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RESUME

Au cours des années doctorales, deux des principaux aspects concernant le role des
bulles dans une cuve d’électrolyse ont €té étudiés : I’écoulement engendré par celles-ci et
I’augmentation de la résistance électrique causée par leur présence sous I’anode. Les quatre
premiers chapitres de la thése sont principalement dédiés au premier aspect tandis que le

dernier porte sur la résistance électrique.

Dans le premier chapitre, une modélisation numérique de 1’écoulement engendré par
les bulles a été effectuée. Pour la premiere fois, un modeéle polyphasique euler-euler a été
utilisé. Les résultats obtenus numériquement ont été comparés a ceux mesurés dans un
modele physique a eau. La comparaison a montré que le champ d’écoulement global est
similaire dans les deux cas, mais que la grandeur du champ de vitesse est légérement
supérieure dans le cas du modéle numérique. Une partie de cette différence est attribuée au
fait que les données quantitatives concernant le mouvement d’une bulle sous une surface
légérement inclinée n’étaient pas disponibles. Au deuxiéme chapitre, les influences de
I’inclinaison de la surface, du volume des bulles et des propriétés du liquide sur le
mouvement d’une bulle sous une surface légérement inclinée sont étudiées
expérimentalement. Pour I’ensemble des études réalisées, les bulles se déplagaient en
régime de mouillage complet, c.-a-d. que la bulle et la surface solide sont séparées par un
mince film de liquide. Au chapitre 3, un capteur a fibres optiques a été développé pour
mesurer 1’épaisseur de ce film de liquide. Cette derniére est un parameétre important pour
comprendre le role du film liquide sur le mouvement de la bulle. Le capteur tient compte de
la perturbation engendrée par la présence de I’interface inférieure de la bulle. Par la suite,
deux régimes asymptotiques du mouvement d’une bulle sous une surface ont été étudiés au
chapitre 4. Le premier est dominé par la dissipation visqueuse associée a I’existence du film
tandis que le deuxieéme est principalement contr6lé par I’inertie. Finalement, dans le dernier
chapitre, un modele mathématique qui évalue 1’augmentation de la résistance électrique

engendrée par la présence d’un grand nombre de bulles sous des conditions normales
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d’électrolyse est présenté. Le modele mathématique proposé prend comme données
d’entrée les sorties du simulateur de la couche gazeuse développé a 1’Université du Québec
a Chicoutimi. Auparavant, une étude quantifiant I’influence de la forme de la bulle sur

I’augmentation de la résistance électrique est effectude.



ABSTRACT

In this thesis, two of the most important consequences of the presence of the
bubbles in a Hall-Héroult cell are studied: the induced flow in the electrolyte and the
increase of the effective electrical resistivity of the electrolyte. The first four chapters are

dedicated to the former aspect while the latter is treated in the last chapter.

In the first chapter, the flow induced by the bubbles in the electrolyte is obtained by
numerical simulation. For the first time in this field, a multiphase model based on the euler-
euler approach is used. The numerical results have been compared to the data measured in
an industrial scale water model. The comparison has shown that the overall flow pattern is
the same but the magnitude of the flow given by the numerical model is slightly higher than
that measured in the physical model. A part of the difference between the two results can be
attributed to the lack of information concerning the movement of a bubble under a slightly
inclined surface. In the second chapter, the influence of the inclination angle of the surface,
the bubble volume as well as the physical properties of the working liquid on the bubble
motion are studied experimentally. In all the experiments, the single bubble and the solid
plate were separated physically by a thin layer of liquid, working in the so-called complete
wetting regime. In the third chapter, a multifibre optic sensor is developed in order to
measure the thickness of the wetting film. The latter quantity may play an important role in
the bubble motion. Two asymptotic regimes of the movement are studied in the fourth
chapter: a regime dominated by the viscous dissipation associated with the existence of the
wetting film and another regime controlled principally by the inertia. Finally, in the last
chapter, a mathematical model which computes the increment of the electrical resistance of
the electrolyte for a large number of bubbles under normal operating conditions is
developed. The inputs of the proposed model are the output of a bubble simulator
developed at the Université du Québec a Chicoutimi. To support these calculations, a study
quantifying the influence of the bubble shape on the incremental electrical resistance is

done.
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INTRODUCTION

Le procédé Hall-Héroult, inventé il y a plus d’un siécle, est utilisé pour produire de
I’aluminium. Au fil du temps, d’autres procédés ont été inventés, mais celui-ci est encore
aujourd’hui le plus profitable économiquement. L’alumine (Al,O3), extraite de la bauxite
par le procédé Bayer, est dissoute dans un électrolyte a haute température pour étre
dissociée dans une cellule électrolytique appelée cuve d’électrolyse (figure (0.1)). Un

courant constant de I’ordre de quelque 100 kA traverse la cuve.
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Figure 0.1 : Cuve d’électrolyse de type «anodes précuites» (figure tirée de Grjotheim et
Kvande (1993)).
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Une cuve est composée généralement d’au moins 20 anodes. Les niveaux de bain et
de métal sont d’environ 15 a 20 cm et 10 a 15 cm respectivement. La distance interpolaire
(distance anode-cathode DAC) est de 4 a 5 cm. Le voltage d’une cuve en opération est de
I’ordre de 4 a 5 V. L’électrolyte est principalement composé de cryolite (Nas;AlFg) a
laquelle plusieurs additifs sont ajoutés dans le but de principalement diminuer son point de
fusion et sa densité ainsi que d’augmenter sa conductivité €lectrique. L’alumine est injectée

périodiquement dans la cuve par le haut au moyen d’un ou plusieurs injecteur(s).

Pour une cuve de type précuite, les anodes sont préalablement cuites et formées
dans des fours a cuisson d’anodes pouvant atteindre des températures de ’ordre de
1100 °C. Elles sont constituées de grains de coke imbriqués dans une matrice de brai. Les
anodes sont fixées au cadre de la cuve par des tiges d’acier servant a la fois de conducteur
électrique et de support rigide. Les cathodes sont des blocs réfractaires a base de carbone.
Des barres collectrices de courant sont placées a I’intérieur des blocs cathodiques pour
permettre le passage du courant a travers la cuve. La réaction électrochimique globale du

procédé Hall-Héroult est :
2AL 03 (dissoute) + 3C(s) = 4Al(lig) + 3CO; (g) (0.1)

Le gaz carbonique est produit a 1’anode alors que 1’aluminium liquide s’accumule a la
cathode. La réaction cathodique se produit dans la réalité a I’interface bain-métal. Comme
le montre 1’équation 0.1, ’anode est consommée durant le procédé. Les anodes sont
remplacées tous les 22 a 26 jours alternativement. Aujourd’hui, plus d’un siécle apres

I’invention de ce procédé, les chimistes et électrochimistes ne sont pas certains de
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I’ensemble des détails des réactions chimiques se produisant dans la cuve. L’une des
difficultés majeures provient du fait qu’il est trés difficile de connaitre la forme de certains

ions en solution.

L’amélioration du procédé et la diminution des cofits de production sont des enjeux
majeurs pour 1’industrie. De nouvelles technologies, comme les anodes inertes, font 1’objet
de recherches intenses de la part des compagnies productrices d’aluminium. Avec ces
anodes, la dynamique des réactions électrochimiques change et ainsi de 1’oxygéne est
produit a I’anode. Le nombre de points a éclaircir avant de pouvoir utiliser les anodes
inertes pour une production industrielle est élevé. Deux autres idées, moins compliquées a
réaliser, ont vu le jour vers le début des années 1980. La premiere est la cathode drainée.
Au lieu d’extraire le métal périodiquement et de le laisser s’accumuler au fond de la cuve,
le métal est extrait en continu. Cela a pour effet de diminuer les effets
magnétohydrodynamiques (MHD). La deuxiéme idée est la fabrication de rainures de
quelques centimetres de largeur dans 1’anode afin de faciliter 1’évacuation des bulles sous

I’anode.

0.1- Problématique globale

Comme il a été mentionné précédemment, la réduction de la consommation
énergétique des cuves d’électrolyse d’aluminium est encore aujourd’hui 1'un des buts
premiers de 1’industrie. Les nouvelles générations de cuve utilisent des courants dont

I’intensité est de plus en plus élevée. Les pertes énergétiques d’une cuve d’électrolyse sont
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d’ordres thermiques et électriques. Les pertes thermiques des cuves vers 1’environnement
sont importantes. Il est estimé que les parois des cuves contribuent au tiers des pertes
totales (Grjotheim et Kvande (1993)). Malheureusement, ces pertes sont nécessaires pour
augmenter la durée de vie des cuves. En effet, étant donné que le bain est trés corrosif;, les
blocs réfractaires de la cuve doivent étre protégés par une épaisseur de bain solidifié que
I’on appelle «gelée». L’existence de cette protection nécessite la présence d’un gradient

thermique horizontal, donc de I’existence d’un flux de chaleur vers les parois.

