de 12% pour la production de Hz en sortie
du brileur. Finalement, considérant les concentrations et les températures prédites ainsi que
les différences de comportement observées entre les deux richesses étudiées qui sont en accord

avec la littérature, le modéle est considéré comme satisfaisant.

3.5 Bilan général de la vérification

La technique de maillage de la colonne proposée dans cette étude est une technique modulaire
qui s’appuie sur la régularité de la géométrie. La premicre étape consistait a étudier I’effet du
maillage sur un écoulement isotherme. Apres identification de la discrétisation spatiale offrant
un compromis par rapport au temps de calcul, différentes simulations avec différentes valeurs
de Reynolds ont ét¢ comparées avec des corrélations de la littérature et provenant d’études
expérimentales. Les résultats obtenus sont cohérents avec les corrélations et les résultats

numériques offrent un comportement lin€aire et non linéaire en fonction du nombre de
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Reynolds, comme cela est attendu d’apres la littérature. Dans un second temps, les données
issues de simulations avec réactions chimiques et transferts de chaleur ont été comparées avec
des résultats expérimentaux obtenus pour des richesses de 1.5 et 2. Les résultats relatifs aux
concentrations de CO et Hz sont en accord avec les valeurs rapportées dans certaines études
expérimentales de la littérature (différence relative maximale de 8,9%). Pour la température
maximale prédite, le modele offre une différence relative maximale de 3,6% par rapport a
I’expérimentation pour une richesse de 1,5. Ainsi le modéle est jugé adéquat pour prédire le
comportement de brilleurs poreux a mailles de diamant et permet ’atteinte du premier sous-
objectif de ce mémoire. Le modele décrit sera utilisé¢ dans ce qui suit. Le prochain chapitre
contient le coeur du travail avec la comparaison des différentes géométries étudiées et la

nouveauté apportée via I’étude d’un brileur a densité de pores étagée.
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Abstract

This numerical study investigates the impact of four proposed porous burner designs, which
are based on a diamond lattice structure similar to what could be obtained with additive
manufacturing technology, on H2/CO syngas production. The performances of all the burners
were compared, and the results showed that for a given porosity, the recirculation efficiency
increased with increasing the pore density. Decreasing the porosity by a factor 2 increased the
recirculation efficiency thanks to the presence of higher thermal inertia and local temperature,
which allowed to achieve a 53% fuel conversion. Promising results were obtained with the
new linearly varying pore diameter matrix, with an observed conversion efficiency of 63% and
a reduction in the soot precursor production. This latter behavior itself resulted from an
increase in the size of the reaction zone, where elevated temperatures led to high concentrations

of Hz and to the partial oxidation of C2 species.
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Highlights

e A 3D pore-resolved CFD model of a diamond lattice-based porous burner is proposed
e A new tailored graded geometry was tested and compared to isotropic matrices

e The energy recirculation efficiency was maximized with a higher specific surface

e The methane-to-syngas conversion ratio was maximized with the graded geometry

e The graded matrix led to low levels of soot precursors due to a longer oxidation zone

4.1 Introduction

Syngas is a valuable flammable gas mixture, consisting of hydrogen (Hz2) and carbon monoxide
(CO), which can be used as a fuel, or as a chemical feedstock (when the H2/CO ratio is close
to unity) in the production of synthetic fuels, alcohols, etc. (Vosloo, 2001). Syngas is produced
mainly from fossil fuels (methane, oil, gasoline, coal), and to a lesser extent, from biomass
(Abdul Mujeebu, 2016). Syngas can notably be produced from the partial oxidation of methane
under fuel-rich combustion conditions (CH4 + 2 O2 — CO + 2H32), noting that other routes,
such as the dry methane reforming reaction (CHs + CO2 — 2H2 + 2CO) and the water-gas shift
reaction (CO + H20 — COz + Hz) can play a significant role in the reforming efficiency (Zeng
et al., 2017). In the presence of a catalyst, steam reforming of methane remains the most
common way to generate syngas, although it is an endothermic reaction taking place at a
relatively high temperature (~1000 K) (X. Shi et al., 2021). In the review by Abdul Mujeebu,
2016, combustion in porous media (CPM) has been identified as a promising approach which
does not require a catalyst to produce syngas and Hz. In CPM, the combustion is confined
within a highly porous medium (foam, beads, etc. (Bedoya, 2016)) while some of the heat
produced during this process is transferred and conducted through the solid, and preheat the
incoming fuel-air mixture by heat convection. This preheat of the fluid also increases the flame
temperature. As the present work proposes a numerical study of four porous media used to
convert a methane-rich mixture to syngas, a short survey on methane conversion and modeling

approaches is presented.
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Experiments reported in the literature illustrate the diversity of porous media used to produce
syngas. For example, experiments using sponge-type matrices have shown syngas production
with H2/CO ratios between 1.5 and 1.9 with methane-rich mixtures having equivalence ratios
(p) lying between 2.5 and 2.9 (Nourbakhsh et al., 2019, 2020). Another approach used stacked
pellets or beads to obtain a porous medium. This approach was used by Dai et al. (2021) to
create a divergent packed burner aimed at decreasing the velocity of the gas for a greater flame
stability. From the authors’ numerical parametric study, a ¢ of 2 was shown to offer a higher
methane-to-H2/CO energy conversion efficiency. Fay et al. (2005) experimentally compared a
packed bed to a reticulated porous ceramic burner and with the latter, observed a significant
increase in the methane-to-hydrogen conversion rate. They suggested that this higher
conversion rate could be attributable to the higher interstitial velocity and temperature obtained
with a reticulated ceramic. Irrespective of the nature of the porous medium used, other
experimental studies from the literature have found consistent results, with the methane
reforming efficiency maximized at an equivalence ratio close to 2 (Loukou et al., 2017;

Shahnazari et al., 2020; Y. Wang et al., 2018).

