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Introduction générale

L’objectif de cette thése est le développement d’une approche générique pour la modéli-
sation des réacteurs chimiques afin d’améliorer la conception et la supervision des processus
chimiques. Les travaux de recherche ont été réalisés au sein d’une opération transversale
"Bond Graph-Surveillance" entre les équipes "Bond Graph" et "Streté de Fonctionnement
des Systémes Dynamiques (SFSD)" du Laboratoire d’Automatique, Génie Informatique et
Signal (LAGIS, UMR CNRS 8146).

Cette recherche est une continuité des travaux développés depuis une dizaine d’années
sur la conception intégrée des systémes de supervision a I’aide de 1'outil bond graph. Concre-
tement, il s’agit d’utiliser un seul outil pour la modélisation et la génération d’algorithmes
de supervision. Cette démarche est basée sur I’exploitation des deux types de propriétés de

l’outil bond graph:

1. Les propriétés comportementales et fonctionnelles grace a son caractére multiphysique
et générique.

2. Les propriétés structurelles et causales par son caractére graphique.

Dans ce domaine, un certain nombre de travaux a été développé et validé par des appli-
cations réelles et par un outil logiciel pour I'informatisation des procédures de génération des
modeéles et algorithmes de surveillance.

Les systémes concernés par ces applications sont décrits par des modeéles bond graph
mettant en ceuvre une seule énergie [65], puis par deux énergies (systémes thermofluides)
[44]. L’extension de ces résultats de recherche a des procédés chimiques représente un intérét
scientifique innovant.

Les phénomeénes chimiques introduisent une complexité supplémentaire aux procédés éner-
gétiques par 'adjonction des phénomeénes de transformation de la matiére. Le couplage des
trois types de puissances (fluidique décrite par la paire de variables (pression, flux massique);
thermodynamique représentée par la paire (température, flux d’entropie ou flux thermique
en pseudo bond graph; chimique représentée par la paire (flux molaire, potentiel chimique))
caractérise la complexité des procédés traités dans le présent mémoire.

Sur le plan théorique il s’agit de développer des modéles bond graphs génériques de réac-

teurs et de phénomeénes chimiques. Ces modéles sous forme d’une base de bibliothéque seront
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2 Introduction générale

utilisés pour la construction des modeéles formels dynamiques des procédés chimiques.

Une contribution a la génération automatique de relations de redondance analytique for-
melles pour ’analyse de surveillabilité de ces systémes sera aussi développée. La surveillance
des procédés chimiques du point de vue de la protection de I’environnement et du personnel
(controle de 'apparition de réactions secondaires par exemple) constitue une thématique d’ac-
tualité. Les algorithmes développés seront testés sur des exemples pédagogiques en absence
de la disponibilité de procédés réels.

Ce mémoire sera réparti en quatre chapitres finalisés par une conclusion générale et de
perspectives.

Chapitre 1: Généralités et pré requis

On va présenter dans ce chapitre une classification des réacteurs chimiques en génie de
procédés et un apercu sur la modélisation classique des réacteurs dans la communauté des
automaticiens.

Chapitre 2: Etat de 1’art sur la modélisation des réacteurs

Ce chapitre sera consacré & donner un apercu sur la modélisation des systémes thermody-
namiques par approche bond graph. Nous présentons une synthése sur les travaux existants
qui concerne la modélisation des réacteurs chimiques afin de se positionner par rapport a ce
qui existe sur le sujet.

Chapitre 3: Modélisation par bond graph des réacteurs chimiques

Ce chapitre est consacré a développer des modéles bond graph de réacteurs dédiés a la
conception et & la supervision des installations industrielles. Cette démarche de développement
sera constituée de deux parties:

La premiére partie concerne la modélisation des réactions chimiques (homogeénes et hé-
térogenes), ot des phénomeénes chimiques et physico-chimiques surviennent et accompagnent
la transformation. L’objectif est de développer des éléments bond graph susceptibles d’étre
employés par la suite dans la modélisation des réacteurs.

La deuxiéme partie présente la modélisation des domaines hydrauliques, thermiques et
chimiques des réacteurs. Les modéles développés dans la premiére et la deuxiéme partie seront
combinés pour produire une base de modéles bond graph générique classifiés.

Chapitre 4 : Approche intégrée pour la conception d’un systéme de surveillance

Ce chapitre est consacré a 'informatisation de la procédure de génération des modeéles
dynamiques et d’algorithmes de surveillance dédiés & la supervision des processus chimiques.
Cette partie permet : d’enrichir la bibliotheque de modeéles des systémes énergétiques [54][56]

en introduisant des composants chimiques; une analyse de la surveillabilité des procédés.
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Chapitre 1
Généralités et prérequis

1.1 Introduction aux réacteurs chimiques

1.1.1 Définition

Un réacteur industriel est un appareil permettant d’accomplir une transformation chi-
mique ou biochimique pour convertir des constituants moléculaires en d’autres constituants.
Seulement, cette notion est limitée aux cas ou la transformation est effectuée dans I'objectif
de produire une ou plusieurs espéces chimiques prédéfinies. Dans une installation industrielle
un " réacteur chimique" est généralement associé a un ensemble de composants industriels
(exemple: des pompes, des vannes, des réservoirs, des échangeurs de chaleur, des chaudiéres,
...... etc.), ces composants placés en amont et en aval, permettent les traitements physiques

des réactifs et des produits des réactions en cours [76][74].

1.1.2 Critéres de classifications

Meéme si ce type d’appareils apparait comme un composant industriel complexe, on peut
toutefois définir un certain nombre de critéres de classification en se référant aux caracté-
ristiques les plus apparentes & 1’échelle macroscopique. En effet, ces critéres de classification
vont nous permettre de définir un ensemble de catégories de réacteurs et identifier ainsi un
quelconque réacteur selon ces caractéristiques pour le classer sous la catégorie appropriée.

Dans ce sens, les critéres de classification & I’échelle macroscopique d’un réacteur chimique
sont définis comme suite : le nombre et la nature des phases en présence; le mode de fonction

du réacteur; le mode d’activation et de la transformation chimique[34].
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4 Chapitre 1. Généralités et prérequis

1.1.2.1 La nature et le nombre des phases en présence

Ce critére concerne ’état physique du mélange réactionnel. On peut distinguer deux types

de réacteurs suivant ce critére:

a) Réacteurs monophasiques: ou le mélange réactionnel (considéré homogene) est alors
sous forme d’une seule phase qui peut étre gazeuse ou liquide.

b) Réacteurs polyphasiques: dans ce type de réacteurs, appelés aussi réacteurs hétéro-
génes, le mélange réactionnel est constitué de plusieurs phases. On distingue deux types
de mélanges:

1. Mélanges polyphasiques composés de trois phases: Gaz + Liquide+Solide.

2. Mélanges polyphasiques composés de deux phases appelés aussi mélanges biphasiques,

ol on peut rencontrer les combinaisons suivantes :

I. Gaz + Liquide.
II. Gaz + Solide.
III. Liquide + Solide.

Seulement, dans le cas ot la phase solide est présente, il faut faire la distinction entre les cas
ol le constituant solide impliqué dans la réaction sert de catalyseur et ne prend donc pas part
a la réaction, et ceux ou les constituants solides présents prennent part a la transformation

et sont de ce fait des réactifs ou des produits de la réaction.

1.1.2.2 Le mode de fonctionnement du réacteur

Ce critere dépend de la construction interne du réacteur et de 1’écoulement du mélange
réactionnel. En effet, ce sont les exigences pratiques de ’exploitation de l'installation qui
déterminent le choix du mode de fonctionnement pour accomplir un processus désigné. Ainsi,

on a le choix entre différents modes de fonctionnement, toutefois on a deux cas de réacteurs:

1€ cas: on se base beaucoup plus sur un critére de classification lié a la construction
interne du réacteur, par exemple on a: réacteurs a lit fluidisé; réacteurs a lit fixe; ré-
acteurs fluidisés;.....etc. Ces réacteurs sont dans ’ensemble des réacteurs hétérogeénes
(beaucoup plus de détails seront donnés dans la partie concernant la modélisation par
bond graph des réacteurs hétérogenes).
28me cas: on se base sur un critére de classification lié au mode d’écoulement du mélange
réactionnel, on distingue alors: les réacteurs fermés; les réacteurs semi continus; les
réacteurs continus;....etc.

a) Réacteurs fermés: Pour ce type de réacteurs la spécificité est que les constituants
réactifs sont chargés au début de 'opération dans la cuve du réacteur. Une fois la trans-

formation chimique accomplie, le mélange est soutiré ensuite vers extérieur Fig.1.1.
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1.1. Introduction aux réacteurs chimiques 5)

Pendant le temps que la réaction se déroule il n’y a pas de flux de matiére entrant ou

sortant du réacteur.

Reéactifs |Autres réactifs

NV LAV

Produits

!
!
!
!
[
|
I
t

b F Temps t

0<t<t, : Chargement d’une partie des réactifs.
bsb<t, Déroulement de la transformation
avec addition des réactifs.

t>tp : Déchargement des produits.
tp : Fin de la réaction.
to : Début de la réaction.

Fia. 1.1 — Réacteur fermé avec différentes étapes.

b) Reéacteurs semi continus: a 'instar des réacteurs fermés, pour ce type de réacteurs
le déchargement des produits se fait 1a encore a la fin de 'opération. Seulement, les
constituants réactifs sont introduits tout au long de la transformation chimique.

¢) Réacteurs continus: concernant les réacteurs continus considérés comme des sys-
témes ouverts, et & la différence des réacteurs fermés et semi continus, le chargement
des constituants réactifs et le déchargement du mélange se font en paralléle durant la

transformation chimique.

Pour ce type de réacteurs se manifeste un écoulement interne sous diverses formes, qui
dépendent de la structure interne du réacteur et des propriétés physiques du mélange réac-
tionnel. Dans ce sens, il est donc indispensable de définir les types d’écoulements pour définir
et classer les cas rencontrés, d’ou l'intérét de faire la différence entre ces modes d’écoulements
pour attribuer & chaque type de réacteurs continus ces caractéristiques qui le différencient par
rapport aux autres. A cet effet, on a deux principaux types de réacteurs continus & I'image

des deux modes d’écoulements idéaux Fig.1.2.
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6 Chapitre 1. Généralités et prérequis

-

—

(a) (b)

a) - Ecoulement de type piston (réacteur tubulaire idéal)
b) - Ecoulement a travers un récipient parfaitement agité
(réacteur a cuve parfaitement agité).

F1G. 1.2 — Réacteurs continus avec des modéles idéaur d’écoulement.

1. Réacteurs continus parfaitement agités: I’écoulement du mélange réactionnel
se fait dans une cuve ou le mélange réactionnel est considéré parfaitement agité.
Ainsi, les concentrations des constituants réactifs entrant sont différentes de celles
du milieu réactionnel qui a une composition identique a celle du flux sortant du
réacteur. Ceci dit, & 'entrée du réacteur on a donc une discontinuité des concen-
trations des constituants réactifs dans le flux entrant, alors que dans I’ensemble
du milieu réactionnel les concentrations des divers constituants sont uniformes.
Ces réacteurs sont désignés en anglais par 'appellation CSTR (Continuous Stirred
Tank Reactor).

2. Réacteurs tubulaires: 1’écoulement est de type piston (régime laminaire) avec
un flux de matiére qui se déplace avec une vitesse désignée dans un tube. Dans ce
cas, les constituants progressent se transformant progressivement. C’est ainsi que
ce type de réacteur est parfois qualifié de réacteur a gradient de concentrations.
Ainsi, les concentrations de chaque espéce chimique (réactifs, produits) dépend du

temps et de ’espace.

Dans ces réacteurs continus, 1’écoulement du mélange se déroule d’une fagon plus com-
plexe, ceci dit il existe un temps de sé¢jour du mélange qui représente le temps de rétention
d’une molécule entre son entrée et sa sortie [74]. Ainsi, les modeles des réacteurs continus déja
cités sont a vrai dire idéaux, car on n’a pas tenu compte de ce parameétre. En bond graph,
la prise en considération de ce temps de séjour reléve de la problématique de la modélisation
des systémes a retard pur, un probléme qu’on ne va pas aborder (Le retard pur étant un
temps pendant lequel le systéme n’échange pas de puissance). Dans ce sens, on va utiliser par
la suite les modeles idéaux cités avant, qui sont largement employés par la communauté des
automaticiens pour la commande des procédés.

Pour illustrer la différence au niveau de I’évolution des concentrations pour les divers

types de réacteurs homogénes Fig.1.3, on a présenté l'exemple d’un réacteur monophasique
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avec différents types de mode de fonctionnement, et dont la réaction de transformation est

définie par: ni + ny — ns.

F2
T F, F2(0)
O)t :LL > 1,
i 0 t
n1(t)
\D_(]/ 0 i O Nt
ot
0 t
(a) Reéacteur fermé (b) Réacteur semi continu
>
X0)] F1(0E_> F.(0) F1(0) Fi%) '
Ey &5 %
\Dy& gl T RO = o x
(c) Réacteur parfaitement agité (d) Réacteur continu tubulaire
F, :Débit de I'espéce i suivant le temps.

n,(t): Nombre de moles par rapport au temps.
x : Distance le long du réacteur tubulaire.

F1G. 1.3 — Différents types de réacteurs avec l’évolution des concentrations.

1.1.2.3 Mode d’activation de la réaction

Ce critere de classification dépend du déroulement de la réaction. Ainsi pour stimuler la
réaction et augmenter sa vitesse on a deux types de facteur: les catalyseurs et la thermicité

de la réaction.

Les catalyseurs Pour augmenter la vitesse d’une réaction et améliorer ainsi la productivité
d’un procédé, les catalyseurs chimiques sont souvent utilisés pour interagir avec les molécules
des réactifs et accélérer leur transformation et obtenir ainsi plus rapidement les produits
désirés. Ces catalyseurs peuvent étre sous forme de: particules solides (largement utilisés en
génie des procédés), liquides, ions, enzymes, ....etc. Par rapport a ce critére de classification

on a deux types de réacteurs:

a) Réacteurs catalytiques: dans lesquels le catalyseur est déja présent dans le mélange
réactionnel sous forme suspendue, ou fixé par un dispositif incorporé dans le réacteur

appelé un lit.

b) Réacteurs non catalytiques: tous les constituants du mélange réactionnel sont impli-
qués dans le processus de transformation sauf les constituant considérés comme solvant

ou substances inertes.

Thermicité de la réaction La plupart des réactions chimiques rencontrées en pratique

sont caractérisées par la consommation ou le dégagement de chaleur. Ces réactions sont dé-

" " " "

signées respectivement par " réactions endothermiques " ou " réactions exothermiques
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respectivement. Ce facteur lié directement & toute transformation chimique a méme une in-
fluence la cinétique de la réaction, d’ou l'intérét d’équiper le réacteur de dispositifs d’échange
thermique capables de transférer ou non la chaleur correspondante dans un sens désiré. On

distingue ainsi deux cas particuliers de réacteurs selon ce critére de classification a savoir :

a) Reéacteurs adiabatiques: souvent rencontré dans l'industrie, ils constituent simple-
ment un cas particulier du cas général correspondant & une surface d’échange nulle entre
le réacteur et le milieu extérieur, autrement dit il n’y’ a pas d’échange de chaleur entre
le réacteur et le milieu extérieur.

b) Reéacteurs isothermes: Pour ce type de réacteurs, on note que les différences d’appa-
rence sont assez souvent & l'origine de la localisation de la surface d’échange thermique.
Ainsi, I’échange thermique peut étre réalisé : & I'intérieur du réacteur; a travers les parois

du réacteur; a ’extérieur du réacteur.

1.1.3 Classes des réacteurs chimiques

Ainsi, a partir des critéres qu’on vient de citer, il est possible d’établir une classification

des types de réacteurs évoqués selon les critéres de classification retenus a savoir :

1. La nature et le nombre des phases en présence.
2. Le mode de fonctionnement du réacteur.

3. Le mode d’activation.

Lors de la description détaillée des divers types de réacteurs on s’est basé uniquement sur
un seul critére de classification, alors que pour un cas pratique la classification sera faite selon
tous les critéres cités tableau (1.1). Ainsi, pour chacun des critéres de classification, nous
retrouverons des notions générales s’appliquant respectivement & tous les cas d’une ligne du
tableau(1.1) ou a tous ceux d’une colonne. Nous avons par ailleurs indiqué dans ce tableau
quelque cas pratiques particuliérement représentatifs des divers types de réacteurs de maniére

a donner une premiere idée du caractére concret de cette classification tableau(1.1)
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Phases en présence

Mode de fonctionnement

Discontinu

Fermé ou Semi-continu

Tubulaire ou CSTR

polymeérisation

Esterification

Fermentation

Absorption de polluants

Sulfonation d’aromatiques

Hydrolyse d’esters

(L ou G)+S+Catalyseur

Hydrogénation

cracking catalythique

(L ou G)+S

Régénération de cathalyseur

Combusion en lit fluidisé

© 2008 Tous droits réservés.

TAB. 1.1 — Ezxemple de Classes de réacteurs (G:Gaz, L:Liquide, S:Solide)
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1.2 Modéles dynamiques des réacteurs chimiques

1.2.1 Introduction

Pour modéliser un procédé chimique on dispose de plusieurs possibilités [19]parmi les

différents types de modeéles & savoir:

1. Modeles empiriques : tel que les modeles de fonction de transfért continues ou discrétes
déduites de données entrées sortie du procédé; modele de représentation d’état; modéle
de réseaux de neurons [6],.......etc.

2. Modeles phénoménologiques: se sont des modéles mathématiques basés sur les prin-
cipes physico-chimiques de conservation: de la matiére; de 1’énergie; de la quantité de

mouvement; du bilan d’espéces.

En fait, c’est I'objectif (commande, analyse,....etc.) qui va définir quel est le modeéle le plus

adéquat qu’on doit employer [7].

1.2.2 Modéles empiriques

D’apreés leur appellation, les modéles empiriques sont décrits sur la base d’expériences
et ils sont souvent employés en automatiques. Ils décrivent en temps continu ou discret
[62][17][41][38]le comportement dynamique des systémes concernés. Seulement, qu’ils soient
des systémes linéaires ou non linéaires[25], les modéles empiriques doivent faire I’objet d’une
identification de leurs propres parameétres pour reproduire un comportement plus proche au

comportement réel du systéme modélisé.

1.2.2.1 Les modéles entrée-sortie

Les modeéles linéaires de type entrée-sortie constituent la relation linéaire entre I'entrée et

la sortie du systéme (sans faire intervenir les variables d’états) Fig.1.4.

Perturbations | d

Entrées !
manipulées Systéme Sorties
— y —
u Etat x y

FiG. 1.4 — Schéma de bloc entrée-sortie du procédé.

Parmi ces modeéles linéaire entrée-sortie, on trouve la fonction de transfert en temps continu

décrite par:

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése d'’Ahmed Redouane Khaled, Lille 1, 2007

1.2. Modeéles dynamiques des réacteurs chimiques 11

Y b b . + by S™
G(s)Z—(s)Z QPN A om S < (1.1)
U(s) ao+ais+..+a,s”

Exprimée par rapport a la variable de Laplace s, elle est le rapport de la transformée de
Laplace de la sortie du systéme sur la transformation de Laplace de 'entrée. Cette fonction
de transfert représente en fait I’équation différentielle ordinaire représentant le comportement

du systéme:

du(t) du(t)™

dy (1) dy(t)"
o+ by
dt o dt

bo u(t) + by o et =

=ag y(t) + a1

(1.2)

Concernant la représentation en temps discret, elle se traduit par la fonction de transfert

exprimée en fonction de la transformée en z:

S bbbz 4 b2
Cagtaiz 4. Fayz

Hi(2) m<n (1.3)

Ces transformées en z correspondent en fait aux transformées de Fourier discrétes. Ce type
de modele linéaire trés pratique pour ’analyse temporelle et fréquentielle est aisément déduit

des équations différentielles du procédé dans les cas simples (CSTR par exemple).

1.2.2.2 Les modéles dans 1’espace d’état

Dans 'espace d’état en temps continu, un systéme dynamique est représenté par la forme

générale :

(1.4)

Ou z est le vecteur d’état de dimension n, u le vecteur d’entrée de dimension w, y le vecteur
de sortie de dimension m. En effet, le modele de la sortie ne fait intervenir que des variables
d’états = si on ne tient pas compte des perturbations qui influent ces états. En génie des

procédés, le modeéle précedent sera exprimé en fait sous la forme:

#(t) = f(z) + Y _gi(x)u
i=1 (1.5)

Car les équations phénoménologiques font presque toujours intervenir de maniére affine les
entrées manipulées qui sont des grandeurs physiques, comme les débits, les pressions, les

températures, ...... ect. Ainsi, en temps discret, le modeéle devient :
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Tet1 = f(xkauk) (1 6)

yr = h(wy)

Pour un systéme linéaire ou un systéme non linéaire linéarité, on peut représenter ces deux

cas par le modele dans I'espace d’état sous la forme:

&(t) = A x(t) + B u(t) an

y(t) = C z(t) + D u(t)

Avec A matrice d’état de dimension (n,x n,), B matrice de commande de dimension (ngX ny,),
C matrice de sortie de dimension (n, X ng), tandis que D est la matrice de couplage de
dimension (ny x n,). La matrice D est le plus souvent nulle.

En outre, cette représentation permet d’étudier la stabilité, la commandabilité et ’obser-
vabilité du systéme a travers les propriétés des matrices A, B, C. Toutefois, les matrices A,
B, C, D peuvent étre fonction du temps, ainsi le systéme n’est plus donc a temps invariant.

Le modele linéaire dans ’espace d’état sous la forme discréte est décrit par:

Tpe1 = Az + Bug 18

Y = C x, + D uyg

Les variables d’état représentent les variables d’énergies. Elles sont aisément déduites d’un
modele bond graph. En génie des procédés [73] elles représentent les énergies potentielles
stockées par un élément multiport C (volume massique ou molaire, énergie interne), et les

énergies cinétiques modélisées par un élément I (quantité de mouvement par unité de surface).

1.2.3 Les modéles phénoménologiques

En génie des procédés on fait appel le plus souvent a des modéles qui décrivent le systéme
a I’échelle macroscopique, car quand il s’agit d’employer le modéle pour un probléme lié a
I’analyse ou la commande, c’est inutile de concevoir un modéle trop détaillé & 1’échelle molé-
culaire vue qu’il sera complexe. Le modéle macroscopique utilise les coefficients de transport
entre phases, les constantes cinétiques pour décrire les opérations unitaires (réacteur, colonne
de distillation, d’absorption, d’extraction, etc.) qui constituent un procédé complet.

Considérons un systéme réactif ouvert limité par une surface de controle. Parmi les équa-
tions qui constituent le modéle du procédé se trouvent les équations fondamentales de conser-
vation : bilan de conservation de la matiére; bilan de la conservations de quantité de mouve-
ment; bilan de conservation de I’énergie, ou bilan de conservation du constituant A. Chacun

de ces bilans peut étre décrit sous la forme générale:
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Vitesse d’accumulation de A dans le volume du systéme =
(Entrée de A a travers la surface par unité de temps) —
(Sortie de A a travers la surface par unité de temps) +

(Génération de A dans le volume du systéme par unité de temps)—
(Consommation de A dans le volume du systéme par unité de temps)

Le transport a travers la surface de controle du systéme se fait par diffusion moléculaire ou
par convection. La génération et la consommation sont diies aux réactions chimiques qui se
déroulent dans le réacteur considéré. Le modeéle complet est la combinaison de ces équations
qui seront différentielles ordinaires et accompagnées de conditions initiales, et cela lorsqu’il
s’agit de systémes a parameétres localisés (exemple: réacteurs fermés, réacteurs continus par-
faitement agité, ....etc.). Dans le cas de systémes & parameétres distribués (exemple : réacteur
tubulaire; réacteurs colonne fluidisée; réacteurs a lit fixe;. .. .etc.), le modele est constitué
d’équations aux dérivées partielles, accompagnées de conditions initiales et de conditions aux
limites.Ces modeéles utiles pour I'analyse et le dimensionnement sont moins commodes pour

la commande.

1.2.3.1 Bilan de la matiére

C’est un bilan qui ne dépend pas de la transformation chimique, d’ou son équation de
conservation qui sera exprimée suivant les équations de Navier Stokes:
Op

p: la masse volumique du fluide [kg/m3].

v: la vitesse eulerienne d’une particule fluide [m/s].

1.2.3.2 Bilan d’espéce

Ce bilan fait apparaitre 'effet de la réaction sur I’évolution d’une espéce chimique dont

I’équation de conservation est définie par:

oC;

ot + V(U.CZ’) =R, + DN2(CZ~) (1.10)

C; : la concentration du constituant 1.
D; : le coefficient de diffusion.

R;: la production de la réaction du constituant .
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1.2.3.3 Bilan d’énergie

A Tinstar des autres équations de conservation, ce bilan concerne la conservation de 1’éner-
gie du systéme. Cette énergie est sous la forme d’énergie cinétique; travail; chaleur, ..... etc.
Ainsi I’équation de bilan sera décrite suivant les équations:

9(p-€)

—5~ tVl(pe+p) ] = V(r0)+p.fo—T.g+r (1.11)

¥': la vitesse eulerienne d’une particule fluide [m/s].

p: la pression [Pa].

7: le tenseur des contraintes visqueuses [Pa].

f: 1a résultante des forces massiques s’exercant dans le fluide [N/kg].
e: I’énergie totale par unité de masse [J/kg].

¢ le flux de chaleur perdu par conduction thermique [J/(m?.s)].

r: la perte de chaleur volumique due au rayonnement [J/(m3s)].

1.3 Pourquoi les bond graphs en génie des procédés

Les systémes en génie des procédés possédent un comportement fortement non linéaire di
principalement aux interactions mutuelles entre plusieurs phénomeénes (diffusion, convection,
réactions chimiques, ...etc.) de natures diverses (thermique, physico-chimique, thermodyna-
mique, chimique..etc.). Le comportement dynamique de ce type de systéme est décrit généra-
lement par des équations différentielles ordinaires & parameétres localisés ou par des équations
différentielles aux dérivées partielles. Ainsi, la mise en équations par les méthodes classiques
et la déduction des variables d’état est souvent complexe et nécessite des connaissances plu-
ridisciplinaires de la part du concepteur du modeéle. L’intérét de choisir I'outil bond graph
comme une approche de modélisation provient du fait que c’est un langage unifié capable de
mettre en évidence la localisation des variables d’état, et représenter d’une fagon claire les
différents phénoménes qui peuvent avoir lieu dans un systéme. En outre, a la différence de la
modélisation classique, on peut affiner le modele sans réécrire les équations de comportement
en rajoutant ou en supprimant des éléments bond graph en fonction des hypothéses de modé-
lisation. Pour affiner un modeéle par rapport a certains phénomenes, il suffit alors simplement
d’ajouter par exemple des éléments dissipation R pour les phénoménes de transfert thermique
(suite a des pertes thermiques) ou de résistances hydraulique (présence de pertes de charges);
des éléments C' pour la compressibilité des fluides, pour les capacités thermiques des parois et
pour le stockage de masse et de volume; des éléments I pour tout apparition de phénomeénes
d’inertie diis au mouvement d’un fluide.

En plus de cette caractéristique de la possibilité d’adaptation statique (ajout d’élément
.R), ou dynamique (ajout d’éléments C' ou I) du modele, la modélisation par bond graph

permet d’anticiper des éventuels problémes de simulation. Enfin les propriétés causales et
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structurelles du modele graphique sont exploitées pour la conception et ’analyse du systéme
de commande et de supervision. Dans le domaine de génie de procédés les bond graph couplés
sont utilisés dans une démarche intégrée pour le développement d’algorithmes de surveillance
des procédés thermofluides .Les propriétés graphiques de l'outil bond graph ont permis de
développer des logiciels pour automatiser les procédures de génération de modeéles dynamiques
et des algorithmes de supervision, un logiciel nommé FDIPad a été développé par le laboratoire
LAGIS [54][56], les modeles traités concernent les procédés thermofluides. Le présent travail a
pour ambition d’étendre ces résultats de recherches aux procédés chimiques. Ainsi, une grande
partie sera consacrée a la modélisation des procédés chimiques. Ces modeles seront ensuite
exploités pour la surveillance.

Pour formuler la problématique de modélisation d’un systéme, examinons les quatre ni-

veaux de modélisation représentés par 1’outil bond graph .

1. Le niveau technologique de la modélisation est présenté en bond graph par le bond graph
a mots (Word bond graph en anglais). Ce niveau de modélisation consiste a construire
Iarchitecture du systéme par I’assemblage de différents sous-systémes qui échangent de
la puissance. L’interconnexion des composants est assurée par un couple de variables
effort-flux. Les éléments de base sont des composants du procédé industriel (échangeur
de chaleur, bouilleur, conduite, ..... etc.). Ce niveau de modélisation, facile & mettre en
oeuvre conduit & un modele fonctionnel (au méme titre que des approches telles que
SADT [24], en remplagant les blocs "fonction" par des blocs "organe technologique
remplissant cette fonction"). Il est & noter que cette représentation est "physique" déja
A ce niveau car a ’entrée de chaque composant nous mettons en évidence les variables
de puissance ainsi que leur direction (par le sens des demi-fleches).

2. Le niveau physique consiste a analyser les phénoménes physiques qui seront pris en
considération dans la modélisation (inertie, frottement, compressibilité, ...) et & repro-
duire 'architecture du systéme graphiquement, avec un langage unique pour tous les
domaines ot apparaissent les échanges de puissance entre éléments. A ce niveau, la mo-
délisation s’appuie sur une description énergétique des phénomeénes. On introduit les
concepts fondamentaux de la physique: dissipation d’énergie, transformation, accumu-
lation, ...etc. C’est & ce niveau qu’intervient la prise en compte des bilans d’énergies, de
matiéres, de quantités de mouvements...etc.

