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RESUME

Alors que les conséquences de la crise environnementale se font sentir partout autour de la
planete, il devient urgent de trouver des sources d’énergie alternatives pour remplacer les res-
sources fossiles. Ecolomondo, une compagnie montréalaise, désire répondre a cette recherche
d’énergie propre en proposant un procédé de pyrolyse de pneus usés. Ce procédé permet de
convertir des pneus usés, qui représentent souvent de hauts risques de contamination des sols,
des nappes phréatiques et de l'air, en biodiésel pouvant remplacer ’essence issue du pétrole.
Cependant, lors de la conversion thermique des morceaux de pneus dans un four rotatif a
I’échelle industrielle, plusieurs probléemes peuvent survenir. Entre autres, la température a
I'intérieur du réacteur, mesurée a un endroit précis grace a un thermocouple, subit des chan-
gements brusques et imprévus de valeurs. Ces mesures de température variables rendent le

controle et 'optimisation de la réaction tres difficiles, voire dangereux.

La pyrolyse de pneus usés n’est qu'un exemple parmi plusieurs procédés faisant intervenir
un transfert de chaleur hasardeux dans des matériaux granulaires. En effet, un processus
similaire est utilisé dans la fabrication du ciment, dans le séchage de copeaux de bois ou
dans la production de composés entrant dans les piles au lithium. Ainsi, le sujet de cette
these cherche a mieux comprendre le transfert de chaleur dans les milieux granulaires afin de
pouvoir expliquer des comportements pour le moment incompris, comme ces changements
brusques de température. Notre hypothese de recherche est que les matériaux granulaires,
de par leur nature discrete, ont tendance a se ségréguer dans un équipement en rotation.
Cette ségrégation pourrait créer des zones de température hétérogenes dans le systeme. Le
phénomene de ségrégation granulaire, qui tend a diviser un mélange granulaire en regroupant
les particules aux propriétés similaires, est bien connu dans la littérature pour des particules
sphériques. Dans un four rotatif, la ségrégation granulaire tend a rassembler les plus petites
et denses particules au centre de I’équipement. Cependant, I'impact de cette ségrégation sur

le transfert de chaleur demeure un sujet tres peu examiné dans la littérature.

Les fours rotatifs, aussi appelés cylindres ou tambours rotatifs lorsqu’ils ne sont pas chauffés,
sont des équipements fréquemment utilisés en industrie, car ils sont tres versatiles et faciles
a opérer. Ils peuvent traiter une grande diversité de matieres premieres, dont des matériaux
sensibles au cisaillement et ne contiennent pas de piéces mécaniques de mélange. Etant donné
leur popularité en industrie, plusieurs études ont déja analysé le mouvement de particules
dans ce type d’équipements, autant expérimentalement que numériquement. Pourtant, peu

d’études se sont penchées sur le transfert de chaleur. De plus, la grande majorité des travaux
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ont étudié des particules parfaitement sphériques, alors que les matériaux granulaires dans la
vraie vie le sont rarement. L’objectif principal de ce projet de recherche est donc de quantifier
I'impact de la ségrégation granulaire sur le transfert de chaleur dans un four rotatif, et ce, en
utilisant principalement la modélisation numérique qui permet de connaitre la température
de chaque particule dans le systéme. Une meilleure compréhension de ce phénomene pourrait
aider a concevoir des équipements mieux adaptés et a déterminer des conditions d’opération

optimales pour favoriser le transfert de chaleur.

La modélisation numérique des matériaux granulaires a connu un réel essor avec le dévelop-
pement de la méthode des éléments discrets (Discrete element method - DEM), qui permet
de connaitre la position de chaque particule dans le temps a ’aide d’un bilan de forces. Les
simulations DEM ont notamment permis de mieux comprendre les mécanismes de ségréga-
tion dans les fours rotatifs. Plus récemment, la méthode des éléments discrets thermiques
(Thermal discrete element method - TDEM) a vu le jour et permet d’étudier le transfert de
chaleur dans ces matériaux. La TDEM a donné des résultats tres prometteurs. Cependant,

les modeles proposés dans la littérature sont multiples et chacun demeure incomplet.

La premiere partie de cette these présente donc le développement d’un nouveau modele de
TDEM en monodisperse qui répond a certains gaps de la littérature. Le modele développé
se base sur un réseau de résistances thermiques et a l'avantage, contraitement aux autres
modeles, de considérer l'effet de la rugosité de surface des particules. Ce parametre, sou-
vent négligé, s’est avéré pourtant tres important et influant pour déterminer le bon transfert
de chaleur dans un lit de particules hautement conductrices. Le modele est validé expéri-
mentalement a 'aide de lits de particules de quatre matériaux différents s’étendant sur une
vaste gamme de conductivité thermique : du verre, de 'acier et deux alliages d’aluminium.
L’accord entre le modele et ces quatre matériaux s’est révélé satisfaisant. Le modele a donc
été utilisé par la suite pour confirmer 'importance des gaz interstitiels dans le calcul de la
conductivité thermique effective et pour expliquer la grande variabilité de résultats expéri-
mentaux de la littérature par rapport aux conductivités thermiques effectives de matériaux

tres conducteurs, ce qui n’avait jamais été élucidé auparavant.

En deuxieme lieu, le modele développé est étendu aux mélanges bidisperses pour étudier le
transfert de chaleur jumelé a la ségrégation granulaire. Le modele est donc modifié et validé
grace a des expériences en laboratoire dans un entassement de billes de verre et d’aluminium.
Ensuite, le modeéle est appliqué a différents lits de particules avec des patrons et des intensités
de ségrégation différents. Chaque cas de ségrégation est obtenu naturellement en mélangeant
les particules dans un cylindre rotatif. Deux ratios de taille de particules ainsi que 'ajout de

chicances dans le cylindre rotatif sont utilisés, étant donné que ces parametres influencent
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énormément les patrons et l'intensité de ségrégation obtenus. Il est démontré que, pour un
ratio de taille donné, le coefficient de transfert de chaleur effectif entre les particules et le
mur du four diminue significativement avec l'intensité de ségrégation, entrainant des temps
de chauffage plus longs. Lorsque le ratio de taille favorise une ségrégation nette et la création
d’un coeur de petites particules au centre de I’équipement, une tres grande différence de
température se développe entre les deux tailles de particules, les plus petites demeurant
beaucoup plus froides dans le temps. Par contre, lorsque le ratio de taille permet aux petites
particules de percoler a travers les plus grosses et de rejoindre la paroi chauffante, le transfert
de chaleur est amélioré grace au réseau de contacts plus complexe qui se crée entre les
particules. Ces résultats démontrent 'importance de considérer la ségrégation granulaire

pour prédire le profil de température dans tout lit de particules.

Finalement, la troisiéme partie de cette these étend les connaissances de la ségrégation granu-
laire dans des cylindres rotatifs a des particules non sphériques, dans le but de se rapprocher
le plus possible des particules rencontrées dans la réalité. Des particules cubiques et ico-
sahédriques sont analysées et comparées a des spheres. Plusieurs vitesses de rotation sont
étudiées et une carte des patrons de ségrégation en fonction de la vitesse de rotation est
obtenue, pour la premiere fois pour ces deux formes de particules, et s’étenlant du régime
de roulement a la centrifugation. Il est démontré que, lorsqu’elles sont dans le méme régime
d’écoulement, les particules non sphériques exhibent les mémes patrons de ségrégation que
les spheres, mais a des intensités moindres pour une vitesse de rotation donnée. L’intensité de
ségrégation diminue avec 'angularité de la forme. La principale différence entre les spheres
et les cubes est leur capacité a transmettre efficacement 'énergie de rotation du cylindre a
Iintérieur du lit de particules, les cubes étant beaucoup plus efficaces grace a leurs nombreux
points de contact avec le mur et a leur difficulté a tourner sur eux-mémes. Cela résulte en
des points de transition entre les régimes d’écoulement différents pour chaque forme. Ces
transitions sont trés importantes, car le régime d’écoulement est l'un des principaux fac-
teurs influengant le patron de ségrégation dans le cylindre rotatif. Ces points de transiton
apparaissent lorsque l'index de ségrégation est tracé en fonction de la vitesse de rotation du
cylindre, et ils peuvent étre réunifiés lorsu’ils sont tracés en fonction d’'un nombre de Froude

modifié.

Pour conclure, nous reviendrons sur les contributions scientifiques spécifiques a chaque aspect

de cette recherche et proposerons diverses avenues pour poursuivre le travail entamé.

Mots-clés Matériaux granulaires; Transfert de chaleur; Ségrégation granulaire ; Modélisa-
tion numérique; Validation expérimentale; Cylindre rotatif; Conductivité thermique effec-

tive ; Particules non sphériques



iX

ABSTRACT

Climate change consequences have started to be omnipresent all around the world. To re-
spond to these challenges, many industries are trying to find renewable energy sources to
lower our dependency to fossil fuels. One example of these new technologies is the produc-
tion of biofuel from waste, such as scrap tire pieces. In addition of producing biofuel that
can replace fuel from oil resources, the pyrolysis of scrap tires is a good avenue to get rid of
a waste that accumulates in many places in the world and represents a hazard for wild fires,
which can pollute soils, waters and airs. However, pyrolysis of scrap tires is not easy to scale
up at an industrial level to be competitive. In the big rotary kilns that are used to heat up
the pieces of tires, the temperature is measured at a specific location using a thermocouple
probe. This temperature fluctuates a lot in time and makes the process very hard to control

and optimize.

Scrap tire pyrolysis is only one example of industrial processes that deal with granular ma-
terials and problematic heat transfer within them. Indeed, similar issues can be found in the
wood industry, cement production or lithium battery production processes. The main objec-
tive of this research project is thus to better understand heat transfer in granular materials
in rotary kilns, in order to provide an explanation of these temperature fluctuations that are,
so far, not understood or foreseeable. Our research hypothesis is that granular segregation,
which occurs for any granular assembly in a rotating equipment, could be the cause of these
temperature changes. We thus want to confirm this hypothesis and quantify the impact of

granular segregation.

Granular segregation is a well-known phenomenon now. It tends to bring particles with
similar properties together in a moving geometry and, therefore, it decreases the homogeneity
of the mixture. In a rotating drum, small and dense particles will, most of the times,
conglomerate in the middle of the drum, while larger particles will remain by the walls. This
phenomenon has been studied extensively, both numerically and experimentally. Nonetheless,

the effect of this segregation on heat transfer has received much less attention.

Rotary kilns, also known as rotating drums or tumblers when they do not include a heating
wall, are frequently used in industry because they are easy to operate and they can handle a
large variety of feedstock. Because of their widespread use, a lot of work has been done, both
experimentally and numerically, on them. However, most of this work has been done using
spherical particles, while most particles in real life are not spherical, and very few has studied

heat transfer. The aim of this thesis is thus to quantify the impact of granular segregation



on heat transfer in a rotary kiln. To do so, we will mainly resort on numerical simulations. A
better understanding of this phenomenon would lead to safer and more optimized equipment

operations and the design of more adapted tumblers.

Numerical simulations in granular materials has seen a significant increase with the develop-
ment of the discrete element method (DEM) which allows to track every particle in movement
in a system by means of a force balance. DEM simulations have helped to better understand
segregation mechanisms and patterns in rotating drums, among others. More recently, the
thermal discrete element method (TDEM) was created and consists of adding a heat bal-
ance on every particle to study heat transfer in granular materials. The results obtained
with TDEM so far are promising and interesting, despite the fact that many models were

suggested, which makes the literature confusing, and none of them seems to be complete.

The first part of this thesis is thus to develop a new and more complete TDEM model that
considers the particle roughness in the calculation of heat transfer. Indeed, this parameter
was often neglected in previous works, but our results showed its relevance on heat transfer,
especially for materials with a high thermal conductivity. The proposed model is based on
a thermal resistances network and considers two main heat transfer pathways in parallel:
through the solid contact where the roughness influences the quality of the contact, and
through the gas macrogaps. The model is validated in four different packed beds made of
glass, steel and two aluminum alloys, respectively. Good agreement was obtained for the four
materials. The model is then used to quantify the contribution of the gas conduction in the
total heat transfer and to reconcile many experimental data of effective thermal conductivity

of packed beds in the literature.

In the second part of this work, the TDEM model is extended to bidisperse blends in order to
study heat transfer and granular segregation. The model is modified to take into account a
contact between particles differing in size and validated with a blend of glass and aluminum
beads in a packed bed. Then, the model is used to study heat transfer in beds of particles
showing different patterns and intensities of segregation. Every segregated bed was obtained
naturally by mixing particles in a rotating drum. Two size ratios and the addition of baffles
in the drum were studied. It is shown that, for a given size ratio, the heating time of the
bed increases significantly with the segregation intensity. When the size ratio promotes a
clear segregation and that small particles are trapped in the middle of the drum, a large
temperature difference develops between the two particle sizes, the smaller remaining much
colder over time. This also explains the longer heating time. However, when the size ratio
allows smaller particles to percolate through to larger ones and reach the drum heated walls,

the heat transfer is enhanced thanks to the better and more complex network of contacts
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between particles. These results show the importance of considering granular segregation

when predicting temperature profiles in an assembly of particles differing in size.

Lastly, the third part of this work studies granular segregation in non-spherical particles, in
order to get as close as possible to the particles encountered in reality. The behavior of cubic
and icosahedral particles in a rotating drum are examined and compared to spheres. Many
rotational speeds are studied and a full map of segregation patterns versus the rotational
speed is obtained for the first time for these two shapes, ranging from rolling to centrifuging
regimes. It is shown that, when they are in the same flowing regime, non-spherical particles
exhibit the same segregation pattern than spheres, but with a lower intensity, for a given
rotational speed. The segregation intensity decreases with the shape angularity. The main
difference observed between cubes and spheres is that cubes are more efficient at transferring
the energy of the wall rotation into particle motion, having more contact points at the wall
and more difficulty to spin on themselves. This results in lower transition points between
flowing regimes for non-spherical particles. These transitions are really important, because
the flowing regime is the main factor to determine the segregation pattern in a rotating drum.
It is demonstrated that these transition points can be reunited when plotting the segregation

index against a modified Froude number .

To conclude, we will come back on the specific scientific contributions to each aspect of this

research and propose various avenues to continue the work.

Keywords Granular materials ; Heat transfer ; Granular segregation ; Numerical simu-
lations ; Experimental validation ; Rotating drum ; Effective thermal conductivity ; Non-

spherical particles
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CHAPITRE 1 INTRODUCTION

Il existe une vieille histoire concernant un sage professeur désirant donner une lecon de vie
a ses brillants et ambitieux étudiants. Muni d’un gros bac vide, il demande a sa classe quel
est le meilleur moyen d’y faire rentrer de gros cailloux, de petites pierres, ainsi que du sable.
Il démontre que si on veut faire de la place pour tous ses éléments distincts, il est primordial
de placer d’abord les gros cailloux et de poursuivre avec les éléments de plus petite taille. En
effet, si on remplit le bac en premier avec le sable, il sera impossible d’y insérer par la suite
nos gros cailloux. Cette métaphore met en évidence I'importance de faire d’abord de la place
dans nos vies pour ce qui compte vraiment avant de la remplir avec des futilités !. Elle illustre
également le comportement particulier du sujet de cette these, les matériaux granulaires. Dans
I’'exemple ci-dessus, les gros cailloux, les pierres et le sable représentent tous des matériaux
granulaires, mais agissent de maniere tres différente. Alors que les cailloux s’accumulent dans
le bac de maniére grossiere, le sable a la capacité de s’écouler autour des gros morceaux et de
remplir les interstices, presque a I'instar d’un liquide. Cette double nature représente I'un des
nombreux défis des matériaux granulaires, présents dans notre quotidien et dans plusieurs

industries.

1.1 Les matériaux granulaires

Les matériaux granulaires sont utilisés dans la vie de tous les jours et dans plusieurs indus-
tries. Ils peuvent prendre plusieurs formes et plusieurs tailles. Des exemples de matériaux
granulaires sont les grains de sable qui glissent sous nos pieds lorsque nous marchons sur une
plage, les comprimés pharmaceutiques qui nous sauvent d’un mal de téte, nos céréales préfé-
rées qui tombent dans notre bol au déjeuner ou les noix et les fruits séchés dans un mélange
du randonneur 2. Les matériaux granulaires sont définis comme des assemblages de parti-
cules solides distinctes qui ne sont pas liées par des liaisons chimiques. Cette non-continuité
fait en sorte que leur comportement ne peut pas étre représenté par des équations classiques
de la physique continue. Les industries nécessitant 1'utilisation de matériaux granulaires sont
également tres variées, incluant notamment les industries minieres, agro-alimentaires, chi-
miques ou pharmaceutiques. Il a été calculé que le traitement de matériaux granulaires dans
le monde requiert environ 10% de I’énergie mondiale extraite sur la planéte [1], rendant leur

étude pertinente.

1. Une maxime qui est toujours bon de se rappeler lorsque ’on se perd dans les méandres d’un doctorat.
2. Mélanges que j’affectionne particulierement durant mes nombreuses explorations de montagnes autour
du monde.



1.2 La ségrégation et les noix du Brésil

Selon le produit final désiré en industrie, les matériaux granulaires doivent étre transfor-
més chimiquement, mélangés, transportés, entreposés, séchés, chauftés ou refroidis. Comme
exemples, dans le procédé de pyrolyse de pneus usés, qui a pour but de créer du biodiésel, des
petits morceaux de pneus déchiquetés sont insérés dans un réacteur cylindrique rotatif, aussi
appelé four rotatif. On agite les morceaux de pneus tout en les chauffant afin d’atteindre
une température initiale nécessaire au démarrage de la réaction de pyrolyse. Les molécules
de caoutchouc dans les pneus se brisent alors en de plus petites molécules, utilisées dans la
fabrication de biodiésel. Dans le procédé de fabrication de levures alimentaires, les levures
sont également disposées dans un gros cylindre rotatif dans lequel de puissants jets d’air sont
introduits afin de faire évaporer I’eau des levures. Dans les procédés miniers, les minerais
extraits du sol sont transportés sur d’énormes convois et subissent des chutes importantes

afin de les concasser et de les séparer.

Afin qu'un procédé soit sécuritaire et efficace énergétiquement et économiquement 3, toutes
ces opérations doivent étre bien comprises et optimisées. Cependant, les matériaux granu-
laires peuvent présenter plusieurs comportements contre-intuitifs qui rendent leur manuten-
tion complexe. En effet, selon leur taille, leur forme, leur friction, leur masse volumique ou
d’autres caractéristiques spécifiques a chaque particule de I’ensemble, le comportement glo-
bal du systeme de particules a 1’échelle de 'oeil humain va changer. Les interactions locales
entre chaque particule sont donc d’une grande importance pour prédire le mouvement ma-
croscopique des matériaux granulaires. Ainsi, des phénomenes particuliers, désirés ou non,
peuvent apparaitre dans les différents équipements utilisés pour traiter les matériaux granu-
laires, tels que le colmatage, I'effet de voiite ou la ségrégation granulaire. Des problemes de
volite peuvent apparaitre lorsque plusieurs particules forment un ensemble stable soutenu au-
dessus du vide par quelques points de contact. Les contraintes de poids sont ainsi redirigées
vers les parois [1]. Un autre probléme & mentionner est le colmatage. Celui-ci consiste en le
durcissement de particules inactives en voiite ou en agglomérats. Ce durcissement peut étre
di a I’humidité ou a des processus internes physico-chimiques mal connus qui provoqueraient

une adhésion entre les grains demeurés immobiles et collés ensemble trop longtemps [2].

Notre travail s’intéresse particulierement a la ségrégation granulaire, qui a de nombreux
impacts dans plusieurs opérations de génie chimique. La ségrégation granulaire est le
phénomene par lequel, dans un systéeme composé de matériaux granulaires, les particules
dotées de propriétés similaires se regroupent ensemble. Cela a pour effet de créer un mélange

non-uniforme. La ségrégation granulaire est également connue, de maniere imagée, sous le

3. Malheureusement, c’est encore I’argent qui gere plusieurs spheéres de notre monde.



terme de phénomeéne des Noix du Brésil [3,4]. En effet, il semblerait qu’en cueillant des noix au
Brésil et en les transportant sur de longues distances dans la jungle sur des routes cahoteuses,
des cueilleurs auraient remarqué qu’une fois arrivés a leur destination finale, toutes les petites
noix se trouvaient dans le fond de leur camion, alors que les grosses noix avaient migré a la
surface. Dans ce cas-ci, cela se produit grace au phénomeéne de percolation. Lors du transport,
les mouvements du camion font bouger les noix et créent suffisamment d’espace entre elles
pour que les petites, sous l'effet de la gravité, se faufilent entre les grosses. Ce mouvement
préférentiel des petites vers le bas encourage également la remontée des grosses vers le haut.
Le systeme final est donc ségrégué : les petites dans le fond et les grosses sur le dessus.
Ce cas-ci en particulier est causé par une ségrégation par taille, mais une ségrégation peut
également étre déclenchée pour des particules de méme taille, mais avec d’autres propriétés

différentes, notamment la masse volumique.

Ce comportement caractéristique des matériaux granulaires qu’est la ségrégation fait en sorte
qu’il est difficile de prévoir précisément le comportement dynamique, ¢’est-a-dire le mouve-
ment, du systéeme granulaire dans I'un ou 'autre des équipements utilisés en industrie. Ainsi,
les industries utilisent souvent des résultats empiriques afin de faire la conception des leurs
équipements. Elles obtiennent par le fait méme des analyses intéressantes pour des cas tres
particuliers reliés a leur domaine d’expertise, mais difficilement généralisables. De plus, si
les intrants du procédé industriel venaient a changer légerement, la ségrégation granulaire
pourrait se révéler plus ou moins importante et les conditions d’opération sélectionnées a

priori ne seraient plus valables.

1.3 Le transfert de chaleur dans les matériaux granulaires

Lorsque vient le temps de chauffer les matériaux granulaires, comme c’est nécessaire dans
tout traitement thermique de déchets (incinération, gazéification, pyrolyse) ou dans la fabri-
cation de ciment, tres en vogue dans nos sociétés actuelles qui semblent proner une certaine
expansion des villes et la création de gratte-ciels de plus en plus hauts, les problemes sont
multipliés. En effet, d’un point de vue thermique, les transferts de chaleur dans les maté-
riaux granulaires sont fort complexes. De maniere analogue au mouvement macroscopique
du systeme qui dépend de chaque collision entre deux particules, I’évolution globale de la
température dans le systéme granulaire dépend du transfert de chaleur local entre chaque
particule. A ce jour, il n’existe pas de consensus dans le monde scientifique & savoir com-
ment devrait étre calculé précisément ce transfert de chaleur. Cela est dii, encore une fois,
au caractere discret des matériaux granulaires qui fait intervenir des dizaines de parametres

pouvant influencer le transfert de chaleur. La difficulté principale au niveau thermique réside



dans le fait que les matériaux granulaires sont des systemes poly-phasiques dans lesquels
nous retrouvons une phase solide (la particule) ainsi qu'une phase gazeuse (le gaz entre les
particules). Ainsi, les trois modes de transfert de chaleur connus, soient la conduction,
la convection et le rayonnement, peuvent jouer un role dans le transfert de chaleur au

niveau de 1’assemblage de particules, avec chacun plus ou moins d’intensité.

Un équipement qui est souvent utilisé dans différentes industries pour traiter les matériaux
granulaires est un four rotatif. Ce dernier est présent autant dans les industries de traitement
de déchets que dans les industries minieres, car il est tres versatile et plutét facile a opérer,
étant donné qu’il ne comporte pas beaucoup de pieces mécaniques susceptibles de briser.
Un four rotatif est tout simplement un gros cylindre dans lequel on introduit des réactifs
et qui tourne selon son axe de rotation?. Cet équipement peut étre utilisé pour mélanger,
pour sécher ou pour chauffer les matériaux granulaires. Le chauffage peut se faire de maniere
directe (chauffage par une flamme ou par microondes) ou indirecte (chauffage a la paroi par
une chemise). Aujourd’hui, c’est encore le chauffage direct qui est le plus répandu et c¢’est sur

ce concept que se concentrera cette these.

La majeure partie du temps, les opérations se produisant dans un four rotatif font intervenir
des particules solides de tailles ou de masses volumiques différentes, donnant lieu au phéno-
meéne de ségrégation. Comme ce phénomene est tres sensible aux propriétés des particules
et aux conditions d’opération, il est souvent tres difficile de connaitre ’état final dans lequel
se trouvera le systeme de particules. Lorsque 'opération désirée nécessite une température
précise optimale, le controle de I'opération pour atteindre cette température est d’autant plus
difficile a effectuer au niveau industriel. En effet, la ségrégation génere des zones riches en un
type de particules, lesquelles transferent la chaleur plus ou moins bien, créant ainsi des zones
plus chaudes ou plus froides dans le four rotatif, le cauchemar de la plupart des industries qui
souhaitent un mélange homogene et une température uniforme. Ce controle difficile résulte
en une opération non optimale. Comme exemple, le four rotatif ne sera pas rempli a pleine
capacité pour s’assurer qu’on puisse réagir si I'opération tournait mal. Cela occasionne des

pertes de temps, d’argent, et du gaspillage d’énergie.

1.4 Hypothése de recherche et objectif principal

Alinsi, les matériaux granulaires, bien qu’utilisés en grandes quantités dans différentes indus-
tries et dans notre quotidien, renferment plusieurs défis aux niveaux dynamique et thermique.

Et évidemment, ces deux réalités sont trés souvent entremélées. La ségrégation granulaire est

4. Un peu comme un camion bétonnicre.



un phénomene assez rapide. Vous pouvez vous-mémes 'expérimenter facilement en versant
des grains de couscous par-dessus quelques grosses amandes enrobées de chocolat dans un pe-
tit plat en plastique. En brassant votre contenant, vous remarquerez qu’en quelques secondes,
les grosses amandes migreront vers la surface, a la maniere des Noix du Brésil. Inversement,
le transfert de chaleur dans les matériaux granulaires est tres lent. En effet, les matériaux
granulaires s’apparentent a des milieux poreux, étant composés de cavités remplies d’air qui
ralentissent la progression de la chaleur. Ainsi, il est raisonnable de penser que le mouve-
ment occasionné par la ségrégation granulaire a un impact sur le transfert de
chaleur global du systéme granulaire, bien que cela n’a jamais été démontré. Il
s’agit 1a de notre hypothese de recherche. Selon nous, la ségrégation granulaire dans le four
rotatif influence le transfert de chaleur, rend impossible I’homogénéité du mélange et em-
péche par le fait méme d’avoir recours a des corrélations ou a des équations générales qui

considerent un milieu continu aux propriétés et conditions uniformes.

Obtenir le profil de température dans un four rotatif dans lequel il y a présence de ségrégation
granulaire aiderait a concevoir des équipements plus adaptés et a prédire des conditions
d’opération optimales. De plus, le profil de température combiné avec la cinétique de la
réaction permettrait de mieux prédire le comportement du systéme et aiderait a mettre a

I’échelle des réacteurs de niveau laboratoire.

Ainsi, I’objectif principal de cette these est de quantifier I'impact de la ségréga-
tion granulaire sur le transfert de chaleur dans un lit rotatif. Cet objectif requiert
donc une meilleure connaissance de la dynamique des matériaux granulaires ainsi que de leur
comportement thermique. Encore une fois, pour bien comprendre le comportement macro-
scopique (a I’échelle humaine) d’un matériau granulaire, nous devrons nous pencher sur les
interactions entre chaque particule en contact avec une autre particule. Afin de bien cibler
les lacunes et les apports potentiels dans ce domaine de recherche, une revue de la littérature
sera d’abord présentée. A la lumitre de cette revue, les objectifs spécifiques de cette thése

seront établis et constitueront les trois pierres angulaires de ce travail.



CHAPITRE 2 REVUE DE LITTERATURE

De plus en plus de recherches sont réalisées partout dans le monde afin de mieux comprendre
les deux sujets qui nous intéressent ici, soit le mouvement des matériaux granulaires et leur
comportement thermodynamique. Aujourd’hui, les chercheurs ont acces a de nombreux outils
pour tenter de percer les mysteres de la Science. Les travaux de recherche se déclinent en
trois grandes familles : les travaux théoriques se basant sur des équations mathématiques,
les travaux pratiques se basant sur des observations prises en laboratoire sur des systémes de
tailles réelles ou réduites et finalement, les travaux numériques se basant sur des résultats is-
sus de modeles physiques implémentés sur des ordinateurs pour représenter la réalité. Comme
les écoulements granulaires représentent des systémes opaques, il est d’autant plus difficile
d’obtenir expérimentalement certaines quantités a l'intérieur de 1’écoulement, surtout sans
perturber ce dernier. De nombreux efforts sont ainsi fournis mondialement afin de dévelop-
per de nouvelles techniques de caractérisation non invasives. En complément a ces données
expérimentales, la simulation numérique permet d’avoir acces a des données intrinseques du
systeme granulaire. Les travaux reliés a la simulation numérique dans tous les domaines de
la mécanique connaissent un énorme essor dans les dernieres années. Dans le domaine des
matériaux granulaires, I’état de ’art comprend autant de données expérimentales que de ré-
sultats numériques et nous tenterons d’en faire le survol dans cette revue de littérature afin

de bien situer le présent projet de recherche.

2.1 Les écoulements de matériaux granulaires

Les matériaux granulaires agissent de maniére contre-intuitive et souvent tres différente des
fluides, avec lesquels nous sommes plus habitués a travailler. Il n’existe pas de lois théoriques
décrivant le mouvement de particules solides, a l'instar des équations de Navier-Stokes pour
les fluides. A l'inverse, le mouvement des particules solides en écoulement dépend fortement
des interactions et des contacts entre les particules elles-mémes. Qui plus est, il existe divers
types d’écoulement de matériaux granulaires, ce qui a rendu le développement d'une seule

équation gouvernante impossible a ce jour.

De maniere générale et acceptée dans la littérature, on distingue trois types d’écoulement de
matériaux granulaires, regroupés principalement selon leur vitesse. Ces types d’écoulement

sont définis dans le Tableau 2.1 ci-dessous [5].

Parmi ces trois types d’écoulement, ’écoulement dense est le plus largement utilisé en indus-



Tableau 2.1 Classification générale des écoulements granulaires.

Ecoulement Caractéristiques
Quasi-statique — Processus qui se déroule de maniere infiniment lente
— Tous les états intermédiaires sont stables et a 1’équi-
libre
Gazeux — A Popposé de Iécoulement quasi-statique

— Processus rapide

— Particules solides éloignées les unes des autres et tres
agitées

— Tres peu de collisions entre les particules, pour la plu-
part binaires

Dense — Entre les deux premiers
— Plusieurs collisions
— Contacts multiples entre les particules

trie. C’est donc par rapport a cet écoulement que portera notre revue de littérature.

2.1.1 Les matériaux granulaires dans un cylindre rotatif

Comme stipulé dans I'Introduction, un équipement souvent utilisé dans la manipulation des
particules solides est le cylindre rotatif. Celui-ci peut étre employé dans plusieurs applications,
car il est tres flexible et permet de considérer une grande variété de matiéres premieres, sans
avoir a les prétraiter. Sa géométrie simple et son mode d’opération expliquent également sa
dominance au niveau industriel. Du point de vue académique, le cylindre rotatif présente
également un grand avantage. En effet, il permet d’étudier la dynamique des particules de
maniere simplifiée, car celles-ci s’y déplacent principalement selon deux dimensions : axiale
et radiale [6].

Les régimes d’écoulement

Lors de la rotation d'un cylindre dans lequel se trouvent des particules, ces dernieres peuvent
agir selon différents types d’écoulement reconnus dans la littérature [2,7]. Ces régimes d’écou-
lement spécifiques au cylindre rotatif sont détaillés dans le Tableau 2.2 et illustrés schémati-

quement a la Figure 2.1.



Tableau 2.2 Caractéristiques des régimes d’écoulement dans un cylindre rotatif.

Description Références
2
Glissement — Rotation solide en bloc du lit granulaire 12
— Ne conduit a aucune réorganisation du lit gra-
nulaire
Avalanch g i i 12
valanche — Ecoulement des particules du haut du lit vers le

bas, en glissant sur la surface libre
— Ecoulement discontinu
— Formation d’un cceur solide au centre

Roulement — Avalanche continue 2,8-11]
— Apparition de deux phases : active et passive
— Mouvement dans la phase active
— Déplacement en bloc dans la phase passive
— Interface entre les deux phases parabolique
— Surface libre inclinée selon un angle dynamique
de repos
— Type d’écoulement recherché dans la majorité
des applications, car il permet une bonne circu-
lation des particules, favorisant ainsi les trans-
ferts de masse et de chaleur
3 (2,12,13]
Cascade — Equivalent au roulement, mais avec une vitesse
de rotation plus élevée
— Perte de la surface plane
Déferlement — Les particules sont envoyées dans les airs, mais
n’adhérent pas encore a la paroi
2]

— Entrainement des particules et adhésion aux pa-

Centrifugation )
rois

Le régime qui apparaitra dans le cylindre rotatif dépend principalement du nombre de Froude,
défini & I'Equation 2.1, ainsi que du niveau de remplissage du cylindre [7,10]. Cependant,
il a été démontré que le point de transition exact entre chaque régime dépend également

de maniere significative de la nature du matériau granulaire. Le coefficient de friction entre
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Figure 2.1 Les différents régimes d’écoulement obtenus dans un cylindre rotatif pour des
particules sphériques lorsque le nombre de Froude (Equation 2.1) augmente (adapté de [14]).

les particules et entre les particules et le mur a entre autres un gros impact sur les points
de transition entre les régimes [13,15]. Le nombre de Froude représente le ratio des forces

inertielles sur la force gravitationnelle dans le cylindre rotatif et se calcule comme suit :

Fr=—— (2.1)

ol w, R et g représentent, respectivement, la vitesse angulaire du tambour, son rayon et
la force gravitationnelle. Le Tableau 2.3 représente les limites approximatives reportées par
Dubé [6] afin de délimiter les régimes d’écoulement pour un cylindre rotatif fictif de 10 cm

de rayon.

Parmi ces écoulements, le roulement est le type d’écoulement recherché dans la majorité des
applications, car il permet une bonne circulation des particules, favorisant ainsi les transferts
de masse ou de chaleur [2,8-11]. Lorsque le cylindre atteint un régime permanent dans ce
régime d’écoulement, la surface libre du lit de particules devient pratiquement plate et crée un

angle stable 6 avec I'horizontale, appelé ’angle dynamique de repos!. Cet angle varie selon le

1. Bel oxymore...
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Tableau 2.3 Intervalles du nombre de Froude et la vitesse angulaire correspondante pour
délimiter les régimes d’écoulement dans un cylindre rotatif.

Régime d’écoulement Intervalle du nombre de Intervalle de la vitesse
Froude de rotation* (RPM)

Avalanche 107°a 1073 0.242

Roulement 10744 0.1 0.7a21

Cascade/Déferlement 0.1al 21 a 67

Centrifugation 1 et plus 67 et plus

*Calculé pour un cylindre rotatif de 10 cm de rayon.

niveau de remplissage, la vitesse de rotation du cylindre ainsi que les propriétés des particules,
comme 'a démontré Hohner et al. [16]2. A Tintérieur du lit de particules, deux couches
distinctes se forment : la couche active et la couche passive (Figure 2.2). Dans la couche
active, les particules déboulent le long de la surface. Il y a donc beaucoup de mouvement relatif
entre les particules et de collisions. C’est dans cette couche que les particules se mélangent,
se réorganisent ou se ségreguent. Dans la couche passive, située au fond du cylindre pres de
la paroi rotative, les particules sont immobiles les unes par rapport aux autres. Elles suivent
la rotation du cylindre a l'instar d’un gros bloc solide. La Figure 2.2 représente une vue
transversale d’un cylindre rotatif qui serait rempli & 50%. Lors d’une révolution complete,
une particule peut traverser les deux couches, suivant une ligne de courant donnée (fléches
bleues sur la Figure 2.2). La frontiére entre les couches active et passive se nomme la ligne
solide (yield line) et est illustrée par la ligne §(x) a la Figure 2.2. Elle se caractérise par
I'endroit dans le cylindre ou les particules cessent de se comporter comme un bloc solide [17],

c’est-a-dire lorsque la vitesse translationnelle des particules ne répond plus a ’équation :

ou v;, R; et w représentent, respectivement, la vitesse translationnelle d’une particule, sa
position radiale dans le cylindre ainsi que la vitesse angulaire du cylindre. Il est également
possible de définir la frontiere entre les couches active et passive a 'aide de la ligne de
changement de direction (turning point line). Cette derniére (a(z)) se définit comme étant
I’endroit ou la composante X de la vitesse des particules change de signe, comme illustré
a la Figure 2.2. La couche de transition, normalement tres mince, se trouve entre ces deux

définitions. Un régime permanent est établi dans un cylindre en rotation lorsque toutes ces

2. A titre indicatif, ’angle 6 vaut environ 30° dans un cylindre & demi rempli de particules de verre
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quantités sont stables et ne varient plus dans le temps.

Figure 2.2 Dans le régime d’écoulement du roulement, deux couches principales distinctes
se forment sous la surface libre. Les particules subissent une réorganisation dans la couche
active alors qu’elles bougent en un seul bloc dans la couche passive.

2.1.2 La ségrégation granulaire dans un cylindre rotatif

Comme nous 'avons vu, plusieurs phénomenes caractéristiques peuvent survenir dans les
matériaux granulaires denses. Ces phénomenes sont propres aux particules solides et sont la
cause de plusieurs défis en industrie. L'une des opérations les plus effectuées sur les poudres
dans les procédés de génie chimique est le mélange [18], et cette opération est souvent ac-
complie dans un cylindre rotatif. Pourtant, dans son livre Sables, poudres et grains, Jacques
Duran stipule que «Toute agitation du mélange [granulaire] tend & séparer les deux consti-
tuants qui le composent.» [1]. L’action de mélanger, qui est plutot intuitive, a donc leffet
inverse de celui désiré dans bien des cas impliquant un mélange granulaire. On parle alors de
démélange. Paradoxalement, dans plusieurs spheres du génie, 'uniformité de contenu d’un
mélange granulaire est primordiale. Par exemple, dans le domaine pharmaceutique, I’lhomogé-
néité du mélange et la bonne teneur en éléments actifs sont cruciales afin de garantir la qualité
des médicaments mis sur le marché et d’assurer la sécurité des consommateurs. Dans tout

procédé réactif, les opérations de mélange représentent une opération déterminante. Souvent
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placé en amont ou au sein méme d’un réacteur, le mélange impacte grandement le rendement
de la réaction. Un mauvais mélange peut mener a des zones mortes ou aucun produit n’est
formé ou, a l'inverse, a des zones chaudes ou un dégagement de chaleur accentué est tres
risqué. C’est pourquoi il est primordial de comprendre les causes et les répercussions de la

ségrégation granulaire qui met en péril cette uniformité de contenu.

En 1996, Mosby et al. [19] ont répertorié dix mécanismes pouvant expliquer I'apparition d’une
ségrégation granulaire dans différents équipements. Dans un cylindre rotatif, la majorité des
auteurs s’entendent pour dire que les deux mécanismes dominants sont la percolation (causée
par une différence dans la taille des particules) et la flottabilité® (causée par une différence
dans les masses volumiques des particules) [20-23]. Tel qu’illustré avec les noix du Brésil, la
percolation se définit par le passage des petites particules a travers les espaces vides formés
par les grandes (Figure 2.3(a)). Il existe deux types de percolation : la percolation spontanée
et la percolation générée par une couche en mouvement (tamisage ou sieving) [19,20]. Dans
le premier cas, les petites particules se faufilent entre les grosses sous l'effet de la gravité
seulement. Cela ne peut survenir que lorsque la différence de taille entre les particules est
grande. Bridgewater et Ingram [24] ont déterminé que le ratio de taille S,, défini dans
cette thése comme le diameétre de la grande particule sur le diametre de la petite
particule, devait étre supérieur a 6.46 dans un mélange bidisperse pour que la percolation
spontanée ait lieu. Dans un cylindre rotatif, Yari et al. ont plutét observé une ségrégation
spontanée pour un ratio de taille de 4 [25]. Plus le ratio de taille est grand, plus les particules
different en taille. A I'inverse, lorsque le ratio de taille s’approche de 1, les tailles des particules
sont presque identiques. Le résultat de la percolation générée par une couche en mouvement
est le méme que la percolation spontanée, c’est-a-dire que les petites particules se faufilent
entre les interstices formés par les grosses. Cependant, pour que ce mécanisme voie le jour, la
couche de grosses particules doit étre en mouvement. Ainsi, les espaces entre elles s’élargissent
selon les collisions occasionnées par le mouvement, ce qui permet aux petites particules de
s’y glisser [19], malgré le plus petit ratio de taille. La percolation générée par une couche
en mouvement, ci-apres mentionnée comme percolation seulement pour éviter de surcharger
le texte?, est quant a elle possible et observée pour des ratios de taille aussi petits que
1.03 [19]. Le mécanisme de flottabilité, quant a lui, a pour résultat de rassembler les particules
plus lourdes au fond d’un lit granulaire en mouvement alors que les particules plus légeres
remontent vers la surface [20]. Cela est dii au fait qu'une particule plus lourde qui tombe sur

deux particules plus légeres aura tendance a pousser ces deux particules vers le coté et de se

3. aussi connue comme ’effet de poussée
4. Plusieurs auteurs ne font pas du tout la distinction entre la percolation spontanée et le tamisage et font
référence a ces deux mécanismes sous le terme unique de percolation.
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faufiler entre elles [19]. Ainsi, dans un cylindre rotatif, ces deux mécanismes peuvent travailler

en collaboration ou en compétition, donnant lieu a différents patrons de ségrégation.
(@) Q — Plus
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Figure 2.3 La ségrégation par taille (a) est causée par la percolation, entrainant les plus
petites particules dans les interstices des plus grosses. La ségrégation par masse volumique
(b) est causée par la flottabilité.

Les patrons de ségrégation Dans un cylindre rotatif, la ségrégation granulaire peut
prendre deux formes : la ségrégation radiale et axiale. La ségrégation axiale représente
une séparation en strates selon 'axe de rotation du cylindre (Figure 2.4). Il n’existe pas
encore de théorie qui explique exactement pourquoi les particules se séparent de la sorte [26].
Cette ségrégation serait néanmoins causée par les effets de bout (interactions avec les murs
solides) et pourrait étre représentée a I'aide d’équations de diffusion [27]. Etant donné que la
seule force qui peut pousser les particules a bouger selon I'axe de rotation dans un cylindre
horizontal est la dispersion, la ségrégation axiale est tres lente et peut prendre des centaines
de rotations avant d’apparaitre [8,26,28,29]. Apres des centaines et voire méme des milliers
de rotations [29], certaines recherches démontrent que les strates se combinent et que le lit se
sépare complétement en ses constitutants [29,30]. Certains auteurs suggerent méme que la
ségrégation axiale dépend de la ségrégation radiale et qu’elle peut étre contrdlée et accélérée

en créant un équipement rotatif avec une section transversale de formes variables [31].

En ce qui concerne la ségrégation radiale dans un cylindre rotatif, qui fera ’objet de cette
these, elle a un impact clair et rapide sur ’homogénéité du lit granulaire, ce qui explique
la grande quantité de travaux qui ont été faits a son sujet pour tenter d’en comprendre les
mécanismes et les répercussions [8, 10,20-22, 26, 30, 32] (pour n’en citer que quelques-uns).
La ségrégation radiale se produit trés rapidement, normalement des les premieres rotations

du cylindre [8,28,30].

Ainsi, selon les propriétés des particules en jeu (ratio de taille, ratio de densité, friction),

selon les propriétés du cylindre rotatif (forme et dimensions) et selon les conditions d’opé-
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Figure 2.4 Dans un cylindre rotatif, la ségrégation axiale prend la forme de strates causées
par les effets de bout.

ration (vitesse de rotation, niveau de remplissage et fraction volumique de chaque type de
particules), les mécanismes de percolation et de flottabilité vus précédemment peuvent don-
ner naissance a plusieurs patrons de ségrégation radiale schématisés a la Figure 2.5. Cinq
patrons de ségrégation sont notamment répertoriés dans la littérature : le coeur classique, les

bandes, Iétoile, la ségrégation inverse et le cas bien mélangé (I’absence de ségrégation).

La Figure 2.5(a) illustre le patron de ségrégation le plus commun, c’est-a-dire le coeur clas-
sique. Dans un systéme ou la percolation est le mécanisme dominant, les plus petites par-
ticules s’accumulent au centre du cylindre et forment un coeur lisse sur lequel glissent les
particules plus grosses [22,33]. Dans un cas dominé par la flottabilité, ce sont les particules
plus lourdes qui se retrouvent au centre [21]. En se basant sur des travaux numériques effec-
tués pour un mélange de particules avec un ratio de taille de 1.5, Arntz et al. [22] donnent
une explication tres détaillée et instructive sur les détails de la percolation et des patrons de
ségrégation en fonction de la vitesse de rotation du cylindre. A I'aide de figures représentant
la vitesse de chaque particule, ils illustrent bien la capacité des petites particules a s’immis-
cer entre les plus grosses et a ainsi acquérir une vitesse vers le bas lorsqu’elles traversent
la couche active du lit (Figure 2.2). Lorsque la vitesse de rotation du cylindre augmente et
que le mode d’écoulement subit une transition vers un régime de cascade (Figure 2.1), la
couche active du lit granulaire connait une telle expansion que le mécanisme de percolation
perd de son efficacité [22]. En effet, étant donné la plus grande énergie du systeme due a la
vitesse de rotation plus élevée, les collisions entre les particules créent des interstices assez
larges pour que les petites et les grosses particules s’y introduisent, annulant ainsi 'effet de
la ségrégation. Cela donne naissance a un cylindre bien mélangé (Figure 2.5(e)). Par contre,

si la vitesse de rotation dépasse un certain seuil et qu'un mode de déferlement prend place
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[] Grosses/Légéres

(d)

Figure 2.5 Il existe cinq patrons de ségrégation radiale répertoriés dans un cylindre rotatif :
le coeur classique (a), le patron par bandes (b), le patron en étoile (c), le patron inversé (d)
et le cas bien mélangé (d).
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(Figure 2.1), la ségrégation inverse peut entrer en jeu. En effet, a cette vitesse, le mécanisme
de percolation ne se passe plus dans la phase active du cylindre, mais dans la région supé-
rieure de ce dernier. Les petites particules ont donc toujours la capacité de percoler a travers
les grosses, mais cela ne les améne plus vers le centre du lit, mais vers la paroi du cylindre,
menant & un patron de ségrégation inverse (Figure 2.5(d)). Dans un mode de roulement,
lorsque les mécanismes de percolation et de flottabilité sont en compétition, ou lorsque le
ratio de taille est assez élevé pour permettre la ségrégation spontanée des petites a travers les
grosses particules de la couche passive, un patron de ségrégation par bandes peut apparaitre
(Figure 2.5(b)). Finalement, lorsque les mécanismes de percolation et de flottabilité agissent
en collaboration dans un cylindre tournant a des vitesses tres faibles, définissant un mode
d’écoulement d’avalanche (Figure 2.1), le patron en étoile peut prendre forme pour des ratios
de taille et de densité précis [21, 33]. A travers plusieurs expériences avec des mélanges de
particules différents, Jain et al. [21] ont établi une carte de patron de ségrégation selon le
ratio de taille et de densité des particules afin de prédire quel patron de ségrégation est le

plus propice d’apparaitre dans un cylindre rotatif.

