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AVANT-PROPOS 



Ce mémoire porte sur la détemination du coefficient de transfert de chaleur entre un fluide 

caloporteur et un iit agité de parîicules de pneus soumis à une dégradation thermique. 

La méthodologie adoptée comportait une approche expérimentale et une approche 

théorique. L'approche expérimentale visait a obtenir des valeurs expérimentales pour le 

coefficient de transfert de chaleur entre le caloporteur et le lit de particules pour différentes 

vitesses d'agitation. La seconde approche a permis de comparer les prédictions théoriques 

et les valeurs expérimentales. 

Les coefficients de transfert de chaleur expérimentaux varient entre 30 et 300 w.~ '~ .R '  
pour des vitesses d'agitation du lit de particules allant de 2 à 40 rpm. Il y a une assez bonne 

correspondance entre les résultats expérimentaux a théoriques. Cependant, à haute vitesse, 

les valeurs expérimentales sont beaucoup plus élevées que les valeurs prédites. Cela 

suggère d'approfondir les recherches pour deux cemer les phénomènes thermiques 

impliqués dans le procédé. 
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CHAPITRE 1 

La quantité de pneumatiques usagés rejetés chaque année est estimée à 2,s Mt en Amérique 

du Nord, 1,s Mt dans la Communauté Européenne et 0-5 Mt au Japon. La majorité de ces 

pneus est acheminée vers des sites d'enfouissement ou vers des dépotoirs à ciel ouvert, 

malgré les risques d'incendie que cela comporte. De plus, ces méthodes ù'élimination ne 

tirent pas avantage du potentiel énergétique que représentent les pneus. Parallèlement a 

l'incinération, la pyrolyse se présente comme une méthode de recyclage à cause de la valeur 

des produits de la réaction: en effet, les huiles sont combustibles et renferment des 

compos6s chimiques recherchés, les gaz peuvent senk de combustible et le solide résiduel 

est utilisable comme combustible, charbon active ou noir de carbone. Les travaux de Roy et 

ai. [1995] sont, dans ce domaine, parmi les plus avancés au stade de la recherche et du 

développement. 

Pour que la pyrolyse sous vide des pneus devienne une avenue commerciale fiable, il est 

nécessaire que le procédé industriel soit viable, ce qui passe par un design adéquat des 

équipements de transformation dont le réacteur est le p ~ c i p d  élément. 

Un réacteur de pyrolyse sous vide en mode d'alùnentation continue a été développé en 

1996 par l'équipe du professeur Roy a IVniversité Laval. Ii s'agit d'un réacteur à plateaux 

horizontaux dans lequel circule un fluide caloporteur qui chauffe un lit de particules en 

mouvement. Les études prélimlliaires [Roy et aï-, 19961 ont prouvé que cette configuration 



permet d'atteindre une qualité de transfért de chaleur supérieure à celle obtenue avec les 

réacteurs classiques comme le four à soles multiples et les fours rotatifs. Cette amélioration 

notable du transfert de chaleur est essentieliement imputable a deux facteurs. Dûne part, le 

sel fondu est un fluide caloporteur très intéressant en ce sens qu'il possède une capacité 

Calorifique élevée et permet d'opérer A haute tempérahire. D'autre part, le système 

d'agitation du réacteur a été conçu de manière à continuellement enlever de la SUfface des 

plateaux horizontaux chauffants les partides chaudes pour les remplacer par d'autres 

particules plus froides. 

Il demeure toutefois que la mise à l'échelle du procédé requiert de la part des ingénieurs une 

connaissance approfondie des différents paramètres reliés ii l'opération du réacteur. La 

difficulté est double: il y a d h e  part l'étude du t r d e r t  de chaleur associé à une réaction 

chimique complexe et d'autre part, la compréhension des mécanismes de mouvement de 

particules solides soumises à une agitation mécanique. Ii est important, pour des raisons 

économiques évidentes, de pouvoir calculer avec une bonne précision la taille du réacteur, 

i.e. la d a c e  totale requise des plateaux chauffants. Le paramètre dans le réacteur qui 

détermine la surface d'échange nécessaire est le coefficient global de transfert de chaleur, 

i.e. la capacité à transfërer la chaleur nécessaire à la pyrolyse d'une charge de pneus donnée 

par unité de surface d'échange et par unité de temps. Tout excès d'optimisme ou de 

pessimisme au moment de la conception sera lourd de conséquences. 

fl n'existe malheureusement pas dans la littérature, comme c'est le cas pour les échangeurs 

de chaleur par exemple, de méthode reconnue permettant de déterminer le coefficient de 

transfert de chaleur pour un système similaire au réacteur présenté cidessus. Cette étude se 

veut donc une contribution au travail de mise à l'échelle du procédé de pyrolyse utilisant le 

réacteur horizontal à lit mobile. Les objectifs specifiques du travail sont les suivants: 

1. Élaborer une méthode expérimentaie et une méthode théorique permettant de 

déterminer le coefficient de W è r t  de chaleur entre le bain de sel fondu et le lit de 

particules pour un réacteur de pyrolyse a lit mobile et en mode d'alimentation 

discontinue. 



2. Etudier l'effet de la vitesse d'agitation sur la valeur du coefficient de transfert de 

chaleur lors de la pyrolyse atmosphérique des vieux pneumatiques. 

Un prototype rotatif du réacteur horizontal a été construit à des fins expérimentales. Ce 

derMer réacteur utilise également du sel fondu comme fiuide doporteur et possède le 

même mécanisme d'agitation; on peut donc observer les mêmes phénomènes de transfert de 

chaleur dans l'un comme dans l'autre. Fonctionnant à pression atmosphérique et en mode 

d'alimentation discontinu, le prototype rotatif est plus ficile à opérer. Les résultats obtenus 

dans le prototype rotatif en mode datimentation discontinue seront tramposables dans le 

cas d'un plus grand réacteur en mode d'alimentation continue et fondiorrnant sous vide car 

l'influence de la pression sur les phénomènes thermiques qui sont en jeu peut être 

considérée cornme négiigeable. 

L a  méthodologie adoptée comporte donc deux volets: une approche expérimentale et une 

approche théorique. La première approche permet d'obtenir rapidement des résultats 

utilisables; eiie sert égaiement à valider les modèles théoriques explorés. L'approche 

théorique aide à comprendre les mécanismes du transfert thermique observés durant 

l'opération du réacteur. Elle méne à des équations mathématiques utilisables pour prédire 

les valeurs des co&cients de transfert de chaleur sous des conditions opératoires variables. 

On espère que ces deux approches vont converger vers un résultat unique qui permettra de 

caractériser de manière quantitative le procédé de pyrolyse. Depuis une vingtaine d'années, 

les fabricants de pneus insèrent des fibres d'acier dans les pneumatiques pour accroître leur 

résistance mécanique. Puisque les pneus envoyés aujourd'hui au rebut contiennent dans leur 

grande majoritd des fibres d'acier, il faut teuir compte de la présence du metal dans 

l'évaiuation économique du procede. Il est certain que le déchiquetage des pneus entiers et 

la séparation du métal engendrent des coûts additionnels. Par contre, s'ii était prouvé que la 

présence du métal dans le caoutchouc améliorait le transfert de chaleur dans la particule, on 

pourrait se contenter diin déchiquetage moins poussé et donc plus économique. La 

comparaison pr6Iiminaire de la q d t e  du transfert de chaleur lors de la pyrolyse des pneus 

ceinturés d'acier et des pneus réguliers constitue donc un sous-objectif de notre étude. 



CHAPITRE 2 

La dficuité inhérente à l'étude d'un procédé en développement est bien souvent le manque 

de données pertinentes et fiables. La littérature fournit une certaine quantité d'informations 

relatives a la pyrolyse des pneus d'une part et au transfert de chaleur en milieu granulaire 

d'autre part. Ces deux éléments ayant lieu simultanément dans le réacteur de pyrolyse 

développé par Roy et al. [1996], il est important de combiner adéquatement les 

connaissances existantes afin d'aboutir à une compréhension globale des phénomènes reliés 

à la pyrolyse de partides de pneus déchiquetés. 

2.1 La pydyse des pneus 

La pyrolyse consiste a élever la température d'me substance en I'absence d'oxygène de 

manière à dégrader ses composants organiques. Les réactions de dégradation impliquées 

dans la pyrolyse sont d'une grande complexite et ne sont jusqu'ici cornues qu'en partie. 

Un pneu (sur une base de caoutchouc sans acier) est composé d'élastomères (50 à 60 %), 

de noir de carbone (25 à 30 %), d'huile d'extension (5 à 10 %) et de catains additifs 

variables selon le manufàcmier [Ohm, 19901. Cette composition change selon les 

différentes parties du pneu (semelle ou flanc). Le noir de carbone est u e s é  pour renforcer 

le caoutchouc et accroître ainsi sa résistarice à l'abrasion. L'huile d'extension est un 



mélange d'hydrocarbures aromatiques servant a réduire la viscosité et améliorer la 

flexibilité des élastomères [Vanderbilt, 19901. En ce qui concerne les additifk, les fibres 

d'acier ou de verre procurent la force mécanique au pneumatique; le soufke est utilisé pour 

lier les chaînes de polymères a l'intérieur du caoutchouc et pour prévenir la déformation 

excessive à haute température; l'oxyde de zinc et le plomb accélèrent le procédé de 

vulcdsation du caoutchouc ~ o f h m n ,  19891. En -que du Nord, les trois élastomères 

le plus souvent utilisés pour la fhbrication des semelles et flancs de pneus sont le 

caoutchouc naturel (NR), le polybutadiène (BR) et surtout le butadiène-styrène (SBR). 

Chacun des élastomères possède des propriétés mécaniques et une résistance thermique qui 

lui sont propres. 

La pyrolyse des pneus produit des hydrocarbures Liquides, des gaz et un résidu solide 

composé essentiellement de noir de carbone. Les produits de la pyrolyse dépendent 

essentiellement de la nature des elasîomères et autres ingrédients du pneu ainsi que des 

conditions opératoires. Des échantillons de pneus provenant de différentes compagnies ou 

de portion de pneus différentes peuvent avoir des compositions diérentes et par 

conséquent montrer des comportements distincts pendant la pyrolyse. Les proportions 

typiques des produits de la pyrolyse sous vide de pneus sont de 57 % pour l'huile (vapeurs 

organiques condensées), 38 % pour le noir de wbone et les matières inorganiques et de 5 

% pour les gaz F o y  et al., 19871. En gdneral, la pyrolyse des pneus à pression 

atmosphérique produit 40-45 % d'huiles pyrolytiques, 45-50 % de noir de carbone et 10-1 5 

% de gaz [Bouvier et al., 19871. 

Le transfert de chaleur constitue llelément contrôlant de la pyrolyse des pneus usés. Les 

phénomènes de transfert de chaleur a llextérieur de la partide sont déterminés par la 

configuration du réacteur de pyrolyse tandis que le transfert a l'intérieur de la part ide est 

dépendant des propriétés thermiques. Selon le ratio du temps caractéristique du transfert de 

chaleur a de la pyrolyse [ymg, 19951, le procédé peut être contrôlé soit par le trader& de 

chaleur soit par la cinétique de réaction soit par les deux. 



Le processus de la pyrolyse d'un morceau de caoutchouc peut être décrit (figure 2-1) par 

trois zones à l'intérieur de la particule: une zone vierge, une zone réactionnelle et une zone 

Noir de carbone 

n 
Zone réactionnelle 

1 
Zone vierge t 
1 

TRANSFERT DE CHALEUR 

TRANSFERT DE MATIÈRE 

Figure 2-1 Schéma d'une particule de pneu cylindrique dans un milieu chaud: trois 

zones se développent durant la pyrolyse. 



poa réactionnelle Wang, 19951. Dans la zone vierge, la température n'est pas assez haute 

pour initier les réactions de décomposition (T < 200 OC). Le transfert de chaleur entre les 

partides se fat essentiellement par conduction. 

Dans la zone de réaction (T > 200 OC), des changements a la fois dans la composition 

chimique et dans la structure physique de la particule de caoutchouc SurYiexment. D'abord, 

l'huile cl'extension et les ingrédients a faible point &ébullition sont évapords entre 200 et 

300 OC. Ensuite, les composés organiques à longue chaîne se décomposent en molécules 

radiculaires comprenant des gaz (environ 5 %) et des liquides (environ 60 %). 

L'accumulation de ces produits de pyrolyse liquéfie partieliernent la particule de pneu. A 

mesure que la température augmente, les produits liquides sont évaporés, formant des 

bulles de gaz. Celles-ci sont transportées vers la surface de la particule; la phase liquide finit 

par disparatAtre autour de 500 OC et il ne reste alors qu'une structure solide composée de 

noir de carbone et de matières minérales. Dans la zone réactionnelle, la contribution de la 

radiation au transfert de chaleur augmente considérablement et devient éventuellement le 

mode de trandert dominant. Le passage des matières volatiles dans ies pores du pneu 

produit de la convection mais celle-ci est, à basse pression, négligeable devant la 

conduction et la radiation. Selon les conditions opératoires de la pyrolyse, la Liquéfaction et 

la vaporisation peuvent survenir en une ou deux étapes Wang, 19951. 

La décomposition des élastomères s'accompagne d'un dégagement de chaleur (environ 560 

kJkg d'élastomère) tandis que l'évaporation des produits est endothennique (requiert 

environ 180 kJ / kg soit 20 % de la demande énergétique totale) Tyàng, 19951. Ces chiffres 

correspondent au SBR qui est le p ~ à p a l  constituant des 6lastomères du pneu. 

Il est important de mentionner que les phénomènes de transfert de chaleur à l'intérieur des 

particules, entre les particules de même qu'entre I'enviro~mement et les particules sont 

influencés de manière significative par la t d e  des partides, la température, la vitesse de 

chftiiffie et la pression d'op6ration. 



Un modèle mathématique a été développé par Y'g [I995] pow permettre, entre autres, de 

précüre la distriiution de température et le taux de conversion de la réaction dans un lit 

stagnant de partides de pneus de même que la consommation d'énergie, la variation de 

masse et de pression daas le réacteur.. Le modèle de Yaag a été validé a partir de partides 

cyhdriques de diamètre compris entre 5 et 12 mm et provenant du flanc de pneus 

réguliers. 

Dans le même sens, les échanges de chaleur dans un réacteur de pyrolyse sous vide de 

vieux pneumatiques ont fait l'objet d'une éhide m r e c q u e ,  19871 au cours de laquelle a 

été développé un modèle mathématique permettant de calder les flux thermiques échangés 

dans le réacteur. Le modèle de Labreque ne considère que l'échange radiatif entre les 

parois métalliques du réacteur et le iit de particules mises en mouvement par un bras 

racleur. En effet, le réacteur utilisé a une configuration totalement différente de celui qui 

fait l'objet de la présente étude. 

Les travaux de Labreque constituent une source importante d'informations sur le 

comportement des pneus pendant la pyrolyse. L'auteur obtient déjà 8 % d'huile pyrolytique 

à 250 OC; ceci indique que la phase réadomelle a déjà débuté. L'auteur a également 

observé que la majeure partie des transformations physiques du pneu s'effectue sous vide 

entre 350 et 400 OC. La demande énergétique mesurée est d'environ 706 kl / kg de pneus; 

ainsi, la pyrolyse sous vide serait légèrement endothermique. La perte de masse du pneu 

pendant la pyrolyse varie entre 60 et 70 %. Yang obtient expérimentalement une demande 

énergétique globale de 905 kJ / kg. 

Ainsi- la pyrolyse des pneumatiques est une combinaison de réactions très complexes 

encore mécomues sous bien des aspects. Celles-ci s'accompagnent de variations 

importantes des proprietés physiques a thermiques du solide initiai ainsi que d'une baisse 

de volume et de niasse. 



2.2 Le ttansfiett ûè chaleur en milieu gmnulaite 

Le transfert de chaleur entre un matériau granulaire en mouvement et une h c e  est un 

processus intéressant car des taux de transfert de chaleur très élevés peuvent être obtenus. 

On réfere ici aux procédés dans lesquels les particules sont en contact les unes avec les 

autres et le gaz interstitiel n'a pas de mouvement relatif 9pficati.f par rapport aux 

particules. Ceci est en contraste avec les procédés de lits fluidisés daas lesquels le gaz est 

propulsé à l'intérieur du lit. La littérature scientifique est mallieureusement assez pauvre en 

relations empiriques ou analytiques utilisables par les ingénieurs pour Le type de procédés 

ici considérés. 

Comme la plupart des auteurs qui traitent d'échange de chaleur entre une paroi et un lit 

mélangé mécaniquement, Antonishin et aï. [1993] associent le taux de transfert thermique à 

la durée d'exposition des particules à la surface chaude. Les auteurs supposent un temps 

d'exposition a d h e n ~ i ~ ~ e l  obéissant a une loi de disuibution gamma d'ordre zéro. Le 

coefficient moyen de transfert de chaleur entre la paroi et le lit mélangé est ensuite exprimé 

a partir du nombre de Nusselt (Nu). La relation permettant de calculer le nombre de 

Nusselt contient de nombreux paramètres empiriques dont la signification physique n'est 

pas très hidente et la manipulation fastidieuse pour des besoins d'ingénierie. 

Les travaux de SchlLuider sont d'un grand intérêt en ce qui a trait à la détermination des 

coefficients de transfert de chaleur en milieu grandaire. Ces travaux ont l'avantage de 

proposer des concepts relativement simples et des paramètres fàdement manipulables. 

L'auteur décrit le transfert de chaleur entre un lit agit6 et une surface immergée (plateau 

métallique chauftiut) en prenant en compte les trois mécanismes fondamentaux 

suivants [Schliinder, 19821: 

TtELIlSfert de chaleur entre les partides et le plateau chauffant 

Conduction de chaleur dans le lit de particules 

Convection dans le lit causée par le mouvement des particules 



Schlluider considère que l'échange de chaleur dans un lit de particules solides est limité par 

deux résistances: une résistance de contact entre la paroi cbauffhnte et la première couche 

de partides d'une part; une résistance thennique entre cette première couche a le reste du 

Lit d'autre part [Schliinder, 19841. La résistance thermique est L'inverse du coefficient de 

transfert de chaleur. 

où Q est le coefficient de transfert de chaleur entre la d a c e  du plateau 

métallique et l'intérieur du fit. 

Ii est possible de réduire considérablement la résistance au transfert de chaleur dans le lit de 

particules en augmentant l'intensité du mélange ou en réduisant l'épaisseur du lit, auquel 

cas on peut considérer le mélange dans le lit comme étant idéal. L e  coefficient de transfert 

de chaleur global du lit devient alors très proche du coefficient d'échange a la paroi, lequel 

représente en fat la valeur m;urllnale que peut atteindre le coefficient global de transfert 

dans le Lit ad. 