Les pertes €lectriques se regroupent sous principalement deux phénomeénes : le
rendement Faraday et le survoltage de la cuve. Actuellement, le rendement Faraday, qui est
une mesure du taux de ré-oxydation de 1’aluminium liquide par le CO; présent dans le bain,

excede 90% (Shekhar et Evans (1990)). Le rendement Faraday RF est défini par

RF _ 1 _ Iperte

RE _ (0.2)
100 I

ou I _ est associé au réactions parasitaires et / est le courant total traversant la cuve. Par

perte
contre, encore aujourd’hui, le voltage des cuves excéde le voltage thermodynamique de
1.75 V d’un facteur deux (Shekhar et Evans (1990)). La contribution majeure de cet excés
de potentiel (1.8 a 2 V) est reli€e au passage du courant a travers 1’électrolyte. Une maniére
simple de diminuer le voltage de la cuve serait de diminuer la distance anode-cathode.
Cette diminution d’épaisseur est génée par la présence de la couche de bulles sous 1’anode
et par la présence des ondes gravitationnelles le long de I’interface bain-métal. La couche

de bulles a une épaisseur moyenne de 0,5 cm (Zoric et Solheim (2000)). Les bulles peuvent
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atteindre sous des effets dynamiques, une hauteur de 2 cm (Haupin (1971)). Compte tenu
des risques de court-circuit et de la possibilité de réoxydation des gouttelettes d’aluminium,

la DAC peut étre difficilement réduite en dessous de 4 cm.

0.1.1- Role et influence de la couche gazeuse

Les bulles de gaz sont générées sur la surface anodique a des endroits nommés sites
de germination. On parle alors de germination hétérogéne. Un site peut €tre un pore ou une
microrainure ayant emmagasiné préalablement du gaz. Le mécanisme et les conditions
nécessaires a I’emmagasinage ont été étudiés par Bankoff (1958) pour 1’ébullition. Une fois
activé, la stabilité du site dépend des facteurs physiques tels que son rayon d’orifice, sa
profondeur, I’angle de contact du fluide, la compétition avec les sites voisins et la vitesse
initiale & laquelle le fluide entre dans le pore (Singh et al. (1976)). Le taux de croissance
d’une bulle accrochée a la surface anodique est dominé par la diffusion du gaz a travers les
interfaces qui la définissent. Tout au long de la période initiale de croissance, les forces de
tension superficielle sont plus importantes que les forces de poussée d’Archiméde et de
trainée. Pour une densité de courant constante et une vitesse de fluide donnée, chaque site a
sa propre fréquence de formation de bulle. Aprés le détachement, la bulle glisse
probablement sur un film liquide et entre dans sa deuxiéme période de croissance dominée
par la coalescence. La vitesse relative entre les bulles, 1’augmentation du volume des bulles
et la taille de ’anode augmentent les probabilités de coalescer. Par la suite, les bulles

subissent un changement de forme drastique lorsqu’elles franchissent le coin de 1’anode
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pour effectuer leur ascension quasi-verticale. Finalement, elles sortent du bain via

I’interface bain-air.

0.1.1.1- La couche gazeuse comme source de quantité de mouvement

Dans une cuve d’électrolyse, il y a principalement deux sources de quantité de
mouvement : la poussée d’Archiméde et la force de Lorentz. Les gradients d’intensives
comme la concentration et la température sont aussi des forces motrices, mais leur role est
négligeable dans le bilan de quantité de mouvement. La contribution des bulles a
I’hydrodynamique de la cuve a longtemps été négligée au profit de la MHD. Cependant,
depuis plus de 20 ans, plusieurs articles publiés (Solheim et al. (1989), Purdie et al. (1993),
Bilek et al. (1994) et Begunov et Gromov (1994)) ont mis en évidence 1’importance de
1’écoulement engendré par les bulles. De plus, avec les «nouvelles technologies» comme la
cathode drainée, la contribution de la force de Lorentz devient négligeable

comparativement a 1’écoulement engendré par la poussée d’Archimede.

L’un des premiers réles de la couche gazeuse est de favoriser la dissolution et le
transport d’alumine aux sites réactionnels. La distribution uniforme d’alumine est un
parameétre essentiel pour la stabilité opérationnelle de la cuve. Il est généralement accepté
dans la littérature (Grjotheim et Kvande (1993)) qu’une faible concentration d’alumine
diminue la mouillabilité de I’anode, ce qui résulte en une augmentation de 1’angle de

contact. Le taux de couverture de la surface anodique augmente, car les bulles ont un plus
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grand diamétre pour un méme volume. La coalescence et 1’adhésion étant favorisées, une
couche de gaz continue se forme sur 1’anode. Dans cette situation d’effet anodique, le
voltage de la cuve peut atteindre 40 a 80 V et la température de la cuve augmente fortement
compte tenu de la résistance électrique élevée de la couche de gaz. De plus, les dynamiques
des réactions électrochimiques changent et la cuve émet des gaz nuisibles (ex : fluorures de

carbone).

La convection engendrée par les bulles uniformise une autre intensive qui est la
température a I’intérieur du bain. A 1’aide d’un modéle mathématique, Bilek et al. (1994)
ont montré que le coefficient de transfert de chaleur par convection sur les parois latérales
était fonction principalement de 1’écoulement engendré par les bulles. Bech et al. (2001)
ont obtenu les mémes conclusions, c.-a-d. qu’en connaissant la valeur du coefficient,

I’épaisseur de la gelée peut étre déterminée et un bilan thermique de la cuve peut étre établi.

Lorsque les bulles s’échappent de la région interpolaire, la variation de la pression
hydrostatique engendre des ondes gravitationnelles sur [D’interface bain-métal
(Dernedde (1976)). Ces ondes voyagent en dessous de 1’anode et peuvent induire une faible
composante de vitesse verticale favorisant la réoxydation de I’aluminium. Cependant, dans
les zones anode-anodes, les déformations de 1’interface bain-métal engendrent un effet de
pompage qui favorise la mise en solution de 1’alumine (Dernedde (1976) et Chesonis et
Lacamera (1990)). Tous les modéles physiques et mathématiques montrent 1’existence d’un

vortex dans les canaux latéraux. Compte tenu du haut niveau de turbulence et de convection
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dans ces canaux, plusieurs articles (Bilek et al. (1994), Begunov et Gromov (1994),
Dernedde (1976) et Haarberg et al. (1998)) ont montré que la majorité du transfert de masse
a linterface bain-métal (diminution du rendement Faraday) était le résultat de

I’écoulement engendré par les bulles.

0.1.1.2- Augmentation de la résistance du bain engendrée par la présence des bulles

La présence des bulles sous la surface anodique géne le passage du courant a travers
I’électrolyte. Cette augmentation de résistance engendre un survoltage de ’ordre de 0,15 a
0,35 V (Haupin (1971)). La connaissance de la contribution des bulles a la résistance totale
de 1’électrolyte est un parameétre essentiel servant au contréle du niveau de métal dans une
cuve en opération. Au cours des années, plusieurs modeles empiriques (Vogt (1983),
Dorward (1983), Solheim et Thonstad (1986), Hyde et Welch (1997)) et théoriques (Zoric
et Solheim (2000) et Vogt et Kleinschrodt (2003)) ont été élaborés. Les modeles
empiriques sont principalement basés sur des paramétres moyens en temps et en espace
(taux de couverture ou fraction volumique, taille des bulles) tandis que les modeles

théoriques sont développés principalement pour une bulle unique.

0.1.1.3- Bulles et fluctuations de voltage

Au cours des derniéres décennies, plusieurs auteurs ont mis en évidence la relation
entre la dynamique des bulles et les fluctuations de voltage (Xue et Oye (1995), Richards

(1998), Xue et Oye (1999), Wang et Tabereaux (2000) et Kiss et Poncsak (2002)). Le taux
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de couverture d’'une anode en opération est en moyenne de 50 % et varie instantanément
entre 30 a 80 %. Pour une inclinaison donnée et une densité de courant nominale fixe, le
taux de couverture est fonction principalement de la taille des bulles et de la géométrie de
I’anode. 1l a été montré expérimentalement (Richards (1998), Wang et Tabereaux (2000),
Richards et al. (2003)) et numériquement (Kiss et Poncsak (2002)) que les grosses bulles

engendrées par coalescence dominent le spectre des fluctuations de voltage.

0.2- Objectifs du projet de recherche

L’objectif principal de ce projet de recherche est d’améliorer la compréhension du
role des bulles dans une cuve Hall-Héroult. En d’autres mots, de donner des outils pour
faciliter les modélisations physiques et numériques des écoulements polyphasiques qui
comportent des bulles se déplagant sous des surfaces 1égérement inclinées. Les objectifs
secondaires sont :

e Modéliser numériquement et physiquement 1’écoulement engendré par les bulles
dans I’électrolyte.

e Comprendre le role de I’inclinaison de la surface et du volume de la bulle sur la
forme dynamique et la vitesse terminale des bulles.

e Comprendre le role de I’influence des propriétés physiques du liquide sur le
mouvement d’une bulle sous une surface légérement inclinée.

e Mesurer ’épaisseur du film liquide séparant la bulle et la surface solide.
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o Comprendre le role des différentes forces qui contrélent le mouvement d’une bulle
sous une surface légerement inclinée.

o Evaluer I'influence de la forme de la bulle sur I’augmentation de la résistance
€lectrique.

e Développer un modele mathématique pour évaluer I’augmentation de résistance

engendrée par la présence d’un grand ensemble de bulles.

