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La pyrolyse: un challenge pouriaifcaeliSslah

Table 2.3: Ranges of variability extracted from the literature for the main input
parameters of pyrolysis models applied to PMMA samples.

Parameter Range
Thermal conductivity k [W/(m.K)] [0.13; 0.27]
Specific heat C [J/(keg.K)] [1200 ; 3050]
¢ Density p [kg/m3] [1000 ; 1220]
Sewemsin w1 pwiosw
Surface temperature at ignition T gy K] [523 ; 673]
Heat losses Mass flux at ignition Mg, [g/(m2s))] [1.00: 5.6]
¢ Heat transfer coefficient H [W/(m2.K)] [3.5; 34]
Activation energy E, [kd/mol] [31:290]
Pre-exponential factor A [s1] [1.1-100; 4.50-10%7]
Order of reaction n [-] [0.5;2.2]
Reflectivity coefficient r [-] [0:0.15]
Heat flux qu [EW/m?] [[13% ; +3 %]
Heat of pyrolysis AH, [kd/g] [0.42 ; 1.007]
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Optimisation des parametres'? _
Methode générale:

- Définir une fonction cout fonction des parametres X

Ex : avec la per%t(% de masse PM au cours d’'un essairaeicalorimetre

F= PMAxt)-PM™F)Y

- I .
- Modéliser les valeurs de la fonction cout (P¥X,t))
(Quel modele ? En générale 1D pour des raisons dest@iRp))

- Minimiser cette fonction cout (quelle méthode ?)

nteréts et avantages:

- Détermine lesparametre X nécessair¢aumodele

Validation sur les valeurs expérimentales disponibles
- Faire des analyses de sensibilité (parametresussmfluents)
- mieux comprendre les phénomenes

Inconveénients:- La qualité des résultats liée aux faiblesses du modéle

Modele 1D: La phase gaz et les interactions flamniiglessmon modeélisées
Paramétrisation des flux de masse et d’énergie @rface

- Sens physique des parametres optimisés ?

fort/faible, juste des parametres efficaces pour ldéhsation?

- Optimisation difficile :

Minimum locaux nombreux, effet de compensation entre les parametres xH



Optimisation des parametres'? 0

Quel algorithme d’optimisation?
>»Minimisation de la fonction cout
===> Critere de convergence

Or tout algorithme nécessite des choix (espace réalisable, intimtisa
Pourcentage elevé de succes ?

Rapidité de convergence? (Rappel: le cout CPU du modele 1D
» Eviterles solutions locales rechercheles solutions globale
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» Quelques méthodes
- algorithme génétique
‘stochastic hill-climber’
- Suffled Complex EVOlUtiOf(buan,J. Optimization Theory and Appl993)
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Optimisation des parametres'?

- Méthode ‘Suffled Complex Evolution’ (SCE
(Duan,J. Optimization Theory and Appl993) D

I Sélectionnerq, B, olu 2<q<met f21; t=1 I

@ a Attribuer une distribution de probabilité triangulaire

aA:p;=2(m+1—i)/(m(m+1), i=1,..,m

Entrée : n= dimension ; p= nombre des complexes ;

m= nombre des points dans chaque complexes Sélectionner q points de A selon pj, Stocker les dans
Calcul : nombre de points de départ s=pxm B, et stocker ses emplacements dans L.

Ranger B et L en ordre croissant (selon la fonction
cout), et calculer le barycentre « g » de uy, ..., Ug_4

Choisir au hasard «s» points dans I'espace réalisable

Q. Calculer la fonction cout de chaque point. v
¢ I Calculer r=2g-u, (étape de réflexion) I
9 Ranger les «s» points en ordre croissant (selon la Gene prs
fonction cout), et les stocker dans «D» enererun poin
z au hasard dans
¢ H. Mettre r=z.
Diviser D en p complexes de m points chacun,
c’est-a-dire D= {A¥, {k=1,...,p} '
Mettre ug=r
| Evoluer chaque complexe A¥, k=1,...,p dans CCE |ZE Algorithme et fq=fr
CCE
$ I Calculer c=(g+u,)/2 et f. I
| Remplacer Ak dans D, et ranger D | N Générer un point z
0 on au hasard dans H.
g Calculer f,. Mettre
Oui ug=z et f=f,
Critéres f:le ?onvergence I Mettre ug=c et f,=f, I
satisfaisants ?

—

I Remplacer B dans A selon L, et classer A en ordre croissant I

Oui

Non Retourner au SCE
Schéma simplifieé de I'algorithn{8CE a gauche)

associé a la methode ‘Compétitive Complexe Evolytica a droite).
%wig CNRS - UNIVERSITE et INSA de Rouen _




THERMAKIN : détails (stoliarov, comb & flame 2000 S

»Modeélisation 1D du matéeriau soumis a un flux thermique

N oT N 9% 9
S ¥Cpi So=H R+ Y A T -
oY, - 0°Y
—=(-)'R+D,—;
ot 0X
1 am
) Pi Cp,i Al E A HL clrﬂecu
Masse Capacité = Conductibilité Energie Constante Enthalpie deFlux émis par la
volumique calorifique thermiqut D’activatior  cinétique réactior flamme et reg
kg.n3 J/IKg W/m/K kJ.kgt s-1 kJ.kgt kW/m2

» un pas de temps de-48 et un pas en espace de 50 &Dsont suffisants

» une réaction unique pour transformer la matiere solide en phase gazeuse
Le taux de réaction est d&" drdreR= -Yq k=AeE/RT

» Les conditions limites a la surface expos@g:: a,Y,”

[0 — hC(T p _-I-amb) + cDext + cDflamme

recu recu recu
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*matériau homogene :
si propriétés independantes de la TR parametres !