L'auteur reconnaît que la difficulté principale pour l'expérimentateur est liée au dernier 

phénomène, à savoir la convection due à l'agitation dam le Lit; ceci est imputable au fait 

que les mécanismes du mouvement des particules ne sont généralement pas très bien 

cornus. Pour m o n t e r  cette difiidté, Schlünder scinde le transfert de chaleur dans le lit 

en un problème de coaduction d'une part a un problème de mowement de particules 

d'autre part. Le procédé est assimilé a une succession de périodes statiques et de périodes 

de mélange très rapides. 

Pendant la période statique fictive, les partides sont en contact avec la paroi. Schlünder 

applique l'équation de la conduction pour un transfert transitoire unidimensionnel dans un 

solide homogène [Carslaw, 19591: 



A. 
avec K=- 

6, 

Les hypothèses de l'équation de conduction sont les suivmtes [Carslaw, 19591: 

1 .  Le solide (ici le lit de partides) est un milieu homogène et isotrope (ses propriétés 

sont identiques dans toutes les directions) 

2. Les propriétés du solide sont indépendantes de la température. 

3. Ii n'y a pas de génération de chaleur à l'intérieur du Lit de particules. 

Schlünder considère alors le lit comme un milieu solide semi-infini avec des propiétés 

propres On qualifie de semi-infini un milieu solide borné sur une face uniquement et de 

longueur "infinie" dans la direction opposée. La face bornée est ceiie qui est en contact 

avec la paroi métallique. La chaleur pénètre au travers de cette fkontiere solide avant de 

ciifber vers le coeur du solide. Ltypothèse du solide semi-innni permet de simplifier la 

résolution de l'équation de Fourier: en effet, on peut appliquer la théorie de pénétration 

pendant la période statique fictive. Cette theone conduit à la solution suivante de l'équation 

différentielle: 

où C est une constante d'intégration 

x est une position dans le solide 

Lliypothèse du solide semi-infini est vérifiée lorsque la profondeur X est inférieure à la 

moitik de la plus petite dimension d, des particules peek, 19751: 



La distance X est appelée profondeur de pénétration: c'est la distance audela de laquelle la 

différence de température entre la paroi et "l'innni" a baissé de 80 % par rapport à sa valeur 

initiale peek]. 

où r est la durée d'exposition du solide a la surface chaude. 

Le coefficient de transfert de chaleur dans le lit de particules s'écrit alors peek 19751: 

où t est le temps de contact relatif du lit au niveau de la paroi 

En incluant une résistance thermique a l'interface du lit et de la paroi métallique (appelée 

résistance de contact), Schlünder déduit une expression pour le coefficient global moyen de 

transfert de chaleur dans un lit mélangé. Rappelons que, selon la simplification de 

Schlünder, les périodes statiques sont suivies d'un mélange quasi-instantané du lit de 

particules. 

& est un temps caractéristique du système d'agitation 

N, est un paramètre empirique supérieur à 1; c'est une propriété mécanique du 

système, indépendante des propriétés thermiques. 



Ii faut mentionner que le travail expérimental de Schliinder a Qé effectué sur des matériaux 

inertes (métai, verre, etc.), avec des particules de fonne répuiière et de diamètre compris 

entre 0.25 et 3.1 mm. La pression d'opération se situait entre 0.001 et 760 mm H g  selon les 

expériences. 

La zone d'ombre dans le modèle de Schlünder est la signification physique et la 

détemination du nombre de mé1ange N,. Dans l'équation 2-6, N, est un paramètre libre 

obtenu par régression linéaire. Il représente le nombre de révolutions du système d'agitation 

nécessaires pour atteindre un mélange idéal du lit de partides. Ainsi, des valeurs élevées 

de N, indiquent un mélange moins efficace. Pour pallier à cet inconvénient il a été apporté 

une modification à cette expression [Roy et al., 19961. Le nombre de mélange N,, a été 

remplacé par un facteur P représentant l'enlèvement des particules du plateau chauffé. N, 

se trouve alors être l'inverse de ce facteur de renouvellement de d a c e  p. 
Le coefncient moyen de transfert de chaleur entre la paroi et le lit s'écrit maintenant : 

& est le temps requis pour un tour du système d'agitation; 

#?est ta fiaction des particules adjacentes au plateau chauffé qui sont enlevées après 

un tour du système d'agitation. 

L'avantage principal de ce modèle modifié est la possi-bilité de déterminer 

srpérimentdement le fàcteur f3 en utilisant des traceurs wendoma,  19961. De cette 

façon, celui-ci a une signification physique beaucoup plus évidente. Le fàcteur f3 rend 

compte de la capacité du système d'agitation à remplacer les particules reposant sur le 

plateau par des partides plus bides provenant de l'iatérieur du lit de particules. Tout 

comme N ,  f3 est une propriété mécanique du système, indépendante des propriétés 

thermiques. Les résultats des expériences menées sur un lit de particules inertes (lits de 



pierres et de sable) coïncident bien avec les prédictions de l'équation modifiée Boy et al., 

19961. 

Plusieurs chercheun se sont inspirés des travaux de Schlünder pour dériver des expressions 

permettant de calculer un coefficient moyen de transfert de chaleur dans un lit mélangé. 

Abe et al. 119841 ont présenté une théorie de renouvellement de surface pour le cas du 

transfert de chaleur par conduction dans un réacteur horizontal agité. Cette théorie 

considère la distribution transitoire des temps de séjour des particules en contact avec la 

paroi chaude. 

De leur côté, Cook & Cundy [1995] ont développé un autre modèle qui décrit le transfert 

de chaleur entre la paroi d'un four rotatif et le Lit adjacent de particules mouillées. Les 

auteurs incorporent le phénomène d'évaporation en divisant le lit en trois sections: une zone 

sèche près de la paroi, une zone réactionnelle en phase évaporation et une zone encore 

humide. Dans ce dernier modèle, les propriétés physiques et thermiques sont indépendantes 

de la température. 

Aucun des auteurs mentionnés ci-haut ne s'est toutefois penché sur l'étude du transfert de 

chaleur en milieu granulaire associé à une réaction chimique. Lors de la pyrolyse, les 

propriétés du milieu changent avec ta température; il y a génération de chaleur à un 

moment de la réaction puis consommation d'énergie (réaction exothermique puis 

endothermique). li n'est plus possible d'obtenir une solution analytique de l'équation 

générale de conduaion de chaleur, il nuidrait résoudre le problème avec des méthodes 

numériques. Cependant, avant de se lancer dans une programmation Mdieuse, il est 

préfërable d'essayer des méthodes plus simples et plus maniables 

Pour cette raison, le modèle modifie de Schlünder sous-tend l'aspect théorique des présents 

travaux. Les expériences qui seront présentées plus loin visent à tester un ensemble 

d'expressions théoriques pour le transfert de chaleur sous des conditions de pyrolyse. 



CHAPITRE 3 

Le premier objectif du travail est d'obtenir une méthode de détermination du coefficient de 

transfert de chaleur entre le bain de sel fondu et le lit de particules lors de la pyrolyse de 

particules de pneus. Le second est d'obtenir des valeurs de co&cients de transfert de 

chaleur correspondant à des intensités de mélange diirentes. 

La démarche méthodologique comporte deux volets: une approche expérimemale et une 

approche théorique. La première approche privilégie l'expérimentation comme moyen pour 

obtenir des valeurs de coefficients de transfert de chaleur pour une configuration de 

réacteur donnée. Dans cette optique, il faut effectuer des mesures de températures dans le 

réacteur puis définir une méthode adéquate de traitement pour les données expérimentales 

de manière à obtenir des chifEes fiables. L'approche théorique tend a limiter le nombre 

d'expériences nécessaires grâce à des outils mathématiques permettant de prédire les 

valeurs des coefficients de transfert de chaleur dans le réacteur de pyrolyse. L'élément-clé 

de l'approche théorique est le modèle de Schliinder modifié. Celui-ci sera combiné à 

d'autres expressions mathématiques puis comparé aux résultats expérimentaux. On évaluera 

ainsi la validité des équations théoriques proposées dans le cadre de la pyrolyse des pneus. 

Pour chacune des deux approches, la variable étudiée est l'intensité de l'agitation mécanique 

dans le réacteur de pyrolyse. 



Par ailleurs, on étudiera de manière sommaire l'inauence de la présence du métal dans les 

pneus sur le transfert de chaleur sans tenir compte cette fois de l'effet de la vitesse 

d'agitation du Iit. 

3.7 Description de l'unité pilofe de pyrolyse 

Toutes les expériences ont été effecf~ées dans le prototype du réacteur en mode 

d'alimentation discontinue. Un schéma du réacteur rotatif est présente a la figure 3-1. Les 

différentes composantes de limite expérimentale sont décrites ci-dessous: 

Réacteur mtatif 

Le réacteur discontinu, entièrement construit en acier inoxydable, est composé de trois 

parties: la cuve de sel fondu, la cuve renfermant le stock de particules et le "couvercle- 

c herninée" . 

La cuve de sel fondu est un bassin cylindrique d'environ 1.2 m de diamètre. Elle contient à 

chaud environ 13 cm de sel fondu, soit une masse de 285 kg. Les côtés et le fond de la 

cuve sont recouverts d'isolant haute température Fiberfia@. Le tout est placé dans un 

caisson cubique en tôle mince. 

La cuve de stock est un cylindre de 1 . 1  m de diamètre intérieur et de 25 cm de hauteur 

reposant sur des pieds hauts de 14 cm. Le fond de ce cylindre constitue la surface 

d'échange de chaleur durant la pyrolyse. Pendant les tests, le sel fondu remonte autour de la 

cuve à environ 2.5 cm au-dessus du fond. 

Le couvercle est une plaque de 1.3 cm d'épaisseur sur laquelle sont installées une sortie de 

gaz a une colonne d'alimentation du stock appelée cheminée (diamètre de 33 cm). Une 

manivele pennet d'actionner de I'exténeur une trappe pour ouvrir ou fermer 

l'alimentation. La face inférieure de la trappe est recouverte d'une gdnéreuse épaisseur 

d'isolant. 



Isolant 

Eléments chauffants 

Figure 3-1 Schéma du réacteur prototype en mode d'alimentation discontinue. 



FIuide caioporteur 

Le sel fondu, utilisé comme fluide caloporteur, est un produit développé par la compagnie 

duPont de Nemours et actuellement vendu par Coastal Chernicd sous la marque de 

commerce HITEC @. C'est un mélange eutedque de nitrite de sodium N a m  (40 %), de 

nitrate de sodium NaN03 (7 %) a de nitrate de potassium KN03 (53 %). Le sel est 

faciternent obtenu en mélangeant les composants solides dans les proportions massiques 

indiquées plus haut et en y ajoutant de L'eau; cette eau s'évapore lors du chauffage du sel. 

Le sel subit une certaine dégradation thermique autour de 482 OC mais celle-ci demeure 

négligeable et lente même à 538 OC; les ninites se dégraderit alors en nitrates, en olryde de 

sodium et en azote. 

Les propriétés physiques du sel Hitec sont présentées au tableau A-1 en annexe. La tension 

de vapeur du mélange eutectique est quasiment nulle. 

Système & cCunr~uge 

Le sel Hitec est cha& à l'aide de six résistances électriques de 2000 W chacune. Chaque 

résistance est connectée a un disjoncteur; ceci permet de fàire varier la vitesse de chauffige 

du sel lorsque cela est nécessaire en branchant une ou plusieurs résistances. La sécurité du 

système est assurée par un contrôle électronique couplé a un relais mécanique qui ouvre le 

Ncuit électrique lorsque la température de sel excède une certaine valeur définie par 

l'utilisateur. 

Système d ?agitafion 

L'équivalent des pales sur un agitateur classique est, dans notre configuration, une série de 

doigts métalliques fixés A barres rigides appelées %aversn. Les doigts sont en fâit des tiges 

qdinâriques ayant un diamètre de 2.5 cm a une longueur de 1 i cm. Après un tour de l'axe 

de rotation, les doigts ont balaye toute la surfisce utile du réacteur. Les procédures 

d'obtention d'un brevet pour le système de transport ont été entamées de sorte qu'il n'est 

pas possible de présenter ici un schéma de i'agitateur. 



La température du Iit de particules est mesurée au moyen d'un thennocouple placé dans une 

gaine rigide 6xée sur un doigt à 1 cm environ de l'extrémité inférieure de celui-ci; le 

thennocouple peut ainsi tourner au m e  des doigts en demeurant à l'intérieur du lît. Les 

fils électriques du thermocouple sont insérés dans l'arbre de rotation et ressortent au-dessus 

du couvercle du réacteur. Les fils sont relies a un connecteur standard de thermocouple par 

l'intermédiaire d'un connecteur au mercure; sans ce dispsitg il n'aurait pas été possible 

d'éviter la torsion des as lors de la rotation, 

Le travers portant le thermocouple du lit porte également un «grattoir métallique»: cette 

pièce racle en toumant la paroi latérale du réacteur, évitant ainsi l'accumulation de 

particules sur la paroi qu'engendrerait la force cen&ge. L'axe de rotation est actionné par 

un moteur hydraulique. Ce moteur est relié a un bloc hydraulique délivrant une pression 

d'huile d'environ 14 000 kPa. Il faut noter que cette pression ne pexmet pas de f ~ r e  

tourner pendant une longue période l'arbre a une vitesse idërïeure a 8 rpm; ceci est dû à la 

résistance qu'opposent les doigts à la rotation. Par contre, le bloc hydraulique est assez 

puissant pour tourner a très haute vitesse. 

Système d'aspiatratron et cle tefiidissement cdes vapeurs 

Les vapeurs produites pendant la pyrolyse atmosphérique sont retirées de l'enceinte 

réacîiomeUe au moyen d'une soufnerie d'une puissance de 3.0 HP pemiettant un débit de 

0.22 m3/s, ce qui est largement suflisant pour les besoins expérimentaux. La sortie de la 

souftierie est reliée à une hotte qui évacue les gaz non wndensables vers l'extérieur. 

Les vapeurs sortant du réacteur sont évidemment refroidies avant d'atteindre la souHerie. 

Plusieurs systèmes ont été employés pour le refroidissement: d'abord une &ne de deux 

colornes de lavage; ezlsuite un échangeur tubulaire asSOCiC a une série de deux trappes; puis 

Wement deux séries de deux trappes disposées en parallèle. Seul le dernier système sera 

décrit ici puisqu'ayant été le phis utilisé et s'étant avéré le plus adéquat. ii est indispensable 

d'installer un train de reftoidissement d'au moins d e w  étages pour permettre à la fois la 

condensation des composés très volatils et des composés plus lourds. On a donc installé 



quatre trappes cylindriques en acier inoxydable en p d è l e  deux à deux pour contenir les 

vapeurs condensées et éviter toute condensation dans la soderie. Chaque trappe est 

installée dans un bassin d'eau fioide. Pour éviter le réchauffement des bassins, on provoque 

une circulation d'eau en y introduisant une entrée d'eau de sorte que le bassin déborde 

continuellement; la température de l'eau des trappes est donc maintenue à M o n  6 OC. 

3.2 Mécanismes de trensfiett de chaleur dans le mcteur 

On retrouve a la figure 3.2 un schéma illustrant les phhomènes de transfert de chaleur qui 

surviennent dans notre système. Plusieurs modes de transfert de chaleur sont présents: 

convection naturelle dans le fluide caioporteur et à la paroi métallique en contact avec le 

fluide 

conduction dans le plateau métallique séparant le sel du Lit de particules 

radiation des parois métalliques du réacteur vers le lit de particules 

conduction et radiation à l'interface entre le plateau métsllique chadTant et la première 

couche (inférieure) de particules 

conduction et radiation à l'intérieur du lit de particules 

pertes de chaleur du bain de sel par convection vers l'extérieur et par radiation vers les 

surfaces avoisinantes. 

Lorsqu'on fait un bilan d'énergie sur le lit de particules, on se rend compte que le stock à 

pyrolyser reçoit dime part un flux de chaleur venant du sel et un fiwc de chaleur provenant 

des parois latérales du réacteur par radiation: 

Q,, représente la chaleur cédée par le sel moins les pertes de chaleur. Les deux flw de 

chaleur de l'équation 3-1 fournissent l'énergie nécessaire pour amener le lit de pneus a la 

température de début de pyrolyse puis pow compléter la pyrolyse. Nous voulons evaiuer le 

potentiel du réacteur à transférer la chaleur du sel fondu vers le stock à pyrolyser a travers 



une d a c e  d'échange en fonction de I'intensité de Fagitation mécanique. L'échange de 

chaleur radiatif se fait au niveau d'une surface d'échange differente de la première: c'est la 

face supérieure du lit. Ainsi, pour obtenir rigoureusement le coefficient global de transfert 

de chaleur dans le réacteur de pyrolyse, on devrait déterminer deux d c i e n t s  de transfert 

de chaleur: un pour la conduction et un aune pour la radiation puis combiner les deux 

valeurs obtenues. Le cas de la radiation sera discuté dans le chapitre suivant. 

L'échange thermique entre le sel et le lit de particules, caractérisé par le coefficient de 

trandert de chaleur ah est conditionne par la présence de plusieurs résistances en série, 

dans le sel dans la paroi métallique et dans le Lit (équation 3-2): 

1 1 1 1 --- - + + -  
a,, a,, a,, a, 

est la somme de la résistance de contact à la surface du plateau chauffant et de la 

résistance thermique dans le lit tel qu'indiqué par l'équation 2-1-b. 



radiation 

conduction 

Plateai 
chauff 

Figure 3-2 Schéma illustrant les phénomènes de transfert de chaIeur dans le réacteur de 
PYO~Y se. 



Cette approche utilise l'expérimentation comme méthode pour obtenir des valeurs de 

coefficient de transfert de chaleur ah entre le bain de sel a le lit de particules sous des 

conditions de pyrolyse données. Pour chaque test, le codicient de transfert de chaleur est 

calculé à partir des mesures de température du sel, des parois, du couvercle et du lit de 

particules. On a donc installé dans le réacteur discontinu neuf thennocouples tel qurindiqué 

à la figure 3-3: trois a différentes hauteurs dans le sel (mimérotés 5, 6 a 7); trois à 

différents endroits sur la paroi côté sel (numérotés 2, 3 et 4); deux sur le couvercle intérieur 

(numérotés 8 et 9)  et un dans le lit de partides (H). 