Au cours de la thése, les deux conséquences principales de la présence des bulles,
c.-a-d. le transfert de quantité de mouvement et 1’augmentation de la résistance €lectrique
effective de 1’électrolyte, sont traités d’un point de vue macroscopique. Au chapitre 1, lors
de la modélisation mathématique, la génération des bulles sous 1’anode est approximée en
injectant un flux volumétrique a travers 50 % de la surface anodique. De plus, I’influence
des particules de carbone en suspension dans 1’électrolyte sur I’écoulement moyen n’est pas
considérée. Au chapitre 2, le mouvement d’une bulle est étudié sous une surface plane, lisse
et légérement inclinée. L’influence de la rugosité de surface n’a pas été caractérisée dans
cette thése. Au chapitre 5, la résistance électrique de 1’électrolyte est calculée en assumant
I’électrolyte homogéne et isotropique. Les résultats sont exprimés en terme de valeur
relative dans le but de caractériser la contribution des bulles sur la résistance effective de
I’électrolyte. De plus, la dissolution et la distribution de 1’alumine dans 1’électrolyte ne sont
pas traitées dans la présente thése. Ces derniers aspects requiérent la connaissance préalable

de I’écoulement engendré par la présence des bulles dans 1’électrolyte.
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CHAPITRE 1

MODELISATION DE I’ECOULEMENT AUTOUR
D’UNE ANODE DANS UNE CUVE HALL-HEROULT

Dans la premiére section de ce chapitre, I’écoulement stationnaire engendré par la
présence des bulles en dessous d’une anode de dimensions réelles est calculé a 1’aide du
logiciel CFX 5.6°. Un sous-modéle polyphasique euler-euler est utilisé. Les résultats
numériques montrent ’existence d’un vortex dans le canal latéral ainsi que d’un
écoulement contre-courant dans la zone interpolaire. Des vitesses de 1’ordre de 35 cm/s ont
été calculées le long de la paroi anodique et des vitesses autour de 10 cm/s en dessous de la
surface anodique. Dans la deuxiéme section de ce chapitre, les résultats obtenus
numériquement ont été comparés a ceux provenant d’un modele physique a eau. Dans ce
dernier, le champ d’écoulement a été calculé en effectuant une moyenne d’ensemble sur
plusieurs patrons d’écoulement instantanés obtenus avec un systeme PIV (Particle Image
Velocimetry). La comparaison des deux méthodes a montré que la structure générale de

I’écoulement est la méme, c.-a-d. présence du vortex et de 1’écoulement contre-courant,
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mais que la grandeur des vecteurs vitesses de la phase continue dans le cas du modele a eau

est Iégérement inférieure a celle obtenue numeériquement.

1.1- Modélisation mathématique de I’écoulement polyphasique

1.1.1- Introduction

Compte tenu de I’environnement hostile d’une cuve industrielle, deux approches ont
été utilisées pour quantifier 1’écoulement engendré par la présence des bulles: la
modélisation numérique et la modélisation physique. Pour ce qui est de la premiére
approche, les modéles numériques déja existants utilisent le sous-modéle euler-lagrange.
Dans ce sous-modéle, le mouvement de la phase continue est décrit par un systéme
d’équations comprenant I’équation de la conservation de la masse ainsi que les équations de
quantité de mouvement tandis que le mouvement de la phase dispersée est traité d’un point
de vue macroscopique. D’apres Kleinstreuer (2003), le sous-modele euler-lagrange est
utilisable si et seulement si la fraction volumique de la phase dispersée est faible. Compte
tenu de la géométrie particuliere de la cuve d’électrolyse dans laquelle les bulles sont
générées sous ’anode, I’utilisation d’un sous-modéle euler-lagrange devient questionnable.
De plus, lorsque les particules sont grandes et déformables, plusieurs difficultés surviennent
(Kleinstreuer (2003)). Ainsi, un sous-modéle euler-culer a été utilisé pour modéliser
I’écoulement engendré par la présence des bulles. La deuxiéme approche utilisée, celle de

la modélisation physique, sera discutée a la section 1.2.
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Au tout début de cette premiére section qui traite de la modélisation mathématique,
une revue de littérature décrivant les principaux modéles publiés est effectuée. Par la suite,
le mode¢le polyphasique euler-euler utilisé est décrit en détail. Finalement, les résultats

obtenus en résolvant le systéme d’équations a I’aide du logiciel CFX 5.6® sont présentés.

1.1.2- Modéles mathématiques existants

Un des premiers modeles numériques du patron d’écoulement engendré par les
bulles a été publié par Purdie et al. (1993). Le modéle 3D d’une demi-anode, créé a partir
du logiciel commercial Fluent®, calculait le champ d’écoulement en régime permanent
autour de 1’anode. A partir de ces résultats, le flux massique turbulent a I’interface bain-
métal a été calculé. Les effets MHD ont été négligés dans le modele. La distribution des
bulles sphériques était assumée uniforme avec un diameétre de 1 cm. Les bulles étaient
générées a 100 sites de germination distribués aléatoirement sur la surface anodique. Le
modele de turbulence utilisé pour la phase continue était le modele k-¢. L’inclinaison de
I’anode était modélisée par 1’addition d’un terme source de quantité de mouvement
représentant la composante horizontale de la poussée d’Archiméde. Pour valider le modéle
mathématique, le taux de mélange dans une cuve en opération a été mesuré a 1’aide d’un
traceur solide. Le traceur était injecté a un point fixe. La prise d’échantillon fréquente a des
endroits fixes a permis de mesurer le taux de mélange. La concordance entre le modele
numérique et la cuve en opération a été établie. Les auteurs ont conclu que la contribution

des bulles a I’écoulement du bain pouvait étre significative comparativement au MHD.
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Bilek et al. (1994) ont publié la suite des travaux présentés par Purdie et al. (1993).
Le modele développé est le premier modéle 3D a inclure les deux principales forces
motrices qui provoquent 1’écoulement dans 1’électrolyte, soit la poussée d’Archiméde et la
force électromagnétique (MHD). La contribution de chacune de ces deux forces au
mouvement global de I’électrolyte est réalisée en étudiant séparément la contribution de
chacune des forces. Par la suite, les deux sources de quantité de mouvement ont été unifiées
pour obtenir un patron global de I’écoulement. Une cuve d’électrolyse de 20 anodes a été
modélisée. Un plan de symétrie a été utilisé pour diminuer le temps de calcul. Les
hypotheses sur le modéle numérique étaient identiques a celles faites par Purdie et
al. (1993). La force MHD était modélisée comme un terme source dans les équations de
quantité de mouvement. Un modéle pour le transfert de masse a I’interface bain-métal a
aussi été développé grace aux résultats obtenus par les simulations. L’étude des forces
motrices séparées a démontré que la force motrice gravitationnelle dominait 1’écoulement
présent dans 1’électrolyte. Une étude de 1’énergie cinétique de turbulence a montré que les
bulles transféraient au bain électrolytique 10 fois plus d’énergie que la force
électromagnétique dans certaines zones de la cuve. L’étude des vitesses aux parois de la
cuve a permis d’identifier les forces motrices responsables du transfert de chaleur le long
du périmetre de la cuve. Le transfert de chaleur le long des canaux latéraux est dominé par
la convection engendrée par les bulles tandis qu’aux extrémités de la cuve, il est dominé par
I’écoulement engendré par la MHD. Pour ce qui est de la dissolution et du transport de
I’alumine, I’écoulement engendré par les bulles était dominant. Une étude lagrangienne

d’une particule légere a montré que la force MHD avait tendance a favoriser un c6té de la
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cuve. Le transfert de masse & I’interface bain-métal (perte de rendement Faraday) était aussi
dominé par les bulles, car il est fonction de la convection et de la diffusion turbulente de

I’électrolyte.

Torstein et al. (1998) ont étudié¢ I’influence de la largeur des canaux latéraux (de 10
a 50 cm) sur le rendement Faraday d’une cuve d’électrolyse. Un modele numérique 2D
simulant 1’écoulement engendré par les gaz anodiques a été développé. Les résultats,
obtenus par le logiciel Fluent® pour le champ d’écoulement, ont été utilisées pour calculer
le coefficient de transfert de masse local a 1’interface bain-métal a I’aide de la théorie de la
couche limite. Cette étude a supposé que la totalité des pertes de courant était située a
I’interface, ce qui est généralement accepté dans la littérature. Pour étudier I’effet de la
largeur des canaux sur le rendement Faraday (défini a 1’équation 0.2), deux types de
simulation ont été réalisés : le premier supposait une interface bain-métal plane tandis que
le deuxiéme considérait la déformation de I’interface due a la variation de pression
engendrée par 1’écoulement. Pour cette deuxiéme série, les auteurs ont préalablement
calculé la forme de I’interface avant de pouvoir évaluer le rendement Faraday. De fortes
amplitudes pouvant atteindre 5 cm ont été calculées. Ces valeurs étaient surévaluées, car la
tension superficielle de I’interface bain-métal n’a pas été incluse dans les calculs. Pour les
deux types de simulation soit 1’interface plane et déformée, un maximum caractéristique
situé dans le canal latéral a été calculé pour le coefficient de transfert de masse local. Cela
montre la relation importante entre le rendement Faraday et 1’écoulement causé par les

bulles. Pour ce qui est du rendement Faraday en fonction de la largeur du canal latéral, il a
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été montré que geénéralement, pour les deux types de simulation, le rendement Faraday
diminuait lorsque la largeur du canal augmente, car I’aire de 1’interface bain-métal
augmente elle aussi, ce qui favorise le transfert de masse a 1’interface. Finalement, une
comparaison des valeurs obtenues du rendement Faraday avec des données industrielles a

montré que I’interface déformée représentait mieux la réalité que 1’interface plane.