While different methods can be used to simulate CPM, and to some extent, syngas production,
many recent studies have used one of two modeling approaches. The first approach is the
volume-averaged method (VAM), which is often used in the literature, based on the survey of
Mujeebu et al. (2010). With this technique, the porous burner is defined based on its main
characteristics, such as the porosity, but lacks the physical microscale description of the
medium. Thus, 1D (Barra et al., 2003; Caldeira & Susantez, 2020), 2D (Hashemi & Hashemi,
2017; Shin & Kim, 2014; Zeng et al., 2017), and more rarely, 3D (Hoda et al., 2019) models
are used, and the results do not allow to obtain information such as how the solid and fluid
interact at a smaller scale. However, the approach has the advantage of having a low
computational cost. The second approach consists of a pore-scale simulation, and involves a
more in-depth modeling of the physical structure and of its interaction with the fluid in
combination to reduced or detailed kinetics. With pore-scale simulations, 2D (J. Shi et al.,
2020b) and 3D (Bedoya et al., 2015; Billerot et al., 2020; Z. Wu et al., 2021; Yakovlev &
Zambalov, 2019) techniques are used. With regard to the 2D simulations, Shi et al. (2020)
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modeled a two-layer burner consisting of 2.5 mm and 7.5 mm beads in the upstream and
downstream sections, respectively, and considered the effect of adding CO: to a rich methane-
air mixture. They observed a decrease in H2 production and an increase in CO production as
CO:2 was added to a rich methane-air mixture. With the 3D model approach, either a single
column (Billerot et al., 2020; Z. Wu et al., 2021) or an entire burner (Bedoya et al., 2015;
Yakovlev & Zambalov, 2019) can be modeled. In both cases, the approach has the advantage
of capturing small-scale phenomena such as spatial velocity fluctuations, a task that is not
possible with the volume-averaged method. For example, Yakovlev & Zambalov (2019)
modeled a 3D random packed spheres burner with a rich methane-air mixture having a ¢ of
2.5. Observations at the pore scale revealed large spatial variations of the temperature and
velocity fields due to the inhomogeneity of the matrix. Furthermore, they analyzed the fluid-

solid interactions leading to unsteadiness of the front flame at the pore level.

While the porous burners are made of foam or pellets/beads in the above literature survey, new
designs are proposed such as a porous radiant burner where the combustion takes place within
a volume confined by a porous structure having a high pore density (porosity close to 65% and
30-70 pores per inch (PPI)) (Vahidhosseini et al., 2020, 2021, 2022). This approach, named
internal combustion regime (ICR), is said to offer radiant efficiency greater than 50% without
mixture preheat (Vahidhosseini et al., 2020). Other recent approaches based on the idea of
using tailored porous structures have recently emerged as a potential applications to CPM
(Samoilenko et al., 2019; Sobhani et al., 2021). One example of a tailored design is the
biomimetic inspired leaf-type hierarchical porous medium studied by Shi et al. (2021) for solar
driven methane reforming. By optimizing the solar porous reactor with respect to temperature
distribution, such a leaf-inspired structure resulted in a 7% improvement of methane
conversion to syngas (X. Shi et al., 2022). The idea of designing structured media with a
controlled morphology is driven by the possibility of making them using advanced
manufacturing techniques such as additive 3D printing technology (Fee, 2017). This approach
has been notably used by Samoilenko et al. (2019) who designed and printed porous media
based on a diamond lattice matrix. Their experiments showed the advantage of using diamond

lattice structures as compared to foam as the former offer better resistance to deformation and
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thermal shock. In the present study, investigations are pursued with the objective of evaluating
the influence of the porosity and pore diameter of a diamond lattice medium when used to
produce syngas from a methane-rich mixture. The effect of porosity is addressed by comparing
two media having the same pore diameter but very different porosity (86% vs. 44%) while the
impact of pore diameter is tackled by comparing two media having a constant porosity but with
pore diameter of 1.8 and 3.1 mm. Moreover, a new design is proposed using a linearly varying
pore diameter which is compared to isotropic matrices having a constant porosity and pore
density. The comparison is based on the heat recirculation efficiency and the methane to syngas
(H2/CO) conversion efficiency while the production of C2 soot precursors is also assessed.

These parameters are used to illustrate the advantage of the proposed new design.

4.2 Methodology

4.2.1 Geometry and computational domain

In this work, different geometries of porous burners are studied following the work of
Samoilenko et al., (2019), in a bid to obtain a regular porous medium based on a diamond
lattice matrix. As the objective is to quantify the burner operation, four different designs are
compared. In order to facilitate comparisons with a foam burner, diamond lattice structures
having equivalent porosity and permeability to a 10 and a 30 PPI foams (porosity of 82% and
86%, respectively) are studied and are identified as cases A and B, respectively. Their main
properties are shown in Table 4-1. The impact of the pore diamater, at quite constant porosity,
is achieved by comparing case A to case B, while the effect of the porosity is numerically
studied by comparing case B to case C. Finally, case D shows an example of the advantage
offered by printing technology by presenting a medium with varying pore diameter from the

inlet to the outlet of the burner.
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Table 4-1 Description of the geometric characteristics of the matrices and inlet conditions

Pore Strut Pore Cell Eq. Inlet
| Porosity . ) . Surf/Vol. .
Case density thick. dia. dia. ratio vel.
(%) (m™h)
(PPI) (mm) (mm) (mm) (-) | (cm/s)
1.5
A
8.2 82 0.95 3.1 4.5 508 and 17
2
B
14.1 86 0.69 1.8 2.6 865 2 28
C
Lower 13.4 44 22 1.9 2.7 726 2 14
porosity
D
13.4- 0.69-
Variable 86 1.9-3.7 | 2.6-4.2 793 2 15
6.9 0.88
pore dia.