On s'intéresse ici au cas des partides de pneus usés. La masse de pneus traités a été dans 

tous les tests d'environ 15 000 g * 300 g. Les expériences ont été effecf~ées sur des 

particules de pneus déchiquetés provenant de la compagnie Swpcat, d'oii leur appellation 

tout au long de cette étude. Ces pneus proviennent de voitures a de petits camions et ne 

contiennent ni métal ni fibre. 



_1 

. Lit de 
particules 

Figure 3-3 Position des thennocouples dans le réacteur batch. 



3.3.1 Déroulement des txpériences 

ûn a eEe~hlé six essais de pyroiyse éi pression atmosphérique de particules de pneus en 

faisant varier uniquement la vitesse d'agitation. Les essais sont numérotes de L7 a L 13 (les 

résultats du test L 12 n'ont pas été conservés). Pour les mêmes vitesses, on a effectué quatre 

tests de "pré-pyrolyse" (de LI 7 à L2O) aussi appelés tests de mise en température car la 

chaleur transférée est utilisée uniquement pour élever la température du milieu, il n'y a pas 

de changement de phase et de réaction. Le stock de pneus pour cela est placé dans le bain 

de sel a température réduite de manière à recueillir plus de détails sur le comportement 

thennique du lit de particules de pneus avant le début des transformations chimiques du 

caoutchouc. 

Les deux types de tests se déroulent de la manière suivante: 

Le réacteur vide est installé à l'aide d'une chèvre pneumatique dans la cuve de se1 

plusieurs heures avant le début du test (en fat dès que le sel est complètement fondu). 

Les thermocouples sont branchés aux connecteurs installées sur le réacteur peu de temps 

avant le début de l'acquisition de données. Le programme d'acquisition de données 

fonctionne sur un PC 386. Une fois que l'exécution du programme est lancée, il est 

possible de voir à l'écran l'évolution des températures hies par les thennocouples. 

L'intervalle d'acquisition des lectures des thermocouples devient plus court au fur et à 

mesure que la vitesse d'agitation augmente (il varie entre 2 et 15 secondes). 

L'alimentation électrique du chaiiffhge du sel est intemompue juste avant de débuter 

I'aquisition des domées; la température du sel se situe alors entre 520 O C  et 540 OC 

pour les essais de pyrolyse et autour de 340 OC pour les tests de mise en température. 

Dans les dewc cas, on laisse le sel refroidir pendant environ 10 minutes pour évaluer ses 

pertes de chaleur en vérifiant que la trappe de la cheminée soit bien fermée. 

Avant d'introduire le stock, on met en marche le système d'agitation et la soufflerie. Une 

fois que toute la quantité de pneus a pénétré dans la cheminée7 la trappe est ouverte 

pour laisser tomber le aock. On referme ensuite la trappe ainsi que le couvercle de la 

cheminée. 



L'expérience s'achève lorsque les températures du sel et du lit ne varient presque plus. On 

arrête alon l'agitation et l'acquisition de données. La soufflerie peut fonctionner quelques 

temps encore pour éliminer les dernières vapeurs. Le réaaeur est ensuite déposé hors de la 

cuve de sel pour refkoidir, ii faut prendre soin de boucher la sortie de gaz pour éviter la 

combustion du charbon qui est très réactif à haute température. Lorsque le réacteur est 

refkoidi, on démonte le couvercle puis on mesure la hauteur de lit de charbon. 

3.3.2 Mesurt de tetnpCraturt dans le lit 

Dans le cas des matériawc granulaires, la mesure de la température est un exercice épineux. 

Il l'est davantage lorsque les particules sont en mouvement. Lorsqu'on utilise un 

thermocouple, le problème principal est celui du contact entre la jonction du thermocouple 

et le fit de particules. Ce problème est considérablement atténué si le lit est compact, 

comme dans le cas des poudres ou du sable que l'on peut dors assimiler à un milieu solide 

continu. A mesure que la taille des partiailes augmente, cette hypothèse est de moins en 

moins vérifiée. En effet, statistiquement, la âaction de temps pendant laquelle le 

thermocouple n'est pas en contact avec une particule devient plus importante. 

Nous avons fait l'acquisition d'un senseur a infiarouge (modèle MX6115-01) pour mesurer 

la température des partiailes de pneus en mouvement dans le réacteur. Ce type de senseurs 

possède une lentille opaque capable de capter les radiations émises par un corps chaud. 

L'énergie reque par la lentille est ensuite convertie en signal dectrique de manière 

dogique au thermocouple. L'avantage pRncipd de ce type d'équipement est de permettre 

une mesure de température sans nécessiter de contact physique avec l'objet. Le problème ici 

rencontré dans le cas d'une pyrolyse est de savoir queiie température exactement est 

indiquée par le senseur. En &kt, les radiations émises par le lit se mêlent à celles des 

vapeurs de pyrolyse qui ont une émissivité différente et qui peuvent absorber une partie de 

ces radiations. Le h e u r  de température à idkarouge a été utiiisé a deux reprises; à chaque 

fois, la lentdie s'est rapidement recouverte de vapeurs condensées; c'était à prévoir puisque 

la lentille était plus fioide que les vapeurs. Le senseur utilisR n'était pas conçu pour 



fonctionner dans un environnement sale. Ii aurait fallu aménager une zone chaude à 

proximité de la lentille pour éviter la condensation des vapeurs de pyrolyse. Cela n'était pas 

possible sous peine d'endommager les circuits électroniques internes du senseur [Linear 

Laboratones, Manuel de I'opérateur]. Au contraire, il a fallu reâoidir la lentille au moyen 

d'un courant d'azote en cherchant la configuration adéquate pour deauer une double 

tâche: refroidir la face exposée de la lentille et repousser les vapeurs sales. 

Finalement, toutes les mesuns de température ont été prises avec des thermocouples. 

3.3.3 Traitement des données upérimeataies 

La chaleur est transmise du bain de set vers le lit de pneus essentiellement par condudon. 

La chaleur cédée au lit comprend la variation d'enthalpie du bain de sel: 

et -- AT,, - ( MCp), 7 
Al 

ou Q est un flux de chaleur (W) 

AH est une variation d'enthalpie (J) 

M est la masse de sel dans le réacteur (kg) 

Cp est la capacité calorifique du sei HïtecTU (J. kg-%') 

T est la température moyenne du sel (K) 

At est l'intervalle de temps entre les températures considMes (s) 

Le calail des pertes de chaieur est présente à la section 4.1.2. 

Le d c i e n t  de transfert de chaleur entre le sel et le lit s'écrit de manière générale: 



où A est l'aire de la surface d'échange (m2) 

Les méthodes de calcul détailIées des différents flux de chaleur et celie du coefficient de 

m e r t  de chaleur vont être présentées dans le chapitre suivant (section 4.1). 

ppmche théorique 

L'équation 3-2 énonce les différentes résistances thermiques associées au calcul du 

coefficient de transfert de chaleur entre le sel et le Lit. L'approche théorique vise à obtenir 

une expression mathématique pour chacune de ces résistances. On envisage de calculer le 

coefficient de transfert de chaleur entre le plateau chauffant et le lit de particules à l'aide de 

l'équation de Schliinder modifiée (équation 2-7). 

Les hypothèses qui sous-tendent le modèle de Schlünder n'autorisent pas son application 

sous des conditions de réaction c h q u e ,  lorsqutil y a génération de chaleur et variation des 

propriétés physiques des particules. Le modèle n'est donc applicable que lors des périodes 

non réactionnelles, i.e. la phase de chauffage des pneus avant la pyrolyse et la phase de noir 

de cabone à la fin de ta réaction- 

L'utilisation de I'équation 2-7 requiert la détermination des propriétés du lit de 

partides suivantes: 

1. Conductivité thermique 

2. Masse volumique p 

3. Capacité calorifique C, 

4. Résistancedecontact 1 /a, 

5.  Facteur de rmouveilerneat de surface p 



Les calculs théoriques s'effient avec les propriétés du lit de particules et non avec celles 

des particules individuelles. On s'intéresse aux propriétés du pneu de départ (caoutchouc) 

ainsi que du résidu solide final obtenu (noir de carbone). 

3.4.1 Détermination des propriCtés thermiques et mécaniques 

Panni les propriétés énoncées ci-dessus, la masse volumique et la capacité calorifique 

pewmt s'obtenir fadement. En ce qui concerne la conductivité thermique et la résistance 

de contact, on est confronté à la difiailté inhérente a la caractérisation d'un lit de 

partides de forme géométrique irrégulière. Lorsqu'eiles existent, les expressions 

permettant de calculer la conductivité thermique et la résistance de contact requièrent à leur 

tour la détermination d'un grand nombre de paramètres empiriques dont la signification 

physique est souvent floue. 

Il est important de faire la distinction entre les concepts suivants (surtout pour les solides 

poreux) : 

masse de la particule 
masse volumique réelle = 

volume de la particule sans les pores 

masse de la particule 
masse volumique effective = 

volume de la particule avec les pores 

masse du lit de partides 
masse volumique apparente = 

volume du lit 

La masse volumique apparente est la propriété utilisée daw l'équation 2-7; elle est 

essentiellement fonction de la masse volumique réelle des partides individuelles et de la 

nianière dont celles-ci se compactent naturellement ; cependant, d'autres élkments peuvent 



entrer en ligne de compte tels l'humidité, les vibrations et même la proximité des parois 

d'un contenant modes]. 

La masse volumique apparente est déterminée expérimentalement pour les lits de partiniles 

de caoutchouc et de noir de carbone de la manière suivante: on introduit une masse connue 

de partides dans un cylindre gradué puis on lit le volume occupé; il est évident que la 

lecture varie en fonction de la compaction du lit. ïi f u t  donc éviter de faire vibrer le 

cylindre pour ainsi avoir la hauteur maximale correspondant à la masse volumique 

minùnale. Les mesures ont été fiiites avec un cyiindre de 500 ml. 

On peut assimiler la capacité calorifique du lit à celle des particules individuelles sans 

risquer de commettre une grande erreur. Les valeurs de capacité calor%que utilisées 

proviennent de la littérature. 

La conductivité themique est le flux de chaleur qui traverse une surface unitaire lorsque le 

gradient de température est égal à l'unité [De Vriendt, 19821. Le t r d e r t  de chaleur par 

conduction unidimensionnel stationnaire en coordonnées cartésiennes est décrit par la loi de 

Fourier: 

ou q est le flux de chaleur (W) 

5 est la conductivité thermique du matériau ('W.rn''.BC1) 

A est l'aire d'échange (rn2) 



dTest la variation de température dans le sens du flux de chaleur (K) 

& est la distance entre les deux points de mesure de température (m) 

Pour un matériau poreux ou, par extension, un lit de partides, on parle de conductivité 

effective. Celle-ci est, à cause de la faible conductivité des gaz compris dans les vides, en 

général plus basse que celle du solide homogène constituant la phase solide. 

Il existe des expressions analytiques permettant de calculer la conductivité thermique 

effective d'un lit de particules de forme régulière. C'est le cas du lit de noir de carbone dont 

les particules peuvent être considérées sphériques; on utilisera donc une expression 

présentée par Schlünder pour calculer h, dans le cas du lit de noir de carbone. Cette 

expression est présentée ci-dessous. Pour le lit de pneus par contre, il est préférable de 

procéder à la détermination expérimentale de la conductivité thermique effeaive puisque 

les particules ont une forme irr&ulière; la procédure expérimentale employée est décrite 

plus loin. 

Schlünder présente une série de relations complexes permettant de prédire la conductivité 

effective 71, du lit pauer & Schlünder, 19781. Celle-ci dépend de plusieurs éléments: 

Â.s la conductivité thermique des particules 

L la conductivité thermique du gaz ambiant 

k la conductivité thermique équivalente due à la radiation, 

7LD la conductivité équivalente due au mouvement moléculaire 

d le diamètre des partides, 

w la M o n  de vide du Lit 

cm< l'aire de  contact plane des partides 

C F O ~  le fkcteur de forme des particules. 



Les paramètres K et B sont définis comme suit: 

f (&) est la fonction de distribution granulométrique des particules dans le lit; eiie est égaie 

a l'unité si les particules sont de dimension uniforme. 

avec x, = RmMd 



avec xD = DFOIUId (3- 12-b) 

RFDW et DM sont des faceus de fome respeaifs pour le transport d'énergie interstitiel 

par radiation et par flux molécutaire; CmRM est le facteur de fome de la particule. 

Les paramètres contenus dans la corrélation sont domés au tableau 3-1 pauer & 

Schllinder, 19781. On constate qu'il y a certaines inconnues concernant les particules de 

foxme arbitraire. Les équations 3-7 à 3-12 sont utilisées pour prédire la conductivité 

thermique du lit de noir de carbone. 

Tableau 3-1 Facteurs de forme et aires de contact entre particules. 

d d  : non disponible 

r 

Fome des 

particules 

Sphères 

Cylindres 

Forme arbitraire 

En ce qui concerne le lit de particules de pneus (caoutchouc), on procède 

expérimentalement. La conductivité thermique est mesuée à l'aide d'un montage simple 

(Figure 3-4): on installe une résistance ciradaire de 30 R sous une plaque d'acier dont les 

caractéristiques sont indiquées au tableau 3-2; le tout repose sous environ 15 cm d'isolant 

CFOM 

1-23 

2.5 

1.4 

RFORM 

1 

1 

1 

Remarques 

céramique 

acier 

cuivre 

n/d 

sable 

DFOR~~ 

1 

d d  

<PIC 

0.0077 

0.0013 

0.0253 

n/d 



de construction. Sur la plaque est installé un cylindre en carton de 25 cm de diamètre dans 

lequel on place une certaine hauteur du matériau à étudier (entre IO et 12 cm). De plus, le 

cylindre est entouré d'une épaisseur de 15 cm du même isolant. Le lit est recouvert par une 

plaque mince d'aluminium. Les dimensions du cylindre (ratio du diamètre sur la hauteur 

grand) sont telies que Fon peut ignorer le transfert de chaleur dans la direction radiale; 

ainsi, la chaleur se propage dans le sens axial ascendant à l'intérieur du lit de particules. 

Dew thennocouples sont W é s  sur la plaque d'acier: un au centre et un autre près du 

bord extérieur. Ces deux lectures permettent de vérifier si la température de la plaque est 

uniforme. On place un troisième thermocouple au centre de la plaque d'aluminium sur le 

dessus du lit. La résistance chauffhte est mnnectée à un rhéostat permettant de fiiire varier 

la tension à ses bornes de O a 120 V Les mesures ont été faites à 30 % de la tension 

maximaie, ce qui correspond à une puissance fournie de 43.2 W, c'est également le flux de 

chaleur. 

La puissance électrique (en W) foumie par l'élément chauffant est donnée par: 

où U est la tension aux bornes de la résistance (V) 

R est la résistance électrique de l'élément chauffant (R) 

On utilise pour les calculs les températures correspondant au régime permanent (lorsque les 

températures sont constantes). La conductivité thermique effêctive est finalement obtenue 

comme suit: 



Thennocouple 1 
Plaque 1 '  d 'duminium 

Elément 
chauffant 

Isolant de 
constructi 

L \A Plaque d'acier 

Figure 3-4 Montage utilisé pour la détermination de la conductivité thennique et de la 

résistance de contact. 



Tableau 3-2 Desaiption des composantes du montage expérimentai 

de mesure de conductivité thermique. 

Isolant : -latéral 
-fond 

Plaque d'acier 

Plaque 
d'aiurniniurn 

Conductivité 
thennique 
W.m -'.R' 
0.04 
0.04 

3.4.1.4 Ré(sistance de contact 

Le transfert de chaleur à l'interface du lit et du plateau chauffant est limité par une 

résistance appelée résistance de contact que Schlünder attribue à la présence de gaz 

interstitiel entre la d a c e  et les particules individuelles. II existe des expressions 

d y t i q u e s  pemettant de calculer la résistance de contact pour certaines panicules de 

forme régulière. Dans le cas des particules de noir de carbone qui sont à peu près 

sphériques, le calcul est simple. Pour les pneus, il est nécessaire de procéder 

expérimentalement dans un premier temps afin d'obtenir une valeur de résistance de contact 

qui permettra de d6finir la morphologie des particules panni les formes documentées dans 

la iittéraîure W o t r a ,  19901; on pourra ensuite utiliser les expressions dytiques 

appropriées pour Calder la résistance de contact des particules de caoutchouc sous les 

conditions opératoires de la pyrolyse. 



Il faut distinguer le coefncient de transfert de chaleur a, entre la d a c e  et une particule 

adjacente et le coefficient de transfert de chaleur or, entre la surfiice et la couche adjacente 

de particules. La relation liant ces deux propriétés est la suivante [Schlünder, 19821: 

où 9, est la fiaction de la surface d'échange couverte par les particules et peut être 

estimé pour les particules sphériques par l'expression suivante w h o t r a ,  19901: 

<Pt\= (1 - W) 20 

ou yr est la porosité moyenne du lit. 

<p, est en général de l'ordre de 0.8. 

La contribution de la radiation dans la résistance de contact est représentée par awmd 

[Schltinder, 19821: 

Cs 
a = 4  

W rad l e  

Pour les formes géométriques usuelles (sphères, cylindres, pavés, etc.), il existe des 

expressions mathématiques permettant de calculer le coefficient de transfert de chaleur 

entre la paroi et une particule adjacente m o t r a ,  19901. 

Pour les particules sphériques par exemple : 

où d, est le diamètre de la sphère 



En ce qui concerne les partides non-sphériques, la résistance de contact dépend de leur 

orientation sur le plateau, tel qu'illustré à la figure 3-5. En effet, 1e trdert de chaleur est 

favorisé par une surface de contact plane. Par exemple, pour des particules en forme de 

pavé, I'expression de la résistance de contact varie selon leur position par rapport à la paroi. 

il y a seulement 2 pomts 
& contact avec la paroi 

nyatouteunemrfkde 
contact avec la paroi 

Figure 3-5 Orientation aléatoire de deux particules sur une paroi. 

Si la particule repose sur son arete, on a: 

oii a est la largeur du pavé de section carrée 

Par contre, pour une particule en forme de pavé reposant sur une face plate, on a: 

o est appelé libre parcours moyen modifié des moléailes de gaz et s'écrit: 



Le libre parcours moyen des molécules de gaz à la température T est: 

où P est la pression totale externe en Pa 

et T est la température en K 

Le coefficient d'accommodation y tient compte de i'inélasticité des collisions moléculaires et 

peut être estimé par: 

Le calcul d'une résistance de contact nécessite de connaître la dimension caractéristique des 

particules. Le diamètre des particules plus ou moins sphériques est aisément déterminé par 

analyse grandométrique. On a donc effectué le tamisage des partides de pneus et de 

charbon. Les détails de l'analyse grandométrique sont disponibles à Fannexe C. 