Bech et al. (2001), ont publié un article sur un modele mathématique basé sur le
logiciel commercial Fluent®. Le modéle 2D calculait les champs électrique et de
température dans 1’électrolyte, dans les électrodes ainsi que dans les parois solides.
L’écoulement engendré par les bulles dans 1’électrolyte était résolu en utilisant un sous-
modéle euler-lagrange. Les effets MHD ont été négligés. L hydrodynamique de la cuve
était résolue par le logiciel commercial alors que les auteurs ont implémenté la partie
€lectrique du programme. Le simulateur permettait d’étudier les cuves traditionnelles
(Soderberg et précuites) ainsi que les cellules verticales composées d’électrodes inertes.
Pour les cuves traditionnelles, seulement les résultats concernant la variation du coefficient
de transfert de chaleur a I’interface bain-gelée en fonction de la largeur des canaux latéraux
ont été présentés. Pour ce qui est de la cellule verticale, les champs de potentiel et
d’écoulement obtenus ont été présentés et I’effet de la taille des bulles a été montré. Pour
des bulles de 3 mm de diametre, la vitesse maximale de 1’électrolyte était de 24 cm/s tandis

que pour des bulles de 5 mm, elle était de 46 cm/s.



45

Kiss et al. (2002) et Poncsak et al. (1999, 2000) ont développé un modéle
mathématique capable de suivre la «vie» de chaque bulle produite sur la surface anodique.
Ce modele est unique en soi. Premiérement, il n’est pas basé sur la résolution des équations
de Navier-Stokes, ni sur aucune méthode numérique comme les différences finies, les
éléments finis ou les volumes finis. Deuxiemement, seule la composante moyenne de
vitesse parallele a la surface de I’anode dans la zone diphasique est calculée. Les effets de
la MHD sont exclus. Le modéle est basé sur plusieurs bilans de quantité¢ de mouvement.
Contrairement aux modéles numériques conventionnels, ce modéle tient compte des
phénomenes physiques tels que la distribution des sites de germination, la croissance des
bulles, les conditions de détachement a chaque endroit et la coalescence. Ces phénomenes
étant tres compliqués, des modeles basés sur la physique et des observations en laboratoire
sont utilisés pour leur description. En 1999, les auteurs ont montré que le taux de croissance
d’une bulle individuelle était contrdlé par ’emmagasinage et la diffusion du CO; a travers
une mince couche sur la surface de I’anode. En 2000, les auteurs ont présenté les résultats
montrant la relation entre 1’existence des bulles et les fluctuations du taux de couverture. En
2002, les auteurs ont étudié le caractére des fluctuations de voltage d’une cuve a 1’aide du
modele mathématique développé. Les calculs ont été effectués pour une anode horizontale.
Il a été trouvé que la coalescence des bulles sous 1’anode dominait le spectre des
fluctuations. Cela implique que la loi de croissance utilisée lorsque les bulles sont attachées
aux sites de germination ou la fréquence de détachement n’est pas significative. De plus,
I’influence de la longueur de 1’anode dans la direction de 1’écoulement sur la fluctuation du

taux de couverture a été montrée. Une anode deux fois plus longue présente des variations
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d’amplitude quatre fois plus élevées. Cette méme tendance a aussi été observée en ce qui

concerne la vitesse moyenne de la couche de bulles.

1.1.3- Description du modéle mathématique

1.1.3.1- Introduction

Comme il a été mentionné précédemment, le sous-modele euler-euler est utilisé
pour calculer le champ d’écoulement engendré par la présence des bulles compte tenu de la
géométrie particuliére d’une cuve d’électrolyse, c.-a-d. génération et déplacement des

bulles sous la surface anodique.

Les équations locales et instantanées pour décrire un écoulement a deux phases ont
été principalement dérivées par Delhaye et Bouré (Hetsroni (1982)). Dans le sous-modele
euler-euler, chaque phase a son propre systéme d’équations (masse, quantité de mouvement
et énergie), complété par les conditions aux interfaces. Ces équations sont, comme les
équations de Navier-Stokes, des équations aux dérivées partielles non linéaires de
2me ordre. Le systéme d’équations est fermé, mais la complexité de celui-ci nécessite
’utilisation de méthodes numériques pour le résoudre. Les méthodes numeériques comme
celle des volumes finis impliquent une moyenne sur 1’espace et dans le temps. Cette double
moyenne a pour effet de perdre de I’information. La fermeture du systéme s’obtient alors

en ajoutant des lois topologiques. Par exemple, la loi topologique la plus connue pour les

écoulements polyphasiques est la conservation de la fraction volumique a I’intérieur d’un
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volume de contrdle. Une caractéristique topologique peut étre aussi la structure physique de
I’écoulement. Par exemple, dans 1’ébullition, les modéles mathématiques sont valables
seulement dans certaines parties des conduites. Pour résumer, la modélisation

mathématique des écoulements diphasiques requiert (Hetsroni (1982)):

- Les lois de conservation (masse, quantité de mouvement, énergie)

- Les lois topologiques (conservation de la fraction volumique, structure,...)
- Les lois constitutives (équations d’état, ...)

- Les lois de transfert via I’interface

- Contraintes pratiques (pression, équilibre thermodynamique, ...)

1.1.3.2- Equations hydrodynamiques laminaires

Pour un écoulement diphasique, 1’équation de continuité pour la phase o s’écrit

N

d _
5(rapa)+v'(rapaua)=SMSa+Zra,3 (11)
p=1

ou r, estla fraction volumique de la phase &, p,est la densité de la phase «, i, estle
vecteur vitesse de la phase «, §,, représente un terme source spécifié par 1’utilisateur,
N, le nombre total de phases et T,; un débit massique par unité de volume de la phase 5

vers la phase ¢ . L’équation de continuité pour la phase £ est obtenue en remplagant dans

1’équation 1.1 & par f. Les équations de la conservation de quantité de mouvement pour

la phase o sont données par :
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%(rapaﬁa)w-(ra (0.1, ®i,)) =

(1.2)

a

N,
_ravpa +V '(ra:ua(Vﬁa +(Vﬁaf)T))+SMa +Z(F;ﬂﬁﬂ —r;aﬁa)-*_M
=]

Np
ou le terme Z (Coptig — 4,0, ) représente le transfert de quantité de mouvement induit par
A1

le transfert de masse entre les phases. Le terme S,,, représente un terme source causé par

des forces de corps. Dans le cas de bulles de gaz dans un liquide, le terme source représente

la poussée d’Archimede définie par :
Sup =(Pg— Prer )8 (1.3)
ou p,, est la densité de la phase continue. Le terme M, dans I’équation 1.2 est tres

important. En effet, il représente les forces interfaciales agissant sur & dues a la présence
des autres phases. L’étude de ce terme va constituer la prochaine sous-section. Pour les

équations de la conservation de la quantité de mouvement de la phase £, il suffit de refaire

les étapes mentionnées auparavant. En écoulement polyphasique, la conservation de la

fraction volumique doit étre respectée :

S, =1 (1.4)

Ainsi, chaque phase introduit 5 inconnues dans le systéme soit, u,,v,,w,,p,.7,. Ainsi,

pour la modélisation de I’hydrodynamique d’un écoulement diphasique, le nombre

d’inconnues se chiffre a 10 et le nombre d’équations est de 9. La fermeture des €quations
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hydrodynamiques s’obtient en imposant un méme champ de pression homogéne pour

I’ensemble des phases :

p=p, ona=12 (1.5)

1.1.3.3- Quantité de mouvement transférée entre les phases via I’interface

Le transfert de quantité de mouvement entre les phases s’effectue via 1’interface. Par
exemple, dans le cas de bulles de gaz en ascension verticale dans un liquide stagnant, le

transfert d’énergie cinétique des bulles vers le liquide se produit via la force de trainée. Si a

représente la phase continue (liquide), le terme M, sera positif. Cependant, pour une bulle

se déplacant dans un liquide en mouvement, le signe de M, dépend de la vitesse relative

entre les deux phases. Une phase peut recevoir ou perdre de la quantité de mouvement,

mais évidemment le bilan global des interactions doit étre nul :
M, =0 (1.6)
ou

M, =2 M, (1.7)

pra
ou M, est la force interfaciale agissant sur la phase @ due a la présence de la phase £ .

Pour un écoulement diphasique ou il existe des bulles (phase /) et un liquide continu

(phase ), le terme de transfert de quantité de mouvement agissant sur le liquide di aux

bulles a la forme suivante :
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M, =9 iy —i,) (1.8)

Une vitesse de bulle plus grande que celle du liquide donne un terme source positif de
quantité de mouvement pour le liquide. D’aprés 1’équation 1.6, cette situation conduit a un

terme source négatif de quantité de mouvement pour ce qui est de la phase gazeuse. La

principale difficulté de 1’équation 1.8 est I’expression du coefficient c¢’. Ce dernier

dépend généralement du logiciel commercial utilisé et une expression pour ce coefficient

sera donnée a la section 1.1.4.