2.1.3 Les particules non sphériques

Ces nombreuses recherches concernant la ségrégation granulaire dans un cylindre rotatif
ont été effectuées avec des particules sphériques. Toutefois, les particules utilisées dans les
différentes applications industrielles sont rarement parfaitement sphériques. Il suffit de penser
a des comprimés pharmaceutiques, a des copeaux de bois, a des morceaux déchiquetés de
pneus usés dans le processus de réutilisation de déchets, a des levures ou a des grains de riz
dans le milieu alimentaire pour avoir une idée de la gamme de formes qui se retrouvent dans
I'industrie. Toutes ces formes ont un impact sur ’écoulement des particules solides dans un
cylindre rotatif et peuvent influencer 'efficacité du transfert de masse ou d’énergie. Malgré

cela, beaucoup moins de travaux ont été effectués concernant des particules non sphériques.

Selon la littérature, I'effet de la forme se ferait notamment sentir dans la transition entre les
différents régimes d’écoulement dans un cylindre rotatif (Figure 2.1), notamment en devan-
cant les régimes de cascade, de déferlement et de centrifugation a des vitesses de rotation plus
faibles [34-37], mais aussi en étendant le régime d’avalanche a des vitesses plus élevées. Cela
a comme effet de réduire la gamme de vitesses potentielles pour le mode de roulement. Le fait
de prolonger le régime d’avalanche s’expliquerait en partie par la résistance accrue des parti-
cules non sphériques au mouvement [37]. En effet, plusieurs auteurs ont remarqué que 1’angle
dynamique de repos 6 (Figure 2.2) augmentait lorsque des particules non sphériques étaient

utilisées [16,38,39], confirmant le fait qu’elles résistent plus longtemps a ’écoulement [37].
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Cette résistance a I’écoulement témoigne d’une certaine structure cohésive supplémentaire qui
n’est pas observée avec les spheres [34]. Cette particularité des particules non sphériques a un
impact assuré sur leur écoulement dans les cylindres rotatifs, mais les conclusions des auteurs
ne sont pas unanimes et ne permettent pas d’expliquer les différences d’écoulement entre les

spheres et les particules non sphériques sur toute la gamme des régimes d’écoulement.

En ce qui concerne les mécanismes de ségrégation granulaire dans un cylindre rotatif, des
résultats étonnants concernant des particules non sphériques ont été obtenus, suggérant que
les mécanismes développés pour les spheres ne peuvent pas étre utilisés tels quel pour les
particules non sphériques. Expérimentalement, Dubé et al. [32] ont obtenu des patrons de
ségrégation avec un coeur classique dans lequel se sont agglomérés les plus gros ellipsoides,
suggérant que le mécanisme de percolation agissait inversément lorsqu’il était appliqué a des
particules non sphériques. Numériquement, Pereira et al. [40] ont obtenu des coeurs remplis
de cubes alors que les spheres s’amassaient a la périphérie. Ils expliquent ce comportement
en ajoutant un nouveau mécanisme responsable de la ségrégation dans les particules non
sphériques, soit la fluidité des particules, mécanisme qui est également repris par He et al. [41].
Ce mécanisme stipule que lors de leur chute dans la couche active, les particules détenant des
arétes et des coins perdraient plus facilement leur énergie cinétique. Leur vitesse ralentirait
ainsi et les particules ne pourraient pas finir leur trajectoire jusqu’a la paroi du cylindre et

se retrouveraient emprisonnées au milieu du lit.

2.2 La modélisation numérique appliquée aux matériaux granulaires

A travers les années, différentes techniques se sont raffinées afin d’étudier les mélanges granu-
laires, autant au niveau expérimental que numérique. En effet, dans les sections précédentes,
nous avons vu que plusieurs recherches sur les matériaux granulaires étaient menées soit a
I’aide d’expériences ou a l'aide de simulations numériques, lesquelles ont gagné en popula-
rité dans les dernieres années grace aux avancées informatiques et a la rapidité de calcul
accrue des ordinateurs [42]. Au niveau expérimental, plusieurs méthodes non perturbatrices
de pointe telles que I'imagerie par résonance magnétique (MRI) [29,43], le suivi de particules
par émission de positrons (PEPT) [44] ou le suivi de particules radioactives (RPT) [10,45]
permettent d’obtenir de I'information précise sur la trajectoire et la position de particules en

mouvement dans un systeme.

Dans cette these pourtant, notre choix s’est davantage porté sur les méthodes numériques
7

pour étudier les matériaux granulaires. Des expériences seront présentées, mais elles auront

principalement comme but de valider les modéles numériques utilisés. Nous reviendrons sur ce

point dans le Chapitre 4. Ainsi, nous concentrons notre revue de littérature sur les méthodes
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numériques appliquées aux matériaux granulaires.

Afin de modéliser les phénomenes de la nature, plusieurs options sont présentes dans la litté-

rature. Celles-ci se distinguent par leur représentation du milieu (lagrangienne ou eulérienne)

et leur échelle de modélisation (atomique, microscopique, mésoscopique ou macroscopique).

Dans le contexte de 1’étude des matériaux granulaires et étant donné le caractere discret

de ces milieux, une représentation lagrangienne est souvent favorisée. Une représentation la-

grangienne a la particularité de suivre chaque particule dans I’écoulement. Une telle méthode

donne la valeur de la quantité mesurée de chaque particule a un temps. Cela signifie que le

référentiel se déplace avec la particule. A D'inverse, une représentation eulérienne donne la

valeur de la grandeur mesurée de la particule qui occupe un point précis dans I'espace a un

temps. Les échelles de modélisation sont décrites sommairement ci-dessous :

— Echelle atomique : modélisation se basant sur les mécanismes élémentaires de ’atome

— Echelle microscopique : étude de la position, de la vitesse et des forces de chaque particule
dans un ensemble

— Echelle macroscopique : étude de I’écoulement global

— Echelle mésoscopique : intermédiaire entre ’échelle microscopique et I'échelle macrosco-
pique

Plusieurs méthodes de simulation numérique ont ainsi vu le jour pour représenter chaque par-

ticule de maniere discrete dans un espace lagrangien. Certaines de ces méthodes de simulation

numérique discretes sont : la cellular automata [46], la dissipative particle dynamics [47], la

simulation directe de Monte Carlo [48,49], la stochastic rotation dynamics [50] et la méthode

des éléments discrets (DEM) [51,52].

Cependant, ces méthodes ne sont pas toutes appropriées pour représenter notre sujet d’étude,
c’est-a-dire un grand nombre de particules solides, une grande géométrie et un écoulement
dense avec beaucoup de collisions, menant a la ségrégation granulaire. Dans cette optique,
la méthode des éléments discrets (DEM) a été retenue, car elle a déja prouvé l'exactitude de
ses équations pour représenter le dynamisme des matériaux granulaires dans des géométries
complexes. Les prochaines sections feront un survol des principales caractéristiques de cette

méthode.

2.2.1 Les bases de la méthode des éléments discrets (DEM)

La méthode des éléments discrets (DEM) permet donc de simuler le mouvement de chaque
particule individuellement dans un systeme. Elle fait partie des méthodes regroupées sous
le terme général de dynamique moléculaire. Celles-ci permettent entre autres d’obtenir la

position et les vitesses linéaire et angulaire de chaque particule et la force qui agit sur elle.
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Dans les dernieres décennies, 'utilisation de la DEM pour résoudre les écoulements granu-
laires a augmenté de maniere exponentielle, grace a sa simplicité et a son exactitude dans
des applications diversifiées [53]. Elle a entre autres permis des analyses détaillées des écoule-
ments granulaires dans des empilements de particules [54], dans des procédés de moulage [55],
dans le transport pneumatique [56], dans des broyeurs rotatifs [57,58], dans des tambours
rotatifs non-circulaires [59, 60], dans des gazéificateurs [61] ou dans des silos a grains [62].
Etant donnée la popularité croissante de la DEM dans les milieux académique et industriel,
plusieurs logiciels ont vu le jour qui permettent de résoudre cette méthode : YADE, Esys,
ESPRESSO, MULTICOR, EDEM et plusieurs codes maison. Pour notre projet, la plate-
forme LIGGGHTS [63] a été sélectionnée pour ses nombreux avantages qui seront discutés

au Chapitre 4.

La DEM est une méthode numérique lagrangienne qui revient a résoudre la deuxieme loi de
Newton sur chaque particle afin de suivre sa trajectoire dans le temps et de monitorer ses
contacts avec ses particules voisines ou avec les murs de la géométrie [18,51]. Selon la deuxieme
loi de Newton et pour un corps de masse constante, la dérivée de la quantité de mouvement
est égale a la somme des forces qui lui est appliquée. Dans la DEM, la seconde loi de Newton

s’énonce comme suit pour une particule ¢, en translation et en rotation, respectivement :

dVi
m;
dt

= Z Fei + Z Focik + Fgi + Fig (2.3)
J k

dwi
[ = N° T, 2.4

ou m;, Vi, I; et w; sont respectivement la masse, la vitesse, le moment d’inertie et la vitesse
angulaire de la particule i. La somme des forces pouvant influencer la translation de la
particule englobe les forces de contact entre cette particule et toutes les particules j auxquelles
elle touche (F¢j;), les forces sans contact représentant les interactions a longue portée entre
la particule i et toutes les particules k dans un intervalle de distance donné (Fpc k), la force
de gravité (Fg;) et les forces induites par un fluide avoisinant (F¢). Les moments de force
pouvant agir sur la rotation de la particule sont les torques (Tj;) et seront présentés plus bas.
La Figure 2.6 illustre 'application de ces forces et moments pour une particule ¢. Le coeur
de la DEM repose donc dans la représentation numérique de chacune de ces forces, qui sont

décrites dans les sections qui suivent.
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Figure 2.6 Schéma des forces agissant sur la particule ¢ en contact avec la particule j, proche
de la particule k et entrainée par un fluide f.

Les forces de contact

Lorsque deux particules entrent en collision, si elles ne sont pas parfaitement élastiques, elles
subissent une légere déformation plastique qui dissipe de ’énergie cinétique. Dans la DEM,
la déformation est remplacée par un chevauchement entre les deux particules, représenté de
maniere exagérée a la Figure 2.7. Plus ce chevauchement est élevé, plus la force répulsive
résultante de ce contact sera importante. Cundall et Strack ont proposé, en 1979, un modele
linéaire composé d’un ressort et d’un amortisseur afin de représenter cette force de contact [64]
(Figure 2.8). Le ressort assure la composante de répulsion alors que 'amortisseur représente
le caractere inélastique de la collision et 1’énergie dissipée [65]. De plus, il est commun de
décomposer la force de contact selon deux composantes, I'une dans le plan normal et I'une
dans le plan tangentiel a la collision. La force normale se situe toujours selon ’axe reliant les
deux centres des particules, alors que la force tangentielle est dans le plan perpendiculaire a la

force normale. Chacune de ces forces est donc représentée par un systeéme ressort-amortisseur.

Une expression générale pour représenter la force de contact entre les particules ¢ et j est
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Figure 2.7 Schéma du chevauchement dans la direction normale lors d’un contact entre les
particules 7 et j.
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Figure 2.8 Représentation des forces de contact normale et tangentielle selon un systeme de
ressort-amortisseur proposé par Cundall et Strack [64].
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proposée par Blais et al. [52] et est énoncée ci-dessous® :

a b c d
Fesy = (Knij [10nsl|* Ons — s [10nsill* Vinss) + (e |05l Gesy = o5 [1nsll ves)  (2.5)

n t
c,ij c,ij

Fz,ij < pc | F::I,ij | (2.6)

olt F2; et F¢; sont les composantes normale et tangentielle de la force de contact. &, ;; et
Tnij sont les coefficients du ressort et de I'amortisseur représentant la force normale, k;;; et
Vt.i; définissent la force tangentielle, 0, 55 et 0y 33 sont les chevauchements normal et tangentiel,
Vn,ij €t Vi 35 sont les vitesses d’approche normale et tangentielle (qui sont exprimées a 'aide de
la dérivée en temps des chevauchements) et pc est le coefficient de friction de Coulomb. Les
exposants a, b, ¢ et d sont des constantes non négatives dont les valeurs exactes définissent le
modele utilisé. Les coefficients ky ij, Yn,ij, ktij et V1,; dépendent des propriétés des particules
et du chevauchement normal, selon le modele utilisé. Les torques responsables de la rotation
des particules sont calculés a ’aide du produit vectoriel entre la force tangentielle et le rayon
de la particule :

Ty =Fey x1i (2.7)
Les deux modeles les plus souvent utilisés en DEM sont le modele linéaire de Hooke et
le modele non-linéaire basé sur la théorie de contact de Hertz, tous deux caractérisés par
les exposants donnés dans le Tableau 2.4. Chaque modele donne également des définitions
différentes des coefficients du ressort et de I'amortisseur. Alizadeh et al. ont effectué une

revue de plusieurs modeles de force normale proposés dans la littérature [42].

5. Vous risquez de recroiser cette équation a quelques reprises au courant de la these. Il s’agit de la base
de la DEM.

Tableau 2.4 Exposants du modele de la force de contact caractéristiques des modeles de
Hooke et de Hertz.

Hooke Hertz

a 0 1/2
b 0 1/4
c 0 1/2
s 0 1/4
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Les forces sans contact

Il existe trois formes de forces sans contact reconnues dans la littérature : les forces capillaires,
les forces de van der Waals et les forces électrostatiques. Les forces capillaires sont causées
par les tensions de surface. Les forces van der Waals trouvent leur source dans les dipdles
entre les molécules. Puis, les forces électrostatiques sont induites par des particules chargées

électriquement [51,66].

Les forces de van der Waals et électrostatqiues prennent de I'importance et peuvent influencer
le mouvement des particules lorsque le diameétre des particules en jeu est inférieur a 10 pm [18].
Aussi, lorsque les particules sont humides, les forces capillaires deviennent significatives et
font en sorte que les particules se déplacent davantage en pain [67]. Pour des particules seches
et inertes, il est coutume de négliger les forces capillaires et les forces électrostatiques par
rapport aux forces de van der Waals [66]. Différentes approches ont été développées afin de
représenter et modéliser chacune de ces forces [66,68,69], mais cela dépasse le cadre de ce

projet et ne sera donc pas détaillé dans la revue de littérature.

Les propriétés physiques des particules nécessaires

Comme mentionné précédemment, les coefficients &, ;;, Vn.ij, Ft.ij et ¢4 utilisés dans le calcul
de la force de contact dépendent des propriétés des matériaux en jeu et de leurs interactions.
Les propriétés de base des matériaux nécessaires pour faire rouler une simulation de DEM

sont énoncées dans le Tableau 2.5.

Tableau 2.5 Propriétés de la particule nécessaires aux simulations DEM.

Propriété Symbol Units
Diametre d m
Masse volumique p kg.m~3
Module de Young Y Pa
Coeflicient de Poisson v (-)
Coefficient de restitution? e (-)
Coefficient de friction en glissement* ¢ (-)
Coefficient de friction en roulement* p, (-)

"Propriétés qui se mesurent pour un couple de matériaux
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La détection des contacts

Nous venons de voir comment les contacts sont modélisés mathématiquement. Par contre,
avant méme de calculer une force de contact, il faut d’abord détecter tous les contacts présents
dans le systeme de particules ea un temps donné. Dans la DEM, la détection de contact est
effectuée grace a une liste de Verlet, aussi connue sous le nom de liste de voisins [70]. Chaque
particule est assignée a une boite dans I'espace. Puis, une liste de voisins est établie pour
chaque particule en regardant quelles particules se trouvent dans les boites adjacentes. Cette
maniere de faire évite de devoir balayer ’ensemble de I'espace de simulation pour détecter
d’éventuels contacts. Cette assignation dans des boites et la liste de voisins sont réévaluées
a chaque fois qu'une particule se déplace d’une distance suffisante pour changer de boite. Le

principal avantage dune liste de voisins est de diminuer énormément le temps de calcul.

La sélection du pas de temps

Le choix du pas de temps dans les simulations de DEM est critique. En effet, un pas de
temps assez petit est requis pour respecter les hypotheses du modele. Cependant, un pas
de temps trop court mene a des temps de simulation abusivement longs. L’objectif est donc
de sélectionner le pas de temps le plus grand possible, qui garantit toutefois la stabilité
du modele. Ainsi, Li et al. proposent d’utiliser le temps de Rayleigh comme seuil [71]. Les
ondes de Rayleigh sont des ondes acoustiques se propageant pres de la surface de solide.
Elles permettent de transférer 'énergie due a un choc. Selon Miller et Pursey [72], 67% de
Iénergie d’'impact due & une collision se propagent par les ondes de Rayleigh, alors que 26%
se propagent par des ondes de distorsion et seulement 7% se propagent par des ondes de
dilatation. De plus, les ondes de Rayleigh et de distorsion ont des vitesses de propagation
similaires, ce qui valide I’hypothese de Li et al. Le temps de Rayleigh tp représente donc
le temps que prend cette onde de choc pour parcourir une particule en entier. I1 dépend
des propriétés de la particule selon I’équation ci-dessous, retrouvée dans 'article de Dubé et
al. [73] :

T [p

_ e 2,
tr EANE (2.8)
avec :
3 = 0.8766 + 0.163v (2.9)
Y
G=—" (2.10)

2(1+v)
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Le pas de temps At est sélectionné de sorte que :

At = Etg (2.11)

Ainsi, en sélectionnant une fraction ¢ du temps de Rayleigh, I'idée est de restreindre 'effet
des forces calculées sur les particules voisines seulement. Ce pas de temps permet d’ignorer
les effets des particules lointaines par propagation d’ondes de choc. Selon plusieurs auteurs,
une fraction £=0.2 est suffisante pour assurer la stabilité des résultats numériques [52,73,74].
Cependant, il convient de rappeler qu’il s’agit d’heuristiques et qu’il est toujours essentiel de

vérifier la sensibilité des résultats au pas de temps choisi.

Une autre maniére d’estimer le pas de temps proposée par Rakotonirina et al. [34] est d’utiliser
une fraction du temps de contact minimal théorique entre deux particules, de sorte que chaque
contact dure au moins 10 itérations. Cependant, 1’évaluation du temps de contact minimal
nécessite 'estimation d’une vitesse de collision moyenne dans le systéme et cette évaluation
dépend du modele de DEM utilisé, pouvant devenir plutot complexe pour un modele non

linéaire [75].

2.2.2 La modélisation des particules non sphériques

Comme nous ’avons vu précédemment, la plupart des matériaux granulaires en industrie ne
sont pas parfaitement sphériques et réagissent par le fait méme de maniere caractéristique
lorsqu’ils sont mélangés dans un cylindre rotatif. Afin d’en apprendre davantage sur les écou-
lements de particules non sphériques, plusieurs recherches ont été réalisées dans les dernieres

années afin d’adapter la forme des particules simulées dans la DEM.

La premiere approche en DEM afin de modéliser la non-sphéricité des particules a été d’ajou-
ter un coefficient de friction en roulement a des particules toujours sphériques [76]. Ainsi donc,
les particules simulées sont toujours des spheres, mais I'ajout d’une friction supplémentaire
artificielle tend a simuler la perte de 1’énergie cinétique rotationnelle ainsi que la microfric-
tion au point de contact qu’engendrerait une forme non sphérique. Cette technique, bien que
tres simple, est évidemment limitée a des formes tres rapprochées de la sphere. De plus, les
chercheurs ne s’entendent pas a savoir comment déterminer expérimentalement ce coefficient
de friction en roulement. Wensrich et Katterfeld [77] ont proposé d’utiliser 'excentricité des
particules ainsi qu'un rayon équivalent pour calculer ce coefficient, mais concluent cependant
que le coefficient de friction en roulement n’est pas suffisant pour représenter la complexité

du mouvement obtenu avec de vraies particules non sphériques.

Ainsi, différentes astuces ont vu le jour afin de non pas simuler des spheres avec des propriétés
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de friction accrues, mais de représenter numériquement la vraie forme de la particule. Il est
évident que ce type de simulations est plus cotliteux en temps de calcul. En effet, la modélisa-
tion de particules non sphériques entraine de nombreux défis de simulations supplémentaires
par rapport aux spheres. Lu et al. [78] et Wachs et al. [79] stipulent dans leur article res-
pectif de revue sur le sujet que les principaux défis sont (1) la détection de contacts entre
des particules non sphériques, (2) I'ajout de variables enregistrant 'orientation spatiale de
la particule et (3) la mise en rotation de chaque particule. Ces auteurs effectuent également
une description exhaustive sur les stratégies utilisées a ce jour pour faire face a ces défis dans
différents codes numériques. Ils ont répertorié les modeles pour représenter les particules
non sphériques en cinq classes distinctes, soit (1) l'utilisation d’ellipsoides, (2) I'utilisation
d’équations superquadriques, (3) I'utilisation de polyedres, (4) I'utilisation de spheres com-
posites % et (5) I'utilisation d’éléments composites. Parmi ces stratégies, seules I'utilisation de
polyedres et d’éléments composites a la particularité de représenter les arétes et les coins des
particules. Les autres stratégies approximent plutot ces aspects par des géométries arrondies,
ce qui est également souvent le cas dans la réalité, selon 1’échelle a laquelle on observe tout
objet.

En bref, il existe a ce jour une grande gamme de modeles déja éprouvés pour représenter la
dynamique des matériaux granulaires sphériques, avec une avancée nette pour les formes non
sphériques dans les dernieres années. Cependant, lorsque 1'on s’intéresse a la modélisation
numérique du transfert de chaleur dans les matériaux granulaires, 1’état de 'art est plus
limité. Selon Shi et al. [80], la question du transfert de chaleur dans les matériaux granulaires
a recu bien peu d’attention, surtout par rapport a I’énorme travail qui se fait au niveau
dynamique. Le but de la prochaine section de notre revue de littérature est donc de parcourir

ces travaux traitant du caractere thermodynamique des milieux granulaires.

2.3 Le transfert de chaleur dans les matériaux granulaires

Rappelons ici que I'objectif général de cette these est de quantifier I'impact de la ségrégation
granulaire sur le transfert de chaleur dans un lit de rotatif. Nous avons vu dans la section pré-
cédente qu’il était possible de modéliser le mouvement des particules, et donc la ségrégation
granulaire, dans tout systéme grace aux équations de la DEM. Maintenant, afin d’étudier
le transfert de chaleur et d’obtenir des informations sur les températures présentes dans un
équipement d’intérét, il est nécessaire de se pencher sur la théorie du transfert de chaleur au
niveau du contact entre chaque paire de particules. Comment la chaleur passe-t-elle d’une

particule a I'autre dans un assemblage granulaire et comment calculer ce transfert 7 Comme

6. On peut estimer toute forme par un assemblage de plus petites spheéres
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nous 'avons vu dans I'Introduction, de par leur nature multiphasique, les matériaux granu-
laires sont le siege des trois modes de propagation de la chaleur : la conduction, la convection

et le rayonnement.

La conduction représente le transport de la chaleur par I'agitation des molécules a travers
une méme matiere : solide, liquide ou gazeuse. Dans les trois cas, la conduction répond a la

loi de Fourier sur la conduction thermique énoncée ci-dessous :

q=—kVT (2.12)

ol q, k et T représentent respectivement le flux de chaleur par unité de surface, la conductivité
thermique du matériau et sa température. Il est important de noter que cette équation
représente le transfert de chaleur dans un matériau isotrope, car elle se propage dans les trois

directions (x,y,z) avec la méme conductivité k [81].

La convection, quant a elle, représente le transfert de chaleur au sein d’un fluide en mouve-
ment ou entre un fluide et une paroi. Elle peut étre naturelle, sous I'effet d'un changement de
masse volumique, ou forcée, sous 'effet d’une force externe ajoutée. La transfert de chaleur
entre une surface et le fluide avoisinant est souvent calculé a ’aide de la loi de refroidissement

de Newton :
q=NTs —Tx) (2.13)

ou h, T, et T,, représentent respectivement le coefficient de transfert de chaleur entre la
surface et le fluide avoisinant, la température de la surface et la température du fluide. Le
coefficient h dépend de la vitesse et de la nature du fluide, mais doit étre indépendant de la

différence de température (T, — Ts,) pour que I'Equation 2.13 s’applique.

Finalement, le rayonnement est le mode de transfert grace auquel nous recevons la chaleur
du soleil. Ce mode de transfert de chaleur ne nécessite aucune matiere, mais les deux corps
qui échangent le flux de chaleur doivent se voir. Ce transfert de chaleur fait donc entrer en jeu
des facteurs de vue, qui quantifient I'intensité du transfert entre les deux corps en fonction
de leur forme et de leur position I'un par rapport a 'autre. L’équation décrivant le transfert
de chaleur par rayonnement est dérivée de la loi de Stefan-Boltzmann sur I’émissivité des

corps [82] et est énoncée ci-dessous :

¢ =vS(T7 - 1y) (2.14)
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ou ¥ est I’émissivité des particules étudiées, S est la constante de Stefan-Boltzmann (5.67 X
1078 W.m2K™*) et T} et T sont les températures des deux objets qui échangent ce flux de

chaleur.

A Tintérieur d’'un lit de particules et selon les situations, ces trois modes de transfert de
chaleur peuvent avoir lieu. De surcroit, chacun de ces trois modes globaux se déclinent en
cing mécanismes appliqués aux matériaux granulaires qui sont acceptés dans la littérature.

Ces mécanismes sont énoncés ci-dessous et illustrés a la Figure 2.9 :

1. Conduction solide a I'intérieur de la particule;

2. Conduction solide entre deux particules en contact ;

3. Rayonnement entre particules (ou entre une particule et la paroi de 1’équipement) ;
4. Convection (naturelle ou forcée) dans le fluide entre les particules ;
5

. Conduction dans le fluide stagnant entre les particules.

Figure 2.9 Dans les matériaux granulaires, le transfert de chaleur peut s’effectuer a travers
différents mécanismes de conduction (1,2 et 5), de convection (4) et de rayonnement (3) qui
agissent a différents endroits dans la structure granulaire.

L’implémentation d’un ou de plusieurs de ces mécanismes de transfert de chaleur dans un
code de DEM a donné naissance aux modeles de TDEM (Thermal Discrete Element Method)
[56,83,84]. 11 s’agit d’utiliser la structure déja établie de la DEM, qui repére déja les voisins
de chaque particule pour calculer les forces de contact, et d’ajouter un bilan de conservation
d’énergie sur chacuque particules. Ce bilan d’énergie, énoncé & 'Equation 2.15, permet de

mettre a jour la température de chaque particule dans le temps.

dT;
m;C; 7 > Qi+ > Qs (2.15)
J
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ou C; est la capacité thermique spécifique de la particule 4, ();; représente le flux de chaleur
entre la particule ¢ et j et (Qg; représente un flux de chaleur supplémentaire qui serait di
a une source externe, comme une réaction chimique, un flux convectif ou un chauffage par

microondes. Le flux de chaleur );; transféré entre les deux particules se calcule comme suit :
Qij = H,; (T; = 1)) (2.16)

ou H;; représente le coefficient de conductance thermique entre les particules i et j. Ce coef-
ficient définit la capacité des deux particules a échanger de la chaleur pour une certaine dif-
férence de température. Ce seul coefficient H;; doit donc renfermer 'information concernant
tous les mécanismes illustrés a la Figure 2.9. Le coeur de la TDEM réside donc dans 1’éla-
boration de ce coefficient. Comment représenter mathématiquement chacun des mécanismes
de transfert de chaleur entre deux particules? Puis, comment déterminer la prépondérance
d’un mécanisme par rapport a un autre dans une situation donnée? Dans les prochaines
sections, nous montrerons comment les auteurs se sont attaqués a ces problématiques dans

la littérature scientifique.

2.3.1 Les mécanismes de transfert de chaleur

La conduction & l'intérieur de la particule (mécanisme 1) peut étre modélisée a 1'aide
d’une équation différentielle radiale et assume donc une symétrie sphérique au sein de la
particule [85,86]. Dans plusieurs études de transfert de chaleur pourtant, une température
uniforme est considérée au sein de la particule [80,87]. Cette hypothese est souvent justifiée
a l'aide du nombre de Biot, dont ’équation est présentée ci-dessous, représentant le transfert
thermique a la surface d’un corps par rapport a celui a l'intérieur du corps. Un nombre
de Biot inférieur a 1 signifie que la conduction a l'intérieur du matériau est beaucoup plus
efficace que la convection a sa surface, permettant ainsi de poser une température uniforme

au sein de la particule [80].

hyd
Bi= 2= (2.17)
kp
ou hy, k, et d sont le coefficient de transfert de chaleur convectif a la surface de la particule,

la conductivité thermique de la particule et son diameétre.

La conduction entre deux particules en contact (mécanisme 2) est calculée en utilisant une
surface de contact basée sur la déformation des particules dans la DEM et la loi de Fourier

[80, 85, 88]. Pour deux particules lisses et élastiques dans le vide, Batchelor et O’Brien [8§]
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ont montré que le coefficient de conductance thermique pouvait étre calculé a I’aide de :
Hz] = 2kp7ha (218)

ou kpj est la moyenne harmonique des conductivités thermiques des deux particules, soit
2y ikip
kp,itkp
I’aide du chevauchement et de la position des centroides des particules, présentés a la Figure

kppn = , et a est le rayon de contact entre les deux particules qui peut étre calculé a
2.7 [89]. Selon la théorie de contact de Hertz, le rayon de contact dépend du chevauchement
des particules, qui dépend aussi de la force de contact appliquée sur chacune. Cette approche
a été confirmée par Vargas et McCarthy [84] et Zhang et al. [90], qui ont déterminé que
le transfert de chaleur dans un lit de particules dépendait du réseau de lignes de force a
I'intérieur de 'empilement. Ils ont conclu que le transfert de chaleur augmentait dans un lit

de particules compressé, ou les forces de contact sont plus élevées.

Le rayonnement (mécanisme 3) est encore trés peu implémenté dans les codes de DEM.
Amberger et al. [91] ont suggéré d’utiliser une méthode de Monte Carlo pour lancer des rayons
d’énergie, calculés selon la loi de Stefan-Boltzmann, dans différentes directions aléatoires a
partir d'un point sur la surface de chaque particule. Si ce rayon rencontre une autre particule
sur sa trajectoire, I’énergie est absorbée selon le coefficient d’émissivité du matériau. Sinon,
le rayon est perdu. Cette maniere de faire contourne le probleme de définir un facteur de vue
entre chaque particule. Ils ont comparé leurs résultats avec des solutions analytiques et ont
obtenu un accord tres prometteur. Pourtant, cette maniere de faire n’est pas encore répandue
et il est assez fréquent que le rayonnement soit négligé dans les études, surtout lorsque les
températures en jeu sont assez faibles (en bas de 650°C environ) [92-97]. Buonanno et al. [93]
ont proposé d’estimer la contribution du rayonnement par rapport a la conduction dans un

lit granulaire a 1’aide du ratio suivant :

radiation _ 4SYT3d
conduction ke

(2.19)

ou S est la constante de Stefan-Boltzmann, v est I’émissivité des particules étudiées, T,, est
la température moyenne du systéme, d est le diametre de la particule et k. est la conductivité

thermique effective du matériau granulaire.

Le transfert de chaleur dii a la convection (mécanisme 4) peut prendre deux formes diffé-
rentes : la convection forcée sous 'effet d’un fluide poussé en mouvement mécaniquement et
la convection naturelle sous l'effet d’'un mouvement d’un fluide engendré par une différence
de masse volumique. Un flux de chaleur par convection s’ajoute au bilan de chaleur sur la

particule 7 sous la forme d'un flux additionnel pris en compte par le terme ()g; dans 'Equa-
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tion 2.15. Ce flux convectif sur la particule ¢ peut étre calculé selon la loi de refroidissement

de Newton (Equation 2.13) adaptée de telle sorte que :
Qconv,i = Hcom),iAi(Tf - E) (220)

ol Qconv,i, Heonv,i, Ai et Ty sont, respectivement, le flux convectif affecté a la particule ¢,
le coefficient de transfert de chaleur convectif, la surface de la particule i exposée au fluide
et la température du fluide. Le coefficient de transfert convectif H.qp,; varie selon s’il s’agit
d’une convection naturelle ou forcée. Il peut étre calculé selon des corrélations basées sur
les nombres de Nusselt (Nu), de Prandtl (Pr), de Rayleigh (Ra), de Grashof (Gr) et de
Reynolds particulaire (Re,) [80,85] définis ci-dessous :

NU'k’f

Heopoi = 2.21
, 7 (2.21)
avec

Nu = f(Pr, Ra, Re,) (2.22)
pr— 1 (2.23)

ky
Ra = Pr-Gr (2.24)

ATL3 g%
r= M (2.25)
Ky
Ud

Re, = 21=° (2.26)

1y

ou kg, pg, U et uy représentent respectivement la conductivité thermique, la masse volumique,
la vitesse relative et la viscosité dynamique du fluide autour de la particule. Pour le nombre
de Grashof, 3 est le coefficient de dilatation du gaz que l'on peut estimer a ﬁ pour un
gaz parfait, AT est la différence de température dans 'espace étudié et L. est une longueur

caractéristique.

La contribution de la convection forcée prend donc de I'importance lorsque le fluide a une
vitesse élevée et nécessite, la plupart du temps, le couplage de la TDEM avec un logiciel
de CFD (Computational Fluid Dynamics) afin de connaitre la vitesse et la température du

fluide autour de chaque particule [98,99].

Pour la convection naturelle, le nombre de Grashof (Equation 2.25), représentant le ratio des
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forces de flottabilité sur les forces visqueuses, est souvent utilisé afin d’estimer la contribution
de ce mécanisme. Un nombre de Grashof élevé signifie que le fluide en présence risque d’avoir
un mouvement non négligeable du bas vers le haut, ce qui pourrait influencer le transfert de
chaleur dans le lit de particules. Arpaci et al. [100] ont démontré que la convection naturelle

pouvait étre négligée lorsque le nombre de Grashof était en dessous de 2500.

Finalement, nous avons gardé la conduction dans le fluide stagnant entre les particules
(mécanisme 5) pour la fin, car il a davantage attiré notre attention?. En effet, aussitot
que les particules ne sont plus dans le vide, mais dans un fluide, la question se pose a savoir
si la chaleur se propage seulement par conduction dans le contact solide, représentée par
I’équation de Batchelor et O’Brien (Equation 2.18) ou également par conduction dans les
poches d’air immobile entre les particules. Il n’y a pas de consensus dans la littérature a
savoir dans quelle situation et de quelle maniere il convient de représenter ce mécanisme, qui

fera donc I'objet d’une revue plus spécifique dans la section suivante.

2.3.2 L’importance du gaz interstitiel

A premicre vue, lorsqu’un lit de particules solides est placé dans un gaz, dont la conductivité
thermique est beaucoup plus faible que celle des solides ®, la conduction dans ce gaz ne devrait
pas étre importante par rapport au transfert de chaleur total. Cependant, Swift [101], Moscar-
dini et al. [102] et Shapiro et al. [103] ont démontré dans leurs études expérimentales [101,103]
et numériques [102] respectives qu’une diminution de la pression du gaz interstitiel diminuait
la conductivité thermique effective du lit granulaire dans tous les matériaux étudiés. Cela
confirme que le gaz, bien que beaucoup moins conducteur, influence bien le transfert global.
Si le fluide interstitiel est un liquide, il devient évident que ce chemin doit étre considéré dans

le calcul du transfert de chaleur.

Afin d’étudier la dualité de conduction entre le solide et le fluide, il convient de définir la
variable k, utilisée par plusieurs auteurs, représentant le ratio de la conductivité thermique

de la particule sur la conductivité thermique du fluide, tel que :

kp

- (2.27)

K

De maniere instinctive, il est normal de conclure que la conduction dans le fluide peut seule-

ment étre négligée si la valeur de k est tres élevée. Qi et Wright [104], Argento et Bou-

7. Fagon polie pour dire qu’il nous a fait perdre beaucoup de temps et nous casser la téte plusieurs fois...
8. C’est d’ailleurs pour profiter de cette tres faible conductivité thermique que les gaz sont utilisés comme
isolants dans des fenétres ou dans plusieurs matériaux de construction



33

vard [105], Liang et al. [106], et Zhou et al. [94] ont tenté de déterminer cette valeur seuil de
k précise et ont tous trouvé des valeurs différentes, variant entre 1000 et 4000. En plus de
ne pas s’entendre sur le domaine d’applicabilité de ce mécanisme, nous avons trouvé dans la

littérature deux manieres de le calculer différentes.

Le premier modele définit le coefficient de conductance total entre deux particules (Equa—
tion 2.16) comme la somme du coefficient de Batchelor et O’Brien (Equation 2.18), pour

représenter la conduction solide, et un coefficient de conductance dans le fluide égal a :
Hy =kj— (2.28)

ou Ay est une aire de contact caractéristique perpendiculaire au transfert de chaleur et L
est une longueur caractéristique dans la méme direction que le flux de chaleur. Ce modele de
TDEM a par la suite été jumelé a un code de DEM par Komossa et al. [85] et utilisé pour

étudier le transfert de chaleur dans des billes de verre dans un cylindre rotatif.

En parallele, Cheng et al. [96] ont développé un modele de TDEM plus complexe. Ils utilisent
toujours I’équation de Batchelor et O’Brien (Equation 2.18) pour modéliser le transfert solide.

Toutefois, leur coefficient de conductance dans le fluide se calcule comme suit :

Tsf 2mrdr
H, — / 2.29
! Tsij ls - (1/kpi + l/kpj) + lg/kf ( )

ou 7gj, Tsf, ls et I, sont des parametres géométriques pouvant étre calculés a I'aide de la
porosité locale du lit granulaire ainsi que des dimensions de polyedres de Voronoi batis autour
de chaque particule. Ce modele de TDEM a par la suite été utilisé, parfois tel quel et parfois

avec quelques modifications, et validé par plusieurs auteurs [86,98,99,104,107].

La plupart des auteurs qui ont utilisé ces deux modeles distincts ont validé leurs résultats
numériques a 'aide d’expériences, laissant penser que les deux définitions de Hy présentées

ci-dessus donnent de bons résultats, dans certaines gammes d’opérations.

2.3.3 La validation des modéles existants

Afin de valider leurs modeles de transfert de chaleur TDEM, plusieurs auteurs ont recours
au calcul de la conductivité thermique effective k. d’un lit de particules statique. En effet, la
conductivité thermique effective d’'un lit de particules solides (sous la forme de billes) peut
étre mesurée expérimentalement selon une méthode en régime transitoire [101,108,109] ou
en régime permanent [110]. De plus, plusieurs corrélations, basées sur des développements

analytiques ou sur des analogies a d’autres phénomenes de transport, peuvent aussi étre
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utilisées pour estimer cette conductivité effective k.. Van Antwerpen et al. [111] ont effectué
une revue exhaustive de ces corrélations disponibles dans la littérature et les séparent en
corrélations considérant seulement le transfert dans le gaz, dans le gaz et le solide, puis avec

I'effet du rayonnement.

Ainsi, plusieurs auteurs de modeles de TDEM utilisent des données expérimentales de k.
répertoriées dans la littérature pour valider leurs modeles. Comme exemples, Qi et Wright
[104] et Zhou et al. [99] ont utilisé les données expérimentales rassemblées par Cheng et al. [96]
pour valider leurs modeles de TDEM. Cette comparaison est rapportée a la Figure 2.10 et

montre un tres bon accord entre les prédictions numériques et les données expérimentales.

30
o Experiments by Cheng et al. (1999)
—Zhou et al. (2009)
[ | —Qi and Wright (2018) A
20
o
~
Q
i~
10 |
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K =kp/kf ()

Figure 2.10 La comparaison de la conductivité thermique effective prédite a l'aide de deux
modeles de TDEM présentés dans la littérature avec des données expérimentales montre un
trés bon accord pour des valeurs de x entre 30 et 2500 environ. Les points expérimentaux et les
points utilisés pour tracer les courbes numériques sont tirés de [96,99] et [104], respectivement.

Cependant, il convient de souligner ici que les données expérimentales répertoriées par Cheng
et al. [96] se limitent & un faible intervalle de valeurs de x et que le portrait global differe
énormément ?. Ainsi, si 'on cherche dans la littérature pour une plus grande quantité de
données expérimentales, notamment a des valeurs de x plus faibles et plus élevées, nous
obtenons le graphique présenté a la Figure 2.11. Sur cette figure, nous avons rapporté les
données expérimentales que nous avons recensées [93,96, 101,109, 110,112-114] et y avons
ajouté les prédictions des modeles de transfert thermique de Qi et Wright [104] (tres similaire

a celui de Zhou et al. comme le démontre la Figure 2.10) et de Komossa et al. [85]. Chacun

9. Point sur lequel les auteurs des modeéles présentés a la Figure 2.10 n’insistent pas nécessairement...
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de ces modeles utilise une définition différente de Hy présentée a la section précédente. Nous
avons extrapolé les données du modele de Qi et Wright (ligne pointillée noire) en utilisant
une régression combinant une fonction exponentielle et linéaire dont 1'équation est k./kf =
6.87 —3.89 x (0.988)" +7.14 x 10~k (avec R?*=0.999). Pour le modele de Komossa et al. [85],
nous avons implémenté leur modele dans la plateforme libre d’acces LIGGGHTS utilisée dans

cette these et avons donc généré les points nous-mémes (ligne pointillée bleue).
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Figure 2.11 Pour des valeurs de x plus élevées, les données expérimentales de la littérature
présentent une variabilité significative dans les valeurs de conductivité thermique effective
rapportées. Les modeles de TDEM existants semblent surestimer plusieurs de ces données
expérimenatles.

La premiere chose qu’il convient de soulever a la Figure 2.11 est que la variabilité des résultats
expérimentaux (démontrée par I’enveloppe en rose péle) est beaucoup plus grande pour des
valeurs élevées de k que pour de faibles valeurs. En effet, pour une valeur de s d’environ

10 000, les données de la littérature rapportant le ratio de la conductive thermique effective
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sur la conductivité du fluide (k./ky) s’échelonnent entre environ 10 et 45. Il semble que les
données expérimentales se répartissent entre deux tangentes au-dela d’environ x = 1000,
I'une qui continue a s’élever de maniere quasi exponentielle, et I'autre qui demeure plus ou
moins constante. Cette variabilité est étonnante et aucun auteur n’a pu fournir d’explication

solide a son sujet.

Ensuite, la Figure 2.11 montre que les deux modeéles de TDEM existants [85, 104] semblent
incapables de représenter les résultats de k./k; & des valeurs de k élevées et qui demeurent
dans la partie inférieure de la zone rose (c’est-a-dire les triangles oranges évidés [101] et
le triangle vert plein [114]). A Dautre extrémité du spectre, pour de faibles valeurs de &,
un modele comme celui proposé par Komossa et al. [85] semble incapable de représenter la
décroissance quasi linéaire des résultats expérimentaux en fonction du log de k et affiche

plutét un plateau.

Certains auteurs ont tenté d’expliquer la grande variabilité des résultats expérimentaux a des
valeurs élevées de k, sans toutefois étre capables d’appuyer leurs hypotheses. Zhou et al. [94]
ont suggéré que cette variabilité était causée par des tailles de particules utilisées dans les
expériences différentes. Cependant, il ne semble pas y avoir de consensus dans la littérature
concernant 'impact du diametre des particules sur la conductivité thermique effective. En
effet, Zhou et al. [94], Sangros et al. [115], Gan et al. [107] (numérique) ainsi que Swift [101] et
Nasr et al. [114] (expérimental) ont conclu que la conductivité thermique effective augmentait
avec le diametre de la particule. Par contre, Gui et al. [95] (numérique) ont trouvé l'inverse.
Ces résultats contradictoires sont intéressants et démontrent un manque dans la littérature,
mais ne permettent pas, par le fait méme, d’expliquer solidement la variabilité des résultats

expérimentaux.

Dans leur travail, Buonanno et al. [116] ont relevé le fait que les valeurs de conductivité ther-
mique effective expérimentales de billes d’aluminium étaient tres variables selon les sources
consultées. Ils posent I’hypothése que cette dispersité soit due a un oxyde se formant a la
surface des billes d’aluminium, sans pouvoir confirmer ou infirmer cette hypothese. Leurs
observations démontrent qu’il semble se passer un phénomene a la surface des particules qui
influence le transfert de chaleur, spécialement lorsque les valeurs de k sont élevées, et qui

n’est pas encore pris en compte dans les modeles.