Although the shape of the lattice is maintained, the geometric parameters of the matrix, such
as the strut thickness and the cell size, are changed from one case to another. Their values are
given in Table 4-1, while a single lattice is presented in Figure 4-1 illustrating the difference
between a cell (a sphere encased within a diamond lattice) and a pore (a disk encased within a
hexagon made from the struts of a diamond lattice). In the modeling effort presented herein, a
single column taken at the center of a would-be 5 cm high burner is used. Figure 4-2 shows a

single unit of the lattice structure (left) and the resulting CFD model (right).
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Figure 4-1 Geometric parameters

4.2.2 Numerical setup

The numerical model is similar to the one implemented in the work of Billerot et al., (2020).
It uses a two-energy equation model, one for the gas and one for the solid, as the two phases
are in non-thermal equilibrium. Heat transfer is carried out by convection between the fluid
phase and the solid matrix. The porous medium is assumed to be homogeneous and inert while
the solid has the thermo-physical properties of silicon infiltrated silicon carbide (SiSiC)
adopted from Billerot et al., (2020). The properties are assumed constant and thus independent
from the solid temperature due to a lack of data or correlations.

The proposed CFD model considers the fluid flow as laminar that behaves as an incompressible
ideal gas. The reactive gas mixture is perfectly premixed at the inlet and the thermophysical
properties of the gas are dependent on the temperature and species concentration as defined in
the GRI-Mech 1.2 (Frenklach et al., 1995), which is the reaction mechanism used herein.
Additionally, the Dufour and Soret effect are neglected.

Based on the above assumptions, the set of differential equations governing the physics is

presented, and Eq. (4.1) first describes the mass conservation:

(o) 47 (prid) =0 @
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where # is the velocity vector and py is the gas density. For a multi-component mixture, py is

computed with the ideal gas law (Eq. (4.2)):
P 1
Pr = ﬁﬁ 4.2)
k=1 Wi

where P is the static pressure, Ty the fluid temperature and R is the universal ideal gas constant.

For each species, k, Y, and W, represent the mass fraction and molecular mass, respectively.

The momentum equation presented by Eq. (4.3) can be written:

ou _, =
pf<a+u-l7u>=l7P+l7-(T) (4.3)

in which T is the viscous stress tensor. The conservation of energy in the fluid is represented

by Eq. (4.4):

d
52 (0rCo,Tr) + 7+ (016, Tyv) (4.4)
= _hconv(Tf - Ts) -V (kaTf) — Qcn

where Q. is the rate of heat release from the chemical reactions defined as Q., =
Y (@rhWy). As for @y, it stands for the rate of production/consumption of the k" species,

while h; and W, are its molar enthalpy and molecular weight, respectively. The gas-specific

heat, C

pr has been calculated using the mass-weighted mixture method, while the thermal

conductivity follows the Mathur-Saxena averaging method based on the mole fractions of the
different species (Simcenter STAR-CCM++, 2021). Then, the energy conservation in the fluid
is expressed as per Eq. (4.5):

0 -
a [psCsTs] =V- [ksVTs] + hconv(Tf - Ts) —V " Graa (4.5)
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where Cs, T, kg, and p, represent the heat capacity, the temperature, the conductivity, and the
density of the solid phase, respectively. Both energy equations (Egs. (4.4) and (4.5)) are
coupled by the heat convection coefficient, h.,y,,,, modeled with a conjugate heat transfer
boundary condition at the fluid-solid interface. In the fluid energy equation (Eq. (4.4)), gas
radiation has not been considered following (Billerot et al., 2020), while the solid matrix is
regarded as a gray and homogeneous medium that can absorb, emit or scatter radiation. The

radiative heat flux V - §,,4 appearing in Eq. (4.5) is calculated with Eq. (4.6):

+ oo

V' Grag = f a[4nly,, — [ [,(Q) dR]da (4.6)
0

where a;, is the absorption coefficient at the wavelength 4, and I, is the spectral intensity of

a black body evaluated using the Plank’s law. The transport of the radiant intensity for a
specific wavelength is governed by the radiative transfer equation (RTE) defined in Eq. (4.7):

dl, 5,
s = %l = (@ + o)L + 47[1,1(9) df *.7)

where §; is the scattering coefficient. Because the matrix acts as a homogeneous gray medium,
a, and §, can thus be considered as independent of the wavelength. One can add that this

equation was solved using the discrete ordinate method.

Lastly, an equation for the species conservation is used (Eq. (4.8)):

d — .

where D, ,,, is the diffusion coefficient between species. The diffusive flux was evaluated based
on the Fick’s law using the kinetic theory for the calculation of the molecular diffusivity of the

species k in the mixture.
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4.2.3 Boundary conditions

For this single column burner illustrated in Figure 4-2, the following boundary conditions are
imposed on the fluid phase: at the inlet, a perfectly premixed methane-air gas mixture is
injected at a constant velocity to ensure a stable flame within the burner; thus, u, = u, =
0; u; = Winters Yi = Yipos Tr = To = 300 K. At the outlet, a zero normal gradient is imposed
on the specie mass fractions and temperature while the pressure is set to one atmosphere. In
the solid, radiation with the environment at 300 K is applied at the inlet and outlet faces and is
expressed as Grqqour = —€0(Tyt — Tg), where o is the Stefan-Boltzmann constant. At the
fluid-solid interface, a no-slip condition is applied. Finally, on the four lateral sides of the
computational domain, a periodic boundary condition is used to ensure solution continuity of
the solid and fluid phases, so as only a single column of the burner is modeled, as illustrated

in Figure 4-2.
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Figure 4-2 Description of the geometry and boundary conditions
Left: CAD model of a unit cell; Right: CAD model of the column for CFD calculations

4.2.4 Solution Method

The calculations are conducted with the commercial CFD software STAR-CCM+. The
SIMPLE (Semi-Implicit Method for Pressure-Linked Equation) algorithm is employed to solve

the coupling between the pressure and the velocity in the momentum equation. A second-order
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implicit formulation is used for the temporal discretization with a time step of 107> s. A
second-order upwind scheme is used for the spatial discretization. The equations are solved
and a convergence criterion of 107° is required especially for the energy residual (Zeng et al.,
2017). Computations were carried out on the Graham supercomputer managed by Compute
Canada.