1.1.3.4- Turbulence pour un écoulement monophasique

La turbulence est un sujet extrémement complexe. Son caractére aléatoire,
tridimensionnel, dissipatif et non linéaire la rend trés difficile a modéliser. Les variables
comme la pression et la vitesse varient aléatoirement autour d’une valeur moyenne. Il existe
plusieurs maniéres de la traiter. Il y a les méthodes utilisant les lois de régression, les
méthodes intégrales, les méthodes statistiques en un point, les méthodes spectrales, les
méthodes probabilistes, les simulations a grande échelle et les simulations numériques
directes. La plupart des logiciels commerciaux utilisent la méthode statistique en un point,
c’est-a-dire, la représentation instantanée d’une quantité a 1’aide d’une valeur moyenne et
d’une fluctuation. Par exemple, on peut représenter la composante de vitesse instantanée

selon x par :
ul)=U +uw (1.9)

ou
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=% f’ (1.10)

ou Ar est une échelle de temps relativement grande comparativement a celle des
fluctuations turbulentes. Pour obtenir les équations a résoudre, 1’équation 1.9 et les autres
décompositions sont insérées dans les équations de Navier-Stokes. En utilisant les

propriétés de 1’opérateur moyenne, les équations de Reynolds moyennées sont obtenues :

agt +V-(pURU )=V -(-pS+u(VU +(VU)")-pii: ®ii' ))+8S,, (1.11)

Le terme — pu’ ®@u’ est appelé le tenseur des contraintes de Reynolds. Il provient de la

non linéarité du terme convectif. Le tenseur de Reynolds est symétrique et sa trace est

définie comme étant deux fois 1’énergie cinétique de turbulence :
k=%(u7+;’7+F) (1.12)

Le tenseur de Reynolds introduit 6 nouvelles inconnues. Le systéme d’équations pour un
écoulement monophasé est ouvert, car il contient 10 inconnues pour seulement 4 équations.
Pour fermer le systéme, il existe de nombreux modeéles de turbulence. Dans le présent
travail, 1’attention se dirige vers seulement deux de ces modéles, soit le modéle a zéro
équation et le modéle k-& Le premier est dit a zéro équation, car il n’introduit pas de
nouvelles équations a résoudre tandis que le deuxiéme, en introduit deux nouvelles. Ces
deux modeles sont basés sur I’approximation de Boussinesq qui a proposé, en 1877, une
analogie entre le transport moléculaire et le transport tourbillonnaire de quantité de

mouvement. En d’autres mots, cette hypothése assume que les contraintes de Reynolds
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peuvent étre reliées au gradient de vitesse du mouvement moyen d’une maniére analogue a
la relation entre les contraintes de cisaillement et le tenseur du taux de déformation pour un

fluide newtonien. Pour un fluide incompressible, on a:
= = = 2
—pi Qi =—L, (VU+(VU)T)—§pk5 (1.13)

ou le deuxieéme terme du c6té gauche est ajouté pour s’assurer que le sens physique relié a

I’équation 1.12 est respecté. En insérant ’expression 1.13 dans 1’équation 1.11, on obtient :

§§TU+V-(pU®l7)=B—Vp' +V (g (VU +(VU)" )+ 8, (1.14)

ol B représente les forces de corps,
Hor = U+ U1, (1.15)

ou 4, est la viscosité tourbillonnaire et

2
Vp’ =p+§pk (1.16)
pour un fluide incompressible. Pour la majorité des modéles a zéro, une et deux

équation(s), I’équation 1.14 représente le systéme d’équations a résoudre ou u, est le

paramétre clé.

La définition de la viscosité tourbillonnaire a été¢ donnée par Prandtl et Kolmogorov

(Wilcox (2002)) a la suite d’une analyse adimensionnelle :

U =f£,pU L, 1.17)
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ou U, et L, sont respectivement les échelles de vitesse et de longueur et f, est une

constante de proportionnalité. La différence parmi les différents modeles de fermeture en

un point (modeles a zéro, une et deux équation(s)) est I’expression des échelles de vitesse et
de longueur (U, et L, ). L’équation 1.17 révele aussi un sens physique. Dans un écoulement

turbulent, la majeure partie de I’énergie cinétique est contenue dans les gros tourbillons et
la longueur caractéristique de la turbulence est donc celle des tourbillons qui interagissent
avec I’écoulement moyen. De plus, s’il existe une forte corrélation entre 1’écoulement
moyen et le comportement des gros tourbillons, alors il est possible de lier la vitesse

caractéristique des tourbillons avec celle des propriétés de 1’écoulement moyen.

Pour le modéle a zéro équation x, est calculée a partir de la vitesse moyenne et

d’une longueur géométrique caractéristique. Ainsi, une valeur constante de la viscosité
turbulente est calculée pour tout le domaine. Dans ce modéle, par exemple, la vitesse
caractéristique est la vitesse maximale dans le domaine fluide et la longueur caractéristique

peut étre donnée par :

1/3

L -

(1.18)
ou ¥V, est le volume du domaine fluide. L’expression 1.18 dépend généralement du logiciel

utilisé.

Le modeéle k-£ est beaucoup plus sophistiqué et complexe que le modéle a zéro

équation. Par contre, le systeme d’équations est augmenté de 2 équations supplémentaires,
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soit celle de I’énergie cinétique turbulente & et celle du taux de dissipation visqueuse £. Il
est important de mentionner que la dissipation visqueuse est reliée aux petits tourbillons
présents dans I’écoulement. Dans ce modele, les échelles de vitesse et de longueur sont
données par :

JRIE
= 1.19
U =k L, p (1.19)

L’utilisation de £ provient d’un raisonnement physique. Il est surprenant que dans ce
modele, la longueur caractéristique des gros tourbillons soit exprimée en fonction d’une
variable qui est reliée aux petits tourbillons. A un nombre de Reynolds élevé, lorsque
I’inertie domine sur la viscosité, les gros tourbillons interagissent avec 1’écoulement moyen
et de I’énergie cinétique est transférée du mouvement moyen vers ceux-ci. Ce taux de
transfert d’énergie est profondément lié au taux auquel les petits tourbillons dissipent
I’énergie sous forme de chaleur. Sans cette cascade énergétique, une échelle de turbulence
pourrait avoir une €nergie qui augmenterait ou tendrait vers zéro sans limite. Dans la
réalité, ’échelle de turbulence est bornée et cela justifie I'utilisation de &£ dans I’expression
de la longueur caractéristique de la turbulence. D’aprés la relation 1.17, la viscosité

tourbillonnaire prend la forme suivante pour le modéle k-¢:

2

U, =C#p-g- (1.20)

Les valeurs de £ et £ sont obtenues en résolvant directement les équations de transport pour

I’énergie cinétique de turbulence et celle du taux de dissipation visqueuse :
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aikw.(pﬁk)—v-[”i’w]:f’k - pe (1.21)
ot o,
ct

opE - My £

L=+ V- (pUe)-V | ~LVe =;(C€1Pk ~C,,pe) (1.22)

ou C,, C,,, 0, et o, sont les constantes typiques du modele k —£ et P, est le taux de

production de cisaillement causée par la turbulence et défini par
L o 20 = _
P, =u, VU - (VU +(VU) )—EV'U(IU,V~U+pk) (1.23)

pour un fluide incompressible.

1.1.3.5- Turbulence pour un écoulement polyphasique

En ce qui concerne les écoulements polyphasiques, la forme des équations pour les
modeéles de turbulence est semblable aux équations dérivées précédemment pour une phase
unique. Pour le modéle a zéro équation, généralement utilisé pour la phase dispersée

(phase ), la viscosité tourbillonnaire est donnée par

Hp = f// pUtﬂLtﬂ (1.24)

Pour le modele % - &, généralement utilisé pour la phase continue (phase « ), la viscosité

tourbillonnaire est donnée par

Hia :Cypag_a (125)

o .
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Les équations de transport deviennent :

aragtaka +V‘[”a {paﬁaka _(’u_*_ﬁ]Vkaj] = (Paf —paga)+T($) (1.26)
Oy

et

ara,g:ga +V.{ra(pa(7a€a _(ﬂ+&l—]vga]j e i_a(celpa _C£2p¢z8a)+Ta(’;) (127)
o, o

ouT Ofl',‘) et T Df;) représentent le transfert par I’interface de & et £ respectivement.

1.1.4- Possibilités en écoulement polyphasique avec le logiciel CFX-5.6°

Comme il a été mentionné précédemment, le logiciel CFX-5.6" a été utilisé pour
résoudre le systéme d’équations. Les différentes possibilités qu’offre le logiciel sont
présentées a la figure 1.1. Pour ce projet, le modéle euler-euler est utilisé. Le sous-modele
homogene est utilisé lorsque la distribution de la phase dispersée est uniforme dans tout le
domaine. En d’autres mots, dans le sous-modéle homogene, on suppose que les intensives
des différentes phases peuvent étre décrites par des champs homogénes. Evidemment, cette
approche doit étre rejetée dans la présente situation. Le sous-modéle inhomogéne convient
parfaitement a la présente application. La différence majeure entre le sous-sous-modele
particule et le sous-sous-modele mélange est la description du transfert de quantité de
mouvement entre les phases. En d’autres mots, cela revient a exprimer différemment le

) ;

coefficient c,; introduit a I’équation 1.8
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écoulement
multiphase

~
[ euler-euler [ euler-lagrange J
J/

homogéne } inhomogene

L particule j [ mélange ]

Figure 1.1 : Possibilités offertes par le logiciel CFX-5.6°%.