Dans leur travail analytique portant sur I'impact du contact solide entre les deux particules
sur le transfert de chaleur, Luzi et al. [117] ont soulevé le fait que '’hypothese de particules
lisses était tres souvent posée dans les études, sans toutefois étre validée, malgré le fait que
la plupart des matériaux industriels ne sont pas lisses. Dans cet ordre d’idée, Buonanno et

al. [116] ont ensuite montré expérimentalement que la conductivité thermique effective de
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billes d’aluminium ou d’acier plus rugueuses était diminuée de maniere significative (croix
rouges sur la Figure 2.11). Ces résultats suggeerent que la rugosité de surface des particules
a un impact sur le transfert de chaleur, et que cet impact pourrait peut-étre bien expliquer la
variabilité des résultats expérimentaux observés a hautes valeurs de k. A notre connaissance,
il n’existe que deux modeles de TDEM, suggérés par Zhang et al. [90] et par Van Lew [92],
qui considerent la rugosité de surface. Grace ea leur modele, Zhang et al. [90] ont confirmé
que la conductivité thermique effective de particules avec une conductivité thermique k, de
100 W/m.K diminuait avec la rugosité. Cependant, ils n’ont pas considéré I'impact du gaz
interstitiel, ce qui limite leurs résultats a des cas sous vide. Dans sa these, Van Lew [92]
présente bien un modele de TDEM considérant la rugosité de surface. Toutefois, il stipule
plus tard que n’ayant pas les propriétés expérimentales de rugosité des particules d’intérét
dans sa theese, la majorité de ses travaux s’est effectuée sans considérer la rugosité. En
effet, les propriétés de surface nécessaires pour caractériser une bille d’un certain matériau

se mesurent difficilement et sont trés rarement rapportées dans les travaux de la littérature.

Finalement, Bahrami et al. [118] ont proposé un développement analytique qui représente
le transfert de chaleur entre deux particules a 'aide d’un circuit de résistance thermique,
de maniére analogue a un circuit électrique (Figure 2.12), et qui consiédere la rugosité de
surface. Le coefficient de conductance totale H;; peut ainsi étre évalué en prenant l'inverse de
la résistance totale équivalente du circuit représenté a la Figure 2.12(b). Selon ces auteurs, la
chaleur peut se propager d’une particule a ’autre selon deux chemins principaux en parallele :
le chemin des macrogaps qui considere la conduction dans le fluide et le chemin de 'aire de
contact qui considére la résistance au contact solide (Figure 2.12). Au niveau du contact
solide, Bahrami et al. [118] font la distinction entre ’aire de contact nominale, qui est
calculée a 'aide du rayon de contact a entre les particules, et ’aire de contact réelle, qui
est la somme des aires de contact des aspérités a la surface se touchant réellement (et qui
dépend donc de la rugosité). Ce sont ces vrais contacts qui sont pris en considération dans
le calcul de la conduction solide au point de contact, alors que les poches d’air emprisonnées
entre les aspérités sont prises en compte ea ’aide d’une conduction dans le fluide. Le nombre,
la profondeur et la forme des aspérités de surface dépendent de la microdureté W du matériau
ainsi que du procédé de fabrication. Les variables utilisées dans la littérature pour caractériser

I'état de la surface d’un matériau sont la rugosité o et la pente de la surface 7 [119].

Le circuit proposé par Bahrami et al. [118] comprend cinqg résistances différentes (Figure
2.12). Sur le chemin des macrogaps, on retrouve la résistance de conduction solide (R,.) en
série avec la résistance de conduction dans le fluide (R¢). Le long du chemin par laire de
contact, on retrouve la résistance a la constriction ou a 'expansion (Ry) en série avec les

résistances du microcontact solide (R) et de conduction dans le fluide dans les microgaps



38

Tj
/ g
R A = Rai RL,i €
cl © (o]
' Ry ; 2o =
) o ()
Aire de a g T
contact R E R Rg RS .g
R(; .,: """"" > 8 % £
Macrogap [~ 'y o) %
Rg E =
: ® < R R| i S
Ry . 2 c Lj o
Rc,j l o

~~—~ ,
T] Tj

(a) (b)

Figure 2.12 Représentation des résistances thermiques sur les deux chemins en parallele du
transfert de chaleur entre les particules i et j en contact (a) et réseau de résistances thermiques
associé (b). Les résistances en rouge R¢ et R, font référence a des résistances de conduction
dans la phase gazeuse alors que toutes les autres résistances font référence a la phase solide.
Toutes les résistances thermiques sont exprimées en K/W.
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(Ry), les deux derniéres résistances étant en parallele. Dans leur travail, Bahrami et al. [118§]
dérivent des équations pour toutes ces résistances, excepté la résistance de conduction solide
R.. En effet, ces auteurs supposent que la conduction dans le solide est beaucoup plus rapide
que celle dans le fluide, permettant de négliger R. devant R dans le chemin des macrogaps.

Les équations de chaque résistance seront détaillées dans les Chapitres 5 et 6.

Ainsi, le modele théorique présenté par Bahrami et al. [118] considere la rugosité de surface a
travers les résistances R, et R, au niveau du contact solide (Figure 2.12) et semble étre un bon
candidat pour tester I'effet de la rugosité sur la conductivité thermique de différents matériaux
granulaires. Cependant, a part Van Lew [92] dont nous avons discuté précédemment, nous
ne connaissons personne qui ait tenté d’implémenter ce modele dans un code de TDEM.
Il est donc impossible de savoir a ce jour si les équations développées par Bahrami et al.
[118] décrivant toutes les résistances thermiques représentent bien la réalité et permettent

d’expliquer la variabilité des résultats expérimentaux des conductivités thermiques effectives.

Validation de la TDEM en dynamique

La majorité des travaux discutés jusqu’a maintenant concernant un modele de TDEM ont
validé leurs résultats en statique dans des lits de particules et ont calculé la conductivité
thermique effective. Dans un lit de particules en mouvement, comme c’est le cas dans un
cylindre rotatif, certains auteurs suggeérent que le coefficient de conductance totale H;; doit
étre calculé différemment. En effet, Yang et al. [98] et Zhou et al. [94] suggerent de diviser
I’apport du contact solide en deux parties : un échange lorsque les particules sont longtemps
en contact (représenté avec I’équation de Batchelor et O’Brien [88]) et un échange instantané
lors d’une collision qui dépend du temps de contact t., dont la conductance H,,;; se calcule
ainsi :

rat1?

2.30
(piCikpi) Y2 + (p;Cikyp ;)12 (2.30)

/
Hcol,ij =cC

ou ¢ est un coefficient déterminé par un ensemble de corrélations et t. est le temps de contact

entre les deux particules.

Afin de valider ces modeles en dynamique, il existe beaucoup moins de données expérimen-
tales. En effet, la prise de mesure de température a I'intérieur d’un équipement en mouvement
est beaucoup plus complexe qu’en statique pour déterminer la conductivité thermique effec-
tive. Chaudhuri et al. [120] présentent 1’évolution en temps d'une température moyenne,
obtenue en moyennant les valeurs mesurées par dix thermocouples insérés dans un lit rotatif

a intervalles réguliers, en stoppant la rotation a chaque fois. Ils ont observé le comportement
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de particules d’alumine et de silice. Komossa et al. [85] présentent ’élévation de températures
mesurées expérimentalement a différentes hauteurs dans un four rotatif rempli de billes de
verre, et pour différentes vitesses de rotation du cylindre. Finalement, Nafsun et al. [121]
recensent I’homogénéisation de la température dans un cylindre rotatif dans lequel des parti-
cules de sable de quartz de deux températures initiales sont insérées. Ils utilisent des mesures
de température effectuées par plusieurs thermocouples insérés a différentes hauteurs dans le

cylindre.

2.3.4 Le transfert de chaleur dans les matériaux granulaires de tailles différentes

Enfin, il convient de souligner que la totalité des travaux présentés jusqu’a date dans la revue
de littérature concernant le transfert thermique étudie des systeémes de particules monodis-
perses, c’est-a-dire des particules d’une seule taille. Le nombre de recherches combinant le
transfert de chaleur et des particules de tailles différentes est beaucoup plus limité. Nafsun
et al. [122] ont étendu leur méthode expérimentale pour étudier I'homogénéisation dans un
lit rotatif avec des particules différentes, et donc ou une ségrégation radiale avait lieu. Ils ont
conclu que la ségrégation générait des gradients de température élevés dans le cylindre et des
temps d’homogénéisation plus longs. A notre connaissance, aucun autre travail n’a repris ces

travaux pour les pousser plus loin.

Du c6té numérique, seuls deux auteurs ont tenté d’étendre leurs modeles de TDEM pour
des particules bidisperses. Gan et al. [107] ont présenté des équations pour modéliser le
transfert de chaleur dans des ellipses de tailles différentes. Toutefois, tous les résultats qu’ils
présentent par la suite concernent des mélanges monodisperses. Leurs travaux ne sont donc
pas révélateurs concernant le transfert de chaleur dans des milieux bidisperses. Ils ont par
contre conclu que les ellipses avaient des transferts de chaleur plus efficaces que les spheres
grice a leurs nombres de contacts plus élevés. Finalement, tout récemment, Chen et al. [123]
ont étendu un modele de TDEM en bidisperse, mais ont limité leur recherche a des lits de
particules statiques. Ils ont néanmoins observé un impact certain de la composition et de la

fraction solide des milieux granulaires sur la conductivité thermique effective.
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CHAPITRE 3 SYNTHESE ET ORGANISATION DE LA THESE

3.1 Synthese

Ainsi, la revue de littérature démontre que plusieurs recherches ont déja été effectuées afin
d’analyser le comportement des matériaux granulaires dans un tambour rotatif. Les méca-
nismes de ségrégation par taille et par masse volumique, ainsi que les différents patrons de
ségrégation, ont été étudiés et confirmés de manieres expérimentale et numérique. Il a été
démontré que ces patrons de ségrégation favorisent I'apparition de zones riches en un certain
type de particules et réduisent ainsi ’homogénéité globale du lit granulaire. La majorité de
ces études sur la ségrégation se sont penchées sur des particules sphériques, alors que plu-
sieurs industries doivent faire face a des particules aux formes irrégulieres : des morceaux de
pneu, des copeaux de bois, des levures, des comprimés pharmaceutiques... Selon la littérature,
les arétes des formes non sphériques semblent jouer un réle important dans la transmission
d’énergie entre les particules, influencant les patrons de ségrégation. Il n’est pas encore cer-
tain si les mécanismes connus expliquant la ségrégation radiale dans les particules sphériques
peuvent étre appliqués tels quels aux particules non sphériques. Cependant, il ne fait aucun
doute selon la littérature que, autant dans les particules sphériques que non sphériques, le
phénomene de ségrégation est un phénomene d'une grande importance qui survient rapide-
ment dans tout équipement mettant en mouvement des particules solides ayant des propriétés

différentes, ce qui est presque toujours le cas en industrie.

Pourtant, nous avons vu que la quasi-totalité des études portant sur le transfert de chaleur
dans les matériaux granulaires ne concernait que des particules identiques. De plus, méme au
niveau de ces particules monodisperses, il ne semble pas y avoir unanimité dans la littérature
par rapport aux modeles a utiliser. Alors que les modeles de la DEM sont bien établis dans la
littérature, comme nous l’avons vu, il existe plusieurs modeles afin de représenter le transfert
de chaleur, modeles que 'on regroupe sous I'acronyme TDEM (thermal discrete element
method). Ces modeles semblent tous avoir des gammes de validité précises basées sur le ratio
de conductivité thermique de la particule sur celle du fluide environnant et chaque auteur
développe sa propre version de TDEM adaptée a la situation étudiée, ce qui rend la littérature
complexe et confuse. Il n’existe pas de modele de TDEM universel qui s’adapte par lui-méme
selon les propriétés des particules. De plus, malgré le nombre élevé de modeles de TDEM
potentiels, nous avons vu qu’aucun de ces modeles ne semblait en mesure d’expliquer la
grande variabilité des résultats expérimentaux mesurant la conductivité thermique effective

de lits de particules ayant une conductivité thermique tres élevée.
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En ce qui concerne la bidispersité, a notre connaissance, seulement deux auteurs se sont
penchés sur le cas d’un transfert de chaleur dans un mélange de particules de tailles différentes.
Ces deux auteurs ont notamment relevé le manque de données expérimentales pour valider
les modeles dans des mélanges bidisperses de particules et I'importance que le ratio de taille
pouvait avoir sur I'efficacité du transfert de chaleur. Ainsi, il y a un manque dans la littérature
concernant les informations pouvant aider a comprendre 1’évolution de température dans un

four rotatif chauffé a la paroi dans lequel se passe un phénomene de ségrégation.

3.2 Sous-objectifs

Ainsi, afin d’atteindre notre objectif principal précédemment énoncé, qui est de quantifier
Pimpact de la ségrégation granulaire sur le transfert de chaleur dans un lit rotatif,
nous suggérons les trois sous-objectifs définis ci-dessous.

— Sous-objectif 1 : Développer un modele de transfert de chaleur TDEM en monodisperse,
qui prend en compte les propriétés de surface des particules, notamment la rugosité, et qui
s’applique a toute particule sur une vaste gamme de conductivité thermique (Article 1)

— Sous-objectif 2 : Quantifier I'impact de la ségrégation granulaire sur le transfert de chaleur
dans différents lits de particules ségréguées dans un cylindre rotatif (Article 2)

— Sous-obectif 3 : Différencier la ségrégation granulaire dans un cylindre rotatif entre des

particules sphériques et des particules non sphériques (Article 3)

3.3 Organisation de la these

Chaque sous-objectif présenté ci-dessus représente donc un chapitre de cette these. Avant
de se lancer dans le coeur du sujet, nous commencerons avec une méthodologie générale
(Chapitre 4) qui présentera les plateformes et les codes numériques utilisés tout au long de
ce projet, les géométries étudiées ainsi que les grandes hypothése posées pendant ce projet.
L’organisation de la theése est schématisée a la Figure 3.1, ou chaque article est résumé a

I’aide de quelques mots-clés.

Ainsi dong, le premier article présenté au Chapitre 5 examine de plus pres les mécanismes de
transfert de chaleur dans un matériau granulaire, étudiant le transfert a I’échelle du contact
entre deux particules. A I'aide d’expériences réalisées en laboratoire dans des lits de parti-
cules statiques, nous avons développé un nouveau modele de transfert de chaleur complet,
applicable a une beaucoup plus grande gamme de particules, notamment celles avec des
conductivités thermiques plus faibles et plus élevées et celles ayant une forte rugosité de sur-

face. Etant donné que ces parametres n’étaient pas tres connus dans la littérature, nous avons
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Chapitre 5
Article 1
Nouveau modeéle de transfert
thermique et rugosité

R Macrogap

Code utilisé : LIGGGHTS
Soumis a Chemical Engineering

Science
Nouveau
modeéle TDEM
Chapitre 6 Chapitre 7
Article 2 Article 3
Ségrégation et transfert thermique Ségrégation et particules non
dans un cylindre rotatif sphériques dans un cylindre rotatif
Code utilisé : LIGGGHTS Code utilisé : GRAINS 3D
Soumis a AIChE Journal Soumis a Computational Particle
Mechanics

f

Quantifier I'impact de la ségrégation
granulaire sur le transfert de chaleur dans
un lit rotatif pour tout type de particules

Figure 3.1 Schématisation de l'organisation de la theése avec les trois articles qui y sont
présentés, ainsi que leurs liens pointant vers 'objectif général.
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d’abord limité notre étude aux cas monodisperses de particules, donc avec la méme taille, afin
de pouvoir comparer notre modele avec plusieurs données de la littérature, expérimentales,
numériques et provenant de corrélations. Nous avons implémenté notre modele TDEM dans

la plateforme libre d’acces LIGGGHTS qui sera présentée au Chapitre 4.

Le modele développé et validé dans le premier article (Chapitre 5) est ensuite utilisé et étendu
dans le deuxiéme article (Chapitre 6). En effet, dans ce chapitre, nous combinons les notions
de ségrégation granulaire (bien connues dans la littérature) et celles de transfert de chaleur
(étudiées dans le premier article) afin d’étudier le transfert de chaleur dans différents lits
de particules ségréguées. Les patrons de ségrégation étudiés sont tous obtenus de maniere
naturelle a I’aide de simulations dans des cylindres rotatifs. Nous avons d’abord modifié notre
modele de transfert de chaleur afin qu’il soit capable de représenter des cas bidisperses, en
prenant soin de le valider avec nos propres mesures expérimentales. Puis, nous avons utilisé ce
modele afin d’étudier les profils de température dans un cylindre rotatif dans lequel différents

patrons de ségrégation sont présents.

Finalement, le Chapitre 7 traite de ségrégation granulaire non sphérique dans un cylindre
rotatif, sans transfert de chaleur. Nous sommes d’avis que le transfert de chaleur dans des
particules non sphériques nécessiterait encore beaucoup de travail afin d’étre simulé adéqua-
tement, les points de contact et les surfaces d’échange étant tres irréguliers pour des particules
non sphériques. Le troisieme article représente donc un premier pas vers la combinaison de
tous ces aspects ensemble : la ségrégation, le transfert de chaleur et la non-sphéricité. Les
résultats de ce travail ont été générés par un code spécialisé dans le traitement de particules
non sphériques, Grains3D, créé par le professeur Anthony Wachs. Ce code sera présenté a
la Section 4.1. Afin d’apprendre & utiliser ce code, 'auteure de cette these s’est envolée vers
Vancouver a 1'Université de la Colombie-Britannique ot enseigne le professeur Wachs!. Ce

séjour a permis une belle collaboration et la rédaction du troisiéme article.

Ainsi, les deux premiers articles, traitant du transfert de chaleur, ont été réalisés a ’aide du
code LIGGGHTS, un code libre d’acces géré par une compagnie se situant en Autriche ?. Ce
code est également détaillé dans la Section 4.1. Malheureusement, le code Grains3D ne com-
portait pas de module pour effectuer le transfert de chaleur, alors que LIGGGHTS, au début
de ce projet, ne permettait pas la modélisation de particules non sphériques. Cela explique
I'utilisation de deux codes différents, tous deux utilisés a la base pour résoudre la dynamique

de matériaux granulaires. Au courant de mon projet, les concepteurs de LIGGGHTS ont

1. et aussi parce que j’avais bien besoin de changer d’air a ce moment de ma vie et que j’ai pu profiter de
cette incroyable opportunité! Merci encore & mes directeurs de I’avoir permis!

2. ou j’ai également eu la grande chance de me rendre afin de suivre une formation sur 'utilisation du
code
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rajouté un module pour traiter des particules non sphériques. Aujourd’hui, il serait donc
possible de traiter I’entiereté de cette these uniquement avec LIGGGHTS, ce qui n’était pas

le cas il y a.... 6 ans!
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CHAPITRE 4 METHODOLOGIE

Dans ce chapitre, nous présentons certaines notions de méthodologie communes a plusieurs
chapitres de cette these. Il est évident que la méthodologie spécifique a chaque article est
présentée dans le chapitre associé. Ici, nous présentons rapidement les deux plateformes nu-
mériques utilisées pour effectuer nos simulations (Section 4.1), les géométries rencontrées
tout au long de la these (Section 4.2), puis les grandes hypothéses ou cas de figure utilisés
(Section 4.3).

4.1 Plateformes et codes numériques

Comme présenté dans la revue de littérature, plusieurs codes numériques ont vu le jour
dans les dernieres décennies afin de modéliser la dynamique des matériaux granulaires. Pour

réaliser cette these, notre choix s’est arrété sur les plateformes LIGGGHTS et Grains3D.

4.1.1 La plateforme LIGGGHTS

La plateforme LIGGGHTS (LAMMPS Improved for General Geometry and Granular Heat
Transfer Simulations) est un logiciel libre d’acces de simulations de particules discretes a
I'aide de la DEM (Discrete Element Method). La plateforme LIGGGHTS a été développée
en Autriche et est présentement utilisée par un bon nombre de chercheurs et d’industriels
a travers le monde afin de répondre a des problématiques qui traitent de matériaux granu-
laires. Cette grande communauté d’utilisateurs internationaux a d’ailleurs motivé notre choix
pour cette plateforme, étant donné qu’elle offre maintenant une large banque de questions
et de réponses sur des forums en ligne, ainsi qu'une bonne documentation. La plateforme
LIGGGHTS est également tres rapide et se préte bien au calcul en parallele, ce qui est néces-
saire pour effectuer des simulations avec un grand nombre de particules. Nous avons utilisé
LIGGGHTS pour générer les résultats des deux premiers articles traitant du transfert de

chaleur.

La simulation numérique en général comporte trois grandes étapes qui sont (1) le prétraite-
ment, (2) la simulation et (3) le post-traitement. La plateforme LIGGGHTS sert a effectuer
la simulation seulement. Les étapes de prétraitement et de post-traitement nécessitent quant
a elles I'utilisation de quelques autres logiciels, ainsi qu’illustré a la Figure 4.1. Pour fonc-
tionner, le code LIGGGHTS a besoin de deux items en entrée : un maillage surfacique pour

établir la géométrie avec laquelle les particules peuvent entrer en collision, ainsi qu'un script
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d’entrée détaillant toutes les conditions de la simulation, notamment les propriétés des par-
ticules, les solveurs a utiliser, les dimensions du domaine de simulation, les caractéristiques
des conditions frontieres (fixes ou périodiques), les fichiers de sortie désirés... Ces étapes font
partie du prétraitement. Nous avons choisi le logiciel SALOME afin de générer les maillages,
car ce dernier est simple a utiliser et libre d’acces également. A 1la sortie de la simulation, le
code LIGGGHTS génere des fichiers texte a une certaine fréquence dans le temps contenant
I'information que nous avons ciblée dans le script d’entrée. Dans notre cas, les informations
désirées étaient la position, la vitesse, la vitesse angulaire et la température de chaque parti-
cule. Viennent ensuite les étapes de post-traitement. Nous avons ensuite utilisé le langage de
programmation Python afin d’extraire de ces fichiers textes des métriques analysables. Pour
ce faire, plusieurs scripts automatiques Python ont été élaborés. Le logiciel Excel était préféré
pour créer les graphiques. Les fichiers de sortie de LIGGGHTS peuvent également étre lus
par le logiciel ParaView, spécialisé dans la visualisation 3D de données numériques. C’est
grace a ParaView que cette these est davantage colorée qu'un long fichier de chiffres en noir
et blanc. Finalement, il est aussi nécessaire de connaitre le langage BASH, car LIGGGHTS
ne possede pas d’interface graphique et la communication avec le logiciel s’effectue a travers

le terminal et les lignes de commande.

Ainsi, 'utilisation de LIGGGHTS et ’analyse numérique qui sera présentée dans cette these
requiérent I’appropriation de plusieurs autres logiciels et langages!. C’est dans la plateforme
LIGGGHTS que nous implémenterons notre propre code de TDEM, basé sur les travaux de

Bahrami et al. [118], afin d’obtenir tous les résultats en thermique des Articles 1 et 2.

4.1.2 Le code Grains3D

Le code Grains3D représente une alternative a LIGGGHTS. 1l s’agit d’un autre code servant
a résoudre les équations de la DEM et d’ainsi obtenir la position et la vitesse de chaque
particule dans le systéeme. Ce code n’est pas libre d’acces et a été développé par le professeur
Anthony Wachs, travaillant présentement a 1I’Université de la Colombie-Britannique. Il est
utilisé dans cette these principalement pour simuler des particules non sphériques détenant
des coins et des arétes, particularité pour laquelle il a été développé. L’utilisation de Grains3D
s’apparente énormément a LIGGGHTS, dans le sens que les mémes étapes de prétraitement
et de post-traitement présentés a la Figure 4.1 doivent étre réalisées. Evidemment, les scripts
d’entrée ne sont pas les mémes et les fichiers de sortie ne se ressemblent pas, ce qui a nécessité

la rédaction de scripts Python de post-traitement différents.

1. et multiplient ainsi la possibilité et 'apparition inévitable de ce qu’on appelle si affectueusement des
bugs!!
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Fichier script d’entrée
Langage propre a LIGGGHTS

@ THE BOURNE-AGAIN SHELL

Rotational speed (RPM)
1535 50 60 72 80 90 100 115

M ParaView

0 0.5 1 1.5 2 2.5
Froude number (-)

Figure 4.1 L’utilisation de la plateforme LIGGGHTS qui simule la DEM nécessite la compré-
hension des logiciels SALOME (génération de maillages), Python (calculs de post-traitement),
Paraview (visualisation des résultats) et Excel (création de graphiques) ainsi que la connais-

sance du langage BASH, car la majorité du travail s’effectue sur Linux en utilisant les lignes
de commande.
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4.2 Géométries utilisées et tests de validation

Lorsque les trois étapes de la simulation numérique telles qu’illustrées a la Figure 4.1 sont
effectuées, des résultats numériques sont obtenus. Afin de savoir si ces résultats sont fiables
et représentent bien ce que nous voulons étudier, il est nécessaire de bien comprendre une
autre facette de la modélisation : la vérification et validation. La vérification consiste a
comparer les résultats de la simulation avec des solutions analytiques afin de s’assurer que le
modele résout bien les équations désirées. La validation, quant a elle, consiste a comparer les
résultats de la simulation avec des résultats expérimentaux afin de s’assurer que le modele
considere bien tous les phénomenes en jeu et représente la réalité dans des circonstances
souvent simplifiées et controlées. Chacun des articles présentés dans cette these comporte
un test de validation qui a pour but de créditer le modele utilisé et de valider les résultats
obtenus. Les deux montages expérimentaux utilisés pour ces validations sont présentés ci-

dessous. Deux tests de vérification et validation supplémentaires sont présentés en Annexe

A.

4.2.1 Validation du transfert thermique

Afin de valider notre modele de transfert de chaleur en monodisperse (Article 1), puis en
bidisperse (Article 2), nous avons eu recours au méme montage expérimental illustré avec

son penchant numérique a la Figure 4.2(a). Ce montage est situé a Polytechnique Montréal.

Le lit de particules était inséré dans une boite isolée par de la styromousse sur les cotés
et chauffé par une plaque chauffante déposée sur le dessus. Nous avons fait plusieurs expé-
riences avec plusieurs matériaux différents qui seront expliqués plus en détail dans les Articles

associés.

4.2.2 Validation du mouvement de particules cubiques

La géométrie principale d’'intérét de cette these demeure néanmoins le cylindre rotatif. Comme
mentionné dans la revue de littérature, c’est dans cet équipement que plusieurs opérations
faisant intervenir le transfert de chaleur et les mécanismes de ségrégation prennent place.
Ainsi, les simulations réalisées dans les Articles 2 et 3 (Chapitres 6 et 7) se tiendront en
grande majorité dans un cylindre rotatif. Afin de valider le mouvement de particules non
sphériques dans un tel équipement, nous avons inséré des particules cubiques dans un cylindre
rotatif situé dans les laboratoires de I’Université de la Colombie-Britannique et avons filmé
la dynamique de ces particules pour plusieurs vitesses de rotation de cylindre, comme illustré
a la Figure 4.2(b).
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Figure 4.2 Montages expérimentaux et leur représentation numérique utilisés pour valider
nos modeles de transfert de chaleur dans les Articles 1 et 2 (a) et notre modele dynamique
de particules non sphériques dans I’Article 3 (b).
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4.3 Grandes hypotheses de la these

Toute recherche se base sur certaines hypotheses et certaines conditions spécifiques pour
générer des conclusions. Avant de présenter tout résultat, nous tenons a rappeler ici le cadre

théorique que nous nous sommes imposé dans le cadre de cette these.

4.3.1 Aucune réaction chimique

Il convient de rappeler que bien que le but ultime du modele développé tend a résoudre des
écoulements granulaires dans lesquels une réaction chimique se produit, comme exemple, la
pyrolyse, la présente theése ne considére aucune réaction chimique. En effet, nous nous intéres-
sons principalement au transfert de chaleur par conduction entre les murs d’un équipement et
le lit granulaire, et non a la chaleur émise ou absorbée par une réaction chimique. Nos simu-
lations pourraient ainsi correspondre a la premiere étape de préchauffage d’un lit granulaire,
en aval a une réaction chimique. Une telle étape est souvent nécessaire pour toute réaction
endothermique qui nécessite I'atteinte d’une température minimale pour que les particules
réactives débutent la réaction chimique, comme c’est le cas pour la pyrolyse de pneus. Cette
étape pose plusieurs problemes d’uniformité de température dans I’équipement, ce qui mene

a un controle difficile.

4.3.2 Forces en jeu

Tout au long de cette these, les particules sont considérées assez larges pour négliger les
forces interparticulaires, les forces de cohésion et les forces de van der Waals. Les particules
sont également considérées neutres et seches, ce qui permet de négliger les forces capillaires
et les forces électrostatiques. Les seules forces agissant sur les particules dans notre étude
numérique sont donc la force de contact (particule-particule et particule-mur) et la force de

gravité.

4.3.3 Meécanismes de transfert de chaleur négligés

Dans les Article 1 et 2 portant sur le transfert de chaleur dans les matériaux granulaires,

nous avons négligé les mécanismes de transfert suivants, qui sont illustrés a la Figure 2.9 :
1. Conduction au sein méme de la particule (mécanisme 1)
2. Rayonnement entre les particules (mécanisme 3)

3. Convection naturelle dans les gaps d’air entre les particules (partie du mécanisme 4)
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Afin de justifier ces hypothéses, nous nous basons sur les trois nombres adimensionnels pré-
sentés dans la revue de la littérature et rappelés dans chacun des articles concernés : le nombre

de Biot, le ratio du transfert radiatif sur le transfert conductif puis le nombre de Grashof.

Ainsi, en ayant en téte ces hypotheses directrices, les outils numériques utilisés ainsi que les
géométries rencontrées, la table est mise pour le plat de résistance. Nous pouvons maintenant
plonger dans le coeur du sujet et explorer en détail comment nous avons répondu a chacun
de nos sous-objectifs par le biais de trois articles qui sont présentés dans les trois prochains

chapitres.
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CHAPITRE 5 ARTICLE 1 : IMPACT OF SURFACE ROUGHNESS ON
HEAT TRANSFER THROUGH SPHERICAL PARTICLE PACKED BEDS

Christine Beaulieu, David Vidal, Bahman Yari, Jamal Chaouki and Francois Bertrand

Submitted to Chemical Engineering Science Journal

Abstract A new thermal discrete element method-based model relying on a resistance net-
work and considering conduction at the particle contact point, conduction in the surrounding
fluid and particle conduction was developed. The model was validated using measurements
of temperature evolution in four packed beds of glass, steel and two types of aluminum alloy
beads whose roughness was characterized by AFM. The detailed analysis of every resistance
in the network for the four materials showed that conduction in the fluid in the macrogap
between the particles is not negligible for any material and is even preponderant, especially
at low particle-to-fluid thermal conductivity ratios (k). The model simulations also revealed
that roughness has a significant impact on the effective thermal conductivity of packed beds
with a x > 3000. This finding explains, for the first time, the large increase in the scattering

of effective thermal conductivity data observed in the literature as s is increased.

Keywords Discrete element method ; Heat transfer ; Effective thermal conductivity ; Gra-

nular material ; Surface roughness; Packed bed

5.1 Introduction

In many industrial processes, such as those involving cryogenic insulators, ceramic pebble
beds [92], solid waste pyrolysis, fluidized beds and packed bed catalytic reactors [105, 124],
granular materials need to be heated up or cooled down. To know the rate at which the
temperature evolves in such processes and thus to predict their overall macroscopic behavior,
the heat transfer process at the particle scale must be known. Heat transfer through granular
materials has been a subject of interest over the past few decades. However, because of their
discrete nature, unlike fluid and solid materials, the heat transfer mechanisms in granular
materials are more complex and harder to understand. Researchers have tried to predict the
temperature evolution and the effective thermal conductivity of packed beds using analytical
equations, experiments and/or numerical simulations. Vargas et al. [84] numerically studied
heat transfer through a packed bed under vacuum and showed that particle packing and the

stress lines that form in the bed have a significant influence on the size and location of hot
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spots in a reactor. Non-symmetric stress lines are responsible for a non-uniform temperature
elevation in the bed that cannot be adequately predicted by a continuum-based Eulerian
approach. Liang et al. [125] developed a theoretical model to predict the effective thermal
conductivity of packed beds by representing every static column of particles as a chain of
contacting elements. However, they needed to introduce a fitting parameter, calibrated empi-
rically, to account for the heterogeneity and irregularity of the real granular structure. Gan et
al. [107] also noted that mathematical heat transfer models used to study granular materials
are limited by the complexity of the bed geometry and by overly simplistic assumptions that

lose the distinctive character of granular material.

The most common modeling approach in the literature for studying the impact of the discrete
nature of granular materials on heat transfer is the Discrete Element Method (DEM) and its
derived approach, the Thermal Discrete Element Method (TDEM) [52,56]. This numerical
Lagrangian method has been widely used to calculate the dynamical evolution of a large
set of discrete particles and thus to track the position, velocity and angular velocity of each
particle over time. It relies on the time integration of Newton’s second law of motion for each
particle. During the dynamical evolution of the particle assembly, particles are allowed to
momentarily overlap slightly. These overlaps are used to relax collisions and calculate contact
forces modeled by a system of fictitious springs and dashpots related to the magnitude of
the overlap. These springs and dashpots are meant to respectively restitute and dissipate (as
most collisions are inelastic) some of the kinetic energy during the collisions [52]. In addition,
TDEM, which makes it possible to follow the temperature of each particle by the local heat
balance between particles, was more recently introduced to simultaneously track heat transfer
across particle systems [56, 83, 84]. According to Shi et al. [80], unlike the large amount of
research done on granular materials over the years using numerical simulations, little work

has been devoted to heat transfer, despite its importance and complexity.

TDEM relies on calculating the heat transfer between two particles whose temperature differs.

This leads to the following global equation :
Qij = H,; (T; = 1)) (5.1)

where T;, ();; and H;; are, respectively, the temperature of particle ¢, the total rate of heat
transferred between particles ¢ and j, and the total heat conductance that defines the ability

of particles 7 and j to transfer heat between them when their temperatures differ.

However, H;; is a global parameter that lumps different aspects. Indeed, since granular ma-
terials are non continuous and multiphase systems, the three modes of heat transfer, that is,

conduction, convection and radiation, may occur with different intensities. In addition, the
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three main modes can decline in many heat pathways (or channels) in granular materials as
listed below.

. Conduction through the particle itself
. Conduction through the contact area

. Conduction through the surrounding fluid

1
2
3
4. Heat transfer by natural or forced fluid convection
5. Heat transfer by particle radiation

6

. Heat transfer by particle convection

The complexity of TDEM lies in the determination of which mechanisms are dominant in
which situations and how these mechanisms are formulated. In previous studies, conduction
inside the particle (mechanism 1) was modeled using a radial differential equation [85, 86]
that represents the temperature evolution within every single particle. When the particulate
system is large, these calculations become very demanding and can be neglected as long as
the Biot number (B7) is much smaller than 1, meaning that conduction inside the particles
is much faster than surface convection, leading to a uniform temperature within the particle

[80,87]. For particles with a small diameter (d), this hypothesis is valid as Bi is defined as :

d
Bi = —= (5.2)
kp
where h,, k, and d are, respectively, the convective heat transfer coefficient at the surface of

the particle, the particle thermal conductivity and the particle diameter.

Convection between particles and the surrounding fluid (mechanism 4) has been modeled by
Yang et al. [98] and Zhou et al. [99], with correlations that depend on the surface temperature
of the particle, the fluid Prandtl number and the particle Reynolds number. A calculation
involving convection implies knowing the velocity and the temperature of the fluid around
the particles, which requires that DEM be coupled with CFD. In static packed beds, which is
the focus of the present study, Arpaci et al. [100] showed that natural convection (mechanism
4) can be neglected between the particles as long as the characteristic length is very small,

leading to a small Grashoff number defined as :

_ gBATLS,

C

2
Hgir

Gr (5.3)

where (3 is the dilatation coefficient equal to % for an ideal gas with T;,, the mean temperature
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of the system, AT is the temperature difference in the macrogaps, L. is the length of the
macrogap, puir 1S the air density and ;- is the air dynamic viscosity. Lastly, radiation
emissions by the particles themselves can also be neglected when the particle temperatures
are low, that is, approximately T' < 650° [92-97].

At steady-state under vacuum conditions and without radiation, Batchelor and O’Brien [8§]
showed that heat conductance between two smooth elastic particles ¢ and j in contact can

be calculated as :

Hij — Qkpﬁa (54)

where k, 5 is the harmonic mean of the heat conductivities of the two particles defined as
L = 2kpikp;
p.h kp,i'f'kuj

theory, the contact area between two spheres depends on the force applied to them, which
can be obtained in DEM. This approach has been confirmed by Vargas and McCarthy [84]
and Zhang et al. [90], who found that heat transfer in a packed bed depends on the network

and a is the contact radius between the two particles. According to the Hertz

of force lines within the particle packing. They found that heat conductivity increases in a

more compressed bed as the forces applied and the contact area are larger.

However, this ideal situation does not occur in most real-life applications. As soon as there
is, in real conditions, a fluid between the particles, the question arises as to whether the heat
transfers through the fluid as well. Most studies on heat transfer agree that Batchelor and
O’Brien’s assumption (Equation 5.4) be used to represent the solid conduction at the contact
point. However, there is still no consensus for determining in which situations conduction
in the fluid (mechanism 3) must be considered nor how to calculate it. Swift [101] and
Moscardini et al. [102] respectively experimentally and numerically studied the impact of
gas pressure on the effective thermal conductivity of a packed bed. They both found that
reducing the pressure decreases the effective thermal conductivity for all the materials they
studied, meaning that the gas between the particles has an impact. Intuitively, conduction in
the fluid can only be neglected when the particle-to-fluid thermal conductivity ratio is high,
ie, k= Z—; > 0. Qi and Wright [104], Argento and Bouvard [105], Liang et al. [106], and
Zhou et al. [94] reported values of © ranging from {1000 to 4000}. For a packed bed filled
with air at normal temperature and pressure conditions (k¢ ~ 0.027 W/m.K), a © value of
4000 would mean that, for any particle with a thermal conductivity smaller than 120 W/m.K
(e.g., glass, steel, iron, rubber, etc.), conduction in the fluid would still play an important

role. This has thus pushed researchers to find a way to accurately account for that related
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heat transfer.

Two families of models can be used to represent conduction in the stagnant fluid within a
TDEM model. The first was developed by Vargas and McCarthy [87] and represents the

global conductance as :

A
Hij = H5+Hf :2kp,ha—|—ka—f (55)
!
where Hj is the conductance as defined by Batchelor and O’Brien (Equation 5.4), Hy is the
heat conductance related to conduction in the fluid, Ay is a characteristic area perpendicular
to the heat flux, k¢ is the fluid conductivity and Ly is a characteristic length in the direction
of the heat flux. This model was later used and validated by Komossa et al. [85], who studied

heat transfer through glass beads in a rotating drum.

The second was introduced by Cheng et al. [96], who developed a more complex TDEM
model based on different heat exchange areas and lengths that depend on Voronoi polyhedra
built around each particle and on the local porosity of the system. This model has been used
with some modifications and has been validated by many authors. Zhou et al. [99] and Yang
et al. [98] coupled the TDEM model developed by Cheng et al. [96] with CFD to study heat
transfer in fluidized beds and moving beds, respectively. Oschmann et al. [86] and Qi and
Wright [104] added a radiative term into the TDEM model. Qi and Wright [104] studied
heat transfer in a screw reactor and investigated at the importance of each mechanism in
the granular heat transfer process. Their results showed that conduction in the fluid was
predominant for biomass-made particles. Lastly, Gan et al. [107] used a slight modification
of Cheng’s TDEM model to investigate the effective thermal conductivity of a packed bed
of ellipsoidal particles and found that ellipsoids have a larger effective thermal conductivity

because they have more contact points throughout their packing structure.

In addition to the non-obvious selection of an appropriate fluid conductance model, different
authors came to different conclusions with respect to the impact of particle diameter on the
effective thermal conductivity of a packed bed. Indeed, Zhou et al. [94], Sangros et al. [115]
and Gan et al. [107] found that the effective thermal conductivity increased with the particle
diameter using TDEM. Swift [101] and Nasr et al. [114] also came to the same conclusion
experimentally. On the other hand, Gui et al. [95], who studied the impact of the packing
structure of packed beds using TDEM, reported the opposite. Sangros et al. [115] and Gui et
al. [95] did not consider conduction in the fluid even though their x value was approximately
4000, i.e., at the transition threshold mentioned previously. In addition, the diameters studied

by these authors varied over a range of several orders of magnitude, from 16 pm [115] to 10
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mm [94]. Zhou et al. [94] and Gan et al. [107] added the nuance that the effect of particle
diameter was only observable at high x values. These conflicting results make it hard to come

to a general conclusion and require a proper resolution of these apparent contradictions.

As can be seen, various TDEM models using different assumptions have been developed and
used. Overall, they seem to give good results for various situations. However, there is no clear
consensus in the literature as to which model should be used and when. In the light of the
above, it is interesting to look at how these authors validated their model. Komossa et al. [85]
validated their model by comparing the temperature elevation at different heights in a rota-
ting kiln containing glass beads (k & 37) only. To gain an insight into how the model reacts at
different s values, many authors used the effective thermal conductivity (k.) of the granular
material, which can be measured experimentally using different transient [101, 108, 109] or
steady state [110] techniques in a packed bed. Many authors also developed correlations ba-
sed on experimental measurements to calculate the effective thermal conductivity of packed
beds. Van Antwerpen et al. [111] have exhaustively reviewed the different correlations for
predicting the effective thermal conductivity of a packed bed. Amongst the various correla-
tions presented in this review, let us mention here two correlations which consider the heat
transfer through the surrounding fluid and the contact area, namely the Hsu et al’s [126]

correlation :

’Ya(l - 70) (1 - 'Ya)
ke/ke = Yaye .
B N N >0

and the Bauer and Schiindler’s [127] correlation, also known as the ZBS model :

Refky = (1= VT o[ (e— 1+ ;G)l Fr] VT g+ (- k] (5.7)
where € is the porosity of the packed bed, ~,, 7., k. and ¢ are geometric adjustable parameters
which definitions are given in [111], and kg and &, are respectively the gaseous conduction
parameter related to the Knudsen number and the radiation parameter, also defined in [111].
These two correlations were selected because they take into account both the heat transfer
through the gas phase and the solid phase, and because they are often referred to in the

literature.

Qi and Wright [104], Zhou et al. [99] and Oschmann et al. [86] all used the experimental data
gathered by Cheng et al. [96] to validate their TDEM models. They compared the responses
of their models for different particle conductivities by calculating k. at steady state. As shown
in Figure 5.1, good agreement between the proposed models and the experimental data, with

a quasi-exponential increase of k. as a function of log(k), was obtained. The data points
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presented in Figure 5.1 were directly taken from the papers of the corresponding authors.
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Figure 5.1 Effective thermal conductivity predictions from TDEM models in the literature
show good agreement with some reported experimental data with x in the range of 30 to
2500. Simulation and experimental data are taken from [99,104] and [96], respectively.

However, the experimental data collected by Cheng et al. [96] report the effective thermal
conductivity of packed beds of spherical particles as a function of s, but only in the range of
30 to 2500, when many situations in real life bring into consideration other values of , such
as glass beads in water (k ~ 2) or aluminum beads in air (k ~ 8200). Plotting additional
experimental data from other sources [93, 96,101, 109,110, 112-114] and thus with a wider
range of k revealed a much less clear trend, especially for high x values (Figure 5.2). We
have added the trendline obtained with the TDEM model reported by Qi and Wright [104]
to this graph for comparison purposes and extrapolated the trend to higher x values using
a combination of exponential and linear functions for regression of their data points such
that k./k; = 6.87 — 3.89 x (0.988)" 4+ 7.14 x 10~3x (with R?=0.999). We also generated data
points with the TDEM model presented by Komossa et al. [85], which we implemented in
the open-source DEM software LIGGGHTS [89]. We can see that both numerical models
seem to overestimate or poorly predict the effective thermal conductivity of aluminum and
chrome beads (i.e., for 2,300 < k < 41,800) experimentally measured by Swift [101] (orange
open triangular symbols) and by Nasr et al. [114] (green closed triangular symbols) by a
factor of 2 or more. On the other hand, for low x values, the model proposed by Komossa et
al. [85] reaches a plateau that cannot explain the experimental data and hence appears to be

missing a mechanism to explain heat transfer in these conditions. All these experiments were
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carried out with various particle diameters and for a large variety of bead materials and fluids
as summarized in Table 5.1. In Figure 5.2, it is also quite remarkable that the experimental
data (pink area) are significantly more scattered for high values of x than for lower values. To
our knowledge, no complete explanation for this phenomenon has yet been confirmed in the

literature and, to date, no numerical model has been able to reconcile numerical predictions

and experimental data.
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Figure 5.2 When experimental data for a wider range of x are plotted, significant scattering
in the effective conductivity measured at higher x values is revealed. Current TDEM models
overpredict the effective conductivity for these cases and are unable to explain the scattering.

Zhou et al. [94] suggested that this scattering might be explained by the fact that the ex-
periments used different sizes of particles (see Table 5.1). However, it is hard to accept this
explanation at first glance given that there is no clear consensus on the impact of particle dia-
meter on effective thermal conductivity, as mentioned earlier. Buonanno et al. [116] pointed
out that even the experimental values for aluminum beads (k &~ 7500) are very scattered in
different studies. This suggests that a phenomenon that occurs when the particles are highly
conductive has not been taken into account in current models and that could explain the

lower measured thermal conductivity of aluminum bead packed beds.

In their analytical study of the impact of solid-solid contacts on heat transfer, Luzi et al. [117]
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Tableau 5.1 Summary of the experimental conditions used for the data collected from the
literature.