On utiiise le montage de mesure de la conductivité thennique pour déterminer la résistance 

de contact des particules. On mesure en fiut un coefficient de transfert de chaleur entre le 

plateau metallique et une particule adjacente. La tempérahue du plateau étant mesurée, on 

insère un thermocouple à l'intérieur (au centre de prdférence) d'une particule en contact 

avec la paroi du fond; il est certain que la lecture obtenue dépend de I'orientation de la 

partia.de lorsque ceile-ci n'est pas sphérique ainsi que de la position du therrnocouple dans 

la particule; il fàudrait idealement avoir deux lechires correspondant à deux parîicules 

orientées diffdremrnent. Pour insérer le thermocouple à t'intérieur d'une particule, on y fait 

une entaille à l'aide d'une perceuse électrique. 



Le transfert de chaleur à la surface du plateau chauffant est régi par l'équation suivante : 

où q est le flux de chaleur (calculé avec l'équation 3-13) traversant la plaque de métal (W) 

A est l'aire de la plaque d'acier, c'est aussi la section du cyIindre(m2) 

Tw est la température de la paroi métallique (OC) 

cr, est le coefticient de transfert de chaleur à la surface (w.~'~.R') 

La mesure de a, est utilisée pour situer les particules de pneus employés parmi les formes 

caractéristiques retrouvées dans la littérature w o t r a ,  19901. On calcule la résistance de 

contact des particules de pneus sous nos conditions opératoires (T = 100 OC; P = 1 atm) 

avec les différentes équations disponibles (pavé, sphère, cylindre, etc.). On choisira ensuite 

l'expression qui donne la valeur de résistance de contact la plus proche de la valeur 

expérimentale. Cette expression sera utilisée pour calculer la résistance de contact des 

particules sous les conditions de température et de pression de la pyrolyse. 

3.4-1.5 Facteur de renoi<wllement & SU flue 

Tel que mentionné dans le chapitre précédent, la notion d'efficacité de renouveilement de 

d a c e  f3 a été introduite en remplacement du nombre de mélange de Schlünder [Roy et al., 

19961: p représente le pourcentage de particules de la couche Uifériewe du lit qui est 

enlevée a chaque balayage complet de la surface d'échange. On parle de balayage complet 

lorsque toute la surface utile du plateau a vu passer un doigt du système d'agitation une 

fois. L'&cacité de renouvellement de surface est reliée à une distribution des temps de 

rdsidence des particules à la paroi chaude. EUe ddpend de la configuration du réacteur et 

des propriétks physiques du stock wendoma, 19961. 



B= f (d , ;p ;h , ;+ ;~J  

Nf et df sont respectivement le nombre et le diamètre des doigts de l'agitateur. 

L a  détermination du facteur de renouvellement de surface s'effectue à fioid dans le réacteur 

discontinu pour les mêmes vitesses d'agitation que lors de la pyrolyse. Les tests sont menés 

de la manière suivante: on place sur le plateau une certaine quantité de traceurs (particules 

de pneus enduites de peinture) correspondant à une "monocouche" (couche d'épaisseur 

égale à la dimension caractéristique des pauticdes). Après un tour du système d'agitation 

(ce qui, dans le réacteur discontinu, correspond à un balayage complet de la d a c e  du 

plateau par les doigts), on mesure la masse de traceurs résiduels dans la monocouche 

inférieure (à la d a c e  du plateau). Pour isoler la monocouche infërieure du reste du lit 

après agitation., on utilise une ruciette; c'est en fait une tôle métallique repliée à chaque 

extrémité et de largeur sensiblement égale à celle du plateau. Le schéma 3.6 ci-dessus 

montre l'allure de cette plaque vue de face: 

Figure 36 Schéma de la "raclette" 

Après avoir isol6 cette monocouche, on sépare manuellement les particules colorées du 

mélange. On peut ainsi déterminer la M o n  massique résiduelle de traceun dans la 

monocouche. La quantité manquante correspond aux partides qui ont étb enlevées du 

plateau au passage de l'agitateur: 

= 1 - fiaciion résiduelle 



3.4.2 Cilcul du coeficient de transfert de chdeur entm le se1 et le lit 

Dans l'approche théorique, on cherche à exprimer chacune des résistances énon&s dans 

I'équation 3-2 de manière mathématique. Le coefficient de transfert de chaleur dans le bain 

de sel se calcule à partir des corrélations développées pour la convection naturelie dans un 

fluide en contact avec une paroi solide @3urmeister, 19931: 

pour 2 * 1 0 ' < ~ r * ~ r < 3 * 1 0 ' ~  

La grandeur L est une dimension caractéristique du milieu; selon Burmeister, lorsque la 

paroi solide est un disque circulaire. on utilise L = 0.9 0 (0 étant le diamètre du disque). 

avec Gr = 
g~ P'(K - T,)L) 

P= 

La résistance thermique du plateau chauffant métallique s'exprime de la manière suivante: 

ou h, est la conductivité thermique du métal 

e, est l'épaisseur du plateau 

L'équation de Schliinder modifiée 2-7 est appliquée dans les deux phases pour lesquel1es les 

propriétés du lit de particules peuvent être déterminées, i.e. la phase pré-réactionnelle 

correspondant au caoutchouc puis la phase pst-réactionnelle correspondant au noir de 

carbone. Pendant la phase réactioweile, les transfomations menant dans le lit sont trop 



nombreuses et trop complexes pour permettre de déterminer précisément les propriétés du 

lit de particules. 

Le coacient de transfert de chaleur théorique à l'intérieur d'un Lit de partiailes statique est 

calculé à partir de l'équation suivante wunschmann, 19741 : 

ou Hltt est la hauteur du lit de particules. 

Pour un Lit statique, la baisse de hauteur est très peu marquée: on a donc utilisé la hauteur 

initiale du lit de pneus. Pour obtenir le coefficient de transfert de chaleur entre le sel et le lit 

statique, on applique encore l'équation (3-2). 

3.5 CPS des pneus ceinturés d'acier 

Les pneus ceinturés d'acier utilisés proviement de la sortie primaire d'un déchiqueteur 

opéré par la compagnie Peletier Equipement au Nouveau-Brunswick et ont été 

gracieusement foumis par la compagnie Envkopneus située sur la rive sud de Québec. Les 

pneus d'origine sont un mélange de pneus d'automobiles et de petits camions. Au premier 

étage de déchiquetage (primaire), la technique de coupe droite permet de camoufler le 

métal à l'intérieur des morceaux de pneus de sorte que ceux-ci comportent très peu de 

fibres métalliques extérieures. 

Il y a lieu de penser que la présence du méîai dans le caoutchouc améliorera le transfert de 

chaleur à l'intérieur de la particule. II faut mentionner que le procédé industriel de pyrolyse 

de pneus sera probablement alimenté avec des partides contenant du métai; d'où Fintérêt 

de connaiAtre le comportement diin tel stock lors de la pyrolyse et de vérifier si la pyrolyse 

de pneus ceinturés d'acier peut être simulée atpérimentalernent de manière rigoureuse avec 

des pneus réguliers. C'est sur ce phénomène que l'on se penche en comparant les 



comportements de particules de morphologie similaires avec et saas acier durant la pyrolyse 

en Lit statique. 

Pour comparer le comportement thennique des particules de pneus réguliers et ceinturés 

d'acier, on utilise des particules de morphologie similaire. Notre choix s'est porté sur des 

morceaux de forme irrégulière dont la dimension caractéristique varie entre 7 et 11 m. La 

masse de pneus pyrolysés est également de 15 kg. 



CHAPITRE 4 

RESULTATS ET DlSCUSSlON 

L'objectif principal de la présente étude est d'obtenir une méthode expérimentale ou 

théorique de détermination du coefficient de transfert de chaleur entre un bain de sel fondu 

et un lit de particules dans un réacteur de pyrolyse en mode d'alimentation discontinue. On 

a pour cela comparé les résultats des deux approches afin de valider les équations 

mathématiques. 

On a, du même coup, rencontré l'autre objectif de ce travail en obtenant des valeurs de 

coefficient de transfert de chaleur à différentes vitesses d'agitation; ces valeurs 

expérimentales permettent d'évaluer les potentialités du prototype discontinu et d'anticiper 

celles du réacteur continu. 

Rappelons que cette approche utilise I'expérixnentation comme préaiable nécessaire à 

t'obtention de valeurs de coefficients de transfert de ciialeur sous des conditions données. 

L'approche expérimentale présente l'avantage de permettre l'observation des phénomènes 

qui sumiment lors de la pyrolyse d'un lit de partides de pneus soumis à différentes 

vitesses d'agitation. 



Le tableau 4-1 présente les conditions opératoires des différents tests effectués. Le temps 

caractéristique d'agitation est le temps nécessaire pour effectuer un tour du système 

d'agitation; cela correspond a un balayage complet de la surface d'échange tel que 

mentionné dans la section 3 -4.1-5. 

Tableau 4-1 Conditions opératoires des expériences effectuées sur les pneus Swpcat. 

Essai Vitesse 
d'agitation 

Temps 
caractéristique 

d'agitation 
(SI 

Essais de pyrolyse 

Température 
initiale 

du sel "' 
("Cl 

Température 
initiale 

du plateau '*' 
("Cl 

"' C'est la température du bain de sel au moment de la chute du stock dans le réacteur. 
C'est la température du plateau au moment de la chute du stock dans le réacteur. 

O' La période de mélange a duré six minutes. 

22.5 '3' 

6.1 "' 
6.2 

3.41 
2.55 
1.45 

Tests de mise en température 

527 
514 
508 
514 
518 
5 14 

518 
510 
506 
504 
514 
502 



Les tests L7 et LI1 mentiornés au tableau 4-1 correspondent à deux pyrolyses en lit 

statique. A cause du dispositif d'alimentation du matériel à pyrolyser dans le réacteur (la 

cheminée d'alimentation est décrite au chapitre précédent), les partides tombent en bloc 

sur une petite pomon de la surface du plateau chaufhnt. Dans le but de permettre un 

étalement uniforme des partides sur le plateau du réacteur, le système d'agitation a 

fonctionné après l'introduction du stock pendant 6 minutes à 2,6 rpm (t, = 22.5 s) pour le 

test LI 1 et a 10 rpm (t, = 6.1 s) pour le test L7. A cause de cette brève période 

d'agitation en début de test, les essais de pyrolyse L7 et L 11 sont appelés pseudo-statiques. 

La température initiale du bain de sel variait entre 5 14 et 520 OC lors des essais de pyrolyse 

tandis qu'eue variait entre 327 et 368 OC dans les tests de mise en température. Pour des 

fins de comparaison entre les expériences, il a M u  établir un critère établissant la fin de la 

pyrolyse. A la lumière des données opératoires du tableau 4-1, il apparaît d'autant plus 

important de ne pas choisir la température finale du lit comme critère de fin de réaction que 

la température du bain de sel au moment de l'entrée du stock n'est pas constante pour 

toutes les expériences. Ii n'était pas pertinent non plus diitiliser la durée de la réaction qui 

est également variable selon les expériences. On a donc choisi comme critère de fin de 

pyrolyse la quantité nette d'énergie cédée au lit de particules par le sel fondu. Ainsi, on 

estime que la pyrolyse est achevée lorsque celle4 atteint 9,OO* 1 o6 J (en incluant les pertes 

de chaleur), ce qui correspond a une demande énergétique de 600 kl/kg pour 15 kg de 

pneus. Toutes les expériences de pyrolyse ont été soumises a ce critère à l'exception de 

l'expérience L8 pour laquelle le flux échangé n'a été que de 7,99* 106 J. Rappelons que les 

travaux antérieurs indiquent une demande énergétique pour la pyrolyse sous vide d'environ 

706 [Labreque, 19871 et 930 U/kg de pneus pang, 19951. La différence entre ces valeurs 

et le critère actuel s'explique par le fait que ta température des pneus en fm de pyrolyse était 

dans les cas susrnentionnt5s supérieure à nos expériences, soit d'environ 550 OC contre 475 

OC en moyenne dans notre cas. D'autre part, notre critère ne tient compte que de l'énergie 

cédée au lit par le sel tandis que l'énergie totale effectivement fournie au lit comprend 

également le flux de chaleur radiatif. 



Le critère de comparaison le plus rigourew serait vraisemblablement la concentration des 

matières volatiles daas les particules à la fin de la pyrolyse. Il n'a malheureusement pas été 

possible de mesurer celle-ci au moment exact de la fin de la réaction puisque la production 

de matières volatiIes du pwu se poursuit dans le réacteur chaud même une fois hors du bain 

de 94 le réacteur n'étant vidé de son contenu en noir de carbone que plusieurs heures après 

la fin de l'expérience. 

Pour délimiter chacune des phases de la pyrolyse, il a également été défini des critères 

énergétiques à partir de la chaleur n a e  cédée au lit de particules par le sel fondu. On a 

ainsi fixé les critères à 3,18, 3,05 et 2,77 UT pour la phase de mise en température, la phase 

réadomelle et la phase d'obtention de noir de carbone, respectivement (le total étant le 

critère énergétique total de 9 MI pour 15 kg de pneus). La phase de mise en température 

du pneu a la plus forte demande énergétique. Les critères d'énergie ont été définis a partir 

de l'expérience L11 en Lit statique dans laquelle les trois zones de la pyrolyse étaient assez 

distinctes; ce point sera discuté parallèlement lors de l'analyse des profils de température 

mesurés. Le critère choisi pour les tests de mise en température est donc de 3,18* 106 J. 

Cette valeur correspond a l'énergie requise pour amener le lit de pneus de la température de 

la pièce a la température de début de pyrolyse. 

Certaines observations peuvent être faites à la suite des différentes expériences. D'abord, le 

mouvement meCanique des doigts dans le réacteur a pour effet, entre autres, de séparer les 

particules entre eues et de les diviser. En dét, les morceaux de pneus pyrolysés à vitesse 

fable ou n d e  ont sensiblement conservé à la fin de la réaction leur forme et leur tailie; on 

retrouve m fin d'expérience d a  particules agglomérées, liées par des vapeurs de pyrolyse 

condensées. Par contre, à mesure que la vitesse de melange augmente, les particules 

s'&ent et sont réduites en poudre; par conséquent, le v o h e  du lit (la hauteur) diminue 

comme l'indiquent les données du tableau 4-2. 



Tableau 4-2 Hauteur du lit de particules avant et après la pyrolyse en fonction de la 
vitesse d'agitation. 

Par ailleurs, la force centrifuge dans le réaaeur mélangé occasionne une répartition 

grandométrique particulière sur le plateau: les plus grosses particules se retrouvent à la 

périphérie de même que dans la zone morte au centre du réacteur. Ainsi la hauteur de lit 

finaie mentionnée au tableau 4-2 est en fait une moyenne calculée à partir des différentes 

hauteurs sans tenir compte des particules situées au centre du plateau. Le centre du plateau 

est une zone morte sans agitation dans laqueue une feible quantité de particules se retrouve 

a cause de la force centripète engendrée par la rotation des doigts de l'agitateur. 

. 
Vitesse (rpm) 

Hauteur initiale du lit (cm) 

Hauteur finale du lit (cm) 

4.1.1 Mesurcs de tempCrPnire dans le réacteur 

Les températures mesurées dans le réacteur constituent la base pour les calcuis de flux de 

chaleur, puis pour le calcul des coefficients de transfert de chaleur. 

La figure 4-1 présente les profils typiques des températures mesurées dans le réacteur pour 

l'expérience L10: ce sont ceIIes du bain de sel, du plateau chauffank du couvercle et du lit 

de partides. Les profils de températures du sel et des parois métaUiques (couvercle et 

plateau) ont été lissés avant les calcuis. Le lissage équivaut B faire une moyenne de cinq ou 

six mesures de température consécutives afin d'atténuer les perturbations des lectures (voir 

en annexe un exemple des profils avant et après lissage). 

42 -4 

3.4 

1.6 

O 

3 -4 

2.9 

17.5 

3 -4 

2-1 

23 -5 

3.4 

2.1 





La lecture du thermocouple placé dans le lit de particules est considérke comme étant la 

température moyenne des pneus. Cette hypothèse est parfhitement plausible pour un lit 

méIangé w o t r a  et al., 19921 car l'agitation mécanique réduit la résistance thermique à 

l'intérieur du lit de particules. Ainsi, le gradient de température entre le fond et la sUTface du 

lit tend a disparaître au fiir et a mesure que la vitesse augmente. A la =te, la résistance 

thermique du lit s'annule lorsque le mélange est pdai t .  Dans un lit statique par contre, le 

gradient de température existe bel a bien. On fait cependant l'hypothèse pour les tests 

pseudestatiques que le gradient inteme du lit de partides est assez petit pour que la 

notion de température moyenne du Lit reste valable. Considérant la faible hauteur du lit de 

pneus (3.8 cm maximum), cette hypothèse est également justifiée. D'autre part, puisque les 

dimensions des particules de pneu Scopcat autorisent un bon contact entre les particules et 

le thennocouple du lit, il est justifié de penser que les lectures sont fiables et représentent 

bien l'histoire de la température du lit pendant l'expérience. 

D'après la figure 4 4 ,  le système est quasi-stationnaire avant l'introduction du stock de 

pneus: toutes les températures mesurées baissent lentement à cause des peries de chaleur. 

On peut situer approximativement la fin de la pyrolyse au moment où le système retrouve 

cet état quasi-stationnaire; les pentes des différentes courbes redeviennent alors 

pratiquement nulles. 

On observe sur le graphique une chute brusque sur toutes les courbes de température au 

moment de l'introduction du stock à pyrolyser dans le réacteur. Toutes les températures 

mesurées ne baissent pas toutefois exactement en même temps: on observe d'abord la 

température du couvercle puis celie de la aufiace d'échange et finalement celie du bain de 

sel fondu. 

D'après le profil de température du lit, on serait porté à croire que les particules sont 

reikoidies avant d'être chaufEées. Ce n'est évidemment pas le cas: en fiiit, la vitesse de 

réponse du thermocouple plongé dans le lit de partides est trop lente pour laisser observer 

la première phase de chauffage des pneus. Ce thermocouple étant solidaire du système 



d'agitation, il indique au début de la période d'acquisition de données la température de 

l'intérieur du réacteur. Il est ensuite refroidi au contact des partiailes alimentées dans le 

réacteur jusqu'a ce que l'équilibre thennique entre le themocouple et le lit de particules soit 

atteint; à partir de ce moment, les lectures du thennocouple correspondent réellement à la 

température du lit de particules. On a donc supposé, pour les fias des calculs, une évolution 

linéaire de la température du fit de pneus jusqu'à la première lecture effective de la 

température du lit qui est le minimum de la courbe de température des pneus; audela de ce 

d u m ,  les températures mesurées sont vraiment celles du Lit de particules. Les données 

de température du lit utilisées pour les calails résultent de cette extrapolation linéaire tel 

qu'indiqué sur le graphique 4-2. Cette amce permet de débuter les calculs dès 

l'introduction du stock dans le réacteur malgré l'absence de mesures réelles de température 

du lit. On a fixé i 30 OC la température initiale des pneus en contact avec le plateau du 

réacteur. 

