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[ Contexte et objectif ]

»Contexte- objectifs

Intérét des microéchangeurs — réacteurs :

v'le rapport surface/ volume est trés important —>intensification des transferts de chaleur

v" meilleure maitrise des processus réactionnels de I’industrie chimique via
le contrdle de la température et des flux de chaleur

-> meilleure qualité des produits finis et sécurité accrue, gain énergétique. ..

*Etude des aspects hydrodynamique , thermique et chimique avec:

- des écoulements monophasiques ou diphasiques (réaction en goutte) de réactifs
- des microcanaux tels que :
hauteur=10 a 200um, largeur =200 um et longueur=40mm



[ Contexte et objectifs ]

»Moyens d’analyse

- Vitesse : uPIV (LGC, LTN), polarographie (LEMTA)
- Thermique: température + flux de chaleur en paroi des microcanaux

Instrumentation Commentaires

Microthermocouples filaires insérées dans la paroi intrusif, incertitude sur la position
[Mokrani 2009, Baviere 2006]

Imagerie infrarouge [Pradere 2006] résolution spatiale : ~30 um
Diodes Zener [Marty 2009] forte sensibilite¢ (200mV/°C) mais signal bruite
Calorimetre [Hany 2010]] calorim. a base d’¢léments Peltier de dim. cm

Couches minces thermorésistives ou thermocouples | température a I’entrée et a la sortie du canal
[ Velve Casquillas 2008, Klong 1989]

Fig 1: Metrologie thermique pour I’étude des transferts au sein des microcanaux (littérature)

—>besoin d’une nouvelle métrologie thermique adaptée a 1’échelle des
dispositifs étudiés : temperature et flux de chaleur en paroi



[ Contexte et objectifs ]

» 1°" Objectif

Développement de fluxmetre 2D a gradient avec des thermo-
» résistances en couche mince + imagerie IR

L.ILF
i 4

Thermorésistances

Chauffage/refroidi.

Rq: Pour la mesure de la température du fluide : pLIF en cours de mise au point au LTN



[ Fluxmeétre 2D a base de thermorésistances en couche mince ]

*Principe du fluxmetre 2D a couche mince

(or, €p.85nm)

Vs 30um x150um

Fig. 1 : Principe du dispositif de mesure Fig. 2 : Montage+ détail d’un éléement thermoreésistif
y
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Fig. 3 : Principe de la mesure de flux de chaleur en paroi



[ Fluxmeétre 2D a base de thermorésistances en couche mince ]

»Thermorésistances réalisées a partir d’'un dépo6t d’or d’épaisseur 85 nm
O Avantages

* Capteur peu intrusif

« Sensibilité réglable via la tension d alimentation des ponts de Wheatst.

* Capteur de température + flux de chaleur en paroi des microcanaux

« ¢ventuellement peut €tre utilisé en tant qu’élément chauffant (actionneur) N

O Fabrication des dépbts :

dépot de Cr ( Snm) et d’or 80nm + gravure par photolithographie

( réalisation ESPCI H Willaime)

O Les 30 thermo-résistances sont reliées a 30
ponts de Wheatstone (méthode 3 fils) \

U Etalonnage
-> sensibilité autour de 28 puV/°C pour i=4,5mA




Biais de mesure : auto-échauffement des thermo-résistances (effet Joule)

»couplage électrothermique (éléments finis Comsol. v3.4 50000 nds)
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Pour i=4,5 mA , h=60 kW/m2K
on obtient: AT=0,06°C + A¢ =0,04mW

—>auto-échauff négligeable




»Analyse des effets thermiques de la neutralisation acide/base: NaOH/HCI
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Fig. 1 : Microcanal en T avec h=50pm

- -
o N
" 1 " 1 "

o
(o)
A

o
N
1

o
N
-

Elévation de température, °C
(=)
»

Tinitiale= 14.1°C

o
o

| | n -
. u . LI |
[ ] ° o o .
0O 5 10 15 20 25 30 35
X, mm
m  Coté fluide
e Coté externe
u u
| |
| |
= . m
| | [ n
=
o o ® e
[ ]
0.8 mL/h
0O 5 10 15 20 25 30 35
X, mm

1,4
| m  Coté fluide
Q 1.24 0.6 mL/h e Coté externg
qu i
% 1,0'. . " L. .
‘8_ 0,8 . .
e 1 .
20,6 "t .
(O] | ]
© [ ]
[y 0v4_
2 N o
+— o o
© 0,2 ° °« °
X @ .
Lu 0,0 T T T T T T T T T T T T T
0 5 10 15 20 25 30 35
X, mm
1,4
L] m  Coté fluide
& 1,2 L - e Coté externe
g ] - .
3 1,0' u | ]
S - .
\ | ]
8_ 0,8 .
e 1 .
30,6
()] L
ho) 1 ° e ®
c 041 . .
© 1
g 02 1 mL/h
m 0,0 T T T T T T T T T T T T T
0 5 10 15 20 25 30 35
X, mm