4.3 Grid Independence and Numerical Model Validation

A mesh independence study was first conducted to determine the impact of the mesh
refinement on the solution. The study consisted in modeling an isothermal airflow at 300 K in
order to validate the pressure drop along the porous matrix. Thus, different mesh densities were
tested using the geometry of the reference case A. The mesh study was conducted in two steps.
The first consisted in evaluating the influence of the mesh size without using prismatic layers,
with a polyhedral mesh size that is gradually increased from about 500,000 to 7.6 million. As
observed in Figure 4-3, the relative error decreases toward a minimum as the number of cells

increases.
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Figure 4-3 Mesh convergence study
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In order to reduce the relative error on the pressure loss, the second step looked at the impact
of adding prismatic layers to the mesh. The thickness of the prismatic layers was set to 5% of
the strut diameter, and the number of layers was varied from 1 to 10. This prismatic layer
sensitivity study was conducted on 3 different meshes: coarse (~1 million cells), medium (~2
million cells) and fine (~3 million cells). The results showed that 8 prims layers resulted in a
good convergence of the numerical results and thus more mesh sizes were studied. Figure 4-3
presents the impact of the number of cells for a constant 8 prismatic layer. When considering
the computation time and the relative error on the pressure drop, a mesh with 2 million cells,

including 8 prismatic layers, was chosen as a good compromise with a 0.2% relative error.

Based on this choice, the mesh configuration was applied to cases A and B, and a validation
was conducted with a non-reacting flow through the porous medium, with inlet velocities
ranging from 1 to 40 cm/s. The results were compared to the Darcy-Forchheimer pressure drop
law using the correlations proposed by Ergun & Orning, (1949), Fand et al., (1987) and Du
Plessis et al., (1994) based on the porosity (¢), pore diameter and tortuosity, as shown in Figure
4-4. The Darcy velocity up, also called the superficial velocity, can be defined as up, = ¢{u,),

with (u,) being the average pore flow velocity.
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Figure 4-4 Validation of the macroscopic pressure gradient with pressure drop law
correlations
(a) Case A; (b) Case B
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As illustrated in Figure 4-4, the results, having a quadratic form in both cases, are close to the
literature correlations. The results in case A are in very good agreement with the correlations
proposed for different types of porous media (foam or beads) and different porosities
(maximum relative error of ~3.7% with respect to Ergun & Orning (1949)). Although a more
significant deviation with the correlation’s predictions is observed for case B (relative error of
~13% with Ergun & Orning, (1949), the results from the proposed model lie somewhere in-
between the correlations of Ergun & Orning (1949) and Du Plessis et al. (1994). It is eventually
observed that the pressure drop is higher for matrix B because of its higher pore density as

compared to matrix A.

From convergence and isothermal flow study results, it can be stated that the proposed mesh
is suitable for predicting the flow characteristics. The characteristic average mesh sizes in the
fluid phase for cases A and B are 80 um and 65 pm, respectively. Details of the mesh for the
different geometries tested in this study are presented in Table 4-2. Since the geometries of
cases C and D are based on cases A and B, respectively, the same meshing approach is used in
all cases. In addition to the fluid domain, the solid domain must be meshed, and is constrained
by the choice of the fluid region mesh. Due to the refinement of the cells at the interface, the

solid cells have an average size of 81 and 68 um for cases A and B, respectively.

Table 4-2 Mesh characteristics

Fluid | Solid

dfluid dsolid dmin,fluid dmax,fluid

Case cells | cells

(109 | (105 (um) | (um) | (pm) (nm)
A 28 |42 80 81 5 372
B 1.9 |37 |65 68 5 336
C 19 |67 |73 112 7 324
D 1.9 |35 66 72 7 388
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To complete the model validation, the influence of the equivalence ratio was studied to see the
response of the model using ¢ values of 1.5 and 2 with the geometry of case A. To this end,
the scalar fields of CO and H2 mole fractions plotted on a median plane from 1.5 cm to 5 cm

are presented in Figure 4-5 for both conditions.
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Figure 4-5 Influence of the equivalent ratio on CO and H: scalar fields for geometry A at an
equivalence ratio of 2 (left) and 1.5 (right)

In first observing the formation of CO (column on the right) at an equivalence ratio of 1.5, a
high CO concentration spot is located in the reaction zone, and is then partially oxidized by
residual oxygen to form COz. This CO concentration peak is not visible at an equivalence ratio
of 2 (case A), where CO is formed more gradually. Eventually, the mole fraction of CO
produced is, as expected, higher at an equivalence ratio of 2. Moreover, when comparing the
concentrations of CO and H: at the burner outlet for an equivalence ratio of 1.5 to the
experimental results of Zeng et al. (2017) obtained with beads, a good concordance is noted.
Indeed, the model predicts CO and H2 concentrations and a maximum gas temperature of 8.3%,
8.5%, and 1813 K, respectively, while experimental values of 7.8% for both species and a gas
temperature of 1880 K are reported in Zeng et al. (2017). Similarly, the values of CO, H2 and

the maximum gas temperature obtained by the model at an equivalence ratio of 2 (9.4%, 11%,
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and 1804 K, respectively) are in concordance with the 2D numerical results (VAM and skeletal
kinetic mechanism) of Dai et al., 2021, who obtained 10%, 12%, and 1641 K respectively,

using a cylindrical pellets bed.

From the above results, the model shows a very good agreement with the pressure loss
correlation of Ergun & Orning, (1949) as well as with experimental specie concentrations
(maximum relative error of 9%) and maximum gas temperature (relative error of 3.6%) of

Zeng et al., (2017). Thus, the model is used as is thereafter.

4.4 Results

In the following sections, four designs exhibiting varied pore diameter and porosity are
compared, while a burner with varying pore diameter is also studied. The equivalence ratio is
kept constant and equal to 2, but the inlet mass flow rate is adjusted similarly to Bubnovich et
al., (2010) for each case in order to provide a stable flame or quasi-steady state with respect to
the species, heat release rate and temperature profiles at the macroscopic scale. It could be said
that the inlet velocity presented in Table 4-1 is close to the lowest value ensuring a stable
burner operation. Indeed, the macroscopic thermal wave can propagate within the matrix on a
time scale of 10'-10? s although the phenomena at the pore scale are unsteady and local
fluctuations are observed (Yakovlev & Zambalov, 2019). The analysis first emphasizes
phenomena at the macroscale such as the flame structure, heat recirculation and flow in the
burner. Then, the paper highlights the influence of the matrix design parameter on syngas

production and pollutant formation.