On remarque que les températures du plateau chauffmt (qui est le fond de la cuve de stock) 

et du bain de sel sont proches l'une de Fautre. Ceci est normal puisque les thennocouples 

placés sur la sufice d'échange sont du côté du sel fondu a non du &té du lit de particules, 

tel qu'indiqué à la figure 3-3. Lorsque les pneus tombent dans le réacteur, la chute de 

température du sel est moins marquée que celle de la paroi parce que le bain de sel a une 

inertie plus grande: on introduit 15 kg de pneus dans un bain de 285 kg de sel. Le sel 

réagirait plus vite si la masse de pneus était plus élevée. La paroi métallique par contre 

rgoit  dinamient le stock à pyrolyser; son temps de réponse est donc plus court. 

La température de la fe intérieure du couvercle du réacteur évolue de manière curieuse. 

Elle baisse lorsque le stock est introduit dans le réacteur puis monte à nouveau pour 

finalement se stabiliser en même temps que les autres cuwbes. La baisse de température du 

couvercle est causée par le flux radiatif émis vers le iit b i d .  La hausse de température 

suMent lorsque le lit de particules indique une température d'environ 350 OC; cela 

cornespond au pic exothermique de fa pyrolyse des pneus. Il est probable que le couvercle 

reçoive alors de la chaeur du lit de partides. 





Lorsqu'on se penche sur le profil de température des particules en lit statique dans 

l'expérience LI1 présenté à la figure 4-3, on remarque un saut de température entre 300 et 

350 OC; ces températures sont proches de celes du pic exothermique observé a 373 OC lors 

de la pyrolyse sous vide d'une large particule de  caoutchouc Wang, 19951. L'exothennicité 

est associée à la destniction des longues chaînes d'élastomères composant le pneu. Le saut 

de température observé n'est pas décelable sur le prof3 de température du lit de particules 

pendant la pyrolyse L7, ni sur cehi du lit pendant la pyrolyse LI0 (figure 4-2), ni pendant 

aucune autre pyrolyse d'ailleurs. Ii apparaît donc ciBicile au-delà d'une certaine intensité 

d'agitation mécanique dans le lit de situer avec précision le moment de la Libération 

d'énergie thermique puisque la température du lit de partides n'est pas un indicateur très 

fiable de l'état de progression de la réaction. Lon du test pseudo-statique L11, les effets 

dynamiques de l'agitation ont été beaucoup moins marqués puisque le temps caractéristique 

de mélange au début du test était plus élevé (t, = 22,5 secondes au lieu de 6,l secondes 

pour le test L7). Il a donc été possible de délimiter les trois grandes périodes de la pyrolyse. 

Ainsi pour le test L 1 1, la phase de mise en température est Iimitée à 250 O C  (tempéraîure 

du lit de pneus); la phase réactiomeiIe est limitée à 420 OC; et la réaction s'achève lorsque 

le stock atteint 450 OC. Cela correspond à des demandes énergétiques de 3.18, 3.05 et 2.77 

UI pour chaque phase respectivement. 

On retrouve à l'annexe B les profils des températures mesurées dans le réacteur pour tous 

les tests efféctues sur les particules de pneus. 





4.1.2 Caicul des flux de chdeur dans le réacteur 

Les flux de chaleur échangés dans le réacteur sont calcuiés à partir des températures 

mesurées. Les valeurs de flux obtenues soa ensuite utilisées pour le calcul du coefficient de 

transfert de chdeur. On traitera ici de la chaleur échangée entre le sel et le lit de même que 

des pertes de chaleur au niveau du bain de sel. Le c d d  des flux radiatifs sera discuté plus 

loin. 

Pertes cte chaleur 

Il est important d'évaluer les pertes de chaieur du set en fonction de sa température aiin de 

mieux estimer la quantité de chaleur cédée au lit de particules (équation 3-3). Notons que la 

présence de matériau isolant (laine de verre) autour de la cuve de sel ainsi que la 

configuration du réacteur (la hauteur de lit est fitibie devant le diamètre de la cuve de stock) 

augmentent beaucoup la résistance thermique dans le fond et sur les côtés de la cuve de sel 

fondu. Il est donc raisonnable de ne considérer que le transfert de chaleur unidimensiomei 

dans le sens vertical ascendant. 

Dans le réacteur vide, on suppose que les pertes de chaleur proviennent d'une part des 

pertes par convection entre le sel et les alentours du réacteur et d'autre part des pertes par 

radiation entre le plateau chauffant et la face inférieure du couvercle-cheminée. Les pertes 

par convection s'expriment comme étant le produit de la différence de température entre le 

sel et les alentours du réacteur par un facteur appelé facteur de pertes (w-R'). Ce facteur 

est équivalent au produit d'un coefficient de transfert de chaleur par une SuTface d'échange. 

On évalue l'échange radiatif entre le plateau et le couvercle grâce aux lectures des deux 

themiocouples installés sur le couvercle intérieur. On peut assùniler le couvercle intérieur à 

une paroi métallique peinte en noir k cause des d6pôts de noir de d n e .  Son emissivité 

est alors de 0.85 [peny]. Ch constate qu'il y a un écart de température d'une dizaine de 

degrés environ entre les deux lectures de températures du couvercle; ceci s'explique par le 

fait que les jonctions des deux therniocouples ne se trouvent pas exactement A la même 

hauteur. On utilise la moyenne des deux mesures pour les fins du calcul. 
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L'expression des pertes de chaleur totales du sel est la suivante : 

Q-(2)  = K* ( T , ( t ) -  T,)+0.8S40-04640 ( ~ ~ ( t ) -  P,,, 

où T, est la température ambiante de la pièce (25 OC). 

Pour obtenir la valeur du iàcteur K, on ca ide  les pertes moyennes de chaleur du bain de 

sel au début du test dans le réacteur vide. Les pertes de chaleur sont alors égales à la baisse 

d'enthalpie du sel fondu: 

On utilise ensuite l'outil de régression (appelé solveur) du logiciel Microsoft Excel pour 

faire coïncider les deux expressions des pertes de chaleur 4-1 et 4-2 en faisant varier la 

valeur de la constante K; la consigne est de minimiser la somme des erreurs au carré. 

L'utilisation de cet outil est concluante dans la plupart des cas. Selon les tests, entre 40 et 

1 10 points ou instants (t) ont été nécessaires pour ajuster la valeur du facteur de pertes. 

Les valeurs du facteur K obtenues varient entre 1,l et 2,5 selon les expériences. Elles sont 

présentées au tableau 4-3. Il est normal que les pertes de chaleur ne soient pas identiques 

pour tous les tests: en effet, la couche de laine de verre sur le couvercle du réacteur peut 

être plus ou moins compressée puisqu'il faut marcher dessus pour introduire le stock dans 

le réacteur. Ceci modifie la conductivité thermique de la couche de laine de verre et de fait 

la qualité de i'isolation. 

Tableau 4-3 Valeurs du fkcteur de pertes de chaleur pour les six essais de pyrolyse. 

Essai 

Facteur K 
(w.K-l) 

LI 1 

1.1 

L7 

2.2 

L8 

2.0 

L9 

1.7 

LI0 

2.0 

LI3 

2.0 



Les pertes de chaleur du sel sont d c u i é e s  de cette manière jusqu'au moment de 

i'introduction du matériel à pyrolyser dans le réacteur. En effet, à partir de ce moment, le 

stock se comporte comme un écran pour les émissions radiatives du plateau chauffé; les 

pertes deviennent en partie des pertes utiles pour chauffer le stock. On soustrait alon de 

l'expression 4-1 le terme d'échange entre le plateau et le couvercle; on conserve la valeur 

du fàcteur de pertes. Dès ce moment, on a uniquement: 

CMeur cédée pm le sel f o h  

Le flux de chaleur Q reçu par le lit de particules est calculé à partir des variations de 

température du sel et des pertes. La température du sel est la moyenne des lectures des 

trois thermocoupIes placés dans le milieu de la cuve. 

En développant les équations 3-3 et 3-4, on obtient: 

On choisit un intervalle de temps assez grand (10 At) pour réduire l'influence des 

perturbations dans les le!ctures de températures du sel. 

La figure 44 illustre l'infhence de la vitesse d'agitation sur le flux de chaleur cédé par le sel 

au lit de partiailes. L'énergie transférée est en fait représentée pour chacun des tests par 

l'aire sous chaque courbe de flux de chaleur en fonction du temps; l'aire sous les courbes est 

seasiblement constante puisque le critère de h de pyrolyse est l'énergie transférée (9,O 

106 J). Oa voit clairement que la durée de la réaaion diminue en même temps que le temps 

caractéristique de mélange. La différence entre les courbes est surtout marquée au début 

des tests lorsque le gradient de tempdrature entre le sel et le lit est grand: les pics 





sont d o n  nettement visibles. C'est à ce moment que la plus grande partie de l'énergie est 

trandérée du sel vers les pneus sous forme de chaleur sensible. A mesure que l'expérience 

évolue, la quantité de chaleur cédée par le sel baisse. En fin de test, l'influence de la vitesse 

d'agitation semble moias importante. Il est plutôt probable que le flux de chaleur du sel 

devient trop fàible pour être évalué avec précision avec nos thermocouples. 

La courbe de flw de chaleur relative au test L7 est plus proche de celle du test L8 qu'eue 

ne l'est de la courbe du test L11, qui est également pseudo-statique. Ceci permet 

d'apprécier l'importance de l'agitation sur le transfert de chaleur (même pour une brève 

période) et de confirmer que les résultats des essais effectués sont reproductibles. En effet, 

pour le même temps caractéristique d'agitation, le profil de flwc de chaleur cédé par le sel 

est le même. 

En fin de test, la courbe de L8 montre un flux de chaleur presque nul. Il est difficile de se 

fier à cette observation puisque les variations de température du sel à cette période sont 

très faibles. De plus, l'énergie totale cédée par le sel durant le test L8 n'a été que de 7.99 

MJ au lieu de 9.00 UT qui est le critère de fin de pyrolyse. Cela indique une anomalie Liée 

au test L8 soit au niveau du déroulement de Pexpérience soit au niveau de Facquisition des 

données. 

Lors de l'expérience L13, on a opéré dans les limites du système d'évacuation des vapeurs; 

la vitesse d'agitation élevée a entraîné la production diin débit de vapeurs trop important 

pour la capacité du système de condensation. Il y a alors eu surpression dans le réacteur, les 

vapeurs accumulées sont finalement sorties du réacteur malgré les joints d'étanchéité et se 

sont enflammées au contact de i'air extérieur. Ii a donc iàiiu arrêter l'agitation mécanique 

pendant quelques minutes pour ralentir la réaction. Cette perhirbation explique I'aliure de la 

courbe de Qsd. Les profils des temp6attures mesurées lors du test LI3 sont présentés au 

graphique B-6 en annexe. 



Il a été prouvé qu'il y a un clair avantage à mesurer un flux de chaleur plutôt que de 

calculer celui-ci à partir d'une température de d a c e  [mer, 19961. Les fluctuations 

indésirables sur un profii de flux de chaleur mesuré avec un instrument approprié sont 

beaucoup plus faibles que celles observées sur un prof3 caldé à partir de mesures de 

température. 

4.1.3 Caicul du coefficient de transf'trt de chaleur 

Le coefficient de transfert de chaleur entre le bain de sel a le lit de particules a été calculé 

pour les Wérerites vitesses de mélange à partir des températures du bain de sel et du lit de 

particules ainsi que du flux de chaleur rw par le stock à pyrolyser. Rappelons que le 

coefficient de transfert de chaleur entre le sel et le lit résulte d'une combinaison de 

coefficients de transfert de chaleur tel qu'énoncé par l'équation 3-2: 

L'équation générale 3-5 a été appliquée sous plusieurs formes dans le but de recueillir le 

maximum d'informations sur le comportement du matériel à pyrolyser. Les différentes 

méthodes de c a i d  dérivées de l'expression (3-5) sont présentées ci-dessous: 

Méthode 1 : On calcule des coefficients en fonction du ternm. a& 

Rappelons qu'on observe dans le temps à l'intérieur du réacteur en mode d'alimentation 

discontirnie ce qui se passe dans l'espace dans le réacteur continu. Le calcul des coefficients 

instantanés de W e r t  de chaleur entre le sel et le lit fournit donc des détails intéressants 

sur l'évolution des échanges thermiques au cours du procédé. Cette méthode utilise 

l'équation suivante: 



On a dcuié  de la même manière les valeurs instantanées des coefficients de transfert de 

chaleur dans le Iit et dans le bain de sel en niisant varier uniquement les gradients de 

température au dénominateur selon la section du réacteur étudiée. 

Le coefficient expérimental de transfert de chaleur a l'intérieur du lit est en fait calcuié 

entre la paroi inférieure du plateau métallique (du côté du sel) et Itinterieur du lit de 

pariides. On se souvient que les thermocouples indiquant la température de la paroi sont 

en contact avec le bah  de sel fondu (figure 3-3). II n'est pas possible, à cause du 

mouvement de l'agitateur, d'installer des thermocouples sur la face du plateau métallique en 

contact avec le Iit de partides. Le coefficient de transfert de chaleur calculé inclut donc la 

résistance thexmique du métal qui est a toute fin utile négligeable. On utilise, pour calculer 

~b le gradient de température entre la paroi et le lit de particules. 

Le coefficient de transfert dans le sel ah rend compte de la résistance thermique à 

l'intérieur du bain de sei. On le caIcuie à partir du gradient de température entre la paroi 

Uiférieure du plateau métallique et l'intérieur du bain de sel. 

La figure 4-5 présente le profil typique des coefficients de t r d e r t  de chaleur instantanés 

dans le réacteur. On constate que les profils de a et &b sont presque confondus; c'est 

normal puisque le coefficient de transfert de chaleur dans le sel est très élevé. Puisque la 

résistance thermique à la surfàce du plateau métaüique chaufht est négiigeable (l'acier, 

comme tous les m i t a y  est un bon conducteur de chaleur), on peut avancer que le profii 



de Q est très proche de celui de (u est le coefficient de transfert de chaleur entre la 

surface du plateau exposée au stock et l'intérieur du lit de partiniles). Tout ceci mène à 

conclure que la résistance au transfert de chaleur est concentrée entre la sdace du plateau 

et l'intérieur du lit de particules. 

Il apparaît sur la figure 4-5 une augmentation des coefficients de transfert de chaleur ah et 

Q en début de test. Cette hausse apparente est due à la methode de caicul des coefficients 

de transfert de chaleur (équations 4-5-a et 4-Sb). En faif lorsque les pneus âoids sont 

introduits dans le réacteur, ils sont immédiatement en contact avec le plateau chauffant et 

reçoivent donc de la chaleur du métai; c'est d'ailleurs ce qu'indiquait la figure 4-1. 

L'importante masse de sel réagissant plus lentement, la faible variation de température du 

bain enregistrée et utilisée pour les calcuis traduit mal la véritable quantité de chaleur reçue 

par le lit de particules. Ainsi, les réels coefficients de transfert de chaleur en début de test 

doivent être supérieurs à ceux qui ont été calculés et présentés sur la figure 4-5. 



I I I  



Méthode 2: On détermine des coefficients movens partiels 

Cette méthode permet d'évaluer la variation du coefficient de transfert de chaleur entre les 

différentes phases et de déterminer lequeiie est la plus cxitique. On a calculé un coefficient 

de tran&ert de chaleur moyen entre le sel et le lit de partides pour chacune des phases de 

la pyrolyse awquelies on a aîtribué un critère de demande énergbtique, ie. 3.18, 3.05 et 

2.77 MJ pour la phase 1 de mise en température, la phase 2 de réaction et la phase 3 de 

charbon respectivement (ie critère énergétique total étant de 9 MT pour 15 kg de pneus). 

Chaque coefficient partiel de transfert de chaleur entre le sel et le lit se calcule comme suit: 

ti et ti.1 sont les temps qui délimitent les différentes phases de la pyrolyse (phase 1, 2 

e t 3 ; i = l Y 2 e t 3 )  

La figure 4 6  présente les coefficients de transfert de chaleur moyens partiels entre le sel et 

le lit de particules pour les six essais de pyrolyse en fonction du temps caractéristique de 

mélange. Les deux tests pseudo-statiques ont été représentés avec leur temps 

caractéristique de mélange initial. La liaison des points expérimentaux a pour seule fonction 

de faciliter 1'0 bservation du graphique. De manière générale, les coefficients partiels 

évoluent de la même manière en fonction du temps caractéristique de mélange. Les valeurs 

de coefficients de transfert de chaleur obtenus dans la phase réactionnelle sont les plus 

élevées; elles sont suivies des d c i e n t s  partiels de la phase de noir de carbone puis de 

ceux observés dans la phase de mise en température des pneus. Il est probable que la 

chaleur libérée pendant la période exothermique de la pyrolyse justifie les valeurs élwks de 

d c i e a t  de traasfert de chiair lors de la phase réactionneiie. 

Les valeurs expérimentales de coefficient de transfert de chaleur pour la phase de noir de 

carbone comportent une inconsistance: on observe une cassure dans la courbe en question 



sur le graphique 4-6. Le test L8 dont le temps caractéristique de mélange est de 6,l s 

semble avoir un coefficient de transfert de chalew plus élevé que le test L9 dont le t, est 

de 3.4 S. A partir des obsewations précédentes faites à la section 4.1.2, on comprend que 

les résultats obtenus dans cette expérience peuvent être légèrement biaisés. 

L'idée de calculer des coefficients de transfert de chaleur partiels prendrait toute son 

importance lors de la conception d'un réacteur en mode d'ahentation continu. 

Connaissant, pour chaque phase, ta demande énergétique du stock à pyrolyser et le 

coefficient de trandert de chaleur entre le sel et iit, les ingénieurs pourront orienter la 

conception du réacteur vers La période contrôlant le procédé. Par aiUeurs, seuls les 

coefficients de transfert de chaleur partiels peuvent être utilisés pour servir de comparaison 

entre les valeurs expérimentales et les valeurs prédites par les équations mathématiques. En 

effet, ces dernières ne peuvent être appliquées sur l'ensemble de la réaction mais seulement 

dans les périodes où les propriétés du matériel a pyrolyser sont constantes, i.e. la phase 

initiale de chauffage du caoutchouc et la phase finale du noir de carbone pyrolytique. 