Pour le sous-sous-modele particule, le coefficient c;‘;) est dérivé analytiquement

pour une particule sphérique en utilisant la définition du coefficient de trainée C, etil ala

forme suivante :

C
d) _ —d
caﬂ - 8 Agﬁpa

U,-0,

(1.28)

ou A7, est la densité d’interface par unité de volume pour le sous-sous-modéle particule et
elle est définie par :

a8

o (1.29)
dﬁ
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ou d; est le diamétre de la particule sphérique. En insérant I’équation 1.29 dans

I’équation 1.8, le terme source de quantité de mouvement pour le sous-sous-modéle

particule est donné par:

—

U,-U0,) (1.30)

MP

U,-U,

C
_SLA(fﬂpa

L’établissement analytique de I’équation 1.29 fait ressortir le caractére physique de celles-
ci. Cependant, il n’en est pas de méme pour le sous-sous-modéle mélange ou le coefficient

¢y ala forme suivante :

¢ = CyALp U -U, (1.31)
ou p,; est la densité du mélange donnée par :
paﬁzpara+pﬂrﬂ (132)

et A, est la densité d’interface par unité de volume pour le sous-sous-modéle mélange et
elle est définie par :

I‘al"ﬂ
aff

(1.33)

ou d,, est une longueur caractéristique d’interface définie par l’utilisateur. En insérant

I’équation 1.31 dans 1’équation 1.8, le terme source de quantité de mouvement pour le sous-

sous-modéle mélange est :

G
™
|
<
N

(1.34)
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Le coefficient de trainée C, présent dans les équations 1.30 et 1.34 doit étre

déterminé. Le logiciel CFX 5.6% offre plusieurs modeles pour calculer le coefficient de
trainée. Par exemple, dans la situation de bulles de gaz évoluant dans un liquide continu, le

logiciel propose le modeéle de Ishii-Zuber :

C, = max{%,min{gx/—l?— %]} (1.35)

e 3

ou Re est le nombre de Reynolds basé sur le diamétre de la particule donné par

Uy,-U,ld
Re=p”| A W (1.36)
Hy
et Bo, le nombre de Bond est donné par
_ 2
Bo = M (1.37)
0- .

Les différents régimes d’écoulement d’une bulle a travers une phase continue seront
discutés en détail au chapitre 2. Pour le moment, il est important de mentionner que les
modeles offerts par le logiciel, comme celui décrit par 1’équation 1.35, sont développés
pour des bulles se déplagant dans un milieu infini. Ces modéles ne tiennent pas compte de
la présence d’une paroi solide. De plus, ces modéles décrivant I’évolution du coefficient de
trainée en fonction de certains nombres adimensionnels sont seulement disponibles pour le
sous-sous-modele particule. Pour le sous-sous-modéle mélange, la valeur de C; doit étre

entrée par |’utilisateur.
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1.1.5- Résultats et discussion

Dans cette section, les hypothéses, la géométrie, le modele polyphasique, les
conditions aux frontiéres, les conditions initiales, la convergence et les résultats sont

discutés.

Dans un premier temps, un modéle numérique stationnaire 2D comportant une
anode a été réalisé. La convergence a été obtenue facilement en utilisant le sous-sous-
modele particule. Cependant, un maillage grossier a été utilisé pour cette premicre
simulation. Ainsi, I’épaisseur de la couche de gaz sous I’anode pouvait atteindre quelques
centimétres. Il est généralement accepté dans la littérature (Fortin et al. (1984) et Zoric et
Solheim (2002)), que la couche diphasique sous 1’anode atteint une épaisseur moyenne de
5 mm. Le premier modeéle a donc été rejeté et un deuxiéme modéle numérique avec un
maillage beaucoup plus fin a été réalisé. Cependant, la convergence du modéle a été trés
difficile a obtenir compte tenu du nombre élevé et de la fine taille des volumes finis. Avec
le sous-sous-modele particule, la convergence n’a jamais été atteinte. Il est trés probable
qu’avec ce modele, un probleme fondamental survienne lorsque le diamétre moyen des
bulles est plus grand que la longueur caractéristique d’une maille. En d’autres mots, ce
modele ne représente plus la réalité lorsque la fraction volumique de la phase dispersée tend

vers 1 a l'intérieur d’un volume fini. Ce point sera expliqué plus en détail a la section

1.1.5.3.



61

1.1.5.1- Géométrie utilisée

Les dimensions géométriques du modéle représentant une anode réelle sont
montrées a la figure 1.2. Le coin de l’anode est arrondi pour tenir compte de la
consommation anodique. Le rayon de courbure est de 5 cm. L’épaisseur du bain en dessous
de I’anode est de 5 cm, ce qui est généralement accepté dans la littérature (Grjotheim et
Kvande (1993)). La largeur du canal latéral et la profondeur d’immersion sont
respectivement de 15 cm et de 20 cm. Etant donné que ’anode est horizontale, un plan de

symétrie a été ajouté au centre de 1’anode pour diminuer le temps de calcul.

0.20

0.05

' o015 | 0.15 ‘

Figure 1.2 : Géométrie utilisée pour le modéle numérique. Les dimensions sur la figure
sont en metre.

1.1.5.2- Maillage utilisé

Le maillage utilisé dans ce modele est trés fin compte tenu de la faible épaisseur de

la couche de bulles (~ 5 mm). Le maillage est structuré de type Patran. 1l s’agit de mailles



en forme de prismes tétraédriques. Le nombre total de mailles est de 75 000. Un maillage
de 15 000 mailles en forme de prisme rectangulaire a aussi fait 1’objet d’un essai mais la
convergence n’a pas été atteinte. Sur la distance verticale de 5 cm, 100 mailles ont été
placées. Ainsi, dans la zone interpolaire, la hauteur d’une maille correspond a 0.5 mm. Les

figures ci-dessous montrent le maillage utilisé :

55H15155§§§3

I+ 31 1

Figure 1.3 : Maillage utilisé pour le modele mathématique en dessous de 1’anode.
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Figure 1.4 : Agrandissement du maillage en dessous de I’anode.

1.1.5.3- Modéle polyphasique

Comme il a été mentionné précédemment, la convergence a été difficile a obtenir.
Le premier modéle polyphasique utilisé a été le modéle particule. Aucune convergence n’a
été obtenue avec ce modeéle. Il est trés probable que le probléme provienne de la définition
de la densité d’interface par unité de volume lorsque la taille des bulles est beaucoup plus
grande que la taille moyenne des mailles. Rappelons que pour ce modéle, la densité

d’interface est définie par :

v (1.38)
af — 5 .
dﬂ
et le terme source de quantité de mouvement est donné par :
mr=Sa 42 510, 0.0, -0 (1.39)
a_? a[}pa B 11( B (1)' .
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Avec la définition de la densité d’interface donnée en 1.38, dans la situation ou une bulle
est beaucoup plus grande que la taille caractéristique d’une maille, les mailles au centre de

cette bulle, ou I’interface n’existe pas physiquement, vont contribuer de fagon maximale au

terme source de quantité de mouvement, car r;, — 1. Physiquement, une interface doit

exister pour transférer la quantité de mouvement. Donc, dans la présente situation, le sous-

sous-modele particule doit étre rejeté.

Le seul autre modéle qu’offre CFX-5.6® qui est applicable dans la présente situation
est le sous-sous-modele mélange. Pour plusieurs raisons, ce modéle est beaucoup plus

compliqué a utiliser. D’abord, I’utilisateur doit définir une longueur caractéristique

d’échange pour le transfert de quantit¢ de mouvement d ;. Ensuite, la physique de ce

modeéle est tres abstraite. Enfin, la condition de sortie pour le gaz (degassing condition)

n’est plus applicable. 1l faut alors définir un puits de gaz.

Dans le modele sous-sous-modéle mélange, les deux phases sont considérées
continues. Rappelons que la densité d’interface par unité de volume est définie par
1’équation 1.33 pour ce modéle polyphasique. Par exemple, le manuel de CFX-5.6® suggére
une expression pour la distance caractérisant les échanges de quantité de mouvement entre

les phases pour un mélange d’huile (a ) et d’eau (5 ):

. 67,75
App =—— (1.40)
r,dg+rgd,

Ce qui implique que :
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r,dy+ryd
a™p Y
ds = — (1.41)
Dans cette situation, lorsque », — 0, on obtient :
mw  or,
Agp = - = Al (1.42)
De méme pour la phase 5 ;
m 07 ’
Aogp == e (1.43)
B

Les expressions 1.42 et 1.43 représentent respectivement les situations ou il y a des gouttes
d’huile dispersées dans 1’eau et des gouttes d’eau dispersées dans 1’huile. Dans le cas de
I’exemple précédent, les phases tendent a se séparer et les deux situations sont
physiquement possibles, les deux contribuant a I’échange de quantité de mouvement
interfaciale. Dans la situation d’une cuve d’électrolyse, ’expression 1.40 n’est
physiquement pas valide, car il est trés peu probable de retrouver des gouttes de cryolite
dans le CO,. De plus, a I’exception de I’effet anodique, la couche diphasique est constituée

de bulles de gaz dispersées dans de la cryolite. Ainsi, pour la présente situation, le systéme

est considéré comme un modele mélange du point de vue numérique tandis que du point de

vue physique, le systéme est constitué d’une phase continue et d’une phase dispersée. Toute

la compréhension de cette démarche réside dans l'interprétation physique de la densité

d’interface par unité de volume. La distance caractéristique d’échange de quantité de

mouvement est posée comme étant:

d

d,=—2 (1.44)
aff 6
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ol d est le diametre des bulles de cryolite. Dans cette situation, la densité d’interface par

unité de volume devient :

m bry 1.45
of =V, dﬂ ( . )

Entre les parenthéses de 1’équation 1.45, on retrouve 1’expression pour une phase dispersée.
Le role de r, est d’'une importance capitale. Avec cette définition, les mailles situées au
centre des bulles ne peuvent plus contribuer au transfert de quantité de mouvement car
r, = 0.