4.4.1 Flame Structure

As the flame stabilizes in the burner around a quasi-steady position, three zones can be
identified when looking at the fluid and solid temperature profiles and the heat release rate
(HRR) curve as shown in Figure 4-6 for case A. The results are mass flow-averaged at every
0.5 mm using 100 planes over the height of the column. The first region corresponds to the

preheat zone, where the matrix temperature is higher than that of the unburned gas mixture. In
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this region, heat is transferred from the solid to the gas by convective heat transfer. At a height
of 2.19 mm, the reaction zone begins. This position matches the location where 1% of the peak
of HRR is released. Within the reaction zone, the gas temperature is higher than that of the
solid due to exothermic reactions. Consequently, heat is transferred from the gas to the matrix
by convective heat transfer. The third region corresponds to the post-flame zone, where both
phases reach a thermal equilibrium. This region extends from the end of the reaction zone to
the burner exit plane. In the vicinity of the burner outlet, an inflection of the temperature is

visible because of the heat losses by radiation with the environment at 300 K.
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Figure 4-6 Temperature and HRR profiles related to case A

4.4.2 Heat Transfer and Energy Recirculation

The above description is linked to the heat recirculation phenomenon commonly observed in
CPM (Barra & Ellzey, 2004). Figure 4-7 presents the non-dimensional volumetric convective
heat transfer, defined with respect to the highest value of case B, from the gas to the matrix for

cases A, B and C.
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Figure 4-7 Influence of pore diameter (case A vs. case B) and porosity (cases A and B vs.
case C) on the gas-to-solid convective heat transfer

The three zones described in section 4.1 can also be identified in Figure 4-7 since the preheat
zone is dominated by the heat transfer by convection from the solid to the gas. The heat transfer
is negative according to the sign convention adopted herein. Following this energy transfer to
the gas, a positive heat transfer (thus, gas to solid) is observed and results from the higher gas
temperature due to combustion in the reaction zone. Then, the heat transfer in the post-flame
zone is almost zero because a thermal equilibrium between the solid and the gas is reached.
The heat recirculation is induced by radiative and conductive heat transfers within the solid
phase. The energy gained by the solid from the gas in the reaction zone is then partly transferred
upstream in the preheat zone by both mechanisms and increases the solid temperature.
Simultaneously, heat transfer by convection in the upstream region increases the entrant gas
temperature. The fraction of heat recirculating in the burner can be quantified by calculating
the preheat efficiency defined as the ratio between the heat transfer from the solid to the fluid
in the preheat zone and the total amount of heat release. From this definition, efficiency of
43%, 53% and 63% is obtained for cases A, B and C, respectively, illustrating the impact of
the pore density (case A vs. case B) and porosity (case B vs. case C) on the preheating process.

This enhancement of the preheat efficiency with a higher pore density is mainly due to the high
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surface-to-volume ratio of the B medium (see Table 4-1) as the porosity of matrices A and B
is similar. The net consequence of a higher pore density is a higher amount of energy
transferred from the reaction zone to the preheat zone. The width of the preheat zone in case B
is also larger, as shown in Figure 4-8 that presents the temperature profiles, which promotes
heat transfer to the fluid. For case C, the mass of the burner being higher due to the low
porosity, more energy is consequently stored and transferred to the preheat zone. Eventually,
the front flame stabilizes close to the outlet (see location of positive heat transfer in Fig. 7),

resulting in a larger preheat zone, which contributes to improving the heat recirculation.

Table 4-3 Influence of the matrix design on the peak temperature, flame thickness and heat
recirculation efficiency

Case A B C

Diamond lattice cell size (mm) 4.5 2.6 2.3

Flame thickness based on HRR (mm) | 4.5 3.0 2.3

Peak flame temperature (K) 1800 1830 1873

Heat recirculation efficiency (%) 43 53 63
4.4.3 Influence of the matrix geometry at the macroscale

Figure 4-8 presents the solid and temperature profiles for three porous geometries tested herein.
The maximum flame temperatures were compared in order to look at the impact of the pore
diameter at a constant porosity (case A vs. case B) and by comparing the porosity at a constant
pore diameter (case B vs. case C). Peak temperatures of 1800 K and 1830 K are obtained for
case A and case B, respectively, confirming the presence of a superadiabatic combustion as
the adiabatic flame temperature of a methane-air mixture at a ¢ of 2 is 1630 K. Moreover, the
results show that halving the porosity by nearly 2, such as in case C, resulted in a higher peak

temperature of 1873 K.
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Figure 4-8 Influence of pore diameter (case A vs. case B) and porosity (cases A, B vs. case
C) on the temperature profiles

To help explain the differences in maximum temperatures observed, the analysis now looks at
the effect of the medium geometry on the reaction zone thickness based on the HRR profile.
From the results presented in Table 4-3, it can be observed that the width of the reaction zone
differs with the pore density and medium porosity. As the pore diameter decreases by
increasing the number of pores per inch, as in case B, or by reducing the porosity, as in case C,
the flame thickness is reduced and a strong relationship between the cell size and the flame
thickness is obtained. Indeed, the results suggest that chemical reactions are taking place
mainly within a single cell for every porous medium tested herein. Matrices with a small cell
size thus concentrate the heat release in a smaller volume. For example, the maximum heat
release per unit volume is about 2.5 times higher with case B due to a smaller cell volume of
that medium as compared to case A, although the entering mass flow rate is 1.6 times less. As
a consequence, the local flame temperature and temperature gradient are slightly higher for
case B as this geometry offers a greater surface area per volume for heat exchange by
convection between the solid and the gas (see Table 4-1, Surf/volume ratio), thus also favoring

a higher equilibrium temperature at the outlet (Figure 4-8).
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Moreover, it is observed, in Figure 4-8, that case C has the highest solid and gas temperature
in the preheat zone. The low porosity matrix, due to its larger mass, recirculates more energy
to the fluid when compared to the other media as was shown in Table 4-3. Finally, the
temperature profiles in Figure 4-8 also show that the flame in case C, stabilizes farther
downstream, although the gas inlet velocity is the lowest (17 cm/s in case A and 28 cm/s in
case B vs. 14 cm/s in case C). This is because the pore and cell sizes are smaller in case C (see
Table 4-1), leading the flow and the front flame to reach a higher velocity at the pore scale, as

will be shown in section 4.4 .4.