Authors dpin  dmaz Fluid Bead material

(mm) (mm)
Nasr [114] 2.77  13.53 air glass, alumina, aluminium
Duncan [128] 2.38  2.38  argon, nitrogen aluminum, yellow brass, stain-

less steel, zirconium oxide,
lead-free glass

Buonanno [116] 19.05 19.98 air steel, aluminum

Prasad [113] 3 25.4  water, glycol glass, steel, acrylic

Kannuluik [112] 0.3 0.3 air glass

Ofuchi [110] 1.15 12.1  helium, water, air, glass, steel, nickel, river sand,
COq cement clinkers, raschig rings

Swift [101] 0.054 0.55  argon, nitrogen, aluminum, copper, magne-

Freon-12, methane, sium, nickel, uranium, nickel,
helium, hydrogen, zirconium, Pyrex
water
Nozad [108] 2.5 3.95  air, glycerol, water aluminum, bronze, stainless
steel, urea

pointed out that the assumption of smooth particles is often made in TDEM models, even
if most of the materials are not smooth in real life. One possibility is that roughness could
explain the discrepancy for beads with high x values where heat transfer is dominated by
conduction in the solid phase and is thus strongly impacted by the characteristics of the
solid surface. Tsory et al. [129] used a TDEM model coupled with CFD in packed beds to
study the impact of the surface slope, a fitting parameter related to the roughness that they
introduced, on heat transfer. They found that this parameter significantly influenced their
results for steel beads and thus called for further investigation. In the same vein, Chen et
al. [123] recently suggested that the effect of the surface roughness;, which was neglected
in their work, could explain why their TDEM model overpredicted the effective thermal
conductivity of packed beds of beryllium pebbles (k, = 177.9 W/m.K) by about 50%. In
addition, Buonanno et al. [116] showed experimentally that the effective thermal conductivity
of steel and aluminum beads, for which surface roughness had been purposely modified,
could be significantly altered. They showed that, for the same packing structure and load, k.
decreased with the surface roughness (red crosses in Figure 5.2), confirming that this bead
property can have a significant impact on heat transfer in a packed bed. To our knowledge,
Zhang et al. [90] were the only researchers to consider roughness in their TDEM model.
They compared their home-made TDEM code with FEM and found that adding surface
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roughness to two particles in a line assembly creates a discontinuous temperature profile at
steady state. They also found that the effective thermal conductivity decreases with surface
roughness for particles with a conductivity k, of 100 W/m.K, which appears to confirm that
surface roughness may be a possible explanation for the scattering of experimental data at
high s values. However, they did not consider the impact of a gas, which limits their work

to situations in a vacuum.

In light of the literature review above, the aim of the present paper is to propose and as-
sess a new general model to predict heat transfer in monodisperse granular materials over
a very wide range of «, (i.e., k,/ky), taking into account the impact of surface roughness.
Specifically, we propose that adding bead surface roughness to a TDEM numerical scheme
will make it possible to reconcile TDEM numerical predictions with experimental data at
very low and high s values, which cannot be done with existing TDEM models. The pro-
posed model will allow us to numerically verify the impact of roughness and more precisely
determine the impact of particle size on heat transfer in packed beds. To do so, we developed
a new TDEM model that considers surface roughness and validated the resulting model by
comparing its predictions to experimental heat transfer data gathered for packed beds of
nearly monodisperse beads of different materials, i.e., glass, stainless steel, and two different
aluminum alloys. The remainder of the article is organized as follows. After a quick reminder
of the classical DEM equations for granular dynamics, Section 5.2 also presents the detailed
thermal equations used in the proposed TDEM model that account for particle roughness as
well as the experimental and numerical plans investigated (Section 5.2.3). A description of
the validation of the proposed TDEM model is given in Section 5.3.1. Section 5.3.2 presents
an analysis of the importance of every heat transfer resistance on the global heat transfer
at a contact point between two particles. Section 5.3.3 compares the results of the proposed
TDEM model to effective thermal conductivity data drawn from the literature. Section 5.4

provides concluding remarks.

5.2 Methodology

In this section, we present the governing equations used to solve numerically the force ba-
lance implemented in the Discrete Element Method (DEM) and the heat transfer models
implemented in the Thermal Discrete Element Method (TDEM). The DEM presented in
Section 5.2.1 serves as a quick reminder as the DEM is only used here to generate static
particle packings while the focus will be on the heat transfer capability of TDEM. To study
the impact of the surface texture or roughness, we suggest modified equations for the TDEM

model (Section 5.2.2). In order to validate the proposed model, we validated our numerical
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predictions by comparing the temperature evolution of four different packed beds of mo-
nodisperse beads made of different materials with varying thermal and surface properties.
The experimental set-up and particle properties are presented in Section 5.2.3. Lastly, as
the model is confronted with many data from the literature reporting the effective thermal
conductivity of packed beds but for which little data is available on the actual roughness of
the particles used, we present the approach used to assess the validity of the proposed model
in Section 5.2.4.

5.2.1 DEM governing equations

To generate static packings of the spherical monodisperse particles used to match the experi-
mental ones used in our heat transfer study, we ran DEM simulations using the open-source
software LIGGGHTS [89]. To do this, particles, whose size matched that of the particles used
in the experiments, were randomly introduced into the computational domain and were left
to settle down under gravity using DEM. A total kinetic energy of the particulate system
lower than 1 x 10~7 J was used as the stopping criterion of the DEM simulations. This en-
sured that the bed was settled and relaxed so as to prevent too large unrealistic overlaps.
The settled packed bed acted as a starting point for the heat transfer process. In DEM,
the displacement of particles is computed by solving Newton’s second law of motion. This
law stipulates that the rate of change of translation or rotational momentum for any body
in an inertial reference frame will result, respectively, from a net force or a torque balance
acting upon it. For a particle 7, Newton’s second law is expressed, in translation and rotation,

respectively, as follows :

dv;
mz% = Z FQij + Z Fnc,ik + Fg’i + Fi’f (5.8)
i k
L& _sp (5.9)
(] dt - j 1] .

where m;, vi, I; and w; are the particle mass, velocity, moment of inertia and angular velocity
respectively. The forces that act on a particle 7 in translation are the contact forces F;, the
non-contact cohesive or non-cohesive forces F,¢ ;i (which include van der Waals, electrostatic
and capillary forces), the gravity force Fg; and the hydrodynamical or aerodynamical forces
F; ¢ resulting from the interaction with the fluid surrounding the particle. In the present study,
as the particles were large enough, the non-contact forces were neglected. Furthermore, as

the particles were surrounded by air, the aerodynamical forces could also be neglected with
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respect to the other prevailing forces acting on the particles and accounted for in the present
study, i.e., gravity and contact forces. In rotation, the torques Tj; were computed from the

contact forces acting on the particle as described below.

Following Blais et al. [52], a general expression for the contact force between two particles ¢

and j in DEM can be expressed as :

a b c d
Feii = (Knij [10ns]|" Onss — i 10nsll* Vass) + (Keis 10nssll” Oesy — veis [0nggl|* vess) (5.10)

Fo .. t
c,ij Fei

< e | F2y | (5.11)

c,ij

Ft

c,ij
where Fg; and F¢ ;; are the normal and tangential components of the contact force, &, ;; and
Yn,i; are the normal spring and dashpot coefficients, k;;; and v;;; are the tangential spring
and dashpot coefficients, dy ;5 and dg ;; are the normal and tangential overlaps, vy, ;; and vy j5
are the normal and tangential relative velocities (which are expressed as derivatives of the
overlaps with respect to time), and pc is the Coulomb friction coefficient. The exponents
a, b, ¢ and d are non-negative constants whose values define the contact force model. To
avoid particles spinning on themselves indefinitely, we also computed a friction torque that
opposes itself to an angular velocity. The simplest rolling resistance torque model, which is

implemented in the present work, reads as follows :

n

Ty =—pr | Foy |7

o (5.12)
ij

where p,. is the rolling friction coefficient of the material, r* = % is the reduced radius
iTTj

and wjj is the relative angular velocity wy; = w; — wj.

In the present study, we employed the widely used Hertz model. Thus, the exponents a, b, ¢
and d were set to 1/2, 1/4, 1/2 and 1/4, respectively. The description of the coefficients used
in the formulation of the contact force within the Hertz model are given in Table 5.2, where
Y;, ri, e, m; and v; are, respectively, the Young’s modulus, radius, coefficient of restitution,

mass and Poisson’s ratio of particle 7.

5.2.2 Modified TDEM model considering roughness

In TDEM, a heat balance is established on every particle to follow the particle temperature
in time, in addition to its position and velocity. In the present work, as the heat transfer
took place in static packed beds, the thermal problem was decoupled from the dynamical one

and only the former was solved in previously generated spherical packings. Throughout the
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Tableau 5.2 DEM parameters.

Parameter Symbol Units Definition
Normal elastic stiffness k, Pa.m 4Y*\/_
Normal viscoelastic damping Tn (Pa'/?kg®*)  —/5 \/127\/ * >0
Tangential elastic stiffness ky Pa.m 8G*\/r*
L : . 1/2 1, 53/4

Tangential viscoelastic damping i (Pal/=kg®/*) 2[ \/m\/kt *>0
Equivalent Young’s modulus YL Pa~! (lyyl) + (ly;jj )

2 2
Equivalent original Young’s modulus YL Pa~! (1Y0 £) + (1Y0 . )

0 i »J
Equivalent shear modulus = Pa~! 202- VQZ(HV") + 2(27'/%2,(1“1 )
i J

Equivalent radius L m~! ~+L

i J
Equivalent mass W}* kgt mi + mi

i j

present study, we considered heat transfer in a monodisperse rough spherical particle packed
bed in stagnant air at temperatures below 100°C. Therefore, we assumed (1) no convection,
(2) no radiation, and (3) a uniform temperature within each particle. The validity of the
results in the general case should be valid as long as these assumptions are verified. We will
come back to the validity of these assumptions in Section 5.2.3. Thus, the energy conservation

balance of any particle ¢ can be written as :

G =Y 0+ Y0, (5.13)
J
(5.14)

where Cj is the specific heat capacity of a particle ¢ and where QQg; are source terms that
could account for the heat generated by a reaction or radiation but that were taken as equal
to zero in the present study. The total rate of heat transferred between particles ¢ and j
(i.e., Qij), is defined by Equation 5.1. In the present work, we modified the total contact
heat conductance H;; so that it accounted for additional heat transfer mechanisms such as
heat transfer contact resistance due to the roughness of the particle surface and the heat

conductivity of the gas trapped between particles in contact.

To account for the heat transfer contact resistance, we relied on the analytical work of
Bahrami et al. [118] and Van Lew [92]. In these studies, the authors proposed to represent
heat transfer between two particles by an analogy with an electrical resistance network. The

heat transfer in the vicinity of a binary contact can be affected by the various resistances
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represented in Figure 5.3 and defined hereafter.

RS

R

Solid microcontacts (R;)

/| Gas microgaps (Rg)

Figure 5.3 When two particles are in contact, heat must go through many resistances in
parallel and in series to transfer from particle ¢ (hotter) to particle j (colder). Here, Rg and
R, are in red because they refer to the gas phase whereas all the other resistances are in the
solid phase. All thermal resistances are expressed in K/W.

When two particles are in contact in a stagnant fluid, heat can transfer from particle ¢ to
particle j (assuming that 7; > 7)) through two main parallel pathways : the macrogap (MG)
pathway via the stagnant fluid and the contact area (CA) pathway (Figure 5.3). There are
five different thermal resistances throughout these two pathways. In the macrogap pathway,
heat must travel through the first particle (solid conduction resistance R.;), through the
interstitial fluid between the two particles (fluid conduction resistance R) and then through
the second particle (solid conduction resistance R, ;). In the contact area pathway, heat must
first travel through the first particle (constriction resistance Ry ;) as analytically derived by
Yovanovich et al. [130], through the contact area and then through the second particle (sprea-
ding resistance Ry ;). The addition of particle surface roughness influences the formulation
of the thermal resistances in this contact area (insert to the right in Figure 5.3). Indeed,
for rough spheres, the real solid contacts that promote heat transfer occur at the top of
the surface asperities [118]. These contact points, illustrated by gray circles in the insert of
Figure 5.3 are called microcontacts. The sum of these microcontacts represents the real solid
contact area available for solid heat transfer, which is much smaller than the nominal contact
area (defined by the contact radius a), meaning that a rougher sphere would transfer heat

less efficiently. The number, shape and height of these microcontacts depend on the surface
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finish, the particle microhardness (W) and the compressive force exerted by one particle on
another. The microcontacts are characterized by the surface roughness ¢ and surface slope
7. Heat can also travel through the small pockets of gas trapped in the microgaps between
the microcontacts. Thus, in the contact area itself, there are two possible routes in parallel
as illustrated in the insert of Figure 5.3 : through the solid microcontacts (Rs) or through
the gas microgaps (R,). We can map all these routes and pathways through the resistance

network shown in Figure 5.4.

RL,i
Sy
[
2
* =4
B
a Rg Rs
[
oo
o
5
(T
s
RL,j

Figure 5.4 The thermal contact between two particles can be represented by an electrical
resistance network, where R.,; and Ry, ; are, respectively, the solid conduction resistance and
the constriction/spreading resistance of the particle i, and Rg, R, and Ry are, respectively,
the gas macrogap, the gas microcontact and the solid microcontact resistances.

From Figure 5.4, we can calculate the global thermal contact resistance between particles ¢

and j as :

1 1 1
=+
Ri;j  Rca Rwmc

(5.15)

where Ro4 and Rysq represent the resistance of the contact area and macrogap pathways

respectively (right and left branches of the resistance network in Figure 5.4), and thus :

—1
1 1

-1 . .
Rp;+ (R% + R%,) + R ; Rei+ Re + Re,

From this definition, we can calculate the contact conductance as the inverse of the contact
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resistance :

1
Hy = R (5.17)
]

Once we calculated the contact conductance from Equations 5.17 and 5.16, we replace H;;
in Equation 5.1 and compute the heat transfer between the two particles, providing that

expressions for the various resistances in the two pathways were appropriately defined.

Based on the work of Bahrami et al. [118], Vargas and McCarthy [87], Yovanovich [131],
Van Lew [92] and Komossa et al. [85], we can define the following resistances Ry ;, R.;, Re,
R, and R, by the expressions summarized in Table 5.3 and the related model parameter
definitions in Table 5.4, in which one of the main parameters is the nominal contact radius a
for two particles in contact. Bahrami et al. [118] presented relationships between the contact
pressure and the contact radius a, but instead of this definition, we used the contact radius
directly calculated by LIGGGHTS. As is very often done in DEM, the Young’s modulus of
the particles used for the simulations to generate the required packings was actually taken
smaller than the real material stiffness so as to relax the DEM stability constraint related
to Rayleigh’s time and thus allow a larger time step and faster simulations (see Section
5.2.5). As a consequence of this choice, larger overlaps and thus larger contact areas between
particles were generated. In DEM, these larger overlaps and contact areas are assumed to
have little impact on the overall particulate system dynamics within a reasonable limit [75].
However, since heat transfer depends strongly on the contact area, it is necessary to use a
contact area that is representative of the real particle stiffness and, for this, it is classic in

TDEM literature to introduce a correction factor ¢ to correct the dynamical overlap such

that [85,86,94,104,132] :
v\ 23
N 518
c (Y) (5.18)

where Y is the effective Young’s modulus used in the DEM simulations, Yj is the effective
real Young’s modulus of the particles and the 2/3 exponent appears because a Hertzian
contact force model is employed here. The thermal contact radius a depends on the so-called
dynamical and thermal overlaps illustrated in Figure 5.5 and is calculated in several steps as

follows [89] :

1. Calculation of the dynamical distance l; between particle centroids
2. Calculation of the dynamical overlap such that : 6, 4 =7r; +7; — g

3. Calculation of the thermal overlap by applying the correction factor ¢ to the dynamical
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overlap, i.e., 0,4, = OpaC
4. Calculation of the resulting thermal distance between particle centroids such that l;, =

T + r; — 5n,th

5. Calculation of the thermal contact area using Acy, = —5 (lin—ri=r; )(Zt””_r"l);lth_”w" Jlantritry)
th

6. Calculation of the resulting thermal contact radius a = 4/ Acth

™

Dynamical

Thermal

Figure 5.5 To calculate the thermal contact radius a, the dynamical overlap is corrected into
a so-called thermal overlap that accounts for the real Young’s modulus (Yp) of the particles.

As illustrated in Figure 5.5, the resulting thermal overlap is smaller than the dynamical one

as the correction factor is always below 1 (as Y > Y™).

Tableau 5.3 Expressions used for the thermal resistances present in our proposed model.

Resistance (K/W) Symbol Definition Reference
Solid conduction resistance R.; ka—A inspired by [87]
Constriction/spreading resistance Ry, T;ia [118]

e 096
0.581(2) (%,mYJ)

Solid microcontact resistance R, ol 01 [92]
Gas microcontact resistance R, 2v/20az [118]
kaazln(l—i- 2 >
at 2V20
Interstitial gas conduction resistance R¢ 2 [118]

kg [Nln(%)—i—B—A]
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Tableau 5.4 Thermal resistance model parameters (inspired for the most part from [92], [87]

and [118].

Parameter

Symbol Units Definition

Characteristic length parallel to

the heat flux

Characteristic area perpendicu-

lar to the heat flux

Equivalent microhardness

Equivalent surface roughness

Equivalent surface slope
Gas parameter
Inverse error function 1

Inverse error function 2

Maximum pressure

Molecular mean free path

Gas Prandt]l number

Gas specific heat ratio

Thermal accommodation coeffi- ar, = ar,

cients

Gas parameter

Radius ratio
Geometrical parameter

Geometrical parameter

L

Ay

a

a2

Vg

o N =

m

rarcsin(1)
2

68 x 1079 (assumed to be constant

here)

psCy
ky

1 (hypothesis that there is only

one gas)

0.7 (from [133])

2(r—Q)+M

a2

2r

SN =

0 for SC packing (hypothesis

here)
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In addition to the contact radius, we can see from Table 5.3 that the particle surface properties
such as roughness ¢ and surface slope 7 also play an important role in the two resistances
at the particle microcontact area, i.e., the solid microcontact resistance Ry and the gas
microcontact resistance R,. With all other parameters kept constant, roughness affects R,
linearly but affects R, in a more complex and non-linear way. The surface slope, on the other
hand, influences only Ry in an inversely proportional way, meaning that a higher surface slope
would result in a smaller resistance as more solid microcontacts would occur. The formulation
of Ry (Table 5.3) was taken from Van Lew [92], who investigated heat transfer in breeder
pebble beds numerically with TDEM, but only considered the resistances R, and Ry, in their
total heat conductance H,;, neglecting all resistances related to the gas phase. Also, since
the surface roughness and microhardness of one of the materials they studied were unknown,
their total conductance was finally limited to the single resistor R, as proposed by Batchelor
and O’Brien [88,92].

Unlike previous authors [92,118], who assumed that particle conductivity was much higher
than gas conductivity and thus neglected the solid conduction resistances R.; and R.; in
the macrogap pathway of their resistance models, we dropped this assumption and thus
considered R.; and R, ; as part of the resistance model. This allowed us to explore lower x
values for which experimental data existed (see Figure 5.2) and for which the Biot number
might not be as low as presented in the Introduction. In this case, the assumption that
there is no resistance in the solid might no longer hold. Our approach to defining R.; and
R.; as given in Table 5.3 was inspired by the work of Vargas and McCarthy [87]. We thus
introduced two new geometrical parameters, Ly and A,, as illustrated in Figure 5.6. L,
describes the average height between the middle plane of a particle and its surface whereas
A, describes the projected area of two contacting particles perpendicular to the heat flux,
excluding the contact area, i.e., the salmon-colored donut-shaped area in Figure 5.6 (top
view). The constriction/spreading resistance (R.;) and the two resistances in the gas phase
(Ry and R¢) were taken from the work of Bahrami et al. [118].

Lastly, note that, for the most part, the same definitions apply at a particle-wall contact,
except that the interstitial gas conduction R, is taken as R¢ ., = R¢/2 and the total global

heat resistance with the wall R;;,, becomes :

-1

1 1
Rijuw = — + (5.19)
R+ (m+7) et How

In summary, with the modified resistance network proposed and illustrated in Figure 5.4,
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Figure 5.6 The parameters Ly and A used in the calculation of R.; are geometrical.

we calculate the contribution of the heat transfer that goes through the fluid macrogap and
solid microcontact pathways for every contact between two particles using the equations
summarized in Table 5.3, of which Ry and R, in the microcontact pathway account for the
surface texture (roughness and surface slope) of the particles. We then calculate the global
thermal contact resistance for the contact using Equation 5.16. The whole heat transfer
process between two particles is thus lumped into a single H;; parameter using Equation 5.17.
The rate of heat transferred through the two particles can then be calculated using Equation
5.1 and added to the heat balance of each particle (i.e. Equation 5.14). Lastly, all these
equations were straightforwardly implemented within the TDEM algorithm of LIGGGHTS,
which made it possible to solve the heat transfer problem throughout an entire packed bed

for all cases investigated and thus to study the impact of particle roughness.

5.2.3 Experimental set-up and model validation

First, to assess the proposed TDEM model, we carried out experiments to measure the
transient temperature evolution in packed beds of spherical particles for four materials with
different thermal and surface texture properties and tried to reproduce these experiments
using our TDEM model. Our set-up consisted of an insulated box filled with monodisperse
beads in which we measured the temperature evolution over time at three different heights
and at the top and bottom plates, as illustrated in Figure 5.7(a). These temperature profiles
were compared with the predictions of the proposed TDEM model.

The dimensions of the box (10 em x 10 cm x 20 ¢cm) were chosen to be large enough to not
impact the heat transfer process inside the box, i.e., at least 8 times the particle diameter,
as suggested in the literature [94,104,134]. The box consisted of Styrofoam™ walls solidified

with a wooden frame on the outside, in which we drilled holes to insert the thermocouples
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Heating plate

Movable
aluminum lid

Thermocouple 0

Thermocouple 1 —> ——

Thermocouple 2 —> ——
Packed bed

Thermocouple 3 —> —— Sisi .

«—— Insulated box

Fixed aluminum
base

(b)

Figure 5.7 Schematic (a) and actual picture (b) of the set-up consisting of an insulated 10
cm X 10 cm x 20 cm box with thermocouples installed at different heights that was used
to validate the heat transfer model with monodisperse and rough beads of four different
materials (here with glass beads).
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at various distances from the top lid (Figure 5.7(b)). The particles lay on a fixed aluminum
plate at the bottom of the box. At time ¢ = 0 s, a hot aluminum plate was applied on top
of the granular bed and was maintained at a more or less constant temperature T}, for 4,000
s by a heating plate. We decided to heat up the packed bed from the top to avoid natural
convection, if any (we will verify this later). The temperature of the top plate was monitored
by the thermocouple probe 0 and its actual temperature evolution over time was used as time-
dependent boundary condition in the simulations. The temperature profile in the packed bed
was measured over time at different heights with three of the 1/8-inch diameter calibrated
thermocouple probes (type K, Omega™) all connected to a LabVIEW acquisition system.
The tips of the thermocouples were located at the center of the box to avoid wall effects.
We used nearly monodisperse beads made of four different materials for the packed bed, the
properties of which are summarized in Table 5.5, i.e., glass, stainless steel, and two different
aluminum alloys. The chemical compositions of the aluminum alloys are given in Table 5.6.
As can been seen, the 1100 alloy contains more aluminum than the 7A03 alloy, which explains
its higher thermal conductivity. The bottom and top walls were smooth aluminum plates.
We thus used the properties of pure aluminum for the walls (Table 5.7) and set a roughness
value of 5x1071° m, i.e., approaching 0 for the simulations. The fluid properties were taken
for air at 50°C and 1 atm (Table 5.8).

To estimate the experimental roughness o (here approximated by the root-mean-square
(RMS) value) and the surface slope 7 of the four materials, we characterized the beads
using an atomic force microscope (AFM). The images obtained are shown in Figure 5.8 and

the equations used to calculate the surface properties from these images read as :

S z (5.20)
T = \/ztané? (5.21)

where Z; is the height of each point on the surface relative to the average height of the sample
and 0 is the average angle of the asperities on the surface. Several correlations exist to link
surface slope to surface roughness [135-137]. Nonetheless, these two parameters depend on
surface texture, and it is better to measure them independently when possible. We used the
definition of Bahrami [138] to calculate 7 from the surface image obtained with the AFM
(Equation 5.21). The surface texture properties measured by AFM are reported in Table 5.5,
as well as other bead properties. Figure 5.8 and Table 5.5 show a significant difference in
surface textures between, on the one hand, the glass and stainless steel beads, which have

relatively smooth surfaces and, on the other hand, the aluminum alloy beads, which have
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rather uneven or rough surfaces.

Figure 5.8 Glass (a) and steel (b) beads have more uniform and smoother surfaces than 7A03
(c¢) and 1100 (d) aluminum alloy beads, as characterized by the AFM images taken at a
resolution of 77 nm pixels.

Based on the radii of the particles, the packed beds of glass, steel, TA03 alloy and 1100
alloy beads resulted in simulations with 2066, 8849, 1878, and 286,139 particles respectively.
The experimental porosities of the four packed beds were estimated at 41, 42, 42 and 40 +
3%, respectively, whereas the values obtained from the simulations were 44, 40, 44 and 38%,

respectively.

As the proposed TDEM model was built on several assumptions, it was worth verifying their
validity beforehand. As mentioned earlier, we neglected natural convection and radiation for
the simulations. In his thesis, Van Lew [92] showed that natural convection is negligible, even
for temperature gradients as high as 400 K/cm, which is much higher than the temperature
gradient used in the present study. As suggested by Arpaci et al. [100], to be able to neglect
natural convection within the macrogaps, we verified whether the Grashof number (Gr),
defined in Equation 5.3, which represents the ratio of buoyancy forces to viscous forces, was
lower than 2500 for the worst case scenario of our study (i.e. the largest beads which are the

7A03 aluminum alloy).
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Tableau 5.5 Mechanical and thermal properties of the four materials used for the validation
simulations.

Properties Symbol  Glass Steel 7A03* 1100*
Particle radius r (mm) 5.0 3.2 5.2 1.0
Particle density p (kg/m3) 2521 ey 2841 2667
Young’s modulus Y (MPa) 5 5 5 5
Original Young’s modulus Yy (GPa) 65 200 72 69
Poisson’s ratio v (-) 0.22 0.29 0.33 0.33
Microhardness W (GPa) 9 3 1.8 1.8
Coefficient of restitution p/p e (-) 0.8 0.8 0.8 0.8
Coefficient of restitution p/wt e (-) 0.8 0.8 0.8 0.8
Coefficient of sliding friction p/p* w (=) 1.0 0.7 1.2 1.2
Coefficient of sliding friction p/w#  p (-) 1.0 0.7 1.2 1.2
Coefficient of rolling friction p/p iy (-) 0.02 0.02 0.02 0.02
Coefficient of rolling friction p/w*  p, (-) 0.02 0.02 0.02 0.02
Thermal conductivity k, (W/m.K) 1 42 125 221
Particle-to-fluid ratio K (-) 37 1556 4630 8185
Thermal capacity C (J/kg.K) 840 464 856 896
Thermal diffusivity a (m?/s) 4.7x10771.2x107°5.1x107° 9.2x107°
Particle RMS roughness' o (nm) 25 19 281 154
Particle surface slope' 7 (-) 0.078 0.056 0.117 0.220

*7A03 and 1100 are aluminum alloys
tp/p and p/w stand for particle-particle and particle-wall interactions respectively
T As measured by atomic force microscopy (AFM)

Tableau 5.6 Alloy chemical compositions (%)

Alloy| Si | Cu| Zn| Mn | Ti | Mg| Cr| Fe | Al

7A03(0.13]2.10|6.35| 0.10 [0.05|1.46 |0.05]0.18(89.58

1100 |0.40]0.05|0.05| 0.03 0.05]0.45]0.06/0.26{98.65
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Tableau 5.7 Wall properties for the simulations.

Property Symbol Value
Young’s modulus Y., (MPa) 5
Original Young’s modulus Yy, (GPa) 100
Poisson’s ratio Vi () 0.33

Heat conductivity ky (W/m.K) 250

Heat capacity Cy (J/kg.K) 900

RMS roughness oy (nm) 0.1
Surface slope Tw (-)  same as particle
Microhardness W, (GPa) 1.8

Tableau 5.8 Fluid properties (air at 50°C and 1 atm).

Property Symbol

Value

Density pr (kg/m?) 1.1
Heat conductivity ky (W/m.K)  0.027
Heat capacity Cr (J/kgK) 1006

Dynamic viscosity puf (Pa.s) 1.85x 107°
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In this case, T}, is the mean temperature (313 K), L. is the length of the macrogap (taken
as the particle diameter, i.e., 10.4 mm), pg;, is the air density (1.1 kgm™3) and g, is the
dynamic viscosity of air (1.85 x107° Pa.s). We estimated the temperature difference in the
macrogap AT by dividing the total temperature difference between the two plates (40 K)
by the height of the packed bed (0.2 m) and by multiplying this value by the length of the
macrogap. This calculation gave a Grashof number of 259, which was significantly under the
2500 limit. To be sure that the impact of natural convection was limited to a minimum, we

placed a heating source on top of the geometry as previously mentioned (see Figure 5.7).

Radiation can usually be neglected for low temperatures [94, 139]. Following Buonanno et
al. [93], it is possible to evaluate the contribution of radiation to heat transfer in our case

using the proposed dimensionless number :

radiation _ 4SYT?d
conduction ke

(5.22)

where S is the Stefan-Boltzmann constant (5.67 x 107 Wm™2 K~%), ¢ is the sphere emissivity
(approx. 0.2 for aluminum alloys [140-142]), T},, is the packed bed mean temperature (313
K), d is the sphere diameter (10.4 mm) and k. is the effective thermal conductivity of the
packed bed (= 0.59Wm K™ from Figure 5.2 with k; =0.027 Wm~'K™!). The ratio of
radiative transfer to conductive transfer was thus approximately 0.02, which confirmed that

radiation can be neglected in the conditions of the present study according to Buonanno et
al. [93].

Lastly, a uniform temperature inside each particle was assumed to ease the calculations. This
assumption remains valid as long as the Biot number is low. Indeed, the highest Biot number
evaluated using a convective heat transfer coefficient of 10.45 Wm™2K~! (which is valid for
systems in a stagnant gas [143]) was equal to 0.1 for the 10-mm glass beads (i.e., the worst
case scenario), which was still below the limit of 1. It is, however, worth mentioning that even
though we assumed a uniform particle temperature, we still calculated a thermal resistance

due to solid conduction within particle R, ;.

5.2.4 Numerical simulations to assess the impact of roughness on effective ther-

mal conductivity

As previously shown in Figure 5.2, there are a wide variety of heat transfer behaviors in packed
beds, especially at high « values. This aspect has received little attention in the literature.

Our assumption was that this phenomenon can mainly be explained by the impact of the
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surface texture or roughness of the particles, which can be characterized for instance by both
RMS roughness and surface slope. Unfortunately, very few reports in the literature mention
these surface texture characteristics, especially for high x values, so it was not possible to
precisely numerically duplicate any of these experiments by simulations. However, if valid,
the TDEM model that we propose and that accounts for surface roughness should also
be able to reproduce this wide range of behavior as a function of x as well as of particle
diameter and roughness. This would allow both a qualitative assessment of the validity of
the proposed model and its underlying assumption about roughness, and reveal the potential
impact of roughness on the effective thermal conductivity of packed beds. To compare the
data from the literature given in Figure 5.2 with our model predictions, a series of numerical
simulations systematically varying s, particle roughness and particle diameter were carried
out. Then, we numerically calculated the effective thermal conductivity k. of various packed
beds at steady state using a simple and automated method commonly used by a number of
authors [86,94, 104].

We first created a packed bed by randomly deposing particles using the DEM features of
LIGGGHTS. Once the bed was stable and still (total kinetic energy less than 1x10~7 J as
mentioned earlier), we froze the geometry, and we used the modified TDEM model presented
in Section 5.2.2 that we implemented in LIGGGHTS to apply a constant temperature at the
bottom and top of the geometry. No external load was applied on the packings in this study.
We maintained a difference of 100 K in the vertical direction (z) and periodic boundary
conditions in the other directions. Once the thermal steady state was reached and a linear
temperature profile was established, we evaluated the heat flux ¢ at the wall and calculated
k. such that :

q

ke = T T/L

(5.23)
where ¢, Tj,, T, and L are, respectively, the heat flux at the wall in W.m~2, the temperature
of the hot wall (398 K), the temperature of the cold wall (298 K) and the thickness of the
packed bed. The dimensions of the box were the same as those suggested in the literature,
i.e., 13d x 13d x 16d [94,104], where d is the particle diameter, as illustrated in Figure 5.9.

To study the combined impacts of particle diameter and roughness on heat transfer, we ran
three sets of simulations with packings of 2-mm, 6-mm and 20-mm diameter beads. The
porosities of the packings were 44.2%, 43.8% and 43.7%, respectively. For each of these three
sets, we tested eight values of particle conductivity &, ranging from 0.027 Wm 'K~ (k = 1)
to 858.9 WmK™! (k = 31,622) and three values of surface roughness o (5 x 10™% um,
5% 1072 pm and 5 pm). We also used a correlation proposed by [144] to relate the surface
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Figure 5.9 To study the impact of roughness on k. and to compare our model with data from
the literature, we numerically generated different packed beds of dimensions 13d x 13d x 16d
with varying x, d and o using the DEM features of LIGGGHTS. The heat flux at steady
state ¢ was obtained using the proposed TDEM implemented in LIGGGHTS to account for
particle roughness.
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slope 7 to the surface roughness o through the following equation :
7 = 0.152(c™%) (5.24)

where o is expressed in pm. We kept all other parameters constant and selected their values,
which are summarized in Table 5.9 by averaging all data from the literature presented in
Table 5.1 in the Introduction. The parameters for the walls and the fluid (air) are presented
in Tables 5.7 and 5.8.

5.2.5 Time step selection

To avoid numerical instabilities in DEM, many authors use a fraction (§) of Rayleigh’s time

(tg) of wave propagation to set the time step (At) so that :

At = &t (5.25)

It has been shown [71] that the energy generated by a shock or a contact is transferred in
a solid mostly at the speed of a Rayleigh wave. Thus, the time step must be a fraction of
the time a wave takes to cross a whole particle. Rayleigh’s time can be calculated using the

following equation :

T [p

tr = —1\/5~ 2
R=3VG (5.26)
with :
£ =0.8766 + 0.163v (5.27)
Y
G = m (5.28)

Many authors use a fraction £ =0.2 to promote stable simulations [52, 73, 74]. We used
¢ = 0.15 for the DEM simulations to create the packings of particles.

As the TDEM simulations were performed on static packed beds and as granular dynamics
were no longer involved, a time step in accordance with the heat conduction process had to
be used. Uncoupling the thermal and dynamical problems allowed to use a much larger time
step to study the heat transfer behaviors of different materials and thus run multiple shorter
simulations for studying the impact of particle roughness. For the thermal problem, the time

step must be small enough so that a change in a particle temperature could only influence
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Tableau 5.9 Mechanical and thermal properties used for the study of the impact of roughness

on k..
Parameter Symbol Value
Particle radius r (mm) 1,3 o0r 10
Particle density p (kg/m?) 2739
Young’s modulus Y (Pa) 5 x 10°
Original Young’s modulus Yy (Pa) 100 x 10°
Poisson’s ratio v (-) 0.33
Microhardness W (Pa) 4.7 x 10°
Coefficient of restitution p/p e (-) 0.7
Coefficient of restitution p/w e (-) 0.7
Coefficient of sliding friction p/p wu (-) 0.4
Coefficient of sliding friction p/w p (-) 0.4
Coefficient of rolling friction p/p . (-) 0.4
Coefficient of rolling friction p/w p, (-) 0.6

Particle thermal conductivity
Particle-to-fluid ratio
Thermal capacity

Thermal diffusivity

Particle RMS roughness

Particle surface slope

ky (W/m.K)

k()

C (J/kg.K)

a (m?/s)

0.0270, 0.270, 2.70, 8.54, 27.0,
85.4, 270 and 854

1, 10, 100, 316, 1 000, 3 163, 10
000 and 31 630

1022

9.6x107°, 9.6x107%, 9.6x107,
3.1x107%, 9.6x107%, 3.1x1077,
9.6x10~° and 3.1x 104

5x107%, 5 x 1072 and 5
from Equation 5.24
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its immediate neighbors. A criterion was proposed by Zhang et al. [90] such that :

At

<1 (5.29)

where V' is the particle volume and R;; is an average global contact resistance calculated
using Equation 5.16. With the physical and thermal properties of any particle and with the

fluid properties, all the resistances can be estimated prior to any simulation, assuming that :

a = 0.3%r (5.30)
Sntn = 0.002%r (5.31)

where a, 7 and 9,4, are, respectively, the contact radius, the particle radius and the ther-
mal overlap. These ratios (0.3% and 0.002%) are the average of the ratios obtained in all
our simulations with the four materials studied. R;; could thus be estimated prior to any
simulation and a time step could be calculated. For our simulations, we chose a conservative

criterion such that :
At

~ 0.01 (5.32)

Depending on the roughness and the thermal properties of the particle, the heat transfer can
be much faster or slower, requiring time steps that vary over several orders of magnitude,
from 0.01 s to 50 s.

5.3 Results and discussion

In this section, we experimentally and numerically examine heat transfer in monodisperse
beads forming a packed bed. We first look experimentally at the evolution of temperature over
time in different packed beds composed of glass, stainless steel, and aluminum alloy beads
with similar porosities (approx. 42%). We then compare the experimental measurements to
the numerical data obtained from the proposed TDEM model that accounts for the surface
texture or roughness of each material as measured by AFM. Lastly, we numerically examine
the impact of particle diameter and roughness on the effective thermal conductivity k. and
suggest that the impact of roughness can explain and reconcile experimental data from various

literature sources and numerical model predictions.
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5.3.1 Model validation

To validate the proposed TDEM model that considers particle roughness and that was imple-
mented in LIGGGHTS, we compared the predicted temperature evolutions in four different
packed beds made of glass, stainless steel and two aluminum alloys with experimental tem-
perature measurements at three different heights in the packed beds as described in Section
5.2.3. Over time, the temperatures measured by the three thermocouples rose, as illustrated
in Figure 5.10 for the packed bed of 10.4-mm diameter 7A03 aluminum alloy beads, where T},

is the monitored temperature of the hot lid on top of the granular bed, kept at a temperature
of 54 + 3° C.

55 [ \\\
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FevasSstes h; =5.3cm
15 4 ! .
0 1000 2 000 3000 4000
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Figure 5.10 Experimental evolution of the temperature at three different heights in the pa-
cked bed of 7A03 aluminum alloy. The dashed lines represent the experimental errors of the
measurements.

As can be seen in Figure 5.10, the heat transfer process in granular material is very slow. After
4,000 s of heating, the temperature measured by Thermocouple 3 located just 5.3 cm below
the hot lid increased from 21°C to 30°C only. A similar slow heating process was observed
for all four materials, which was surprising given the differences in the thermal diffusivities
of the four materials. Indeed, the thermal diffusivity of the 7A03 aluminum alloy, which
depends directly on the thermal conductivity, was more than 100 times that of the glass
(see Table 5.5). One possible explanation is that the high thermal diffusivity of aluminum is
counterbalanced by another particle property. As can be seen in the AFM images in Figure
5.8, the surface texture of the aluminum alloy beads was significantly rougher than that

of the glass and stainless steel beads. This may have contributed to slowing down the heat
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transfer process despite the high thermal diffusivity of aluminum. This surprising slow heating
process obtained experimentally in the bed of aluminum beads is in fact the main reason for
the development of the proposed TDEM model that considers roughness. The slow heating
process can also be seen in Figure 5.11, which shows the penetration depth in the packed bed
of 7TA03 aluminum alloy beads. These images were obtained from the simulations, in which
the impact of roughness was added to the TDEM model. As shown in Figure 5.11, even after
4,000 s of heating, all the particles in slightly more half of the bottom of the packed bed were

still at the initial temperature.

Temperature (K)

320
Esws

Z308

20 cm

ESOW
294

Temperature (K)
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ESO]
294

(d) () (f)

Figure 5.11 Temperature evolutions as predicted by the TDEM model for beads of 7A03
aluminum alloy at 0 s (a), 800 s (b), 1600 s (c), 2400 s (d), 3200s (e) and 4000 s (f) with the
top plate set at 327.15 K (54°C).

Figure 5.12 presents the comparisons between the temperatures determined both experimen-
tally and numerically over time (i.e., between 0 and 4000 s) at three different heights (hy, ho
and h3) in the upper part of the four packed beds. In Figure 5.12, the shaded area represents
the total experimental error of each thermocouple, combining the thermocouple accuracy

(£1.5°C) and the error related to the exact positioning of the thermocouple, which we esti-
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mated to be £1 mm, resulting in an error of +0.5°C. The width of the shaded area around

the experimental values is thus £2°C.

In addition to the experimental data, the figure presents two sets of numerical data generated
with the proposed TDEM model : (1) one set for which the model was run using the RMS
roughness and surface slope values obtained from the AFM images (see Figure 5.8 and Table
5.5) for the model parameters o and 7 (referred to as "with roughness' in Figure 5.12),
respectively, and (2) another set for which we took Ry = R, = 0 (referred to as "without
roughness' in Figure 5.12), resulting in a case with perfectly smooth particles to determine the
impact of the addition of the roughness on the predictions by the numerical model. Overall,
the predicted temperatures accounting for particle surface texture (i.e., numerical data with
roughness) were in reasonable agreement with the experimental measurements for all three
thermocouples as all the data are, for the most part, close to or within the experimental errors.
Only the data for stainless steel beads appeared to deviate from the experimental data over
time. Note, however, that as there was no significant impact of roughness on the numerical
predictions for the glass and steel beads, Figures 5.12(a) and 5.12(b) actually present only a
single set of numerical data, and thus this deviation could not be attributed to the extension
of the TDEM model to rough surfaces but to other causes that will be discussed in the next
paragraph. The absence of any impact of roughness on the numerical predictions for the glass
and steel beads can be explained by the smooth surfaces of these two materials observed by
AFM (see Figures 5.8(a) and 5.8(b)). A more detailed explanation based on the analysis of
each thermal resistance in the network is given in Section 5.3.2. On the other hand, as can be
seen in the "without roughness" numerical data in Figures 5.12(c) and 5.12(d), not taking the
uneven surface texture of the two aluminum alloy beads into account (see Figures 5.8(c) and
5.8(d)) had a detrimental impact on the quality of the agreement between the experiments

and simulations, as the simulations overpredicted the amount of heat transfer.

Figure 5.12 also presents the evolution of temperature measured with two existing TDEM
models, i.e., the TDEM model proposed by Komossa et al. [85] that we implemented in
LIGGGHTS and the original TDEM model included by default in the open-source software
LIGGGHTS, which only considers heat transfer in the solid phase. The total heat conductance
H;; of the TDEM model implemented by default in LIGGGHTS is the one suggested by
Batchelor and O'Brien [88] and defined in Equation 5.4, within one constant, /. It is thus
well-suited for situations of heat transfer through spheres in vacuum. Komossa et al’s TDEM
model [85] considers both the gas macrogap and the contact area pathways. However, both
models neglect the surface texture effect. According to Figure 5.12(a) which represents the
packed bed made of glass beads, the model from LIGGGHTS (dashed lines) is unable of

reproducing the experimental data. Indeed, the thermocouples 2 and 3 have not risen at
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all in the simulations, whereas there is a clear elevation in the experimental data. This is
explained by the fact that most of the heat transfers through the gas phase in a packed
bed made of glass beads with x = 37. We will quantify this proportion in Section 5.3.2.
For the packed bed made of 1100 aluminum alloy beads (Figure 5.12(d)), both the models
from LIGGGHTS and Komossa et al. overpredict the elevation of temperature at the three
different heights, which seems to support our hypothesis of the impact of roughness. Indeed,
for that material, our TDEM with particle roughness falls within the experimental errors,
whereas the results from our TDEM model without roughness or from the other two TDEM

models presented are well beyond the experimental errors.

Overall, the addition of particle roughness into the TDEM model improved the quality of
the numerical predictions for the aluminum alloy beads. Furthermore, the strength of the
proposed TDEM model is to give reasonable results for the four materials presented, i.e. for

a wide range of k. This was the main objective sought with the development of this model.

Despite the overall reasonable agreement obtained between the simulations and the expe-
riments, with respect to experimental uncertainties related to thermocouple accuracy and
actual positioning, it is worth mentioning several other possible sources of discrepancies.
Note that no calibration were done here, and the data points shown are those obtained di-
rectly using all the physical, mechanical and thermal particle properties that we measured
(e.g. p, o, 7, d) or found in supplier data sheets or in tabulated data in the literature (e.g.
Yo, v, e, pe, ky, C, W), as reported in Table 5.5. A slight variation to any of those variables
would in all likelihood have an impact on the numerical predictions. For the aluminum al-
loys, while the results are accurate within the experimental errors, it is possible that slightly
different values of o and 7 measured with the AFM would have impacted the agreement
obtained. As can be seen in Figures 5.12(c) and 5.12(d), we always slightly overpredicted the
experimental temperatures. Greater roughness would have decreased the predicted tempe-
rature and improved the comparisons. Indeed, the roughness and surface slope parameters
were not easy to measure experimentally and their magnitude can be significantly affected
by the size of the measurement area [145]. We scanned an area of 50 pm X 50 pm using the
AFM to obtain the roughness and surface slope values. We feel that a sample of this size is
well representative of the glass and steel beads, which have more uniform surfaces (Figures
5.8(a) and 5.8(b)). However, we are less confident that the values obtained for the aluminum
beads are necessarily very accurate, given the heterogeneity of the aluminum surface (Figures
5.8(c) and 5.8(d)). More AFM images would have been better and a different surface texture
measurement technique such as laser profilometry could have been used [116]. However, the
agreement was satisfactory, and the proposed model predicted the heat transfer process in

four materials with different x values with reasonable accuracy. These validation tests also
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Figure 5.12 Comparison of experimental data and numerical predictions for the evolution
of temperature over time at different heights (noted hy, he and hs as per Figure 5.7(a)) in
packed beds of glass (a), stainless steel (b), 7A03 aluminum alloy (c¢) and 1100 aluminum
alloy (d) beads, with a hot plate at temperature T}, placed on the top of the packing. The
shaded area (£2.0°C) represents the overall estimated experimental error.
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showed the importance of taking the impact of roughness into account when comparing model
predictions with experimental data as with the aluminum alloy beads. It would be interesting
to use the proposed TDEM model to gain more insight into why roughness impacts the two
aluminum alloy beads but not the glass and steel beads. This will be discussed in the next

section.