3. Le niveau mathématique en bond graph consiste a écrire les lois constitutives des élé-
ments bond graph représentant les phénoménes physiques. Les éléments de base de ce
niveau sont des opérateurs mathématiques: intégrateurs; dérivateurs et les fonctions
algébriques. Le modéle mathématique est sous forme d’équations (algébriques, diffé-
rentielles ou algébro-différentielles) ou de matrice de transfert dans le cas linéaire. Les
modeles obtenus sont linéaires ou non linéaires. Les équations d’état sont déduites di-

rectement du modele bond graph suivant un algorithme de génération. Le nombre de
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variables d’état (qui apparaissent sur le bond graph sous forme dérivée et qui sont des
variables d’énergie) est égal au nombre d’éléments C' et I mis en causalité intégrale.

4. Le niveau algorithmique est lié directement au traitement de I'information. Les concepts
manipulés sont donc des concepts informatiques. Ce niveau nous permet donc de repré-
senter I’algorithme du modeéle et la maniére dont celui-ci doit étre calculé. Ce probléme
est résolu en bond graph par une affectation systématique de la causalité représentée
par un trait perpendiculaire au lien. C’est pourquoi nous considérons que ce niveau
se confond presque avec le niveau mathématique. Les notions de causalité (relation de
cause et effet) jouent un role important & ce niveau et permettent d’orienter la program-
mation du modéle vers une simulation plus robuste en affectant une causalité intégrale.
Toutefois dans le domaine de la surveillance a base de modeles, les causalités préféren-
tielles sont de type dérivée car les conditions initiales ne sont en général pas connues, ce
qui diminue le nombre de variables inconnues & éliminer dans la génération des relations

de redondance analytique.

En conclusion, I'outil bond graph a caractére pluridisciplinaire apparait alors adapté pour
la modélisation, I'analyse et surveillance des systémes en génie des procédés. Ce langage

répond particuliérement bien a ces besoins par les caractéristiques suivantes:

1. Une approche énergétique qui permet une décomposition du systéme étudié en sous-
systémes échangeant de la puissance, et qui structure la procédure de modélisation.

2. Une terminologie unifiée pour tous les domaines physiques, fondée sur la notion d’ana-
logie entre phénomeénes.

3. Une représentation graphique pour visualiser les transferts de puissance, mais aussi de
causalité.

4. Une habilité qui permet d’adapter et d’affiner le modéle en ajoutant ou en supprimant
des éléments bond graph représentant des phénomeénes.

5. Une génération systématique des équations mathématiques issues du modéle bond graph

sous forme d’équations différentielles ou algébro-différentielles.

1.4 Conclusion

Dans cette partie on a évoqué la classification des différents types de réacteurs chimiques
et les critéres de classification, ceci a permis ainsi de définir un certain nombre de catégories de
réacteurs. Cette démarche de classification va nous faciliter la procédure de modélisation par
I’approche bond graph, car on va concevoir par la suite des modéles bond graph génériques
appropriés a chaque catégorie de réacteurs.

Ainsi, les différents types de modélisation des réacteurs chimiques par les approches clas-

siques ont été rappelés. L’'intérét de 'outil bond graph pour la modélisation des réacteurs
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chimiques a été développé. Cependant, avant d’aborder la thématique de la modélisation des
réacteurs chimiques par bond graph, on va tout d’abord présenter un état de l'art dans le

chapitre qui va suivre sur les travaux qui existent dans la littérature sur le sujet.
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Chapitre 2

Etat de ’art sur la modélisation des

réacteurs chimiques

2.1 Introduction

Pour satisfaire les exigences du marché et la demande croissante de la clientéle, 'industrie
en génie des procédés est contrainte de perfectionner constamment ses procédés et instal-
lations industrielles pour améliorer ainsi, la productivité et la rentabilité des processus de
production. Parallelement aux objectifs de production, la siireté de fonctionnement des ins-
tallations; la protection de ’environnement et du personnel doivent étre garanties afin d’éviter

des défaillances qui peuvent provoquer :

1. Des incendies graves (incendies, explosion, pollution, ....etc.) conduisant a des dommages
sur le personnel et ’environnement ou les biens.

2. Des interruptions de production suite & l'indisponibilité des équipements.

Ainsi, pour faire face a cette problématique un outil systématique de conception et d’ana-
lyse est indispensable, que ce soit : pour optimiser la procédure de perfectionnement et aug-
menter ainsi lefficacité et le rendement des équipements; ou pour promouvoir la détection et
la localisation de défaillances liées & I'exploitation des installations.

Bien que des outils de conception (tel que: ASPEN; HYSIM; PROSIM...etc.) ou de diag-
nostic existent déja dans le secteur du génie des procédés, I'approche bond graph [33][58][21]
s’est montrée récemment [57][45][9][4][65] pertinente pour accomplir les deux fonctions (concep-
tion et supervision) a la fois.

En outre, on peut affiner le modeéle en ajoutant ou en supprimant des éléments en fonc-
tion des hypothéses considérées et du cahier des charges, et obtenir ainsi la configuration
optimale désirée. En effet, Cette caractéristique associée & la conception de I'installation est
considérée primordiale, car les processus chimiques et thermodynamiques sont en réalité non

stationnaires: les coefficients d’échange de chaleur; les constantes de vitesse des réactions et

19
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la conductivité thermique des conduites varient en fonction du régime technologique (encras-
sement, vieillissement du catalyseur, ....etc) [73][14] ce qui nécessite effectivement d’adapter
le modéle selon la situation traitée.

L’utilisation des modéles bond graph comme un outil intégré pour la modélisation et la
conception des systémes de supervision a été développée et appliquée au systémes thermo-
fluides dans [44][23][52].

Dans ce type de procédés les deux phénoménes couplés sont de type: fluidique et ther-
mique. Dans ce cas les variables de puissances manipulées sont les couples (pression P, débit
volumique V) et (température T, flux d’entropie S) en vrai bond graph, ou (pression P,
débit massique 1) et (température T, flux d’enthalpie H ou de chaleur Q ) en pseudo bond
graph. La modélisation par bond graph des réacteurs chimiques, ot les phénomeénes de trans-
formation de la matiére s’ajoutent a ceux introduits par les phénoménes thermofluidique est
peu développée dans la littérature en raison de la complexité de ce type de systémes. Cette
complexité est diie au couplage des trois phénomenes (fluidiques, thermiques et chimiques).

Dans ce chapitre, nous allons présenter et discuter les modéles bond graph existant dans
la littérature, et se positionner par rapport & ces travaux afin de proposer une démarche
pour simplifier la modélisation et la conception de modéles bond graph génériques pour le

diagnostic des réacteurs chimiques.

2.2 Systémes thermodynamiques et chimiques

2.2.1 Variables de puissances en thermodynamique

On distingue en thermodynamique deux types de variables:

1. Les variables intensives qui sont des grandeurs indépendantes de la quantité de matiére,
et dont I'uniformité est un indice d’équilibre d’un systéme, on peut citer : la température
T'; la pression P; le potentiel chimique y; ...etc. Ces variables correspondent aux variables

d’effort en bond graph.

2. Les variables extensives qui sont proportionnelles a la quantité de matiére, et elles ont
la caractéristique d’étre additives, parmi ces variables on a: la masse m; nombre de
moles n; volume V;....etc. Ces variables correspondent en bond graph aux variables de

déplacement (I'intégrale du flux).

En théorie bond graph on utilise la paire effort-flux pour décrire n’importe quel systéme.
Le choix des variables de puissances n’est pas trivial dans le domaine du génie des procédés
en raison de la complexité de ce type de procédés. Pour plus de détails on pourra consulter
la référence [73]. Globalement, en vrai bond graph (le produit effort-flux est une puissance)
on utilise les paires: (T, S), (P, V) et (i, 1).
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L’emploi de ces variables introduit des variables d’effort thermiques et chimiques (entropie
S, potentiel chimique p) qui sont de nature complexe et pas commode pour des problémes
de simulation. On a introduit alors des variables pseudo bond graph dont le produit des
variables d’effort et de flux ne représente pas une puissance [73][22]mais plus intuitive et
facile & manipuler. Il faut préciser que les propriétés structurelles et causales en vrai bond
graph resteront valables en pseudo bond graph (voir en annexe).

Ces variables de puissances en pseudo bond graph sont représentées par les paires: (T [K]
ou h enthalpie spécifique [J/kg], H flux d’enthalpie [J/s]) pour les phénomeénes thermiques
de convection (transport dun fluide); (T, @ flux de chaleur [J/s]) pour les phénomeénes
thermiques de conduction; (P [Pal, m[kg/s] ) pour le fluidique; et (C' concentration [(mol/l],
n [mol/s]) pour les phénomenes chimiques.

Enfin, il faut noter que pour tous types de systémes, le nombre des variables d’effort est
égal au nombre de degrés de liberté décrivant le systéme, ce nombre peut étre déterminé
aisément dans le cas des systémes mécanique ou électrique. Pour les systémes en génie des
procédés il faut calculer la variance qui représente le nombre de degré de liberté d’un systéme
thermodynamique, autrement dit c’est le nombre minimal de variables intensives a déter-
miner pour pouvoir calculer les autres parameétres intensifs décrivant I’équilibre du systéme,

I’expression de la variance est donnée ainsi par la régle de Gibbs exprimée par:

Q=N_-r+2-1 (2.1)

Tel que:

2: représente les deux variables & fixer, température et pression.

N : le nombre total d’espéces chimiques.

r: le nombre d’équations chimiques indépendantes.

II: le nombre de phases, seulement, chaque constituant solide forme une phase.
Toutefois, aprés avoir déterminé le nombre de degré de libertés, on peut supprimer ou

rajouter d’autres variables selon la nécessité.

2.2.2 Modélisation des systémes non réactifs
2.2.2.1 Systémes fermés

Dans les premiers ouvrages [33] dédiés a la modélisation par approche bond graph, la re-
présentation des systémes du point de vue thermodynamique avait pour objectif, de concevoir
des modeles dynamiques loin des états d’équilibre. Cette étude détermine les conditions et les
états d’équilibre du systéme a partir de ’évolution du modéle.

Cette démarche d’analyse s’inscrit sous la thématique de la thermodynamique des proces-
sus irréversibles, elle représente les premiéres orientations de la modélisation des systémes en

génie des procedes.
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On a considéré ainsi, un systéme non réactif fermé et isolé Fig.2.1, constitué¢ d’un gaz
parfait pur. La substance est supposée en équilibre local, ou la température T et la pression
P sont uniformes dans toute la substance. Le systéme est décrit par les grandeurs spécifiques
massiques suivantes: énergie interne u; volume v; entropie s. Ces variables sont reliées aux
grandeurs globales par les relations: V =m v; U = m u; S = m s; tel que m désigne la masse

totale de la substance.

Milieu extérieur

Systéme fermé
( substance pure)

u(v, s)

F1G. 2.1 — Systéme non réactif.

Modélisation par énergie: Ainsi, le systéme a été représenté par un élément C multiport,
emmagasinant de I’énergie interne spécifique u, dont la forme est exprimée en fonction de v

et s tel que:

u = (v,s) (2.2)

Ce qui peut se traduire par I’équation de Gibbs, similaire aux relations habituelles en bond

graph qui exprime I’énergie stockée dans un multiport C ou:

du =Tds — Pdv (2.3)
On a:

T(sw) = %et — P(sw) = %

Ce qui donne la condition de conservation de 1’énergie dans I’élément C exprimée par :

(2.4)

oT 0%u —0P
v s T Qvds  Os v (2:5)

L’expression désignée par ’équation (2.5) peut étre reconnue aussi comme une relation ré-

ciproque, semblable & celles utilisées dans les autres domaines énergétiques (électrique, hy-
draulique et mécanique) quand il s’agit de caractériser un élément multiport C stockant de
I’énergie. En thermodynamique, cette forme d’équation est dite « relation réciproque de Max-

well ». Le modéle bond graph acausal du systéme peut étre représenté par Fig.2.2 ci-dessous:
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-p
%’C E

Fic. 2.2 — Modéle bond graph acausal d’un systéme non réactif.

Etant donné que T et P sont des variables d’effort, s et v sont les variables de déplacement,
on déduit des équations (2.3)(2.4) les relations constitutives d’un élément C liant Peffort au

déplacement ®(e,q) = 0.

T =T(s,v),P = P(sw) (2.6)

Ce qui implique que I’élément multiport C sera en causalité intégrale Fig.2.3.

L-CE

F1G. 2.3 — Modéle bond graph causal d’un systéme non réactif.

Pour extraire les relations constitutives T'(s,v) et P(s,v) de I’élément multiport C, I’équa-
tion (2.3) a été mise sous la forme:
du dv
=—+ P— 2.7
T TPT (2.7)
De I'équation d’état du gaz parfait P v = R T et de 1’équation (2.8) de la chaleur spécifique

ds

C, & volume constant donnée par :

ou
— ) =0, 2.
(7). 2
une autre mise en forme a variable séparées de I’équation (2.3) est déduite et exprimée ainsi
par:
dTl’ dv
ds = Cy— — 2.
s=0C, T +R ” (2.9)

La solution de 1’équation (2.9) sera donnée par 'expression ci-dessous sachant que C, est

T v

De ’équation (2.10) la premiére loi constitutive T'(s,v) de I’élément multiport C est exprimée

constante et so=0:

comme suite:

T(s.0) = T (%) e (Ci) (2.11)
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A partir de la formule de Mayer (Cp — Cy = R) et de la relation de la chaleur spécifique C),

définie par:

(g_;)]) —q, (2.12)

La loi constitutive de la variable d’effort fluidique peut étre déduite de ’équations (2.9). Elle

est exprimée par :

Cp

P(sw) = Py (%) 7 eap (c%) (2.13)

D’autre part, a partir des relations réciproques de Maxwell définies par ’équation (2.5), on

aura la fonction de I’énergie interne u(s,v) stockée par la substance donnée par :

@ e@-] e

Modélisation par co-énergie: Le systéme peut étre représenté aussi a travers la co-

u(s,w) = CyTy

énergie qui correspond aux autres fonctions d’états spécifiques qui sont I’enthalpie h, ’énergie
libre d’Helmholtz f et 1’énergie libre de Gibbs g déduites & partir de la transformation de
"Legendre" de ’énergie interne spécifique u. Cette transformation se traduit par la commuta-
tion entre causalité intégrale et dérivée des ports de ’élément C dans la Fig.2.3. Considérons

I’enthalpie spécifique h donnée par:

h(s,P) =u+ Pv (2.15)
et ses dérivées partielles par rapport aux variables (s ,P) sont définies par:

T(s,P) = % et v(s,P) = % (2.16)

T(s,P) et v(s,P) sont les nouvelles relations constitutives du multiport C. Les relations réci-
proques de Maxwell de h seront définies ainsi par :

oT 0%h —0v

OP|, 9Pds  0s

La forme du modele bond graph du systéme en utilisant la co-énergie h est représenté ainsi

dans la Fig.2.4:

(2.17)

P

h
LGt

F1G. 2.4 — Multiport C accumulant ’enthalpie spécifique h.
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L’énergie libre spécifique de Helmholtz f est définie par:

f(Tw)=u—-Ts (2.18)
et ses dérivées partielles par rapport aux nouvelles variables (7,v) sont :

—s(Tyw) = of et P(Tw) = %

o7 (2.19)

ou s(T,v) et v(T,s) sont les nouvelles relations constitutives du multiport C, définies aussi par

les relations réciproques de Maxwell :

os| _ 0 _op
dv|,  OTov  T|,

Le modéle bond graph du systéme en utilisant la coénergie f est représenté dans la Fig.2.5.

(2.20)

f
-

Fia. 2.5 — Multiport C accumulant ’énergie libre spécifique de Helmholtz f.

Pour I’énergie libre spécifique de Gibbs g, exprimée par :

9(T,P) =u—Ts+ Pv (2.21)
A Dinstar des autres fonctions, les dérivées partielles et les relations réciproques de Maxwell

de g sont données par:

—0s| 0%g _@
OP |, 0TOP  OT|p’

La forme du modéle bond graph du systéme en utilisant la co-énergie g est représenté dans

(2.22)

la Fig.2.6 ci-dessous.

g
Gt

F1G. 2.6 — Multiport C accumulant [’énergie libre spécifique de Gibbs g.

En résumé, la fonction de I’énergie interne spécifique u et les fonctions de coénergie, h, f,
g, ont été exprimées en fonction de leurs propres variables naturelles selon la transformation
de Legendre. Les lois constitutives du systéme peuvent étre déduites par différentiation a
partir des relations réciproques de Maxwell, ce qui assure que les éléments C multiport seront

conservateurs d’énergie ou de co-énergie.
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Néanmoins, on pourrait écrire des fonctions constitutives sans faire appel aux fonctions h,
7, g, u, la seule difficulté est que ces lois constitutives arbitraires ne peuvent pas permettre
lexistence d’une fonction d’énergie interne du systéme u(s,v). Un exemple classique des lois
constitutives arbitraires est celui de I’équation d’état des gaz parfaits, ou il a été mentionné
dans [33] que si ’équation d’état des gaz parfaits a été utilisée comme loi constitutive, I’énergie
interne u ne pourra étre qu’en fonction de la température T', et que la forme de u(7T") restera
indéfinie, chose qui ne peut pas permettre I'analyse de 1’état d’équilibre du systéme, d’ou
provient la nécessité d’utiliser les fonctions d’états et les relations réciproques de Maxwell

pour obtenir u(s,v).

2.2.2.2 Systémes ouverts

A la différence des systémes fermés, dont la variation de I'énergie est décrite par équation
de Gibbs, pour les systémes ouverts la variation de 1’énergie dépend beaucoup plus du dé-
placement de la matiere [22][42][30][27][69][29][52]. Lors du déplacement d’un fluide, le bilan
d’entropie n’est pas conservatif ainsi on choisie le bilan de chaleur (d’énergie), il est plus ju-
dicieux d’utiliser en qualité de variable de flux thermique le flux d’enthalpie H [J/s]. Pour de
faible vitesses, en négligeant I’énergie cinétique, le flux d’enthalpie dépend du débit massique

tel que:

H=mh=mCpT (2.23)

Les deux énergies fluidique et thermique sont alors couplées, on utilise en qualité de variable
de puissance les paires: (T, H) et (P, r) [22]. Nous sommes en présence de pseudo-bond
graph (le produit effort-flux n’est plus une puissance): la puissance véhiculée est représentée
ici par la variable flux.

Considérons 'exemple du réservoir a piston Fig.2.7 cité dans [22], ou le systéme est un
liquide incompressible qui rentre dans un réservoir a piston avec un débit massique 7, et sort
avec un débit massique m. Il peut fournir au milieu extérieur un travail d’extension désigné
par W et recoit par conduction une quantité de chaleur (). La température et la pression sont

considérées uniformes dans tout le liquide contenu dans le réservoir.
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W Travail d’expansion
2 F r Flov
_] v TF:S
Volume V' )
Pression P PV
Energic E
o Température 7' S C
(Be, the) Masse m (Fs, ms) _Sf ’a/ \\\
— — Wl

[E———
3‘

~

— i T,E
I H
\\\_L
Fmmmmme Q=== == =
’ Ee ‘ Es
1

Flux de chaleur fournie
par conduction Fom=-—---- koo — Op= ===
Me 1@ ms
(a) (b)

Fic. 2.7 — (a) Schéma de systéme réservoir a piston. (b) Modéle bond graph du systéme.

Ainsi, on a les équations de bilan de masse et d’énergie représentées par les jonctions
03, 0; respectivement, et qui représentent en méme temps 'uniformité de la pression P et la

température T' dans le réservoir. Les équations sont données par celles aux jonctions:

0,:FE=FE.—E,—W+Q
(2.24)

0p : M = 1he — T
Dans les conduites, I'énergie est véhiculée par le mouvement de la matiére, ainsi on trouve
les flux des énergies d’entrée et de sortie (Fe,Es) reliées respectivement aux flux massiques

(rhe,ms) par les relations:

2
. P, pv
Ee =me | ue + ?e + Tf
) (2.25)
P, pvy
Es=ms|us+—+—
P 2
telles que (ue,us) et (Pe.,Ps), sont les énergies internes spécifiques et les pressions en amont
2
pUy

et en aval, vy étant la vitesse du fluide, p sa masse volumique. En pratique, le terme T est

négligeable pour des vitesses relativement faibles. Sachant que:

P
u+—=nh (2.26)
p
on obtient :
u . Pe S .
Ec s =1hes <ue,s + p, ) = 1he,she,s(T,P) (2.27)
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Pour déterminer he s(7,P) on a:

dheo(T,P) (0o, (OTY . (Ohes\ (OP
dt _<8T>P<E)t)+<8P)T<8t) (228)

Considérons la pression constante dans les canalisations et sans pertes de charges, a partir de

I'équation (2.12) de la chaleur spécifique, on obtient ainsi:

Ee,s = me,she,s = me,stTe,s (229)

Par ailleurs, pour déterminer les relations constitutives de 1’élément multiport C, il faut
mettre les équations de bilans sous d’autres formes, car la forme actuelle peut donner suite a
divers cas possibles selon les conditions définies. L’énergie accumulée dans le réservoir par le

multiport C est donnée par :

E=U+E.+E, (2.30)

Sachant que I’énergie cinétique E. et I’énergie potentielle E,, sont négligeables par rapport a

I’énergie interne U, I’équation du bilan d’énergie devient sous la forme:

U = 11eCpT. — msCpT — PV 4 Q (2.31)

De la transformation de Legendre équation (2.15) reliant énergie interne U et l’enthalpie H .

U=H-PV-PV (2.32)

on obtient :

H — PV =m,C,T. —1sCyT + Q (2.33)

D’un autre coté, sachant que H = H(T,P) on a:

w=(ar), () (), (&) 639

Tel que « est le coefficient de compressibilité [61] dont la valeur est nulle car le liquide est
supposé incompressible. En remplacant H par son expression 1’équation (2.34), 'équation

(2.31) du bilan d’énergie s’écrit ainsi sous la forme:

mCyT — aVTP = m.C,T. — 1nsC,T + Q (2.36)

Pour o« = 0:
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mC,T = 1m.CyT. — 1msCyT + Q (2.37)

En mettant par convention que:

H =mC,T (2.38)

on obtient :

H = m.C,T, —msC,T + Q (2.39)

La variable de flux décrivant ’accumulation de I’énergie thermique est alors définie par H , et
le modele bond graph du systéme peut se mettre sous la forme Fig.2.8. Les lois constitutives

de I’élément multiport C seront définies par:

T @1(m,V.H) H
_ — | mGCp (2.40)
P o (m,V,H) Im
A
avec V', H et m étant les variables de déplacement.
Environnement
F‘f
TF
s
PN
T{ H P\: m
1 1
1eCpTe:S fl=w(mm=======~ il S f:1125CpT
1
| :
. i €L .
me.Sflr======= === —0----=—Sfims
Sf:Q

F1G. 2.8 — Modéle pseudo bond graph du systéme ouvert ou le liquide et incompressible.

Une autre situation peut étre envisagée Fig.2.9 ou on fixe le piston pour imposer un volume

constant V,. L’équation (2.31) du bilan d’énergie devient :

U = mC,T = 1m.CpTe — 1sCyT + Q (2.41)
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Sachant que:

au ou or ou ov .
o= (8_T)V (§> + (W)T (E) = mC,T (V constant) (2.42)

La variable flux décrivant 'accumulation de I’énergie thermique & volume constant est définie
par U, ou les lois constitutives de ’élément multiport C seront définies par un cas simple d’un

fluide en régime sous saturé dans un réservoir:

T ~_u
_ | mGC, (2.43)
P %m
,,/(C\\
T: U P\:m
1 1
1eCpTe:Sfh-m(mmmmmmm = -~ - Sf:1sCpT
| :
1 J_ .
me.Sfr=-====== mm———-—- —0----=15f1ms

Fi1a. 2.9 — Modéle pseudo bond graph du systéme & volume constant.

Le tableau 2.1 résume le choix de la variable flux & manipuler en pseudo bond graph en

fonction du phénomeéne thermodynamique traité.

2.2.3 Modélisation des systémes réactifs
2.2.3.1 Modélisation des réactions chimiques

La modélisation par bond graph des systémes réactifs a été traité initialement dans les
travaux de[50][40], ou l'objectif était la représentation des systémes réactifs au voisinage
I’équilibre. Afin de donner un apercu sur la procédure de modélisation des transformations
chimiques citées aussi dans [31], on considére 'exemple d’un systéme fermé constitué d’un
meélange de m constituants A; (i = 1,...m), ou se déroule une réaction réversible exprimée
par:

i vl A; A i Vi A; (2.44)
i=1 T i=1 '
Pour les systémes réactifs, un autre couple de variables extensives et intensives se rajoute a

I’équation de Gibbs, il est désigné respectivement par (n;,u;), ot n; est le nombre de moles
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Formes du flux d’énergie F Flux f
Transfert de chaleur par conduction. Flux de chaleur Q

Transfert de chaleur par convection )
Flux d’enthalpie H =1 Cp T.

(La chaleur est véhiculée par le flux de matiere).

Travail d’expansion. Flux de travail W.

Accumulation de chaleur dans un systéme .
Flux d’énergie interne U.

thermofluide a volume constant.

Accumulation de chaleur dans un systéme )
Flux d’enthalpie H.

incompressible.

TAB. 2.1 — Variables fluxz en pseudo bond graph du domaine thermique
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d’un constituant 7 et p; son potentiel chimique. La variation de I’énergie interne sera exprimée
alors par:

dU = TdS — PdV + > p;.dn;
=1

(2.45)

On peut représenter ainsi les modéles bond graph Fig.2.10 du systéme par des multiport C

en ce basant sur ce qui a été développé auparavant pour le cas des systémes non réactifs

I K1, N B
NHELS TN v
—/ pm  —p tim
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\/
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F1G. 2.10 — Elément C multiport thermofluide d’un systéme réactif.

D’autre part, si on considére que la température T et la pression P sont constantes, la
fonction de I’énergie libre de Gibbs G sera ainsi la plus commode parmi les autres fonctions
pour représenter la transformation chimique méme si du point de vue bond graph 1’énergie

libre de Gibbs G n’est pas une énergie mais une co-énergie dont la forme est désignée par :

dG = —SdT +VdP + > pdn;
i=1

(2.46)

dG = Z,uidni avec (T et P constantes) (2.47)
i=1
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Fic. 2.11 - (a) Multiport C accumulant [’énergie libre de Gibbs G. (b) Multiport C accumulant

l’énergie libre de Gibbs G ou T, P sont constantes.

En ce qui concerne la loi constitutive du multiport C Fig.2.11 elle est définie par une
relation liant Peffort p; au déplacement n; équation (2.48).

oG
67%

p;(ng,T,P) = = p; + RT'Ina;(n;) = ®c(ng) (2.48)

T,P
Telle que la fonction a;(n;) représente l'activité du constituant ¢ dont la forme dépend de la

phase et la nature du mélange. Pour les cas traités dans [1] on a considéré que le mélange est

une solution parfaite, ce qui implique que:

p; = p; + RTIn (%) (2.49)

Apres avoir modélisé le phénomeéne de stockage de I’énergie libre de Gibbs G nécessaire pour
la transformation, et qui représente sa force motrice, on va s’intéresser a la cinétique de la
transformation. Ce phénoméne spécifique aux systémes réactifs détermine avec quelle maniére
I'énergie stockée est consommeée. Dans les travaux de [1][40][46] la vitesse de réaction a été

définie au voisinage de ’équilibre telle que:

J =2 = v vy = [ky(T)lla}” — k(T)Ta}] V (2:50)

V est le volume du mélange réactionel, J la vitesse d’avancement de la réaction, v et v, sont
les ordres partiels de la réaction et correspondent aussi au coefficients stoechiométriques des
réactions directe et inverse respectivement.

D’autre part, on a:

N N
G=> wni=G=JY vip=JA;—A)=-JA (2.51)
=1 =1

Ar et A, sont respectivement les affinités chimiques des réactifs et des produits, et A est
I’affinité chimique totale. Le couple des variables de puissance est formé maintenant de deux
nouvelles variables qui sont ’affinité chimique A et la vitesse de ’avancement de la réaction

J. Ceci peut étre représenté par la transformation (u;, nz)T—li(VZ Wiy ni/vi)=(A, J) ce qui
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constitue une loi d’'un transformateur T'F', o les modules représentent la stoechiométrie de
la réaction.

Du point de vue phénoménologique, la cinétique de la réaction peut étre représentée par
un élément résistif Fig.2.12 dont la loi constitutive qui relie le flux J et l'effort A est exprimée

par deux formes:

7= 2n(4) (2.52)
J = ®r(Af,A)
0 111 )0
v n1 \»13.1 a ni V1
G . () TF - l Q ... R TF

@k

3.
\%-.l'.
=
o 3
35
~
3.
3
=
o 3
o3
b
~

~
S
~
~
S
=

F1c. 2.12 — Modéle bond graph d’un systéme réactif. (a) Avec un élément résistif R simple

modulé. (b) Avec un élément résistif multiport R.

En ce qui concerne la premieére forme ®g(A) cités dans [1][31], la variable de flux J est
déduite de la loi de cinétique chimique au voisinage de 1’équilibre extraite de la loi d’action

de masse:

J=vf—v = (k’f(T)Hal./

(2

B v\ k¢ (T)a;’
=y (1 — Uf) = vy (1 — o (T \%4

En remplagant les activités chimiques par leurs valeurs définies par I’équation (2.48) du po-

"k (T)Ma?") V (2.53)

tentiel chimique on obtient ainsi:

J = k¢ (T)a;’ (1 — exp (%)) V = ®g(Aa;) (2.54)

Cette loi constitutive est réciproque, car elle peut étre ainsi en causalité conductance ou

résistance, a 'inverse de la seconde loi constitutive ®r(Ay,A,) définie dans [40][1], dont I'ex-

J = k(T) (exp (%) —exp (%)) 1% (2.55)

pression est donnée par :
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Cette résistance multiport R est non réciproque, la causalité ne peut pas étre inversée, c’est

une causalité conductance imposée.