Fig. 6 : Distribution de température sur les 2 faces du fluxmetre pendant I’écoulement des réactifs
NaOH/HCI (C=0.8 mol/l, Q¢ = Qnaon = (@) 0.4ml/h ; (b) 0.6ml/h) ; () 0.8ml/h ; (d) 1ml/h)



Quantité de chaleur dégagée et mesure d’enthalpie de réaction

1050 Débit 1 ml/h

E 9004 ——  0,8mlh 12+ = Réaction HCI/NaOH

= ] ——  06mlh | C=0,8mol/L

5 750+ 0,4 ml/h = Linear fit
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Fig. 7 : (a) Distribution de flux de chaleur a travers les parois, (b) Flux de chaleur moyen dégagé en fonction

Chaleur de réaction = m.Cp.
aC
~ L .C

_J Q S AH“EG:..O.“& = J

AH moy = 53.63kJ/mol

du débit de réactif. (réaction HCI/NaOH ; C=0,8mol/Il)

aT, Débit

—ax + Flux a travers les parois 0,4 0,6 0,8 1

dx (ml/h)

aT, . A, . MU ssis | sass | sase | 518
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Valeurs de AH pour plusieurs débits

(Tpy = Tp2)-ldx=Q.Co.AH = @

Ecart de 7% par rapport a la valeur théorique 56.5 kJ/mol

(NaOH/HCI)




['Température et flux de chaleur par Imagerie Infrarouge ]

PDMS

HCI

AT=1,7°C

NaOH

Fig.8 : Cartographie de température sur une paroi en verre d’épaisseur 100um recouvrant un microcanal en T ( [=500um, h=50um,
L=45mm) siege d’un écoulement de réactifs HCL/NaOH -0,8mole/I-0,6ml/h-(camera Titanium objectif 50mm 160x128 px)

¥

En perspective: mesure de flux de chaleur a partir de champ de
température sur les 2 faces d’'une plaque transparente
dans la gamme 3 a 5um

Ecoulement



[ Actions en cours

» Analyse des transferts et des effets thermiques avec des réactions modéles :

MONOPHASIQUE DIPHASIQUE (L/L)
. Oxydation du .. ..
A Acide-base <Y Nitration du
Réaction : thiosulfate de X
(HCI-NaOH) . toluene
sodium par H,O,
e . Cn‘lenque rapide . Cinétique et schéma
Cinétique instantanée  Tres forte exothermie . . :
7 3 R réactionnel (isomeéres
(kp~ 108 m’/mol/s, Parameétres  thermo- -
A ] Py, C mononitrés) connus,
Caracteéristiques : theu=10° ) cinétiques connus .
eu . Forte exothermie,
Exothermie (ordre 2, k, = 6.85.10 Transfert entre bhases
IC = BBT m¥mols, E, = P

a

7:62.10* J/mol)

continue et dispersée

» Analyse de vitesse( nPIV +polarographie )et de température dans

le fluide (pLIF)

uPIV +pLIF
(LTN,LGC)

Polarographie
(LEMTA)



[ Actions en cours ]

» Effet du rapport de forme dans la section des microcanaux (i.e.

largeur/hauteur) , _

50 ym

» Ecoulement diphasique ( réactions en goutte) ) G Gl

—>analyse des effets et des transferts thermiques o |

Tice 2004
» Microréacteurs sous forme de micro capillaire (¢=365um)
Phase continue Capillaire intérieur (phase dispersée)
* ID 50 pm, OD = 150 um
Phase dispersée
N A
- -—] [ =g

Capillaire extérieur (phase continue)
ID 250 um, OD 365 um



[ Actions en cours ]

» Amélioration du mélange jusqu’a I’échelle micro :

¥ 4
v Microcanal Y inversé _/

v'"Microcanaux 2 structure 3D de type Chen& Meiners 2004

¥ (ESPCI 2011, h=200um
largenr= 300 1im)

v'Débits variables (déphasage entre débits d’entrées des 2 réactifs)

Nemesys

1
1
| I l pousse sering .
1
1
1
1
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Phase continue

1 Capillaire intérieur (phase dispersée)
ID 50 um, OD = 150 um

Phase dispersée .

Capillaire extérieur (phase continue)
ID 250 um, OD 365 um
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