Lastly, based on the temperature evolutions at different heights in the four different packed
beds, we calculated the effective thermal conductivity of each granular bed using the me-
thodology presented in Nozad et al. [108] in order to compare the values obtained from our
experiments, from the simulations with our proposed TDEM model and with Komossa et
al’s model, to correlations in the literature and to another existing TDEM model [104]. We
selected two correlations suggested by Van Antwerpen et al. [111] in their review, namely the
correlation from Hsu et al. [126] and the ZBS model [127] and we also compared with a fitted
correlation from Qi and Wright’s [104] TDEM model predictions (see Figure 5.2). The two
correlations consider the heat transfer mechanisms through the fluid, through the contact
area and through radiation (here neglected by setting x, = 0 in Equation 5.7). We used
the same contact area constants as Van Antwerpen et al. [111] to evaluate the correlations,
i.e. 7. = ¢ = 0.01 in Equations 5.6 and 5.7. Table 5.10 presents the results of the effective
thermal conductivity (k.) normalized by the fluid thermal conductivity (k) for the four ma-
terials studied. The uncertainty associated with the experimental values were evaluated from
repeated experiments. The values resulting from the TDEM models or from the correlations
are presented along with the relative error between their predictions and the experimental
data.

As can be seen from Table 5.10, the predictions from the proposed TDEM model with the par-
ticle roughness outperforms all other correlation and TDEM model predictions, specifically
for the two aluminum alloys. It is important to remember here that none of the correlations
reported by Van Antwerpen et al. [111] neither the TDEM proposed by Qi and Wright [104]
considered the particle roughness. Therefore, they are meant to predict the effective thermal
conductivity of packed beds made of perfectly smooth beads, but fail to accurately represent
the heat transfer in rough beads. Our TDEM predicts very well the effective conductivity of
glass beads (within 1%) and 7A03 alloy beads (3%). Again, the larger errors on steel beads
(36%) and 1100 alloy beads (34%) seem reasonable when compared to the existing corre-
lations that do not consider the particle roughness. Most importantly, our TDEM model
appears to best predict experimental values over a much wider range of x, which was again

the goal sought with the development of this model.
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Tableau 5.10 Comparison of the effective thermal conductivity of the packed bed normalized
by the fluid thermal conductivity measured experimentally and predicted by TDEM models
and correlations from the literature.

Glass Steel TA03 1100

K (-) 37 1556 4630 8185
ke/ky(—)
Experiments 6.7 £0.5 188 £3 22.1 +3 179 +3
Our proposed TDEM model 6.6 12.1 22.8 23.9
Error (%) 1 36 3 34
Hsu et al. correlation [126] 0.9 12.5 35.8 63.9
Error (%) 87 34 62 257
ZBS model [127] 6.7 28 54.4 83.3
Error (%) 0 49 146 365
Komossa et al. TDEM model [85] 7.3 21.1 25.6 38.9
Error (%) 10 12 16 117
Qi and Wright TDEM model [104] 4.6 18.0 39.9 65.3
Error (%) 31 4 81 265

5.3.2 Local heat transfer mechanisms

In this section, we use the values of the resistances calculated from the model (Table 5.3) to
explain the heat transfer mechanisms at the local scale between two particles in contact. For
all four materials studied, the associated resistance values are reported in Table 5.11. These
resistances can all be estimated prior to a simulation, based on the physical and thermal

properties of the particles and the properties of the fluid, as explained in Section 5.2.5.

In Table 5.11, we combined the resistances R, and R,, both of which are involved in heat
transfer at the contact area, to give R.,. We then summed all the resistances of each pathway
to give the resulting resistances of the contact area Rc 4 and of the macrogap Ry (see Figure
5.3). The contact conductance (Equation 5.17) is also given, as well as the fraction of the
heat flux that goes through each pathway, which is obtained by dividing the conductance of

each pathway by the total contact conductance Hj;.

Table 5.11 provides a great deal of information on local heat transfer between two contacting
particles for different x values. First, we see that the individual values of the various resis-
tances range over many orders of magnitude (e.g., with R, and R, for the 1100 alloy beads).
However, the resulting resistances for each pathway (Rca and Rjys) are more comparable.
We see that they are very similar in the case of the 1100 alloy beads but are very different
for the glass beads and indicate that 99.2% of the heat goes through the macrogap pathway
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Tableau 5.11 Comparison of the various resistance and conductance values obtained on ave-
rage for all four materials examined in the validation study.

Glass Steel T7TA03 1100

k() 37 1556 4630 8185
R, 13,630 102 158 678
Ry =Ry, + Ry, 33,333 1,250 267 754
Re= R+ Re; 100 4 1 2

R, 27,120 54,418 87,754 1,428 803
Re 254 420 254 1,534
Reg= (7 + B%g)fl 9,071 102 158 678
Rea = Ry + R, 42,404 1,351 424 1,432
Rye = Re + Rg 354 424 255 1,536
R 351 323 159 741
Hy;(x1073) 2.8 3.1 6.3 1.3
Hea(x1073) 0.02 0.7 2.4 0.7
Hpa(x1073) 2.8 2.4 3.9 0.6

Contact area ratio (%) 0.8 23.9 37.5 51.8
Macrogap ratio (%) 99.2 76.1 62.5 48.2

for the glass beads, compared to 48.2% for the 1100 alloy beads (Figure 5.13). This means
that the whole contact area pathway can be neglected without having a major impact on the
results for the glass beads. This also explains why a TDEM model that does not consider
heat transfer in the gas (such as LIGGGHTS default model) fails completely to reproduce the
heat transfer process in a packed bed made of glass beads where 99.2% of the heat transfers
through this pathway (see Figure 5.12(a)). For the other three materials, however, according
to our results, the transfer is shared between the two pathways, meaning that neither of
them can be neglected. Surprisingly, the macrogap pathway is still responsible for 48.2% of
the heat transfer for the 1100 alloy beads (k = 8,185), which means that heat transfer in
the fluid cannot be neglected in this case, and a fortiori in all other cases studied neither.
This finding contradicts the conclusions of Qi and Wright [104], Argento and Bouvard [105],
Liang et al. [106] and Zhou et al. [94] who respectively found that conduction in the fluid can
be neglected when & is higher than 1000, 2000, 2500 and 4000. However, these authors only
considered smooth particles. This discrepancy can thus be attributed to the rough surface
texture of the aluminum alloy beads, which significantly reduces conductance through the

contact area pathway.

Table 5.11 shows that roughness resistance (R.,) is not negligible with respect to constric-

tion/spreading resistance (Rj,) for all materials tested except steel. Indeed, resistance R, is
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Figure 5.13 Fraction of the average total heat contact conductance for the two pathways
calculated from the thermal resistances for the four materials : glass (a), steel (b), 7A03 alloy
(c) and 1100 alloy (d) beads.

equal to 21%, 8%, 37% and 47% of the total resistance of the contact area pathway Rca
for the glass, steel, TA03 alloy and 1100 alloy beads, respectively. For roughness to play an
important role in the global heat transfer through the packed bed, the contact area pathway
must be significant, as is the case for the steel and the aluminum alloy beads (see Figure
5.13), and roughness must be important within this pathway, which is true for glass and the
aluminum alloy beads. This explains why the addition of the roughness-related resistances
(Rs and R,) only had an impact on the simulations of the aluminum alloy beads (Figures
5.12(c) and 5.12(d)), improving the comparison of the model predictions with the experimen-
tal results, whereas it had no impact on the results of the glass (contact area pathway not
significant) and steel beads (R, not significant within the contact area pathway), which are
thus not shown in Figures 5.12(a) and 5.12(b).

The model presented here with the resistance network is thus a more universal model that is
useful for determining which pathway can be neglected. It also provides a better understan-

ding of the local heat transfer mechanisms and the relative importance of each mechanism.
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5.3.3 Impact of roughness on the effective thermal conductivity of packed beds

As previously seen in Figure 5.2, the effective thermal conductivity values measured expe-
rimentally for packed beds were significantly more scattered at high x values than at lower
values and, to our knowledge, this has never been mentionned in the literature nor explained
by any model or mechanism. In order to reconcile the numerical predictions with the expe-
rimental data, the proposed TDEM model, which considers particle roughness, was tested.
As mentioned in Section 5.2.4, it was not possible to reproduce exactly all the experiments
because most of the papers do not report the experimental roughness o, the surface slope 7 or
the microhardness W of their beads, which are all required in our model. Our aim was rather
to demonstrate that the proposed model has the ability and enough degrees of freedom to re-
concile all the data in the literature. To do so, it is worth recalling that all these experiments
were performed with beads of different materials and diameters in different fluids, which are
summarized in Table 5.1. In addition, the experimental conditions varied considerably. Based
on the listed experiments, the particle diameters ranged from 0.054 mm to 25.4 mm, the s va-
lues from 0.25 (acrylic in water [113]) to 41,787 (copper in Freon-12 [101]), Young’s modulus
from 3 GPa (acrylic) to 210 GPa (nickel), microhardness values (found in different databases)
from 441 MPa (brass) to 9000 MPa (glass) and pC, from 1.7x10° JK~'m™® (magnesium)
to 3.9 x 105 JK~'m™3 (nickel). As explained in Section 5.2.4, we thus ran simulations with
different parameters that we thought would have the most impact on the effective thermal
conductivity of a packed bed, i.e., particle diameter, thermal conductivity and roughness
while keeping all the other parameters constant. These results are presented in Figure 5.14.
The experimental data from the literature (except that from Cheng et al.) from Figure 5.2
are superimposed and are sorted by diameter to make them easier to compare. For clarity,
only the simulation results for the 2-mm and 20-mm particles are presented, and the graph

is plotted in log-log scale to allow for easier inspection of the results at low s values.

Overall, changing the diameter in the 2 to 20 mm range and the roughness values in the
5%x107* to 5 pm range explains most of the variability observed in the effective thermal
conductivity data from the literature (normalized to the thermal conductivity of the sur-
rounding fluid) as a function of k values given in Figure 5.14. Results obtained with the
6-mm particles fell in between the green and pink curves (not shown here to not overload the
Figure). In particular, changing the roughness value from rough (5 pum) to smooth (5x10~4
pm) explains the large scattering of data usually observed at high s values, which supports
the results of Buonanno et al. [116], who showed that rougher particles give less conductive
packed beds. Indeed, a rougher surface creates less intimate contact between two particle sur-

faces and, as a result, heat transfer is impaired. For particles with a low thermal conductivity,
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Figure 5.14 By varying the roughness and the diameter of the beads, the proposed TDEM
model is able to reconcile the numerical predictions and the experimental measurements of
k. for all k values and explain the scattering of the experimental data at high x values.
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this impact is less pronounced because a large fraction of the heat transfer passes through
the fluid (the macrogap pathway in Figure 5.4) instead of the contact area pathway. On the
other hand, for particles with a high thermal conductivity, most of the heat transfer passes
through the contact area pathway. As such, if this pathway is hindered by surface roughness,
the impact will be much greater on the heat transferred through the packed bed. For ins-
tance, we observed a marked decrease in k. for highly conductive particles when we increased
o, but observed no effect for x values under 200. This graph confirms that roughness is a
very important parameter that cannot be neglected when modelling heat transfer in granular
materials, especially when x >~ 3000, where the impact of roughness is more pronounced.
This confirms the importance of measuring the roughness of the materials and taking rough-
ness into account in TDEM models in order to accurately predict heat transfer. Indeed, if we
assume smooth particles, as is the case in most TDEM models, we risk overestimating heat
transfer and thus the temperature profiles and the transient evolution of temperature in a
reactor, especially for particles with high s values. Figure 5.14 also shows the data collected
by Cheng et al. [96] (gray stars) for which diameters were not readily available but that were
used to validate Qi and Wright’s [104], Zhou et al’s [94] and Oschmann et al’s [86] models.
Since these data points are located between 30 < k < 2500, this would explain why these

models, which do not consider roughness, still gave good predictions.

Figure 5.14 also sheds light on the debate regarding the impact of diameter on heat transfer
in granular materials. Overall, larger particles promote heat transfer according to our model,
but a nuance must be made. We see now that for £ < 10, multiplying the diameter by a factor
of 10 only has a marginal impact on the effective thermal conductivity of the packed bed,
supporting the findings of Zhou et al. [94] and Gan et al. [107]. However, for higher s values,
a larger diameter results in a higher effective conductivity, when all the other parameters
are kept constant. This effect can be studied by examining the thermal contact network
presented herein. When the particle diameter increased by a factor p (p = 10 in Figure 5.14),
the contact radius a and the overlap 9,, ;, between two particles in contact increase on average
by the same ratio across all contacts in the particle bed. Knowing this and knowing the
definitions of all the thermal resistances in the network (Table 5.3), we found that increasing
the diameter by a factor p, R.;, Rr; and R decreased by the same factor, while R, and R,
decreased by a factor p2. Since all the thermal resistances decreased, it is normal, when all
other parameters are kept constant, that the effective thermal conductivity of a packed bed
made of larger particles increases, as shown in Figure 5.14 with 2-mm and 20-mm particles.
Furthermore, the fact that R, and Ry, the resistances related to roughness in the contact area
pathway, decreased by a factor p? rather than p like all the other resistances, also explains

why particles with high x values are more impacted by this difference in diameter. Indeed,
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for a given roughness, the green and purple curves in Figure 5.14 are further apart when « is
high because more heat travels through the contact area pathway and is thus impacted by R,
and R,, which are in turn more affected by the change in diameter. It is also interesting to
note that, at x = 31, 622, the effective-to-fluid thermal conductivity ratio (k./ks) of a rough
(0 = 5um) 20-mm particle was almost the same as a smooth (0 = 5 x 10™%um) 2-mm particle
(ke/ky ~ 57). This means that the high surface roughness and thus the number of asperities
on the surface of the large spheres reduced the real contact area and made it equivalent to

that of a perfectly smooth 2-mm particle.

Lastly, we also found that adding the resistances R.; and R, ; allowed the model to detect a
further decrease in k. /ky at low & values (after a shoulder in the relationship for 10 < x < 500
observed both experimentally and numerically) and thus match the experimental data, unlike
previous models that show an asymptotic monotonical decrease for k < 500 (see Figures 5.1
and 5.2, for example). In other TDEM models where R.; and R, ; are neglected, particle
thermal conductivity cannot influence heat transfer when it is dominated by the macrogap
pathway because k, does not appear in the interstitial gas conduction resistance Rg. We thus
obtain an asymptote for the entire left part of the graph (as seen clearly with Komossa et
al’s model in Figure 5.2), and the effective thermal conductivity of granular materials with
k < 10 is thus overestimated. Our proposed TDEM model is able to represent this change
in behavior thanks to the addition of the solid conduction resistance R. in the macrogap

pathway.

5.4 Conclusions

The effective thermal conductivity of packed beds made of monodisperse spherical particles
was studied numerically over a wide range of particle-to-fluid thermal conductivity ratios
using the open-source LIGGGHTS software to which we added a new heat transfer model to
account for the surface texture of the particles. This model relies on a network of thermal
resistances at the contact point between pairs of touching particles and takes into account
the conduction in the surrounding fluid and in the solid particles themselves. The surface
texture of the particles, a property mostly neglected in TDEM models, is taken into account
and characterized by way of the RMS roughness and surface slope measured by AFM. The
model was validated using experimental measurements of temperature evolution over time
in packed beds of beads of four different materials (i.e., glass, stainless steel, 7TA03 alloy and
1100 alloy beads) with different surface textures. Furthermore, when confronted with a large
body of effective thermal conductivity measurements reported in the literature, the proposed

model was able to qualitatively reconcile the numerical predictions and most of the data in
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the literature by varying three main variables, that is, the particle size, the particle-to-fluid
thermal conductivity ratio and particle roughness. We showed that heat transfer through
a packed bed of rougher particles is indeed hindered due to asperities on the surface of
the particles, leading to a less intimate contact. This impact of surface texture was more
pronounced for granular materials with a high thermal conductivity such as aluminum beads
because a very large fraction of the heat transfers through the solid microcontact rather
than the interstitial fluid, as can be understood from an in-depth analysis of every thermal
resistance in the network on which the proposed TDEM model is based. A similar analysis
of the glass beads, which have much lower thermal conductivity, showed that most of the
heat is, in this case, transferred through the stagnant interstitial fluid rather than the solid

microcontact and that roughness thus becomes an unimportant parameter.

These results provide an overall understanding of heat transfer through packed beds by
revealing that the impact of particle roughness on the effective thermal conductivity of packed
beds is limited to high particle-to-fluid thermal conductivity ratios and thus explains the
wide scattering of data observed in the experimental literature in this range of particle-to-
fluid thermal conductivity ratios, as opposed to the much lower variability obtained at lower
ratios. To our knowledge, this is the first time that such a detailed mechanistic explanation

has been provided.

Our results showed that heat transfer in granular materials is a very complex and non-linear
phenomenon in which many parameters are involved, the importance of each parameter
depending on the other ones. One must thus be very careful when neglecting a heat transfer
pathway to simplify a heat transfer model in TDEM. The analysis of the value of every
resistance present in the network can be done prior to any TDEM simulation. This provides
valuable information about local heat transfer at the contact point and about the importance
of each pathway and is a very useful tool for deciding whether a pathway can be neglected

or not depending on the properties of the beads being used.
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Nomenclature

Roman letters

a : contact radius (m)

A, : contact area (m?)

Ay : characteristic area perpendicular to the heat flux in the fluid (m?)
A, : characteristic area perpendicular to the heat flux in the solid (m?)
Bi : Biot number (-)

C' : heat capacity (J/kgK)

¢ : correction factor (-)

d : particle diameter (m)

F.; : contact force between particles ¢ and j (N)

Fc ik : non-contact force between particles ¢ and k& (N)

F,; : gravitational force acting on particle ¢ (N)

F; : interaction force between particle ¢ and a fluid f (N)

G : shear modulus (Pa)

h : particle convective heat transfer coefficient (W/m?*K)

H : heat conductance (W/K)

I; : inertia of particle i (kg - m?)

k. : effective thermal conductivity (W/mK)

k¢ : fluid thermal conductivity (W/mK)

k, : particle thermal conductivity (W/mK)

ky;; - numerical normal stiffness (Pa.m)

ky;; : numerical tangential stiffness (Pa.m)

L : packed bed height (m)

[ : distance between centroids (m)

Ly : characteristic length parallel to the heat flux in the fluid (m)
L, : characteristic length parallel to the heat flux in the solid (m)
M : gas parameter (m) (Table 5.4)

m : particle mass (kg)

N : gas parameter (m) (Table 5.4)

n : number of particles in the simulation (-)

Qi : rate of heat transferred between particles i and j (W)

q : heat flux (W/m?)

r : particle radius (m)

R : thermal resistance (K/W)



S : Stefan-Boltzmann constant (5.67 x 1078W/m?2 K*)

SC' : simple cubic

T : temperature (K)

tr : Rayleigh time (s)

T;; : torque calculated between particles ¢ and j in contact (N - m)
T, : mean temperature of the packed bed (K)

V : particle volume (m?)

W : particle microhardness (Pa)

Y : Young’s modulus (Pa)

Yy : original Young’s modulus (Pa)

Greek symbols

a : heat diffusivity (m?/s)

f : DEM parameter of restitution (-) (Table 5.2)

0 : DEM overlap (m)

e : packed bed porosity (-)

Yn : Normal damping (Pa'/?kg**) (Table 5.2)

7; : Tangential damping (Pa'/?kg®*) (Table 5.2)

Kk : ratio of particle heat conductivity on fluid heat conductivity (-)
Ap, - harmonic mean of variable A ()\h = %)

pe - Coulomb sliding friction coefficient (-)

p, = rolling friction coefficient (-)

v : Poisson’s ratio (-)

O : lower limit of x to neglect fluid conduction (-)

w; : angular velocity of particle 4 (%)
1 : particle emissivity (-)

7 : mean absolute surface slope (-)

Subscripts

d : dynamical

e : effective

f: fluid

1 @ particle ¢

17 : between particles ¢ and j
n : normal

p : particle

99



r : rolling

s = solid

t : tangential
th : thermal

w : wall
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CHAPITRE 6 ARTICLE 2 : IMPACT OF GRANULAR SEGREGATION
ON HEAT TRANSFER IN A HORIZONTAL ROTATING DRUM

Christine Beaulieu, David Vidal, Francois Bertrand and Jamal Chaouki
Submitted to AIChE Journal

Abstract To study the impact of granular segregation on heat transfer in rotary kilns, a
thermal discrete element method-based model incorporating a thermal resistance network
was developed for bidisperse particulate blends. It was validated using a system of glass and
aluminum beads differing in size. The harmonic mean radius was found to best represent
bidisperse contacts. Heat transfer in six different segregated bed structures in a wall-heated
drum for two particle size ratios was studied. Granular segregation significantly influenced
the temperature profiles in the beds, dragging down the temperature of the centre of the
bed, where a core of smaller particles had formed. This resulted in an inverse relationship
between the effective heat transfer coefficient of the bed and the intensity of segregation.
Within the segregated cases investigated, the temperature difference between the large and

small particles could be up to 30 times higher than that of a well-mixed configuration.

Keywords Thermal discrete element method ; Granular segregation ; Heat transfer ; Rotary

kiln

6.1 Introduction

In many industrial operations, for instance waste pyrolysis, cement sintering, calcination
processes or drying processes, granular materials are indirectly heated by contact with a hot
wall in a rotary kiln. Rotary kilns are often used to handle granular materials thanks to their
versatility and because of their low shear stress on the particles [85,146,147]. Their operation,
such as for the pyrolysis of scrap tires to produce biofuel, involves a complex reaction that
requires high temperatures and the absence of oxygen in the equipment, which therefore
means a strict control of the process. However, indirect heating from the wall generates large
temperature gradients inside the drum. In addition, the reaction within the reactor generates
particles of different sizes, leading to the potential appearance of areas of segregation in the
drum and a non uniform bed. This phenomenon is believed to result in greater variability in
the behavior of such reactor that becomes more difficult to process and control, which can

lead to unsafe and non-optimized operations and energy waste.



102

Despite the significant effort made to better understand and adequately predict heat transfer
in granular materials in rotating drums, only one work considers particles of different sizes
and thus with the capability of segregating [122]. To study the granular material dynamics
and thermodynamics, researchers have relied on both experimental and numerical work. The
thermal discrete element method (TDEM) has been widely used in recent years because it
makes it possible to obtain the position and temperature of every particle in the system,

among other properties.

In monodisperse rotary kilns, many researchers have used experiments or simulations to study
heat transfer. Some authors have taken an interest in developing an overall heat transfer
coefficient in the drum and looked at the impact of different parameters such as the drum
rotational speed or the material properties on this coefficient ( [80,85,147,148]). Chaudhuri
et al. [120] numerically determined that the rotational speed of the drum had a minimal
impact on the heat transfer process, contradicting the results of Komossa et al. [85] and
Liu et al. [148], who found that increasing the speed enhanced heat transfer. Wang et al.
[149] numerically observed that the temperature in a bed containing hot and cold particles

homogenizes faster with larger particles and a higher rotational speed.

However, particles used in different industrial processes are rarely monodisperse. When par-
ticles of different sizes are mixed in a rotating drum, segregation tends to bring particles
with similar properties together. Agitating a system of granular material has thus the impact
of demizring it. Granular segregation can be caused by a difference in particle size, density,
shape or surface texture [19]. In a rotating drum, granular segregation can occur in both the
radial and axial directions with the latter being very slow [26,28]. On the other hand, radial
segregation can appear in the first drum rotations [28]. In indirectly heated rotary kilns,
heat also progresses in the radial direction, i.e., from the wall to the middle of the bed of
particles. It is therefore logical to think that radial segregation can impact heat transfer. It is
commonly accepted in the literature that the dominant mechanisms that drive radial segre-
gation in a rotating drum are percolation (driven by size difference) and buoyancy (driven
by density difference) [20-22]. The segregation mainly occurs in the active layer of particles.
Indeed, when a drum is rotating, two zones develop in the granular materials under the free
surface : the active layer and the passive layer [32]. The particles rotate with the drum wall
as a solid body motion in the passive layer. As for the active layer located just under the
free surface, this is where most of the mixing/segregation occurs [22,32]. In a rotating drum,
the most common segregation pattern, which occurs for intermediate rotational speeds and
a defined range of size ratios under 4 approximately [25], is called the classical core segre-
gation [21,22,29,30,33,150]. In this pattern, percolation (also referred to as sieving in [19])

makes the smaller or denser particles accumulate in the middle core of the drum, whereas
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the larger particles occupy the space in the vicinity of the rotating walls [22,151]. The size

ratio is defined here as :

S, = (6.1)

where d; and d; are the large and small particle diameters, respectively. When S, is larger than
4, smaller particles still accumulate in the core of the bed, but some of them also percolate
through the large ones in the passive layer and form a small band near the wall [21,25]. This is
referred to as spontaneous percolation by Mosby et al. [19], who differentiate this mechanism
from sieving (S, < 4). However, most authors only use the general term percolation to define

these two mechanisms.

Thus, granular segregation has a major impact on the particle distribution within the radial
direction in the equipment, depending on the type and intensity of the segregation pattern.
Experimentally, Nafsun et al. [122] showed that segregation in a heated rotating drum resulted
in high temperature gradients inside the bed and a longer time required to obtain a uniform
temperature, but they concluded that the effect of the size ratio was not clear. To the authors’
knowledge, there is no other work that has continued or expanded the experimental findings
of Nafsun et al. [122] and examined the effect of granular segregation on heat transfer in a

rotating drum.

Currently, heat transfer in polydisperse granular materials is still not very well understood,
despite its importance, even in packed beds. It has been experimentally shown by Oliver
and Clarke [152] that a mixed bed of glass and copper particles dries faster than a bed of
either element alone, without a clear explanation. These findings highlight the effect that
polydispersity can have on the heat process and reveal that more research is needed to be

able to adequately predict heat transfer in granular assemblies of different sizes.

There are only two numerical studies that have addressed this issue. Gan et al. [107] presented
a methodology to numerically calculate heat transfer in ellipsoids differing in size, but none
of their results concerned bidisperse systems. Chen et al. [123] extended a TDEM model
for packed beds made of particles with different sizes. They used COMSOL Multiphysics®
software to determine through simulations the geometrical limits that apply to the heat
transfer between two particles differing in size. Their model allowed them to point out that
the effective thermal conductivity of multi-sized packed beds was dependent on the solid
fraction. However, their study was limited to a small size ratio of 2.8 and a small range of

particle conductivity ratio from 0.23 to 5.8. These authors mentioned the lack of experimental
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data in the literature to validate their model.

The limited number of numerical studies considering heat transfer in particles differing in
size may be due to the fact that heat transfer models are multiple and complex, and involve
different heat mechanisms and many parameters. Throughout the studies on heat transfer
in monodisperse blends, some authors have shown that many physical, mechanical and ther-
mal particle properties influence heat transfer, namely the diameter, the surface roughness
(which is nonetheless not considered in most TDEM models) and the particle heat conduc-
tivity. Other authors have shown that a packed bed of large particles has a higher effective
thermal conductivity than one with smaller particles [94,107,115,153], which highlights the
importance of studying heat transfer for a segregated particulate system. Zhou et al. [94]
pointed out that the effective thermal conductivity k. of a packed bed was dependent on
the particle size and that further work was required to quantify its impact on heat transfer
with different particle size distributions. In a previous work, Beaulieu et al. [153] developed
a general TDEM model to consider heat transfer in monodisperse packed beds of various
materials, ranging from very low to very high particle-to-fluid thermal conductivity ratios.
This model takes into account the impact of particle roughness, a parameter that was often
neglected in previous models, even though it has been demonstrated to be significant, espe-
cially with highly conductive materials [153]. Consequently, this TDEM model represents a

good basis to extend to multi-sized blends.

Given the importance of the segregation mechanism in rotating drums as soon as particles
differ in size and the absence of work combining this phenomenon with heat transfer, the
aim of this work is to study the impact of granular segregation on conductive heat transfer
for different segregated beds. To do so, we will first extend our existing TDEM model to
bidisperse cases and implement it in the open-source software LIGGGHTS. The new model
will be validated using our own experimental data and subsequently used to investigate the
temperature evolution in various segregated granular beds. The remainder of the article is
organized as follows. Section 6.2 presents the governing equations for both the dynamical and
thermal features of the model for bidisperse particulate systems, the simulation conditions
and the mixing index used. Section 6.3 presents a validation test for the heat transfer through
a packed bed made of a blend of aluminum and glass beads differing in size. Section 6.4
discusses the numerical results showing the temperature profiles obtained in the different
segregated beds and the relationship between the segregation intensity and the effective heat

transfer coefficient at the wall. Lastly, Section 6.5 provides concluding remarks.
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6.2 Methodology

To study the impact of granular segregation on heat transfer, we relied on the TDEM model
that we previously developed [153] and implemented in the open-source software LIGGGHTS
[89]. This model was developed and validated for packed beds of monodisperse particles.
We will first modify this model to account for bidisperse blends. Then, we will use it to
look at the temperature profile for various particulate blend configurations with different
intensities of segregation. Instead of generating randomly segregated configurations, we will
consider configurations that naturally occur while rotating in a cylindrical drum. In the
next subsections, we recall briefly the dynamical and thermal governing equations introduced
in [153] and show the modifications required for bidisperse particulate systems (Section 6.2.1).
The parameters and conditions of the simulations used to study the impact of granular
segregation on heat transfer in a rotating drum are detailed in Sections 6.2.2 and 6.2.3 and

the mixing index used to quantify the segregation intensity is presented in Section 6.2.4.

6.2.1 Dynamical and thermal governing equations

In order to simulate the displacement of particles in the drum and obtain temperature profiles
in the granular beds, we used, respectively, the DEM features of the open-source software
LIGGGHTS [89] and a modified thermal discrete element method (TDEM) model that we
developed in a previous work [153]. For the sake of completeness, the equations of the TDEM
model previously developed are listed in Appendix C, along with the governing equations
of DEM. The focus here is on the extension of our original TDEM model for bidisperse

particulate systems.

In TDEM, the temperature of any particle 7 is calculated over time with the following global

energy balance :
dT;
miCiE = Z Qij + Z Qs.i (6.2)
J

where m;, C; and T; are, respectively, the mass, the heat capacity and the temperature of
particle i. The heat flux );; represents the heat flux generated from the contact of particle ¢

with j (where the particle j can be a mesh element of the geometry as well) such that :
Qij = Hij (T; = Tj) (6.3)

where H;; is the total heat conductance. The heat flux ()g; represents any additional hea-

ting source that could affect the particle without requiring physical contact, e.g., radiative,
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convective or microwave heating.

In the drum studied here, whose dimensions will be presented in Section 6.2.2, there are
two main mechanisms that introduce heat inside the bed of particles : a convective heat
flux from the hot gas on top of the particles and conduction from the hot wall in contact
with the particles. We simulate a drum where the temperature of the gas on top of the
bed of particles is maintained constant and equal to the wall temperature. This results in a
Neumann boundary condition on the free surface of the packed bed where a convective flux
Qcv is applied to particles within a certain distance from the top of the free surface. We
adjusted the depth of this convective zone in the bed in order to have the same total flux at
the surface at the beginning of all simulations. The depth of this zone varied from 0.8 to 1.5
times the diameter of the largest particles due to the variation in particle composition at the
surface of the bed. For a particle ¢ located in this zone, the convective heat flux @), ; is given

by :
Qcvi = hAi(Tw — T;) (6.4)

where h, A;, T, and T; are, respectively, a convective heat transfer coefficient for a stagnant
gas (taken equal to 10 W.K~'m~2 throughout this study, considering that the heat transfer
coefficient of air is normally between 2.25 and 25 W.K~'m™2 [143]), the half surface of the

47rri2
2

rature) and the particle temperature. The convective heat flux calculated acts as a heating

particle 7, i.e , the gas temperature (considered constant and equal to the wall tempe-

source term in Equation 6.2.
QRsi = Qov,i (6.5)

The other main mechanism is heat transfer conduction from the hot walls. In this study,
we are interested in the impact of granular segregation on the conductive aspects of heat
transfer only. Thus, we do not consider radiation or free convection mechanisms inside the
segregated beds. However, these assumptions will be verified for the validation test (Section
6.3). Therefore, in this study, heat transfers from the wall to the granular bed and through
the granular bed by conduction only. Nonetheless, conduction between touching particles and
between a particle touching the wall is not obvious to model. In other words, it is not easy

to define the coefficient H;; in Equation 6.3.

Our TDEM model developed in [153] and listed in Appendix C relies on a thermal resis-
tance network, analogous to an electrical resistor network (see Figure 6.1), to calculate the

global heat conductance H;;. Globally, there are two main parallel pathways : the macrogap
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pathway and the contact area pathway (Figure 6.1). Conduction through the gas entrapped
between particles is considered in the macrogap pathway, while the particle surface texture,
characterized by roughness among others, is taken into account in the contact area pathway.
The definitions of the various resistances along the two pathways are given in Table 6.1 and

the parameters used in these definitions can be found in Appendix C.

a

Ry
Vo Al
g

Solid microcontacts (Rs)
M Gas microgaps (Rg)

Macrogap pathway
Contact area pathway

Figure 6.1 Schematic of the heat transfer process at the contact point between two particles
of different sizes (a) and equivalent thermal resistance network (b), where R.; and Ry, ; are,
respectively, the solid conduction resistance and the constriction/spreading resistance of the
particle 7, and Rq, R, and R, are, respectively, the gas macrogap, the gas microcontact
and the solid microcontact resistances. Thermal resistances in the gas phase are in red. All
thermal resistances are expressed in K/W. (Adapted from [153])

The specific equation that requires modification to extend the model to take into account
bidisperse particulate blends is the formulation of the interstitial gas conduction resistance

R, especially in the definitions of the gas geometrical parameters NV and A which are defined

as :
N=2(r,—C)+M (6.6)
A=2\/r3 —a? (6.7)
with

2r hm
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Tableau 6.1 Expressions used for the thermal resistances in our proposed model.

Resistance (K/W) Symbol Definition Reference
Solid conduction resistance R.; T [153]
p,i{ls
Constriction/spreading resistance Ry, w;m [118]
« ) 0.96
. . 0.1(2) (775 )
Solid microcontact resistance R, —Tor—2 [92]
Gas microcontacts resistance R, 212002 [118]
mkya?ln l+a2M>
a1+2\/§(r
Interstitial gas conduction resistance R¢ 2 [118]

kg [Nin(5=5 )+B-A]

The resistances R.; and Ry ; are calculated for each particle individually, so they can each use
the appropriate radius, even if the two particles in contact differ in size. The resistances R,
and R,, which account for the particle surface texture, namely the particle surface roughness
o and surface slope 7, do not directly depend on the radius of the particle but on the surface
properties and the contact radius a. Finally, the interstitial gas conduction resistance R,
representing the conduction in the gas in the macrogaps between the particles, is defined for
the pair of contacting particles and must take into account both diameters. Several possibi-
lities exist to calculate an equivalent radius in the case of a bidisperse contact, namely the
mean radius r,,, the harmonic mean radius ry,,, the reduced radius r* or the minimal radius
Tmin, the definitions of which are given in Table 6.2 and where r* < r,in < Thm < Tm. The
equivalent radius value at the wall given in Table 6.2 represents the limit when r; — oo. We
selected the harmonic mean radius to calculate N, ¢ and A (and thus Rg) and we discuss

the validity of this choice in the validation section (Section 6.3).

Tableau 6.2 Different equivalent radius definitions to calculate Rs in a bidisperse blend.

Equivalent radius  Symbol Definition At the wall

ri+r;

Mean radius T 00
Harmonic mean radius % 2r;
Reduced radius r* % T
Minimal radius Tmin min(r;, r;) T

Tealculated with T — 00
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6.2.2 Simulation characteristics

In order to generate natural segregation patterns that could be obtained in reality and study
the impact of such segregation on heat transfer, we use a cylindrical tumbler rotating around
the Y-axis. The drum inside diameter D is 0.24 m (R=0.12 m) and the length of the drum L
is 0.05 m (Figure 6.2(a)). Periodic conditions are imposed on the Y-axis to simulate a very
long drum and avoid end-walls effects that can lead to axial segregation. The goal of this
paper is to focus on radial segregation and how it affects heat transport in the core of the
drum. To study heat transfer for different segregation patterns and intensities, we made use
of three different drum geometries : a drum without baffles (Figure 6.2(a)), a drum with four
baffles fixed on the rotating wall (Figure 6.2(b)) and a drum with an axially located baffle
(Figure 6.2(c)) that we call the "middle baffle" case. All baffles have the same length in the
Y-direction as the drum width (5 cm), are 1-cm thick, and rotate with the drum wall. The
four baffles in Figure 6.2(b) are centered either on the X=0 or Z=0 axis. They are 8 cm long,
which is one third of the drum diameter. The middle baffle is situated 2 cm higher than the
horizontal line Z=0 cm and is 16 cm long, which represents two thirds of the drum diameter.
The configurations and locations of these baffles are inspired from Vargas et al. [23] who

found that such baffles were efficient at suppressing size segregation in a rotating drum.

Periodic
nditions

D=0.24 m

Figure 6.2 Dimensions of the three drums used for the simulations : a regular drum (a), a
drum with four baffles fixed to the rotating wall (b) and a drum with an axially located baffle
(c). All baffles have the same depth as the drum length, i.e. 5 cm.

To evaluate the impact of size ratio and its resulting segregation pattern on heat transfer,
we studied two different blends with a size ratio of 2 and 5, respectively. These ratios were
chosen to generate different segregation patterns through sieving (or percolation) (Sr < 4)
and spontaneous percolation (Sr > 4), as discussed in the introduction. The blend with a

size ratio of 5 is only studied in the drum without baffles (Figure 6.2(a)), whereas the blend
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with a size ratio of 2 is studied in the drum without baffles, with the four baffles and with the
middle baffle (Figure 6.2). For the two blends studied, small aluminum beads (1100 alloy)
and large glass beads were selected, the properties of which are summarized in Table 6.3.
These two materials were chosen because of their thermal behaviour, which is very different,
like it would be in the case of a rotary kiln in which a chemical reaction generates particles
of different sizes and different thermal properties. As can been in Table 6.3, the thermal
diffusivity of the 1100 aluminum alloy (9.0x107°m?/s) is more than 100 times higher than
that of the glass beads (4.7x10""m?/s). As an example, during the production of biofuel
by pyrolysis of scrap tires, the thermal diffusivities-ratio of black carbon (2.1x107°m?/s)
to rubber (1.0x107"m?/s) is in the order of 210. The nature of the two materials was kept
constant throughout all simulations because the goal of this paper is to examine the impact
of different segregation patterns and intensities and not the impact of different materials,
which has already been studied elsewhere [80,83]. The particle roughness, surface slope,
density and diameter were measured experimentally in our previous work [153], whereas the
other property values were taken from the manufacturer data sheets or the literature. The
characteristics of the two blends are presented in Table 6.4. Each has a volume fraction of

20% of small particles.

Tableau 6.3 Mechanical and thermal properties of the simulated particles and walls.

Property Symbol Alloy 1100 Glass Wall
Particle radius 7 (mm) 1.5 Jor75 -
Particle density p (kg/m?) 2667 2521 -
Young’s modulus Y (MPa) 5 5 5
Original Young’s modulus Yy (GPa) 69 65 100
Poisson’s ratio v (-) 0.33 0.22 0.33
Microhardness W (GPa) 1.8 9 1.8
Coefficient of restitution p;/p; * e (-) 0.8 0.69 -
Coefficient of restitution p;/p; e (-) 0.75 0.75 -
Coefficient of restitution p/w ¥ e (-) 0.8 0.75 -
Coefficient of sliding friction p;/p; or p;/p; or p/w * w(-) 1.0 1.0 1.0
Coefficient of rolling friction p;/p; or p;/p; or p/w 1 (- 0.02 0.02 0.02
Thermal conductivity k, (W/m.K) 221 1 250
Thermal capacity C (J/kg.K) 896 840 900
Thermal diffusivity a (m?/s)  9.2x107°  4.7x1077 250
Particle RMS roughness’ o (nm) 154 62 0.1
Particle surface slope’ 7 (-) 0.220 0.080  0.220

tp/p stands for particle-particle and p/w stands for particle-wall interactions;
T As measured using Atomic Force Microscopy (AFM)
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Tableau 6.4 Characteristics of the two blends of particles used in the simulations.

Blend 1 Blend 2

Size ratio Sr (-) 2 5
Small particle material - Alloy 1100
Large particle material - Glass
Small diameter ds (mm) 3

Large diameter d; (mm 6 15
Number of small particles ns (-) 10,312 9,886
Number of large particles n (=) 4,925 330

Volume fraction of small particles x, (-)  0.21 0.19
Volume fraction of large particles x,, (-)  0.79 0.80

6.2.3 Four-step numerical approach

For all DEM simulations of this study, we selected our time step as a fraction £ of the

Rayleigh’s time (tg) calculated as follows :

_m P
tr = aVa (6.9)
(6.10)
with
B =0.8766 + 0.163v (6.11)
Y
G = m (6.12)
At = Etg (6.13)

where r is the radius of the particle, v the Poisson’s ratio, Y the Young’s Modulus and G
the shear modulus. It is commonly acknowledged in the literature that a time step below 0.2
of the Rayleigh’s time leads to stable simulations [52,73,74]. In this study, we used £ = 0.15.
For our bidisperse blends, we calculated a time step At for each type of particle individually
and selected the most restrictive. This led to a time step of 2.5 x107 s for all dynamical

simulations.

For simulations involving heat transfer, another time step must be calculated as the thermal
process is much slower than the collision time. A criterion was proposed by Zhang et al. [90]

such that :
At

—— <1 (6.14)

where V' is the particle volume and R;; is an average global contact resistance calculated
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from Equation C.9 and averaged on all contacts. For our simulations, we chose the following

conservative criterion :

At

leading to a time step of 1 s for all the heat transfer simulations.

~ 0.01 (6.15)

As can been seen from the calculated time steps for the dynamical and thermal processes that
significantly differ in magnitude and given that the segregation patterns normally appear very
quickly within the first two rotations [28], while the heating process in granular materials is
very slow [153], the characteristic time of segregation is much smaller than the characteristic
time of heating. Therefore, we decided to decouple the two phenomena, leading to a 4-steps
approach illustrated in Figure 6.3. Decoupling the dynamical and thermal processes makes

it possible to increase the time step used for the TDEM. These four steps are :
1. Loading of the drum and generation of a well-mixed packed bed ;

2. Rotation of the drum for a given time and generation of a packed bed whose segregation

intensity varies depending on the time chosen ;

3. Relaxation of the particles to obtain a static packed bed fully settled at the bottom of

the drum ;

4. Heating of the packed bed by applying a constant temperature at the walls and a

convective heat flux at the free surface.

At the end of the loading step (1), a well-mixed packed bed of bidisperse particles is obtained
(state A in Figure 6.3). Particles are randomly inserted into the drum (with or without
baffles) and settled down due to gravity. The system has time to relax and stabilize before
starting the rotation. We determine this stable state when the total kinetic energy of the
system is under 1 x 1075 J. The filling degree is kept constant for all configurations and is
equal to 50%. For the second step (2), at time ¢ = 0 s, a constant angular velocity of 15
RPM is applied to the drum walls and the bed of particles is rotated for a given number of
rotations, at the end of which a segregated configuration is obtained (state B in Figure 6.3).
Most of the configurations were rotated for 10 full rotations. However, in order to obtain
intermediate states of segregation for the size ratio of 2, the regular drum rotation (step
2) was also rotated for less than 10 full rotations (i.e., 0.56, 0.94, 1.31, 1.88, 2.44 and 3.19
rotations). For the third step (3), the dynamic angle of repose is calculated from the final
segregation-state (state B in Figure 6.3), before an anticlockwise rotation of the whole system
of this angle is applied to obtain a drum configuration where the free surface is nearly flat
and parallel to the X-axis (state C in Figure 6.3). Finally, in the fourth step (4), the time
is reset to t = 0 s and a constant temperature of 500°C is applied to the walls (T,) at the

same time as a convective heat flux (Equation 6.4) is added to the surface of the particles.
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This heating process is maintained for two hours. The final state represents a granular bed
in which a specific temperature profile has evolved (state D Figure 6.3). For the cases with
baffles, when the rotating step is finished, and once the system has been brought parallel to
the X-axis, the baffles are removed to obtain a bed comparable to the ones obtained without

baffles.

0.003
0,00157.

1-LOADING ~ EEENp  MIXEDSTATE NEEMp  2-ROTATING
—6

SEGREGATED
- E)  3-RELAXING

mmm)  RELAXED AND
SEGREGATED sTaTc MNP 4-HEATING  NEEEp  FINAL STATE

(b)

Figure 6.3 Our numerical approach is divided into four steps, thus decoupling the dynamical
(a) and the thermal (b) processes. The four steps are illustrated here for the size ratio of 2.

In summary, we used the DEM features of the open-source code LIGGGHTS to create pa-
ckings of bidisperse blends of spherical particles in a cylindrical tumbler. For these packings,

we studied two different particle size ratios of 2 and 5. Once the random packings were
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relaxed, we applied an angular velocity to the drum (with and without baffles) to obtain
segregation patterns. Afterwards, we used our own TDEM model to study heat transfer in
these segregated beds and investigate the impact of these segregation patterns on the tem-
perature profiles over time for the different bed configurations. Note that we also heated up
the well-mixed configurations (stage A in Figure 6.3) to compare our results with a heating

process in a well-mixed bed, for both size ratios.