2.2.3.2 Modélisation des phénoménes accompagnants les réactions:

Dans I’objectif d’affiner les modéles bond graph proposés des systémes réactifs, on a ajouté
certains phénomeénes accompagnant la réaction chimique. Ces phénomeénes peuvent avoir une
nature thermique, électrochimique ou autre. Dans [71] ’auteur évoque dans son travail ’aspect
thermique suite a la création de I’entropie diie a la transformation chimique. Pour ce faire,
on a considéré le cas d’une réaction réversible v4A + vpB = vcC + vpD, dont le modeéle
bond graph est donné par Fig.2.13. Chaque constituant est considéré comme un systéme
ouvert & masse variable, ol la température et la pression sont supposées constantes, et chaque
constituant se comporte ainsi comme une capacité multiport C qui échange de la matiére
désignée par le flux molaire n avec le milieu extérieur Fig.2.13. Cet échange de matiére va
entrainer par conséquence un échange de chaleur représentée par le flux d’entropie S et un
échange de travail représenté par le débit volumique V.

La représentation de l’aspect thermique s’est faite a travers 1’élément résistif multiport
RS qui décrit a la fois: la cinétique de la réaction; et le phénomeéne de dissipation de la
puissance chimique d aux phénoménes irréversibles de la réaction, ce qui engendre une
création d’entropie. Le multiport RS est considéré a la fois comme une résistance chimique et

une source d’entropie AS.

O 0~
/ \/ \Zo —0
P

SP‘_OTC‘_O OvC ~=0 O‘—C‘—O OTC*‘O?O——ST

v \ \ \ S
A o B | np we | ne KD | nnp

F1G. 2.13 — Modeéle bond graph de J. Thoma d’un systéme réactif, avec l'ajout de l’élément
RS.

Dans ce sens, la création d’entropie apparait dans le modéle exprimé par deux grandeurs

AS et S, qui représentent respectivement :

1. Le flux d’entropie générée par la réaction, il est modélisé par I'élément RS et exprimé

par:
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TAS = J(vap + vppg — Velic — VDip) (2.56)

2. Le flux de 'entropie de la réaction exprimé par :

TSy =TJ(waSs+vpSs —veSc —vpSp) (2.57)

En faisant la somme de 1’équation (2.56) et (2.57) le flux de la chaleur de réaction sera

donc représenté par:

AH, =TS =TS, + TAS = J(vaha + vphp — vche — vphp) (2.58)

Tel que ha ,hp ,hc ,hp sont les enthalpies de formation de chaque constituant, et S représente
le flux d’entropie da & la chaleur de réaction.
Les modéles bond graph des phénomeénes électrochimiques ont été initialement traités dans

[31][70]. Un modele bond graph d’une demi cellule & zinc galvanisé a été développé dans [31],

mettant en évidence I’aspect électrochimique et thermique (chaleur dégagée par la réaction).

RSl——

m\m N

1I——wTF|
L

:: :TF
Se__u/ i A

Fi1G. 2.14 — Modéle bond graph de D. Karnopp d’une demi cellule & Zinc galvanisé.

Concernant ce phénomeéne de génération de courant, comme le montre la Fig.2.14 le cou-
rant et le potentiel électrique engendrés par cette réaction d’oxydoréduction sont exprimés

par les relations constitutives du transformateur T'F modulé par zF.

1=zFJ
(2.59)

e=A/zF

ol z est le nombre d’électrons échangés et F' est la constante de Faraday. La puissance

chimique A J est transformé ainsi en deux formes de puissance, électrique et thermique.
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2.2.3.3 Modélisation des réacteurs chimiques

Selon les travaux réalisés jusqu’a présent concernant la modélisation par bond graph des
réacteurs chimiques, on peut distinguer deux types de modeéles : les modéles utilisant les vrais
bond graph et ceux utilisant les pseudo bond graph. Les différences entre les deux démarches
sont liées particulierement aux choix des variables de puissance et la procédure d’extraction

des lois constitutives. Dans ce qui va suivre on va évoquer chacune de ces démarches.

Modeéle vrai bond graph En ce qui concerne la premiére démarche, c’est une suite des
premiers travaux traitant les systémes fermés réactifs [31]. Les variables de puissances choi-
sies effort-flux correspondent respectivement au variables intensives et aux flux des variables
extensive[10][15]. Le modele vrai bond graph qu’on peut citer est celui traité dans [11][20].
Dans son travail, 'auteur traite le cas d’'un CSTR dans lequel se trouve un mélange de gaz par-
faits o se déroule une réaction réverssible v 4A+vpB = vcoC sous une pression P et volume
constant V. Le mélange est considéré homogeéne et le réacteur est isotherme et parfaitement

agité.

‘E NsiSsi 57

RSH—

reac

F1G. 2.15 — Modéle bond graph d’un CSTR [11].

L’énergie interne U stockée par le réacteur est représentée par un multiport C Fig.2.15
connecté aux deux bilans représentés par les jonctions 0 équation (2.60) qui représentent

respectivement le bilan de constituants et le bilan d’entropie:
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dn;
L= Nie; — Mg + Ui
ddbé _ (2.60)
% = Z heiSei - Z hsiSsi + % + Sreac + szx

Les lois constitutives de cet élément C déduites a partir des les équations (2.9) et (2.60) liant

les efforts (T, P, ;) aux déplacement (S, V, n;) sont exprimées comme suite :

3 i RN 3
S—l—RZniln(n—)—i-RNln 0 —ZniSOi
i=1 N VP i=1
T Ty exp 3
> n;Cp; — RN
p | = i=1 (2.61)
NRT
125 4
4 + RTn <7—V)

Tel que (Tp, soi) représentent la température de référence et I’entropie molaire standard; N est
le nombre de moles total des constituants contenus dans le réacteur; Spmig est le flux d’entropie
dfi au phénomeénes irréversibles.

En ce qui concerne la cinétique de la réaction, elle est représentée par ’élément RS qui
représente aussi le phénoméne de production d’entropie Smlc, on a déja trouvé cet élément
RS dans les modeles cités dans [71][31] Fig.2.14, les relations constitutives de 1’élément RS
dans le cas du modeéle Fig.2.15 sont données par :

vatvp vc
(%) k¢(T) exp (%) — (%) k. (T) exp (%)

J = 1% (2.62)

. 1 J
Sreac - ? ( Af Ar ) ; (263)

Ce modele développé respecte la régle de conservation d’énergie dans les éléments bond graph
grace au choix des variables de puissances. Toutefois, il présente certaines limitations lors de
I’extraction des lois constitutives de I’élément C,car la démarche a été établie sous 'hypothése
que le mélange est un gaz parfait, impliquant par conséquence 'utilisation de la loi des gaz
parfait PV = nRT. En réalité, pour ce méme exemple et pour d’autres applications de
mélanges gazeux, les caractéristiques de ces gaz changent, et I’équation des gaz parfaits ne
devient plus un modéle valable pour décrire le comportement de ces gaz. Ce sont des équations
d’état de gaz réels qui représentent dés lors le comportement de ces gaz, parmi elles on peut

citer [75]celles de Van Der Waals, Redlich Kwong dont I’expression est donnée par :
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P+——2 ) (V_b)=RT 2.64
<+<T>5v<v+b>>( | =

Ainsi, il est clair qu’a partir de cette relation ou autres, il est difficile d’extraire les lois
constitutives de I’élément C, car cette démarche est reliée au calcul de fonctions inverses, et
des conditions de leurs existences, ce qui ne peut pas étre imposé ou méme correspondre aux

conditions opératoires.

De plus, pour le cas des mélanges liquides, ou les mélanges hétérogenes il n’existe pas
une équation d’état qui caractérise le comportement de ces mélanges, ce qui rend la tache de
Iextraction des relations constitutives difficile, voire impossible pour ce type de systémes qui

représentent une partie considérable en génie des procédés.

D’autre part, pour des applications de commande ou de supervision, il est plus judicieux
d’utiliser le bilan d’énergie au lieu du bilan d’entropie, ce qui a été déja expliqué précédemment
[22], et d’un autre coté, le choix de représenter le bilan d’entropie a été établi du point de
vue de la thermodynamique des systémes irréversibles. Comme exemple de la limitation suite
a l'utilisatrion du bilan d’entropie, on peut citer le cas de la variable température 1" qui ne

peut étre commandée ou superviser que par le biais du bilan d’énergie.

D’un autre coté, I'entropie irréversible générée ne peut pas étre calculée aisément dans
le cas des réacteurs, car les phénomeénes irréversibles diis aux frottements sont difficiles a
modéliser, particuliérement ceux liés aux phénomeénes d’agitations, frottements du mélange
avec les parois, frottements dans le mélange dis aux turbulences. Pour le cas des réacteurs
dont la construction interne est compliquée comme le cas des réacteurs hétérogeénes, la tache de

calculer la production d’entropie dile au phénomeénes irréverssible est beaucoup plus difficile.

Du point de vue supervision, certains équipements ont été déja modélisés par pseudo
bond graph pour des arguments cités dans [22], comme le cas des compresseurs; des pompes
centrifuges; des échangeurs de chaleurs;....etc. Alors pour intégrer le modéle d’un réacteur
parmi ces équipements, il est nécessaire que le domaine thermique soit représenté en pseudo
bond graph ( représenter le bilan d’énergie au lieu du bilan d’entropie) afin d’obtenir un

modele global pour la détection de défaillances.

Modeéles pseudo bond graph Une autre démarche a été proposée dans la littérature pour
la modélisation des réacteurs chimiques. Elle est basée sur le choix de variables pseudo bond
graph [77]]26][43][53]dans tous les domaines énergétiques (thermique, chimique). Le travail qui
pourra représenter cette approche le mieux est celui cité dans [16] ot on considére un CSTR
parfaitement agité dans lequel se déroule une réaction irréversible vaA+vpB — vocC+vpD
endothermique. Les équations de bilan de constituants et d’énergie sont représentées par les

jonctions 0. et 0; Fig.2.16.
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dcC;
O : V== Nej — Nsi + Vi
dt (2.65)

0t : H = Y 110iCpiTei — s CpT 4 Q

¢ C
Ca Cp
T-LeAISf|—'0¢: Oc—ﬂSf:hsD
hsA )
TF TF NeD
Sf Sf

S f——w—0, Sf N 0¢ 1S finge
CB HeA Ce
Sf Wotmﬂ&f
C A c
Sf HeD C
Sf:Q

Fic. 2.16 — Modéle pseudo-bond graph d’un CSTR.

A la différence de Papproche vrai bond graph, les variables de puissances choisies sont
naturelles et commodes & manipuler, mais le produit effort flux ne donne pas une puissance.
Les variables choisies sont respectivement : le flux molaire 7n; et la concentration C; dans le
domaine chimique, le flux d’enthalpie H et la température T dans le domaine thermique.

Dans ce sens, les lois constitutives des éléments pseudo bond graph s’imposent a partir du
coOté relationnel, & titre indicatif pour les capacités chimiques C' leurs lois constitutives sont

représentées par :

1 [, n; .
C;= v /nzdt =7 avec (i =A,B,C,D) (2.66)

Cette relation est analogue a la relation électrique liant la tension v a la charge g:

v = % /z dt (2.67)
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c: étant la capacité éléctrique.

Les capacités sont reliées aux bilans de constituant 0. de chaque espéce, et la réaction
chimique est représentée par une résistance dont la loi constitutive est la loi d’action de
masse classique, reliant la vitesse d’avancement J et les concentrations des réactifs définie

par:

J = K(T)CYACYEV (2.68)

En méme temps cet élément définit le couplage entre domaine chimique et thermique & travers
la modulation par la température T' de la constante de réaction k(7). En ce qui concerne le bi-
lan d’énergie, la capacité représente une relation entre la température et la chaleur accumulée

par le mélange dans le réacteur, dont la relation constitutive est définie par :

1 .
T = Hdt 2.
pVCp / (2.69)

Bien que ce modele de [16] représente un intérét pour la simulation vue sa simplicité, il
présente certaines limitations au niveau de la représentation des transformations chimiques
qui apparaissent dans certains cas, & savoir le cas des réacteurs électrochimiques. Dans ce
dernier cas on a besoin d’informations concernant la dynamique de la réaction qui se manifeste
par I’énergie libre de Gibbs G et ’affinité chimique de la réaction A qui représente la force
motrice de la réaction. Un autre cas est celui des réactions réversibles ot la dynamique de la
réaction représentée par ’énergie libre de Gibbs G est nécessaire pour choisir le catalyseur ou
I'inhibiteur pour anticiper et éviter les zones d’équilibre chimiques qui représente des zones

mortes de non production.

2.3 Conclusion

Dans cette partie on a exposé 1’évolution de la modélisation par bond graph des systémes

thermodynamiques, et des réacteurs chimiques. Les points suivants & noter sont :

1. La plupart des auteurs ont choisi des hypotheéses et des considérations qui ne concernent
qu’une certaine catégorie de réacteurs, ce qui a conduit & reproduire des modéles parti-
culiers qui ne peuvent pas étre utilisés pour d’autres types de réacteurs.

2. L’absence d’un aboutissement des modeles élaborés vers des objectifs définis (I’analyse,
la commande, la supervision, étude énergétique,...etc) pour prouver l'utilité de I'ap-
proche bond graph pour la modélisation de ce type de systémes. Ainsi, I’approche bond
graph a été utilisée dans ces travaux seulement comme un outil de simulation.

3. L’inexistence d’une approche globale ou une méthodologie pour la modéliation des réac-
teurs chimiques par bond graph comme le cas des systémes éléctriques, mécaniques,...etc.

Le chapitre suivant sera consacré a la modélisation des réacteurs chimiques par bond
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graph. Les modéles des réacteurs seront congus et classés dans l'objectif d’étre utilisés
pour la détection et des défaillances et la conception de systémes de surveillance pour

les installations chimiques.
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Chapitre 3

Modélisation générique par bond

graph des réacteurs chimiques

3.1 Introduction

Dans ce chapitre on va présenter la modélisation des réacteurs chimiques en tenant compte
des phénomeénes chimiques et physico-chimiques (diffusion, absorption,...etc.) qui peuvent
avoir lieu, et qui représentent un critére de classification des réacteurs industriels. La mo-
délisation des réacteurs chimiques sera abordée en évoquant la modélisation des domaines
hydrauliques et thermiques en s’appuyant sur les équations de bilans des différents types
de réacteurs. Les modéles obtenus seront combinés avec ceux des réactions chimiques pour
reproduire les modéles génériques des réacteurs.

L’ensemble des modeéles a été développé afin de simplifier la procédure de modélisation , et

permettre ainsi de classifier et formuler la modélisation des réacteurs et réactions chimiques.

3.2 Modélisation de la cinétique chimique

3.2.1 Reéactions homogénes

Meéme si la modélisation des réactions homogénes a été déja abordée auparavant par
[1][11][16], les solutions et les modeles bond graph proposés jusqu’a présent sont spécifiques
aux cas traités, et non adaptés pour servir comme solution pour le cas général . Pour concevoir
les modeles génériques des réacteurs homogeénes, de nouveaux éléments bond graph seront
proposés dans cette partie.

Considérons 1’élément multiport désigné par RCH (Résistance CHimique). Cet élément
a été congu pour permettre de représenter & la fois, la stoechiométrie et la cinétique des

réactions homogenes en tenant compte de:
1. La réversibilité ou lirréversibilité de la réaction.

43
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2. La nature du mélange (solution parfaite ou idéale, mélange de gaz...etc.).

3. La stoechiométrie de la réaction (ce qui peut faciliter la représentation des stoechiomé-

tries complexes tel est le cas: des réactions en série, des réactions en paralléle,...etc.).

4. La représentation de la réaction au voisinage ou loin de 1’équilibre pour le cas des

réactions réversibles ou électrochimiques.

Ainsi, la structure de I’élément multiport RCH est constituée de deux éléments bond graph
multiport, a savoir:

a) Des transformateurs multiport TF qui représentent la stoechiométrie de la réaction.

b) Une résistance multiport R qui représente la cinétique de la réaction, dont la loi consti-
tutive a été améliorée par rapport a la forme développée dans [1][40], et cela afin de permettre
d’adapter 1’élément RCH & tous types de cinétiques ou stoechiométrie réactionnelle. Face a
certains cas particuliers qui se présentent, dont la loi est une forme irréguliére par rapport a la
forme habituelle (la réaction n’est pas représentée par la loi d’action de masse), la modélisation
de la cinétique chimique doit faire 'objet d’un traitement particulier.

L’élément multiport RCH est en causalité conductance Fig.3.1 ou 'effort constitue ’en-
semble des potentiels chimiques des constituants désignés par p,, et le flux constitue les vitesses

d’avancement des constituants {l = (v — u{ )J, tel que J est la vitesse d’avancement globale
!

de la réaction, et (v],v;) sont les coefficients stoechiométriques du constituant ¢. L’élément
RCH est connecté aux jonctions 0 qui représentent les bilans d’espéces de chaque constituant

impliqué dans la réaction.

{m

i
y
.

Fi1G. 3.1 — Elément RCH et sa structure interne (avec Ay i,Ar; les affinités chimiques des

réactions directe et inverse d’un constituant i).

Pour expliquer en détail la démarche de modélisation des réactions chimiques par le biais
de I’éléement RCHI, examinons le cas général d’un mélange formé de p constituants (réactifs
+ produits) ou se déroule k réactions qui peuvent étre réversibles ou irréversibles dont le

systéme d’équations qui représente le mécanisme réactionnel est défini par:
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D p
Réaction(1): Zl/{iAi - ZVq,z’Ai
i—1 i=1

D p
Réaction(2): Zug’lAi = ZVg,z’Ai
i—1 i=1

P P
Réaction(k) : ZuiiAi = ZVZ,iAi
i=1 i=1

Le modéle bond graph modélisant 1’ensemble des k réactions est représenté dans la Fig.3.2

ci-dessous, ol pour chaque réaction on a affecté un élément RCH.

(k) &k
RCH, »
gk,p

Fic. 3.2 — Modéle bond graph d’un systéme de réactions en utilisant ’élément RCH.

La structure interne détaillée de I’élément RCH est donnée par la Fig.3.3 ci-dessous qui
représente le modele de la k™€ réaction. Cette structure est similaire pour I’ensemble de
toutes les réactions, seulement ce sont les lois constitutives des éléments R et les modules des
transformateurs TIF qui varient en fonction de la cinétique et la stoechiométrie réactionnelle

de chaque réaction représentée.
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(Af)kl (Ap ik

E

Fi1G. 3.3 — Structure interne détaillée de 1’élément RCH de la k€™ réaction.
1. Elément multiport TF

Les valeurs des modules attribués aux transformateurs TIF sont définies a partir de la
matrice stoechiométrique de chaque réaction modélisée par un élément RCH Fig.3.2. On a v

la matrice stoechiométrique de I’ensemble de toutes les réactions:

Vg — V{J e Vip— V{,p Reéaction (1)
V= (3.2)
VZ,1 - V£,1 e Vz,p — Vi,p Reéaction (k)

On considére la matrice stoechiométrique vy, de la k™€ réaction donnée par:

v f v f
Vk,l Vk,l l/k,p Vk,p

Cette matrice vy, peut étre décomposée en deux parties : v}, qui représente la matrice stoechio-

métrique des réactions inverses et 1/,’: qui représente la matrice stoechiométrique des réactions

directes, tel que:

0 0 0 0
I/k—l/k+V£— + (3.4)
f f
1/’1;71 . 1/’];71) Vg1 o Vkp
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Ainsi les modules des transformateurs multiport peuvent se mettre sous la forme de matrices

symétriques M]f et M; Fig.3.3 comme suit:

1/v

Exemple 3.2.1 :

k1

Vi

0 0
0

1/1/]];1 1/Vl]:,p

0
0
1/V£’p
0o --- 0
0
Vk:,l Vz:,p
0
0

l/};’p

Considérons le mélange composé des constituants: A, B, C, D, E, F. Il se déroule dans

ce mélange deux réactions:

vaA+vgB =veC +vpD

Ve C + VgE — VpF + VB

Les matrices des modules des transformateurs des deux réactions sont m

données comme suit :

© 2008 Tous droits réservés.

(Réaction 1)

(Réaction 2)

1/va 1/vg 0 0 0 O

0 0 00O00O0

00 vo vp 0 O

00 0 0 0O

(3.7)

(3.8)

j = 1,2)sont

(3.10)
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00 0 0 0
m) = (3.11)

00 1/vf 0 1/ 0

[en)

00 000 0
mh = (3.12)

0 v 00 0 vy

Les matrices des modules des transformateurs TF ,M, ,f , M, sont données alors par:

0 m! 0 mY

Mf = YoM = ! (3.13)
m{ 0 mp 0
0 ml 0 mi

M = 2| Mz = ? (3.14)
mi 0 m; 0

e &,
0 |—M70 KA
€1,4 nA

(A4p)1 (A / é
J1 1 E F 0z — OHB
‘ §1.8 np

1€1,D np
|

(A7)1 (sz)l : | €
TIF oh.—”\—\o bo
J1 \ Ifl,E E

Lo

3
0 2F\\o L
———————————————————————————— 161 F ng

Fi1G. 3.4 — Modeéle bond graph de la structure interne de [’élément RCH de la premiére réaction.

2. Elément multiport R

Pour mettre ’élément R sous une forme adaptée & toute sorte de cinétique chimique

(réactions homogenes), la loi constitutive de cet élément a la différence des lois proposées
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auparavant [1][16], avait été affinée de telle sorte a étre une loi générique. Ceci dit, on peut

générer & partir de cette loi divers types de lois constitutives en fonction de:

a). La phase des constituants.
b). La réversibilité de la réaction.

¢). La stoechiométrie réactionnelle.

En effet, la loi constitutive de ’élément R est définie toujours par une relation effort -flux
reliant la vitesse d’avancement de réaction J et les affinités chimiques (Af,A;). La forme

générale de cette relation est donnée par:

J = Dp(As,A,) (3.15)

Cette loi générique sera définie ainsi pour le cas général d’'un mélange composé de p consti-
tuants par ’équation (3.16), étant donné que j est l'indice d’une réaction, pour j=1,....k on

a:

p I/f .(175“371 ')55 ui,j _A} ] A'f ]
j f( ) 'Hl RT RT (3 16)

P v '(1_67'e11 ')56 ui,j _AO ] A ]
_ . Cdyi »J /7 eque,j 7] 7]
Orev,jkr (T) H \ exp < =T > exp <_RT> \%4

Tel que Ji,...,Jx sont les vitesses d’avancement de chaque réaction. elles sont définies par

I’expression :

I = 1 & (3.17)
T =) T v ) ’
Via = Vi Vio — Vip

)

Ainsi pour toute réaction on a:

Ay, A, affinités chimiques des réactions inverses et directes.

Aof,A; : affinités chimiques standards des réactions inverses et directes.

k,, ks : constantes de la vitesse de réaction, dont la forme est définie par la loi d’ Arrhenius
k = ko exp(—E,/RT), avec I’énergie d’activation de la réaction.

drey : variable booléenne de réversibilité, elle prend la valeur 0 si la réaction est irréver-
sible et prend la valeur 1 si la réaction est réversible.

dequi : variable booléenne d’état d’équilibre chimique, elle prend la valeur 0 quand on
veut représenter la réaction loin de I’équilibre, et elle prend la valeur 1 quand on veut

représenter la réaction au voisinage de 1’équilibre.
¥, : une fonction qui dépend de la phase et des propriétés du mélange avec:

1. Pour le cas d’'un mélange de gaz on a: ¥; = 1/(RT%,), avec v, le coefficient d’activité

du constituant .
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2. Pour le cas des solutions (solvant+soluté) on a: ¥; = 1/, avec v, le coefficient d’activité

du constituant <.
Exemple 3.2.2 :

Considérons le cas d’un mélange de p constituants considérés comme gaz parfait, ou se

déroule une seule réaction irréversible :

p p
D VA > Y ik, (3.18)
=1 i=1

En remplagant par les valeurs correspondantes des variables booléennes (drey,0equi) €t des

fonctions ¥;, la loi constitutive de I’élément R sera exprimée ainsi par la forme:

p v! °
1 i —A A
11 (7r5;) o (R—Tf> = (7f)

=1

J= 1% (3.19)

3.2.2 Reéactions hétérogénes

Ce type de réactions particuliéres et qui revét un intérét industriel est trés présent en
génie des procédés. Ainsi on le retrouve impliqué notamment dans le cas des réacteurs hété-
rogénes, ol le mélange réactif est constitué de deux, voire de trois phases impliquées dans la
réaction, et par conséquence on constate la présence de divers phénomeénes physico-chimiques
complexes (exemple: diffusion, absorption,. ....etc.) ayant une influence directe sur I’évolution
de la réaction, d’otl la nécessité de représenter de tels phénomeénes. Peu de travaux concernant
la modélisation des réactions hétérogénes par bond graph sont développés dans la littérature.
Pour remédier a cette problématique, il est indispensable de distinguer tout d’abord, les dif-
férentes cinétiques physico-chimiques de cette classe de réactions, et cela, afin de faciliter par

la suite leur modélisation.

3.2.2.1 Reéactions hétérogénes catalytiques

Cette sous-classe se différencie par rapport aux autres réactions hétérogénes par la présence
d’un catalyseur solide qui a le role de stimuler la réaction et augmenter ainsi sa vitesse
d’évolution. Un catalyseur solide est constitué de grains qui peuvent prendre différente formes
de volume, exemple : sphérique, cylindrique,...etc. Ces grains peuvent é&tre suspendus dans le
mélange réactif, ou fixé par le biais d’un dispositif technologique appelé lit. Pour classifier la
cinétique des réactions catalytiques, on va se baser sur la phase des constituants impliqués

dans la réaction, ainsi on peut distinguer :

1. Les réactions catalytiques Gaz-Solide (Catalyseur).
2. Les réactions catalytiques Liquide-Solide (Catalyseur).

3. Les réactions catalytiques Liquide-Gaz-Solide (catalyseur).
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Réactions catalytiques Fluide (Gaz ou Liquide avec solide (Catalyseur)) Le mé-
lange réactif est composé d’un catalyseur solide et d’un seul constituant en phase gaz ou
liquide. La forme de la réaction est définie par:

Catalyseur solide

vaA veC (3.20)

(g, 1) (g, 1)

La transformation chimique (Fig.3.5) du constituant A se déroule précisément sur les parois
intérieures des pores situés dans chaque grain solide. Ainsi, aprés la diffusion et l'infiltration
du constituant A dans les pores, il est adsorbé par le catalyseur sur les surfaces des parois ce
qui permet la transformation du constituant A en C, et engendré ainsi un double phénomeéne

de production et de désorption du constituant C.

Ay 105 D g0O°)

Transformation de A en C.
Désorption de C.

Q
@ C Diffusion de A.
2. Adsorption de A.
3.
4.

Particules solides du catalyseur

F1G. 3.5 — Processus de transformation chimique dans une réaction Solide (Catalyseur)-Fluide.

Eléments multiports RCL et RCG Pour représenter cette cinétique catalytique de
transformation, il est essentiel de tenir compte de I'influence des phénoménes physico-chimiques
sur I’évolution de la réaction. Pour modéliser la cinétique chimique on propose les éléments
multiport RCL (Résistance chimique d’une réaction Catalytique avec un constituant Liquide)
et RCG (Reésistance chimique d’une réaction Catalytique avec un constituant Gaz) Fig.3.6.
Ces éléments permettent de modéliser les phénoménes de transformation dans une réaction

catalytique (catalyseur solide).
RCL—-<—
RCG5—

F1G. 3.6 — Eléments multiport représentant la cinétique catalytique dans une réaction
Solide(Catalyseur)-Fluide (Gaz ou Liquide).
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La structure interne (Fig.3.7) des éléments multiports résistifs RCL et RCG est proche de
celle de I’élément multiport RCH. Seulement, la loi constitutive de I’élément R est différente
de celle employée dans le cas des réactions homogénes, ce qui est di a la spécifité de ce type

de réactions et des phénomeénes physico-chimiques qui sont impliqués.

F1c. 3.7 — Structure interne détaillée des éléments RCL et RCG.

Ainsi, a partir de la loi de la cinétique physico-chimique des réactions catalytiques (cataly-
seur solide) citée dans [61][46][39], on a défini la loi constitutive de I’élément R reliant la vitesse

d’avancement de réaction J et I'affinité chimique Ay, elle est donnée ainsi par ’expression :

o

A A
J = ek(T)V%" exp (R—j{> exp <R—§) Vv (3.21)

Ou ¢ est le coefficient d’efficacité qui varie entre 0 et 1, et qui définit I'influence des phénomeénes

physico-chimiques sur la transformation chimique. Ce méme coefficient dépend d’un parameétre

n

désigné par "module de Thiele M7 " exprimé & son tour dans notre cas par:

1
(va+1DkCPA 2
Mpr=1L 3.22

T ( De ( )
Tel que L est la longueur moyenne des pores, De est le coefficient de diffusion dans les grains,
v 4 est Pordre de la réaction, k est la constante de vitesse de réaction, C'4 est la concentration
de A. Pour ¢ il est exprimé par une fonction qui dépend de Mr. La forme de cette fonction

dépend du type des grains du catalyseur tel que:
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1
A tanh M7 pour une forme palette

T
1 I(2Mr)

—— ———=pour une forme cylindrique, ou I,, est la fonction de Bessel 3.23
My To(2M7)” Y d (3.23)

i 1 1 our une forme sphérique
\ My \tanh3dy 307 ) P prerd

Dans le cas ol le mélange catalyseur est constitué de grains de formes différentes, le coefficient

global d’efficacité € du catalyeur est défini par:

e = X161+ Xoea + ... + Xpen (324)

Avec X, est la fraction volumique et g, est le coefficient d’efficacité de la forme spécifique x

du grain catalyseur [39).