4.4.4 Flow Analysis

The preheating of the incoming gas mixture highlighted above increases the unburned mixture
velocity due to gas expansion. This ensures flame stabilization within the burner whereas the
inlet velocity in case A is equal to 17 cm/s, while it is 28 cm/s in case B and 14 cm/s in case C.
These values should be put into perspective considering that a laminar flame speed of 3.9 cm/s
is obtained for a freely propagating flame at an equivalence ratio of 2. From this observation,
the presence of the porous medium allows attaining maximum burned gas velocities of 1.8 m/s,
3.16 m/s and 2.17 m/s in cases A, B, and C, respectively. This can be observed for cases A and
C in Figure 4-9 that presents four streamlines of the fluid within the porous medium. Although
the inlet velocity is lower in case C than in case A, the peak velocity is higher by a factor 1.2
because of the low porosity of the matrix, which results in narrow openings responsible for
accelerating the flow. A similar observation can be made by comparing case A to case B
(results not shown for brevity), where the higher pore density reduces the cell size.

Nonetheless, a similarity in the flow pattern is observed in all configurations and is due to a
maximum pore Reynolds number (Rey, ;,4x) 0f 23 — 24 for cases A and B, while it has a value
of 15 for case C. These values are associated with the laminar Forchheimer regime, which is
characterized as lying between a flow dominated by the viscous forces (Darcy regime with

Rey max < 6) and a flow where the inertial forces are dominant (nonlinear regime with

Re, max > 60 — 65) (Fand et al., 1987). The structured nature of the matrix and the laminar
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regime of the flow translate into a channeling flow, with a limited interaction between the

helicoidal-shaped streamlines, as was already observed by Billerot et al., (2020).
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Figure 4-9 Influence of porosity on streamlines:
high porosity (case A, left) vs. low porosity (case C, right)
4.4.5 Variable pore density

To enhance the stabilization range and the heat recirculation efficiency, it has been suggested
that a graded matrix geometry can be used (Sobhani et al., 2021). Thus, in this section, the
effect of linearly varying the pore density along the burner while keeping the porosity equal to
86% (case D) is explored. The bottom layer has the properties of case B and the 5 upper layers
are obtained by stretching the lattice in the z-direction in order to get a top layer having the
properties of case A. Thus, the pore density decreases from the inlet to the outlet. In order to
keep a 5 cm column with the same mesh base size as in the first layer, the first layer mesh is
deformed into a rectangular cuboid having the same cell volume as in case B. The deformation
factor of the intermediate stages is obtained by linear interpolation between the two
extremities. The characteristics of each section are presented in Table 4-4. Because of
stretching, the cells of the matrix have an ellipsoidal shape. The equivalent cell size shown in

Table 4-4 is calculated from the diameter of a sphere having the same volume.
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Table 4-4 Characteristics of each layer of the variable pore density matrix

Stretching Average Equivalent
Layer ) )

factor Porosity (%) | cell size (mm)
1 1 2,6
2 1.42 2,9
3 1.96 3,2

86

4 2.62 3,6
5 3.41 3,9
6 4.34 4,2

4.4.5.1 Temperature profiles

A simulation was conducted at an equivalence ratio of 2 and the results are compared with
cases A and B. Figure 4-10 presents the solid and fluid temperature profiles for the three cases.
Because the new burner has a variable pore diameter geometry, the front flame stabilizes
farther downstream. As a consequence, the preheat zone is larger in comparison with cases A
and B, resulting in a highly efficient heat recirculation within the matrix. Indeed, the preheat
efficiency is 43% and 53% in cases A and B, respectively, while it rises to 59% in case D.
Nevertheless, the performances of the low porosity matrix (case C) are better in terms of heat
recirculation (63%) because of its higher thermal inertia although the thermal load applied at

the burner inlet is roughly 2 times smaller than in case D.
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Figure 4-10 Influence of variable pore diameter on temperature profiles
4.4.5.2 Syngas production

In this section, the main species of syngas production are analyzed using Figure 4-11, which
presents the scalar field of CO (Figure 4-11-left) and Hz (Figure 4-11-middle) mole fractions
as well as the fluid temperature (Figure 4-11-right). As a first observation, it can be stated that
cases A and B (same pore density) do not differ significantly from each other with respect to
molar concentrations but differ in flame location. Indeed, the mole fractions of CO and H»
produced are quite similar although, a modest increase by 5.5% and 2%, respectively, is noted
for case B. This slightly improves the H2/CO ratio and the conversion efficiency calculated in

Table 4-5, likely as a result of the higher temperature met in the reaction zone with burner B.
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Figure 4-11 Scalar fields of CO and H2 mole fractions together with fluid temperatures for
cases AtoD

Lowering the matrix porosity has a positive effect on the production of syngas as the
conversion efficiency reported in Table 4-5 for case C (porosity of 44%) is 53%. This thus
represents a gain of 10% as compared to case B, which has a similar pore density. This higher
conversion efficiency is similar to the experimental results of Y. Wang et al., (2018), who
observed an efficiency of 50% at an equivalence ratio of 1.7 using a porous burner made up of
pellets with a porosity of 46%. This significant improvement of the conversion efficiency can
be attributed to the high local temperature, which reaches 2170 K within a cell of the burner,
contributing to producing H2 and CO at higher levels than in cases A and B. With the pores
being small in burner C, no subsequent reactions involving H2 and CO occur downstream of
the main reaction zone.