Dans I’objectif de valider le modéle numérique avec le modele physique décrit a la
prochaine section de ce présent chapitre, un systéme eau-air est utilisé dans le modele

mathématique. Les données physiques de 1’eau a 20°C sont présentées dans le tableau

suivant :

Tableau 1.1
Propriétés physiques de 1’eau a 20 °C (données prises dans White (1999)).

densité py (kg/m’) 998
viscosité cinématique v (m*/s) 1,005 x 10°®
tension de surface ¢ (N/m) 0,073

Dans le modéle mélange, le coefficient de trainée doit étre entré par I’utilisateur.

Dans ce modéle numérique, C, est donné en entrée par une subroutine Fortran. Au tout
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début des études doctorales, les corrélations pour C,; d’une bulle en mouvement sous une

surface légerement inclinée (chapitre 2) n’étaient pas disponibles. Ainsi, les corrélations
déja existantes concernant le mouvement d’une bulle dans un milieu infini ont été retenues.
En dessous de I’anode (x > 0.15), la forme des bulles est considérée non sphérique et le
coefficient de trainé est donné par (Tomiyama et al. (1998)):

8 Bo
C,(x2015 ==
a ) 3Bo+4

(1.46)

La valeur du C,(x = 0,15) est de 8/3 pour cette modélisation étant donné la grande taille
des bulles. Pour le canal latéral (x <0,15), deux possibilités existent. Si la valeur du

nombre de Reynolds basé sur la particule est plus petite que 1, alors le coefficient de trainée

est donné par (Tomiyama et al. (1998)) :

24(

C,(x<0,15) = =2 (1+0,15R"*) (1.47)

Re

Autrement, le coefficient de trainée prend la valeur de 8/3.

1.1.5.4- Conditions aux frontiéres

Pour cette simulation, la densité de courant utilisée est de 0,8 Alem?. L’équivalence
entre le débit d’air (par unité de surface) ¢ pour le modéle numérique et la densité de

courant i d’une cuve réelle est donnée par la loi de Faraday

iRT | m’
_ L 1.48
i 4FP [mzs} ( )
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oll R est la constante universelle des gaz, T est la température absolue (~ 1233 K), F est la
constante de Faraday et P est la pression. Cette derniére est la somme de la pression
atmosphérique et de la pression hydrostatique. La pression de Laplace est assumée
négligeable compte tenu de la taille des bulles en mouvement. Une subroutine Fortran
simple a été développée pour tenir compte que, sous des conditions normales d’électrolyse,

seulement la moiti€ de la surface de I’anode est active (Grjotheim et Kvande (1993)).

Pour le modéle polyphasique particule, CFX-5.6® offre une condition de sortie pour
la phase dispersée directement utilisable. Cette condition n’est plus applicable lorsque les
deux phases sont considérées comme continues du point de vue numérique (modéle
mélange). Un terme source négatif doit étre défini pour évacuer le gaz dans la partie
supérieure du canal latéral. Les unités de ce terme sont [kg m™ s™]. L’expression proposée

pour le terme source (puits) est la suivante:

Susp =~ AgpPsVys (1.49)
ou v, est la composante verticale de vitesse de la phase gazeuse et A, est définie par
I’équation 1.45. Le terme source est défini par un sous-domaine valide seulement pour
¥ 20,19. Les résultats montrent que ’efficacité de ce puits est trés élevée. En plus du plan

de symétrie yz ajouté pour séparer 1’anode, deux plans de symétrie ont été placés sur la face
avant et arriere de la figure 1.2 (plans xy). Pour les autres parois, une condition de non
glissement a été imposée pour la phase liquide et une condition de glissement libre pour la

phase gazeuse.
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1.1.5.5- Modéles de turbulence

Dans un premier temps, le systéme a été supposé purement laminaire. Une fois la
convergence obtenue, le modeéle k- £ a ét€ choisi pour la phase continue (eau) et le modéle

a zéro équation pour la phase dispersée (air).

1.1.5.6- Conditions initiales

Pour la premiére simulation purement laminaire, I’ensemble des conditions initiales
a été défini par le logiciel sauf pour les fractions volumiques. La fraction volumique pour la
phase continue a été initialisée a la valeur unitaire. Pour le deuxiéme modéle avec la
turbulence, les quantités calculées pour le modéle laminaire ont servi de conditions

initiales.

1.1.5.7- Convergence

La figure 1.5 présente un exemple d’un historique de convergence. Comme nous
I’avons mentionné précédemment, la convergence a été trés difficile a obtenir que ce soit
pour le modéle laminaire ou le modéle avec la turbulence. Pour le premier modele, un
nombre de 2000 itérations a été nécessaire. Pour le deuxiéme, 5000 itérations ont été
nécessaires. Pour les deux mode¢les, les temps de relaxation de certaines équations ont été

diminués pour augmenter la robustesse du logiciel.
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Figure 1.5 : Historique de convergence.

1.1.5.8- Résultats

Les figures 1.6 et 1.7 montrent le patron d’écoulement général. Premiérement, la
figure 1.6 montre clairement le patron général d’écoulement; un vortex fort (¥ ~ 35 cm/s)
dans le canal latéral et un écoulement contre-courant faible (U~ 0 - 15 cm/s) dans la zone
interpolaire. L’expression «contre-courant» signifie que directement en dessous de la
surface anodique (y — 5 cm), la vitesse de la couche diphasique est dirigée vers la gauche
tandis que proche de I’interface bain-métal (y — 0), la vitesse est dirigée vers la droite pour

respecter 1’équation de continuité.
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Un paramétre important est la distribution de la fraction volumique d’air. Les

figures 1.8 a 1.10 suivantes montrent la distribution d’air en dessous de I’anode.

Figure 1.8 : Distribution de la fraction volumique de gaz avec la turbulence.

Figure 1.9 : Forme de la couche de gaz en dessous de I’anode avec la turbulence.
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Figure 1.10 : Forme de la couche de gaz en dessous de la région arrondie de I’anode.

En dessous de I’anode, sous la partie horizontale de 1’anode, 1’épaisseur de la couche
gazeuse est de 2 mm. Cette épaisseur est physiquement réaliste compte tenu du fait que
I'utilisation de méthodes numériques comme celle des volumes finis enléve 1’entité bulle.
En dessous de la région courbée, I’épaisseur est de 1 mm. La diminution d’épaisseur en
dessous de la surface courbée peut s’expliquer par I’apparition d’'une composante verticale

de vitesse pour les bulles ainsi que d’une augmentation de la vitesse du bain.

Le modé¢le numérique développé et utilisé dans cette section de ce chapitre donne
des résultats en accord avec les autres modeles numériques existants (Purdie et al. (1993),
Bilek et al. (1994), et Torstein et al. (1998)). Dans la section suivante, les résultats donnés

par le modele numérique sont comparés a ceux obtenus dans un modéle a eau.
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1.2- Modélisation physique de 1’écoulement polyphasique

1.2.1- Introduction

Dans I’objectif de valider les résultats de la section précédente ainsi que d’étudier
I’influence de certains paramétres, un modéle physique a pleine échelle représentant une
tranche d’une cuve industrielle a été construit principalement en Plexiglas®. Comme il a été
mentionné précédemment, 1’é¢tude hydrodynamique d’une cuve réelle est pratiquement
impossible compte tenu de son environnement hostile (bain corrosif, trés hautes
températures, présence d’un fort champ magnétique, ...). Plusieurs auteurs (Dernedde
(1976), Fortin et al. (1984), Solheim et al. (1989), Shekhar et Evans (1990), Chesonis et
LaCamera (1990), Chen et al. (1996) et Cooksey et Yang (2006)) ont étudié
I’hydrodynamique d’une cuve Hall-Héroult en utilisant un modéle air-eau dans lequel les
bulles sont générées en forgant de 1’air comprimé a travers une plaque poreuse.
Récemment, Cooksey et Yang (2006) ont mesuré 1’écoulement en 2D généré par la
présence des bulles en utilisant un systéme PIV (particle image velocimetry). Le modéle
physique a pleine échelle représentait une portion d’une cuve industrielle composé de trois
anodes. Les anodes étaient horizontales et le débit volumique de gaz par unité de surface

correspondait a une densité de courant de 0,9 A/cm?.