Réactions catalytiques Liquide-Gaz-solide (catalyseur) En ce qui concerne ce deuxiéme
cas de réactions catalytiques, la réaction se déroule en présence d’un catalyseur solide et de
deux constituants de phases différentes (Gaz -Liquide) L’expression décrivant la réaction est
donnée ainsi par :

Catalyseur solide
—

vpAA , +vEB, voC (3.25)

(g—1 (9:,5)

Cependant avant I’accomplissement de cette réaction catalytique qui représente 1’étape finale
de la transformation des constituants, d’autres phénoménes de nature physico-chimique ont
déja précédé cette étape. Ces phénoménes physico-chimiques jouent & vrai dire le role de
résistances sur le parcours des particules A et B (Fig.3.8) qui se dirigent vers le grain catalyseur
pour se transformer suivant la réaction définie par I’équation (3.25). Ainsi on peut distinguer

trois résistances physico-chimiques:

1. La résistance du film gaz qui représente le phénoméne de transport par absorption des
particules A du gaz vers 'interface Gaz-Liquide pour raison de différence de pression

est décrite par:

Ny = Kaga(Pa — Pa)V; (3.26)

K 4 Coefficient du film gaz (mol/Pa.m?.s)

V;: Volume du mélange réactif (m?)

a: Surface de U'interface Gaz-Liquide/ Volume du mélange réactif.
P4: Pression de A en phase gaz.

Py;: Pression de A sur l'interface Gaz-Liquide.
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Ny: flux molaire de transport par absorption des particules A par différence de pression.

2. La résistance du film liquide représente le transport par absorption des particules A de
I'interface Gaz-Liquide vers le liquide par différence de concentration. Ce phénoméne

dépend de la solubilité de A, elle est définie par la loi de Henry:

Pa; = HoCpi (3.27)

Na = Kxa(Cai — Ca)Vy = Kaga(Pa — Pa)Vi (3.28)

K 4;: Coefficient du film liquide (I/m?s).

H : Coefficient de la loi d'Henry (Pa m? liquide/mol)

C4: Concentration de A dans le mélange liquide.

C4;: Concentration de A sur Iinterface Gaz-Liquide.

Ny: flux molaire de transport par absorption des particules A par différence de concen-

tration.

3. La résistance du second film liquide représente le transport des particules A et B du
liquide vers la particule en raison de la différence de concentration entre le liquide et le

catalyseur solide. Ce phénomeéne de transport est décrit par :

Na = Kaca,(Ca — Cag)Vy = Kgja(Cai — Ca)Vy = €4 (3.29)

K. : Coefficient du deuxiéme film liquide (m31/m? cat s)

ac: (Surface totale de ’ensemble des grains catalyseur) / (Volume du mélange réactif).

C4s: Concentration de A dans le grain solide.

Ny: flux molaire de transport par absorption des particules A par différence de concen-
tration dans la particule solide.

13 A Vitesse de taux d’avancement A.
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Interface gaz-liquide

Film gaz | | Film liquide

Film liquide
l/
AN
% Diffusion de A dans la
particule solide

y

Partie gaz Partie liquide Partie solide

FiG. 3.8 — Schéma montrant les résistances physico-chimiques impliquées dans une réaction
Solide (Catalyseur)-Liquide-Gaz.

Elément multiport RCF  Ainsi, pour représenter la cinétique de la réaction en tenant

compte des résistances physico-chimiques, on propose 1’élément multiport qu’on désigne par

RCF (Reésistance d’une réaction Catalytique avec des Fluides de phases différentes). Cet

élément est représenté par son modele bond graph dans la Fig.3.9.

RCF+4—

F1G. 3.9 — Elément multiport RCF représentant la cinétique chimique d’une réaction Solide
(Catalyseur)-Liquide- Gaz.

© 2008 Tous droits réservés.

A L Mo s
7 1" TF:HTOﬂ

F1G. 3.10 — Structure interne détaillée de ’élément RCF.
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La loi constitutive de 1’élément résistif R déduite a partir des équations (3.26, 3.27,
3.28,3.29) (on procéde par I’élimination des variables inconnues Py;, C4;)est exprimée par

I'équation (3.30) (sachant que Cy ~ Clas).

Gn)
g vatla (3.30)

1 1 1 1
+ + +
(HAKAga Kaia  Kacae @(Af))

avec:

A A °
O(Af) =€ fi k(T) U* U'P vy exp <_R_§) exp (—f> exp <M> (3.31)

f1: (Volume du liquide)/(Volume du mélange).

m: Résistance du film gaz.
1

: Résistance du premier film liquide.
K AlQ
1

: Résistance du deuxiéme film liquide.
KAcac
Enfin, il faut préciser que cet élément a été congu sous une hypothése faite par [39], ou

on considére que la vitesse des transformations physico-chimique est égale a la vitesse de

réaction. Autrement dit, chaque constituant réactif qui se trouve dans le grain de catalyseur
se transforme instantanément suivant la réaction catalytique définie, il n’y a pas de temps

d’attente entre la transformation physico-chimique et chimique.

3.2.2.2 Reéactions hétérogénes non catalytiques

Réaction Liquide-Gaz Ces réactions se caractérisent par ’absence d’'un catalyseur,
étant donné que tous les constituants présents dans le mélange sont impliqués dans la réac-
tion avec des phases différentes. Ainsi, & 'instar des réactions catalytiques, des phénomeénes
physico-chimiques apparaissent et accompagnent la transformation chimiques. A cet effet,
on peut distinguer trois différentes classes de ce type de réactions en fonction des phases

présentes :

1. Les réactions Liquide-Solide.
2. Les réactions Gaz-Solide.

3. Les réactions Liquide-Gaz.
Réactions non catalytiques Liquide-Gaz Cette sous-classe de réactions hétérogeénes non

catalytiques est trés présente en particulier dans le cas des réacteurs a lit fluidisés, ou la forme

générale de la transformation chimique est donnée par:
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vad,.,, tveB, = vcC (3.32)

g—l 9.l,8)

Interface gaz-liquide

Film gaz j‘ /— Film liquide

Py

|

|

|

|

|

Py :

|

Cai |
|

\:7%
|
|
e,
e

Partie gaz Partie liquide

F1G. 3.11 — Schéma montrant les résistances physico-chimiques impliquées dans une réaction

Liquide Gaz.

En outre, on peut spécifier dans ce cas de réactions, deux résistances physico-chimiques

Fig.3.11 qui influencent ’évolution de la réaction. Elles sont définies comme suit :

1. La résistance du film gaz, représentant le phénoméne de transport par absorption des

particules de A du gaz vers l'interface Liquide-Gaz pour raison de différence de pression.

Na = Kaga(Pa — Pa)Vi (3.33)

2. La résistance du film liquide qui représente le transport par absorption des particules

A de linterface Liquide-Gaz vers le liquide par différence de concentration Fig..3.11.

Na = Kqa(Cai — Ca)V, (3.34)

Elément multiport RLG Pour représenter 'ensemble des résistances physico-chimiques,
on a proposé I'élément multiport RLG (Résistance chimique d’une réaction Liquide-Gaz)
Fig.3.10. Sa structure interne est similaire & celle de 1’élément multiport RCF dans le cas ou
la vitesse de réaction est considérée égale a la vitesse de transformation physico-chimique de
A, si non cet élément sera un élément simple RLG et on doit tenir compte dans ce cas la de

la transformation chimique en ajoutant un élément RCH.
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RLG—5—

F1G. 3.12 — Elément multiport RLG représentant la cinétique chimique d’une réaction Liquide-

Gaz.

i
Ay Af A 1/-I-/A—l KA
J 1 TF : P 0 n4

A /s

F1G. 3.13 — Structure interne détaillée de ’élément RLG.

Ainsi, des équations (3.33,3.34), la loi constitutive de I’élément R présenté dans la Fig.3.13

ViPa
vaH 4

sera donnée par:

J = 1 (3.35)
HaKaga  KpyaE  O(Af)
avec :
A A o
_ va B Ay Ay [ = fia
O(Ay) = fi k(T) ¥')* WP vaexp ( RT) exp (RT) exp <—RT ) (3.36)

FE est un coefficient qui varie entre 0 et 1 et qui module la résistance du film gaz. Le calcul

détaillée de E peut étre consulté dans [39].

Réaction Fluide-Solide Concernant ce type de réactions hétérogeénes, le mélange est
constitué de deux phases: phase solide sous forme de grains sphériques, et phase liquide (ou
Gaz). Ainsi, on peut différencier deux cas possibles, dont le premier concerne la situation ou
la particule solide garde son volume durant la réaction tout en se transformant en un autre

constituant (Fig.3.14). En revanche pour le deuxiéme cas, le volume de la particule solide
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diminue progressivement avec la conversion die & la transformation chimique. L’équation

décrivant ce type de réactions est décrite ainsi par:

Ay + B = C

(g:l,s)

(3.37)

La partie de la particule B Film gaz
transformée en C'suivant la
réaction : A(g) —+ B(s)_’c(s)

smTTES La partie non
\\ transformée de la
\ particule B

’
U \
J )
1
A )
v
\
N\
CA ~ P
4 NS - =
Ca, — W
Caf N o
Cl ——ro
R T " R

FiG. 3.14 — Schéma d’une particule solide en réaction chimique.

A Tinstar des réactions hétérogeénes citées avant, cette classe de réactions se caractérise
par la présence de phénomeénes physico-chimiques suceptibles d’étre modélisés par un élément

bond graph résistif qui représente :

1. Larésistance du transport par absorption de A du milieu liquide & la particule provoquée
par la différence de concentration.

2. La résistance de transport par diffusion de A a travers la partie convertie du constituant
B.

Remarque:
Seulement il faut noter que dans le cas ou la partie convertie de B se transforme sous

forme liquide, la deuxiéme résistance n’est pas considérée.
K

RLS ——
&

F1G. 3.15 — Elément multiport RLS représentant la réaction chimique Solide-Fluide (Gaz ou
liquide).
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Elément multiport RLS De ce fait, et afin de représenter la cinétique de cette classe

de réaction en tenant compte des phénomeénes physico-chimiques, on a proposé I'élément

multiport RLS (Reésistance d’une réaction entre constituant Liquide et Solide) représenté

dans la Fig.3.15. La structure interne est similaire & celle présenté dans la Fig.3.10. La loi

constitutive de 1’élément R exprimée par I’équation (3.38) a été déduite en utilisant la théorie
du modele SCM (Shrinking Core Model) citée dans [39] décrivant la réaction Solide-Liquide.

Cette loi peut étre employée également dans le cas ou la particule change de volume.

le rayon variable de la particule on a:

S, = 4mr?
Sachant que:
I/BCA
ﬁ _ PB
dt 1 . (R—r)r N 3
R2K RDe 5

K, ;: Coefficient du film liquide qui entoure la particule solide.

Sez: Surface externe du grain solide.

(3.38)

On définit J la vitesse d’avancement de la réaction en tenant compte des phénomeénes de
transport et de diffusion. Pour le cas ol le volume de la particule change avec la progression

de la réaction, la surface extérieure est calculée parallelement. Alors si on considére que r est

(3.39)

(3.40)

0: Coefficient booléen qui prend la valeur 1 quand la particule ne change pas son volume,

dans le cas contraire ce coefficient prend la valeur 0.
r: Rayon de la particule solide.

C4: Concentration de A en dehors de la particule.
De: Coefficient de diffusion de la particule solide.
k': Constante de réaction par unité de surface.

R: Rayon initial de la particule.

pp: Masse volumique du solide B.
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3.3 Modélisation des réacteurs chimiques

3.3.1 Reéacteurs homogénes

Pour cette catégorie de réacteurs, les constituants qui composent le mélange réactionnel
sont de phase identique, mais les modes de fonctionnements sont différents. Les réacteurs
peuvent étre employés et classés ainsi, selon leurs caractéristiques fonctionnelles pour accom-
plir un processus spécifique en étant impliqué dans I'installation globale du procédé. Des lors,
il convient donc via ce critére de distinguer deux principaux types de réacteurs homogenes:
les réacteurs a parameétres localisés représentés par des équations différentielles ordinaires tels
que: les réacteurs continus, les réacteurs fermés, les réacteurs semi fermés,...etc; les réacteurs
a parameétres distribués représentés par des équations différentielles a dérivées partielles tels
que les réacteurs tubulaires. Ainsi, a travers la présentation de ces deux types de réacteurs, on
va exposer la procédure de modélisation et concevoir ainsi des classes de modéles bond graphs
génériques pour les réacteurs homogenes. Ces modeles seront adaptés a des applications liées

4 la commande, "analyse structurelle et la supervision des procédés industriels.

Bilan de masse On considére le cas général d’un réacteur homogene de volume V.. my;
et 1 sont respectivement les flux massiques & I'entrée du réacteur qui correspondent aux
constituants (actifs ou inertes), et le flux massique a la sortie du réacteur.

Dans le cas des réacteurs a paramétres localisés, on va supposer que le mélange est en équi-
libre global du point de vue thermodynamique, ceci dit les variables intensives sont uniformes
dans tout le mélange, & savoir: la pression P, la température T, et le potentiel chimique de
chaque constituant p,. Notons toutefois, que la masse volumique p totale est considérée aussi
uniforme et varie en fonction de la composition du mélange, ce qui dépend essentiellement
de I’évolution des réactions en cours. Les masses volumiques des constituants p; varient en
fonction de la température T et de la pression P du mélange réactif (particulierement dans
le cas des fluides compressibles, tandis que dans la situation ou le mélange est considéré

incompressible elles restent constantes .

oLy

el

-4

. me2
(1heis pi) (11, p)

N I I
e U (s, p)

Fia. 3.16 — Schéma général d’un réacteur homogéne en domaine hydraulique.
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Le débit massique m et la pression P sont utilisés en qualité de variables de puissance en
pseudo bond graph. La masse volumique étant variable, il est en effet plus juste d’utiliser 7 a
la place du débit volumique V= m/p ,car manipuler V devient plus complexe en simulation.
Le modéle pseudo bond graph dans le domaine thermique est donné par Fig.3.17. Dans ce

modeéle, '’équation & la jonction 0 représente le bilan de masse défini par:
dm P .
S e, (3.41)
i=1

C
\

I
ml| P

SF-G-—0--—iS f

Mej m

Fic. 3.17 — Modéle pseudo bond graph général d’un réacteur homogéne en domaine hydrau-

lique.

L’élément C est caractérisé par une relation liant la pression P et la masse m, P =

®c(m), m est la variable de déplacement généralisé ([ dt = m)et P et la variable d’effort.

En ce qui concerne les réacteurs a parameétres distribués, I’hypothése de 'uniformité des

variables intensives sur I’ensemble du mélange réactionnel n’est plus valable, car la matiére

dans ce cas se déplace et se transforme en méme temps, d’ou la forme de I’équation du bilan

de masse donnée par I’équation ci-dessous avec v/ l'opérateur de divergence, et v le vecteur
de la vitesse de déplacement du mélange.
dp

e +v(pv) =0 (3.42)

Ainsi, on constate que ’équation de conservation de matiére est exprimée en terme de la
masse volumique p et non pas en fonction de la masse m, d’ou la difficulté de normaliser le
choix des variables de puissance de ce type de réacteurs avec celui décrit plus haut (réacteurs

a parametres localisés).

Bilan général d’énergie Dans l'objectif de présenter le modéle bond graph du domaine
thermique correspondant au bilan d’énergie, on considére les flux d’énergie véhiculée par la
matiere & 'entrée et la sortie du réacteur désignés respectivement par: E, et Ej, ainsi que E
le flux d’énergie stockée par le mélange réactionnel. En plus, on a d’autres sources d’énergie
qui viennent s’ajouter, en particulier @ le flux de chaleur fourni par le milieu extérieur, et W

le flux du travail effectué par le réacteur ou regu du milieu extérieur.
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> Y\

; YA
N MV (B
Tei

)] els

F1G. 3.18 — Schéma général d’un réacteur homogéne en domaine thermique.

Pour le cas des réacteurs a parameétres localisés, on considére que la température T' est
uniforme dans tout le mélange réactionnel suite & ’hypothése faite auparavant. Ainsi, on
choisit comme variables de puissance le flux d’énergie (de toutes formes :E, Q, W,....etc) et la
température T'. Le domaine thermique sera représenté ainsi par le modéle pseudo bond graph

Fig.3.19 ci-dessous.

W BT
\\ _E_
S fl-—-b —————— - 0——iSf
SEF+-o---
€eilllej

Fic. 3.19 — Modéle pseudo bond graph général d’un réacteur homogéne en domaine thermique.

ee; €t es désignent les flux des énergies spécifiques par unité de masse. Il faut noter que le
modeéle pseudo bond graph présenté tel qu’il est dans la Fig.3.19 ne peut pas servir comme
support de simulation ou d’analyse, on ne peut que I’employer comme point de départ pour
extraire d’autres classes de modeles. Ce sont le mode de fonctionnement et les conditions
opératoires qui vont faire la différence entre ces classes de modeéles, ce qui va étre présenté
en détail par la suite. L’équation du bilan thermique générée a partir du modele sera donnée
par:

dE I~ . , .
E = Zmeieei —mges +Q+W (343)
=1

Concernant les réacteurs & paramétres distribués, le modéle présenté dans la Fig.3.19 est

valable uniquement au niveau local (avec adaptation), car la température 1" n’est pas uniforme
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dans tout le mélange. Alors, en employant le modéle Fig.3.19 on va se trouver avec plusieurs
circuits RC' en série [2]qui représentent : le stockage de la chaleur & chaque point considéré et
le transfert thermique entre deux nceuds. On obtient ainsi un modéle bond graph discrétisé

du domaine thermique.

Bilan d’espéces Considérons d’abord le cas des réacteurs a paramétres localisés, ol on
considere la présence de k réactions chimiques R; = {Ry,...,Rr} qui se déroulent dans un
mélange réactionnel bien agité. Suite a 'hypothése de I’équilibre thermodynamique global
citée au début, le potentiel chimique p,; de chaque constituant est uniforme dans tout le
mélange. On a les concentrations Cp; et les flux molaires n.; des constituants & 'entrée du

réacteur, les concentrations C; et les flux molaire ng; des constituants & la sortie du réacteur.

/\

£)
i(c‘i)

- N

F1G. 3.20 — Schéma général d’un réacteur homogéne en domaine chimique.

N

En ce qui concerne le modeéle bond graph du domaine chimique Fig.3.21, 'usage de 1’élé-
ment RCH qui a été présenté auparavant a permis de représenter la transformation chimique
d’une facon détaillée, tout en tenant compte de la cinétique et la stoechiométrique des réac-
tions en cours.

L’élément capacitif C refléte la présence d’un phénomeéne de stockage de I’énergie chimique
nécessaire pour ’évolution des réactions, ou la relation constitutive de cet élément relie le
potentiel chimique p,; (effort) et le nombre de moles n; (déplacement généralisé), et dont la

forme varie en fonction de ’état physique du mélange (mélange gaz, mélange liquide).
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C
RCH~e—0—e—SF

Nej

SIF

Fia. 3.21 — Modéle bond graph général d’un réacteur homogéne en domaine chimique.

La jonction 0 vectorielle (Fig.3.21) représente I’ensemble des jonctions 0 qui représentent
I'uniformité des potentiels chimiques p; et les bilans d’espéces, dont la forme est donnée par

I’équation d’un constituant particulier ¢ :

dn; .
dtl = N — Ngj + Z Vi —vj;)Jjaveci=1..p (3.44)

Cependant, en ce qui concerne les reacteurs a paramétres distribués, la concentration et le
potentiel chimique des constituants sont uniformes dans des portions locales (apres discriti-
sation). Dans ce type de réacteurs un phénomene de diffusion est présent entre portions et
permet ainsi le déplacement des constituant entre zones. Ce phénomeéne physico-chimique qui
dépend de la concentration est défini par la loi de Fick, o le flux de diffusion d’un constituant

1 est exprimé par:

J; = —DiyC; (3.45)
Avec D; le ccefficient de diffusion que nous supposerons indépendant de la concentration.

Ainsi, I’équation du bilan d’espéce pour un constituant particulier est donnée par :

O V(G = Ri+ D (C) (3.46)

Avec v qui représente la vitesse du déplacement du mélange dans le réacteur. R; représente

la production du constituant ¢ en présence de j réactions avec:

k

Ry =Y (v —vi)(J\V) = Z VT (3.47)

j=1
Pour la modélisation du modéle bond graph en domalne chlmlque, le modele des réacteurs
a parametres localisés (Fig.3.21) peut servir en partie pour étre employé sur le niveau local,
ainsi I’ensemble des modeles locaux va donner le modeéle bond graph discrétisé d’un réacteurs

a paramétres distribués, ce qui va étre expliqué en détail par la suite.
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3.3.1.1 Reéacteur continu parfaitement agité

Dans cette partie, on va exposer la procédure de modélisation des réacteurs continus et
représenter en particulier: les différents sous-modéles bond graphs de chaque domaine énergé-
tique (hydraulique, thermique, chimique), ainsi que les éléments bond graphs correspondant a
chacun, qu’ils soient des éléments résistifs, capacitifs ou autres. Dans ce sens, les sous-modeéles
énergétiques élaborés seront accommodés pour obtenir & la fin le modeéle générique des réac-
teurs continus homogénes. Cependant, a travers cette partie, les éléments bond graph et les
structures abordées seront employés pour les autres types de réacteurs a paramétres localisés
ou distribués.

Dans ce mode de fonctionnement le réacteur travaille en continu, c’est-a-dire qu’il est
alimenté par les réactifs, et que les produits de la réaction sont soutirés de maniére paralléle.
Ainsi, deux configurations peuvent étre employées pour cet usage: ou bien un seul réacteur,
ou bien un ensemble de réacteurs connectés en série. En effet, on suppose que dans I’ensemble
du mélange réactionnel, les concentrations C; sont uniformes ainsi les toutes les variables

intensives.

~
Mel
mMep s
. : w
Mej < § T AN VN
: P
m,

) ep g;;/ &

Q
F1G. 3.22 — Schéma d’un réacteur homogéne continu.

Ainsi, visant a développer un sous modeéle bond graph dans le domaine thermique, il a été
nécessaire de tenir compte des conditions opératoires de température, pression, volume, dont
la grandeur représente un autre facteur distinctif dans ce type de réacteurs, o le mode de
fonctionnement est commun. Ainsi, on sera amené pour cela & affiner le modeéle pseudo-bond
graph du bilan d’énergie cité avant en fonction des conditions opératoires prédéfinies. Pour
commencer, on considére que le bilan d’énergie généré a partir du modéle bond graph Fig.3.18
est défini par:

P
% = tcicei — Mses + Q + W (3.48)
i=1

Sachant que les énergies totale E et spécifique massique e sont données par:
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E=U+K+9 (3.49)
e=u+k+o (3.50)

En négligeant les énergies cinétiques K, k et potentielles ®, ®, par rapport aux énergies

internes U, u, I’équation du bilan d’énergie va se mettre ainsi sous la forme:

AU &, : o
% = Z(me)i(ue)i —msus +Q + W (351)
=1

D’autre part, notons que le travail total W peut étre décomposé sous la forme de la somme
de trois termes définie par:.

p
W=W;+W.+W, = [Z(me)@-(&)@- - ms% + [_PV] + W, (3.52)

i1 Pe

Avec Wy le travail dt au flux de la matiere, Wy, le travail d’agitation, W, le travail d’expansion
ou de contraction du mélange. En remplagant chaque type de travail par sa forme analytique

I’équation devient :

@ - i(me)i(ue)i — MsUs + Q + + [_PV} + Wa (353)

dt , e
=1 =1
D’un autre coté on a:
P
h=u+ > =c,T (3.54)
H=U+PV (3.55)
On obtient :
dH <, . . . L
= > (me)i(he)i — thshs + Q + VP + W, (3.56)
i=1

A partir des relations de Maxwell on peut déduire la forme de la dérivée de Denthalpie H

définie par:

dH OH dT"  (8H dP <~ (0H dn;
s (a?)RME*(a—p) %*2(371)10 i (3.57)

dT
= Voo + (1~ V— + ZH (3.58)
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En remplacant H dans léquation (3.56) par sa relation analytique, le bilan thermique se

mettra ainsi sous la forme:

T
V,OCp (ilt Z ‘/ezpchz el Z ‘/ezpchzT + Q + W Z AHr]J + OéTVP (359)
=1 ] 1

Beaucoup plus de détails concernant 'obtention de I’équation (3.59) sont présentés dans [61].
Avec (Ve“ P;,Cpi) Tespectivement : le flux volumique du constituant ¢ a 'entrée du réacteur; la
masse volumique du constituant i; la chaleur spécifique massique du constituant 4, alors que
(Vs,p,cp) sont : le débit volumique de sortie du réacteur; la masse volumique du mélange; la
chaleur spécifique massique du mélange. Si on considére par convention que H représente la
chaleur emmagasinée par le mélange réactif, la loi constitutive de I'élément C' représentant ce

phénomeéne de stockage sera décrite ainsi par:

T = / H dt (3.60)

Vpep

Ainsi, I’équation (3.59) du bilan thermique peut se mettre sous la forme d’une jonction 0 dans

le modeéle pseudo bond graph en domaine thermique présenté dans la Fig.3.23.

§
Sfr=7— H:T ,——=5f

a
AN R TN
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/7 \
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aTV P

Fia. 3.23 — Modéle pseudo-bond graph générique d’un réacteur homogéne continu en domaine

thermique.

Dans le cas ol on considére que la pression est constante (P = 0), ou le mélange réactif
est incompressible (a = 0), alors le modéle bond graph de la Fig.3.23 va se mettre sous la

forme du modele présenté dans la Fig.3.24 ci-dessous.
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Fia. 3.24 — Modéle pseudo-bond graph générique d’un réacteur homogéne continu en domaine

thermique pour mélanges incompressibles.

Pour le modeéle pseudo-bond graph du bilan de masse, sa forme va dépendre principalement
de la phase du mélange réactif et du mode de fonctionnement du réacteur. Ainsi en reprenant
le modele cité auparavant, les débits massiques peuvent étre réécrits en fonction des débits

volumiques d’entrée et de sortie:

dm ) .
= = Zmei_mS (3.61)

Fic. 3.25 — Modéle pseudo bond graph générique d’un réacteur homogéne continu en domaine

hydraulique.

Seulement, on constate que la masse volumique du mélange p est une variable & déterminer,
étant donné que c’est une grandeur variable qui dépend des proportions de chaque constituant
qui varient en fonction de I’évolution de la réaction, on a:

m

p=1 (3.62)

En considérant que les interactions intermoléculaires n’ont pas une influence considérable sur

la variation du volume, on peut mettre le volume sous la forme :
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P LY

VaY nVi=) ni— (3.63)
i=1 i=1 ¢

Vi :Volume molaire du constituant 4 (I/mol)
n; :Nombre de mole du constituant 2
M; :Masse molaire du constituant ¢

p; :Masse volumique du constituant ¢

Ainsi on obtient la masse volumique totale dans le cas des mélanges liquide sous la forme:

p
Z niMi
_ =1

M,

p= (3.64)
> ni
=1

Pi
Dans le cas des mélanges gaz le volume molaire du mélange de chaque constituant correspond

au volume du réacteur, la masse volumique du mélange sera donnée ainsi par la forme :
D

Z n@-Mi
o= i=1

v

A propos de I’élément capacitif C' il faut noter que sa relation constitutive prend differentes

(3.65)

formes en fonction de la phase du mélange, ainsi si on considére le cas d’un mélange liquide

on a la forme linéaire classique citée dans [73]ou:

P =d.(m) = % /m dt (3.66)

Tandis que pour un mélange de gaz, la forme change, on distingue ainsi deux cas: le premier
concerne la situation ou on considére que le mélange a un comportement d’un gaz parfaits.

Ainsi la relation constitutive de I’élément C' sera déduite & partir de I’équation des gaz parfait

PV =nRT (3.67)
d’ou:
P, = & (m) = "B (3.68)
v
p
P > nipRT
_ _ _i=
P= ZB ®.(m) - (3.69)
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avec P; la pression papartielle du constituant ¢, P la pression du mélange. Pour le cas ou
on considére que le mélange gaz a un comportement d’'un gaz réel, il y a différentes formes

d’équations d’état pour caractériser son comportement. La forme générale est donnée par :

Alors pour déterminer la forme de la relation constitutive de 1’élément C, il suffit de mettre
I'équation d’état sous la forme P = ®.(m,T,ni). Ainsi on considére I’équation d’état du gaz

sous la forme de I’équation de Van Der Waals des gaz réels [75]définie par:

V2

La relation constitutive sera ainsi donnée par la forme non linéaire :

2
(Pi + M) (V — nib) = n;RT (3.71)

P 2
n; RT n;a

P = E P =®.(m) = E m - (3.72)
p

En ce qui concerne le modeéle bond graph du domaine chimique, il est présenté par la Fig.3.26
ou les éléments capacitifs simples C' (dites aussi capacités chimiques) ont un comportement
de nature non linéaire dont la loi constitutive reliant le potentiel chimique p,; et le nombre de

moles n; est donnée par ’expression généralisée du potentiel chimique:

p; = p; + RTIna; (3.73)

H1|ng

Sfl—VOTﬂSf SfT—O TSJC

pil€11 €y P11 M|y,

L 1 1

:RCIH:(D :RCHM

Fia. 3.26 — Modéle bond graph générique d’un réacteur homogéne continu en domaine chi-

mique.

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése d'’Ahmed Redouane Khaled, Lille 1, 2007

72 Chapitre 3. Modélisation générique par bond graph des réacteurs chimiques

avec p; le potentiel chimique de référence qui dépend de la température 7' et la pression
P, et pour lequel on considére que le constituant ¢ est en état de référence. Le terme a;
représente 'activité de I’espéce i dont la forme est donnée par:
X.
a; =y — (3.74)

*
(2

X; : variable d’état de composition chimique pour le constituant i.
X, :valeur de référence prise par la variable dans I’état de référence
choisi pour le constituant <.

v; : coeflicient d’activité du constituant i .