A la lumière de ce qui a été dit jusqu'ici, on peut avancer que la conception d'un réacteur en 

mode d'alimentation continue pour la pyrolyse de pneus usés pourrait être basée sur le 

trandert de chaleur dans la phase pré-réactionnelle. En effet, celle-ci a le coefficient de 

transfert de chaleur le plus bas du procédé et la demande énergétique la plus grande; c'est 

donc la phase contrôlante du procédé de pyrolyse de pneus et celle qui devrait déterminer 

de façon consematrice la d a c e  d'échange nécessaire pour le réacteur de pyrolyse. 



Figure 4-6 Valeurs des coefficients de transfert de chaleur 

partiels entre le sel et le lit en fonction du temps 

caractéristique de melange pour chaque phase de la 

pyrolyse. 

1 + caoutchouc 1 



Méthode 3: On calcule un coefficient moyen sur toute la réaction: 

Il est possible de calculer une valeur moyenne du coefficient de transfert de chaleur entre le 

sel et le lit pour toute la durée de la réaction de pyrow (trois phases réunies). L'intérêt de 

cette méthode est de fàvoriser une conception plus réaliste du réacteur de pyrolyse. La 

méthode 2 est plus conservatrice en ce sens qu'elle oriente la conception à partir d'une seule 

phase de la réaction, la plus limitante. Il y aurait donc risque de surdimensionner le 

réacteur. Un coefficient moyen serait donc plus proche de la réalité. Il reste que l'on peut 

définir plusieurs manières de caicder un coefficient moyen de transfert de chaleur entre le 

sel et le lit pour toute la réaction. Celles-ci sont présentées ci-dessous: 

1. M o y e ~ e  sur toute la réaction: on ne peut pas utiliser les expressions typiques 

aux échangeurs de chaleur incluant la moyenne logarithmique de température à 

cause des changements de phase et de la réaction chimique. On a donc choisi 

d'intégrer sur toute la durée de la réaction le flux net de chaleur cédé aux pneus 

ainsi que le gradient de température entre le sel et le Lit de particules. Ce calcul 

est équivalent à celui de l'équation 4-6 

2. Moyenne des coefficients partiels: on attribue a chacun des trois coefficients de 

tmndert de chaleur partiels (calculés avec I'équatim 4-6) un poids 

correspondant à Mnergie échangée dans sa phase. On peut ainsi obtenir une 

valeur moyenne représentative de l'importance de chaque phase de la pyrolyse 

des pneus en tames de demande énergétique. 



L'indice i représente la phase de la réaction (i = 1,  2 ou 3); ti et ti-1 sont les temps 

qui délimitent chacune des phases. 

3. Moyenne des coefficients instantanés pondérés avec l'énergie: on attribue à 

chaque valeur instantanée un poids comespondant à la chaleur transférée du sel 

vers le lit. Ceci est équivalent au calcui précédent (équation 4-8) 

4. Moyenne arithmétique des coefficients instantanés: on attribue ici un poids 

identique à chaque valeur instantanée; c'es la manière la plus classique de 

Calder une moyenne de différentes valeurs. 

L'emploi de ces différentes expressions du coefficient moyen de transfert de chaleur entre le 

sel et le Lit de partides permet d'évaluer la sensibilité des résultats obtenus par rappon à 

méthode de caid.  Il y avait un certain s o r t  exploratoire a faire puisque, rappelons-le, il 

n'existe pas de méthode de calcui reconnue pour obtenir expérimentalement le coefficient 

de transfert de chaleur dans un réacteur de ce type. 

Les tableaux 4 4  à 4-7 présentent les valeurs des coefficients moyens de transfert de 

chaleur entre le sel et le lit obtenus pour toutes les expériences effectuées. 



L e  tableau 4-4 montre les résultats obtenus avec les différentes expressions de calcul du 

coefficient moyen de transfert de chaleur entre le sel et le lit de particules. Les valeurs 

varient de 30 a 320 lorsque le temps caractéristique de mélange varie de 22,s à 1,5 

secondes. On c o m t e  que le test pseudo-statique L7 donne des résultats plus proches de 

ceux du test L8 que de ceux du test L11, pseudo-statique égaiement. La brève période 

d'agitation (t, = 6,I s) au dkbut du test L7 semble avoir influencé le comportement 

thermique des pneus pour toute la durée de l'expérience. Si tel n'était pas le cas, le 

coefficient moyen de transfert de chaleur entre le sel et le lit aurait été sensiblement le 

même pour les deux tests pseudo-statiques. Ii apparaît que l'influence de t, sur le 

coefficient de transfert de chaleur n'est pas linéaire: l'importance de t, devient plus grande 

au ftr et à mesure que la vitesse de mélange augmente. En effet, les résultats du test L13 

sont nettement plus élevés que ceux du test LI0 queue que soit la méthode de calcul. 

A la lumière des données du tableau 4-4, on peut avancer que les différentes méthodes de 

calcul du coefiicient moyen de transfert de chaleur entre le sel et le lit s'équivalent 

sensiblement en terme de précision puisque les quatre valeurs obtenues pour chaque test 

sont très proches les unes des autres. On remarque toutefois une certaine tendance: de la 

c o l o ~ e  de gauche vers cele de droite, les coefficients de transfert de chaleur sont 

croissants. Les coefficients obtenus en calculant une moyenne des valeurs instantanées 

pondérée avec l'énergie sont en général les plus élevés tandis que les coefficients moyens 

sont les plus faibles; les résultats des autres équations se situent entre ces deux extrêmes. 

Le tableau 4-5 présente pour chaque expérience les coefficients moyens (moye~e 

-étique) de transfert de chaleur: a& entre le sel et lfint6rieur du Lit de particules, 

entre la paroi métallique et l'intérieur du lit et a entre le milieu du bain et la paroi 

métallique. Les résultats confirment que la résistance thermique dans le sel est très fhible. 

Celle-ci dairait en toute logique être constante; les écarts entre les valeurs de ah de 

chaque test sont amibuables aux lectures des thennocouples. 



Tableau 4-4 Valeurs des coefficients de transfert de chaleur pour les six essais de pyrolyse 
de partides de pneus. 

Essai 1 tmix Co&cient de transfert de chaleur entre le sel et le lit ah 
(W. m-2.~-') 

Moyenne sur 
toute la 
réaction 

Moyenne des 
coefficients 

partiels 

:" La période de mélange a duré 6 minutes. 

Moyenne 
arithmétique 
des vaieurs 
instantanées 

Moyenne des 
valeurs 

instantanées 
pondérées avec 

l'énergie 
35 
64 
73 
81 
95 
228 

Tableau 4-5 Moyenne des coefficients de transfert de chaleur instantanés pour les six essais 
de pyrolyse de pneus Scopcat. 

Essai 
Moyenne arithmétique des valeurs instantanées des coefficients 

de transfert de chaleur 
(W m-* RI) 



Les résultats des tests de mise en température présentés dans les tableaux 4-6 et 4-7 sont 

assez différents de ceux obtenus lors de la pyrolyse pour une même vitesse d'agitation. Les 

vaieun des cdiicients moyens de transfert de chaleur entre le sel et le Iit obtenus pour le 

test L17 sont beaucoup plus faibles que ceux obtenus pour le test L8 (même temps 

d'agitation caractéristique de 6.1 s). En ce qui conceme les résultats obtenus pour les autres 

vitesses d'agitation, il est dficile de conclure d'autant plus que le tableau 4 6  indique des 

disparités notables aitre les valeurs calculées a partir des d i n é t e s  expressions du 

coefncient moyen de transfert de cbalew entre le sel et le iit de particules. Il faut 

mentionner qu'on avait installé dans le bain de sel un thermocouple de f8brication-maison 

lors des tests LI9 et L20: il s'agissait diin fïi de thermocouple a haute température standard 

inséré dans un tube d'acier de 6.4 mm de diamètre; la jonction du fil était soudée à une 

extrémité du tube. On a constaté plus tard que cette soudure n'était pas étanche, de sorte 

que le sel aurait pu monter par capillarité à I'inténeur du tube provoquant ainsi un faux 

contact loin de la jonction du thennocouple. Si c'était le cas, la température mesurée ne 

correspondrait pas à celle du bain de sel. Finalement, la fiabilité des résultats des tests de 

mise en température est discutable, particulièrement pour les expériences L19 et L20. 

Le niveau de confiance des résultats expérimentaux est indissociable de la précision des 

lectures de thermocouples. On a utilisé dans toutes les expériences des thennocouples 

standards qui oftient une précision équivaiente a 0.75 % de la lecture ou à 2.2 OC selon la 

valeur la plus élevée [Omega]. Cela signifie que le thermowuple commet une erreur de 

3.75 OC a 500 OC, contre une erreur de 2.2 OC à 200 OC. Les gradients de températures 

entre la paroi et Irmtérïeur du bain de sel étant de l'ordre d'une dizaine de degrés sedement, 

on comprend pourquoi les valeurs de d c i e n t  de transfert de chaleur dans le bain de sel 

ah sont plus sensibles à la précision des thermocouples et donc sujettes à une plus grande 

incertitude. 

En effectuant un calcul d'erreur dont le d é t d  est présente B l'annexe C, on obtient un 

pourcentage d'erreur sur les veleurs instantanées des d c i e n t s  de trandert de chaleur qui 

varie entre 1 et 40 %. La figure 4-7 illustre la variation en fonction du temps de l'erreur (en 



Tableau 4-6 Valeurs des coefficients de tr51l1Sfert de chaleur entre le sel et le lit pour les 
quatre tests de mise en température pour les pneus Scopcat. 

Coefficient global de transfert de chaleur lui p h  
(W K") 

Moyenne des valeurs 
instantanées 

pondérées avec 
i'énergie 

49 
1 O9 
218 
90 l 

1 
l 

Moyenne sur toute 
la réaction 

44 
86 
96 
72 

Tableau 4-7 M o y e ~ e  des coefncients de transfert de chaleur instantanés pour les quatre 

Moyenne 
arithmétique des 

valeurs instantanées 

45 
89 
117 
76 

tests de mise en température. 

Essai 
Moyenne arithmétique des coefficients 

de transfert de chaleur instantanés 
(W m*2 K") 



W.~-~.K-') associée au coefficient de transfert de chaleur entre le sel et le lit pour 

l'expérience L10. En début de test, l'incertitude est d'environ 2 w.~-*.K" sur un coefficient 

de transfert de chaleur d'environ 110 ~ . r n ~ ~ . K ' ;  cela correspond à un pourcentage d'erreur 

négligeable de I1,8 %. Par contre, le niveau de confiance des résultats baisse 

considérablement vers la fin de la pyrolyse lorsque les variations de températures du sel et 

du lit deviennent fiiibles: on a alors une incertitude d'environ 35 w.~'~.K'' sur une valeur de 

95 w . ~ - ~ x "  (erreur de tt37 %). Ceci est significatif: la détermination expérimentale d'un 

coefficient de transfert de chaleur requiert i'emploi d'outils de mesure de température plus 

précis si l'on doit percevoir de petites diffërences de températures wmme c'est le cas en fin 

de pyrolyse. Il demeure que le pourcentage d'erreur considéré globalement (il est d'environ 

20 % sur I'ensemble de la réaction) est acceptable sur le plan de Vingénierie. 

Notons que l'erreur Liée i l'appareil d'aquisition n'est pas incluse dans le calcul d'erreur 

effectué. En effet, les lectures des themocouples foumies par le système d'acquisition de 

données étant exprimées en degrés entiers, elles sont donc implicitement précises au dernier 

chiffre significatif près, soit au degré près. Par exemple, une lecture de 450 OC doit se lue 

450 OC * 1 OC. Il faudrait imposer des lectures en dixièmes de degrés pour limiter 

l'incertitude inhérente au systéme d'aquisition de données. 





4.2 Approche théorique 

L'objectif de l'approche théorique était d'identifier une série d'équations mathématiques 

comme outüs de détermination du coefficient de transfert de chaleur am entre le bain de sel 

et le lit de partiailes dans le réacteur de pyrolyse. L'élément-clé des outils proposés est le 

modèle de Schlünder modifié. Pour rencontrer les objectifs du travail, les coefficients de 

traasfert de chaleur entre le bain de sel et le lit obtenus expérimentalement ont été 

comparés awr valeurs prédites par les équations mathématiques. Le modèle de Schlünder 

modifié (équation 2-7) requiert toutefois la connaissance préaIabIe de certaines propriétés 

physiques et thermiques qu'il a fdu déterminer pour les pneus utilisés. 

4.2.1 PropriCtés thermiques et mécaniques 

Le tableau 4-8 présente les propriétés physiques et thermiques des panicules de pneus usés 

employés. Les propriétés des particules individuelles y figurent à titre indicatif seulement. 

Les calculs ont été effkctués avec les propriétés des Lits de particules. Il n'a pas été possible 

de déterminer les propriétés du lit de particules au cours de la phase réactionnelle a cause 

des changements complexes associés à la réaction chimique. Toutes les propriétés du lit de 

pneus ont été estimées à une température moyenne de 140 OC tandis que celies du lit de 

noir de carbone ont été estimées a une température moyenne de 450 OC. En ce qui 

concerne la résistance de contact, on a tenu compte de la température du plateau chauffant 

plutôt que de celle du lit de particules. 



Tableau 4-8 
p yrolytique. 

Matériau 

Caoutc bouc: 
Particules 

Lit 

Nok de cab.: 
Particules 

Lit 

Propriétés physiques et thermiques du caoutchouc et du noir de carbone 

Dimension 
caractéristique 

Masse 
volumique 

kg . m-3 

Conductivité 
thermique 

Capacité 
calorifique 

J kg-' K-' 

Résistance de 
contact 

"' Valeur utilisée pour les essais de pyrolyse à 500 OC 

Valeur utilisée pour les tests de mise en température à 300 OC 

Toutes les valeurs de masse volumique présentées ont été obtenues expérimentalement à 

l'exception de la masse volumique des particules individuelles de noir de carbone qui est 

tirée de la littérature mk-Ohmer, 19641. La porosité du lit de pneus a été déduite des 

valeurs de masse volumique apparente du iit et de masse volumique des particules 

individuelles: elle a ét6 estimée à 0,50 pour le lit de pneus et a 0.73 pour le lit de noir de 

carbone. 

La conductivité thennique à température ambiante des particules individuelies de 

caoutchouc [Sircar et al., 19881 et de noir de carbone Domet et al., 19931 a été tirée de la 



littérature. Pour le lit de pneus, on a effectué une détermination expérimentale de la 

conductivité thennique a une température d'environ 80 OC. On a ensuite calculé par 

extrapolation la valeur à 140 OC a partir des données disponibles sur I'évoIution de la 

conductivité des élastomères en fonction de la température [Sircar et aZ.,1988]. La 

conductivité thermique du lit de noir de carbone a été calculée à partir des équations 3-7 à 

3-12. 

Les valeurs pour la capacité calorifique des particules inchidueiles proviennent de la 

littérature; elies correspondent à une température de 140 OC pour les pneus [Polymer 

letters, 19671 et de 500 OC pour le noir de carbone; on a assimilé la capacité calorifique du 

nou de carbone à celle du graphite polymer letters, 19671. Cette hypothèse est justifiée 

lorsqu'on se limite aux propriétés physiques spécifiques, te. les propriétés exprimées par 

unité de masse [Kirk-Ohmer, 19641. La capacité calorifique des lits de particules est 

assimilée à celle des particules individuelles. 

La résistance de contact des particules de pneus a été mesurée à 100 OC environ (c'était la 

température du plateau chauffant dans le montage expérimental). La valeur obtenue 

expérimentalement a été comparée aux valeurs calculées dans les mêmes conditions avec 

les équations 3-18 et 3-19. Elle s'est avérée être plus proche de la valeur de résistance de 

contact prédite pour les particules en forme de pavé reposant sur l'arête. On a donc utilisé 

l'équation 3-19-a pour calculer la résistance de contact des pneus à 300 OC pour les tests de 

mise en température, puis à 500 OC pour les essais de pyrolyse. Les partides de noir de 

carbone powant être considérées sphériques, on a calculé la résistance de contact du lit de 

noir de carbone à 500 OC avec l'équation 3 - 1 8. 

Il fàut préciser que les propriétés des particules de pneus tirées de la littérature 

correspondent à d e s  des élastomères les plus fréquemment employés, i-e. le caoutchouc 

naturel NR, le polybutadiène BR et le butadiène-styrène SBR La composition des 

particules de pneus utilisées étant inconnue, on a donc décidé d'employer une moyenne des 

propriétés de chaque élastomère, notamment en ce qui concerne la capacité calorifique. 



Le tableau 4-9 donne les valeurs expérimentales du facteur de renouvellement de surface à 

dEérentes vitesses de mélange. La masse des pneus employés lors des mesures de B était 

de 15 kg comme pour les essais de pyrolyse. Ceci correspond a un ratio de 4-9 entre la 

hauteur du lit et le diamètre des particules. Ii n'est pas possible avec la procédure 

expérimentale actuelle de mesurer le fkcteur de renouvellement de d a c e  pour le noir de 

carbone car les partides sont trop petites pour être mées manuellement. On a donc 

supposé une v a l w  &orme de 0.6 pour toutes les vitesses de mélange. Cette valeur, 

proche des résuhats obtenus pour les particules de pneus, est vraisemblable si I'on se fie à la 

fluidité du Lit de particules de noir de carbone. 

Tableau 4-9 Valeurs du facteur de renouvellement de d a c e  en fonction de la vitesse 
d'agitation. 

I 1 (valeurs mesurées) 1 (valeurs présumées) 

Particules de pneus 

4.2.2 Caicul des coefficients de transfert de chaleur 

Noir de carbone 

On veut calculer le coefficient de transfert de chaleur entre le sel et le lit atb de manière 

théorique. L'équation de Schliinder modifiée 2-7 permet de calculer le coefficient de 

transfert de chaleur entre la surface d'échange métallique et le lit de particules. A partir 



de cette valeur, on obtient le &cient de transfert de chaleur entre le sel et le lit en 

utilisant l'équation 3-2. 

Le tableau 4-10 présente les valeurs théoriques des résistances au traasfert de chaleur dans 

le sel et dans le rnétai. Les résistances thermiques ont été calculées avec l'équation de 

convection naturelie (3-24) pour le bain de sel et avec l'équation de wnduction (3-27) pour 

le plateau métallique cbadht .  Puisque les coefficients de transfert de chaleur calculés sont 

élevés, on peut dire que la résistance au transfert de chaleur est concentrée dans le lit de 

particules. Ceci confirme la tendance des résultats présentés aux tableaux 4-5 et 4-7, 

quoique le coefficient théorique de transfert de chaleur dans le sel soit plus faible que les 

valeurs expérimentales; il demeure cependant bien supérieur au coefficient de transfert de 

chaleur dans le lit. 