1.2.2- Discussion sur les modéles a eau

Pour valider les résultats obtenus avec le modéle numérique décrit a la section

précédente, un modele a eau est parfait en ce sens que la géométrie utilisée est semblable et
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que les propriétés physiques des phases sont les mémes. De plus, les différentes conditions
aux frontieres permettent de rapprocher les deux méthodologies. Ainsi, les résultats sont
comparables et la quantification du transfert de quantit¢ de mouvement entre les phases
peut étre validée. Par contre, I’utilisation d’un modéle a eau pour simuler
I’hydrodynamique d’une cuve réelle requiert une discussion plus approfondie, car il existe
des différences fondamentales entre une cuve d’électrolyse et un modéle a eau.
Premiérement, le mécanisme de germination des bulles n’est pas le méme : pour le premier,
les bulles sont générées électrochimiquement tandis que pour le deuxiéme, les bulles sont
générées physiquement. Il est clair que ces différents mécanismes affectent la taille initiale
des bulles. En effet, Quian et al. (1997) ont montré que la taille des bulles générée était plus
petite pour une cellule électrolytique que pour un modele a air comprimé. Cependant, Kiss
et al. (2002) ont montré que la coalescence contrélait principalement la dynamique des
bulles sous I’anode en étudiant le spectre des fluctuations du taux de couverture produit par
leur modele mathématique. Ainsi, ’impact de la taille initiale des bulles aprés le
détachement s’avere de moindre importance. Deuxiémement, dans la plupart des modéeles a
eau, il n’y a pas de couche de métal. L’interface bain-métal est représentée par une paroi
solide. Cela implique que I’interface bain-métal agit toujours comme un puits de quantité
de mouvement tandis que dans une cuve réelle, la contribution de !’interface (puits ou
source) varie temporellement et spatialement. Troisiémement, il y a les différences
géométriques comme les coins carrés des anodes et 1’absence de «gelée» dans le canal
latéral qui peuvent jouer un role non négligeable. Finalement, comme les propriétés

physiques de I’eau et de la cryolite sont différentes, une analyse de similitude dynamique
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est requise. La similarité requiert 1’égalité des valeurs des nombres de Froude, de Reynolds
et de Weber entre la cuve réelle et le modéle a eau. Pour un modéle a pleine échelle, les
égalités entre ces nombres sont obtenues lorsque les tensions de surface cinématique de la
cuve et du modele sont égales ainsi que lorsque les viscosités cinématiques de la cuve et du
modele sont égales. D’un autre c6té, il sera montré au chapitre 2 que le mouvement d’une
bulle sous une surface inclinée a travers différents liquides peut étre décrit par la relation
Re = Re(Bo, Mo, ). Si les propriétés physiques de la phase dispersée sont négligeables, les

nombres de Morton, Bond et Reynolds sont donnés par

4 3 2
Mo=——ng3pL Boszdg Re:qu
o ol UL

(1.50)

ou p, est la densit¢ du liquide, v, la viscosité cinématique, g [’accélération
gravitationnelle, o la tension superficielle, u,. est la vitesse terminale de la bulle et d est le
diamétre équivalent de la bulle défini par d = (6V/ 71')”3, ou V est le volume de la bulle.

Ainsi, le nombre de Morton dépend des propriétés physiques du liquide et de I’accélération
gravitationnelle. Les valeurs du nombre de Morton pour I’eau a 20 °C et la cryolite sous des
conditions normales d’opération sont respectivement de 2,59 x 107! et de 9,46 x 10'%.
Ainsi, on peut assumer que les comportements dynamiques d’une bulle unique dans 1’eau et
dans la cryolite sont similaires. Cependant, I’influence des propriétés physiques du liquide
sur les interactions entre les bulles, telle la coalescence, n’est pas encore bien comprise.
Donc, ’écoulement induit par les bulles est seulement une approximation de la réalité.

Comme 1’a mentionné Cooksey et Yang (2006), le modéle air-eau peut €tre intéressant pour
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effectuer des analyses paramétriques. Une de ces études peut étre I’influence de

I’inclinaison de I’anode sur I’écoulement engendré dans 1’électrolyte.

1.2.3- Description de I’expérience

1.2.3.1- Le modéle physique air-eau

Les expériences ont été réalisées dans un modele air-eau a pleine échelle montré a la
figure 1.11. Le modéle a été construit en Plexiglas®. Les dimensions de I’anode sont
100 cm de long, 50 cm de haut et 50 cm de largeur. Le modéle permet d’ajuster les
dimensions de la distance anode-cathode (DAC), de la largeur du canal latéral, de la
distance entre les anodes et de I’angle d’inclinaison des anodes jusqu’a 5°. Les bulles sont
générées en forgant de 1’air comprimé a travers une plaque de bronze poreuse simulant la

semelle anodique.

Figure 1.11 : Modele physique composé de deux anodes: (1) caméra CCD, (2) Laser
Nd :YAG double cavités, (3) rideau laser.
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Chaque anode est divisée en six compartiments pour assurer une distribution uniforme d’air
sous I’anode. Un débitmetre contréle le débit d’air pour chacun des 12 compartiments.
Comme il a été mentionné a la section précédente, la relation entre la densité de courant et
le débit volumique de gaz injecté par unité de surface est donnée par la loi de Faraday

(équation 1.44)

1.2.3.2- Mesures avec le systéme PIV

Le systeme PIV est une technique optique non intrusive qui mesure le champ de
vitesse dans plusieurs points d’un méme plan simultanément. Les images illuminées par les
deux impulsions lasers consécutives sont enregistrées. Le vecteur vitesse en un point est
obtenu en mesurant la distance parcourue par une particule durant 1’intervalle de temps
séparant les deux impulsions. Pour permettre I’identification des particules, les deux images
(image 1 et image 2) sont subdivisé€es en plusieurs «zones d’interrogation». Le systéme PIV
utilis€ lors des expériences est composé principalement d’une caméra CCD
(768 x 480 pixels), d’un laser double cavités de 100 mJ, d’un synchronisateur et d’un
ordinateur a double processeurs. La lumiére émise par le laser passe successivement a
travers une lentille cylindrique et une sphérique pour produire un rideau laser vertical d’une
épaisseur d’environ de 1 mm. Le champ de vision de la caméra CCD était typiquement de
140 x 100 mm®. Ainsi, la longueur réelle de chaque pixel était d’environ de 200 pm, qui est
la plus petite longueur de résolution. La taille des zones d’interrogation était de

64 x 64 pixels (12,8 x 12,8 mmz), permettant un déplacement maximal de 6,4 mm entre
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deux impulsions. De fines particules étaient ajoutées a la phase liquide de maniére a
permettre la réflexion de la lumiere. Le diametre moyen des sphéres creuses était de 10 pm
et la densité de celles-ci était de 1,10 g/cm’. Pour étre certain que les vecteurs vitesses des
particules et de 1’écoulement coincident, le temps de réponse de la quantité de mouvement
des particules (temps de relaxation) doit €tre petit. Dans les expériences réalisées, le temps
de relaxation était d’environ de 6 ps tandis que le temps entre deux pulses était de I’ordre

de 3 ms.

L’écoulement engendré par les bulles a été mesuré dans le plan vertical situé a mi-
chemin de la largeur du montage (z = 0) comme montré a la figure 1.11. La géométrie du
montage permet I’ajout d’un plan de symétrie dans le canal central, situé entre les deux
anodes. Ainsi, seulement 1’écoulement autour de ’anode de gauche a été étudié. Pour
obtenir le champ d’écoulement dans 1’ensemble du plan xy, la région fluide entourant
I’anode de gauche a été subdivisée en 16 zones. En chaque point de chaque zone, le vecteur

vitesse instantané peut étre décomposé (comme 1’équation (1.9)) en une composante
moyenne U(x, y) et une composante fluctuante i'(x, y):

ii(x, ) = U(x, ) +'(x, ) (151)
Les composantes horizontales et verticales moyennes en plusieurs points de chaque zone

ont été obtenues en effectuant une moyenne d’ensemble sur les N mesures instantanées du

champ de vitesse :

U(x,y) =%Zﬁ(x,y) (1.52)
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Pour chaque zone, les 40 patrons d’écoulement instantanés ont été obtenus aléatoirement.

Le tableau 1.2 ci-dessous présente les valeurs des différents paramétres
expérimentaux utilisées au cours des expériences réalisées. Etant donné que le systéme PIV
utilisé lors des expériences est congu pour mesurer 1’écoulement d’une seule phase, la
densité de courant a été fixée a 0,6 A/cm® de maniére & diminuer la densité d’interface

présente dans le canal latéral.

Tableau 1.2

Valeurs des différents paramétres expérimentaux utilisés.
Paramétres valeurs
inclination de ’anode ¢ 1°,2°,3%et 5°
DAC (3 ¢ =0°) 5cm

largeur du canal latéral (3 ¢ = 0°) 12cm

largeur du canal central (a ¢ = 0°) 16 cm
profondeur d’immersion 25 cm

densité de courant correspondante i 0,6 Alem”

1.2.4- Résultats

1.2.4.1- Champ d’écoulement global

Les figures 1.12 et 1.13 montrent les patrons d’écoulement moyen globaux obtenus
avec le systtme PIV pour des inclinaisons anodiques de 1° et 3°. Ici, seulement ces deux
inclinaisons sont présentées, car le patron d’écoulement moyen global est le méme pour

I’ensemble des inclinaisons étudiées. Premiérement, la présence d’un vortex tournant dans
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le sens inverse des aiguilles d’une montre est évidente. La valeur de la composante de
vitesse verticale le long de la paroi anodique (x — 120 mm) est plus grande que celle le
long de la paroi de la cuve (x — 0). Pour la premiére région, la composante verticale est de
I’ordre de 20 cm/s tandis que pour le deuxiéme, elle est autour de 10 cm/s. Cette asymeétrie
dans le champ de vitesse est le résultat de trois phénomenes : la densité du «mélange» le
long de la paroi est plus faible due a la présence des bulles de gaz, la dissipation visqueuse
de I’énergie cinétique reliée a la formation des ondes gravitationnelles le long de I’interface

libre et le fait que le modéle physique est en réalité tridimensionnel.

500 ‘

T =0.1 m/is

1000 1200

Figure 1.12: Patron d’écoulement moyen global obtenu avec le systeme PIV a une
inclinaison anodique de 1°. Les dimensions sur la figure sont en mm.

Dans le plan milieu du canal latéral (x ~60 mm), la composante de vitesse est plutot
horizontale. Deuxiémement, en dessous de 1’anode, la grandeur de 1’écoulement soit de
5 cm/s est plus faible que dans le canal latéral. Le mouve