6.2.4 Segregation index and temperature profile calculations

Many indexes have been proposed in the literature to quantify the segregation state of a
granular material in different equipment [10,30,33,59,73,150,154,155]. In the present study,
we used a modified version of the relative standard deviation based on the work of Lemieux
et al. [155] and employed in our previous work [151]. We define the segregation index I, as
the relative standard deviation of the mass concentration of Type 1 particles in the drum.
To calculate this index, the drum was divided into a Cartesian grid of 7x1 x 7 cells (3.4 cm
X 5.0 cm x 3.4 cm) as illustrated in Figure 6.4(a) and the mass concentration of Type 1
particles is measured in every cell (z; in Equation 6.17). The segregation index is calculated

as

o
Iseg = % (616)
where the standard deviation, o, is defined as :
SN (@ — Iz‘)2
= U 6.17
o J - (6.17)

amd where M, z, x; and \; are, respectively, the total number of samples, the total mass
concentration of Type 1 particle in the drum, the mass concentration of this type of particle
in sample ¢ and a sample weighting coefficient. As can be seen in Figure 6.4(a), some cells
are not fully contained in the drum and their weight should be less in the calculation of the

segregation index. The corresponding weighting coefficient \; in Equation 6.17 is defined as :

Vi cell
N\ = 22 6.18
‘/cell ( )
where V, ..y and V. denote the volume occupied by particles in the cell and the actual
volume of the specified cell, respectively. I, is equal to 0 for a perfectly mixed system, in

which case the concentration of each sample is equal to the average concentration.
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Figure 6.4 A cartesian grid of 3.4 cm x 5.0 cm X 3.4 cm was used to calculate the segregation
index I, (a) and a radially divided grid of six concentric rings of 2.0 cm width was used to
calculate the volume fraction of each type radially.

The choice of the grid dimensions has an impact on the value of I,,. We used the same grid
for all our simulations to be able to compare the results. Too coarse a grid can hide important
segregated zones, whereas too fine a grid leads to an asymptotic value for a given size ratio
in all cases of segregation because there is then more or less one particle in every cell. We
tested different grid dimensions ranging from 2 x 1 x 2 to 20 x 1 x 20, and chosea 7 x 1 X
7 (3.4 cm x 5.0 cm x 3.4 cm) grid because it best represented the scale of segregation in the
drum. There is no discretization along the Y-axis (axis of rotation) since periodic boundaries

are applied in this direction and no axial segregation occurs.

To gain more insight into the radial distribution of each type of particle in the drum, a
discretization in concentric disks was also used. Six concentric disks of a 2.0-cm width were
selected as illustrated in Figure 6.4(b). This discretization was also used to study the tempe-
rature profile in the radial direction. An average energy-weighted temperature was calculated

in each disk to take into account the thermal capacity of every particle :

o > piCiViT;

Ta’Ue - 6-19
> piCiV; (6.19)

where p;, C;, V; and T; are, respectively, the density, heat capacity, volume and temperature
of particle 7. The same average temperature was used to characterize the global evolution of

the temperature in the system.
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6.3 Model validation with a bidisperse packed bed

The TDEM model accounting for particle roughness was previously validated for four different
monodisperse packed beds in a previous work [153]. To extend this model to simulate heat
transfer in bidisperse blends, we measured the temperature profile in a packed bed composed
of glass and aluminum (alloy 7A03) beads of 3.0 mm and 10.4 mm, respectively, over time at
three different heights in a very similar way as in [153]. We then compared the experimental

results with the ones predicted numerically with our TDEM model. The set-up used for the

validation test is shown in Figure 6.5 and the particle and fluid properties are summarized
in Tables 6.5 and 6.6.

Heating plate
Movable
o ——

Thermocouple 0 —> aluminum lid
Thermocouple 1 —

Thermocouple 2 —
Packed bed

Thermocouple 3 —

«— Insulated box

l.—! Fixed aluminum
base

Figure 6.5 Real image of the top view (a) and schematic side view (b) of the set-up consisting
of an isolated 10 cm x 10 cm x 20 cm box with thermocouples installed at different heights,
and filled with bidisperse beads of glass (small) and aluminum (large).

The box consisted of styrofoam walls solidified with a wooden frame on the outside, in which
we drilled holes to insert the thermocouples (Figure 6.5). The dimensions of the box (10 cm
x 10 cm x 20 cm) were chosen large enough to not impact the heat transfer process inside
it, i.e., at least 8 times the particle diameter, as suggested in the literature [94,104,134]. The
particles lay on a fixed aluminum plate at the bottom. At time ¢ = 0 s, a hot aluminum
plate whose temperature was monitored by a 1/8-inch diameter thermocouple probe (type
K from Omega™) was applied on top of the granular bed and maintained at a more or
less constant temperature 7},, for 7,000 seconds. The actual temperature evolution over time
of this hot plate was used as a time-dependent boundary condition in the simulations and
the temperature evolution was monitored using three similar thermocouples positioned at
different heights in the packed bed (Figure 6.5(b)). All four thermocouple tips were located
at the center of the box to avoid wall effects. We decided to heat up the packed bed from the
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Tableau 6.5 Mechanical and thermal properties of the materials used for the validation.

Property Symbol Glass Alloy TA03 Wall
Particle radius r (mm) 1.5 5.2 -
Particle density p (kg/m3) 2521 2841 -
Young’s modulus Y (MPa) 5 5 5
Original Young’s modulus Yo (GPa) 65 72 100
Poisson’s ratio v (-) 0.22 0.33 0.33
Microhardness W (GPa) 9 1.8 1.8
Coefficient of restitution p/p * e (-) 0.8 0.8 -
Coefficient of restitution p/w ¥ e (-) 0.8 0.8 0.8
Coefficient of sliding friction p/p * w(-) 1.0 1.0 -
Coefficient of sliding friction p/w * w(-) 1.0 1.0 1.0
Coefficient of rolling friction p/p * o (<) 0.02 0.02 -
Coefficient of rolling friction p/w * . (-) 0.02 0.02 0.02
Thermal conductivity k, (W/m.K) 1 125 250
Thermal capacity C (J/kgK) 840 856 900
Thermal diffusivity a (m?/s) 4.7x1077  51x107° -
Particle RMS roughness® o (nm) 99 281 0.1
Particle surface slope' 7 (-) 0.085 0.117 0.117

'p/p stands for particle-particle and p/w stands for particle-wall interactions;
T As measured using Atomic Force Microscopy (AFM)

Tableau 6.6 Fluid properties (air at 50°C and 1 atm).

Property Symbol Value
Conductivity ky (W/m.K) 0.027
Capacity Cr (J/kgK) 1006
Dynamic viscosity s (Pa.s) 20 x 1076
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top to be sure to avoid any natural convection. The bottom and top walls were considered as
smooth aluminum plates. More precisely, in the simulations, we used the properties of pure
aluminum for the walls (Table 6.5) and set a roughness value of 0.1 nm (almost 0). The gas

properties were assumed to be those of air at 50°C and 1 atm (Table 6.6).

Similar to [153] and based on the magnitude of the Grashof number (259), calculated with
the properties of the larger bead (i.e., the 10.4-mm aluminum alloy particle), which was
under the limit specified by Arpaci et al. [100], we neglected the free convection inside the
packed bed. The radiation-to-conduction ratio proposed by [93] gave a value of ~ 0.02, still
using the properties of the larger bead. Therefore, we considered that neither free convection
nor radiation would affect the experimental results and that our model accounting solely for

conductive heat transfer would be adequate.

During the experiments, it was observed that a small gap of air was present between the
top layer of particles and the hot plate. Indeed, for a bidisperse blend, it was hard to get a
perfect flat surface at the top while respecting the volume fraction of each type of particle. To
reproduce this non-intimate contact in the simulations, we fixed the total thermal resistance

to all particles in contact with the top wall in the simulation to be :

G
Ruyir = —— 6.20
mriky (6.20)
where G is the thickness of the small gap between the hot plate and the particles. We

estimated this gap to be equal to 0.6 mm, which represents 20% of the small particle diameter.

Most studies with TDEM have focused on monodisperse systems and no definition of equi-
valent radius (Table 6.2) to use in the case of bidisperse contacts could be found. We ran
simulations with four different definitions introduced in Table 6.2 and calculated the average
relative error between the model predictions and the experimental data, for the three ther-
mocouples. For the glass (r = 1.5 mm) and aluminum (r = 5.2 mm) beads (Table 6.5), the
values of the harmonic mean radius, the minimal radius, the reduced radius and the mean
radius are, respectively, 2.3, 1.5, 1,2 and 3.4 mm, for a contact between two different types of
particle. For the test with the average radius, we estimated the equivalent radius at the wall
to be r; instead of co. As can be seen in Table 6.7 showing the results of the average relative
error between the experimental data and the numerical results, the use of the harmonic mean
radius resulted in the best option. The comparison between the experimental data and the
predictions from the TDEM model using the harmonic mean radius is illustrated in Figure
6.6.

Table 6.7 also shows that all definitions, except the reduced radius, give a relative error
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Tableau 6.7 Average relative error (%) of the four radius definitions.

Thm Tmin T Tm
T1 1.7 1.1 19 2.1
T2 06 1.8 58 1.5
T3 2.0 38 7.6 0.8
Sum 4.3 6.7 15.34.4

under 7%. We think that the impact of the definition would be larger with a validation test
that considers particles with a larger size ratio or that involves larger temperature gradients.
Moreover, the reduced radius does not represent a good candidate in the first place because it
did not recover the expected radius (only half of it) as r; approaches r; as one would expect.
For the reduced and minimum radii, the average relative error increases as we go deeper
into the bed (e(T3) > e(12) > ¢(T1)). This indicates that the calculation of the contact
resistance is erroneous, which leads to an increase of the discrepancy with the experimental
values as the number of layers of particles in contact increases. The results with the mean
radius were comparable with the harmonic mean value. The results were slightly better with
Tnm and given that r,, tends toward infinity at the wall (with r; — 00), 7, was deemed a

better choice.

Figure 6.6 shows excellent agreement between the experimental temperatures (solid lines)
and the predictions of the TDEM model (symbols) using the harmonic mean value of the
two radii in contact. For this experiment, the volume fraction of small glass beads was 25% in
order to get close to the densest packing for a bidisperse system [156] and promote bidisperse
contacts, resulting in a simulation with 25,271 small glass beads and 1,680 large aluminum
beads. The experimental and numerical porosities of the packed bed were estimated to be
33+£3%. In Figure 6.6, the error bars (£2.0°C) represent the total error on the experimental
temperatures, combining the thermocouple accuracy (£1.5°C) and the error related to the
exact positioning of the thermocouple, which we estimated to be 1 mm, resulting in an
error of £0.5°C.

In summary, we found in this validation that the best definition of the equivalent radius
for our TDEM model and bidisperse contacts was the harmonic mean radius. Using this
definition and with the results of validation test shown in Figure 6.6, our model has proven
accurate in predicting the heat transfer process in bidisperse blends within the range of size

ratios investigated.
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Figure 6.6 Temperature at different heights in a packed bed made of a bidisperse blend of

glass (3 mm) and aluminum (10.4 mm) beads. Solid lines are from experiments and symbols

are the predictions obtained with our TDEM model using the harmonic mean radius. Error

bars on experimental data represent the total estimated errors due to the exact positioning of

the thermocouple and the accuracy of the thermocouple probe. The black line is the recorded

temperature evolution (averaged over 60 s) of the aluminum lid and the black crosses are the
actual boundary condition used over time for the upper wall in our TDEM model.
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6.4 Results and discussion

In this section, we present our numerical analysis of the impact of segregation on heat transfer
in a cylindrical tumbler. We use the geometry shown in Section 6.2.2 and apply the four steps
summarized in Figure 6.3. In total, six different segregation patterns (Figure 6.7) and their
resulting segregation intensities, obtained using different drum configurations are discussed.
To compare the heating of a segregated bed to that of a well-mixed bed, we compare the
different segregation patterns and resulting intensities (Figures 6.7(b), 6.7(c), 6.7(d) and
6.7(f) ) to the heating of the corresponding well-mixed beds (Figures 6.7(a) and 6.7(e))
obtained right after the loading process (Step 1 in Figure 6.3). In the next sections, we
determine the intensity of segregation in the six proposed beds (Section 6.4.1), evaluate
the temperature profiles within them (Section 6.4.2), highlight the temperature difference
between the small and large particles (Section 6.4.3) and finally look more specifically at
the evolution of the effective heat transfer coefficient at the drum wall as a function of the

intensity of segregation (Sections 6.4.4).

6.4.1 Segregation evolution over time

As the drum is rotating, particles reorganize. All rotating simulations (Step 2) started with
a well-mixed state that was obtained with the two types particles randomly inserted into the
drum and settled due to gravity. According to the mechanism of percolation, smaller particles
(here aluminum beads) tend to accumulate in the middle of the bed for the size ratio of 2 [21].
For a larger size ratio, the smaller particles can percolate even through the passive layer and
reach the rotating wall as observed by Yari et al. [25]. Segregation can also be generated by
a density ratio, though it is less efficient than size segregation, as noted by Arntz et al. [20]
or Jain et al. [21]. In our case, the material densities are relatively similar (2667 kg.m™3 for
aluminum alloy 1100 and 2521 kg.m™ for glass) and the density segregation acts in the same
direction as the size segregation, bringing the heavier particles, also the smaller ones here,
towards the middle of the bed [20,157]. There is thus no issue concerning the competition

between the percolation and buoyancy mechanisms.

After 10 rotations, as can be observed in Figure 6.7, different segregation patterns and in-
tensities were obtained. First, we can see that the most segregated state was obtained with
the size ratio of 2 without baffles (Figure 6.7(b)). This is confirmed by the evolution of the

segregation index over time presented in Figure 6.8.

Figure 6.8 shows that the addition of the two types of baffles reduces significantly the segre-

gation mechanisms in the drum, which is why we selected them to generate packings with
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Figure 6.7 Visualization of the segregation patterns obtained in the drum for a blend of 3-mm
(blue) and 6-mm (red) particles (a-d) and another blend of 3-mm (blue) and 15-mm (blue)
particles (e-f). Configurations (a) and (e) represent well-mixed states obtained right after the
loading step. Configurations (b) and (f) represent segregated states after 10 full rotations at
15 RPM without baffles. Configurations (c) and (d) represent the states obtained after 10
full rotations at 15 RPM with four baffles (¢) and a middle baffle (d). Baffles were removed
when studying the heating process as their role was only to generate different segregation
patterns.
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Figure 6.8 The segregation index (Is,) of all drum configurations studied increases with
time as particles get reorganized in the drum. A size ratio S, of 2 without baffle promotes
segregation whereas the addition of baffles lowers significantly the segregation index. A size
ratio of 5 without baffle allows spontaneous percolation and leads to a realtively smaller
index than for a size ratio of 2. The starting points of the curves purple (circles) and blue
(diamonds) at ¢ = Os represent the segregation index of the well-mixed states for the two
size ratios.
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lower segregation intensities. It is also interesting to look at the difference between the purple
(circles) and blue (diamonds) curves that represents the effect of size ratio in a drum without
baffles (Figures 6.7(b) and 6.7(f)). As expected, while the size ratio of 2 creates a classical
core segregation pattern with a clear frontier between the two sizes of particles, the segrega-
tion is less pronounced for the size ratio of 5. The core of smaller particles is still obtained

in this case, but it is less clear, thus explaining the lower I,., value after 10 rotations.

The segregation patterns and index values reported in Figures 6.7 and 6.8 are further analyzed
in Figure 6.9 that depicts the radial volume distribution of each type of particle in concentric
rings around the middle of the drum, as illustrated in Figure 6.4(b).
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Figure 6.9 Impact of size ratio (without baffles) (a) and baffle configuration (b) on the volume
fraction of small particles (values for large particles are the mirror of the values presented
here) in concentric disks versus the radial position in the drum.

In Figure 6.9(a), we see the results for the configurations of the two blends without baffles.
We can see that for the size ratio of 2 (3-mm and 6-mm particles), the last ring close to the
wall (0.8 < R;/R < 1.0) only contains large particles, confirming that the small particles
have percolated to the middle of the bed. It is worth reminding here that the total volume
fraction of the small particles that were inserted in the drum for both blends was 20% (Table
6.4). The blend with a size ratio of 5 shown in Figure 6.9(a) (3-mm and 15-mm particles) also
exhibits a core segregation pattern, but the segregation is less pronounced than with the size
ratio of 2. A larger fraction of the small particles have in fact percolated through the larger
ones in the passive layer and are thus present in all the radial disks. Also, for the size ratio
of 5, even the mixed state presents a significant deviation from the initial loading volume
fraction. A spontaneous percolation happened during the loading process, which explains

why the dashed purple curve goes up for R;/R between 0.8 and 1.0 in Figure 6.9(a). Figure
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6.9(b) shows the impact of the two baffle configurations for the blend with a size ratio of 2.

As expected, the baffles were efficient at reducing the size segregation in the system.

6.4.2 Temperature evolution over time

We now look at the temperature evolution over time in the six packed beds presented in
Figure 6.7. For this step, the cylinder was kept static, the baffles were removed and a tem-
perature T,, of 773.15 K was applied to the walls at t = 0 s. Also, a convective heat flux
was applied to all particles at the surface of the bed as discussed in Section 6.2.1. A simple
visual observation of the temperature profiles in Figure 6.10 shows a significant difference in
the six beds studied. The configurations with a higher state of segregation (Figures 6.10(b)
and 6.10(f)) exhibit a larger core of colder particles, corresponding to the core of smaller
particles. The well-mixed pattern with a very low segregation index (Figure 6.10(a)) presents
lower temperature gradients. Figure 6.11 shows the evolution of the average temperature

calculated with Equation 6.19 of all particles in the cylinder for all segregation patterns.

Figure 6.11 shows that the segregated states (no baffle configurations) for both size ratios
heat up more slowly than the corresponding well-mixed states. In the segregated states,
despite the presence of a core of smaller aluminum particles with high thermal diffusivity in
the middle of the bed, much lower temperatures are obtained in that location than for the
well-mixed states. Indeed, in the well-mixed states, these small particles with high diffusivity
distributed everywhere among the bed and promoted heat transfer through the larger glass
ones, thus accelerating the rise in global temperature throughout the bed. The global behavior
of the patterns obtained with the two baffle configurations is close to that of the well-mixed
pattern. This is attributed to their relatively low segregation indices (Figure 6.8) and more
or less uniform distributions of small particles in the radial direction (Figure 6.9(b)). It is
also interesting to note that the cases with the size ratio of 5 heated up more quickly than all
cases with a size ratio of 2, whatever the segregation pattern. We explain this by the fact that
the difference between the two blends (see Table 6.4) lies in the number and dimensions of
the large glass particles. Indeed, both blends have almost the same amount of 3-mm particles
(10,312 versus 9,886), which would heat up similarly if distributed similarly in the drum.
However, Blend 1 contains 4,925 particles of 6 mm in diameter whereas Blend 2 has 330
particles of 15 mm in diameter. As has been shown in the literature, a packed bed made of
larger particles has a somewhat higher effective thermal conductivity [94,107,115,153]. This
means that the glass beads, being larger in Blend 2, should heat up more quickly than the
particles in Blend 1, thus accelerating the global temperature rise, the heat capacity and the

density of glass beads being the same in both blends. This result is in line with Nafsun et



126

Temperature (K)
%y
~720
1660

600
ssol

Iseg = 005

Tem;;)grofure (9] /’///hﬁ\\
Fo // \
'660/ \\\
5507[00 ‘

Iseg = 048

[geg = 0.22
(e) (f)

Figure 6.10 Visualization of temperature patterns obtained in the drum for a blend of 3-
mm and 6-mm particles (a-d) and a blend of 3-mm and 15-mm particles (e-f) after 2 hours
of heating. Configurations (a) and (e) represent well-mixed states obtained right after the
loading step. Configurations (b) and (f) represent segregated states after 10 full rotations at
15 RPM without baffles. Configurations (c) and (d) represent the states obtained after 10
full rotations at 15 RPM with four baffles attached to the wall (c) and a middle baffle (d).
Baffles were removed for the heating process. The drum wall was maintained at 773.15 K
and a convective flux was applied at the free surface.
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Figure 6.11 Evolution of the average energy-weighted temperature over time for the six
segregation patterns. tgoo represents the required heating time for each system to reach 600

K.

al. [122] who also concluded that larger particles enhance heat transfer in a rotating drum.

Also, we noted that the segregation pattern has an impact on the final porosity of the packed

bed, which can impact the heat transfer as well. The porosities (¢), the mean coordination

numbers (CN), i.e., the average number of contacts per particle, the total number of binary

contacts (TNBC) and the time for the average temperature to reach 600 K (tgo) for the six

cases investigated are presented in Table 6.8. The time to reach 600 K is given as an indicator

of the speed at which the bed heats up and is shown in Figure 6.11.

Tableau 6.8 Contact network characteristics for the six configurations.

Sr (_) 2 5
Well-mixed No baffle Four baffles Middle baffle| Well-mixed No baffle

Iseq 0.05 0.89 0.20 0.29 0.22 0.48

e (%) 39.9 43.6 42.2 42.3 35.6 39.8

CNt 51+25 48+18 49+23 48 +£2.3 47 4+51 47450

TNBC? 38,626 36,735 37,321 37,021 23,818 23,775

t600 3461 4408 3726 3848 2668 3094

tMean coordination number and the standard deviation of the distribution

! Total number of binary contacts
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As can been seen in Table 6.8, the heating time increases with the bed porosity. Indeed, a
lower porosity means that the smaller particles have filled the voids between the large ones.
This results in more solid contacts and smaller gas voids between all the particles. Hence, the
conduction is improved and the overall heating process is faster. For a given size ratio, the
porosity is also related to the total number of contacts. The well-mixed patterns contain more
contacts than their segregated counter-parts, thus enhancing the heat transfer. In addition,
despite the average coordination number CN being relatively similar (between 4.7 and 5.1)
for all cases, the distributions of the coordination numbers in the packings are really different
as can be inferred from their respective standard deviation values (Table 6.8). It seems that
a wider distribution, associated with a more complex interconnected network, leads to more

efficient (and faster) heating.

In order to look at the evolution of the temperature profile versus the radial position in the
drum, we show in Figure 6.12 the average particle temperature for six concentric disks (see
Figure 6.4(b)) at four different times : 400 s, 2000 s, 4400 s and 7200 s.

The temperature profiles shown in Figure 6.12 highlight the fact that the largest temperature
difference between the well-mixed (dashed lines) and segregated configurations (solid lines)
were obtained for the configuration without baffles with a size ratio of 2 (Figure 6.12(a)).
The temperature difference in this configuration can be as high as 30 K in the core of the
drum after 4400 s. This variation in the profile is important as it can help predict the rate
of chemical reactions. Figures 6.12(b) and 6.12(c) do not show significant differences (not
more than ~ 10 K) between the temperature profiles for the well-mixed and segregated cases
obtained at a higher size ratio (S, = 5) or using a drum with four baffles, even though some
variation can be qualitatively observed between Figures 6.10(a) and 6.10(c), and between
Figures 6.10(e) and 6.10(f). It should be reminded here that in the case of a size ratio of 5,
small aluminum particles with a high thermal diffusivity have percolated all the way to the

drum walls, thus enhancing the total heat transfer of the bed.

It is important to note that we have calculated an average energy-weighted temperature for
all radial positions (Equation 6.19). This average is weighted by the volume of each particle
and gives more importance to the large particles in the drum, which somehow alleviates the
effect of the lower temperature of the smaller particles. The difference of 30 K in Figure
6.12(a) is all the more significant because it was obtained with the same average temperature
definition. It confirms the fact that with a volume fraction as low as 20% of small particles,
the average temperature of a disk within the drum can be reduced by 30 K, when going from

a well-mixed to a segregated case.

In the case of a size ratio of 2 without baffles (Figure 6.12(a)) where segregation is dominant,
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Figure 6.12 Comparison of the radial temperature profiles between the well-mixed state
(dashed lines) and a segregated state (solid lines) for a size ratio of 2 (a) and 5 (b) without
baffle, and for a size ratio of 2 with four baffles (c¢). The case with the middle baffle is not
presented here because of results similar to those with four baffles. The black line represents
the initial temperature (294.15 K) of all particles at ¢ = 0 s.



130

we can see that after two hours of heating, the temperature difference between the particles
in the last radial position close to the wall (R;/R = 0.92) and the temperature measured in
the middle of the bed (R;/R = 0.42) reaches 130 K (739 K vs. 609 K). This difference can
be problematic for many industries targeting a uniform temperature in the cylinder along
the radial direction. In the well-mixed case, this difference is still present but to a lesser
extent (i.e., ~ 104 K). In addition, one may assume that a system with a higher volume
fraction of small particles, and thus a larger core of small particles, would lead to even larger

temperature differences.

In summary, segregation slows down the global rise of the temperature and lowers the average
radial temperature profile in the drum by changing the contact network between particles.
However, Figures 6.12(a) and 6.12(c) indicate that the energy-weighted average temperature
seems to alleviate the expected differences for these profiles. To shed more light on the heat
transfer mechanisms prevailing in the drum, the temperature evolution of each type of particle

is investigated in the next section.

6.4.3 Temperature difference between the two types of particles

To gain more insight into the link between segregation and temperature profiles in the drum,
we look more specifically at the temperature difference over time between the average tem-
perature of the large particles (7;) and the average temperature of the small particles (7).
Since all small (or large) particles have the same p;C;V;, this term cancels out in Equation
6.19, which simplifies to an arithmetic average temperature for each type of particle. Figure
6.13(a) presents the temperature difference AT over time between the two types of particles
for all six cases studied. A negative difference means that the smaller particles are warmer

and vice versa.

For both well-mixed cases (square symbols in Figure 6.13(a)), the smaller particles are warmer
than the larger ones. We see the opposite for all the segregated cases, but to a lesser extent
for the two configurations with baffles. Since the thermal diffusivity (Table 6.3) of the small
aluminum particles is much higher than that of the large glass ones, these small particles
reach a higher temperature when they are well distributed in the drum and close to the
heating walls or surface. For the two well-mixed cases, the temperature difference between
the large and small particles is even larger with the size ratio of 5 at the beginning of the
heating process. This is explained by a rapid rise in the temperature of small particles that are
touching the wall and in contact with each other in this configuration (see radial distribution

in Figure 6.9(a)), which is not seen with the size ratio of 2.

However, when small particles are trapped in segregation patterns, they are further from
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Figure 6.13 Temperature difference between the large and small particles (a) and temperature
of the small particles (b) over time for the six configurations.

the heating sources and remain colder than the larger ones, despite their higher thermal
diffusivity. Figure 6.13(b) shows that the small particles in the two no baffle segregated
cases, which migrate to the core section (Figures 6.7(b) and 6.7(f)), remain much colder than

their counterparts in the well-mixed configurations.

For the size ratio of 2, in the well-mixed configuration, both small and large particles have
low and high temperatures depending of their radial position in the drum, leading to a small
temperature difference (Figure 6.13(a)). A fair amount of small particles have reached the
wall and the corresponding temperature after two hours (see Figure 6.10(a)) as opposed to
practically none in the segregated state. We can link this behavior with the radial distribution
of the small particles in the drum (Figure 6.9(b)), which shows that no small particles are
found in the radial position near the wall in the segregated case. For a size ratio of 5,
the smaller particles are also colder in the segregated state than in the well-mixed state
(Figure 6.13(b)). For this size ratio though, some small particles have reached the wall and
its temperature in both the mixed and segregated configurations because these particles have
percolated to the wall thanks to the large difference in size between the two types of particles.
Finally, there are no significant differences between the well-mixed state and the segregated
state obtained with baffles. Baffles are therefore efficient at enhancing heat transfer and
providing thermal uniformity, which is aligned with the conclusions of Chauhuri et al. [120]

for monodisperse beds.

The maximum temperature difference between the two types of particles is observed for the
size ratio of 2 without bafles and is equal to 178 K after 2000 s. This is a significant difference

for a drum of 24 cm in diameter. After this point, the core of small particles starts to heat
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up due to the conduction from the large particles around it. The gradient of temperature
between the larger particles and the wall starts decreasing, which slows down the heating
process of these larger particles. Therefore, the temperature difference between these two
types of particle decreases. However, it is still 92 K after two hours of heating, while the
difference is 3 K for the well-mixed case (Figure 6.13(a)). It represents a ~ 30 times larger
difference. The non-homogeneity in the drum due to segregation could lead to temperature
control issues, which is often performed based on a thermocouple located at a specific point
in the bed. Depending on whether this thermocouple is placed in a zone rich in small or large
particles, the system response could vary greatly and could result in hazards or non-optimal

operation.

6.4.4 Effective heat transfer coeflicient

As discussed above, the segregation patterns that develop in a rotating drum can have a
significant impact on the uniformity of the particles and the temperature profile in the bed.
The evolution of the average temperature (Figure 6.11) shows that segregation increases the
heating time of the process. In this section, an effective heat transfer coefficient at the wall,
H,,, is calculated for every bed structure using the average temperature evolution over time.
The effective heat transfer coefficient H,, following the work of Komossa et al. [85], can be

deduced from a global heat balance at the wall :

Qw = ZQi,w =H, - (Tw - Ta'ue) ’ Aw (621)

where Q),,, Qi and A, are, respectively, the total heat flux at the wall, the heat flux cal-
culated for particle ¢ touching the wall, and the wall surface area covered with particles, i.e,
A,=m-R-L.

Figure 6.14(a) presents the effective heat transfer coefficient over time for the six configura-
tions studied. It shows that H,, starts at its maximum value, when the temperature difference
between the wall (T},) and the particles (7},.) is maximum. The effective heat transfer co-
efficient then decreases over time to reach a quasi-constant value after 2 hours of heating,
Hy ena (Figure 6.14(a)). For each size ratio, the heat transfer coefficient is the largest for the
well-mixed case, confirming that segregation hinders the heating process. For a size ratio of
2, the effective heat transfer coefficient after 2 hours of heating (8.2) was 23% smaller in the
case of the segregated bed with no baffle than in the well-mixed bed (10.6), and 9% smaller
with four baffles (9.7) and with the middle baffle (9.6). For a size ratio of 5, the effective
heat transfer coefficient was 17% smaller when the bed was segregated (12.7) compared to

the well-mixed case (15.3). We recall that these comparisons were obtained for a system
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containing only a 20% volume of small, highly conductive particles. The differences between
the well-mixed and segregated cases may be higher with a higher fraction of small particles
and/or less conductive ones. Also, the effective heat transfer coefficients are calculated using
an average temperature in the bed. It is thus a global parameter whereas the specific tempe-
rature profiles in the bed shown in Figure 6.9 and the temperature difference shown in Figure

6.13 represent local indicators that also show the impact of segregation on heat transfer.

Figure 6.14(a) reveals a clear separation in the values of the effective heat transfer coefficient

for all configurations after 2 hours of heating. In Figure 6.14(b), these values normalized with
Hw,end

Hw,end(w—m)

gation index for the two size ratios. In this case, we also added six more points corresponding

respect to the coefficient for the well-mixed state ( ) are plotted against the segre-
to additional segregation indices for the size ratio of 2 with no baffle. Following the gradual
increase of the segregation index with the number of rotations shown in Figure 6.8, we obtai-
ned these points by freezing the drum at various numbers of rotations between 0 and 10 (see
Section 6.2.3). This resulted in beds having increasing segregation indices ranging between
the well-mixed case (0 rotation) and the no baffle case (10 rotations). We then relaxed these
six intermediate segregated beds and applied a temperature of 773.15 K to the walls and a

convective heat flux to the top surface (steps 3 and 4 illustrated in Figure 6.3).

Overall, Figure 6.14(b) shows a decrease in the normalized effective heat transfer coefficient
as the segregation increases in the bed. The shape of the shaded area containing all the points
suggests that the variation of the decrease in the coefficient due to an incremental change in
the segregation index is higher at low values of the segregation index. This is related to the
fact that once the core of small particles has begun to form, the thermal changes due to the
further migration of these particles towards the centre seem to have a lesser impact. It is good
to remind here that in the well-mixed case with a size ratio of 5, some small particles had
already percolated through the larger ones by the means of spontaneous percolation during
the loading step. This is why the segregation index of the well-mixed case with a size ratio
of 5 is higher than that with the size ratio of 2.

It is also interesting to focus on the specific two additional points on the curve for the size ratio
of 2, which are similar to the ones corresponding to segregated states with four baffles and the
middle baffle (the dots enclosed in the dotted squares). We selected these intermediate cases
to find out whether two cases with different particle positions but with the same segregation
index would have the same effective heat transfer coefficients. As a matter of fact, the triangle
and diamond points in Figure 6.14(b) were obtained after 10 rotations in the drum with four
baffles and one middle baffle, respectively, whereas the corresponding enclosed blue circles

were obtained after 0.56 and 0.94 rotations in the drum with no baffle. These two situations
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Figure 6.14 Evolution of the effective heat transfer coefficient at the wall over time for all
configurations (a) and the ratio of the effective heat transfer coefficient of the segregated
states after two hours over the corresponding well-mixed coeflicient (Hy, end(w—m)) against the
segregation index, for a size ratio of 2 (blue) and 5 (pink) (b).
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represent two different paths to obtain particle beds having a segregation index equal to
~ 0.2 and ~ 0.3, but in which the particles distributed differently. Figure 6.14(b) shows
that the segregation index proposed here is a good indicator for predicting the effective heat
transfer coeflicient. Indeed, Figure 6.14(b) reveals that the H,, .4 values calculated for similar

segregation indices are also similar, for a given size ratio.

Finally, as can be seen in Figure 6.14(b), there is a relationship between the effective heat
transfer coefficient and the segregation intensity in the bed. In fact, the segregation has a
huge impact on the contact network of particles in the bed. When particles of the same
size agglomerate together, the total number of binary contacts decreases and the porosity
increases (Table 6.8). The contact network is thus impaired, particularly near the wall where

the depletion of small particles has a large effect on the effective heat transfer coefficient.

6.5 Conclusions

In this paper, an extended thermal discrete element method (TDEM) model was introdu-
ced to study heat transfer in blends of spherical particles differing in size. The model was
developed for bidisperse blends, though it could also be used for polydisperse blends since
all contacts are calculated in pairs. The thermal model was first validated in a packed bed
made of aluminum and glass beads of different sizes. We showed that the agreement between
simulations and experiments for this bidisperse blend to be excellent when an equivalent
radius defined as the harmonic mean radius between a pair of touching particles is used in

the calculations of the total heat conductance.

We then used the model to study the impact of granular segregation on heat transfer in a
rotating drum. Simulations were performed using two different bidisperse particulate systems
with size ratios of 2 and 5. Since the characteristic time of segregation in a drum is much
smaller than the heating time, the dynamical and thermal problems were decoupled. Packed
beds with various segregated states were first generated by DEM and then the heat transfer
in these static segregated beds was studied by the extended TDEM model. For this purpose,
our modeling approach comprised four steps : 1) the loading of the drum, 2) the rotation of
the drum to reach a given segregated state, 3) the relaxation of the bed and 4) the heating
of the static bed. This is a first step towards a better understanding of the impact of particle
segregation on heat transfer. In addition to a well-mixed bed of particles generated randomly,
we considered three drum configurations involving four baffles, a middle axial baffle and no
baffle, to investigate different segregated bed structures. We found an inverse relationship
between the effective heat transfer coefficient at the wall and the segregation intensity. A

higher segregated bed gives a lower heat transfer coefficient. This is due to the fact that
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segregation changes significantly the contact network between particles and the temperature
profiles in the drum, creating a core of smaller and colder particles at its center. It was shown
that the difference between the temperature profiles of the segregated and well-mixed beds
is larger for the size ratio of 2. For a larger size ratio of 5, a less pronounced segregation
was observed, which translated into a smaller impact on the heat transfer. Moreover, it was
shown that adding baffles helps to homogenize the temperature distribution in the bed as it
decreases the segregation index significantly. These results revealed that granular segregation
cannot be ignored when trying to predict the temperature profile evolution in a bed made of

bidisperse particles.
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Abstract Granular segregation is a phenomenon that occurs when mixing different-sized
particles. This work aims at comparing the segregation pattern and intensity in a bidisperse
blend of spherical, cubic and icosahedral particles with a size ratio of 1.5 in a rotating drum.
A model based on the discrete element method is used to simulate the flow of particles at
rotational speeds ranging from 15 RPM to 115 RPM. This model is validated for monodisperse
cubic particles. Segregation is shown to decrease with increasing particle shape angularity for
a given rotational speed as long as the flow remains in the same regime. For all three shapes,
the same sequence of segregation pattern occurs as the rotational speed increases (from a
classic core segregation to a mixed state, and then to inverse segregation), but the speed
thresholds for the transitions are shape-dependent and linked to the total kinetic energy of
particles, as evidenced by a proposed apparent Froude number. The slip at the wall and
the ability to spin explain why rounder shapes are less efficient to transfer kinetic energy
from the wall into translational motion of the particles. This triggers regime transitions at
higher rotational speeds for rounder particles, but at the same apparent Froude numbers. The
transitions between cascading and cataracting, and between cataracting and centrifuging,

occur at F'r,,, ~ 0.20 and 0.35 respectively, regardless of the particle shape.

Keywords Discrete element method ; Non-spherical particles ; Regime transitions ; Granu-

lar segregation ; Rotating drum

7.1 Introduction

Granular materials are used in the pharmaceutical, food, waste management, and construc-
tion industries, among others. Despite their widespread use, granular materials exhibit pecu-
liar behaviors that are worth studying in greater detail. For example, when granular materials
are transported, mixed or sheared, they tend to segregate, leading to non-uniform mixtures.

This phenomenon has a significant impact on the efficiency of all processes involving granular
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materials that differ in size, density or shape. One way to improve our understanding of the
flow of granular materials in any system is to use the discrete element method (DEM), a
particle-scale numerical model that makes it possible to calculate the position and velocity
of every particle in the system over time. Continuum models have also been used to study
granular segregation in the recent years because of their ability to model large systems. Ho-
wever, most of them require segregation coefficients that have to be obtained from DEM
simulations [158-160]. DEM relies on the solution of Newton’s second law of motion in which
interaction forces between particles are taken into account using spring-and-dashpot-based
models. Over the years, DEM has been widely used to study granular flows in many different
geometries, including non-circular cross-section tumblers [59,60], particle piles [54], mold cas-
ting [55], pneumatic transport [56], granular beds [161], ball mills [57,58], gasifiers [61] and
silos [62] thanks to the great amount of details provided by the DEM simulations. In recent
years, academic and industry research scientists have relied on both DEM and experimental
approaches to gain more insight into these granular mechanisms with the aim of optimizing

industrial processes.

Flow in a rotating drum Rotating drums are widely used in industry to handle granular
materials because they are versatile and easy to operate. In a rotating drum, solid particles
flow through different modes of rolling, depending on the rotational speed and the filling
degree [7,10], as seen in Figure 7.1.

In addition to the rotational speed and filling degree, the exact points of transition between
these regimes also depend significantly on the granular material itself, as pointed out by
Mellmann [13]. Particle friction, among other things, has a major impact. This was confirmed

by Dragomir et al. [15] who studied the critical speed of centrifugation in a rotating drum.

It is easy to understand why rotational speed is a key parameter for setting the required flow
of particles and thus the efficiency of a given process (Figure 7.1). In addition, rotational
speed is usually relatively easy to manipulate. Many studies have therefore been done to
help industries set and control the optimal rotational speed for their processes. Indeed, the
required operation flow regime differs from one process to another, ranging from avalanching
at very low speeds to centrifuging at very high speeds. The dimensionless number that is

usually used to classify regimes is the Froude number, which is defined as :

w?R
g

Fr= (7.1)

where w, R and g are the rotational speed in %, the drum radius and the gravity, respec-

tively. The Froude number represents the ratio between centrifugal acceleration and gravity
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Slipping Slumping/Avalanching Rolling
Cascading Cataracting Centrifuging

Figure 7.1 Different rolling modes of spherical particles in a horizontal drum when increasing
the Froude number (see Equation 7.1) at a constant filling degree (adapted from [14]).

acceleration. Table 7.1 lists the approximate Froude number ranges that delimit the different

flow regimes for spheres [6].

When the drum reaches steady-state in the rolling regime, the free surface of flowing particles
is nearly flat and reaches a stable angle # with the horizontal called the dynamic angle of
repose. This angle depends on the rotational speed of the drum and the particle properties,
as shown by Hohner et al. [16]. Two different zones develop below the free surface of the bed
of particles : the active layer and the passive layer. A particle crosses the two regions when

it goes through a full revolution following a given streamline. Figure 7.2 presents an example

Tableau 7.1 Froude number and rotational speed ranges for the different flow regimes in a
rotating drum for spherical particles.

Rolling Regime Froude Number Ranges Rotational Speed Ranges* (RPM)
Avalanche 107° to 1073 0.2 to 2

Rolling 107% to 0.1 0.7 to 21

Cascading/Cataracting 0.1 to 1 21 to 67

Centrifuging 1 and over 67 and over

*Calculated for a drum radius of 0.1 m
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of a streamline (yellow line) on a cross-sectional view of the drum when it is rotating. Figure
7.2 and the nomenclature used here were adapted from Dube et al. [32]. The particles rotate
with the drum as a solid body in the passive layer, which is located near the walls of the
drum, with no rearrangement or segregation. The active layer is located just under the free

surface.

Figure 7.2 In the rolling regime, segregation mechanisms occur in the active layer, whereas
particles in the passive layer move as a solid body (adapted from [32]).

Segregation Although segregation mechanisms in granular materials were studied and ex-
plained twenty-five years ago [19], significant efforts have, in recent years, focused on unders-
tanding their causes and their involvement in rotating drum operations, which underscores
the importance of this phenomenon in industry. Segregation can be caused by a difference in
particle size, density, shape, elasticity, or surface texture [19]. It is accepted that the two main
mechanisms involved in radial segregation in a rotating drum are percolation (caused by a
size ratio) and buoyancy (caused by a density ratio) [20-22]. Some authors also talk about the
inertia mechanism (caused by a mass ratio) as a subclass of percolation and buoyancy. Ho-
wever, inertia is of minor importance compared to percolation and buoyancy [20]. Depending
on the particle properties (size ratio, density ratio, shape, friction), drum properties (shape,
dimensions, friction at the walls) and operating conditions (rotational speed, filling degree,
volume fraction of each type of particle), either percolation or buoyancy predominates, lea-

ding to different stable segregation patterns after a few rotations of the drum. Four stable
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segregation patterns have been identified experimentally and numerically for spheres : core
segregation, double segregation, streak segregation, and inverse segregation, as illustrated

schematically in Figure 7.3.

(a) (b)
(c) (d)

Figure 7.3 Segregation patterns encountered in a rotating drum. In the core segregation,
smaller /heavier particles (gray) go to the middle of the bed (a); in double segregation, smal-
ler /heavier particles go to the middle of the bed, but a second region in the form of an annulus
around the core is also present (b); in streak segregation, smaller/heavier particles form a
star-shape pattern in the middle of the bed (c); while, in inverse segregation, smaller /heavier
particles accumulate in the vicinity of the wall (d).

Figure 7.3(a) shows the classic and most common type of segregation in the rolling regime

(i.e., at intermediate rotational speeds). For this pattern, if segregation is driven by a size



142

ratio, percolation tends to bring smaller particles to the middle of the bed while, if segregation
is driven by a density ratio, buoyancy brings heavier particles to the middle of the bed. Three
other patterns arise from more specific rotational speed conditions, and size and density ratios
where percolation and buoyancy oppose each other (Figure 7.3(b)), or where the rotational
speed is low (Figure 7.3(c)) or high (Figure 7.3(d)). In an operating rotating drum, these
segregation patterns can lead to many runnability or quality issues. For example, in a coating
process, spray injectors are often fixed above the bed inside the drum and segregation may
lead to uneven particle coating. In the pharmaceutical industry, in which the dosage of
active ingredients in tablets must be as uniform as possible, segregation can have disastrous

consequences when preparing the tablets.

Since a lot of industrial applications operate in the rolling regime, most studies using rota-
ting drums have focused on intermediate rotational speeds and thus classic core segregation.
Yamamoto et al. [154], Alchikh et al. [162], Chand et al. [163] and Barczi et al. [164] experi-
mentally and numerically confirmed that a core of smaller/heavier particles is created in this
regime. They also reported that the segregation index decreases with an increase in the rota-
tional speed without, however, giving a complete explanation. Jain et al. [21] studied lower
speeds (avalanche and rolling) experimentally and developed a pattern map for particles that
differ in both size and density. Their map encompassed the core, the double and the streak
segregation patterns. All these patterns were confirmed numerically by Pereira et al. [165]
using DEM with similar conditions. Some authors investigated the impact of friction at the
front and rear walls of the drum on segregation patterns [163,166, 167] and concluded that
the most important factor for predicting segregation is low behavior, underlining the impor-
tance of delimiting the flow transitions. However, Mellman [13] pointed out the difficulty of
achieving this goal. Arntz et al. [20,22] numerically studied the impact of rotational speed
on a binary-sized mixture and on different combinations of size, density and mass using a
mixing index based on the mixing entropy of statistical mechanics. They studied a wide range
of velocities, ranging from avalanching to centrifuging and found that segregation decreases
with the rotational speed up to a certain point. After that point, which they estimated as
Fr=0.56 for all the systems they studied, inverse segregation takes place and the segregation
index starts to increase again. They explained this evolution of the segregation index by bed

dilatation and the difference in the velocities of the two types of particles in the drum.