Tableau 4-10 Valeurs des coefficients de transfert de chaleur dans le bain de sel et dans la 
paroi métallique du réacteur. 

Propriété 
L 

Conductivité thermique 
( W m-' K1) 

Etant donné que l'équation de Schlùnder modifiée ne s'applique pas pendant la phase 

réactionnelle de la pyrolyse proprement dit, on calcule les valeurs théoriques et 

expérimentales du coefficient de transfert de chaleur a& entre le sel et le lit dans la phase 

initiale (caoutchouc) puis dans la phase finale (noir de carbone). Les résultats figurent au 

Sel Hitec 

Dimension caractéristique 
(cm) 

Coefficient de transfert thermique 
( W mw2 K-') 

Acier inoxydable 

0.6 1 '16 

(profondeur du bain 
de sel) 

13 

585 

(épaisseur du plateau 
chauffant) 

0,3 

5134 



tableau 4- 1 1 pour les tests de mise en température et au tableau 4-1 2 pour les essais de 

pyrolyse. On peut dire que les tableaux 4-1 1 à 4-13 constituent l'aboutissement de 

l'approche théorique en ce sens qu'ils éprouvent la validité des équations mathématiques. 

Après les observations fàites au sujet des tests de mise en température* il est difficile 

d'accorder un poids très important au tableau 4-11. même si les valeurs théoriques et 

expérimentaies semblent coüicider assez bien. 

La résistance thermique dans le lit étant l'élément limitant du transfert de chaleur entre le 

bain de sel et le lit de particules, on se rend bien compte que les tableaux 4-12 et 4-13 

permettent en fàit de juger de I'applicabiiité de l'équation de Scblünder modinée dans le cas 

de particules de pneus soumises à une pyrolyse en lit mélangé. On doit pour cela concentrer 

l'analyse des résultats sur les quatre essais de pyrolyse en lit mélangé, Le. les tests L8 à 

L13. 

Les figures 4-8 et 4-9 illustrent les données du tableau 4-12 en présentant, pour la phase de 

caoutchouc et pour la phase de noir de carbone respectivement, les points expérimentaux et 

théoriques en fonction du temps caractéristique de mélange. On voit sur chaque graphique 

que les courbes expérimentale et théorique ont la même dure générale même si elles sont 

décalées l'une de l'autre. 

Le tableau 4-12 montre que les valeurs théoriques des coefficients de transfert de chaleur 

entre le sel et le lit pour un lit statique sont beaucoup plus fhibIes que les valeurs 

expérimentales obtenues pour les deux essais pseudo-statiques. On peut trouver deux 

explications à cela: soit l'expression 3-27 n'est pas adaptée ici, soit la brève période de 

mébge au début des tests pseudo-statiques modifie complètement le transfert thennique 

dans la suite de l'expérience. Cette dernière hypothèse serait justifiée puisque Iton sait que la 

phase de caoutchouc est celie qui a la plus grande demande énergétique. Si l'on considère 

maintenant les résultats pour le lit mélangé (tests L8 à L13) dans la phase de caoutchouc, 

on constate que les valeurs expérimentales sont ùifërieures aux valeurs prédites par 



l'équation de Schlunder modifiée. Le test LI3 fait exception i ceci: les résultats dépassent 

considérablement les prédictions. Pour la phase de charbon, les valeurs expérimentales et 

thbriques semblent coïhcider b € m ~ u p  mieux que dans la phase de caoutchouc puisque 

les pourcentages d'karts sont plus fiubles. Ceci est d'autant plus singulier que le niveau de 

confiance des résultats est plus bas en fin de pyrolyse, tel que mentionné dans la section 

4.1.3. Ici bien plus que dans la phase de caoutchouc, le test L13 s'écarte des prédictions 

théoriques. 

Il est intéressant de remarquer que le même phénomène est observé a haute vitesse 

d'agitation dam les travaux expérimentaux de Schlünder [1984]. Dans la plupart des 

expériences de Schliinder en lit agité sur des particules de verre, de bronze et de 

polystyrène, un "décrochage" suMent lorsque le nombre thermique devient inférieur à 10. 

Rappelons que le nombre thennique, partie intégrante du modèle de Schlünder, est d é h i  

comme suit: 

Dans le cas présent, le nombre thermique correspondant à un temps de mélange de 1.45 s 

est de 0.15 pour le lit de pneus et de 40 pour le Lit de noir de carbone. En considérant que 

les propriétés du lit ne varient pas avec l'intensité de l'agitation mécanique, on peut 

présumer qu'il apparaît dans le lit de particules à haute vitesse d'agitation (fàible temps 

caractéristique de mélange) un phénomène dynamique non expliqué par le modèle de 

Scblünder. Ce phénomène pourrait être lié à la taille et à la masse volumique des particules. 

D'ailleurs dans les expériences de Schbder sur les particules de bronze, le décrochage est 

très faible et d e n t  lorsque le nombre thermique est inférieur à 1. Il y a donc lieu de 

penser que cet effet dynamique est plus prononcé lorsque les particules sont de petite taille 

a que la masse volumique apparente du lit est fkible. Ainsi, le décrochage suMendrait plus 

tôt daas le lit de noir de carbone que dans le lit de pneus: ceci expliquerait pourquoi l'écart 

entre la théorie et l'expérience est plus marque dans la phase de noir de carbone pour le 

même temps caractéristique de mélange. 



Tableau 4-1 1 Coefficients de transfert de chaleur expérimentaux et théoriques pour les tests 
de mise en température. 

Tableau 4-12 Comparaison des coefficients de transfert de chaleur expérimentaux et 

tm;a 

théoriques pour les trois phases de la pyrolyse. 

Codcient de transfert de chaieur 
W ni2 R' 

Essai 

Coefficient de transfet de chaleur [u2lah 

Phase de caoutchouc 

'O' Valeurs correspondant au lit stat "' Agitation pendant 6 minutes seu 
Valeurs correspondant a un tmi. ( 

O' Valeurs correspondant a un t- t 

ique. 
.ement. 
e 22,s S. 

e6.1 S. 

(W. rn-*.K1) 
Phase 

réactionnelle 
ET- 

Phase de noir de carbone 



Figure 4-8 Valeurs exphimentales et thboriques des 
coefficients partiels de transfert de chaleur entre le sel et 
le lit en fonction du temps caractéristique de melange 
pour la phase de caoutchouc. 



Figure 4-9 Valeurs expbrimentales et thboriques des coefficients partiels de 
transfert de chaleur entre le sel et le lit en fonction du temps caract6ristique 

de melange pour la phase de charbon. 



Dans le même ordre d'idée, Sullivan et al. Cl9751 prétendent qu'il existe deux différents 

régimes de transfert de chaleur correspondant respectivement à un comportement continu 

et discontinu du lit de particules. Il est possible effectivement qu'à haute vitesse d'agitation, 

l'hypothèse du milieu continu homogène ne soit plus vérifiée de sorte que la théorie de 

pénétration ne soit plus applicable. Rappelons que la théorie de pénétration présentée au 

chapitre 2 est à l'origine du modèle de Schliinder. Selon Sullivan, il pourrait se produire 

dans certaines conditions une sorte de fluidisation du lit de particules. 

L'effet dynamique engendré à haute vitesse dans le réacteur est une arme à double tranchant 

pour ainsi dire. Il est vrai qu'il y a lieu d'en tirer profit puisque le transfert de chaleur peut 

ainsi être accru de manière considérable; par contre, on ne fonctionnerait plus dans ce cas à 

l'intérieur du domaine de validité du modèle de Schltinder, auquel cas il faudrait trouver un 

moyen de prédire et quantifier cet effet mécanique ou éventuellement apporter un facteur 

de correction à l'équation de Schliinder modifiée. 

Le tableau 4-13 présente les pourcentages d'écart obtenus entre les valeurs théoriques et 

expérimentales; ils ont été calculés de la manière suivante: 

a,, - a,, 
%erreur = * 100 

Le dénominateur a est soit la valeur théorique, soit la valeur expérimentale; on choisit la 

plus fable des deux de manière à ne pas sous-estimer le pourcentage d'erreur. Les résultats 

obtenus sont acceptables du point de vue de l'ingénieur. En effet, une précision de 30 % est 

acceptable à l'étape du développement des procedés industriels. On peut remarquer que le 

pourcentage d'art ,  d'abord négaq semble se réduire (en valeur absolue) a mesure que la 

vitesse d'agitation augmente avant de devenir positif à haute vitesse. Il apparaît qu'un plus 

grand nombre de valeurs expérimentales aurait été souhaitable afin de mieux asseoir les 

conclusions des présents travaux. 



On peut avancer que le modèle de Schlünder modifié est prometteur quant à la prédiction 

du coefficient de transfert de chaleur dans le lit de partides. C'est une voie que l'on 

gagnerait à explorer davantage en considérant d'éventuelles modincations afin de mieux 

représenter les phénomènes d'échange de chalw présents dans le réacteur de pyrolyse. Il y 

a certes encore beaucoup d'effort à &ire pour améliorer le niveau de précision tant au 

niveau de la démarche expérimentale qu'en ce qui conceme la détermination des propriétés 

thermiques et mécaniques du matériel à pyrolyser. 

Tableau 4-13 Écart entre les valeurs théoriques et expérimentales des coefficients de 
traflsfert de chaleur (sur la base des valeurs expérimentales). 

Essai 

Pourcentage d'écart 

(W 
Caoutchouc Noir de carbone 

3 12"' 

- 1 zR' 
6 12"' 

- 1 

9.1 

-18 

-6.7 

176 

'" Comparaison avec les valeurs calculéts pour le lit statique. 

Comparaison avec les valeurs calculées pour le lit mélangé au t, correspondant. 



4.3 Influence de la radiation 

Les résultats présentés jusqu'ici étaient représenta* du traflsfert de chaleur entre le bain de 

sel fondu et le lit de particules. Ni l'approche expérimentale ni l'approche théorique n'ont 

tenu compte de la radiation dans le réacteur de pyrolyse. Même si le bain de sel est la 

principale source de chaleur, la radiation contribue égaiement a élever la température du lit 

de particules. Pour caractériser de manière ngoure~se Féchange global de transfert de 

chaleur entre le réacteur et le matériel à pyrolyser, il fàudrait tenir compte de la radiation. 

Le flux de chaleur provenant du sel est calculé selon l'équation 4-4; le flux de chaleur 

transmis au lit par radiation est obtenu à partir des mesures de températures du lit et du 

couvercle avec l'équation suivante @3e Vriendt, 19821 : 

La figure 4-10 montre l'évolution typique, à partir du moment de l'introduction du stock de 

pneus dans le réacteur, des flux de chaleur échangés entre le sel et le lit par conduction, 

entre le cowercle et le lit par radiation, ainsi que des pertes de chaleur du bain de sel. Le 

flux de chaleur provenant du sel fondu est en tout temps plus élevé que les autres. Ceci 

indique que le bain de sel est la principale source de chaleur dans le réacteur de pyrolyse. 

Le flux du sel diminue cependant assez rapidement et atteint un plateau lorsque la 

température du lit de partiailes rejoint d e  du couvercle du réacteur. A ce moment, le 

gradient de température entre le sel et le lit de particules est devenu faible. 

Qmd résulte de l'addition des flux de chaleur radiatifS échangés du couvercle vers le lit d'une 

part et du lit vers le couvercle d'autre part. Lors de l'introduction du stock dans le réacteur, 

le couvercle et les autres parois intérieures du réacteur sont approximativement à la 

température du bain de sel, autour de 510 OC; toutes ces surfbces métalliques contribuent 

donc à augmenter la température du lit de partides. Le flw radiatif est mairimal au début 



Figure 4-10 Evolution des flux de chaleurs échangés dans 

le rdacteur en fonction du temps: pyrolyse L10; 

Temps (min) 



de l'expérience lorsque le stock est fioid. A mesure que la température des pneus s'élève, 

Qnd baisse, puis devient nul et finaiement devient négatif. A A moment, le lit de particules, 

plus chaud que le couvercle, se met à son tour à lui foumir de la chaleur par radiation. 

Les pertes de chaleur baissent tranquillement au £ûr et a mesure que le bain de sel se 

refroidit. L'importance des pertes est Esible par rapport aux autres fiux de chaleur, 

particdièrement au début du test. 

En suivant la méthodologie du coefficient de transfert de chaieur entre le sel et le lit, on 

peut approcher la caractérisation de l'échange global de transfert de chaieur dans le réacteur 

de pyrolyse de manière expérimentale et de manière théorique. 

4.3.1 Approche expérimentale 

Le point de départ de l'approche expérimentale demeure la mesure des températures du 

bain de sel, de la paroi d'échange, du lit de particules et du couvercle du réacteur au dessus 

du lit. Les températures du couvercle servent à quantifier les pertes de chaleur du bain de 

sel et à calculer le flux de chaleur échangé entre le lit de particules et les parois intérieures 

du réacteur. En fait, pour être rigoureux, on deyrait inclure dans ce calcul les températures 

de toutes les parois intérieures participant à l'échange de chaleur radiatif, ie. les parois 

latérales et le cowercle. Cependant, à cause de leur orientation par rapport au lit de 

particules, les parois kérales participent beaucoup moins que le cowercle à l'échange de 

chaleur radiatif. Le couvercle, dont la surfàce est parailele a celle du lit de particules, 

possède le facteur de vue par rapport au lit le plus élevé. Pour ces raisons, le tî8I1Sfert de 

chaleur radiatif a été restreint à l'échange entre le cowercle et le lit de particules. 

Les deux principaux mécanismes de transmission de chaleur vers le lit de particules peuvent 

être representés par deux coefficients de transfert de chaleur: un pour la conduaion à partir 

du bain de sel et un autre pour la radiation a partir du cowercle. Le premier est obtenu 



selon les équations présentées dans la section 4.1, tandis que le second est calculé avec 

l'expression suivante: 

Il est diicile de parler de coefficient global de transfert de chaleur pour le réacteur de 

pyrolyse dans la mesure ou les gradients de température utilisés pour la détermination de 

a& et ~d sont différents. 

Les figures 4-1 1, 4- 12 et 4-13 présentent l'évolution lors de la pyrolyse des valeurs 

instantanées des coefficients de trandert de chaieur par conduction am et par radiation 

pour les deux tests pseudo-statiques L7 et LI1 ainsi que pour le test L10. Le coefficient 

ar,d a été dcale avec l'équation 4-14 tandis qu'on a utilisé l'équation 4-5-a pour a&. 

Pour le test L 1 1 (figure 4- 1 1 ), on constate que le coefficient de radiation est environ deux 

fois plus élevé que le coefficient de transfert de chaleur entre le sel et le lit pendant la plus 

grande partie de l'expérience. 

Dans le second test pseudo-statique (figure 4-12), les deux coefficients de transfert de 

chaleur sont sensiblement du même ordre de grandeur. Rappelons que le test L7 a une 

période initiale d'agitation plus intense que l'essai L11. 

La figure 4-13 montre par contre que le test LI0 est dominé par le transfert de chaleur 

entre le sel et le lit; la contribution de la radiation est beaucoup moindre que dans les essais 

de pyrolyse précédents. 

ïi est intéressant de remarquer que le profil du meBiCient de radiation est constant dans les 

différentes expériences. En &ef la courbe des valeurs instantanées du coefficient radiatif 

CoIlServe la même allure sur les trois graphiques observés. De plus, la valeur moyenne du 



coefficient de radiation demeure proche de 80 W . ~ ' ~ . K ~  dans tous les tests. Cela indique 

que le transfert de chaleur radiatif pendant la pyrolyse ne subit pas l'influence de la vitesse 

d'agitation comme c'est le cas pour les échanges de chaleur entre le sel et le lit. Ainsi, 

l'importance relative de la radiation daas l'échange de chaleur global diminue en même 

temps que le temps caractéristique de mélange du Lit de partides. 







8 
- in- 

c3 



4.3.2 Approche théonque 

Sous les conditions expérimentales qui ont permis de valider l'équation de Schiünder 2-6, 

l'influence de la radiation était négligeable ~ u a s c ~  19801. En &et, la température 

rmchaie du plateau chau.Emt lors des expériences était de 60 OC. Le modèle de Schlünder ne 

tient compte que d'une surfiice d'échange au niveau de laquelle suniient un échange de chaleur 

par conduction essentieilement, même s'il est vrai que la résistance de contact des lits de 

partides comporte un terme quantifiant la radiation entre le plateau et la première couche de 

particules (équation 3- 1 5). 

II faut donc déterminer des expressions d y t i q u e s  permettant de calculer le coefficient de 

transfert de chaleur par radiation. Il faudra éventuellement trouver un moyen de prédire 

l'évolution de la température du lit de partides pour pouvoir calculer le flux de chaieur 

radiatif. Par ailleurs, le coefficient de transfert de chaleur par radiation dépend des gradients de 

température entre les parois et le lit, des facteurs de forme et d'angle, de la cuntiguration du 

réacteur et de l'émissivite des surfaces d'échange [Siegel, 19921 et des propriétés du milieu 

participant (atmosphère à l'intérieur du réacteur). Ainsi, les coefficients de transfert de chaleur 

radiatifs calcuiés ici ne seraient valables que pour le prototype en mode d'alimentation 

discontinue et non tramposables dans le réacteur continu. Xi n'est donc pas pertinent d'effectuer 

ici une modéiisation des échanges de chaleur par radiation. 

Cette seaion est intéressante dans la mesure OU elle indique que l'utilisation du modèle de 

Schlünder menant à l'obtention du coefficient de tramfkt de chaleur entre le sel et le lit n'est 

pas invalidée par l'influence de la radiation. Les dwx phénomènes peuvent a doivent être 

considérés individueilement . 



4.4 Cas des pneus ceintu* d'acier 

Dans le but de vérifier l'influence du métal sur le comportement thermique des pneus, on a 

effectué deux essais de pyrolyse en lit statique de particuies (diamètre compris entre 7 et 10 

cm) de pneus réguliers (sans acier) et de pneus ceinturés d'acier- Il y a eu dans les deux tests 

une brève période d'agitation à 2.5 rpm au début de la réaction pour étaler le stock de pneus sur 

le plateau. 