DENSITY: D EMISSIVITY and ABSORPTION:

HEAT CAPACITY: ¢ SWELLING Ys (= 0 without, =1 full effect)
CONDUCTIVITY: &

TEANSPORT: Dg

Arrhenius lawA & E  Ah,

Heat of combustiomAh_, ., (pour la conversion MLR<-> HHR)

materiau homogene :
si propriétés fonction de la TP: P=a+bT
14 + 9 = 23 parametres !

*Autre paramétre sensiblep "2mme
23+1= 24 parametres !

R 6614 -




Résultats: PMMA, 50kW/m2

*réduction du probleme

- propriétés indépendantes de la TR,
- Prop gaz fixées ([>10° (SI))
-Optimisation de la perte de masAg; ., pas nécessaire

- Emissivité et absorption de la surface fixées
- @ flamme fixé a 10 kW/m?2

E

0,035

0,03

0,025

PM (kg/s.m?)
o
o o
o= =)
(9] N

0,01

0,005

0

e

p

/

J

0

100 200

300
Temps(s)

400

500

600

-1 complexe 60 pts
-4 complexes

—Expérience

C AS

P,S

6 parametres !

A H,

Excellent accord entre PM calculée et mesurée,
pasde différenceavecles deux jeux dparametr

Perte de masse (Kg/shmu PMMA en fonction du temps,
soumis a un flux de 50kW/m2, valeurs experimengdlgsoriques.
Deux choix d’optimisation, avec un seul (avec 60pt}} complexe2100-2400 itérations)



Résultats: PMMA , 50kwin2 U

valeurs optimisées des 6 parametres

Ps C, A E A H,

W/m/K  kJ.molée s-1 kJ.kg'

0,23 207,8 8,60E12 1,02ES3
0,21 2142 859E12 0,96 E3

0,19 1880 86E12 O0,85E3

60 pts 1,18 E

4 complexes 1,18 3 1,43 E3

Val. exp [*] 1,11 E

([*] Stoliarov, comb & flame 2008-etZ013)

» les valeurs obtenues avec les deux choix d’optimisaont trés proches.
» Bon accord aussi avec les valeurs experimentaaspsur Cs

R 6614 -




Résultats: PMMA |, 50kW/m2

Ps GCps AS E A H,

-Optimisation de la perte de maség;,,pas nécessairef~ 6+1 parametres !
- Emissivité et absorption de la surface fixées

recu

===>Méme excellent accord que precédemment entre Pbalculée 2

o Ps Cs )\s E A HL
valeurs Optlmlsees kg.nm3 W/m/K  kJ.mole s-1 kJ

NQsurée

5 complexes 1,8E3 1,50E3 0,22 07,8 6,98 E)2
- val. exp [*] 1,11%3 2,13E3/ 0,19 1880 %, 0,88E3 Mimp.
Ps Cs As E A H. ® ™

valeurs optimisée

kg.n3 J/IKg W/m/K  kJ.mole* s-1 kJ.kgt  kw/m?2

our 6 parametre

P P 60 pts 1,18 E3 1,60 E3 0,23 207,8 8,60E12 1,02E3 Fixé 10
4 complexes 1,18 E3 1,43 E3 0,21 2142 8,59E12 0,96 EXé H

Val. exp [*] 1,11 E3 2,13 E3 0,19 188,0 8,6 E12 0,85E3 Non
disp

UMR 6614
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Résultats: un compositéfibres carbones _
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Résultats: un compositéfibres carbones, 70_

Réduction du probleme

» Le matériau est inhomogene,

ses propriétés thermiques sont déterminées grées ldis de meélange.
1_Y, Y 1_Vi .V

r

lom B pf IOr ’ Am /1f /1r

et c,, =Y;C,; +Y.C,,

» Pour la conductivité thermiguéa relation correspond au cas
oules couches de fibre sont perpendiculaireflux.

» La concentration massique de la résine est supgosde a Y= 30%.
» Les propriétes des fibres sont supposées connyasses egales
P;=1800, ¢ ;=921 et\;=15 (SI)

» P G A E A H, ¢ "emme 77 parametres !




Résultats: un compositéfibres carbones, 7_
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pr Cr )\r E A H L CD flamme

recu

kg.nt3 s-1 kJ.kgt

75 pts 4E3 2,19E3 4,02 E12 0,297
5 complexes 1,13E3 2,09 E3 542 E12 0,29
Val. exp [10] 8E3 1,89E3 0,21 E12 Nopdi




» La méthode d’optimisation « Shuffled Complexe Evolution »

donne de bons résultats pour un polymere homogene, le PMMA.

» Son application a un matériau composite donne aussi des bons
résultats pour les parametres physiques du matériau, mais reste a
améliorer la determination de la cinétique de la dégradation.

Discussion

» Objectif de I'optimisatiordes parametres de degradathermique
determiner les parametres du modele utilisé !
Autre modele===> autres parametres

Quels parametres doivent étre optimises?

-Ceux gqui ne sont pas accessibles a la mesure?
Ex: Les variations avec T
-Ceux gqui sont mesurables ? ===> validation / mesu
» La perte de masse est elle le seul critere possible ?

Température a la surface exposée? a la surfaceerposée ?

» Comment définir mathématiqguement les couplages dans I'optimisatis