Non-spherical particles Most DEM studies have focused on spherical particles for which
contact detection between two particles is relatively easy to compute. However, particles in
real life are rarely monodisperse and spherical. Examples include operations to dry wood

chips, coat fertilizer pellets, pyrolyze pieces of scrap tire and mix corn or rice. These solid
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particles all have different shapes and sizes, which influence their behavior in rotating drums
and which have an impact on mass transfer, heat transfer, and thus global efficiency and pro-
cess control. Researchers have recently begun tackling this issue by simulating non-spherical
particles. One DEM tactic occasionally used with perfectly spherical particles to simulate
non-sphericity involves adjusting the rolling friction coefficient, which is used to calculate
the frictional torque applied to the particle as soon as it begins to rotate. The aim of this
artificial parameter is to represent rotational energy loss due to particle shape and inter-
particle bonds (micro-slip, friction) at the point of contact [76]. Despite the simplicity of
this parameter, the DEM community is not convinced of its validity for representing highly
non-spherical particles and, as such, researchers still lack a good method for estimating its
value. Wensrich and Katterfeld [77] suggested using the eccentricity of the particles and the
equivalent radius to calculate the rolling friction parameter value. However, they observed
significant discrepancies in the measured angle of repose when comparing piles formed by
clumped particles and by spherical particles with a constrained rolling friction coefficient.
They suggested that the discrepancies were caused by the fact that clumped particles can
either have a promoted or hindered rotation depending on their shape and their orientation,
whereas constrained spherical particles can only be prevented from rolling. As there is no
way to accurately estimate the rolling friction coefficient, it is often ignored in DEM simula-
tions. Also, it is reasonable to think that the shape effect on behavior is very complex and
cannot be lumped into one only parameter. Other models have thus been developed that
not only represent the shape with a rolling friction coefficient but also numerically represent
the true particle shape. Lu et al. [78] and Wachs et al. [79], among others, provided detailed
reviews of methods to simulate non-spherical particles using DEM. They categorized non-
spherical models into five classes : ellipsoids, super-quadrics, polyhedrons, composite spheres
and composite elements. They also pointed out that the main computational challenge as-
sociated with modelling non-spherical particles is the added complexity caused by particle

orientation, rotational motion, and contact detection.

Rakotonirina et al. [34] showed numerically that the angularity of monodisperse particles
changes the flow regime in a rotating drum. Indeed, angular particles exhibit an avalanching
regime at higher rotational speeds than spheres and start to centrifuge at lower speeds,
making the rolling regime of 3D cross-shaped particles disappear. Similarly, He et al. [35] and
Norouzi et al. [36] observed, visually and numerically, that the transition between rolling and
cascading occurs earlier with non-spherical particles than with spheres. They used a multi-
sphere approach to simulate oval and oblong particles. Gui et al. [37] used the soft-sphere
imbedded pseudo-hard particle model (SIPHPM) to show that, at 60 RPM, monodisperse

spherical particles in a tumbler continue cataracting when monodisperse cubic particles have
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already transitioned to centrifuging.

In terms of segregation in a rotating drum, it is still an open question as to whether non-
spherical particles flow and eventually segregate in the same way as spheres at equivalent
rotational speeds. Makse [39] analytically showed that more rounded particles segregate at
the bottom of a pile whereas cubic particles segregate at the top of a pile. They explained this
by the fact that spherical particles can roll more easily than cubic particles, allowing them
to roll downhill. Similarly, Héhner et al. [16] and Santos et al. [38] used DEM to show that
an increase in the angularity of monodisperse particles results in an increase in the dynamic
angle of repose of the bed in a rotating drum. This extends and confirms the hypothesis of
Makse [39] for piles. Dube et al. [73] used an experimental approach, the radioactive particle
tracking (RPT), to study segregation in pharmaceutical ellipsoid tablets. They observed that
ellipsoids segregate either in the core of the drum (core segregation) or at the periphery
(inverse segregation), depending on the specific shape of the ellipsoid. They suggested that
the mechanisms of percolation and buoyancy are hampered by the ellipsoid shape, leading to
unexpected segregation patterns. In terms of the percolation mechanism in particular, they
suggested that, for non-spherical particles, the criterion for determining which particle goes
to the core of the drum is not the volume of the particles but the cross-section perpendicular
to their sliding direction. However, they could not confirm their hypothesis. Along the same
line, Pereira et al. [40] and He et al. [41] studied segregation in a rotating drum filled with
cubes and spheres and with ellipsoids and spheres, respectively, at low rotational speeds. They
introduced a new concept to explain the shape segregation patterns observed, i.e., flowability.
Flowability is defined as the ease with which particles flow along the active layer close to
the surface. Rounder particles experience fewer deviations and thus lose less energy and have
higher velocities. As such, rounder particles segregate at the periphery of the drum whereas
particles with sharper edges/corners segregate in the core of the drum, as shown by the
difference in velocity of the two types of particles in the flowing layer. Since this mechanism
depends on the shape difference and the rotational speed, it can also explain the inverse
segregation patterns observed. Pereira et al. [40] and He et al. [41] also pointed out that this
segregation is weaker than percolation or buoyancy because it occurs along the flowing layer
rather than perpendicular to it. Maione [168] used a multi-sphere approach to show that, at
high rotational speeds, an approximation with spheres gives the same segregation pattern in

a rotating drum with baffles as the pattern with non-spherical particles.

Our literature review revealed that there is no consensus on granular segregation in a rotating
drum based on the impact of the rotational speed, the size and density ratios, and the shape
of particles in binary systems. The main objective of the present work was thus to study the

behavior of non-spherical convex particles in a rotating drum at a wide range of rotational
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speeds and to compare it with the behavior of spheres in order to validate existing theories.
Our hypothesis was that the corners and edges of angular shapes (cubes or icosahedra) have
an impact on the segregation patterns. Our aim was to qualify and quantify this impact. To
do so, we studied the impact of rotational speed on a segregation mechanism (percolation)
using DEM. The remainder of this article is organized as follows : Section 7.2 describes the
simulation method and conditions, Section 7.3 describes how the segregation was quantified,
Section 7.4 presents the experimental validation of our DEM code for a monodisperse case in

a rotating drum, Section 7.5 reports our results and Section 7.6 provides concluding remarks.

7.2 Simulation methods and conditions

In this section, we present the governing equations of DEM and the specific models we used
in the present study. We explain how we selected the time step and the various numerical
parameters. We then explain how the drum geometry, boundary conditions and particle
properties were characterized. To study the impact of particle shape on segregation, we
selected spherical, cubic, and icosahedral particles. Cubes are not only non-spherical but
also feature sharp edges and corners. To some extent, cubes constitute a simplified model of
wood chips or pieces of scrap tire processed in rotating drums in the wood industry or in the
production of biofuel, respectively. Spheres, which are better documented in the literature,
were used as a reference point, and icosahedra were chosen as an intermediate shape to study
the trends.

7.2.1 Governing equations of DEM

The motion of rigid bodies is governed by Newton’s law of motion. Of the possible forces
exerted on particles, we ignored non-contact cohesive forces such as van der Waals forces,
capillary forces and electrostatic forces, and hydrodynamic forces related to the interaction
with a surrounding fluid. Thus, the gravity force and the contact forces were the only forces
exerted on particles that were considered in the present study. As a result, Newton’s second

law with respect to the translation and rotation of a particle i reads as follows, respectively :

dvi
midi‘; = Z Fei + Z Feiw +mig (7.2)
JiJ# w
d([iw;
( d;" ) _ SRy X Fogy+ > Ry x Feiy (7.3)
Ji.j# w

where my, vi, I;, wi, Feij, Feiw, Rj, Rw and g are the particle mass, particle translational

velocity, particle moment of inertia tensor, particle angular velocity, contact force with par-
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ticle j, contact force with wall w, vector pointing from the center of mass of particle ¢ to
the contact point with particle j, vector pointing from the center of mass of particle i to the
contact point with wall w and gravity acceleration, respectively. It is important to note here,
that for a contact between two spherical particles, only the tangential force contributes to the
torque calculation and the rotation because the normal force is colinear with the vector R;.
This does not apply to non-spherical particles, for which the normal force also contributes

to the torque.

Following Lu et al. [78], Wachs et al. [79] and Blais et al. [52], a general contact force model

was constructed as follows :

a b c d
Fesy = (Fnij [10nsl|* Ons — s [10nsill* Vinss) + (e |05l Gesy = e [1nsll vess)  (7.4)

F2 Ft
c,ij c,1
t
Fc,ij < e | Fg,ij ‘ (7.5)
where F¢;; and Fg’ij are the normal and tangential components of the contact force, &, ;; and

Yn,i; are the normal spring and dashpot coefficients, k;;; and v;;; are the tangential spring
and dashpot coefficients, d, ;5 and 0y ;; are the normal and tangential overlaps, vy, ;; and vy j5
are the normal and tangential relative velocities (which are expressed as derivatives of the
overlaps with respect to time), and pc is the Coulomb friction coefficient. The exponents
a, b, c, and d are non-negative constants whose values define the contact force model. In the
case of spheres, the contact force model may be supplemented by a rolling resistance torque
model to account for the fact that so-called spherical particles are never perfect spheres,
inducing micro-slip or micro-friction at the point of contact (see [76] for more details). The

simplest rolling resistance torque model, which is implemented in the present work, reads as

follows :
% w..
T = —pr | Fog | 7 (7.6)
| w |
where p, is the rolling friction coefficient of the material, r* = RR;R}%, is the reduced radius
i T

and wjj is the relative angular velocity wy; = w; — wj.

We set a, b, ¢, and d and the coefficient k; to 0. Our contact force model is thus characteri-
zed by a Hookean spring and a constant dissipation coefficient in the normal direction and
dynamic friction dictated by the Coulomb threshold in the tangential direction. This model
is appropriate for a system like a rotating drum that is never in a quasi-static state. Indeed,

we observe that the spring-like component of the tangential friction force k; based on the
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cumulative tangential displacement has literally no effect on the dynamics of the system as
the relative velocity between two particles is always large enough for the tangential friction
force to saturate to the Coulomb limit. The numerical parameters and definitions used for
our Hookean model are given in Tables 7.2 and 7.3, where m, r and e, are, respectively, the
mass, the radius and the coefficient of restitution of the particle. The contact force model
parameters (friction coefficients p. and the coefficients of restitution e,,) are taken as those of
polycarbonate particles in a steel drum. The numerical parameters k, are selected following
Wachs et al. [75]. Computations were performed with the DEM Grains3D code that handles
non-spherical particles through quaternions and a Gilbert-Johnson-Keerthi (GJK) algorithm-
based collision detection strategy. The code integrates Equations 7.2 and 7.3 together with
kinematic equations with an explicit second-order leap-frog scheme (see [34,75,169] for more
details).

7.2.2 Time step selection

The choice of the time step At in DEM simulations is critical as it dictates the frequency
at which all the forces, positions and velocities are recalculated in the simulation. Too large
a time step leads to unstable simulations or wrong results because the calculation of the
contact force between particles would be too coarse. On the other hand, too small a time
step leads to very long simulation times despite the recent trend to use supercomputers
and parallel codes. Finding a valid time step that is a good compromise between misleading
results and an acceptable time of simulation is not straightforward in DEM. A trade-off
strategy to determine an estimate of At is to relate it to the shortest contact duration in
the system. The time step magnitude is then selected such that the shortest contact time
between two particles lasts at least 10 time steps [34]. With our Hookean model, it is possible

to calculate a theoretical contact time 7 between two similar spheres colliding in a zero-

Tableau 7.2 Contact force model parameters.

Particle-Particle Particle-Wall

k, (sphere) (Pa.m) 3 x 10° 3 x 10°
k. (cube) (Pa.m) 2 x 10° 2 x 10°
pe (4) 0.58 3
Hr (‘) 0 0

en (-) 0.8 0.8
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Tableau 7.3 Hooke model parameter definition.

Parameter Definition

o (kg/s) 26, m*
Ve (kg/s) 26m”

-1 In(en)w
B (571 s
ﬁt (5_1) 1 x 105
kt (Pam) 0
wo (s71) 2hn
e (m7h) g
we (kg™ oot

gravity environment [170], such that :
T
VWi — B

where wy and 3, are two parameters related to the spring constant and physical parameters,
which are defined in Table 7.3. In the present study, we used At < T,/10, which gave values

ranging from 5x107%s to 1.5x 107%s, depending on the type of particle used in the simulation.

T = (7.7)

Computations were performed in parallel mode using 4 cores of 2.1 GHz processors of an Intel
E5-2683 v4 Broadwell of the Graham cluster operated by Compute Canada. Computations
were halted once a pseudo-steady state was reached, which was determined when the following

criterion was satisfied after five consecutive evaluations (see Figure 7.4) :

< Esteady (78)

where m represents the time average over [t —ty4,0, t| of the segregation index I, defined
in Section 7.3.1 and where t4,,; is the time interval corresponding to four complete drum
rotations. m corresponds to the time average evaluated at the previous output. For
low rotational speeds, we took €steqqy = 0.005 while for high rotational speeds we relaxed

€steady t0 0.02 due to the strong dynamics.

7.2.3 Simulation domain geometry and boundary conditions

The geometry used in the present study was a cylindrical tumbler rotating around the Z’-axis
(see Figure 7.5). The inside drum diameter D was 0.28 m (R=0.14 m) and the length of the
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Figure 7.4 Simulations were halted when a pseudo-steady state was reached based on criterion
defined in Equation 7.8.
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drum L was 0.10 m. Gravity was in the opposite direction to the Y’-axis. The origin O was
located in the middle of the drum in the Z’ = 0 plane. The drum wall was discretized using
72 elongated rectangular 0.005-m thick prisms. Various constant rotational speeds w ranging
from 15 to 115 RPM were imposed on the cylinder at time =0 in a clockwise direction. Given
that radial segregation is the focus of the present article, periodic conditions were imposed
on the walls at Z’'=0 m and Z’=0.1 m to simulate a very long drum and to avoid end-wall

effects that can lead to axial segregation.

Y

Figure 7.5 Lateral (left) and perspective (right) views of the domain geometry and its dis-
cretization.

The initial particle condition was always a well-mixed blend of bidisperse particles. We ob-
tained this mixed state by randomly inserting the two types of particles from two insertion
windows located at the top of the drum. Particles fell down under gravity and settled ran-
domly at the bottom of the drum. Subsequently, the drum was rotated at the abovementioned

rotational speeds, making it possible to study the demixing process over time.

7.2.4 Particle properties

To quantify the impact of the shape or, more precisely, the angularity of the shape on size
granular segregation in a tumbler, we used three blends of bidisperse cubes, icosahedra and
spheres. Cubes were chosen because they represent a perfectly symmetric convex shape with
respect to the three coordinate axes and exhibit a high degree of angularity. Icosahedra,
which are convex regular polygons with 20 triangular faces, were chosen as an angular shape
intermediate between spheres and cubes, giving us the opportunity to determine whether

segregation is a monotone function of angularity.

The size ratio was set at 1.5, allowing us to compare our results with similar analyses in

the literature [21,22]. Also, a small size ratio of 1.5 restricts the segregation mechanism in
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the active layer where particles are in motion (sieving) and prevents spontaneous segregation
in the unmoving passive layer (percolation). According to Mosby et al. [19], spontaneous
percolation occurs in any system with a large size ratio under gravity only. On the other
hand, sieving is a mechanism that is possible with a smaller size ratio as long as the large
particles are in motion. In our case, a large size ratio would allow small particles to percolate,
even in the passive layer, and to accumulate at the bottom of the drum. We thus chose
the 1.5 ratio to limit percolation and to focus on sieving (only in the active layer). In the
remainder of the present article, however, we use the term percolation despite the somewhat
improper terminology given that sieving is commonly referred to in this way in the drum
granular segregation literature. We limit our study here to one size ratio, but we believe that
the findings can be extended to other size ratios as long as sieving remains the dominant

mechanism.

All particles had a density of 1200 kg/m?3 (polycarbonate). For the spheres, the bidisperse
system was a 50%-50% volume fraction mix of 5-mm and 7.5-mm-diameter particles. The
edge length of the cubes and icosahedra was determined such that angular shapes and spheres
had the same volume. This led to a 50%-50% volume fraction mix of 4-mm and 6-mm-edge
length cubes and a mix of 3.11-mm and 4.66-mm-edge length icosahedra. We used a filling
degree f of 50% of the drum volume at rest to estimate the number of spheres required. The
filling degree was obtained by dividing the bulk volume of the particles by the total volume
of the drum, leading to a total number of 18,293 particles. To compare the results from the
different shapes, we kept the same number of particles for spheres, icosahedra and cubes.
All our simulations thus contained 14,112 small particles and 4,181 large particles. As the
packing solid fraction slightly varies between spheres and cubes [34], the filling fraction of the
drum was slightly larger for cubes than for spheres (51.9% vs. 50.0%). This also applies to
icosahedra but to a lesser extent. This very small difference in filling degree can however be
neglected. Indeed, Jain et al. [21] found no impact of the filling level varying 40% to 65% (i.e.
over a much wider range) on the core segregation and on the band segregation patterns for
spherical particles at 2 RPM. The filling level only influenced the length of the streaks, which
is a segregation pattern that we do not study here. The physical properties of the particles

used in the present study are given in Table 7.4.

7.3 Segregation characterization

Different metrics to assess mixing or segregation in a system have been proposed in the
literature ( [10,30,33,59,73,150,154,155]). In the present study, we mainly used the relative

standard deviation based on the work of Lemieux et al [155].
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Tableau 7.4 Particle properties.

Type 1 Type 2

d, (sphere) (mm) 5 7.5
p (sphere) (£%) 1200 1200
l, (cube) (mm) 4 6

p (cube) (£%) 1200 1200
l, (icosahedron) (mm) 3.11 4.66

p (icosahedron) ( %) 1200 1200

7.3.1 Segregation index

The segregation index I, represents the relative standard deviation of the mass concentra-

tion of one type of particle. I, hereafter is defined as :

o
Iseg == % (79)
with the standard deviation, o, defined as :
Mo (F — @)
UZJE4Mf1x) (7.10)

where M, x, x; and \; are, respectively, the total number of samples, the mean concentration
of the type 1 particle in the drum, the mass concentration of this type of particle in sample ¢
and a sample weighting coefficient. Because we used a Cartesian grid to sample our concen-
trations while the drum geometry was cylindrical (Figure 7.6), a cell volume-based weighting
coefficient \; was added, unlike the usual definition of /.4, to account for the excluded volume

for cells near the drum walls or the free surface. This coefficient is defined as :

Vip,cell
N\ = 2 (7.11)

" Ve
where V, .oy and V.. denote the volume occupied by particles in the cell and the volume of
the cell, respectively. I, is equal to 0 for a perfectly mixed system where the concentration

of each sample is equal to the average concentration.

The choice of the grid dimensions has an impact on the calculated absolute values of I,.,. We
used the same grid for all our simulations to be able to compare the results. Too coarse a grid
can dissimulate important segregated zones, whereas too fine a grid leads to an asymptotic

value in all cases of segregation because there is more or less one particle in every cell. We
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Figure 7.6 The segregation index /., is calculated using a Cartesian sampling grid.
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tested different grid dimensions ranging from 2 x 2 to 30 x 30, and chose a 7 x 7 (4 cm x 4

cm) grid because it best represented the scale of segregation in the drum.

7.4 Model validation

The Grains3D code used in the present study was previously validated using experimental
data in the context of cylindrical particle packing [75] and non-convex cross-like particles in
a rotating drum [34]. To further assess the validity of the code, a new set of experiments with
monodisperse pine wood cubic particles in a rotating drum was conducted and the results

were compared with the predictions from Grains3D.

The same experimental set-up as in Rakotonirina et al. [34] was used, and our analysis proce-
dure was inspired by these authors. The set-up consisted of a rotating drum with transparent
Plexiglas walls in which different sizes of drum could be inserted (see Figure 7.7). The front
Plexiglas circular wall allowed us to record the motion of particles with a 30-frame-per-second
video camera. The back circular wall of the drum was opaque and could be adjusted to adapt
to the length of the drum. The whole apparatus was driven by two rotating rods connected
to an electrical motor. The numerical and physical properties of the cubic particles and the
two drum configurations used for the model validation are summarized in Tables 7.5 and 7.6.
The density p of the wooden cubes was measured and the friction coefficients uc, as well
as the coefficients of restitution e,, were found in the literature for the wood and Plexiglas

materials. Here again, the numerical parameters k,, were selected following Wachs et al. [75].

T
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Figure 7.7 Experimental set-up used for the model validation

For most of the selected low rotational speeds (F'r ~ 1073) dictated by the available set-up,
the resulting dynamics in the drum were characterized by episodic avalanching. At 8 RPM,
the flow appeared close to the transition with rolling. To assess the validity of Grains3D,
we examined the evolution over time of the free surface obtained by image analysis. We

characterized the free surface using the dynamic angle of repose and with a Fourier analysis
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Tableau 7.5 Modeling parameters used for the model validation.

Particle-Particle Particle-Wall

k, (Pa.m) 2 x 10 2 x 10*
pe (=) 0.5 0.7

fr (-) 0 0

en (-) 0.6 0.6

Tableau 7.6 Physical drum configurations used for the model validation.

Drum 1 Drum 2
D (cm) 19.0 15.0
L (cm) 11.1 5.5
f (%) 50 30
w (RPM) 2-4-6-8
Particles Pine wood cubes : [, = 1em; p = 631%

of this latter signal. The procedure analysis is described below and is shown in Figure 7.8(a).
First, to calculate the dynamic angle of repose, we converted images from the video recordings
and the DEM simulation visualizations into binary images to identify the stack of cubes. We
then localized the free surface by scanning the image from top to bottom and by detecting
the first white pixel for every X-coordinate (red and green lines in Figure 7.8(a)). We then
calculated an angle of repose by fitting a linear regression through all the free surface points
between the highest point and the point with the highest X-coordinate (purple circles in
Figure 7.8(a)). The selected pixels are in green in Figure 7.8(a). As shown in Figure 7.8(b),
the angle varied over time as avalanches occurred in the drum, for both experiments and
simulations with a good agreement. All the configurations were performed for 50 seconds.
Once a pseudo-steady state was reached after approximately one full revolution, the angle
of repose was averaged over the remaining time and its standard deviation was determined.
Figure 7.9 illustrates the resulting analysis for both simulations and experiments for the
two drum configurations. Figure 7.9 shows satisfactory agreement between the simulations
and the experiments for the mean angle of repose as well as the standard deviation over
time. Both experiments and simulations showed that, for the two configurations studied, the
filling degree, the rotational speed (in the range studied), and the drum diameter have no
significant impact on the mean dynamic angle of repose, with averaged values for all speeds
of 44.1 £ 5.4 (experiments) and 46.2 £ 4.2 (Grains3D), and 44.5 + 6.7 (experiments) and
44.8 + 6.3 (Grains3D), respectively, for the Drum 1 and Drum 2 configurations. The values
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obtained are coherent with the experimental and numerical DEM results reported by Hohner
et al. [16] for cubic particles in similar drum configurations (w = 7.4 RPM, D = 29cm,
f =30%, l, = 16.1mm) who obtained 42.1 £ 2.9 (experiments) and 44.5 + 2.3 (DEM).

To extend the validation of the model, we examined the avalanching frequency using a fast
Fourier transform (FFT) applied to the angle of repose signal over time such as the one
presented in Figure 7.8(b). Figure 7.10 shows the discrete Fourier spectrum, with amplitudes
averaged over 0.5-Hz intervals for both drum configurations at 2 RPM and 8 RPM (other

rotational speeds gave intermediate results between these two limits).

There was good agreement between the experiments and the simulations. As expected, the
dominant frequency associated with avalanches depended on the rotational speed for the
two drum configurations, with a higher rotational speed leading to a higher frequency of
avalanches. Overall, these results confirmed the good predictive capabilities of our DEM

simulations for studying the dynamics of non-spherical particles.

7.5 Results and discussion

In this section, the granular segregation dynamics in a rotating drum were studied at different
rotational speeds with bidisperse blends of spheres, cubes and icosahedra. We first illustrate
a typical time evolution for a blend of bidisperse cubes (Section 7.5.1). Then, the analysis is
divided into two main sections : the impact of shape on segregation once the pseudo-steady
state is reached (Section 7.5.2), and the impact of shape on flow regime transitions in the
drum (Section 7.5.3). We quantified the segregation intensity of the three shapes studied

using our segregation index, ., and we explained the segregation patterns (core, mixed or

egs
inverse) formation with the percolation mechanism.

7.5.1 Typical time evolution

As the drum rotates, the particles get rearranged, which translates into a change in I,.,4. To
illustrate the global dynamics, Figure 7.11 shows the evolution over time of 4- and 6-mm
cubes rotating in the drum at 25 RPM. At this speed, the cubes get segregated over time.
This is confirmed by the increase in I, over time (Figure 7.11(e)). At 0 second (Figure
7.11(a)), the two types of cubes are relatively well mixed (s, = 0.070). At 5 seconds (Figure
7.11(b)), the particles are carried by the wall in motion, and mixing/segregation starts to take
place in the active layer, which is just underneath the free surface, as shown in Figure 7.2.
At 20 seconds (Figure 7.11(c)), the small cubes are more concentrated in the core of the bed.

During this time, the I, for the cubes increases with the number of rotations, confirming that
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Figure 7.9 There is good agreement between the experiments and the simulations according
to the mean dynamic angle of repose at pseudo-steady state for both the Drum 1 (a) and
Drum 2 (b) configurations. The error bars represent the standard deviation around the mean
value over time.
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Figure 7.10 Discrete Fourier spectrum of the angle of repose signal over time for the Drum 1
(a) and Drum 2 (b) configurations, with amplitudes averaged over 0.5-Hz frequency intervals.
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segregation is occurring and that particles are moving in the drum in a preferred direction
that is dependent on their size. As the drum continues to rotate, segregation intensifies,
and more and more small cubes migrate toward the middle (Figure 7.11(d)), leading to a
small increase and stabilization of the segregation index around a pseudo-steady state value

(Iseq = 0.315) (Figure 7.11(e)).

7.5.2 Effect of particle shape on segregation in the pseudo-steady state

In this section, the effect of particle shape on size segregation in a half-filled drum was
studied as a function of rotational drum speed (or dimensionlessly as a function of the Froude
number). Based on the literature and our simulations, we confirm that all shapes experience
rolling, cascading, cataracting and then centrifuging (see Figure 7.1) as the Froude number
increases. Figure 7.12 compares our pseudo-steady state segregation index I, for bidisperse
blends of spheres, cubes and icosahedra with a size ratio of 1.5 (all equivalent in volume)
at different rotational speeds ranging from 15 (rolling regime) to 115 RPM (centrifuging

regime).

Figure 7.12 shows that the variation in I,, with the Froude number exhibits the same
qualitative trend regardless of particle shape. The three curves start at a high I, value at
low rotational speeds (highly segregated), decrease as the rotational speed increases until they
reach a minimum, increase toward a local maximum, and then decrease again. Again, the
similarity of the curves suggests that the same segregation mechanisms occur for all particle
shapes, leading to the same segregation patterns. The local extrema on all three curves
represent the operating points at which the particles inside the drum change flow regime,
the minimum and maximum being the transitions between cascading and cataracting and
between cataracting and centrifuging, respectively. As is well established in the literature
for spheres, the segregation pattern obtained for a bidisperse blend of a given size ratio is
dependent on the rotational speed of the drum [21,22]. Here, we confirm that a change in the

flow regime triggers a change in the segregation pattern (see Figure 7.3) for all three shapes.

Rolling regime In the rolling regime, the percolation mechanism occurs in the active
layer of the bed. Indeed, in the active layer, the particles are more in motion and their
motion creates space and voids between them. Random collisions between the particles allow
the smaller to pass through the voids between the large particles and provide them with a
preferential motion direction. Small particles percolate toward the core of the drum until they
reach the denser layers of the passive layer. Since the particles in this layer are more compact

and are not in relative motion among themselves, the small particles cannot percolate further



161

/ﬁﬁ//@:::j[:f['ime: 0s /ﬁ;\iﬁjil:]:['ime: 5s

(c) (d)
0.4
03 | :
— :
| I .
< i :
202 ‘ :
— | '
i ! !
: ——Cubes at 25 RPM
0.1 f (R [ 55 (b)
‘ —-20s(c)
[ : ~--45 5 (d)
0.0 L ! ! . L e b
0 5 10 15 20 25
Number of rotations (-)

(e)

Figure 7.11 The radial core segregation for a blend of 4-mm and 6-mm cubes rotating at 25
RPM intensifies as time goes by and is represented by the increase in the segregation index
Ieq over time.



162

Rotational speed (RPM)

e 1535 50 60 72 80 90 100 115
' o Cubes
o Spheres

L Icosahedra
0
503
&
—

0.2

0.1

0 1 1 1 1

0 0.5 | 1.5 2 2.5

Froude number (-)

Figure 7.12 The segregation index (I,.,) at the pseudo-steady state for a bidisperse blend of
cubes, spheres and icosahedra with a size ratio of 1.5 evolves through the same trends with
variations in the Froude number. The error bars represent the standard deviation of all the
values in the last rotations used to calculate the average value. The lines are a guide for the
eye.
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and conglomerate in the core of the bed. Figure 7.11 shows that cubes also form a core of
smaller particles at 25 RPM, and visual observations of the simulations showed that the three
shapes exhibit a core of small particles at lower speeds (before the minimum in Figure 7.12).
In this regime, the I, of all the shapes decreases as the rotational speed increases, until
it reaches a minimum corresponding to the cascading regime and a well-mixed system. We
thus postulate that the same segregation mechanism as for spheres, i.e. percolation, can be
used to explain the classic core segregation of angular shapes. This may seem to contradict
Dube et al. [32], who observed an inverse segregation pattern with ellipsoids while spheres
exhibited core segregation. However, they used particles with different aspect ratios, whereas
we consider angular isometric shapes. Because of the isometric nature of the shapes studied,
we can expect the same segregation mechanism to take place in the drum and thus the same
segregation pattern, assuming all shapes are in the same flow regime. In other words, if it is
known that the mixture of spheres will give a classical core segregation in the rolling regime,
it can be expected that an equivalent mixture of cubes or icosahedra will also give a classical

core segregation in the same regime.

However, it is interesting to note that the intensity of segregation (absolute value of )
is different for all the shapes for a given rotational speed. In the rolling regime, spheres are
always more segregated than icosahedra, which are themselves always more segregated than
cubes. This confirms our hypothesis that angularity has an impact on segregation. A rounder
shape has a higher potential to segregate for a given rotational speed. We explain this using

the theory of Arntz et al. [22] who studied segregation in blends of spheres.

As explained by Arntz et al. for spheres [22], a more porous active layer makes the segregation
less selective, and thus decreases the RSD value. Indeed, in a more porous active layer, the
large particles can percolate just as well as small ones through the larger voids. The perco-
lation is thus less selective. Figure 7.13 shows the porosity of the active layer as a function
of the rotational speed of the drum. Figure 7.13 highlights this bed expansion phenomenon
and confirms this explanation. There is indeed a strong correlation between the porosity of
the active layer and the intensity of the segregation (values beside each data points in Figure
7.13) for both cubes and spheres. We see that both spheres and cubes get linearly less segre-
gated as the rotational speed increases in the rolling/cascading regimes (Figure 7.12). This
can now be explained by the gradual increase in the porosity of the active layer (Figure 7.13),
reducing the selectivity of the percolation mechanism, for both spheres and cubes. Also, the
porosity obtained for cubes is always higher than for spheres, explaining why cubes are less
segregated than spheres for a given rotational speed. For example, at 60 RPM, the porosity
of the active layer for cubes is of 68.2% versus 51.9% for spheres. The high value explains the

very low RSD for cubes and the mixed state. A higher porosity means a lower propensity to
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Figure 7.13 Porosity of the active layer for bidisperse systems of cubes and spheres at different
rotational speeds in the rolling and cascading regimes. As the rotational speed increases, the
porosity of the active layer increases, leading to a less selective segregation. The porosity
obtained for cubes is always higher than for spheres, explaining why cubes are less segregated.
Values besides each point represent the intensity of the segregation (I,,) of that point. The
porosity value is calculated by looking at the volume occupied by particles found in the active
layer at X = 0.

For this regime, icosahedra data are located between the spheres and the cubes, as expected.
This means that the active layer thickness of icosahedra is in between the those of the spheres
and the cubes. Thus, the more angular the shape is (sphere — icosahedron — cube), the
more the active layer is porous for a given speed, leading to a lower I, in the rolling and

cascading regimes.

To summarize, the intensity of segregation is related to the efficiency of the percolation
mechanism, which is dependent on the porosity of the active layer. Since the active layer
of non-spherical particles is more porous than the one with spheres for a given rotational
speed (see Figures 7.14(a) and 7.13), the percolation mechanism is less selective, explaining
why spheres are always more segregated than icosahedra and cubes in the rolling regime. In

addition, spheres reach the most well-mixed system (lowest value of I,,) in the cascading
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regime. We will explain why in Section 7.5.3.

Cataracting and centrifuging regimes In the cataracting regime, spheres, cubes and
icosahedra all display inverse segregation, with small particles accumulating near the walls.
As described by Artnz et al. [22], the same segregation mechanism (percolation) can be
used to explain both inverse segregation (cataracting regime) and core segregation (rolling
regime). However, the zone where the percolation takes place is different. In the cataracting
regime, the percolation mechanism does not take place in the active layer as shown in the
rolling regime, but rather in the air in the upper-right section of the drum as particles are
tumbled throughout the drum volume. Smaller particles can thus percolate through the voids
between large particles and reach the vicinity of the drum wall, whereas large particles stay
in the middle. For inverse segregation to occur, particles need to detach from the wall and
be projected into the air. The highest state of inverse segregation occurs around 80 RPM for
both cubes and icosahedra, and around 95 RPM for spheres. Also, spheres and icosahedra get
more segregated than cubes. Lastly, in the centrifuging regime, all shapes undergo inverse
segregation, albeit to a lesser extent than in the cataracting regime because the particles
do not have the time to rearrange and because more layers of particles are stationary at
the drum wall. As in the rolling regime, for a given rotational speed, spheres are still more
segregated than icosahedra, which in turn are more segregated than cubes. We explain this
with the fact that, for a given rotational speed, a larger fraction of angular shape particles
is centrifuging than spherical particles (see Figures 7.14(d) and Table 7.7), thus decreasing
Lseq.

We consider that a particle is centrifuging when its translational velocity is aligned with a
solid body motion following the drum wall tangential velocity. Table 7.7 shows the results
for the three shapes studied at high rotational speeds. We can see that at 90 RPM, some
cubes are already centrifuging whereas spheres are not. Spheres are still rolling and slipping
at the wall. On the other side, an annulus having a thickness equivalent to 23% of the drum
radius is filled with cubic particles that are stacked and stationary with respect to the drum
wall. No movement or rearrangement can be created there. Thus, particles remain in their
original configuration, which is well mixed. This corresponds to 91.4% of the total number
of particles. The difference in I, between spheres and cubes at 90 RPM and at higher
rotational speed (100 RPM) is then related to the fraction of particles centrifuging in the
drum reported in Table 7.7. Cubes enter the centrifuging regime before spheres because they
transfer the energy from the walls more efficiently (less rolling and less slipping). This gives a
lower intensity for inverse segregation of cubes at 90 and 100 RPM. The same reason explains

why cubic particles start to cataract before spheres (we will get into more details about the
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flow regime transitions in Section 7.5.3). At 100 RPM, 96.1% of the cubes are centrifuging,
versus 66.4% for spheres. That is why we see a large difference in the I,., shown in Figure

7.12. The same logic applies for icosahedral particles.

Another important point to note is that the transitions between the flow regimes (the mini-
mum and the maximum) occur at different Froude numbers for all the shapes studied (Figure
7.12). The angularity of the shape thus has a clear impact on the intensity of segregation as
well as on the flow regime transitions. These transitions are very important to know in any
process in order to predict the best operating conditions for reaching a specific flow regime
and this is why we study them more in the following section. Also, since the local extrema in
Figure 7.12 represent these transitions, we think that our segregation index could be a good

metric to characterize the flow regimes for all shapes and to compare them.

7.5.3 Effect of particle shape on flow regime transitions

As already noted in the literature [34, 35, 37], monodisperse non-spherical particles exhibit
flow transitions at different speeds than their spherical counterparts. We observed the same
difference between the bidisperse blends of spherical and angular shapes. Since the flow
regime is the main parameter that defines the segregation pattern, it is important to take
a closer look at these regime transitions. We mainly focused on cubes and spheres for this
analysis. Figure 7.14 shows that these two shapes experience flow transitions at different
rotational speeds. Indeed, noticeable differences can be seen with a simple visual observation
of the flows of cubes and spheres at the same rotational speeds. At 25 RPM, cubes have a
larger angle of repose (38.9°) than spheres (32.4°). Also, cubes start to display an S-shape
free surface, characteristics to the cascading regime, whereas spheres retain a very flat free
surface. This behavior was also observed by He et al. [35], although they did not provide
a detailed explanation of it. At 80 RPM (Fr = 1), the differences in the flow patterns are
even more pronounced. Spheres are still in the cascading regime when cubes have already

reached the cataracting regime and have even started centrifuging. Indeed, cubes fly through

Tableau 7.7 Fraction of particles centrifuging at high rotational speeds. The more there are
particles centrifuging, the lower is /., for the three shapes.

Spheres (%) Cubes (%) Icosahedra (%)

80 RPM 0 80.6 43.5
90 RPM 0 91.4 89.0
100 RPM  66.4 96.1 96.4

115 RPM 94.6 not simulated not simulated
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the drum and occupy the entire drum space when the spheres are still flowing along the free
surface in cascades. At 100 RPM, most of the cubes are centrifuging whereas many spheres
have still not begun centrifuging, confirming the results of Gui et al. [37]. Two mechanisms
can explain the strong impact of shape on the flow regime, i.e. slip at the wall and energy

transfer through particle-particle interactions.

25 RPM 60 RPM 80 RPM 100 RPM

(a) (b) (d)

Figure 7.14 The transitions from cascading to cataracting and from cataracting to centrifuging
occur at a lower rotational speed for cubes (bottom) than for spheres (top).

Slip at the wall

The motion of any bed of particles in a rotating drum is induced by friction with the rotating
wall. The impact of friction with the wall on the motion of monodisperse cubes in a drum
was studied by Gui et al. [37] and was compared to the impact on spheres. They defined
two main modes of driving motion. The primary mode represents the case where particles
are in contact with a frictional wall and are driven directly by its motion. The secondary
mode occurs with smooth walls where the motion of particles is driven by particle-particle
interactions. They found that the primary mode is more efficient than the secondary mode
in entraining particles. Here, we determined the average velocity of particles close to the wall
in order to compare the primary mode of driving motion of spheres and cubes. We calculated
a dimensionless mean velocity at the wall (7,,) defined as the mean translational velocity of
the particles located within a distance of two large cubes (or two large spheres) from the wall

divided by the tangential velocity of the drum :
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where j is the number of particles located within two sizes of the largest particle dimension

(diameter for spheres and side length for cubes) of the wall.

Figure 7.15 shows that, for a rotational speed of 80 RPM, cubes possess a higher translational
velocity than spheres in the vicinity of the wall. Indeed, the dimensionless mean particle
velocity calculated here is close to 1 for cubes, meaning that they travel at the same speed as
the drum. Conversely, the dimensionless mean velocity of spheres located within a diameter
of two large spheres from the wall stabilizes at a much lower ratio, meaning that spheres slide
and roll more on the wall than cubes. Since cubes have a higher number of contact points with
the wall than the spheres (theoretically corners and edges versus one single contact point),
they are more easily dragged by the motion of the drum. This impact of the particle-wall
contact points was also suggested by Santos et al. [38], who observed that the flow regime in
a drum of rice grains is different from that of spheres. We can thus conclude here that cubes
are more efficient than spheres at transferring energy from the rotating wall into the flow,

which would explain the earlier changes in the flow regime.

Energy transfer through particle-particle interactions

Once the motion of particles touching the wall is being driven by friction, the energy can be
transferred to the other particles through particle-particle interactions. This is equivalent to
the secondary driving mode defined by Gui et al. [37], who studied monodisperse systems.
Our assumption, which was different from that of Gui et al. [37], was that the ability of any
shape of particle to transfer motion through collisions depends on their ability to rotate in
a dense system. Indeed, when two particles collide, the total energy of collision is conserved.
Part is dissipated as heat or deformation, which is taken into account in DEM models by the
coefficient of restitution, and the remaining part is converted into translation and rotation.
To get a better understanding of how energy is transferred in the drum at different rotational
speeds, we compared the total translational and rotational kinetic energies of spheres, cubes

and icosahedra in Figure 7.16.

The translational kinetic energies of the cubes and icosahedra are higher than that of the
spheres for all the speeds studied (Figure 7.16(a)). Similar results were obtained by Gui et
al. [171], who reported that tetrahedra were harder to rotate than spheres, leading to higher

translational velocities and lower rotational velocities. In our case, at 80 RPM, the difference
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Figure 7.15 At 80 RPM, cubes near the wall travel at the same speed as the drum whereas
spheres travel significantly slower according to the dimensionless translational mean velocity
of the particles.
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Figure 7.16 Because of their angularity, cubes and icosahedra have a higher total translational
kinetic energy and a lower total rotational kinetic energy than spheres for all the speeds
studied. Note that not all speeds were simulated for icosahedra, which explains the absence
of some green bars.
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between spheres and angular shapes (cubes and icosahedra) is larger than for all the other
speeds tested. That can be explained by the fact that when spheres are still cascading, cubes
and icosahedra are cataracting. A higher translational kinetic energy translates into a higher
translational velocity for angular shapes, allowing them to fly through the drum space in a
cataracting motion. It should also be noted that rotational kinetic energy is always higher
for icosahedra than for cubes, and higher for spheres than for icosahedra (Figure 7.16(b)),
meaning that rounder shapes always have a higher propensity to spin and that they transfer
a higher proportion of their collision energy to rotation than cubes, which extends their
cascading regime to higher drum rotational speeds. This explains why spheres reach a very
low I, value before beginning inverse segregation (see Figure 7.12). The same logic explains
why spheres and icosahedra reach a high I,., value in inverse segregation before starting to
centrifuge. For cubes, rotation is impeded by their angular shape (corners and sharp edges)
and by surrounding cubes. This explains why cubes have larger translational velocities than
spheres after each collision and why spheres have a higher spinning. It also confirms the
findings of Rakotonirina et al. [34], who reported that angular particles start centrifuging

earlier than spheres.

We performed an additional set of simulations with a larger rolling resistance coefficient to
examine the importance of sphere rotation. Figure 7.17 shows that it is possible to force
spheres to start cataracting at 80 RPM by increasing their rolling friction coefficient, which
increases their translational velocity and thus translation kinetic energy. However, even with
a p, = 1 (Figure 7.17(g)), which is 20 [85] to 1,000 [164] times higher than typical values
for glass spheres, we can see that the flow of spheres still does not occupy the whole space
of the drum like the cubes (Figure 7.17(h)). Figure 7.17 thus shows that impeding spheres
from rotating allows them to transfer the collision energy more efficiently to translational
velocity, but it does not allow them to adhere to the drum wall and display a well-developed

cataracting regime at 80 RPM.

This is in agreement with the conclusion of Wensrich and Katterfeld [77], who stated that
the rolling friction coefficient alone is not enough to imitate the behavior of non-spherical
particles. However, increasing this parameter allowed the flow of spheres to approach the
flow of cubes, without imitating it completely. This may be explained by a lower number of
contact points with the drum for spheres than for cubes. It is worth recalling here that the
rolling resistance coefficient is applied to spheres in DEM to avoid an artificially high angular
velocity and is there to take into account that spherical particles are never perfectly spherical
in real life. This parameter is thus not mandatory for cubes, because our code actually models

the real shape of the particle.
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Figure 7.17 Comparison of the flow patterns of spheres at 80 RPM, with p, =0 (a) 0.001,
(b) 0.05, (c) 0.1, (d) 0.25, (e) 0.5, (f), 1 (g), and cubes (h).
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Apparent Froude number

In light of the above and knowing the importance of the translational kinetic energy of the
particles inside the drum for determining the flow regime, we introduced an apparent Froude

number defined as :

1 N 2

3 2im i |7
Fr,,, = 2==1 ¢ 7.13
pp mtotHgHR ( )

where N, m;, v; and my, are, respectively, the total number of particles in the system, the
mass of particle 7, the velocity of particle 2 and the total mass of particles. The main difference
between our definition and the classic definition of the Froude number (Equation 7.1) is that
we use the actual velocity of each particle instead of the rotational speed of the drum. A
similar Froude number was already used by Gui et al. [37] to study the impact of the friction

of the walls on the motion of cubic particles in a drum.

Figure 7.18 shows the segregation indexes at a pseudo-steady state of all the cases studied
versus the apparent Froude number. As can be seen, the transitions now occur at the same
values of F'rqy,, i.e., = 0.20 for cascading to cataracting and ~ 0.35 for cataracting to centri-
fuging. Hence transitions between flow regimes depend on a translational energy threshold
inside the drum. An optimal energy level at F'r,,, ~ 0.20 also exists, where particles of all
shapes are well mixed just before inverse segregation starts. Segregation intensity remains
dependent on particle shape, but the transitions are independent of particle shape when
characterized with F'rgy,,. This confirms the importance of the mechanisms pointed out in
Sections 7.5.3 and 7.5.3. The apparent Froude number allows us to better understand the
impact of the shape on the flow regime transitions in rotating drums. It shows that the im-
pact of the shape is mainly felt in the ability of each particle to transfer translational energy
from the wall to the particle bulk. However, for the same total kinetic energy transferred
from the drum to particles, all three shapes exhibit a similar flow regime. To the authors’
knowledge, no previous work has ever used this apparent Froude number to delimit the flow

regime transitions for non-spherical particles.

7.6 Conclusions

The radial segregation of bidisperse spherical, cubic and icosahedral particle blends was
numerically investigated to determine the impact of the angularity of convex particles inside

a rotating drum. A wide range of rotational speeds was studied, ranging from the rolling to the
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Figure 7.18 The apparent Froude number reconciles the transitions between the flow regimes
according to the segregation index (I,.,) at pseudo-steady state for a bidisperse blend of
spheres, cubes and icosahedra with a size ratio of 1.5. The error bars represent the standard

deviation on all the values in the last rotations used to calculate the average value. The lines
are a guide for the eye.
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centrifuging regime. Different segregation patterns were found throughout these regimes. We
used DEM and a proprietary code, Grains3D, to simulate the flow of particles in the rotating
drum. Knowing the particle positions, and the linear and angular velocities, we determined
the segregation index (I,), the velocity profile and the distribution of the rotational and
translational kinetic energies. A detailed analysis of these various metrics led to the following

findings :

— Size segregation intensity at pseudo-steady state varied nonlinearly as a function of the
Froude number, and all the particle shapes studied displayed the same global trends,
but shifted to lower Froude numbers as shape angularity is increased. To the authors’
knowledge, this has never been shown before.