L’activité a; est une grandeur sans dimension, la valeur de cette entité nécessite la connais-
sance des variables X;, ainsi que la valeur du coefficient d’activité v; qui représente une mesure
des interactions existant entre les particules. Dans le cas des systémes réels, les interactions
entre particules deviennent importantes et prennent des valeurs généralement comprises entre
0et 1.

Visant & mettre la relation constitutive de 1’élément C' sous une forme plus détaillée, on
va procéder & définir la variable d’état X; qui se détermine en fonction des propriétés et de

la phase du mélange réactif.
1. Cas d’un mélange de gaz

Dans ce cas, la variable d’état de composition chimique X; est la pression partielle P;,
ainsi on prend comme état de référence le gaz dans son état standard ( P°= 1bar). L’activité
chimique a; devient ainsi donc sous la forme:

@ =g =P (3.75)
Comme I’état de référence choisie pour le gaz est I’état standard, le potentiel chimique de

référence est égal au potentiel chimique standard pf = p; d’ou:

p; = p; + RTIn~,P; (3.76)

Le terme +; est appelé aussi fugacité du gaz; il traduit ’écart entre les comportements parfait
et réel du gaz. Pour déterminer la loi constitutive de I’élément C' on fait appel a I’équation
d’état du gaz parfait; ainsi on obtient la relation constitutive pour le cas d’'un mélange de gaz

sous la forme:

|4

;= p; + RTIn~, (3.77)
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Dans le cas d’un mélange de gaz considéré de comportement parfait, le coefficient d’activité

prend la valeur 1, d’ou I’équation (3.77) devient :

(3.78)
2. Cas d’un mélange de liquides

La variable d’état de composition chimique X; est définie dans ce cas par la fraction

molaire xz;, telle que:

n;
i =T = = .
Xi==x N (3.79)

avec N le nombre total de moles. L’état de référence pour un liquide est le liquide pur, ainsi
X, = xj = 1. On obtient alors la relation constitutive de la capacité chimique C' dans le cas
d’un mélange liquide:

;= p; + RT Iy, (3.80)

Ainsi pour un mélange liquide que I'on considére idéal v; = 1, et on obtient la forme:

;= p; + RTInx; (3.81)

3. Cas des solutions (solvant-+soluté)

a). Solution diluée ( idéale v, = 1)

La variable d’état de composition chimique du constituant i est sa concentration molale

m,; donnée par:
nombre de moles du constituant ¢

Xi=m; = 3.82
! ‘ 1 kg de solvant (382)
En pratique, on préfére utiliser la concentration molaire C; définie par:
nombre de moles du constituant ¢
X = my = (3.83)

1 L de solution
En effet, dans le cas des solutions aqueuses diluées, la masse du soluté étant négligeable devant

celle du solvant, on peut ainsi donc confondre molalité et molarité. L’état de référence pour

un soluté ¢ est une solution de concentration extrapolée a dilution infinie.

t; = p; + RT InC; (3.84)

Le potentiel chimique de référence s’exprime en fonction du potentiel chimique standard du
soluté (potentiel chimique du soluté a la concentration C° = C; =1 mol.L~! extrapolée a
dilution infinie et sous (P = P° = 1bar)

b). Solution concentrée (ou 7y # 1)
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Les interactions entre particules ne sont plus négligeables. L’activité s’écrit ainsi sous la

forme:
C;
i == =v,Ci 3.85
; ~ p; + RT In~,;C; (3.86)

On constate que 'on peut toujours écrire le potentiel chimique sous la forme:

Xi
p; = i + RT'lna; = puf + RT In (fhf) (3.87)

avec:

*

u;  Potentiel chimique standard du constituant %

v; Coefficient d’activité égale & 1 pour un systéme idéalisé
X, = P, (état gaz)

= z; (état liquide pur)

= C; (soluté)

X} = 1(unité SI)

Pour conclure cette partie, on va combiner tous les modéles bond graphs des différents do-
maines énergétiques pour représenter le modéle générique d’un réacteur continu parfaitement
agité et illustrer ainsi le couplage entre les différents domaines (thermique, chimique, hydrau-
lique). Le modéle est représenté ainsi par la Fig.3.27. On distingue ainsi, un élément multiport
C qui regroupe toutes les capacités des différents domaines énergétiques (hydraulique, chi-
mique, thermique), ainsi que ’ensemble des jonctions 0 qui représentent les trois bilans de
conservations. Cependant, il faut souligner aussi que I’élément multiport C sera employé pour
les autres types des réacteurs homogénes, car sa structure et ses relations constitutives ne
dépendent pas du mode de fonctionnement, mais beaucoup plus des conditions opératoires et
de I'état physique du mélange.

Le vecteur d’état du modele est constitué des variables d’énergie suivantes:

X = [n1,0ey 0y, H, m] € RPT? (3.88)

Ou:

p est le nombre de constituants du mélange.

ni: le nombre de moles du constituant i (i = 1,...,p).
m: la masse totale du mélange.

H : la chaleur stockée par le mélange.
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Fia. 3.27 — Modéle bond graph générique d’un réacteur homogéne continu.

Considérons un mélange de débit d’entrée 7 composé de p constituants. Ce cas est présent
dans les transformations physico-chimiques. A titre d’exemple considérons un procédé de
distillation atmosphérique du pétrole. Le pétrole rentre dans la colonne sous forme d’un
mélange, on soutire sur chaque plateau un constituant. Afin de considérer chaque constituant

a 'entrée, on propose un élément qu’on appellera « Demultiplexeur chimique ».

1M 1 i M, 7 op Mi
l l ------ l l """"" l l Débit molaire de
Débit massique Mnstltuant
du mélange n !
Sf—=— DEMUX Chimique H
" H
———
p

Fic. 3.28 — Calcul des débits molaire dans le cas d’un mélange.

Le schéma bloc du calcul est donné par la Fig.3.28.Le bloc est considéré comme un démul-
tiplexeur afin d’extraire le débit molaire de chaque constituant du mélange. Le modéle bond
graph de ce démultiplexeur peut étre représenté par des transformateurs permettant de cal-
culer des débits molaires connaissant le débit massique. Les modules de ces transformateurs

sont le rapport : x;/M;. Le modéle pseudo bond graph est donné par Fig.3.29.
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Les relations constitutives des transformateurs sont écrites uniquement pour les flux, tel

que:

n; = M— (3.89)

x; : la fraction molaire du constituant <.
M; : 1a masse molaire du constituant i [kg/mol]

n;: le débit molaire du constituant i [mole/s].

/0y
TF
/ n1
m :
\ xp/Mp
np

Fia. 3.29 — Modéle bond graph du Démultiplexeur chimique d’un mélange.

3.3.1.2 Reéacteur semi-fermé

En ce qui concerne le mode de fonctionnement des réacteurs semi - fermés, la cuve du
réacteur est alimentée progressivement par les réactifs jusqu’a atteindre le volume désiré. Une
fois la réaction accomplie, les produits seront soutirés. Ainsi, & la différence des réacteurs

homogeénes continus il n’y a pas de flux de sortie de matiére en paralléle avec le flux d’entrée.

mel

Me; < T \_/\W
Hi
Q

Fic. 3.30 — Schéma d’un réacteur homogéne semi fermé.

Le modéle bond graph de ce type de réacteurs est élaboré & partir du modéle bond
graph généralisé des réacteurs continus (Fig.3.27), et cela en supprimant les source de flux
hydraulique, thermique et chimique en couplage avec le flux de sortie de la matiére. Le modeéle

bond graph générique d’un réacteur semi fermé est présenté sur la Fig.3.31.
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F1G. 3.31 — Modéle bond graph générique d’un réacteur homogéne semi fermé.

3.3.1.3 Reéacteur fermé

Pour ce type de réacteurs, la différence avec les autres modes de fonctionnement réside
dans le fait qu’il n’y a ni flux d’entrée ni flux de sortie durant la transformation chimique. Les
réactifs sont introduits dans la cuve au début de 'opération, aprés une mise en conditions de
température T et de pression P. C’est aprés I’accomplissement de la transformation que le

mélange réactionnel est soutiré.

Hint
e

F1G. 3.32 — Schéma d’un réacteur homogéne fermé.
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Ainsi pour représenter les réacteurs fermés, on emploie le modéle des réacteurs continus,
ou il suffit juste de supprimer toutes les sources de flux qui dépendent des flux d’entrée et de
sortie de la matiére. Le modeéle bond graph généralisé d’un réacteur fermé est défini ainsi par
la Fig.3.33.

L!
W €1 ;
RCHI Hp ..'.
- él,p

o

\ o ———Sf
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\\\ @ } 7 Sk AH,
0 ~——-10”
AN
LM
— ., .\
CRF JLA =y
RCH E 4 a

ék:,p

F1G. 3.33 — Modéle bond graph générique d’un réacteur homogéne fermé.

Seulement, dans certaines situations, particuliérement dans le cas des mélanges gaz ou
le volume réactionnel V' est constant, la forme de I’équation du bilan d’énergie change en
fonction de la nouvelle condition ( V' constant). Pour cela en remplace P dans P’équation

dubilan d’énergie par sa forme de dérivées partielles définie par :

dP or dT or dV <~ [ OP dn;
(o1 ) (o) 2 (5), (390

=1

Vu que V = 0, 'équation du bilan d’énergie devient ainsi sous la forme:

oP
Vpcp — oIV (8_T) o

Sachant que:

J; (3.91)

k
T . . P
(fj_t =Q+ W, — E [AHTJ' — oV E Vi (g—n>
j=1 i v/ TV
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opP
Ve, = |Vpe, — TV <8T)V,m (3.92)
le bilan d’énergie se mettra ainsi sous la forme:
opP
Vpcv =Q+ W, — Z AH,;J; +aTV Z Z viilg—) (3.93)
i) TV

=1 j=1

En définissant par convention que la chaleur emmagasinée par le mélange réactif & volume
constant correspond a ’énergie interne U, ou la loi constitutive représentant ce phénoméne

capacitif est donnée par:

1 .
T= U dt 3.94

Vpey / (3.94)
le modéle bond graph représentant le domaine thermique ot le mélange réactif est & volume

est représenté par la Fig.3.34.

1,
Sfl—————‘>0— """"""" i Sf

aTVZzlg vj (g{f) Jj

F1G. 3.34 — Modéle pseudo bond graph générique d’un réacteur homogéne fermé en domaine

thermique pour un mélange de gaz.

La forme (9P/0n;)ry, est déterminée a partir de I'équation d’état qui caractérise le mé-
lange. Si on considére que le mélange réactif est constitué de gaz parfaits, alors a1 = 1 et
(0P/0ni)py = RT/V. Ainsi, le modele bond graph de la Fig.3.34 devient sous la forme du
modele présenté dans la Fig.3.35, I’équation du bilan d’énergie qu’il représente est exprimée

par:

U= Vpcvd =Q+ W, — Z [AHM - RTZuﬂ] : (3.95)

7j=1

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése d'’Ahmed Redouane Khaled, Lille 1, 2007

80 Chapitre 3. Modélisation générique par bond graph des réacteurs chimiques

Sfr-=—_ 1 =SS

Wa \ UI

F1G. 3.35 — Modeéle pseudo bond graph générique d’un réacteur homogéne fermé en domaine

thermique pour mélanges de gaz parfaits.

La forme du modéle bond graph générique d’un réacteur fermé est présenté par la Fig.3.36,

et cela dans le cas ou le mélange est de phase gaz.
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F1G. 3.36 — Modéle bond graph générique d’un réacteur homogéne fermé pour les mélanges
gaz.

3.3.1.4 Reéacteur continu tubulaire

Comme son nom l'indique, ce type de réacteur est sous la forme d’un tube, o le mélange
réactionnel est en écoulement piston lorsqu’il progresse dans le réacteur. On considére que les
variables intensives: température T'; concentration Cj;potentiel chimique p; sont constantes

sur une méme section, autrement dit elles ne varient que suivant ’axe des abscisses z et dans

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



© 2008 Tous droits réservés.

Thése d'’Ahmed Redouane Khaled, Lille 1, 2007

3.3. Modélisation des réacteurs chimiques 81

le temps. Les pertes de charge sont négligeables, il n’ y a pas de chute de pression causée par le
frottement entre le mélange réactionnel et les parois du réacteur. Par conséquence, la vitesse
de progression v, suivant ’axe z est ainsi constante. Les équations des bilans de constituants

et de chaleur en régime transitoire sont exprimées respectivement par :

oc, o _ . 9 [ 9C
ot +UZE =Rt 0z (DZ 0z ) (3.96)
cp%f 4+ pChos gT AL+ O (3.97)

Pour représenter ce type de réacteur a parameétres distribués par I’approche bond graph, et
concevoir ainsi un modeéle adapté pour des applications liées a la supervision et la commande,
on a été amené a discrétiser ses équations de bilan pour obtenir un modéle bond graph
a parameétres localisés, ce qui a pour avantage de faciliter 'intégration du modeéle avec les
autres types de réacteurs homogeénes, surtout quand il s’agit de modéliser des installations
qui comportent les deux types de réacteurs homogénes. Aprés discrétisation suivant 'axe des
I’abscisses z Fig.3.37, on obtient alors les équations de bilans de la k" portion exprimées

par:

dn.: . T
Tk _ znzk 1— —|—D NG k+1 nz,;c N k—1 + VkRzk
dt Az Az ’ (3.98)
dTy, Ti_1—T . .
pcpﬁ = Pvaz# +AH, , + Q
éé éé@k ééQkJrl
Ty Ty Trt1
Hik—1 ik Hi k41
N k-1 gk NG k+1 Vg

e
]

F1G. 3.37 — Schéma de discrétisation d’un réacteur homogéne tubulaire.

Ainsi pour représenter le modéle bond graph généralisé d’un réacteur tubulaire, on consi-
dére que le réacteur est constitué d’un ensemble de tranches de longueur Az et de section S,

ainsi le modeéle de chaque tranche sera défini par la figure ci-dessous:
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Fia. 3.38 — Modéle bond graph discrétisé d’une portion de réacteur tubulaire.

Pour les domaines chimique et thermique, on a les éléments multi ports C; et RCHy qui
sont identiques a ceux utilisés auparavant pour le cas des réacteurs homogenes & parameétres
localisés, seulement on tient compte du fait que la réaction se déroule dans un volume local
Vi. A propos des sources de flux et des résistances physico-chimiques, a chacune on a attribué
un phénomeéne et une loi constitutive tels que:

Rg2 i 1, Résistance de diffusion entre la portion k et k + 1, sa relation constitutive relie le

flux molaire de diffusion Jyz ; k. et les potentiels chimiques p; 11,4, 1 :

D;Vy, 14; ik Mo 1 — Mik
R i : : N |
Jazik = Xz eXP (RT) P (RT) (eXp ( RT ) )

Rg1, 1 Résistance de diffusion entre la portion k — 1 et £, sa relation constitutive relie le

flux molaire de diffusion Jg1 ;1 et les potentiels chimiques p; 1,4, 1 :

o = _PiVe (i exp (162 (exp (12 Fuimt)
dlik Az2 RT RT RT

R.; 1 Résistance liée & la convection, sa relation constitutive relie le flux molaire de convec-

tion Je; et les potentiels chimiques p; 1,4 :

AL 1y i M k—1 — Hi ke
Jeik = "7 exP (RT) P (RT) (exp ( RT ) - 1) (3.99)
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Pour le domaine thermique on a la résistance Ry liée au transfert de chaleur par convection,

sa relation constitutive relie le flux de chaleur J; j et les températures Ty 1,1} :

Typ1 — Tk
Jri = pvazA—z (3.100)
La source de flux liée a la chaleur de conduction est donnée par :
MSf = Q (3.101)

Cette forme de source de flux et les éléments résistifs ont pour avantage de maintenir ’aspect
graphique de cet outil de modélisation et pouvoir ainsi négliger un de ces phénomeénes si on
le désire en intervenant directement sur le modeéle bond graph. La méthode de calcul des lois

constitutives des réasistances Rog; i, Rid ik, Re,i i, Brr a été établie a partir de [51].

3.3.2 Reéacteurs hétérogénes

Dans cette partie, on va présenter la modélisation par bond graph des réacteurs hétéro-
génes, une thématique qui n’a pas été développée jusqu’a présent & cause de la complexité des
phénomeénes physico-chimiques (diffusion, absorption, désorption, ...etc.) qui peuvent inter-
venir. Ceci est dii & Uorigine, & ’'hétérogénéité du mélange. Seulement aprés avoir modélisé la
cinétique des réactions hétérogenes, il est plus aisé d’aborder cette problématique en tenant
compte de la spécifité de chaque type de réacteurs. A la différence des réacteurs homogenes,
la classification des réacteurs hétérogénes se base sur le mode d’activation et le nombre des
phases (biphasique, triphasique,....etc) présentes, et leur implication dans le processus de
transformation; ainsi la présentation et la citation des différents modeéles bond graph des

réacteurs va se faire suivant ces critéres de classification.

3.3.2.1 Reéacteurs non catalytiques

Réacteur continu fluidisé Pour ce type de réacteurs hétérogénes, la réaction se déroule en
présence de deux phases (gaz-liquide). Pour expliquer le mode de fonctionnement on présente
I’exemple schématisé dans la Fig.3.39, ot on considére que les deux constituants réactifs sont
de phases différentes (liquide et gaz).

Le constituant liquide B est déja présent, alors que le constituant gaz A s’introduit par
injection, cette derniére étant généralement réalisée au moyen d’un tube perforé (couronne)
placé au-dessous du réacteur. La vitesse superficielle du gaz est inférieure a celle qui peut étre

admise pour le cas des colonnes & bulles qui va étre traité par la suite.
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—i+ Vs
\% Sortie du Interface gaz-
Cy | . mélange liquide

Film | Film

Entrée du
liquide

Vg
PB Entrée du gaz

Cho

Fia. 3.39 — Schéma d’un réacteur continu fluidisé.

Ainsi, la réaction se distingue par le fait qu’elle est accompagnée par un phénomeéne
physico-chimique de dissolution du constituant A, qui conduit au passage du milieu gaz au
milieu liquide du constituant A a travers le double film gaz-liquide, et ceci pour pouvoir
réagir avec le constituant B. Cette procédure a été déja évoquée en détail précédemment. La

transformation physico-chimique des constituants réactifs se fait ainsi suivant :

Ag—1y + Bay = Cpy (3.102)

Comme on a déja mentionné auparavant, pour représenter ce phénomeéne physico-chimique de
dissolution, dont la cinétique de transformation dépend de la concentration des constituants
et de la cinétique chimique, on a employé ’élément résistif RILG congu pour représenter la

cinétique physico-chimique de dissolution du constituant A.
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Fic. 3.40 — Modéle bond graph d’un réacteur continu fluidisé pour la réaction A+ B — C.
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Ainsi, si on considére que les variables intensives sont uniformes dans tout le mélange, le
modeéle bond graph des phases liquides est donné par la Fig.3.40. Dans le modeéle bond graph
(Fig.3.40) on distingue aussi I’élément multiports RLG qui représente la cinétique physico-
chimique de la réaction en cours, alors que 1’élément multiport C est similaire dans sa structure

a celui employé pour le cas des réacteurs homogénes.

Colonne a bulles Il s’agit d’une colonne cylindrique verticale dont la longueur est plus
importante par rapport au cas des réacteurs continus fluidisés. Elle est remplie de constituants
réactifs en phase liquide et munie & la base d’un dispositif pour l'injection du constituant
réactif gaz. Ce dernier forme des bulles qui montent & travers le mélange liquide, ol la quantité
du gaz qui n’a pas été transformée ou dissoute dans le liquide s’échappe au sommet de
la colonne (Fig.3.41). Concernant agitateur, il a pour role, de maximiser la dispersion du
constituant gaz dans le mélange liquide afin d’améliorer le rendement de la réaction.

A

/—'

° Sortie du

_D mélange

Vi
PB
Cho

Entrée dul . _D o o
liquide °
Va
PA Entrée du gaz
Cao

F1c. 3.41 — Schéma d’une colonne & bulles.

Considérons I’exemple traité auparavant, o on a la réaction définie par 1’équation (3.102).
Meéme si la transformation chimique est similaire a celle du réacteur continu fluidisé, comme
la longueur de la colonne est considérable par rapport a sa section, elle fait partie des systémes
a parametres distribués, dont les équations des bilans d’espéces et d’énergie [76](chaleur) sont

représentées par :

0Ca 0C a9 (0°C;
o~ =t~ + Ra+ Dag ( o ) (3.103)
oT oT . )
pCpg = —pvazg + AHT + Q (3104)

Il faut noter aussi que & la différence des réacteurs tubulaires, il n’existe pas de diffusion

mais un phénomeéne physico-chimique di & la remonté des bulles dans la colonne. 1l s’agit de
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dispersion axiale, dont ’expression est représentée par le produit du coeflicient de dispersion
D 4 et la dérivée seconde(92C;\02?) dans I’équation (3.103) (La dispersion radiale est supposée
négligeable).

Pour représenter le modéle bond graph des colonnes & bulles, on procéde a la discrétisation.
On obtient ainsi le systéme d’équations de bilans:

dnak . MAk=—1 =N NAk+1 — 2NA % + NiAk—1

Ak :
e R A +éup  (3.105)
dT, Toor —T : .

pde—tk = pcpvz% + AH, . + Q (3.106)

Ceci permet ainsi d’avoir le modéle bond graph présenté dans la Fig.3.42 ci-dessous.

F1G. 3.42 — Modéle bond graph discrétisé d’une portion de colonne a bulles.

Ce modéle bond graph n’est pas trés différent de celui du réacteur continu fluidisé, sauf que
c’est une représentation d’une partie locale de la colonne a bulles. En plus, on a d’autres élé-
ments qui s’ajoutent comme les sources de flux et les résistances de dispersion et de convection
dans le domaine chimique:

Rgo; 1 Résistance de dispersion axiale entre la portion k et k + 1, sa relation constitutive

relie le flux molaire Jy2 ;1 et les potentiels chimiques p; j1 1,4, :

Tin = DV (i exp (M2 (exp (Ml tik)
@24k = A L2 RT RT RT

Rg1,; 1 Résistance de dispersion axiale entre la portion k — 1 et k, sa relation constitutive

relie le flux molaire Jy1 ;5 et les potentiels chimiques p; 1,4, 1 :
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J DV, 11; i Foi ke — i k—1 1
ik = A2 OP R | P (ﬁ) eXp RT -

R, ; 1 Résistance liée & la convection, sa relation constitutive relie le flux molaire de convec-

tion Je; ;. et les potentiels chimiques i, 1,4, 1, :

AL 14; i M k—1 — Mik
Jc,z,k - Az €xXp (RT) €xp (RT) (eXP ( RT _> — 1) (3107)

Pour le domaine thermique on a la résistance Ry, liée au transfert de chaleur par convection,

sa relation constitutive relie le flux de chaleur J.; j et les températures T} 1,7},

Th—1 — Ty

5 (3.108)

JTk = pvaz

3.3.2.2 Reéacteurs catalytiques

Réacteurs a lit fixe Ce genre de réacteur a une construction particuliére, ot un dispositif
appelé lit fixe est constitué d’'un empilement compact et immobile de grains de catalyseur a
I'intérieur de la cuve. Une grille placée a la partie basse interdit aux particules de s’écouler
vers le bas. Cette région sera le lieu ol va se dérouler la réaction, que ce soit pour un réactif

de phase liquide ou gaz. Les fluides réactionnels sont injectés au-dessous ou au-dessus du lit.

Sortie des
produits

Entrée des

()
}Lit Catalyseur
réactifs

F1G. 3.43 — Schéma d’un réacteur 4 lit fixe.

Pour illustrer la procédure de modélisation, on considére ’exemple d’un constituant gaz
A qui se transforme & un constituant B par l'intermédiaire du catalyseur solide. Ainsi les

équations de bilan [76]de A au niveau du lit fixe seront exprimées par :

(90,4 B 6CA é 6CA
at 7 oz (L —e)Ra+eDa 0z ( 0z ) (3-109)
oT oT . .
PCp gy = —PCpvzg -+ A+ (3.110)

Avec:
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€ : porosité externe du lit
n coefficient d’efficacité du catalyseur
v,

Vitesse de montée du constituant A

A Tinstar de la colonne a bulles et des réacteurs tubulaires, on procéde & la discrétisation

du modele distribué pour pouvoir définir les éléments qui peuvent étre inclus dans le modéle
bond graph, on obtient ainsi:

dng NAK—1 — NAK NAK+1 — 2NA K + NiAk—1 :
2t = oAk oD, o +n(1— )€y (3.111)
dT;, P L
pcpg = pcp’UzA—Z +AH, + Qk (3.112)

limr==0 ~a=---4Sf
AHJ

A

1
Tk 1o,

H

Rrp sy

Fia. 3.44 — Modéle bond graph discrétisé d’une portion d’un réacteur o lit fize.

L’élément distinctif principal dans ce modeéle par rapport aux autres modéles déja cités
est I’élément RCG. Cet élément représente la cinétique de la réaction catalytique.

Rg2; 1 Résistance de diffusion dans le lit entre la portion £k et k41, sa relation constitutive

relie le flux molaire de diffusion Jgo; et les potentiels chimiques p; g 1,44 1 :

DV 1y i M k1 — Mk
Jazik = R P <RT> P (RT) (exp < RT ) N 1)

Rg1 i 1 Résistance de diffusion dans le lit entre la portion k—1 et k, sa relation constitutive

relie le flux molaire de diffusion Jygy ;1 et les potentiels chimiques p; 1,44 1 :
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- D;Vy, 1y i J; M e — Mg k—1 1
dhik = = A2 P R ) P (ﬁ) xp RT -

R, ; 1 Résistance liée & la convection, sa relation constitutive relie le flux molaire de convec-

tion Je; et les potentiels chimiques p; ;1,04 1 :

v, Vi 14 Wi k i k—1 — Hik
o i : Pik=1 = ik ) 4 11
Jeik = "7, P (RT) P (RT) (eXp ( RT ) ) (3.113)

Pour le domaine thermique on a la résistance Ry liée au transfert de chaleur par convection,

sa relation constitutive relie le flux de chaleur J.; j et les températures T} 1,7}, :

Ty — Tk
Az
Cependant, le modeéle bond graph obtenu peut é&tre utilisé pour le cas d’un systéme réactif

Jri = pCpu, (3.114)

en état liquide. Néanmoins, il faut tenir compte de son état physique dans I’élaboration des

relations constitutives, particulierement quand il s’agit des éléments C et RCG.

Réacteur a lit fluidisé Pour ce type de réacteurs hétérogénes, le mode de fonctionnement
est similaire & celui des colonnes & bulles. Seulement pour ’accomplissement de la réaction,
un catalyseur solide est ajouté sous forme de particules en suspension & cause de ’écoulement
ascendant des fluides gazeux [13], les particules catalyseur sont ainsi amenées dans un état

dit de fluidisation, et constituent le lit fluidisé.

\%4
Cy
C o
Particule <
N

catalyseur

VB o 0s®

PB oo’

Cpo /|0 v0 "5 =°
o

Entrée du
liquide

Va
PA Entrée du gaz

Cao

F1G. 3.45 — Schéma d’un réacteur a lit fluidisé.

Les réacteurs a lit fluidisé appartiennent aux systémes a paramétres distribués, dont les
équations de bilans sont exprimées par différents modeéles tels que: modeéle de Kunii et Le-
venspiel, modele de Werther, modéle de May-Van Deemter,. .. etc [39]. Pour ce faire, on va
employer un modele simplifié [76]pour illustrer clairement les différents phénomeénes physico-

chimiques et leur procédure de modélisation. Le modéle simplifié est représenté par :
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30,4 30,4 0 8CA
—— 4 v,—— = — (D A1
at ", RA*(%( A82> (3:.115)
oT oT . .
pCpE + pC’pvzg =AH,+Q (3.116)

Pour modéliser le réacteur a lit fluidisé par bond graph, on procéde a la discrétisation du
modeéle mathématique et on distingue les différents phénoménes physico-chimiques. On obtient

ainsi:

dna nAk—1—n NAk+1 — 2NAK T NAK—1 |
— = : : : 3.117
7 v, s A2 + Ak ( )

Le modéle bond graph du réacteur a lit fluidisé se distingue par rapport aux autres modeéles

Ak + Dy

par I’élément RCF qui représente la résistance physico-chimique qui refléte la cinétique de

transformation physico-chimique du constituant gaz.

A
Hlle==0 ~a---

] AH,»_J-| Sf
' )
! 1
P Lo
A
Rry sy

F1G. 3.46 — Modéle bond graph discrétisé d’une portion d’un réacteur o lit fluidisé.

Les résistances présentées sur le modele bond graph du réacteur a lit fluidisé sont :
Ry ;.1 Résistance de dispersion axiale entre la portion k et k + 1, sa relation constitutive

relie le flux molaire Jgz ;% et les potentiels chimiques p; g1 1,04, :

_ D;Vy 1y i ke Hi k1 — Mgk
Jazik = Az eXP (RT) P (RT) (eXp ( RT ) N 1)

Rg1,; 1 Résistance de dispersion axiale entre la portion k — 1 et k, sa relation constitutive

relie le flux molaire Jy1 ;5 et les potentiels chimiques p; 1,4, 1 :
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J DV ™ i M ko — Mg k—1 1
dLik = ="A 2 SP\ R | P (RT) P RT -

R, ; 1 Résistance liée & la convection, sa relation constitutive relie le flux molaire de convec-

tion J; 1 et les potentiels chimiques 1, 1,4, 1, :

v, Vi 1 Wi k i k—1 — Hik
o i : Pik=1 = Bik ) 4 11
Jeik = "7, P (RT) P (RT) (eXp ( RT ) ) (3.118)

Pour le domaine thermique on a la résistance Ry liée au transfert de chaleur par convection,

sa relation constitutive relie le flux de chaleur J.; ; et les températures Ty 1,1} :

Th—1 — Ty

" (3.119)

Jri = pCpv,

3.4 Conclusion

Une bibliothéque d’éléments et de modeéles bond graph pour la représentation de la ciné-
tique chimique et physico-chimique des réacteurs industriels a été constituée. La classification
adoptée tient compte du mode de fonctionnement, du nombre et du type de phases impliquées

dans la réaction.