Stretching the matrix in order to obtain a burner with a graded geometry is even more beneficial
for the methane-to-syngas conversion efficiency. Indeed, a high temperature spot is visible in
the main reaction zone in burner D, where H2 and CO are produced. Then, it can be noticed
that Hz is partially oxidized close to a strut of the solid matrix. Meanwhile, at this particular
location, CO is formed and reaches a local high concentration. Just ahead of the obstacle, the
reverse water gas shift reaction (RWGS: H,+C0,—C0+H;0) is likely dominant since it was
also verified that COz is consumed and H2O is produced. This concept is also supported by the
fact that the local temperature drops and the rate of heat release becomes negative. This was

expected since the RWGS reaction is moderately endothermic (Shi et al., 2020). However, the
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Hz and CO concentrations remain higher than in cases A, B and C, but in the same proportion

to case A. Eventually, the conversion efficiency jumps to 63% in case D.

Table 4-5 Influence of the geometry on burner efficiency

Case 5
) (%0) (kW/m?)
A 1.06 41 1361
B 1.13 43 2236
C 1.15 53 563
D 1.06 63 1200
4.4.6 Soot precursor emissions

Burning rich methane-air mixture for syngas production is also accompanied by the production
of particulate matter, as observed by Toledo et al., (2009). Thus, our investigation proceeds by
looking at the concentration of three soot precursors (acetylene C2Hz, ethylene C2H4 and ethane
C:2He), for which a comparison is possible with experimental data. The bar chart presented in
Figure 4-12 shows the mole fractions of these species produced at the burner outlet on a wet
basis for cases A to D. A comparison with the experimental results of Toledo et al., (2009) is
performed. The authors in Toledo et al., (2009) tested a methane-air mixture at an equivalent
ratio of 2 in a porous medium consisting of pellets having a porosity of ~40%.

Overall, in terms of order of magnitude, the species production is consistent with the
experimental results of Toledo et al., (2009). Nonetheless, a discrepancy of two orders of
magnitude is noted for C2Hs, except for case D, where a negligible amount of ethane is

produced, as observed experimentally in Toledo et al., (2009).
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Figure 4-12 Influence of burner geometry on soot precursors at burner outlet

As a first observation, it would seem that the porosity does not impact the production of soot
precursors since their molar fractions are almost equal in cases B and C, at the same pore
density but different porosity. Conversely, varying the pore density while keeping the porosity
constant leads to significant variations in C2 production. For example, the production of
acetylene in case A is more than twice the value obtained with case B. The model with the new
graded geometry tested herein (case D) exhibits a significant decrease in all soot precursors.
Even though the level of acetylene is comparable to cases B and C, ethylene production is
divided by 5, and at the same time, ethane is cut by 2 orders of magnitude in comparison with
cases A, B and C. A possible explanation for this behavior could be the elongated ellipsoidal
shape of the matrix cell obtained by stretching the geometry. As a consequence, a long post-
oxidation region is formed downstream of the main reaction zone, where the soot precursors
can be oxidized (Pastore & Mastorakos, 2011). In fact, it was verified in case D that the soot
precursors produced in the main reaction zone are then partially consumed with residual
oxygen, supporting this idea. In comparison, the oxidation of the C2 species was not observed

in the other cases.
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4.5 Conclusion

In this study, a 3D CFD model of a novel porous burner based on a tailored porous geometry
was presented. The model allowed to study the impact of the matrix characteristics on the
production of syngas and soot precursors from a methane-rich flame having an equivalence

ratio of 2. The following results were obtained from simulations:

The flame settled in one open cell of the matrix, resulting in a thinner flame and reaction zone
when the pore density was increased (case B) or the porosity was lowered (case C). A high
pore density matrix is characterized by a larger surface-to-volume ratio, which enhances
the heat transfer from the solid to the gas, and thus increases the recirculation efficiency

from 43 to 53%, as was found in cases A and B, respectively.

As the porosity is decreased by a factor 2 (case C), the mass of the solid matrix is likewise
increased, and so does its thermal inertia. As a consequence, the matrix temperature at the
inlet is higher due to less cooling, and the temperature difference between the incoming
gases and the matrix is higher than for cases A or B. Also, it was observed that the smaller
pore diameter in case C resulted in a higher flow velocity, leading the front flame to
stabilize farther from the entry and the preheat zone to be wider. The preheat efficiency

was increased from 43% in case A to 63% in case C.

Syngas production was evaluated in terms of conversion efficiency and it was observed that a
slight improvement from 41 to 43% was obtained with case B. The high local temperature
reached in case C allowed to produce higher levels of syngas, resulting in a 10% conversion

efficiency gain as compared to case B.

A graded geometry with a decreasing pore density was simulated for the first time, and
promising results were obtained with respect to preheat efficiency and for syngas
production. Indeed, the wide preheat zone resulted in a 59% recirculation efficiency, while

the conversion of CH4 to syngas was about 20% higher than in cases A and B.
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Observations of the combustion at the pore scale revealed that the high amount of H2 produced

locally was then mitigated and partially consumed by the RWGS reaction.

The production of three soot precursors was significantly reduced when burning a rich mixture
in the graded geometry. The stretched cells of the matrix form an elongated post-flame
zone where the oxidation of three C2 species studied is possible since all the reactions

occur in a single cell.
This study revealed the advantages of using a porous burner having a tailored geometry with a
varying pore density. The gains obtained in terms of the preheat efficiency and conversion
efficiency were also observed when the matrix porosity was decreased.
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CONCLUSION

L’étude numérique de la production de syngas combinée a la grande modularité de

I’impression 3D permet de tester quatre géométries pour déterminer les parametres importants

dans I’amélioration du processus de synthése de ces vecteurs énergétiques d’intérét croissant.