Les expériences ont été effectuées en lit statique car il n'était pas possible d'obtenir des 

partiailes de taille acceptable. En effet, les morceaux disponibles sur le marché étaient soit trop 

grands soit trop petits. Or, la configuration du réacteur est teile que lorsqu'on traite des 

particules au delà d'un certain diamètre, il se produit un phénomène appelé "pontage": l'espace 

entre les doigts devient trop fable et ceux-ci entrainent les particules sans les mélanger; les 

particules forment une sorte de pont, de bloc mobile. La qualité du mélange est alors 

considérablement réduite. Par ailleurs, pour conserver une concentration en métal 

représentative du pneu entier, il était important de ne pas choisir des particules trop petites car 

leur déchiquetage é.limine une bonne partie des fibres d'acier. Les deux stocks retenus sont 

composes de particuies de forme irregulière dom la dimension caractéristique varie entre 7 et 

11 cm. Ce diamètre étant trop grand pour notre système d'agitation, il a M u  retirer tous les 

doigts de l'agitateur et ne conserver que le doigt portant le thermocouple du lit et le grattoir. 

Cela a au moins permis d'étaler le lit uniformément w la surface du plateau au début du test 

avant d'arrêter le système d'agitation. 

On retrouve aux figures 4-14 et 4-15 les profils des températures mesurées dans le réacteur 

pendant ces deux pyrolyses. Dans le cas des pneus réguliers, le thermocouple du lit n'a pas 

fonctiome nodement:  la courbe de température des pneus aurait dû remonter. En ce qui 

concane les pneus ceinturés d'acier, l'dure de la courbe de température du lit a l'air c o r n e  

mais il reste catsin que la taille des particules ne permettait pas un contact adéquat entre les 



particules et le thennocouple. Il est donc a d e  de se fier aux lectures du thennocouple placé 

dans le Lit et encore plus de calculer un coefficient de transfert de chaleur- Par contre, on a 

obtenu à partir de la température du bain de sel l'évolution du flux de chaleur cédé au lit de 

partides. Les flux de chaleur sont caldés avec l'équation 4-4. 

La figure 4-16 met en parallèle les quantités de chaleur échangées entre le sel et le lit pour les 

deux pyrolyses. il n'y a pas de différence notable entre les deux pronls de flux de chaleur. Il 

semble donc que le comportement thermique du pneu ne soit pas affecté de manière 

significative par la présence du métal. Ii faut toutefois préciser que les pneus ceinturés d'acier 

ont tendance à éclater pendant la pyrolyse puisque les particules sont chauffées de l'intérieur par 

les fibres métalliques. Cependant, à la lumière des résultats, ce phénomène n'a pas d'influence 

sur la qualité du transfert de chaleur. 









Pour aller plus 

pneus réguliers I 

(Labreque, 1987). Il en ressort que la présence des fibres d'acier n'iduence pas les 

rendements en produits pyrolytiques lorsque ceux-ci sont calculés sur une base organique. 

loin dans la comparaison, on peut rappeler que des essais comparatifs entre 

et pneus ceinturés d'acier ont été menés pour étudier les rendements en huile 

Ces résultats sont d'ailleurs corroborés par les propriétés thermiques présentées au tableau 4- 

14: la conductivité thermique a la résistance de contact des deux types de pneus sont très 

semblables. Ces propriétés ont été mesurées autour de 70 OC à I'aide du montage utilisé pour 

les pneus employés au cours de nos essais. 

Notons que la question de l'isotropie des pneus ceinturés d'acier devient singulièrement 

importante lorqu'on parle de conductivité thennique. Dans une particule de pneu ceinturé 

d'acier, les fibres métalliques sont placées selon une direction donnée et m e  direction varie 

selon la provenance de la particule sur le pneu entier. Il est certain qu'une teile particule est 

anisotrope. Par contre, de manière statistique, on peut considérer que la conductivité thermique 

du lit est la même dans toutes les directions étant donné que l'arrangement des particules est 

aléatoire. 

Tableau 4- 14 Propriétés thermiques mesurées des particules de pneus réguliers et ceinturés 
d'acier. 

4 

Propriété 

Conductivité thermique 
W .m-'.K1 

Résistance de contact 
W . m - 2 . ~ 1  

Pneus ceinturés 
d'acier 

0,67 

38 

- 

Pneus réguliers 

31 



CONCLUSIONS 

L'objectif principal de ce travail était d'obtenir, par une approche expérimentale et théorique, 

une méthode permettant de déterminer le coefficient de transfert de chaleur entre un bain de sel 

fondu et un lit de particules solides dans un réacteur de pyrolyse en mode d'alimentation 

discontinue. On a, dans ce cadre, obtenu des valeurs expérimentales de coefficient de transfert 

de chaleur pour la pyrolyse de morceaux de pneus qui ont été comparées aux prédictions 

théoriques afin d'éprouver la validité du modèle mathématique proposé. 

A1 Pmposition d'une methode de d6teminafion du coefficient de transfert de 

chaleur 

Nous avons obtenu des valeurs expérimentaies du coefficient de transfert de chaleur entre le 

bain de sel fondu et le lit de particules selon trois méthodes de calcul. D'abord, en calailant des 

valeurs instantanées, ou a été en mesure de m e r  l'évolution du coefficient de transfert de 

chaleur en fonction du temps et de s'apercevoir que celui-ci diminue en fin de pyrolyse. On a 

ensuite calculé, pour chaque essai effectué, des coefficients moyens partiels correspondant a 

chacune des trois phases de la pyrolyse; on s'est rendu compte que le transfert de chaleur est 

maximal pendant la phase réactionnelle; la phase coatrôlante est celle de mise en température. 



Finalement, on a obtenu pour chaque test une valeur moyenne pour toute la durée de la 

réaction. Les coeficients moyens varient entre 30 et 300 w . ~ - ~ . R '  pour des temps 

caractéristiques de mélange aiiant de l'infini (lit statique) à 1,5 s; on a ainsi vérifié qu'il est 

possible d'atteindre une trés qualité de transfert de chaleur en augmentant l'intensité de 

l'agitation dans le lit de particules. 

La validation du modèle de Schlihder modifié découle de la comparaison des valeurs 

expérimentales et théoriques des coefficients de transfert de chaleur entre le sel et le lit dans la 

phase de caoutchouc et dans la phase du noir de carbone. Rappelons que le modèle de 

Schlünder n'est pas applicable pendant la phase réactionnelle à cause des hypothèses du modèle 

qui ny sont pas respeztées et des propriétés thermiques du lit de particules qui sont inconnues 

pendant cette phase. Des écarts de 9 à 40 % entre les valeurs expérimentales et théoriques ont 

été obtenus pour les différents essais de pyrolyse pour les deux phases confondues. 

On s'est rendu compte qu'il y avait des difficultés et des avantages inhérents à chacune des 

approches expérimentale et théorique. L'expérimentation permet d'identifier durant la pyrolyse 

des phénomènes qui ne seraient pas connus autrement. On pense notamment à l'effet dynamique 

engendré à haute vitesse d'agitation dans le lit de particules. Ce type d'observations est 

partidèrement important pour une meilleure connaissance des réactions de pyrolyse. Par 

contre, l'approche expérimentale, étant directement reliée a l'outil principal de travail qu'est le 

réacteur discontinu, nécessite que cet outil soit le plus précis possible. il est donc primordial 

que les équipements de mesure de température soient bien développés. 

L'approche théorique, d'autre part, présente l'avantage de réduire le nombre d'expériences 

nécessaires pour obtenir une valeur de coefficient de transfert de chaleur. Cependant, celle-ci 

quiert  la détermination des propriétés physiques et thermiques des stocks utilisés, dom le 

niveau de précision influence directement les prédictions thbriques. On se rend rapidement 

compte que les domées de la littérature ne correspondent pas toujours exactement au matériel 



à pyrolyser. Il peut donc être nécessaire de procéder à une détermination expérimentale des 

propriétés thermiques, auquel cas s'impose l'acquisition des instruments de mesure adéquats. 

Cela implique des coûts non négligeables. 

Il est difiide, à ce stade des recherches, de privilégier l'une ou l'autre des deux approches. 

Toutes deux doivent encore cheminer main dans la main jusqu'à ce que des travaux plus 

avancés permettent clairement de fiiire peser la balance en faveur de lime ou de l'autre. 

La notion de d c i e n t  global de t r d e r t  de chaleur permet d'évaluer la capacité totale du 

réacteur a transferer de la chaleur au stock à pyrolyser à partir de deux sources distinctes: le 

bain de sel fondu et les parois chaudes du réacteur. Ce coefficient global est la somme du 

coefücient de transfert de chaleur entre le sel et le lit de partiailes d'une part, et du coefficient 

de transfert de chaleur radiatif d'autre part. On a comté  que ce dernier ne dépend pas de la 

vitesse d'agitation mais est constant dans une configuration de réacteur donnée; ainsi, dans le 

prototype de réacteur en mode d'alimentation discontinue, le coefficient radiatif s'élève a 

environ 80 w.~-*.R'. Les valeurs de coef5cients de transfert de chaleur entre le sel et le lit 

obtenues sont par contre applicables au réacteur continu pour des temps caractéristiques de 

mélange équivalents. 

La question de l'influence du métal à l'intérieur du pneu sur le comportement thermique des 

partides a été résolue de manière sommaire. Les résultats de la pyrolyse de morceaux de 

pneus réguliers et de pneus ceinturés d'acier indiquent que la présence du métal ne modifie pas 

la qualité du transfért de chaleur. 

Les présents travaux sont satisfàisants en ce sens qu'ils ont ouvert la voie menant vers des 

méthodes fiables de détennination du d c i e n t  global de W e r t  de chaleur dans un cadre 

pratique et réel. Forts dtne meiueure compréhension des phénomènes thermiques et 

mécaniques impliqués dans la pyrolyse des particules de pneus en lit mélangé, les ingénieurs de 



conception pourront poser un pas de plus vers une conception élaborée du réacteur de pyrolyse 

développé par l'équipe de recherche du professeur Roy. 

5.2 Recommandafiuns 

Les propos qui suivent visent à améliorer la démarche méthodologique employée dans le cadre 

de cette étude et à poser les jalons pour les travaux fbturs. 

5.2.1 Causes d'emur 

Pour limiter les incertitudes liées à l'outil de travail, il serait préférable d'utiliser des 

thermocouples plus précis. La compagnie Omega fournit des thennocoupies spéciaux qui 

o5em une précision de 1,l OC / 0.4 % contre 2,2 OC / 0.75 % pour les thermocouples 

standards utilisés dans nos travaux. 

Une autre alternative serait de mesurer directement le fiwc de chaleur échangé au niveau de la 

paroi entre le sel et le lit de particules à l'aide d'un instrument adéquat, au lieu de le calculer à 

partir des mesures de températures. Les fluctuations indésirables dans les lectures sont 

énormément atténuées lors des mesures de flux de chaleur. 

En ce qui concerne la procédure expérimentale, il serait profitable de débuter tous les tests de 

pyrolyse avec la même température initiale de sel. On s'assurerait ainsi d'une uniformité des 

conditions opératoires, particulièrement en ce qui conceme les flux de chaleur radiatifs. 

Pour des partides de grande taille, il pourrait exister une autre résistance au transfert de 

chaleur à i'interieur même des partides individuelles. C'est particulièrement le ces pour les 

pneus car le caoutchouc est un bon isolant thermique. Dans le cadre de cette étude, ce 



paramètre n'a pas été considéré à cause de la petite taille des particules. S'il existait une 

résistance au transfert de chaleur à l'intérieur de la particule, la température extérieure des 

particules mesurée par le thermocouple ne représenterait pas l'état réel de progression de la 

réaction, 

Li est important à ce stade-ci de parler de l'influence de la pression d'opération sur la qualité du 

transfert de chaleur dans le réacteur, Le réacteur en mode d'alimentation discontinue sert 

uniquement de support expérimemal pour le réacteur continu de pyrolyse sous vide. Le 

prototype est opéré à pression atmosphérique pour en faciliter l'utilisation. Abstraction faite des 

phénomènes cinétiques et chimiques, la pression exerce une influence notable sur deux 

paramètres en termes de transfert de chaleur: ta convection causée par les vapeurs de pyrolyse 

dans le lit de particules et la résistance de contact. Il est évident que la convection des vapeurs 

est négligeable à basse pression. Ainsi, puisque le transfert de chaleur convectif n'est déjà pas 

dominant dans le réacteur à pression atmosphérique, il n'y a pas lieu de considérer cet élément 

lors de la transposition des résultats du prototype discontinu vers le réacteur continu. Par 

ailleurs, la conductivité du gaz interstitiel présent autour des particules au niveau de la surface 

d'échange varie avec la pression d'opération et, ce faisant, modifie la résistance de contact. Si le 

coeEcient de transfert de chaleur de contact est plus fhible à basse pression, alon le coefficient 

de transfert de chaleur entre le sel et le lit le sera aussi. 

il faut ajouter que nous avons travaillé sur des stocks dont la dispersion grandométrique était 

n6giïgeabIe. Les partides de pneus notamment étaient toutes de dimensions sensiblement 

égales; if n'y avait pas de fine poudre de caoutchouc. Le comportement themique d'un stock 

des mêmes particules contenant plus de poudre pourrait varier considérablement à cause de fa 

résistance thermique de contact. 
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ANNEXE A: PROPRIÉTÉS DU SEL HITEC 

Le tableau A-1 ci-dessous présente les propriétés du sel fondu utilisé comme fluide caloporteur 

dans le réacteur de pyrolyse. Les données proviennent intégralement de la compagnie 

manufacturière, soit Coastal Chernical Farkhwst & Manning]. 

Tableau A-l Propriétés physiques et thermiques du sel fondu Hiteco 

Température Masse Chaleur Conductivité Viscosité p Cp 

volumique spécifique thermique 

O F  Iblpi3 B t d b  OF Btu/h pi OF Ibmpi Btu /pS°F  

300 123.1 0.373 0.350 42.8 45.9 

400 120.6 0.3 73 0.350 18.0 45.0 



ANNEXE 8: PROFILS DE TEMPERATURES MESURES 

On présente ici les profils des températures mesurées pour les six essais de pyrolyse et les 

quatre tests de mise en température avec les pneus Scopcat: température du bain de sel, 

température de la paroi métallique séparant le sel du lit de particules, température du lit de 

particules et température de la paroi intérieure du couvercle du réacteur. 

Sur les graphiques B-1 à B 10, la courbe ascendante est la courbe de température du lit de 

particules; elie est associée à Faxe secondaire des ordonnées (à droite). En ce qui concerne les 

trois autres courbes, on retrouve dans l'ordre des températures croissantes: la courbe de 

température du couvercle, puis celie du plateau chauffant et e h  ceUe du bain de sel. 



Figure B-1 Profils des temperatures mesurees dans le réacteur: pyrolyse pseudo-statique 
L I  1; tmix = 22.5 S. 
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Figure 8.3 Profils des temperatures mesurees lors de la pyrolyse L8; tmix = 6,l s 
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Figure B-6 Profils des temperatures mesurees lors de la pyrolyse L13; tmix = 1,45 S. 
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Figure BO Profils des tempbratures mesurbes lors du test de mise en temphture Ll9; tmix 
2.5 S. 

30 

temps (min) 

A -  I paroi 

1 ; 150 e l -  c couvercle 1 





ANNEXE C: ANALYSE GRANULOMÉTRIQUE 

On a effectué le tamisage par refùs des particules de pneus particules et des particules de noir 

de carbone. Le diamètre moyen des particules est obtenue à partir de l'expression suivante: 

où m, est la masse de particules demeurées dans le tamis i (la somme des rn, représente la masse 

initiale de particules) 

di est l'ouverture du tamis i 

Pneus particules Scopcat 

La masse de l'échantillon de départ est de 256.3 g. A cause de la taille des particules de pneus, 

on a utilisé des tamis maison dont le fond est composé d'une grille à mailies régulières. Les 

résultats du tamisage sont présentés au tableau C- 1 ci-dessus. 

Tableau C-1 : Détails de l'analyse granulornétrique pour les particules de caoutchouc 

Tamis 

1 
2 
3 

Fond 

Total 

Ouverture 
cm 

0.952 
0.635 
0.337 
0.000 

- 

Refiis 
mi (g) xi (%) 

1.4 
93 

139.7 
19.3 

253 -4 

0.55 
36.3 
54.5 
7.53 

98.88 



Particules de noir de carbone 

On a utilisé des tamis standards. Les résultats du tamisage sont présentés au tableau C-2 ci- 

dessous: 

Tableau C-2: Détails de l'analyse granulométrique pour les particules de noir de carbone 
pyrol ytique. 

8 
10 
20 
40 
60 
325 
Fond 

- -- 

Total 

Ouverture 
mm 

Refis 



ANNEXE D: CALCUL D'ERREUR 

On veut évaluer l'erreur E associée à chaque valeur de coefficient de traflsfert de chaleur 

entre le sel et le lit de particules. On utilise pour cela les règies usuelles de calcul 

d'incertitude: 

On a vu que le coefficient de transfert de chaleur instantané s'écrit: 

Pour mieux comprendre le développement qui va suivre, il est utile de représenter 

schématiquement les lectures d'un thennocouple standard. 

Tsel + dT 

Tsel réel 

Tsel - dT 



Les lectures que donne un themocouple quelconque se situent toujours entre les deux 

courbes en pointillés. Deux lectures successives d'un même thennocouple se situent du 

même côté de la courbe de température réeile de sorte que chaque mesure obtenue 

comporte un biais soit négatif soit positif. Par contre, la différence de deux valeurs biaisées 

comporte uw erreur nuile si l'on suppose que chacune de ces deux valeurs a exactement le 

même biais. En pratique, ce n'est pas tout à fait le cas mais l'on peut faire hypothèse 

ici pour simplifier les calculs. Il demeure que l'erreur sur la différence de deux lectures 

successives d'un même thennowuple est beaucoup plus fable que c d e  prédite par 

I'expression générale C-1; on supposera ici qu'elle est nulle. On peut maintenant appliquer 

les règles de calcul d'incertitude à l'équation C-3. 

On a vu que i'erreur E (A&) est néfigeable. 

Les thermocouples standards utilises comportent une erreur de 0.75 % ou 2.2 OC selon la 

plus grande valeur: cela signifie qu'on associe à la mesure une incertitude de 0.75 % de la 

lecture tant que l'erreur résultante est supérieure a 2,2 OC; sinon, l'incertitude associée à la 

mesure de température est de 2'2 OC. 

Supposons le cas de figure suivant: 

Tsel = 500 OC 3 E (Tsel) = 0.0075 * 500 =3.75 OC 

Tlit = 180 OC a E (Tsel) = 2.2 OC (puisque 0.0075 * 180 = 1.35 OC) 



En appliquant l'équation D-5, on obtient: 

C'est de cette manière qu'a été calculée l'incertitude associée à chaque valeur de coefficient 

de transfert de chaleur entre le sel et Ie lit. 
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