La conception de ces modeles permet:

1. L interconnexion des réacteurs entre eux mémes ou avec d’autres modéles bond graphs

de composants thermofluides (pompes centrifuges, vannes, réservoirs,. . . ..etc.).

2. Le raffinement ou la simplification du modeéle peut se faire directement au niveau gra-

phique.

3. La simulation des modeéles élaborés par le biais de Symbols2000 pour concevoir une plate-
forme informatique dédiée a la conception et la supervision des réacteurs chimiques (ce

qui fait I’objet du chapitre suivant).
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Chapitre 4

Approche intégrée pour la
conception d’un systéme de

survelllance

4.1 Introduction

Ce chapitre est consacré a I'implémentation de la procédure de modélisation pour la
conception et la surveillance de procédés chimiques. Nous avons utilisé les modéles bond
graphs génériques développés plus haut pour concevoir une bibliothéque de modeéles des ré-
actions et réacteurs chimiques. Cette bibliothéque de modeéles a été congue sous FDIPad, une
boite & outils mise en place sous le logiciel Symbols2000 [47] au sein de ’équipe. Cette dé-
marche est une continuité du travail de [44] ot une bibliothéque de composants thermofluides
a été développée. Le choix de Symbols2000 comme outil de développement est di au fait qu’il
dispose de certaines applications pour ’analyse structurelle et la surveillance des systémes et
des fonctionnalités de calcul symbolique. Le schéma global de la procédure pour la conception
intégrée de modules de diagnostic des processus chimiques est donné par la Fig.4.1. A partir
du plan des instruments détaillés (P&ID) de I'installation on constitue le modeéle architectural

du processus.

93
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§
f Y;@ — (‘;// ) Onti Anal del
é AN \ | Placement Optimal ’ NALYSE A€ 12 |
~F \%;ﬁ(\/ L/ de Capteurs Matrice surveillabilité
Opérateurs de surveillabilité f
Nouvelles architecture Cahier de charges

d’instrumentation

- Geénérer le modele
. T o Générer les RRAs
'&-’ —lt i | formel flu.procesaus > formelles
+ ! chimiques

Processus réel Modele bond graph

Acquisition de
données

Implémentation
> )
temps réel

Capteurs

F1G. 4.1 — Procédure de conception intégrée d’un systéme de surveillance.

Ce modeéle est constitué de 'interconnexion de composants technologiques pour lesquels
la base de modeles est développée. Cette base de modeéles est composée principalement de
trois groupes d’objets: les procédés physiques; les capteurs et les controleurs. Ces objets sont
classifiés selon une approche bond graph et fonctionnelle.

Les processus physiques sont des éléments qui stockent ou transportent de 1’énergie (exemple :
vanne; réservoir; . .. etc.). Ces modeles existent dans la bibliotheque déja définie. Ainsi la base
de modeles peut étre enrichie par de nouveaux objets. Notant que les modéles développés sont
des modeles destinés a la surveillance donc élaborés avec des défaillances de type: bouchage
ou fuite,. .. etc. Les modeles sont alors assemblés pour reconstruire le modeéle de défaillances
global.

Des regles (basées sur 'analyse fonctionnelle) sont développées dans [44] pour respecter les
contraintes causales de connexion. Les propriétés structurelles et causales du modeéle graphique
ainsi réalisé sont exploitées pour générer le modele mathématique ( sous forme d’équation
d’état). Sur la base d'un cahier de charges (sélection de défauts et de composants qu’on
souhaite surveiller) sont générés un ensemble de Relations de Redondance Analytique (RRA)
et la matrice de surveillabilité correspondante. Si le cahier des charges n’est pas satisfait, on
propose alors une nouvelle architecture d’instrumentation sur le modeéle graphique initial. Les
RRA générées peuvent alors étre évaluées (connaissant les valeurs numériques des parameétres

) par implémentation en temps réel des résidus.
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Infomratisation de la Conception

des réacteurs chimiques
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4.2 Conception de biliothéques de modéles pour les réacteurs

chimiques

Pour constituer la bibliothéque de modéles, on a utilisé la technologie de capsules qui
consiste & mettre le modéle bond graph générique sous forme d’un objet & ports ouverts qui
peut étre connecté ou non a d’autre composants en fonction du type d’élément & associer. A
titre d’exemple deux éléments de stockage ne peuvent pas étre connectés sans associer entre
eux un élément de transport d’énergie ( une vanne par exemple). Concernant les contraintes
causales, deux types de causalités sont considérées dans la conception des modéles de la base
de donnés, une causalité préférentielle intégrale ou dérivée selon que le modele est destiné
a la simulation ou au diagnostic. Cette causalité préférentielle ne concerne que les éléments
dynamiques C' et I. L’autre type de causalité est arbitraire et concerne les éléments de type
R (conductance, vannes, transfert de chaleur, ...etc.). Dans ce cas on prévoit une causalité

générique (conductance ou résistance).

i Capsules 1 x
= == Capsules
= @ Process
+ @ Heydraulic
-8 Thermofluid
+ @ temp
=1 {8 Chemical reactions
’fﬂ Chemical resistance
"_ﬁ; Physico-chemical resistance (Catalytic-Gas)
ﬂ Physico-chemical resistance {atakytic-Liquid)
ﬁg Physico-chemical resistance {Catalytic-Liguid-Gas)
W Physico-chemical resistance {Liquid-Gas)
ﬁ Physico-chemical resistance (Liquid-Solid)
= @ Chemical reactors
:‘::] Reactar BATCH(gas)
B Rreactor BATCH(liquid)
f‘::l Reactar C3TR{gaz)
8 reactor CSTR{liquid)
B Reactor Fluidised C5TR
Q Reactor Fluidised bed
£ Reactor PFR{iquid)
=) Reactor SEMIBATCH(gas)
ﬁ Reactar SEMIBATCH(liquid)
B reactor column bubble
@: Reactor fixed bed
+-" Controller
+-+E Block Diagram
+-28 Source
+ ﬂ Sensar

@ Info Viewer \Capsules lﬁ’ Tools ‘

Fi1G. 4.2 — Bibliothéque de capsules des réactions et réacteurs chimiques.
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Les capsules des réactions chimiques englobent uniquement le modéle bond graph du

domaine chimique constitué des modeéles de la cinétique et de la stoechiométrie de réaction.

Ces capsules de réactions peuvent étre utilisées pour I’étude du phénomeéne de transformation

de la matiére uniquement.

Modeéle de la cinétique
de la réaction avec
1'élément multiport R

Modeéle de la stoechiométrie
de la réaction avec
les transformateurs TF

o |
k

R 1 - 5F:J
— 38

1)

o | 102 — &
12
sut\ﬁ;\
I TN
TF.. 127 T
\ 136
NEES_\ %%
TF =8 Ilzs «;é/,
r_)
o ﬁ{\ 103 -
I 100 — &

0
t31123 L)

Fic. 4.3 — Modéle interne de la capsule de [’élément multiport RCH.

4.3 Modélisation automatique d’un procédé chimique

35

I126 TF
: e 101

13 I 146
w\,fl‘ﬁ’ o P05 g

125|345 149

—

Pour présenter en détail la procédure de génération automatique de modéles en utilisant

la bibliothéque de capsules développée avec FDIPad, on considére ’exemple d’un procédé

chimique Fig.4.4

4.3.1 Description de ’exemple d’application

Le procédé chimique Fig.4.4 est constitué d’un réacteur CSTR dans lequel se déroule une

réaction irréversible athermique ( A+ B — C). Deux réservoirs contenant les réactifs A et B

alimentent le réacteur a travers deux vannes automatiques ( Vanne 1, Vanne 2) commandées

par deux régulateurs tout-ou-rien ( Régulateur 2, Régulateur 3) pour maintenir le niveau du

mélange constant dans le réacteur.
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Régulateur 1 Régulateur 2 Régulateur 3 Régulateur 4
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Fi1G. 4.4 — Plan des instruments détaillé du procédé chimique.

Les deux réservoirs ( Réservoir A, Réservoir B) sont alimentés en constituants par deux
pompes (pompe 1, pompe 2) commandées par des régulateurs PI ( Régulateur 1, Régulateur
4) pour que le niveau soit constant dans les deux réservoirs. Le mélange réactionnel est
débité vers un troisiéme réservoir dont la régulation du niveau est assurée par une vanne

d’alimentation ( vanne 3) commandée par un régulateur tout-ou-rien ( Régulateur 5).

4.3.2 Modéle bond graph de chaque composant
4.3.2.1 Modéle des pompes centrifuges

La pompe est un composant d’alimentation (eau, matiére premiére, etc.). elle est consi-
dérée comme une source d’effort qui génére une différence de pression AP [44]. La principale
action hydrostatique de la pompe est représentée par un transformateur TF (ou un trans-
formateur modulée MTF dans le cas d'une vitesse de rotation variable) entre la puissance
mécanique et la puissance hydraulique. Dans le modele bond graph de la pompe (Fig.4.5)
on a tenu compte des phénomeénes mécaniques, hydrauliques, électriques et thermiques. Dans
ce modele nous n’avons pas modélisé la partie électrique (le moteur) de la pompe mais nous
l’avons juste considérée comme une source d’effort Se. La transformation électromécanique
est représentée par le gyrateur GY. I’ élément I est le moment d’inertie de ’arbre en rota-
tion et 1’élément RS représente ici les frottements puisqu’on considére qu’ils générent de la
chaleur Q, qui contribue & 'augmentation du flux d’enthalpie convoyé par le fluide dans la
conduite. La transformation de I’énergie mécanique en énergie hydraulique est modélisée par

un élément MTF'. Le débit massique i délivré par la pompe est fonction de la caractéristique
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de la pompe. Ry représente les fuites dans la pompe (une partie du débit idéal s’échappe du

corps de I'hélice).

Domaine I Ry Domaine hydraulique

electromécanique /& \{ Ry, C
T A

Se:U—wrfGY H— Lt MT AL 0 ——r] 1]

w
WII_ m

Domaine thermique | T
RS |—
Q {
T M T
- |cETF I—'
H ik H 0 I_'

Fic. 4.5 — Modéle bond graph de la pompe.

4.3.2.2 Modéle des réservoirs

Le modele pseudo-bond graph du réservoir est donné par la Fig.4.6. Sur le modéle pseudo-
bond graph, I élément bond graph multiport C stocke de I’énergie hydraulique (due & la masse
du liquide) et thermique (enthalpie). Les variables d’effort pseudo-bond graphs sont la pression
et la température, et les variables de flux sont le débit massique et le flux d’enthalpie. Les

expressions des relations constitutives de I’élément C sont données par les relations suivantes:

avec A la section du réservoir, g la constante de gravité, m la masse totale du liquide calculée
& partir de la variable d’état associée au stockage hydraulique et C), la capacité thermique
spécifique du liquide & pression constante. Les pertes de chaleur vers I’environnement extérieur

sont négligées.
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Domaine hydraulique

M| » MSfrmy, |——70_h-——|Mth:—mom < {out
p"m

C
T

1 "
¢ iy b — —{MS fy:m T
Ses: T _’iMSft mmeTm|- Oy ‘l S fr:moutCp

Domaine thermique

Fic. 4.6 — Modéle bond graph du reservoir.

4.3.2.3 Modéle des vannes

D’aprés la causalité résistance affectée a I’élément R de la Fig. 4.7, les sorties obtenues
sont le flux thermique H et le débit massique . Les flux, thermique et massique, retournés
par I’élément R, sont donnés par I’équation.(4.2). A noter qu’en appliquant le principe de la

continuité, on a 1, = Myt = M.

m (PRH(TinaRnaPout) (4 2)

H (I)RT(TinaPinapout)

ou ®Pry et ®ry sont deux fonctions non linéaires qui dépendent principalement de 'état
thermodynamique du fluide et des hypothéses de modélisation prises en compte.

La forme générique du modéle bond graph de la Fig.4.7 est utile dans le cas ol la restriction
de la vanne peut augmenter & cause d’un débit supersonique. Dans ce cas, le débit massique,
1, dépend non seulement de la différence de pression mais aussi du rapport entre la pression
d’entrée P;, et la pression de sortie P,,;. Il est alors possible de prédire, sous ’hypothése d’un

fluide isentropique [32], le débit en utilisant les mesures des pressions en amont et en aval

(équation (4.3)).
. Pin 2y 2/y _ pr+i/y
m = A(z)v/— P — P, 4.3
N\ Re -1 )

P = (4.4)

avec
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PTSPcm't: L ’7_1 (45)
y+1

Pour un débit critique (choked flow). P, et Tj, sont respectivement le rapport de pression et la
température d’entrée, R est une constante du gaz, A(x) est une fonction qui donne la valeur
de la section a la sortie de la restriction en fonction de la position de la vanne z, v = ¢, /¢y, et
¢p et ¢, sont respectivement les capacités thermiques spécifiques du fluide & pression constante
et a volume constant. La forme résistance de la causalité affectée a I’élément R Fig 4.7, permet
de calculer le débit massique m et le flux thermique H dans la vanne dans le cas d’un fluide

sous-saturé.

™m Cd‘Sign (Rn - Pout) . ujz - Pout|

H Cd'Sign (]Dm — Pout) -V |Rn — out‘~cp~ﬂn

1 p.D5 .2
— =, == 4.7
Ry~ 4~V sIx (47)

Cq est le coefficient de perte de charge dans la vanne, p la masse volumique du fluide, v la

avec

viscosité dynamique et enfin D et L sont respectivement le diameétre et la longueur de la
conduite. Dans le cas d’un fluide saturé, la température a ’entrée de la conduite T;,, peut étre

calculée en fonction de la pression en utilisant les tables thermodynamiques.

Domaine hydraulique

Pin Pout

—.7|1

m

m

T Y o7
——{cETF |§‘t—

Domaine thermique

Fi1a. 4.7 — Modéle bond graph de la vanne

4.3.2.4 Modéle du réacteur

Le modeéle bond graph du réacteur est représenté dans la Fig.4.8. Dans le domaine fluidique
les sources de flux Sf correspondent aux débits massiques d’entrée m 44, €t mp;, et de sortie

Moyt- La jonction 0 représente le bilan de masse ot m est la masse du mélange dans le réacteur.
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Dans le domaine thermique, les flux de chaleur entrants ou sortants du réacteur sont
présentés par les sources de flux MSf modulées par les débits massiques Mma;n, MBin €t

Meut- Les expressions de ces sources de flux sont données par:

MSf: Haiyp = main.Cp,.Ta
MSf : Hpin = mpin-Cpy T (4.8)

MSf : Hout = miou.Cp T

ol T'win,TBin sont les températures d’entrée des substances A et B, et Cp,,Cp, sont les
chaleurs spécifiques de ces constituants, C, et T' sont la chaleur spécifique et la température
du mélange. D’autre part, on a d’autres sources de chaleur telle que la chaleur de réaction

AHp, exprimée par:

AH, = JAH, (4.9)

avec J vitesse du taux d’avancement de la réaction, AH, la chaleur de réaction. Dans le
domaine chimique la cinétique de la réaction est représentée par I’élément multiport RCH,
les sources de flux molaire M S f sont modulées aussi par les débits massiques d’entrée et de

sortie, avec:

. . Chi

MSf NAin = mAin'—m
Pa
. . Ui

MSf M Bin = MPBin- o
PB

MSf : 7'onut = 7hout'n_A (410)
m

. . np
MSf M Bout = mout'g

. . nc
MSf *NCout = mout'ﬁ

Le modéle bond graph global Fig.4.8 a été reproduit en combinant tous les modeles bond
graph correspondant & chaque phénoméne en incluant les différents couplages. L’élement
capacitif multiport couplé C regroupe les différents types d’énergies stockées dans le réacteur,

sa relation constitutive est exprimée par :
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o 1 na
Ka ”AJFR'meH'anA(V)
° 1 ng
1B pp+ Rpe Ho oy (57)
o 1 m
pe MC—FR.—meH.ln*yC(V) 1)
° 1 np .
wp || ot R ot (32)
P 2 / mdt
1 .
T e / Hdt
Domaine chimique MSY Sf Domaine fluidique
T
1.
T Aout : MAin
/
MSPE7< ST PO et
4
pA / MSf » 1M Bin
- ) ra  p s 1
» A
E €A NCout nA " Sf
O He e C
' éo 0™ Tag
= AN 1!
: ng H N mAinCpATAm: ,f"""MSf
éB AN 1 2 mpiCreTRin
\\\ /I
MSt g0 0 e S |
\\\ MoutpCpT
hl?(mt \\
S -A;{H MSf
M Sf Domaine thermique r

Fic. 4.8 — Modéle bond graph du réacteur.

4.3.3 Vérification de la cohérence fonctionnelle et causale

Lorsque les modeéles bond graphs des différents composants sont disponibles, on procéde a
leur interconnexion pour former le modéle global du procédé. FDIPad dispose d’un ensemble
d’applications pour vérifier certaines régles permettant la validation du modele avant son uti-
lisation. Ainsi, afin de garantir la validité du modele, des regles de connexion sont développées.
Ces regeles de connexion sont de deux types:

Des régles d’ordre fonctionnel qui permettent de vérifier la cohérence fonctionnelle en
connectant deux composants. Ces régles sont basées sur une grammaire développée dans [54].

Sommairement on distingue des processeurs de type A (Accumulation d’énergie, tel quun
réservoir), de type C (Conversion d’énergie, comme le cas d’'un moteur) et de type T (

Transport d’énergie, le cas d’une vanne, conduite). Cette grammaire interdit la mise en série
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de deux processeurs A (A®A n’est pas autorisée). Il faut mettre un processeur T (Transport)

entre les deux processeurs A pour avoir AQT®A. Une régle d’ordre causal. On établit pour

chaque composant (capsule) deux types de causalités. Une causalité préférentielle (intégrale

ou dérivée pour les processeurs de type A selon que le modeéle est utilisé pour la simulation

ou le diagnostic) et une causalité quelconque attribuée aux éléments de type C ou T.

La vérification de ces régles pour la construction du modele global et les procédures de

génération automatique des modeles sous forme d’états sont affichées dans un menu convivial

sur I'interface graphique du logiciel développé, comme indique la Fig.4.9.
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Fi1a. 4.9 — Procédure de validation du modéle global.

4.3.4 Simulation numeérique

Pour illustrer I’évolution du procédé par simulation, le fichier du modéle bond graph

est compilé pour obtenir un fichier de simulation en C++ ou d’un schéma bloc de simulation

sous forme S-function Matlab/Simulink. Cela va permettre de créer une interface graphique de

simulation Fig.4.10. Ainsi, on attribue aux paramétres du modele et aux conditions initiales les

valeurs numériques qui leur correspondent pour obtenir les courbes d’évolution des différentes

variables qu’on désire traiter (variables d’état, RRA,..etc).
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Fi1G. 4.10 — Interface de simulation montrant les courbes d’évolution du nombre de moles de

A,B et C.
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4.4 Modéele bond graph d’un systéme de surveillance

Dans cette partie on va aborder la problématique de la supervision des processus chi-
miques. Pour cela, nous allons présenter d’abord la procédure de conception d’un systéme de
surveillance par 'approche bond graph. Les notions de « relations de redondance analytiques
RRA » et de « matrice de signature de défaillances » seront ainsi évoquées. Ensuite, on va
présenter les particularités de la supervision dans le domaine chimique par rapport aux autres
domaines énergétiques (hydraulique, thermique, électrique,. . . etc.). Nous allons montrer aussi
comment ’aspect générique de 1’outil utilisé permettra de mettre en ceuvre une conception
intégrée d’un systéme de surveillance & base de modeéle. Enfin un exemple d’application d’un
processus chimique sera traité, ou la procédure de l'informatisation de la modélisation et de
la surveillance sera présentée.

Un systéme de surveillance représenté par approche bond graph est constitué particulie-
rement de deux parties: Une partie qui produit de la puissance et de 1’énergie (modéle bond
graph du processus et l’ensemble des actionneurs) et une deuxiéme partie qui constitue le
systéme d’information (c’est a dire les capteurs, observateurs et systéme de commande). Les
algorithmes de surveillance (de détection et d’isolation de fautes F'DI) regoivent les informa-
tions issues des capteurs (détecteurs d’effort De et de flux Df) et délivrent au systéme de
supervision les alarmes.

En effet, la génération des indicateurs d’alarmes est basée principalement sur les relations
de redondance analytique RRA, dont la forme est une équation qui inclut toutes les variables
connues du systéme. La génération de ces équations permet d’engendrer des résidus, dont la
valeur est statistiquement nulle en fonctionnement normal, alors que dés Iapparition d’un
défaut, elle s’éloigne de zéro.

Cependant, pour établir ce processus de génération des RRA, le systéme doit étre dé-
composé d’un point de vue en la paire [C,Z], avec Z = {z1,22,...2n} 'ensemble des variables
et des parameétres du systéme, et C' = {c1,c2,...c,} 'ensemble des contraintes (équations qui

décrivent I’évolution des variables).

4.4.1 Représentation structurelle d’un systéme de surveillance
4.4.1.1 Les contraintes

Du point de vue bond graph, les contraintes C' sont représentées par les équations struc-
turelles (F)), de comportement (Fg), de mesure (Fy ), du systéme de commande (F¢) et des

sources controlées (Fy).

C = {F;,Fg,Fy,Fo,F4} (4.12)
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4.4.1.2 Les équations structurelles Fy

Elles représentent 1’ensemble des lois de conservation ( de masse, d’énergie, etc. ) et /ou des
équations d’équilibre. Elles sont déduites des équations aux jonctions. Le nombre d’équations
Fj est égal au nombre d’équations dans les "jonctions 0" plus celles des "jonctions 1" plus

celle des éléments 2-ports (transformateur TF, et gyrateur GY ).

Fy ={FooH{FnH{Frri{Fay} (4.13)
Fj € Rv+2map, n; est le nombre de jonctions 0 et 1, et ng, est le nombre d’éléments T'F' et
GY.
4.4.1.3 Les équations de comportement Fp

Elles décrivent les phénomeénes physiques exprimant la fagon dont ’énergie est transformée

au niveau des éléments bond graphs (R, C, et I), autrement appelées lois constitutives.

Fp ={Fc} U{F1} U{FRr} (4.14)
Fp € R™, ne est le nombre total des liens de puissance dans les éléments bond graph, R, C
et I.
4.4.1.4 Les équations de mesures Fy

Elles représentent la facon dont les capteurs transforment les variables de puissance du
processus en signaux de sortie qui peuvent étre utilisés dans I’élaboration des lois de commande
ou dans la détection et isolation des défaillances. Ces équations sont exprimées ainsi par des
détecteurs de flux (Df) et d’effort (De):

Fy = {FDe} U {FDf} (4.15)

Fy € R™, ng est le nombre de détecteurs ou capteurs.

4.4.1.5 Les équations de commande F¢

Elles décrivent les lois de commande exprimées en fonction des valeurs des consignes et
de mesure des capteurs. L’équation est décrite ainsi par:
FC(urefaYmaRreg) =0 (4.16)

oll Ryeg est un parametre du régulateur (gain, temps d’intégration, etc.), upes, et Yy, repré-
sentent respectivement la consigne et les sorties des capteurs. On a donc Fo € R™ avec n, le

nombre de régulateurs.
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4.4.1.6 Les équations des sources controlées Fy

Elles représentent des sources controlées ou modulées par les signaux de commande (pompe
régulée, électrovanne, ... .etc). Les signaux d’entrée u sont fournis par les régulateurs, et les
signaux de sortie sont les variables régulées issues des sources modulées M Se et MSf, avec:

Fa1(MSfu) =0,Faa(MSeu) =0 (4.17)

F4 € R" ou n, est le nombre total de sources (modulées ou non).Ainsi, le nombre total de

contraintes sur un modeéle bond graph est donc:

C c an-l—Z*nzp +ne+ns+ng+n,

4.4.2 Les variables
L’ensemble des contraintes F' s’appliquent a I’ensemble des variables Z : connues (K) et
inconnues (X).
Z=XUK (4.18)

Les variables inconnues X sont les variables de puissance (flux et effort) correspondant aux
les liens de puissance du modeéle bond graph. Le vecteur X contenant toutes les variables de

puissance est défini par:

X(t) ={ex(®).f1(8)} U{ea(t), fa(t)}... U{enc(t), fre(t)} (4.19)
tel que n. est le nombre de liens de puissance. La dimension du vecteur X est donc 2 * n, =
X € R*"e. Le sous-ensemble K des variables connues contient les valeurs des sources, les
sorties des régulateurs (u) ainsi que les variables mesurées par les capteurs (Y'm).

K=MSeUMSfuSeUSfUuYm (4.20)

Finalement, K € R! avec | = ng + ng.Donce Z € RiF2xne

4.4.3 Les paramétres

¢ € RP est le vecteur des paramétres qui correspondent aux valeurs caractéristiques des
éléments R, C et I, i.e. le coefficient de flux, la valeur de la capacité. D’autres parameétres

peuvent étre ajoutés a ce vecteur, tel que la consigne ucf, etc..
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4.4.4 Génération des relations de redondance analytique RRA

La génération des RRA pour le calcul des résidus est réalisée par la procédure de 1'éli-
mination de ’ensemble des variables inconnues en une seule opération. L’élimination des
variables inconnues est systématique sur un modéle bond graph gréce ses propriétés causales
et structurelles. La démarche consiste a générer de fagon systématique les RRA et les résidus
correspondants, ainsi que la matrice de signature des défaillances. Ainsi, aprés génération on

obtient les RRA dont la forme globale est définie par:

f(De,Df,Se,Sf,MSe,MSf,0m) =0 (4.21)

avec 0,, 'ensemble des parameétres mesurés ou estimés du systéme. De et D f sont les indica-
tions de capteurs, Se et Sf, MSe et MSf sont les entrées.
Afin de mieux expliquer l'algorithme déja développé dans [44], considérons I'exemple pé-

dagogique représenté par le systéme hydraulique de la Fig.4.11 et son modéle en causalité

Capteur de Capteur de@
pression 4 débit
]

intégrale Fig.4.12.

Vanne V1

Pompe P1 Réservoir R1

Fic. 4.11 — Ezemple d’illustration pour la génération des RRA.

FI et PI sont des détecteurs de débits et de pression. P1, R1, V1 représentent respecti-

vement la pompe, le réservoir et la vanne.

C:Cq R:Rq

De:PI DfZF[

Sf——0 ——IléSe:—Pa

F1a. 4.12 — Modéle bond graph en causalité intégrale (simulation).

La procédure de génération des RRA & partir d’'un modéle bond graph d’un systéme est

donnée ainsi par les étapes suivantes:

1. Mettre le modele bond graph en causalité dérivée préférentielle en employant la notion
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de dualisation des détecteurs (Fig. 4.13)(en inversant la causalité des détecteurs), Le
détecteur d’effort dualisé SSe et le détecteur de flux dualisé SS f imposent leurs valeurs
aux jonctions 0 et 1. Rappelons que si un capteur ne peut pas étre dualisé, cela signifie
qu’il existe une redondance matérielle (deux capteurs mesurant la méme variable). C’est
le cas ol nous avons plusieurs capteurs connectés & une méme jonction, alors seul un

des capteurs peut étre dualisé.

Cc.Ch R:Rq

§Se:PIQQ@ : I@ ® @ASSIFI
H ) A

SfFFE—% 00—~ L} Se:-P,

F1a. 4.13 — Modéle bond graph en causalité dérivée (surveillance).

Un capteur (détecteur) dans un modele destiné a la simulation permet d’indiquer la valeur
numérique de la variable mesurée: il transforme la variable de puissance en un signal (sa
réaction est nulle). Le chemin causal allant de la variable inconnue (& mesurer) vers le capteur
(variable connue), permet d’analyser ’observabilité ou la commandabilité (quand il s’agit d’un
chemin d’une source vers une variable d’état). Le sommet du graph est la variable inconnue
et la destination la variable mesurée.

Un capteur (détecteur) dans un modeéle bond graph destiné a la surveillance permet d’ex-
primer 'ordre d’élimination d’une variable inconnue. Le chemin causal allant de la variable
mesurée (capteur) vers la variable inconnue permet d’analyser la calculabilité de la variable
inconnue, c’est le cas de la génération des relations de redondance analytique. Le sommet du
graph est la variable mesurée De ou Df et la destination représente la variable inconnue.
L’ordre d’élimination est associé & un graph orienté (Fig.4.14). Le détecteur dualisé devient
alors une source SSe ou SSf imposée a la jonction La valeur du capteur est alors imposée

a la contrainte.

c-1
(SSf ou SSe) |1 (f oue)
| >

Fi1G. 4.14 — Graphe orienté pour la surveillance.

2. Les RRA sont déduites & partir des équations aux jonctions associées aux détecteurs.

Dans notre cas nous avons les équations issues des jonctions 0 et 1,.Fig.4.13.

fo=fi—fs—fa (4.22)
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fo est le flux fourni par le capteur De : PI. Ce flux est bien nul puisqu’un capteur est
considéré comme un élément qui ne délivre pas de puissance. Un capteur d’effort recoit une
énergie qu’il transforme en un signal proportionnel & la pression, mais il n’interréagit pas avec
le systéme physique. fo est alors considéré comme le générateur du résidu.

f1, f3 et fy sont les variables inconnues qu’il faut éliminer par le parcours d’un che-
min causal ( représenté en pointillés dans le schéma Fig.4.13). f3 est éliminée par le chemin

suivant.Fig.4.15.

d)c . Pm

f3 €3 SSe:PI
Fic. 4.15 — Graphe orienté pour l’élimination de fs.

Ou ®. est ’équation de comportement de I’élément C en causalité dérivée.

f3 = Ciés (4.23)

®,,, est I’équation de mesure du capteur. Ce chemin causal du bond graph va de la variable
inconnue f3 a la variable connue SSe : PI. Ce chemin est associé a un graph orienté qui nous
indique 'ordre d’élimination de fs3. Il est donné par la Fig.4.15.

f4 est éliminé directement du chemin causal, le graph orienté correspondant est donné par
la Fg.