La conversion du méthane en syngas par combustion riche est ainsi réalisable dans un brileur

poreux avec le caractére super-adiabatique due au préchauffage du mélange frais. Dans cette

¢tude, un modele 3D de simulation numérique (CFD) d’un brilleur poreux a géométrie de

maille diamant fait sur mesure a été présenté. Le modele a permis d’étudier les effets des

caractéristiques géométriques de la matrice solide sur la production de gaz de synthése et de

quelques précurseurs de suie a partir d’'une flamme de méthane ayant une richesse de 2. Les

résultats suivants ont été obtenus a partir des simulations :

La vérification du maillage a été réalisée, dans un premier temps, en comparant le
gradient de pression de I’écoulement a froid avec les résultats obtenus lors de 1’emploi
de corrélations issues de la littérature. Ainsi sur la plage d’écoulement laminaire
considérée, le modele reproduit les tendances prédites par les corrélations avec une
erreur maximale de 10% pour une vitesse de 0,26 m/s. Dans un second temps, la
vérification du modele a été réalisée pour 2 richesses différentes en présence de
combustion. Cette comparaison avec des résultats expérimentaux tirés de la littérature
a mis en évidence des différences maximales de 8,9% pour les espéces prédites et de

3,6% pour la température maximale.

La structure de flamme a trois régions (zone de préchauffage, zone de réaction et zone
post-flamme) a été retrouvée dans tous les cas testés et une combustion a enthalpie
excédentaire a toujours été observée avec un dépassement de température de 14% en

moyenne.

La flamme se stabilise dans une cellule de la matrice, ce qui concentre la flamme et la

zone de réaction dans un espace plus confiné lorsque la densité des pores augmente
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(cas B) ou que la porosité diminue (cas C). Une matrice a haute densité de pores est
caractérisée par un plus grand rapport surface/volume qui améliore le transfert de
chaleur du solide vers le gaz et augmente ainsi 1’efficacité de la recirculation de 43 a

53% comme cela a été constaté dans les cas A et B, respectivement.

Lorsque la porosité est réduite d’un facteur deux (cas C), la masse de la matrice solide
augmente ainsi que son inertie thermique ce qui se traduit par un temps plus long pour
I’atteinte du régime permanent. Par conséquent, la température de la matrice prés de
I’entrée est plus élevée en raison d’un refroidissement moindre et la différence de
température entre les gaz entrants et la matrice est réduite. En effet ’augmentation de
la masse augmente le stockage possible d’énergie dans la matrice en SiSiC qui est trés
conductrice. On observe également que la taille plus petite des pores dans le cas C
entraine une vitesse d’écoulement plus élevée, ce qui conduit la flamme a se stabiliser
plus loin de I’entrée (la zone de préchauffage est donc plus longue). L’efficacité¢ du

préchauffage passe alors de 43% dans le cas A a 63% dans le cas C.

La production de gaz de synthése est analysée en termes d’efficacité de conversion et
des résultats similaires de 41 et 43% sont observées entre le cas A et le cas B. La
température locale plus ¢levée de 200 K environ atteinte dans le cas C permet de
produire des quantités plus importantes de gaz de synthese, ce qui se traduit par un gain

d’efficacité de conversion de 10% par rapport au cas B.

Une géométrie étagée avec une densité de pores décroissante a été simulée pour la
premicere fois avec des résultats prometteurs en termes d’efficacité de préchauffage et
de production de gaz de synthése. En effet, la large zone de préchauffage dans la partie
dense en pores permet d’atteindre une efficacité de recirculation de 59% de la chaleur
dégagée par la combustion alors que la conversion du méthane en gaz de synthese est

environ 20% plus élevée que dans les cas A et B.
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Les observations de la combustion a 1’échelle du pore dans le cas de la géométrie
variable (cas D) ont révélé que la grande quantité de H> produite localement était

ensuite atténuée et partiellement consommée par la réaction RWGS.

La production de trois principaux précurseurs de suie est significativement réduite lors
de la combustion du mélange riche dans la géométrie étagée. La forme allongée des
cellules de la matrice forme une zone post-flamme plus grande favorisant I’oxydation

des espéces carbonées.






RECOMMANDATIONS

Cette ¢tude numérique s’inscrit dans le développement de matériaux imprimables par
fabrication additive utilisable en CMP. Elle met en avant les paramétres géométriques
importants pour favoriser la production de syngas. Néanmoins, une confrontation des résultats
obtenus via le modele présenté dans cette étude avec des données expérimentales issues

d’analyses conduites sur des géométries identiques est requise.

La géométrie proposée dans cette étude repose sur des mailles en diamant, mais d’autres
géométries sont envisageables. On trouve par exemple les mailles cubique ou hexagonale qui
pourraient remplir ce role. L’idée est dans tous les cas de maximiser le transfert de chaleur
dans la zone de préchauffage en augmentant le stockage d’énergie et/ou en augmentant la

densité de pores pour augmenter la surface de contact.

La position de la flamme est un paramétre important pour augmenter la taille de la zone de
préchauffage, mais en évitant que la flamme s’établisse trop pres de la sortie du brileur. L’idée
est alors de déterminer la position optimale autrement dit, dans quelle cellule la réaction doit
avoir lieu pour favoriser la production de syngas tout en permettant I’oxydation des polluants.
Une approche pourrait étre de développer un contrdleur ajustant la vitesse d’entrée pour

stabiliser la flamme toujours a cette position.

Le mécanisme réactionnel utilisé dans cette étude est le Gri-Mech 1.2 optimisé pour la
combustion des petits hydrocarbures comme le méthane. L’étude d’un autre carburant peut
néanmoins demander un mécanisme plus complet et donc des travaux exploratoires dans ce
domaine. Une approche sur la production de suies peut également étre envisagée pour

permettre de comprendre les limites de la combustion riche.

Le matériau solide utilis¢ est le carbure de silicium SiSiC avec des propriétés adaptées pour
les conditions extrémes de températures rencontrées dans le briileur. D’autres matériaux sont

envisageables pour maximiser les transferts thermiques et favoriser le stockage d’énergie dans
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la matrice solide. Les propriétés physico-thermiques du matériau sont supposées constantes
ici, mais I’utilisation d’un modele dépendant de la température peut améliorer la précision de

la température atteinte par le solide.
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