— The segregation pattern was mostly dependent on the flow regime, which in turn depended
on the shape of the particles at a given rotational speed.

— In the rolling regime (core segregation), spheres were always more segregated than icosa-
hedra which in turn were more segregated than cubes at a given rotational speed, because
their active layer was less porous.

— In the cataracting and centrifuging regimes (inverse segregation), spheres were always
more segregated than icosahedra which in turn were more segregated than cubes at a
given rotational speed, because the fraction of stationary particles at the wall was lower
for spheres.

— The cascading-cataracting and cataracting-centrifuging regime transitions occurred at lo-
wer Froude numbers as the particle angularity increased. Indeed, the greater number of
contacts with the wall enabled angular shapes to transfer the energy from the rotating
drum more efficiently. In addition, most of the kinetic energy released after collisions bet-
ween angular particles was converted into particle translation rather than into particle
spinning, leading to the projection of particles through the entire drum and a transition
to cataracting at a lower Froude number. As a consequence, inverse segregation took place
at lower Froude numbers for cubes and icosahedra.

— Increasing the rolling friction coefficient in a simulation with spheres made the flow of
particles approaching the behavior of cubes, without imitating it completely.

— An apparent Froude number that takes the translational velocity of every particle into
account rather than the global drum rotational speed is used to confirm the mechanisms
of flow regime transitions for spherical, cubic and icosahedral particles. For the first time,
this apparent Froude number is also used to reconcile segregation index data for all the
shapes studied in such a way that regime transitions occur at the same values regardless
of the particle shape. F'r,,, ~ 0.20 and F'r,p, ~ 0.35 represent cascading-cataracting and

cataracting-centrifuging regime transitions, respectively. These changes of regime corres-
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pond to local extrema in the I, graph.

A size ratio of 1.5 was used to avoid spontaneous percolation in the unmoving layer and to
limit the study to percolation in the active layer (sieving). Despite the fact that segregation
depends on size ratio, it is expected that the same conclusions would be obtained for other
size ratios where sieving is still the dominant segregation mechanism (i.e. for all ratios below
3 approximately). This assumption would need to be confirmed and would require further
investigations. Although we found that /., for all shapes can be reconciled using an apparent
Froude number, there is no straightforward way to calculate a priori this dimensionless num-
ber from the operating conditions without knowing the individual particle velocities. This
justified the use of numerical methods. However, this dimensionless number highlights the
particle-shape related mechanisms that trigger the transitions in flow regimes and segregation
patterns in a rotating drum. Also, the relationship of I, as a function of the Froude number
for spheres can still be used to determine the upper limits of rotational speed that trigger
flow regime transitions and to predict the segregation pattern for any non-spherical convex

particle.
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Nomenclature

D : drum diameter (m)

d, : particle diameter (sphere) (m)

en : coefficient of restitution (-)

f : drum filling degree (%)

F.;; : contact force between particles ¢ and j (N)
Fc ik : non-contact force between particles ¢ and k (N)
Fg; : gravitational force acting on particle i (N)

F;¢ : interaction force between particle ¢ and a fluid f (N)
F.iw : contact force between particles ¢ and the wall (N)
Fr : Froude number (-)

Frap,, : apparent Froude number (-)

g : gravitational acceleration (9.81 m/s?)

h : active layer thickness (m)

I; : inertia of particle i (kg - m?)

Iy @ segregation index (-)

k, : numerical stiffness (Pa.m)

L : drum length (m)

l, : cube or icosahedron edge length (m)

m; : mass of particle ¢

N : total number of particles in the system (-)

r : particle radius (sphere) (m)

R : drum radius (m)
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R; : vector pointing between the center of mass of particle ¢ and the contact point with

particle j (m)

R, : vector pointing between the center of mass of particle ¢ and the contact point with the

wall (m)
t : time (s)

Te : contact duration (s)

T;; : torque calculated between particles ¢ and j in contact (N - m)

v;i : translational total velocity of particle i (m/s)
Ve : volume of the cell (m?)

Vy.cet : volume occupied by particles in the cell (m?)
Uy : dimensionless mean velocity at the wall (m/s)

x : mass concentration (kg/kg)



Greek letters

At : time step (s)

6 : dynamic angle of repose (°)
A; : weighting coefficient (-)

pe : sliding friction coefficient (-)
p = rolling friction coefficient (-)
p : density (kg/m?)

o : standard deviation (kg/kg)

QL

ra

)

w; : angular velocity of particle 7 (™%)

w : rotational speed of the drum (

gl
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CHAPITRE 8 DISCUSSION GENERALE

L’objectif de cette these était de quantifier I'impact de la ségrégation granulaire sur
le transfert de chaleur dans un lit rotatif. Afin de répondre a cet objectif, nous avons
opté pour la voie de la simulation numérique, qui connait un fort essor dans le domaine des
matériaux granulaires depuis quelques années étant donné qu’elle permet de bien cibler le
caractere discret des matériaux granulaires, notamment grace a la méthode de modélisation de
la DEM (Discrete Element Method). Alors que cette méthode est bien éprouvée et utilisée a ce
jour, les modeles pour représenter le transfert thermique dans les matériaux granulaires sont
beaucoup plus récents. Pour atteindre notre objectif général, nous avons rencontré plusieurs
surprises et avons relevé plusieurs défis. Nous tenterons dans la section suivante de faire un
survol des trois articles présentés en discutant des défis qu’ils ont représentés et en soulignant

les liens entre chacun.

Le premier article (Chapitre 5) nous a permis de solidifier nos connaissances sur les modeles
de transfert de chaleur existants dans la littérature. L’idée initiale au début de ce projet était
de traiter le transfert de chaleur en utilisant directement les modeles de TDEM existants.
Les expériences de validation en monodisperse présentées dans I’Article 1 n’avaient été pré-
vues a la base que pour s’assurer que ces modeles représentaient bien la réalité. Cependant,
comme nous l’avons vu, en utilisant des billes de verre, d’acier inoxydable et d’aluminium
(les alliages TA03 et 1100) dans nos expériences, nous nous sommes rendu compte que les
modeles existants, et méme les corrélations énoncées dans la littérature, fonctionnaient plu-
tot bien pour les billes de verre et d’acier, mais n’arrivaient pas a reproduire les données
obtenues avec les billes d’aluminium. Apres nous étre acharnés sur le montage expérimental,
avoir refait les expériences plusieurs fois, avoir douté du fournisseur !, nous avons dii nous
rendre a ’évidence que quelque chose nous échappait. Ces tests nous ont donc amenés a
revisiter la littérature, particulierement a la recherche de davantage de données expérimen-
tales a des valeurs de k élevées. Cette revue plus poussée s’est révélée fort intéressante et a
completement réenligné les objectifs du premier article de cette these. Nous avons trouvé que
la rugosité de la particule, parametre tres souvent négligé dans les modeles existants, jouait
un role significatif dans le transfert de chaleur, particulierement pour les particules a haute
conductivité thermique, comme c’est le cas de 'aluminium. Dans cet article, nous avons ainsi
développé un nouveau modele de TDEM plus universel et considérant la rugosité qui permet

de (1) modéliser le transfert de chaleur pour des particules avec une gamme de valeurs de &

1. et pour ma part, m’étre insurgée contre la Science qui ne fonctionnait jamais
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beaucoup plus large, a condition de connaitre les propriétés de surface de ces particules, (2)
expliquer le transfert de chaleur au niveau du contact entre deux particules; (3) réconcilier
plusieurs données expérimentales de la littérature avec les modeles de TDEM existants en
expliquant la variabilité des résultats a hautes valeurs de x et (4) se renseigner facilement sur
la contribution de chaque mécanisme selon la nature des particules solides et du fluide en jeu.
Grace a ce modele, nous avons pu générer numériquement plusieurs données de conductivité
thermique effective pour différents lits de particules (Figure 5.14). Nous tentons présentement
de regrouper ces données numériques obtenues sur une seule courbe maitresse permettant de

prédire la conductivité effective en fonction de la rugosité et du diametre (travail en cours).

Ainsi, une fois que nous avons développé un modele de TDEM prédictif et validé de transfert
de chaleur satisfaisant en monodisperse (Article 1), nous avons pu étendre ce modele vers le
bidisperse, dans le but de nous attaquer aux phénomenes de ségrégation dans un lit rotatif.
C’est ce que nous avons fait dans PArticle 2 (Chapitre 6). Etant donné que la littérature en
milieu bidisperse était tres limitée, nous avons réutilisé notre montage expérimental concu
dans le cadre du premier article pour faire une expérience en bidisperse. Cette expérience
avait comme but premier de déterminer quelles modifications devaient étre effectuées au
modele pour qu’il représente des milieux bidisperses. En effet, nous avions des interrogations
a savoir quelle définition de rayon équivalent devait étre utilisée pour le calcul du transfert
de chaleur dans la partie gazeuse. Nous n’avons pas trouvé de réponse a cette question dans
la littérature et c’est pourquoi nous avons testé différentes définitions de rayons équivalents
numériquement pour comparer les résultats avec nos propres expériences. Pour ces dernieres,
nous avons réutilisé les billes dont la caractérisation de surface avait été obtenue pour I’Article
1. Notre test en bidisperse nous a permis de déterminer que le rayon harmonique était le plus
approprié pour calculer le transfert de chaleur dans un lit de particules bidisperses. Ce rayon
équivalent permet en effet de représenter parfaitement 1’élévation de température dans un lit
de particules a trois hauteurs différentes, ce qui n’était pas le cas pour les autres définitions

de rayon.

Notre modele de TDEM a ensuite été utilisé pour étudier I'impact de la ségrégation granu-
laire sur le transfert de chaleur dans différents lits de particules ségréguées. Dans cet article,
nous avons décidé de séparer la dynamique de la thermique. Nous ne répondons donc pas a la
problématique entiere du transfert de chaleur couplé au mouvement des particules. La prin-
cipale raison pour laquelle nous avons choisi d’effectuer notre analyse thermique en statique
est que notre modele de TDEM n’avait toujours pas été validé en dynamique. Considérant les
surprises et le comportement tres non linéaire du transfert de chaleur dans les matériaux gra-
nulaires, nous pensions que sauter des étapes et nous lancer dans la modélisation du transfert

thermique en mouvement sans validation n’aurait pas représenté une démarche scientifique
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rigoureuse.

Dans I’Article 2, nous montrons que l'intensité de ségrégation d’un lit de particules a un
effet marqué sur les profils de température, sur 'uniformité de température, sur les temps
de chauffage et sur le coefficient de transfert de chaleur effectif dans le four, et ce, pour une
fraction volumique de petites particules aussi faible que 20%. La derniere figure de 1’Article
2 (Figure 6.14) démontre que 'intensité de ségrégation d’un lit de particules, qui modifie le
réseau de contacts entre les particules, a un effet marqué sur le coefficient de transfert de
chaleur effectif dans le four. Un coefficient de transfert de chaleur effectif significativement

plus faible correspond a un temps de chauffage plus élevé.

Les résultats de I’Article 2 représentent un cas de figure ou les petites particules, qui se
retrouvent emprisonnées au centre du cylindre (aluminium) ont une diffusivité thermique
beaucoup plus élevée que les grosses particules demeurant en périphérie (verre). Il serait
intéressant de voir comment l'inversion des propriétés thermiques de chaque type de particules

influencerait les profils de température.

Egalement, nous tenons & revenir ici sur deux mécanismes de transfert de chaleur négligés dans
les deux premiers articles. Nous avons dit que nous posons I’hypotheése d'une température
uniforme dans chaque particule, ce qui nous a évité d’ajouter des calculs cotiteux. Cependant,
dans notre réseau de résistances introduit dans 1’ Article 1, nous avons ajouté une résistance R,
qui représente la résistance thermique due a la conduction dans la particule dans le chemin du
gaz interstitiel, résistance qui n’était pas considérée dans le modele original de Bahrami et al.
[118]. L’ajout de cette résistance permet a notre modele de représenter fidelement le transfert
de chaleur dans des particules dont le nombre de Biot serait plus élevé, comme illustré a la
Figure 5.14 de I’Article 1 (pour des valeurs faibles de ). Cette résistance représente donc une
alternative encourageante pour représenter ces particules a faible conductivité, sans toutefois

ajouter les bilans d’énergie a l'intérieur de chaque particule.

En ce qui a trait a l'effet du rayonnement, nous avons montré qu’il était négligeable pour nos
expériences en laboratoire ou la température maximale variait autour de 60°C. Toutefois,
dans le cas spécifique ol nous avons analysé numériquement 1’évolution de température a
des températures de 500°C, il est bon de rappeler que I'objectif de I’Article 2 était d’étudier
les impacts de la ségrégation sur les aspects conductifs du transfert de chaleur seulement. En
effet, en calculant le ratio de transfert de chaleur radiatif sur le transfert de chaleur conductif
pour des billes de verre de 15 mm (comme c’est le cas dans le pire scénario de I’Article 2),
qui ont une conductivité thermique tres faible, nous avons calculé que le transfert radiatif
pouvait représenter jusqu’a environ 50% du transfert conductif. En raison des difficultés et

défis d’implémentation de ce mécanisme dans notre code, et comme il ne s’agissait pas de
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I'objet de ce projet, nous ne nous sommes pas penchés sur cet effet. De plus, les résultats
de I’Article 2 sont présentés de maniere relative les uns par rapport aux autres. Ainsi, nous
pensons que le rayonnement pourrait influencer les résultats absolus obtenus pour chaque
configuration étudiée, mais que nos conclusions basées sur la comparaison entre ces configu-
rations demeurent valides. Finalement, le calcul menant au ratio de 50% est bien s{ir une
approximation qui utilise une valeur d’émissivité du matériau qui dépend de la rugosité et de
la finition de la particule. Il a été obtenu en utilisant des propriétés approximatives du verre,
ce qui représente le scénario le plus défavorable. Les contacts entre deux grosses particueles
de verre ne représentent pas tous les contacts dans le systeme. Quoi qu’il en soit, en voyant ce
ratio plutot élevé, nous pensons que 'ajout d’'un modele de transfert radiatif représenterait
une prochaine étape importante pour 1’étude du transfert de chaleur dans des équipements
a température élevée. Nous rappelons ici que le choix des particules de verre et d’aluminium
s’est effectué selon leurs diffusivités thermiques tres différentes, étant donné que nous nous
intéressions a la conduction. Si nous voulions intégrer l'effet du rayonnement, d’autres parti-
cules pourraient étre considérées et une plus grande attention devrait étre portée a la mesure

de leur émissivité.

L’Article 3 (Chapitre 7) se veut une ouverture vers une meilleure compréhension des par-
ticules non sphériques. Nous tenions a aborder ce sujet dans cette these étant donné que
la grande majorité des particules solides en industrie ne sont pas sphériques. Cependant, le
code Grains3D utilisé pour la modélisation de particules angulaires ne permettait pas ’ajout
du bilan d’énergie. De toute maniere, nous sommes d’avis que la modélisation du transfert
de chaleur au sein de particules non sphériques, dont les aires de contact peuvent varier
énormément selon la forme, représente un autre sujet de recherche foisonnant qui renferme
plusieurs défis. Notre étude en non sphérique s’est donc concentrée sur les différences obser-
vables dans les patrons de ségrégation entre des spheres, des cubes et des icosaedres. Malgré
certaines études énoncées dans la revue de littérature qui relevaient de différences notables
dans les patrons de ségrégation entre les particules sphériques et non sphériques, les résultats
de I’Article 3 démontrent davantage une similarité de comportement. En effet, les spheres, les
icosaedres ainsi que les cubes ont tous exhibé les mémes tendances de ségrégation a mesure
que la vitesse de rotation du cylindre augmentait, avec seulement un certain décalage dans les
courbes. Il est important de noter ici que les formes non sphériques que nous avons étudiées
étaient certes angulaires, mais régulieres et convexes, c’est-a-dire qu’elles n’avaient pas de

cOté plus long qu'un autre, comme c’est le cas notamment pour certains ellipsoides.

Nous avons remarqué que le mécanisme de percolation élaboré pour expliquer la ségrégation
par taille dans des spheres arrivait parfaitement a décrire les patrons de ségrégation des formes

non sphériques. L’effet de la forme se faisait surtout ressentir dans la capacité des particules
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a transférer 1’énergie de la rotation du cylindre a I'intérieur du lit, soit par la friction au mur
soit par les collisions entre les particules. Cette similarité de patrons de ségrégation fournit
une premiere étape vers une analyse de l'effet de cette ségrégation sur le transfert de chaleur

dans un mélange de particules non sphériques.

De plus, les résultats de I’Article 3 démontrent la grande variabilité de patrons de ségrégation
pouvant étre obtenus dans un cylindre rotatif selon sa vitesse de rotation. Ces patrons de
ségrégation influenceraient assurément le transfert de chaleur étudié dans le deuxiéme article,
ol nous nous sommes limités a une seule vitesse de rotation. La combinaison des Articles 2
et 3 présente une partie du large éventail des parameétres pouvant influencer la ségrégation
granulaire, c’est-a-dire le ratio de taille, I'ajout de chicanes, la vitesse de rotation du cy-
lindre et la forme des particules. Comme nous I'avons vu avec la relation entre le coefficient
de transfert de chaleur effectif et 'intensité de ségrégation présentée dans 1’Article 2, nous
pouvons penser qu’'une relation similaire serait obtenue pour chaque forme de particules de
I’Article 3.

Finalement, comme nous 'avons vu au Chapitre 4, une large portion de la modélisation
numérique réside dans I'apprentissage des logiciels, dans la création de maillages, dans 1’écri-
ture de scripts d’entrée (prétraitement) et dans l'analyse des résultats (post-traitement).
Plusieurs scripts d’entrée et de traitement ont été rédigés au cours de cette these. Ces scripts
se veulent automatiques et, le plus possible, versatiles. Ils ont été améliorés et modifiés tout
au long du projet, mais les versions les plus a jour ont été téléversées dans le dossier gi-
tHub : https://github.com/chbeae/scriptsThese_ChristineBeaulieu, notamment les
scripts pour calculer 'indice de ségrégation en temps dans le cylindre, pour faire 1'analyse
thermique, pour calculer la conductivité thermique effective, pour calculer la température
moyenne a certaines hauteurs spécifiques dans un lit granulaire et pour calculer des inter-
polations linéaires ou des splines. D’autres scripts ont également été utilisés afin de lancer
automatiquement plusieurs simulations LIGGGHTS en parallele. Ces scripts, dans un lan-
gage BaSH, ont notamment été tres utiles lors de I'analyse paramétrique de la rugosité et
du diametre présentée dans 1’Article 1. Ils se retrouvent également dans le dossier github :
https://github.com/chbeae/scriptsThese_ChristineBeaulieu. Certains scripts rédigés
par 'auteure et concernant la modélisation et 1'analyse de particules sphériques de tailles
différentes dans un cylindre rotatif ont d’ailleurs été réutilisés par Bahman Yari, alors étu-
diant au doctorat, afin d’étudier 'effet du ratio de taille sur les patrons de ségrégation. Cette
collaboration a donné naissance a un autre article dont M. Yari est I'auteur principal : Size
segregation of bidisperse granular miztures in rotating drum [25] publié au journal Powder

Technology.


https://github.com/chbeae/scriptsThese_ChristineBeaulieu
https://github.com/chbeae/scriptsThese_ChristineBeaulieu
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Ainsi, a travers la rédaction de cette these, nous croyons avoir réussi a répondre a ’objectif
principal en suivant une démarche scientifique et validée. Afin de répondre a notre objectif
principal, nous avons développé un nouveau modele de transfert de chaleur plus universel
et complet dont les équations sont présentées en détail dans les Articles 1 et 2. Ce modele
pourrait étre réutilisé par tout autre chercheur s’intéressant au transfert de chaleur dans des
matériaux granulaires de tailles différentes ou identiques. De plus, les scripts automatiques
rédigés tout au long de ce processus numérique ont été écrits dans un souci de compréhension

et de versatilité, qui leur permettent d’étre utilisés par d’autres étudiants.
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CHAPITRE 9 CONCLUSION

9.1 Syntheése des travaux

L’objectif de cette section est de rappeler les résultats importants de cette these et surtout

d’en faire ressortir les contributions scientifiques dans le domaine.

Article 1 : Impact of surface roughness on heat transfer through spherical particle
packed beds

En plus d’offrir une revue détaillée sur les modeles numériques de transfert de chaleur exis-
tants et de faire ressortir les désaccords dans la littérature sur 'importance du fluide intersti-
tiel dans le transfert de chaleur, I’Article 1 s’intéresse aux cas ayant des valeurs de k extrémes,
souvent ignorés dans la littérature, bien qu’ils soient présents en industrie. Dans cet article,
nous avons mis en lumiere 'impact de la rugosité qui diminuait la conductivité thermique
effective d’un milieu granulaire a hautes valeurs de x, puis I'importance de la résistance de
conduction dans la particule pour de faibles valeurs de . Ces ajouts nous ont permis de
développer un nouveau modele de TDEM complet qui considere plusieurs mécanismes de
transfert de chaleur et qui s’adapte fidelement a la réalité selon les propriétés physiques des
particules utilisées. La force de ce nouveau modele est de pouvoir couvrir une gamme beau-
coup plus étendue de valeurs de k (k,/ks). Qui plus est, dans le processus de ’élaboration de
ce modele, nous avons effectué plusieurs autres contributions scientifiques que nous déclinons

ci-dessous.

— Nous avons recensé et mis en commun plusieurs données expérimentales de conductivités
thermiques effectives de différents matériaux provenant de différentes sources, avec un
intérét particulier pour des points a faibles et hautes valeurs de x. La Figure 5.2 et le
Tableau 5.1 représentent donc une banque de données expérimentales comparatives plus
étendue pour quiconque s’intéresse au transfert de chaleur dans les matériaux granulaires.

— A T'aide de I'ajout de la rugosité dans notre modele, nous avons pu fournir une explication
détaillée concernant 1’éventail des valeurs de conductivité thermique effective a hautes
valeurs de k, et ainsi réconcilier deux modeles de TDEM existants et les corrélations qui
surestimaient les valeurs expérimentales pour des matériaux tres conducteurs.

— Nous avons proposé une méthode basée sur le circuit de résistances thermiques afin de
prédire quels mécanismes de transfert de chaleur seraient dominants pour une bille donnée,

et ce, sans nécessiter aucune simulation.
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Nous avons créé de nouvelles données expérimentales de k./k; pour quatre matériaux
différents (le verre, l'acier, I'alliage d’aluminium 7A03 et 'alliage d’aluminium 1100), dont
deux qui se trouvent dans la région des hautes valeurs de k, jusqu’alors souvent ignorée.
Pour chacun de ces quatre matériaux, nous avons fourni ’évolution de la température en
temps a trois hauteurs différentes et avons calculé leur conductivité thermique effective,
que nous avons comparée avec deux corrélations souvent utilisées dans la littérature et
trois modeles de TDEM. Il s’agit de données expérimentales pouvant étre réutilisées pour

valider de futurs modeles.

Article 2 : Impact of granular segregation on heat transfer in a horizontal rotating

drum

Le deuxiéme article représente le coeur de cette these et la réponse a ’objectif général. En

effet, dans cet article, nous avons combiné les effets de la ségrégation granulaire et du transfert

de chaleur. Les contributions scientifiques associées a ce travail se déclinent comme suit :

Nous avons développé un nouveau modele de TDEM en bidisperse qui peut étre utilisé tel
quel pour tout mélange polydisperse.

Nous avons généré de nouvelles données expérimentales de transfert de chaleur dans un lit
bidisperse, ce qui comble un manque dans la littérature. Ces données peuvent étre utilisées
pour valider d’éventuels modéles.

Nous avons établi une relation entre le coefficient de transfert de chaleur effectif et I'inten-
sité de ségrégation dans un lit de particules, ce qui n’avait jamais été démontré avant.
Nous avons montré que, pour un ratio de taille donné, I'indice de ségrégation était un bon
indicateur pour prédire le coefficient de transfert de chaleur effectif, méme si la disposition
des particules dans le cylindre était différente.

Nous avons démontré I'importance de la ségrégation granulaire sur des parametres de
controle de qualité comme l'uniformité de température entre les particules et le profil
radial de température dans le cylindre. Ces résultats ont permis de quantifier I'impact
de la ségrégation granulaire sur le transfert de chaleur dans différents lits de particules

ségréguées.

Article 3 : Effect of particle angularity on flow regime transitions and segregation

of bidisperse blends in a rotating drum

Finalement, le troisieme article portant sur la ségrégation granulaire de particules angulaires

a permis d’étendre notre étude sur les patrons de ségrégation et de comparer le comportement

de cubes, d’icosaedres et de spheres. Notre étude a ce niveau se démarque grace aux points
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ci-dessous.

— Nous avons présenté une carte de ségrégation complete allant du roulement a la centrifu-
gation pour des cubes et des icosaedres, ce qui n’existait jusqu’alors que pour les spheres,
et avons montré que le comportement des particules non sphériques était calqué sur celui
des sphéres, mais avec un léger décalage relatif a la vitesse de rotation.

— Nous sommes revenus sur l'idée répandue dans la littérature qu’il est possible de représenter
des particules non sphériques a l'aide du coefficient de friction en roulement, et avons
montré que ce coefficient n’était pas suffisant.

— Nous avons confirmé qu’il était possible d’expliquer les patrons de ségrégation en non
sphérique a l'aide des mémes mécanismes que ceux utilisés pour les spheres.

— Nous avons réussi a unifier les courbes d’indice de ségrégation des trois formes étudiées en
utilisant un nombre de Froude modifié. Ce nombre de Froude modifié et 'unification des
courbes suggerent que la principale différence entre les formes réside dans leur capacité a

transférer I’énergie du mur en translation des particules.

9.2 Limitations de la solution proposée

Ainsi, les modeles numériques de DEM (dynamique) et de TDEM (thermique) utilisés tout
au long de cette these ont permis de générer des résultats validés et fiables permettant de
démystifier le transfert de chaleur dans des matériaux granulaires monodisperses et bidisperse,
en plus d’étendre nos connaissances sur la ségrégation de particules non sphériques. Ces
avancées sont d’une grande importance pour de nombreuses industries devant traiter des
particules solides. Toutefois, nos modeles sont basés sur certains cas de figure et comportent
ainsi des limitations!. Les limitations principales des travaux effectués dans cette thése sont

discutées ici.

D’abord, il est de I'avis de 'auteure que la principale limitation du modele de transfert de
chaleur dans sa version actuelle est qu’il soit limité a des entassements de particules statiques.
Le but final serait évidemment de regrouper tous les phénomenes en mesurant le transfert de
chaleur en simultané avec la rotation du four rotatif. Cela permettrait de voir a quel point
le mouvement des particules influence le transfert de chaleur, lorsque le lit de particules est

en cours de ségrégation.

Ensuite, il convient de rappeler que nous avons principalement ciblé notre étude sur le trans-
fert conductif dans le lit de particules. Le modele que nous avons établi ne permet donc

pas de simuler des systémes ou il y aurait un courant d’air élevé parmi les particules dont

1. C’est la définition méme d’un modele, qui ne peut jamais représenter la réalité entiere dans toute sa
complexité.
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la température et la vitesse influenceraient la température des particules. Puis, n’ayant pas
de module radiatif, notre modele serait incapable de représenter des systémes a tres hautes

températures, autour de 800° C.

Un autre aspect que nous n’avons pas observé et qui mérite d’étre mentionné est I'influence
de la température sur les propriétés des matériaux qui agissent comme parametres d’entrée
de notre modele, notamment le module de Young, la conductivité thermique des particules
et de I'air, la masse volumique de l'air et la viscosité de 'air. Pour les moments, toutes ces

propriétés demeurent constantes lors des simulations.

En ce qui a trait a notre étude sur les particules non sphériques, nous croyons que les ten-
dances de ségrégation obtenues sont valides pour toute forme réguliere angulaire. Cependant,
nous ne pouvons pas étendre nos conclusions a des formes non convexes tres différentes des

spheéres.

Finalement, au niveau de la DEM, une limitation souvent énoncée est le temps de calcul qui
dépend grandement du nombre de particules. Les simulations traitant de particules non sphé-
riques ont été notamment tres longues, devant étre relancées sur plusieurs mois afin d’obtenir
les régimes permanents de ségrégation. Afin d’améliorer cet aspect, certains codes de DEM
permettent une parallélisation adaptative et simultanée du domaine de simulation. Cela veut
dire que la répartition des processeurs impliqués dans la simulation s’adapte au mouvement
des particules. Ainsi, un nombre égal de particules est attribué a chaque processeur tout au
long de la simulation, ce qui permet une utilisation optimale des ressources. Cette amélio-
ration n’était pas possible ni avec LIGGGHTS, ni avec Grains3D. Elle est disponible dans
un nouveau code de DEM actuellement en développement a Polytechnique Montréal nommé
Lethe (https ://github.com/lethe-cfd/lethe/wiki). Cependant, cette plateforme n’inclut pas

encore les modules de transfert de chaleur ou de modélisation non sphérique 2.

9.3 Améliorations futures

Evidemment, ce projet de recherche ouvre la porte & une multitude d’autres possibilités.
En fait, et c’est le c6té pervers d'une these il faut croire, c’est a la fin d’un projet comme
celui-ci qu’on semble voir toutes les possibilités, et elles n'ont jamais semblé si facilement
atteignables, maintenant que les outils sont développés et acquis. Les améliorations futures

sont évidemment intimement liées aux limitations présentées a la section précédente.

La prochaine étape serait en toute logique d’étendre notre modele de TDEM en dynamique.

Pour ce faire, comme nous l'avons vu dans la revue de la littérature, certains auteurs pro-

2. et n’existait pas du tout il y a six ans!
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posent de modifier le coefficient de conductance entre deux particules en mouvement, en
considérant l'influence du temps de contact entre les deux particules (Equation 2.30). Ce-
pendant, cette modification n’est pas acceptée par tous les auteurs dans la littérature. La
prochaine étape serait donc d’implémenter cet ajout dans notre modele et d’étudier son im-
pact pour différents matériaux en comparant nos résultats avec des expériences. L’idéal serait
de pouvoir mesurer nous-mémes des températures dans un four rotatif pour la validation.
Certaines données expérimentales énoncées dans la revue sont également disponibles pour
valider I'impact de I'ajout du calcul du temps de collision dans le trasfert de chaleur entre

particules en mouvement.

Une fois le modele validé en dynamique, nous pourrions observer l'effet de la convection des
particules jumelée a leur conduction dans le réacteur. Nous pourrions utiliser ce modele pour
émuler 'apparition spontanée de particules plus petites dans le réacteur a un certain temps
précis. Cela représenterait la génération de particules fines lors d’une réaction chimique a un
endroit précis dans le réacteur, comme c’est le cas lord d'une pyrolyse. La migration de ces
petites particules a une certaine température par ségrégation pourrait ainsi étre simulée. De
plus, maintenant qu’on a démontré que la ségrégation causait des zones de particules plus
froides et plus chaudes, il serait intéressant de voir en dynamique si ces zones correspondent
aux zones actives et passives dont la délimitation s’effectue a I'aide des vitesses de particules.
Cette étude pourrait représenter une premiere approche du développement d’un modele com-
partemental pour prédire des coefficients de transfert de chaleur distincts et locaux dans le

four rotatif selon le patron de ségrégation.

Une étude supplémentaire qui ne nécessiterait aucune modification au code pourrait s’intéres-
ser a des mélanges polydisperses. En effet, un assemblage de particules avec une distribution
égale de plusieurs tailles de particules présenterait des patrons de ségrégation différents et il
serait intéressant de voir si les différences observées dans les profils de température seraient

augmentées ou diminuées.

Comme nous l'avons vu principalement dans le premier article (Chapitre 5), les modeles
particulaires de transfert thermique sont tres sensibles aux propriétés des particules. Dans
cet article, nous avons montré que la rugosité jouait un roéle trés important dans le calcul
de la conductivité effective thermique. Il est de I'avis de I'auteure qu’il serait approprié,
dans tout travail futur, de porter une attention particuliere et d’améliorer les techniques de
caractérisation expérimentale pour mesurer les propriétés de surface des billes utilisées, mais
aussi leur conductivité thermique, leur capacité thermique et leurs coefficients de friction. Le
fait de réduire au maximum l'incertitude sur ces valeurs expérimentales aide énormément au

développement de modeles en éliminant a priori une cause d’erreur lors de la comparaison
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entre les données numériques et expérimentales.

Finalement, I'un des avantages de la simulation numérique est de pouvoir créer des géométries
de différentes configurations facilement et rapidement. Nous avons montré dans 1’Article 2
I'utilité des chicanes dans un cylindre rotatif pour réduire 'intensité de ségrégation. Nous
pourrions également étre un peu plus fous et tester des formes de tambours rotatifs plus
originales comme des triangles, des étoiles ou des carrés et examiner si les zones de ségrégation
et de températures plus basses se feraient aux mémes endroits ou a des endroits différents.
Méme si ces configurations de tambour ne pourraient réalistement jamais voir le jour de par
leur complexité de construction ou de manipulation, elles pourraient quand méme aider a
comprendre les phénomeénes de transfert de chaleur jumelés a la ségrégation granulaire. Et

puis, a quoi servirait la recherche si ce n’était pas pour s’amuser un peu ?

Mot de la fin Ainsi, c’est sous une canicule plutét accablante, mais le coeur tres léger
que j'entame la toute derniere section de ce document. Le transfert de chaleur dans les
matériaux granulaires se sera avéré un sujet de recherche tres intéressant, tout en étant rempli
d’embiiches et de surprises. J'espere que la lecture de cette these aura jeté une lumiere sur
certaines de ces questions qui m’ont accompagnée depuis plusieurs années, tout en laissant

ouverte la porte a tous les autres travaux possibles dans le domaine.
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ANNEXE A VERIFICATION ET VALIDATION SUPPLEMENTAIRES DU
CODE LIGGGHTS

En dynamique Les équations de la DEM implémentées dans LIGGGHTS ont déja été
éprouvées et vérifiées par bon nombre d’utilisateurs. C’est 1'un des avantages d’utiliser une
plateforme libre d’acces. Lorsque des erreurs sont trouvées par des utilisateurs, le code est

mis a jour et tout le monde peut en bénéficier.

Au début de ce projet néanmoins, nous avons validé les résultats de LIGGGHTS en dy-
namique en comparant les profils de vitesse de particules dans un cylindre rotatif avec les
résultats expérimentaux obtenus par M. Ebrahim Alizadeh qui avait utilisé la méthode de
suivi de particules radioactives (RPT - Radioactive Particle Tracking) lors de son doctorat a

Polytechnique Montréal [8].
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Figure A.1 Validation du module de DEM de LIGGGHTS en dynamique en comparant
les profils de vitesse obtenus dans un cylindre rotatif de 24 cm de diameétre obtenus par
LIGGGHTS (a) avec les profils obtenus dans un cylindre de mémes dimensions a l’aide de la
méthode de suivi de particules radioactives (b). Le graphique en (b) est adapté de [8]

La tres grande similarité des profils de vitesse obtenus entre les Figures A.1(a) et A.1(b) nous

ont donné confiance au code LIGGGHTS des le début du projet pour le volet dynamique.

En thermique En régime permanent et dans I’absence de source de chaleur supplémen-

taire, la solution du bilan de chaleur en 1D dans un élément de volume est I’équation linéaire
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suivante :
T=Az+B (A.l)

ou z est la direction dans laquelle s’applique le flux de chaleur, et A et B sont des constantes

pouvant étre déterminées grace aux conditions frontieres.

Afin de vérifier si notre code de TDEM implémenté dans LIGGGHTS répond bien au transfert
de chaleur, nous pouvons comparer le profil de température obtenu dans un empilement de

particules en régime permanent avec la solution analytique, comme illustré a la Figure A.2.
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Figure A.2 Vérification de notre modele de TDEM en régime permanent implémenté dans
LIGGGHTS.

L’accord entre les points numériques et la solution analytique calculée avec les conditions
frontiéres de température (25°C pour la plaque du bas et 125°C pour la plaque du haut)

nous confirme que le bilan de chaleur est bien implémenté.
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ANNEXE B CALCUL DE LA CONDUCTIVE THERMIQUE EFFECTIVE
EN TRANSITOIRE

Dans ’Article 1 (Chapitre 5), nous calculons la conductivité thermique effective (k.) de dif-
férents lits de particules de deux manieres différentes : en régime transitoire et en régime
permanent. La méthode en régime permanent est détaillée dans ’article et est utilisée pour
générer tous les résultats numériques de la Figure 5.14. Cependant, les valeurs de k. présen-
tées dans le Tableau 5.10 (pour nos données expérimentales et leurs penchants numériques )
sont obtenues a l'aide d'une méthode transitoire. Nous avons sélectionné cette méthode étant
donné que notre montage expérimental était trop grand et aurait nécessité des temps d’envi-
ron 40 heures pour atteindre le régime permanent. Sur ces échelles de temps, les faibles fuites
de chaleur a travers les murs de styromousse viennent influencer les valeurs de température
mesurées au centre de ’entassement granulaire. Toutefois, afin de ne pas alourdir le texte de
I’Article 1, qui est déja consistant, nous avons préféré renvoyer le lecteur intéressé au travail

de Nozad et al. [108], d’ou cette méthodologie est inspirée. Nous la présentons ici en détail.

Dans I'intervelle de temps que durent nos expériences (4000 s) et au milieu du lit de particules,
nous considérons que le flux de chaleur est unidirectionnel dans la direction Z, étant donné
I'isolation de styromousse appliquée sur les cotés (Figure 5.7(b)). Le bilan de chaleur par
conduction en régime transitoire est donc :
2

aaf = aegi (B.1)
Dans notre cas, nous voulons comparer notre solution a la solution analytique transitoire
du chauffage d’une dalle semi-infinie qui est donnée dans [81]. Pour nous assurer que nous
respectons les conditions de cette situation, nous avons mesuré pour ces expériences la tem-
pérature des billes pres du fond de la boite et la température a l'intérieur de la plaque
d’aluminium au fond de la boite. Aussi longtemps que ces deux thermocouples demeuraient
a la méme température, qui était la température initiale, nous estimons que la distance de
pénétration thermique se limite a la moitié supérieure de la boite expérimentale et qu’ainsi,

la comparaison avec une dalle semi-infinie est valable. Cette solution analytique est donc :

7T, =1—erf <—4aet) (B.2)
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avec la condition initiale et les conditions frontieres :

T|, =Ty when t <0 (B.3)
T’Z:() = TO fOI' t > 0 (B4)
T|z:h =1, fort >0 (B5)
(B.6)
ou h est la hauteur de la boite, ici égale a 0.20 m, et a, = C’:fpe‘

Le fait d’appliquer une température constante comme condition frontiere au haut de la boite
plutét qu'un flux de chaleur constant permet en fait de linéariser la solution analytique et
d’ainsi éviter des difficultés de convergence numériques [109]. Ces difficultés peuvent provenir
du fait que les valeurs de a (= 1077), k et C sont toutess d’ordres de grandeur trés différents.

Ainsi, I'Equation B.2 peut étre linéarisée afin d’obtenir :

erfl(1—0) = (\L_) <25/%> (B.7)

Finalement, en tracant er f~'(1—©) en fonction de (2%/{) pour différentes hauteurs z (notées

h1, hs et hg dans les graphiques de la Figure 5.12), la pente de chaque courbe donne (\/%) A
partir de cette pente, nous pouvons extraire la valeur de k., sachant que p. = p,(1—¢€)+ pye.
Un exemple de cette méthodologie est illustré a la Figure B.1. Les pentes pouvaient étre
légerement différentes entre les trois thermocouples, et nous pensons que cela est di au fait
que nos mélanges granulaires n’étaient pas parfaitement homogenes dans la direction des
Z. Chaque tranche entre chaque thermocouple pouvait contenir des différences au niveau
du réseau de contacts entre les particules, ce qui, selon nous, engendre de légeres variations
dans la pente obtenue. Cela explique également pourquoi nous avons choisi de mesurer la
température a trois hauteurs différentes et d’utiliser une pente moyenne pour calculer la

conductivité thermique effective k. du lit granulaire.
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Figure B.1 Afin de calculer la conductivité thermique effective d'un lit de particules a partir
de I’évolution des températures en temps a trois hauteurs différentes, nous avons linéarisé la
solution analytique du chauffage d'une dalle semi-infinie et avons extrait la valeur de k. des

pentes de ce graphique.
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ANNEXE C DEM AND TDEM MODELS (CHAPITRE 6)

In DEM, the position, velocity and angular velocity of all particles in the system are tracked
over time using Newton’s second law of motion. For a particle 4, it gives, for the translation

and rotation, respectively :

dvi
mid% = Foij+ > Fucix + Fygi + Fig (C.1)
j e
dwi
J

where j is a neighboring particle and m;, v;, I; and w; are the particle mass, velocity, moment
of inertia and angular velocity, respectively. In this study, we only consider the contact forces
F.;;, the gravity force Fg; and the torque Tj;. The non-contact forces Fp i and the forces
of interaction with a surrounding fluid, F;¢, are neglected because the particles are large
enough and in a stagnant gas. The angular velocity w; is also slowed down by a rolling
resistance [153]. The simplest rolling resistance torque model, which is used here, reads as :

Ty = —p | Foy [ 77

c,ij

(C.3)

| wi |

T4

is the reduced radius
7‘1'+7"]'

where p,. is the rolling friction coefficient of the material, r* =

and wjj is the relative angular velocity wy; = w; — wj.

Following Blais et al. [52] and our previous work where a more detailed definition of the
model can be found [153], a general expression for the contact force between two particles i

and 7 can be approximated by a spring and dashpot assembly and expressed as :

a b c d
Feiy = (Fnis 1100511 Ounsy = Yo [10msl|” Vinsy ) + (R [18msl | Ses = 705 |0mssl | Vesg)  (C4)

Fn Ft

c,ij c,ij
F:G:,ij < e | F{:l,ij | (C.5)
where Fg; and F¢ ;; are the normal and tangential components of the contact force, &, ;; and

Ynij are the normal spring and dashpot coefficients, k;;; and v;,;; are the tangential spring
and dashpot coefficients, 0, ;; and 0y ;5 are the normal and tangential overlaps, vy ;5 and vy j;

are the normal and tangential relative velocities (which are expressed as derivatives of the
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overlaps with respect to time), and p¢ is the Coulomb friction coefficient. In this study, the
exponents a, b, ¢, and d are set to 1/2, 1/4, 1/2 and 1/4, respectively, which corresponds to
the Hertz model. The description of the coefficients used in the formulation of the contact

force within the Hertz model are taken from our previous work [153] and presented in Table

C.1.

Our TDEM model considers rough spherical particles and includes several heat transfer
mechanisms between every pair of touching particles. In each of these pathways, conduction
in the solid and gas phases is considered, resulting in various thermal resistances along the
way that are summarized in Table 6.1. In these definitions, two important parameters are
the thermal overlap 9,,;, and the thermal contact radius a. The thermal overlap is obtained
using the dynamical overlap d,, 4, which is calculated by LIGGGHTS, and a correction factor
¢ to account for the real Young’s modulus of the particles (9, = 0,4 c) [85,86,94,104,132].
This correction factor is defined as :
v\ 23
c= (YO*> (C.6)

(C.7)

and the complete approach to calculate the contact radius a is given in [89,153]. All other

parameters used to calculate each resistance are presented in Table C.2.

With all the resistance values (Table 6.1) and the thermal contact network illustrated in
Figure 6.1(b), we can calculate the total heat conductance H;; as the inverse of the total

contact resistance R;;, as follows :

1
= 9
with
-1
1 1
Rij - —1 + (0‘9)
Rr;+ (R% + R%]) + Ry Rei+ Ra + Re;

At the wall, the same definitions apply, except that Rq,, = Rg/2 and the total global heat

resistance becomes :

+ (C.10)




Tableau C.1 DEM parameters.
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Parameter Symbol Units Definition
Normal elastic stiffness ky, Pa.m 4Y*\/_
Normal viscoelastic damping Tn (Pal/?kg®/*) —\/_ \/7\/ * >0
Tangential elastic stiffness ky Pa.m 8G*\/r*
1 - : 1/2 1. 03/4 *
Tangential viscoelastic damping Ve (Pal/? kg?/*) \f \/m\/ktm >0
. ) 1 -1 (l_yi ) (1 Yj )
Equivalent Young’s modulus v Pa T+ ij
.y 2
Equivalent original Young’s modulus YL Pa~! (IYO ‘) + (1Y0 . )
0 i »J
Equivalent shear modulus & Pa~! 2@2- ”Q(H'”) + 2(27@,(1“]' )
i J
Equivalent radius %* m~! % %
i J
Equivalent mass L kg~! L4 L
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Tableau C.2 Thermal resistance model parameters.

Parameter Symbol  Units Definition
Characteristic length parallel to Ly m Tarczﬂ
the heat flux

Characteristic area perpendicu- A, m? 7(r? —a?)
lar to the heat flux

Equivalent microhardness w* Pa~! mian(W;, W;)
Equivalent surface roughness o m o? + 032

Equivalent surface slope T (-) T}

Equivalent particle conductivity ks Wm—K! if,ki%]

Gas parameter M m <2;jT + Q;jjTj > (fﬁgg) (%)
Inverse error function 1 a (-) erfe! (%/58)

Inverse error function 2 as (-) erfc! (0'3,%1)0) —a
Maximum pressure B Pa %

Molecular mean free path A m 68 x 107? (assumed constant here)
Gas Prandt]l number Pr (-) %

Gas specific heat ratio Y (-) 1 (hypothesis that there is only one gas)
Thermal accommodation coeffi- ar, = ar, (-) 0.7 (from [133])

cients
Gas parameter

Radius ratio
Geometrical parameter

Geometrical parameter

W o N =

Q(Thm—C)—FM

a?

2Thm

[r2  _ g2
2\/Thm — @

0 for SC packing (hypothesis here)
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