S
Df.FI
CAREAWINN

Fi1G. 4.16 — Graph orienté pour ’élimination de fy.

Alors la RRA est déduite en remplagant dans I’équation de la jonction 0 les expressions

des variables inconnues, on a:
fa=FI (4.24)

. dPI
fs=Cés =Cr1—~ (4.25)
t
PI est l'indication du capteur de pression.
dPI

Le graphe structurel de la RRA; est donné par la Fig.4.17.
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JO

/3 d:ic e3 CI)mSSe:PI
®mggppr | SFFI-|RRAL
ﬂ_.H_——> cP1

Sf

_

F1G. 4.17 — Graphe orienté pour la génération de RRA1

La deuxiéme RRA est générée & partir de la jonctionl:

€g — €4 — €5 — €7 (427)
er = —Pa, ey = PI, e5 = ®r(FI) (4.28)
RRAy = —Pa — ®p(FI) — PI (4.29)

®R(F1I) est la relation de I’élément R représentant la vanne.

4.4.5 Matrice de signature de défaillances

Apreés 'obtention de toutes les RRA, il serait donc adéquat de former une matrice binaire
Sji en vue de représenter la sensibilité des résidus aux défaillances des différents composants
du systéme (capteurs, actionneurs, éléments physiques). Les éléments de la matrice sont définis

comme suit:

1, si la ¢ RRA contient des variables du j¢™¢ composant
Sji = (4.30)

0, sinon.

Ainsi, pour la localisation des défaillances, & chaque composant est attribué un vecteur ligne
composé de valeurs booléennes, ot chacune correspond & un résidu. Ainsi, la défaillance d’un
composant est détectable au moment ot la variable associée & ce composant est présente dans
au moins une RRA (ou résidu r correspondant), et que les résidus associés a ce composant
deviennent non nuls. La défaillance est localisable si et seulement si sa signature est unique

et différente des signatures des autres composants.
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Composants
RRA | Compy | ....... Compj | ...... Comp k
™ S 11 Sj 0 Skl
T S1i Sii Ski
m S1m Sim ; Skm

TAB. 4.1 — Matrice de signature de défaillance globale

4.5 Particularités de la surveillance des réacteurs chimiques

par approche bond graph

La nature complexe des phénoménes physico-chimiques impose certaines spécificités propres
au domaine chimique et qui le distinguent par rapport aux autres domaines énergétiques (hy-

draulique, thermique, électrique. .. .etc.). Ainsi on note que:

1. Les phénomeénes physico-chimiques ne représentent pas des composants physiques comme
le cas des domaines hydraulique ou électrique (exemple: pompe, vanne, résistance élec-
trique, ....etc.), ils sont beaucoup plus abstraits (exemple: une réaction chimique est
considérée comme une source de production et de transformation de constituants, ce

qui peut étre analogue & une pompe centrifuge dans le domaine hydraulique).

2. Dans le domaine chimique on ne peut pas envisager la détection des défaillances maté-
rielles liées aux composants physiques (fuite, bouchage, .. .. etc.). Ces types de défauts
sont associés aux phénomeénes fluidiques et thermiques. Cependant, d’autres types de
défaillances de nature chimique peuvent étre détectées par le biais de RRA chimiques.
A titre d’exemple : dans le domaine du controle de qualité en industrie pharmaceutique,
agroalimentaire ou pétrochimique, on peut considérer comme défaillance, le dépasse-
ment de la teneur désirée d’un constituant dans un produit; 'apparition de réactions
secondaires indésirables dans un processus peut étre percue comme défaillance.

3. A la différence des autres domaines, ou on a divers types de capteurs (thermiques,
hydrauliques,. . . .etc.), dans le domaine chimique on ne dispose pas toujours d'un capteur
spécifique pour chaque constituant, d’ou la nécessité de concevoir en cas de besoin des

observateurs afin de combler le manque d’information.
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4. Dans la procédure de génération des RRA, on est ramené a mettre le modeéle en causa-
lité dérivée préférentielle. Seulement, on est confronté a la problématique « des relations
non linéaires non inversibles », ce qui est le cas de la relation constitutive de 1’élément
RCH, ou la causalité est imposée. Alors pour palier ce probléme, on doit ajouter obli-
gatoirement a chaque jonction 0 chimique (bilan de constituant) un détecteur d’effort (

capteur fictif de potentiel chimique) dualisé (Fig.4.18).

RCH"

Fic. 4.18 — Modéle bond graph d’une réaction en causalité dérivée par dualisation des détéc-

teurs.

4.6 Conception d’un systéme de surveillance dans le cas des

processus chimiques

4.6.1 Description du procédé d’application

Afin de mettre en ceuvre la procédure de conception d’un systéme de surveillance par
approche bond graph dans le cas des processus chimiques, on va traiter pour cette raison
un exemple d’application Fig.4.20 qui inclut un réacteur CSTR adiabatique, dans lequel se
déroule une réaction irréversible exothermique A — C dont la loi d’action de masse est

exprimée par :

r=kCy (4.31)
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Régulateur 1
PI de niveau

Capteur de
niveau 1

Réservoir de A

Pompe

Régulateur 2
TOR de niveau
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Régulateur 3
TOR de niveau

Capteur de
== niveau 3
1
[}

FiG. 4.19 — PI&D de l'exemple d’application pour la supervision.

Le modéle global architectural est constitué de la connexion des composants de la biblio-

théque des modeles Fig.4.20.

=-J§* Chemicalreactors

#) Reactor BATCHIgas)
B Reactor BATCHiquid)
2| Reactor C5TR{gaz)
8 Reactor CSTR{liquid)
B Reactor Fluidsed CSTR
B reactor Fluidised bed
3 Reactor PFR(liquid)
) Reactor SEMIBATCH(gas)
& Reactor SEMIBATCH(luid)
B Reactor column bubble
# Reactor fixed bed

w4 Controller

%~ Elock Diagram

o —

-3 Source

Partie d'alimentation en A

[ ko viewsr [N Capsules [ Tocks |

Jll
& Source de chaleur

(échangeur)

Partie de transformation suivant la réaction A=>C

Réservoir du
constituant C

Partie de stockage de C

For Help, press F1
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= {6 Process
# Jf* Hydraulic
@ J§* Chemical reactions
- Jfe Thermaflud Régalateits | Capteas Régulateny Capteur Régalatewr  Capteur  Actionneur proportionnel
= [ storage PI de niveau  de niveau TOR de niveau de nivean TOR de niveau de niveau pour la vanne
) condenser
8L Hychrathermal Tank (PO5  = | S 8 el L I =Y | |:
8l Hydrothermal Tank (Head Lass) HLs HLs HLs
L Hychothermal Tank_heated 12
G Saturated boiler
# H Comnections 5 2 10 3 fa j— De 3 4 7
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i & Tanpn =] ~ i | - & i = . @
® b temp

Sartie vers
Iexterieur

Fia. 4.20 — Modéle bond graph du procédé sous FDIPad.

1. La premiére partie concerne I’alimentation du réacteur par le constituant A (réactif).

Elle est constituée d’un réservoir de stockage. La régulation du niveau est garantie par

le biais d’un régulateur PI agissant sur une pompe centrifuge qui alimente le réservoir

continuellement.

2. La deuxiéme partie englobe le réacteur ou le constituant A se transforme en constituant

C. La commande du niveau dans le réacteur est assurée par un régulateur TOR (tout

ou rien) qui agit sur une vanne a l’entrée du réacteur.
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3. La troisiéme partie concerne le stockage du constituant C'. Le réservoir contenant les

constituants (C,A) est commandé en niveau par un régulateur (tout ou rien) qui agit

sur une vanne automatique a la sortie du réacteur.

Lors de la modélisation de ce procédé on a tenu compte du couplage des domaines
thermique-hydraulique-chimique dans le cas du réacteur, et du couplage thermique-hydraulique
dans le cas des composants thermofluides (réservoirs, pompe, vannes). Pour les capteurs, les

actionneurs et les régulateurs, ils sont considérés comme des composants d’information.

4.6.2 Génération du modéle dynamique du procédé

Le modele dynamique du procédé global est généré systématiquement & partir du modeéle

bond graph. Il est mis sous la forme non linéaire de représentation d’état :

(4.32)

Par la suite, on va présenter l'algorithme de génération d’'un modéle dynamique en em-
ployant le modéle bond graph. Les variables d’état = sont les variables d’énergie associées aux

éléments I et C. Pour obtenir le modéle dynamique, on peut procéder suivant une démarche
systématique :

1. Ecrire les lois de structure (lois de conservations) aux jonctions en tenant compte de la
causalité.

2. Ecrire les lois constitutives associées aux éléments en tenant compte de la causalité de
I’élément.

3. Combiner ces différentes lois pour expliciter les dérivées des variables d’état en fonction
des variables d’état et des entrées.

C C
#TLA/ADQA 7] hc/g\DeC
Sf|nA 5 nAout| Sf' 0 NCout |Sf
wm

o) D

L3 <D
7 oe

3 3
&gﬁ s:()
A

RCH

F1G. 4.21 — Modéle bond graph du domaine chimique dans le réacteur (en causalité intégrale).
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A titre d’exemple, dans le cas du réacteur on a 2 variables d’état dans le domaine chimique
seulement associées a deux éléments capacitifs (Fig.4.21). Ces variables sont [n4 nc] et désigne
le nombre de moles de A et C. Dans le modéle dynamique généré par FDIPad (Fig.4.22) ces
variables correspondent & Y[3] Y [4] respectivement. Les lois de jonction 0 (correspondent aux

équations de bilan d’espéce) sont exprimées par:

hA - 7‘zAin - hAout + J(VTA - VQ) (4 33)
e = —fcout + J (V5 — vh)

Les lois constitutives des éléments C' et R dans le domaine chimique sont données par :

o

) exp(2k) exp(2h)

Ha = ®c(na) = uy + RTIn("4) (4.34)

J = ®r(Af) = Vky exp(75¢

pc = ®c(ne) = po + RT In(5¢)

Pour compléter la génération du modéle dynamique du domaine chimique, on ajoute les autres
variables d’état dans le réacteur, & savoir la masse du mélange réactionnel m et ’enthalpie
H (chaleur stockée par le mélange) désignés sur la Fig.4.22 respectivement par Y[1] et Y [2].
Les relations constitutives des capacités hydraulique et thermique dans le réacteur sont ainsi

définies par:

pP= %m (4.35)
T g (4.36)
~ mCp ’

2
A partir des équations (4.34,(4.35,4.36), et sachant que Af = 3 V{,ul- = 4 on obtient :

=1
_ _ P —E,m.Cp ,u;lm.C'p
J =®r(na,m,H) = nA.m.ko exp (7RH ) exp <7RH (4.37)
On a aussi:
. C’Ain
NAin = MAin-
PA
N Aout Moyt E (438)
m
. . nc
NCout = Mout-——
m

Avec Cg;n la concentration de A & I'entrée du réacteur, 1, le débit massique d’entrée, 1oy

le débit massique de sortie (les débits massiques a l'entrée et la sortie du réacteur sont en
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fonction des lois de commande des régulateurs TOR).On obtient ainsi la représentation d’état

du domaine chimique dans le réacteur définie par:

mMAin-

C’Am .

. nc
—Tout. - + ®g(na,m,H)(vy — vg,

na
out

- + (v — v])@r(na,m,H) Falau)

fo(z,u)

pa
5)
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Fi1a. 4.22 — Représentation d’état du processus générée & partir du modéle bond graph.

En paralléle a la génération du modele dynamique par FDIPad, on peut modifier aussi les
parameétres ou les expressions du modele (Fig.4.23) ou des valeurs numeériques peuvent leur
étre attribuées. Cette fonctionnalité est importante car elle permet d’introduire n’importe

quelle non linéarité.

http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése d'’Ahmed Redouane Khaled, Lille 1, 2007

122

Edt ¥ew Options Process Window Help x

PR Ele

‘D= 1@ 2 Bl ol sl 2 4 : )
imernaon = | @ [Hi]E] 0 # £ 2 P =
! Capsules & % : Expression/Equation View 2%
Warisble Assignment
W g tdouble) . Gravitational comstant -
& & Hycrauic W Rho (double) | Demsity of fluid
Gl el ot W LevelSel_SemsorFault (double) = Non-Zero value in
= k‘ T,hemmﬂu‘d W LevelSe2_SensorFault (double) ¥on—Zero walus in
¥ “‘,Siwzz: e ¥ PLKp (double) : Proportional Gain

L Hydrothermal Tank W PI_Ki (double) @ Integral Gain
1. Hydrathermal Tark (Head Loss) ¥ PL_Fault (double) . Nom—Zero value indicates a fa
Bl Hydrothermal Tark_heated W PI_SetPoint {doubls] : Setpoint

53 Saturated boler X-0n0ff1_State (int) ; Initial state of the control
1 * Connections W OnOff1_Min (double) © Minimum Threshold
w0 Exchangers W OnOffl Max (doubls) | Mamimun Threshold
A o Sbient W OnOff1 Fault (dowble) = Non-Zero value indicates
&? Ieansport ¥ Constanl_inp (double) : implitude of constant sou
e
i &‘ Che:\ca\veactnrs Cs Constanl Output (double) Amplitude of constant Constanl Output=Constanl SF1:
N ) Reactor BATCH(g3s) W LevelSe3_SensorFault (double) | Won—Zero walue in
Reactor BATCH{lquid) % 0nOf£2_State (int) © Initial state of the control
Reactor CSTR(gaz) W OnOff2_Min {(double) Hinimum Threshold
B Reactor CSTR(lquid) W OnOff2_Max {double) = HMawimum Threshold
g Reactor Fluidised CSTR W OnOff2_Fault {double) Hon-Zero value indicates
B Reactor Flidsed bed W De2_SensorFault (dowble) @ Non-Zero value indicat
a8 Resctor PR W Del_SenscrFault (dowble) | Non-Zero value indicat
B Foacior TG W Tanki_drea (doubls) & Cross-Sectional Avea of the

& Reactor SEMIBATCH(liquid)

B Reactorcomn bubtle W Cp (double) | Specific heat at constant pressure

#) Resctor Fred bed W Tankl h0 (double) @ Initial level of fluid
. Controller W Tankl_T0 (double) . Initial fluid temperature
%) @ Block Diagram W Tankl_Leakage (double) = Leakage nass flow rate a
@ ] Sensor W Tenkl _QLoss (doubls) | Rate of heat loss as fault
® ¢ Sourcs W Pump_Min (double} ' Hinnimum threshold

¥ Punn Hax (double) | I 1d §
TR tpresions S DT/ o <

|9 Info viswer | Capsules | 2 Taols |
For Help, press FL

Fi1a. 4.23 — Liste des paramétres employés dans le modéles bond graph.

4.6.3 Génération des RRA du processus

Les relations de redondance analytiques RRA peuvent étre générées aussi systématique-
ment par le biais de FDIPad Fig.4.24. L’existence de boucles causales ou algébriques.peut

étre détecté.
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Arr1=L3_g=L3_Rhow(-V3_Cd*sign(L3_RhoxL3_g=L3-Envi_Pressure)=sgrt(fabs(L3_Rhoxl3_g=L3-Envi_Pressure))=Constant+V2_Cd=sign(L2_Rhoxl2_g=L2 a1
~L3_RhoxL3_gxL3)*sqrt.(fabs(L2_RhoxL2_g*L2-Li_Rhowli_gx13))*TORZ-Tank?_C2xddt{L3_Rho*Li_g*Li)) ‘
Arr2-TOR2-On_O££{L3, TOR2_State, TOR2_Min, TOR2_Max) L
Arr3=TOR1-On_Off{L2 TOR1_State, TOR1_Min TOR1_Max)
Arrd=Reactor_alphad=]+Reactor_alphaix]-dNa+diain+dNAcut
ArrS-Reactor_Mub+Mud_Measurement
Arr6=L1_gxL1 Fhox(-V1_Cdxsign{Ll RhoxLl gxL1-L2 RhoxL2_gxL2)*sqrt(fabs(Ll RhoxLl g*11-12 RhoxL2 gxL2))*TOR1+Punp-Tenkl CZxddt(L1_FhoxLl g*L1})
Arr7=P1-PT_Kp*(FT_SetFoint-T1)-PT_Kixintg(F1_SetPoint-T1)
Arrf-L7_g#L2_Fhow (~V2_Cd*sign(L2_Rhox12_g*L2-L3_RhowL3_g#L3)#sqrt(fabs(L2_Rho®12_g*12-13_Rho#L3_g#L13) )*TORZ4V1_Cd*sign(Ll_Rhoxl1_gxL1
-L2_RhoxL2_gxL2)*sqrt (fabs(L1_RhoxL1_g*L1-L2_Rhoxl2_g=L2))*TOR1-Reactor_ C2xddt(L2_RhoxL2_gxl2))
Arr9-Reactor_gannad=]+Reactor_gannai=]-dNC+diCout
Arr10=Punp-MinMaw(PI. Punp_Min, Punp_Nax)
Arrll=Resctor_MuC+HuC Measurenent [
3, Equations Expression: Structural 1L _/[Ki8 |
For Help, press F1

F1G. 4.24 — Liste des RRA générées a partir du modéle bond graph du procédé.
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Pour expliquer en détail I’algorithme de la génération des RRA on va reprendre le modéle
du domaine chimique dans le réacteur.

1). Mettre le modele bond graph en causalité dérivée préférentielle (Fig.4.25) en employant
leur valeur aux jonctions 0.

C

la notion de dualisation des détecteurs. Les détecteurs d’effort dualisés SSe imposent

C
#/;F'LA SSey
Sfr—— i

uc\sz/SSec
- OM!S]‘ O%Sf
Ain
= =
&;t: Q&Ab
I 2
T |

RCH
détecteurs.

Fia. 4.25 — Modéle bond graph du domaine chimique en causalité dérivée par dualisation des
2). On écrit les contraintes du modeéle définies par :

1. Les équations de comportement F'g

Les relations constitutives des capacités en causalité dérivée sont définies par:

_ Pa— s
nA—Vexp< =T )
Hc — Ko
=V Lind G (O}
e = Ve (0 1)

(4.40)
La relation constitutive de la résistance ne change pas car sa causalité n’a pas changé.

_ _ —FE, Ha
J=®r(Af) = V.koexp ( T ) exp (
2. Les équations de jonctions F;

RT) exp (%) (4.41)

Les équations de jonctions 0 qui correspondent au bilan d’espéces sont données par :

—NA+ NAin — NAout + J(l/g —v

f):
—ng + Noout + J(VTC —v

f):

(4.42)
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3. Les équations de mesures Fy

On a deux types de capteurs impliqués dans I'acquisition d’information dans le réacteur,
le capteur de niveau du mélange(nous donne le niveau mesuré Ly,esur¢), les capteurs
de potentiels chimiques (nous donne le potentiel chimique mesuré fi,,.s,r¢)- On obtient

ainsi les équations :

Mmesuré = P-S-Lmesuré, (S la surface de la section du réacteur) (4.43)
' Mamesure PAmesuré = Ha
N A mesuré = %S-Lmesuré exp %
' o (4.44)
) = Femesué g o [ HOmesure — Ho
C,mesuré RT Limesuré €XP BT

Remarque: il faut noter que les capteurs de potentiel chimiques sont fictifs, la mesure
du potentiel chimique ft,,.4,r¢ €St reconstituée soit par un capteur de concentration ou

par un observateur d’état (de concentration ou nombre de moles).
4. Les équations de commande F¢

On a deux régulateurs TOR (tout-ou-rien) en amont et en aval. Les équations de com-

mande des débit massiques d’entrée 1y, de sortie 1m,: sont exprimées par:

Min = Pror(u1)

(4.45)
mout - (PTOR(U2)
5. Les équations des sources Fy
Les équations de sources de flux molaire S f sont définies par:
" Ain = Min-Cain/Pa
hAout - mout‘nA/m (446)

NCout = mout~n0/m

3). Il faut éliminer les variables inconnues et les remplacer ainsi par les variables connues (va-
riables de mesure, variables de commande). A partir des équations(4.46,4.45,4.42,4.43,4.44)
on obtient les RRA chimiques (elles correspondent dans la Fig.4.24 & Arrd et Arr9).
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RRAA : _hA,mesm‘é + ‘I)TOR(Ul)'CAin/PA - (PTOR(UZ)'nA/mmesuré + Jmesuré (Vil - Vf) =0

RRAC’ : _hC,mesm‘é + q)TOR(UQ)'nC/mmesuré + Jmesuré (VTC - Vé’) =0
(4.47)

4.6.4 Analyse de la surveillabilité du processus

Pour la conception du systéme de surveillance, il est important aussi qu’'un cahier de
charges soit établi pour déterminer les composants physiques (vanne, réservoir, capteur,. . . .etc.)

qu’on désire superviser (détection et localisation des défaillances) (Fig.4.26).

I Funiiora uiliey s bt ﬂ
Select ltems that are excluded from analysis

e

L3

IR |
[JTORZ

L2

CITOR1 |
[(MuC_Measurement =
[IMud,_Meassurement

[JPump

N

e
Fl

S

F1G. 4.26 — Boite de dialogue FDIPad pour la détermination des composants & surveiller &

partir du cahier des charges.

Les défaillances qu’on peut rencontrer souvent dans le cas des systémes thermofluides
sont de nature hydraulique de type fuite (pour les réservoirs); bouchage (pour les conduites
et vannes). Cependant, dans notre cas d’autres types de défaillances de nature chimique

peuvent avoir lieu (exemple : apparition de réactions secondaires,. . . .etc.).
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Fic. 4.27 — La table de signature de défaillances du procédé suivant le cahier des charges de

la surveillance.

A partir d’un cahier de charges fixé on obtient la matrice de signature de défaillance
générée par FDIPad (Fig.4.27) ou M, représentent respectivement la Détectabilité et I’
Isolabilité de la défaillance d’'un composant donné. M et I, prennent la valeur "1" si la

défaillance est respectivement détectable et isolable sinon ils prennent la valeur "0".
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D @-B =N |

fimemstond = [ [E]E] o # 4 2 pRIR-GE LY

: Tools X Capeucation | il

@ Compliant element
) Resistive clemert
€ source of effort

) source of flow

€59 Transformer s

&) retor T PI L1 TORL MuA Measurement TOR2 L3 Coanstant
= ¥ Connections 1 =% = %
d - I I T s 2]

i B 1 e HE S |:
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® Connector | Detector b,
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&5 stnep Envi |1 |0 |o|a|of[o|af[af[ofofalo]o]n

| @ tofo Viewer [ Copsules | % Tooks | 73 Equations S Structurdl I/ |

For Help, press F1

Fia. 4.28 — Table de signture de défaillance de la vanne V3 et de [’environnement.
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A titre d’exemple, les défaillances de la vanne V3 (Fig.4.28) et de I'environnement sont
détectables mais elles ne peuvent pas étre isolées. La raison est qu’il existe un seul résidu R6
sensible aux défaillances des deux composants ce qui représente en terme de surveillance un

manque d’informations.

Bl R e e - [5]x]

Ele Edt Wew Options Precess Window Hel £

= R &28

 International 4%\ o % A, FER-BEEY

ook X Caeeucanon |
@ Compliant slement =

) Resistive element

) source of sffart

@) source of low

€5) Transformer 2

& yraor i PI L1 TORL

=98 Connections % =7 ! = , =
/ e ~—E —=— —{ De (el —

R Beder HeatSour 13 / MuC_Measurement L
e Comnector { Detector e

S38 Utitis 5 23 10 &5}/ 3 2 ,— De 6 2t 7
¢ Scissor m\ /

@ Monual number changer

A} rover et e & g e —— @ - ol 2 [ 2 i - @)

20
Pump Tankl V1 Reactor V2 Tank2 V3 Envi

MuA Measurement TOR2 L3 Constant

TI Causal orientation changer
X Activation
A odulous specier
b Element/junction mutatar
Iy Orag 1 cursor
=28 Edternals
B Effort input
B Flow input

Sy Effort output

i Enpression/Equation View e
& Flow output 2 .

=3 Annoations Monitorability Analysis
Rectangle —

@ Flipse ‘ ‘Mb|Ih‘Rl‘RZ‘RB‘Rq|R5‘RE‘R7|RB‘R9‘R1D‘R11‘R12|
A Text
Al b DUUUDC U OUUOG

|9 info Viewer [N Capsules | 2 Taols | 3] ) Equations Expression: Stiuctral ), fpI_/[E3

For Help, press F1

Fia. 4.29 — Amélioration de la surveillabilité par changement de cahier de charges.

Dans ce genre de situations ou la défaillance d’un composant est non isolable, il faut ajouter
au composant un nouveau capteur pour générer une RRA supplémentaire et améliorer ainsi
la surveillabilité du systéme. On peut aussi changer le cahier des charges ce qui est notre cas
(Fig.4.28). Ainsi on a supprimé I’environnement de notre cahier de charge car ce n’est pas un
composant physique. La défaillance de la vanne V3 devient ainsi isolable (Fig.4.29).

On note aussi que les résidus générés peuvent étre simulés sur le logiciel FDIPad en in-
troduisant différents scénarios de défaillances (fuite de réservoir, bouchage de vanne,. . . etc.).
Concernant les défaillances de nature chimique, en particulier ’apparition de réactions se-
condaires, pour cela on va traiter le cas d’un réacteur CSTR ou se déroulent deux réactions
réversible et irréversible. On considére que la premiére réaction est élémentaire et la deuxiéme

est secondaire.

A+B=C+D (4.48)

C+E—F+B (4.49)

Le modéle bond graph du réacteur a été établi sous FDIPad. Ensuite on a généré son modéle
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dynamique sous forme d’une S-function Fig.4.30 pour I'utiliser sous Simulink/Matlab, ou on

a reconstitué les RRA chimiques des 6 constituants.

Systéme avec difailliance Systéme sans déaillance

RRAde F

RRAde E

RRA 42D [

RRAdeC [

RRA de B ﬁ
L

RRAde A

Fia. 4.30 — Modéle d’un systéme de surveillance pour la détection de réactions secondaires
(sous Simulink/Matlab).

Pour tester le systéeme de surveillance de cette application on a déclenché volontairement
la réaction secondaire a linstant t =10 s pour illustrer I'impact de cette défaillance sur les
résidus de chaque constituant (il faut noter que I’apparition des réactions secondaires dépend

des conditions opératoires de température et de pression).

0z

RR& de ©
RR4& de B

RR& de E
RRA de F

0.2
0

Fi1G. 4.31 — Les résidus des consituants C,B,E,F impliqués dans la réaction secondaire.

A partir des graphes obtenus, on constate que les résidus des constituants impliqués dans la

réaction secondaire sont influencés par le déclenchement de cette défaillance. Ainsi en tenant
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compte des réactions secondaires lors de la modélisation d’un procédé chimique, on peut
employer les résidus chimiques générés du modéle pour détecter 'apparition des réactions
secondaires et analyser surtout les conditions de son apparition. On peut aussi améliorer son
Isolabilité en proposant une nouvelle architecture d’instrumentation pour enrichir le modeéle

mathématique.

4.7 Conclusion

Dans ce chapitre, on a présenté l'intérét de choisir ’approche bond graph pour la concep-
tion d’un systéme de surveillance pour le cas des processus chimiques. L’utilisation des RRA et
de la matrice de signature a permis d’analyser la surveillabilité des processus chimiques consi-
dérés comme systémes complexes. Ainsi, les défaillances de nature hydraulique, thermique ou
chimiques peuvent étre détectées aisément a partir du cahier de charges établi.

11 faut noter toutefois que les résidus du domaine chimique ne sont pas utiles pour la détec-
tion des défaillances physiques liées aux composants (les résidus hydrauliques sont beaucoup
plus appropriés), cependant ils peuvent étre utilisés pour détecter des défaillances considé-
rées de nature chimique (exemple: détection des réactions secondaires indésirables dans un
procédé, controle de qualité, ... etc.). Toutefois cette thématique est abordée ici uniquement
comme perspective de recherche dans le domaine de la protection de I’environnement et des

risques d’exploitation dans les installations chimiques et pétrochimiques.
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perspectives

1 Conclusions

Un processus chimique est le siége de phénomeénes de transformations chimiques et /ou
biochimiques, thermodynamiques et hydrauliques. Leur modélisation nécessite alors une ap-
proche unifiée. Ce type de processus est généralement un procédé polluant et a risque. Ils
nécessitent alors pour leur pilotage, ’analyse et la conception de systéme de surveillance des
modeles précis et génériques. L’objectif du travail de thése est une contribution au développe-
ment d’un outil de conception de systéme de supervision & base de modeéle des réacteurs chi-
miques. L’outil bond graph par son caractére multidisciplinaire et comme langage graphique
et unifié a été choisi pour cette tache. D’autre part cet outil est utilisé pour la conception
d’algorithmes de détection et localisation de défauts gréice a ses propriétés comportementales,

causales et structurelles.

Afin d’assurer la généricité des modeles, on a établi ainsi une base de modéles génériques
de réacteurs incluant les phénoménes thermofluides et chimiques. Les modéles développés des
réactions chimiques et des réacteurs ont été classifiés en fonction du mode de fonctionnement,
le nombre et le type de phases impliquées dans le réacteur. Cette base de modéles est utilisée
pour la construction de modeéles dynamiques d’installations chimiques et pour fournir les

conditions de surveillabilité du processus.

Les algorithmes proposés ont été validés en complétant un outil logiciel (FDIPad) déve-
loppé par le laboratoire et qui consiste & automatiser les procédures de génération de modeles
dynamiques formels sous forme d’équations d’état non linéaires a partir uniquement des Plans
des Instruments Détaillés de I'installation (PIDs). De plus ces modeéles sont traités pour four-
nir les relations de redondances analytiques et les conditions de surveillabilité structurelle
du procédé permettant ainsi de changer graphiquement ’architecture d’instrumentation pour

améliorer la surveillabilité en fonction de cahiers des charges.
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2 Perspectives

L’objectif principal de la thése étant la modélisation des réacteurs chimiques, la partie
surveillance de ce mémoire a été timidement abordée. C’est pourquoi un travail de recherche
plus approfondi sera traité en perspectives, il s’agit de développer des outils de surveillance
dans le domaine de la siireté et de la protection de I'environnement des processus chimiques
(theme d’actualité). Sommairement, apparition de réactions secondaires dans des processus
chimiques peut étre considérée comme un modeéle défaillant donc source d’apparition de la
pollution ou de catastrophe technologique suite & la production de produits explosifs par
exemple. Il serait complémentaire de traiter le cas des bio-réacteurs qui représentent une
partie non négligeable en génie des procédés.

Enfin, a long terme des problémes liés a la commande tolérante aux fautes (FTC) sur la
base de I'architecture graphique du modeéle bond graph seront développés pour déterminer les
conditions structurelles de reconfigurabilité qui peuvent étre associées a l’existence de chemin

sur le graphe suite & une défaillance donnée.
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Annexe

1 Généralités sur les bond graphs

1.1 Definition

La méthodologie de la modélisation par bond graph est basée sur la caractérisation des
phénomeénes d’échange de puissance (par un lien) au sein d’un systéme. L’idée de la modélisa-
tion par bond graph est la représentation des puissances dissipées comme le produit flux-effort
et de les lier par les différentes jonctions pour reproduire le systéme.

Il existe aussi quelques bond graphs, que nous verrons plus loin, ou le produit effort par
le flux n’est pas une puissance. Ils sont appelés pseudo bond graphs, et sont utilisés principa-
lement pour la modélisation des phénoménes rencontrés en génie des procédés (thermiques,
chimiques).

Les bond graphs permettent, & partir d’'un systéme physique quelconque, d’obtenir une
représentation graphique indépendante du domaine physique étudié.

La construction d’un modéle bond graph est réalisée en trois étapes:

La premiére étape consiste & décomposer le systéme a modéliser en sous-systémes, soit le
couplage des différents phénomeénes retenus. L’interconnexion des composants est assurée par
des variables de liaison. Cette représentation est appelée bond graph & mot ou word bond
graph. On peut dire que c’est 1’étape technologique de la modélisation.

La deuxiéme étape consiste a reproduire graphiquement tous les phénoménes physiques
pris en compte dans les hypothéses de modélisation. A ce niveau 1’outil bond graph a vocation
pluridisciplinaire, permet par sa nature graphique & l'aide d’un langage unique de mettre en
évidence la nature des échanges de puissance dans le systéme, tels que les phénomeénes de
stockage, de transformation et de dissipation d’énergie. L’ordre et le type de dynamique du
systéme sont directement déduits du modéle bond graph. Enfin, grace a son caractére évolutif,
la structure du modele graphique obtenu, peut étre modifiée par simple ajout d’éléments (de
frottement, d’inerte, compressibilité etc.). Ce niveau constitue une étape physique.

La troisiéme étape consiste & écrire les lois constitutives des composants ou des phéno-
meénes, en tenant compte des causalités affectées, c’est la représentation mathématique.

Et enfin, il est possible de résoudre & un niveau algorithmique, les problémes de solvabilité
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du schéma de simulation par une affectation adéquate des causalités sur le bond graph.

1.2 Eléments Bond Graph a un port
1.2.1 Représentation

Dans chaque systéme fermé, il y a non seulement conservation de I’énergie, mais aussi une
continuité de puissance. On représente le flux d’énergie entre deux systémes A et B en liaison,
par un lien de puissance, désigné par le symbole visible figure 1 qui caractérise le "bond” (ou
lien) du bond graph. Le sens de la demi-fleche correspond a la direction de la puissance P

échangée.

Fic. 1 — Représentation d’un élément bond graph 1 port
1.2.2 Utilisation des variables dans la modélisation bond graph
Les variables mises en jeu dans la modélisation par bond graph sont:

1. Variables de liaison : la puissance échangée P s’exprime par le produit de deux variables
dites de puissance effort (e) et flux (f):
P=ef
2 Variables d’énergie : elles sont définies par les relations intégrales suivantes :

p(t) Pimpulsion ou la quantité de mouvement généralisé,

p@z%dﬂ%p@zO (1)

et ¢(t) le déplacement généraliseé,

q@zﬁfm&w@ZO 2)

La signification des variables citées pour les principaux domaines est indiquée par le ta-

bleau suivant :
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Domaine Effort Flux Impulsion Déplacement
[Unités] [Unités] [Unités] [Unités]
e(t) f(©) p(t) q(t)
Electrique Tension Courant flux magnétique | charge
électrique
[Volt] [Ampere] [Weber] [Coulomb]
mecanique couple Vitesse Impulsion Angle
de rotation angulaire angulaire
[N.m] [Rad/s] [N.s] [Rad]
mecanique Force vitesse linéaire impulsion distance
de translation | [N] [m/s] [N.s] [m]
hydraulique | Pression débit volumique | impulsion de Volume
[Pal] [m?3/s] pression [Pa.s] | [m3]
Thermique Tempé- Flux de chaleur - Energie calorifique
-rature [K] [J/s] [J]
Thermody- Tempé- Flux d’entropie - Entropie
namique -rature [K] [J/(K.s)] [J/K]
Chimique Potentiel Débit molaire - Nombre de moles
chimique
[J/mole] [mole/s] [mole]
Economique | Prix unitaire Taux de flux Impulsion Inventaire
des marchandises | des marchandises | économique

On distingue les éléments bond graphs suivants: passifs, actifs, et de jonction.
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1.2.3 Elements passifs

Ils dissipent de la puissance. La demi-fleche est normalement représentée entrant dans ces

éléments. Ces éléments sont désignés par R, C' et I.

— Résistance R: modélise tout phénomeéne physique liant 'effort et le flux. Citons & titre
d’exemple résistance électrique, diode, restriction hydraulique, frottement, résistance

thermique. La loi linéaire ou non linéaire est sous forme:

Pr(e,f) =0 (3)

Exemple 4.1.1 la loi d’ohm U = Ryi en électricité, ou de Bernoulli P = K pV?2 en hydrau-
lique, ou de Fourier en thermique AT = K¢Q.

Les représentations graphiques respectives sont donnés par la figure 2.

4 —RR, P_RiK, AT_ Rk,

[ vV o)

- = 0=
i
"‘l I— P, =P, Tl\

Résistance électrique Restriction 2

AP=(P,- P)) AT1=(T,-T,)

<o
O
\AA4

A

F1G. 2 — Représentation graphique d’un élément R
— Capacité C: modélise tout phénoméne physique liant I’effort au déplacement; exemple :

ressort, condensateur, accumulateur, réservoir de stockage, phénomeéne de compressibi-

lité. C' est un élément de stockage d’énergie.

B (eg) = 0 ou B (e, / f(T)dT> ~ 0 (4)

1 1 .
Exemple 4.1.2 v = — [idt ou u = 4 en électricité, P = — ou P = —det en
Ch C Co

hydraulique et T = ror det en thermique.
3
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u T
. C.C, — C.C,
! Q
=1y
[ | | Vl_' — V2
=]
Condensateur Réservoir Capacité thermique

Fi1G. 3 — Représentation graphique d’un élément C

— Inertie I: modélise tout phénomeéne d’inertie liant le flux & 'impulsion. I est un élé-
ment de stockage d’énergie. Exemple : masse en translation, inductance, inertance d’'un

liquide. La relation est de la forme:

& (p.f) =0 ou & (f, / e(r)dr) 0 (5)

di [ ..
Exemple 4.1.3 u = Ld_jf ou ¢ = Li en électricité et P = %V en hydraulique.
u = P
— 1L . I'm . Il
I X \/

_ N
Section A
Inductance Masse Tuyau

F1G. 4 — Représentation graphique d’un élément I

Les éléments I et C' sont tous les deuz associés o un stockage d’énergie. Mais contrairement
a C, dans Uélément I, ’énergic ne se conserve pas lorsque la variable du flur disparait:

I’énergie est stockée grice o la dynamique du systéme.

1.2.4 Eléments actifs

Les éléments actifs sont des sources qui fournissent de la puissance au systéme. On dis-
tingue les sources d’effort Se (tel que générateur de tension) et les sources de flux Sf (géné-

rateur de courant, vitesse appliquée). On les désigne par la figure 5.
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a, yU,
—(Q -
Source de courant Source de tension
U
Sf Se

Fi1G. 5 — Représentation des sources d’effort Se et de flux Sf.

L’orientation de la demi-fléche est fixée et supposée toujours sortant de la source.

1.2.5 Eléments de jonction

Ils servent a coupler les éléments R, C' et I et composent la structure du modéle. Ils sont

conservatifs de puissance.

— Jonction 0: associe les éléments soumis au méme effort, ce qui correspond a des éléments
en série en mécanique (méme force) et en parallele en hydraulique et électricité (méme

tension, méme pression). La jonction et la loi constitutive est donnée par la figure 6.

I32!\/21
—l I— P,V
P,V °® V3
i -U.= PV, P,=P,=P
d I+ L+i1;=0] p p. V1T V2 V3T
i=1 |1 |3 Vl V3
Fic. 6 — Jonction paralléle ou jonction 0 avec a; = 1 pour une puissance entrante et a; = —1

pour une puissance sortante.

— Jonction 1: elle associe les éléments soumis & un méme flux et correspond & des élé-
ments en parallele (fig. 7). Elle représente des éléments en paralléle en mécanique (méme
vitesse) et en série en électricité et en hydraulique (méme courant ou méme débit volu-

mique).
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U, X
e|f; i, lzﬂ ii'z i F, éﬁ,
* o—= 2 1 +—
€ € U T [ i, |U Fs
T]_':I"_fn_ 1 o 1 3 o 3 O O
1 n
fi=f,=...=1 Uz =155l Fy X -F+F+F=0
%a e = 0 Ul 1 U U1+U2+U3= 0 Fl 1 F3
=i~
2 s X X
Fic. 7 — Jonction série ou jonction 1 avec a; = 1 pour une puissance entrante et a; = —1

pour une puissance sortante.

Dans les deux jonctions, nous avons une conservation de puissance qui est exprimée par

le bilan des puissances:

Zeifi =0 (6)
i=1

1.3 Eléments bond graphs a 2 ports
1.3.1 Transformateur TF

Elément a deux ports, modélise les éléments transformateurs d’énergie tel un transforma-
teur électrique, un systéme d’engrenage ou bras de levier (fig. 8). Si le module m n’est pas
constant, le transformateur est dit modulé et est noté par MTF', la variable m peut alors étre

continue ou booléenne (0,1).
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iy Iy
— +—
e m e
1 2
= TPy, U,
f2 =m f1 Transfor_rnateur Xll_ F1 Levier
e,=me, elec;rllque b/a
U5 U R
1 2 Xy X,
I, =ni X, = bla X,

F1G. 8 — Transformateur TF et son équation constitutive

1.3.2 Gyrateur GY

Noté aussi TransDucteur T'D, cet élément est un 2-ports représenté par la figue 9.

—_—
e ! e
1 2
7, GYf2 U
e,=rf;
= a
e, =rf, U &
i
C=ai
U=a w

C,w

ae

Moteur

C

C,w p’\7

Pompe
centrifuge

C _ Gy_P
w \Y,
P=Bw
C=BV

F1G. 9 — Gyrateur GY et son équation constitutive.

Exemple 4.1.4 gyroscope, transformateur de la puissance mécanique dans un moteur & cou-
rant continu, Un gyrateur modulé sera noté par MGY : C’est le moteur électrique & excitation

variable. Notons que les deux éléments TF et GY peuvent aussi transformer la puissance

inter-domaine.
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1.3.3 Carrousel de Thoma

les quatre variables, effort, flux, moment et déplacement peuvent étre représentées par le
carrousel de Thoma [68] mettant en évidence les relations entre elles. Le tétracdre de Paynter

donne la méme information mais sous une forme différente (fig 10).

™~
C

/e
AR
P R q
NN
I\f/

F1c. 10 — Carrousel de Thoma

1.3.4 Liens d’information

Lorsqu’une des variables effort ou flux est trés faible, la puissance transmise est négligeable,
on représente alors le signal transmis (par un capteur, un intégrateur, sommateur) par un lien
d’information (fig. 11(a)). Les capteurs d’effort D : De et de flux D : Df sont représentés par
la figure 11(b).

- —iDD, DD,
(a) (b)

F1G. 11 — Lien d’information (a) et détecteur d’effort et de flux (b)

1.4 Eléments bond graph multiports ou champs C, I et R

Les éléments bond graph R,C et I présentés plus haut sont & un port, et les lois consti-
tutives sont scalaires. Dans plusieurs cas, les lois mises en ceuvre sont vectorielles, on utilise

alors dans ce cas les éléments multiports ou champs . Leur représentation est donnée par le

tableau 12.
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Elément Désignation Relation
€
f o !
1 °
b4 O
e,
e fy
%' fen+1 e e
o il o] o
oo 18 | T T
1:n fn+m
¢ €1 €y
f e e
1. (3 n+1
s J: o»J o+ |eTf-¢7Tf=0
e
7RG R U
fl n+m
m
611 Tlé 621 el(n) M ez(m) e]_T f]_ - eZT f2
§f11 m fo1 : o~TF fe > e,=Me,
ey e’ | fin am || f,=MHT,
fln f2n
1
]? 1 GY%— €im R Com |[eTf =€, f,
el 21 + | ©» O -
3 GY:2 | 2m || e,=RT,
fln 1:2n

Fi1G. 12 — Eléments multiport des jonctions, TF, GY .

1.4.1 Multiport C

Le multiport C, appelé aussi champ C' (C-field en anglais) est associé a un systéme de

stockage d’énergie pour lequel I'expression de 1’énergie stockée est une fonction de plusieurs

variables de déplacement. Il est représenté comme sur la figure 13.

e1 en
q,=f, q,=f,

Fic. 13 — Multiport C.

L’énergie stockée par un multiport C' sera:
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E = ft i= 1 ezfz ft ezQz dt

= Ja Xy ei(@)dai = [3 o e(q)dg = E(q)

7 = (%“.%)T ®)
e:(Q.”%)T (9)

A titre d’exemple, ’énergie stockée par un systéme thermodynamique chimique ayant n

ou:

composants et traduite par I’équation de Gibbs est représentée par un multiport C' (figure
14).

Fic. 14 — Exemple thermodynamique d’un multiport C' qui représente le stockage de l’énergie

interne U.

La loi constitutive du bond graph est 1’équation de Gibbs:

dU = TdS — PdV + > pdn; (10)
i=1
Ici les variables de déplacement sont le volume V', la masse molaire n, et ’entropie S. Le

signe (—) devant la pression est traduit par I'orientation de la puissance hydraulique.

1.4.2 Multiport I

Le multiport I est analogue au multiport capacitif C. Il est représenté comme sur la figure
15.

f)l: € | Pn= €,

f, f

n

Fia. 15 — Multiport I.
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La loi générique de ce multiport lie le flux f au moment p:

b= fto i1 (eifi) dt = fto i1 (fipi) d ,ZZL fi(p)dpi
= [» >ie1 f(p)dp = E(p)

(11)

ou:

v = (0 - n )T (12)
f = (fl i fn )T (13)

1.4.3 Multiport mixte IC

Lorsque le systéme de stockage d’énergie ne peut étre décrit comme un multiport C' ou I,
car il est composé de n ports formant un champ C' et m ports formant un champ I, il est dit
mixte (fig. 16).

€+

AN -
N\ Qi1

IC

S e . \\en
f, o

Fi1G. 16 — Multiport IC.

L’énergie stockée E est:

E= fto iy (eifi)dt = Zz L (fi) dp; =
(14)

o 2oie1 fi(P)dpi + [ 2 g1 €5dai

p est le vecteur du moment et ¢ le vecteur de déplacement. Les k premiers ports repré-
sentent le champ I, et les ports de k + 1 & n désignent le champ C.

Le champ IC' convient surtout a la modélisation des systémes électromagnétiques carac-
térisés par les phénoménes magnétiques et mécaniques. La partie électrique est modélisée par

le champ d’inertie I et la partie mécanique par le champ capacitif.
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1.4.4 DMultiport R

Le champ reésistif R (fig. 17) est un multiport dont la loi générique est une fonction statique
(ou algébrique) liant n efforts et n flux sans stockage d’énergie. La loi constitutive peut étre

linéaire (loi d’ohm) ou non linéaire (restriction hydraulique) et est écrite sous forme résistance

(fig. 17a),
i = Bpi (s fn), i =1,2,..m (15)
ou conductance (fig. 17b),
fi=®p! (e1,.-€n) (16)
e |f;
TR

Fi1c. 17 — Multiport R

1.4.5 Multiport RS

L’élément RS (fig. 18) modélise tout type de résistance qui génére de la chaleur. Cette

structure conserve la puissance et est irréversible.

399

e e — ——
fl RS f2
1 2 U T

— RS—/——

Fic. 18 — Elément Multiport RS

1.5 Notion de causalité

Une propriété importante du bond graph par rapport aux représentations graphiques est
la possibilité de mettre en évidence les relations de cause a effet au sein du systéme. Les
relations de cause a effet au sein du systéme sont mises en évidence par le trait causal placé

perpendiculairement au lien (fig. 19a). Le trait indique par convention le sens dans lequel
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leffort est connu, le flux étant toujours considéré comme connu dans le sens opposé au trait

causal.

Dans notre cas (fig. 19b), A applique a B un "effort” e, qui réagit en envoyant a A un
"flux” f. L’effort imposé par A est une donnée pour B. La notion de causalité en bond graph
permet de résoudre le niveau algorithmique de la modélisation en choisissant par exemple
des causalités intégrales (la résolution numérique d’une intégration étant plus simple que la

dérivation).

Soulignons que la position du trait causal est indépendante du sens de la demi-fleche.

e
ae—e] [ 5

(a) (b)

Fi1G. 19 — Notion de causalité

1.5.1 Reégle d’affectation de la causalité

Les relations de cause a effet associées a leurs schémas bloc ainsi que les régles d’affectation
des causalités pour les éléments de bond graph sont présentées par les tableaux 20 et 21. La

procédure d’affectation des causalités est effectuée comme suit :
1.Affecter la causalité aux sources,

2.Mettre les éléments I et C en causalité intégrale et affecter la causalité obligatoire sur
les R non linéaires et répercuter sur l’environnement. On essaiera toujours d’affecter aux
éléments C' et I une causalité associée a une loi de type intégrale car il est plus aisé et plus

robuste d’intégrer que de dériver.
3.Affecter les causalités aux jonctions 0,1, TF,GY .
4.Affecter les causalités aux éléments R linéaires en fonction des possibilités restantes.

5.Rechercher les conflits de causalité. En cas de conflit, reprendre en 2 et modifier la
causalité sur ’élément I ou C' origine du conflit. Quelquefois, on est contraint d’ajouter des
éléments C' ou I (pouvant représenter un phénoméne physique) pour obtenir une causalité

intégrale.

Sur les tableaux 20 et 21 est présenté un résumé des régles de causalité en bond graph.
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Elément Relation Bloc diagramme
e ] &Y
Sf If—— f donné oy pseme
SAUN

0]

Se-£ e donné Systéme

f Se egta

e €, €,=e,=€3

0~y | ety | ff
f, 0 f5 1= ~(f+ f3) 2y~ f,
f, T
fZI f
f

fi=f,=1;

1 3 1 e
f; 1~ e,= -(e,+ e,) <_2+6‘£3
€, -

e e
m - i Jo2
T e | el

TR S5 Om | Sfim]Z

f, > | f,=f,/m f,— f,

F1G. 20 — Causalité des éléments bond graph (partie 1)
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Elément Relation Bloc diagramme
r
& Sy € e,= rf;
f; GY f, e,=rf,
L fi=e,/r
f_1'|GY'f' fo=e /Ir
e — € ¢—
R | o | Pt o
e f= dg(e) e——» 1
T'| R ;< P,
e €
€ d
=T | @) e
fed/dt
esp =olfedy| )
f fef @t <J P
=r d e+—d/dt
Ry | e=Spec) %
B

F1G. 21 — Causalité des éléments bond graph (partie 2)

1.5.2 Chemin causal

Définition 1 Un chemin causal dans une structure de jonction (0,1, TF ou GY') est une
alternance de liens et d’éléments de base (R, C ou I), appelés neeuds telle que tous les neeuds
ont une causalité compléte et correcte, et deux liens du chemin causal ont en un méme neud
des orientations causales opposées. Suivant la causalité, la variable traversée est effort ou

le flux. Pour changer cette variable il faut passer par un élément de jonction GY, ou par un

élément passif ( 1,C ou R).

Définition 2 Un chemin causal est dit simple s’il est parcouru en suivant toujours la

meéme variable. Il existe donc pour une méme séquence de liens et de noeuds, deux chemins

en suivant soit l’effort soit le flux (fig.22)
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(S
T — == | —
[ A A XX NN R ] '1 '0 1 s0000000
V— ' — -«— -«—
f

F1G. 22 — Chemin causal simple en swivant Uinformation “effort”— ou Uinformation flux <

Définition 3 Un chemin causal est mixte s’il faut changer de variable lors du parcours.
C’est le cas en présence d’'un GY, ot le chemin est appelé mixte direct (fig.23 ) ou lorsqu’il

faut traverser un élément R, C ou I, ce qui correspond & un chemin mizte indirect (fig.24).

cesseass é’l 1 —_>'| GY I:' 1 —_"I........
f

F1G. 23 — Chemin causal mizte direct

Elément

veseesee Ie:—]_ I—_" 0 I—Vl I—V cesseces

F1Gc. 24 — Chemin causal mizte indirect

Définition 4 Une chaine d’action est un chemin causal entre une source et une sortie (qui

est représentée par un capteur, détecteur).

Exemple 4.1.5 Sur la figure 25, & titre d’exemple, les chaines d’action pour la source Sf:f;
sont: Sf:f;-Df:fe : 1-2-C-2-4-6-R-6-5, Sf:fi-De:eg : 1-2-C-2-3.
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©©I?@ ®ﬁ ©
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0
-
=h
[EEY
\.———————T
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(]
~

I
|
e
L——
F1G. 25 — Chaine d’action

Définition 5 Une boucle causale est un chemin causal causal fermé entre deux éléments

de type R, C ou I, sans lien parcouru en suivant la méme variable plus d’une fois (fig.26).

e
————— — — — — -
| c —— 1 — 0 —=1—= R
————— -« -«— -« — ————

F1G. 26 — Boucle causale

1.6 Bond graph bicausal

Généralement, la causalité impose un certain nombre de régles de propagation du flux et
de l'effort dans le modéle comme indiqué plus haut. Cette causalité implique que si effort
est connu dans un sens, alors le flux est connu dans le sens opposé. Ceci n’est vrai que si nous
connaissant les valeurs des composants constituant le bond graph. Dans le cas contraire, il est
nécessaire de définir d’autres régles d’affectation de causalité. propose une généralisation de
I’affectation de la causalité en divisant le trait causal en deux, la moitié supérieure indique le

sens de propagation de l'effort et la moitié inférieure le sens de propagation du flux comme
le montre la figure 27.
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e, e e, e, e €,
R |——l R
«— % —
e,=e, f=f, e,=e, f,=f;

Fic. 27 — Bond graph bicausal

Dans le cas de la figure 27, la causalité de R indique que les flux et efforts sont entrants
(donc connus), ce qui permet de calculer la valeur de la résistance R.

La causalité de la source d’effort indique que la source d’effort est imposée et que le
flux est connu grace a un capteur de flux par exemple. Il est aussi possible d’affecter une
bicausalité pour un élément C', cependant il faudrait ajouter un capteur d’effort (au niveau

de ce composant).

1.7 Equations d’état associées au modéle bond graph

Le vecteur d’état, noté x, est composé des variables d’énergie p et ¢ associées aux éléments
IetC.

1.7.1 Propriétés des variables d’état

— Le vecteur d’état n’apparait pas sur le bond graph, mais seulement sa dérivée:

i = = (18)

— La dimension du vecteur d’état = est égale au nombre d’éléments I et C' en causalité
intégrale,

— Si parmi les n éléments I et C, ny sont en causalité dérivée, alors ’ordre du modéle est
égal a n — ny et le vecteur = se décompose en z; et x4 (i pour ”intégrale” et d pour

" dérivée”).

Procédure de génération de la représentation d’état

1. Ecrire les lois de structure aux jonctions en tenant compte de la causalité
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2. Ecrire les lois associées aux éléments en prenant en compte leur causalité;

3. Expliciter les dérivés des variables d’état en fonction des variables d’état et des entrées.

1.8 Eléments de pseudo bond graph

Les bond graphs examinés plus haut utilisent 'effort et le flux dont le produit est la
puissance instantanée transférée le long du lien ou a travers le port (élément) du composant
du systéme. Ils permettent de modéliser en principe tout type de phénomeéne physique. Ils sont
appelés vrai bond graph, et ils modélisent parfaitement les systémes mécaniques, électriques
ou hydrauliques.

L’application de la technique du bond graph n’est plus limitée aux problémes d’engineering
mais se répand a d’autres systémes plus complexes (physiologiques, chimiques..) mettant en
jeu les processus de diffusion des solutions et de transformations chimiques. Ces systémes ne
sont pas décrits par des variables de puissance; leur modélisation consiste alors a construire
un pseudo bond graph en introduisant des pseudo-liens pour lesquels le produit des variables
d’effort et de flux associées & un lien n’a plus la dimension d’une puissance. Toutefois, il faut
noter que les propriétés classiques d’un vrai bond graph (classification en éléments R, C et I,
affectation des causalités, convention de signe) restent valables pour un pseudo bond graph.

On trouve les pseudo bond graph dans les domaines suivants:

1.Dans le domaine thermique, on utilise le flux de chaleur et non d’entropie. La raison est
que la chaleur est conservée dans les problémes de conduction (éléments R). Le flux d’entropie
n’est pas conservé, il augmente avec la baisse de la température.

2.La variable d’effort dans la chimie est le potentiel chimique, qui forme avec le flux molaire
un vrai bond graph. Cependant, en cinétique chimique, on utilise quelquefois la concentration
au lieu du potentiel chimique.

3.Dans la mécanique des fluides compressibles, il y a des effets thermiques avec conduction.
En conséquence, on utilise deux efforts, pression et température, et deux flux, flux de masse
et flux d’enthalpie. La raison est de nouveau une plus simple conservation. Le flux de masse

est toujours conservé, et le flux d’enthalpie se déduit par un bilan des puissances.
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CONTRIBUTION DE L’OUTIL BOND GRAPH POUR LA
MODELISATION DES REACTEURS CHIMIQUES EN VUE DE LEUR
SUPERVISION

Un processus chimique est le siége de phénomenes de transformations chimiques et/ou
biochimiques, thermodynamiques et hydrauliques. Ce type de processus est généralement un
procédé polluant et a risque. Ils nécessitent alors pour leur pilotage, analyse et conception de
systeéme de surveillance, des modeéles précis, a caractére multidisciplinaire et unifié.

L’objectif de cette thése est le développement d’une approche générique a 1’aide des bond
graphs pour la modélisation des réacteurs chimiques afin d’améliorer la conception et la
supervision des processus chimiques. Dans ce domaine, un certain nombre de travaux a été
développé et validé par des applications réelles et par un outil logiciel pour I'informatisation
des procédures de génération des modeles et algorithmes de détection et localisation de
défaillances.

Les modeéles bond graph concernés par les travaux existants mettent en ceuvre une seule
énergie (systémes fluidiques) puis deux énergies (systémes thermofluides). L’extension de ces
résultas de recherche a des procédés chimiques représente un intérét scientifique innovant. En
effet, les phénomeénes chimiques introduisent une complexité supplémentaire aux procédés
énergétiques par ’adjonction des phénomeénes de transformation de la matiére.

Sur le plan théorique, il s’agit alors de développer des modéles bond graphs génériques de
réacteurs et de phénomeénes chimiques. Ces modeéles sous forme d’une base de bibliothéque
seront utilisés pour la construction des modeéles formels dynamiques des procédés chimiques
complexes. Une contribution & la génération automatique de relations de redondance
analytique formelles pour I’analyse de la surveillabilité de ces systémes est développée. La
surveillance des procédés chimiques du point de vue de la protection de ’environnement et
du personnel (controle de l'apparition de réactions secondaires qui meénent au risque
d’explosion par exemple) constitue une thématique d’actualité.

Mots-clés: Réacteurs chimiques, bond graph, modélisation, surveillance, conception.

CONTRIBUTION OF BOND GRAPH MODELLING
FOR SUPERVISION DESIGN OF CHEMICAL REACTORS

A chemical process is characterized by transformation phenomena biochemical,
thermodynamic and hydraulic. This kind of process is polluting and with risk. For their
control, analysis and fault detection and isolation (FDI) system design, accurate and unified
language models are needed.

The aim of the Ph.D thesis is to develop a generic approach using bond graph tool for
modelling of chemical reactors to improve supervision design of chemical processes. In this
area, several research works have been developed and validated by industrial applications
and software tools for models and FDI algorithms generation. But, the bond graphs models
developed concern only one or two energies (thermofluid systems) involved in such systems.
Extension of obtained research results to chemical processes presents an innovative interest.
Indeed, the chemical processes add a supplementary complexity to energetic systems by
introducing matter transformation phenomena.

From a theoretical point of view, the presented research develops generic bond graph models
of reactors and chemical phenomena. Obtained models under library data are used to
construct formal dynamic models for chemical industry. Moreover, a contribution to
automatic generation of formal Analytical Redundancy Relations for Structural
monitorability analysis is developed. For the protection of the environment and the personnel
(such as control of secondary chemical reaction appearance for instance leading to explosion)
FDI of chemical processes represents an innovative and actual topic.

Key Words: Chemical reactor, process engineering, bond graph, supervision.
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