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Résumé
Les colonnes a garnissage restent les plus utilisées lors de la séparation des gaz
acides comme CO; et H,S, par ’utilisation d’un liquide (amines), et aussi la séparation
des gaz de I’industrie chimique, pour leur simple conception ainsi que la facilité
d’utilisation.

Dans ce présent travail, nous nous sommes intéressé a la détermination de ’aire
interfaciale, en utilisant les résultats expérimentaux obtenus lors des essais de
I’absorption de CO; par une solution de monoéthanolamine sur une colonne
d’absorption présente dans notre département de génie chimique.

Ces valeurs interfaciales seront comparées aux valeurs d’aires interfaciales obtenues a
partir des corrélations

Mots clés : colonne a garnissage, absorption, CO2, MEA, aire interfaciale, simulation.

Summary

At this time, Packed Column remain the more used in the separation of the acidic
gases as CO; and H,S, by a monoéthanolamine solution, and also the separation of the
gases of the chemical industry, for their simple conception as well as the easily used.

In present work, we were interested to the determination of the interfacial area
using the experimental results obtained by different tests of absorption of CO; by a
monoéthanolamine solution and a simple model elaborated in the precedent studies.
These values were compared with values obtained form ONDA expression.

Key words : packed column, absorption, CO2, MEA, simulation, interfacial area.
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Nomenclature

Nomenclature
A : CO,
a : aire interfaciale (m*/m®)
a, - surface du grain (m?)
B : MEA

Cac : Concentration du composé A dans la phase gazeuse (mol/m?)
Caci : Concentration du composé A a I’interface coté gaz (mol/mS)
Ca. : Concentration du composé A dans la phase liquide (mol/m?)
CaLi : Concentration du composé A a I’interface coté liquide (mol/m3 )

C, : Concentration de A qui est en équilibre avec P, (mole de A/m’).

Ca : Concentration du composé A dans la phase gazeuse a I’entrée de la colonne (mol/m?)
Caexp : Concentration expérimentale de composé A a I’entrée de la colonne (mol/m3).

Ca¢s) ¢ Concentration du composé A a la sortie de la colonne (mol/m?)

Cpr : Concentration du composé B dans la phase liquide (mol/m®)

Cge : Concentration de B dans la phase liquide a I’entrée de la colonne (mol/mS)

Cs(s) : Concentration du composé B en sortie de la colonne (mol/m?)

Cgijexp  : Concentration expérimentale de composé B a sortie de la colonne (mol/m3 ).

D, : Coefficient de diffusion de A dans le milieu considéré (m%/s.).

DL : Coefficient de diffusion de A dans le liquide (m?%/s).

%

Dy, : Coefficient de diffusion de A dans le gaz (m%/s).

D, :Diamétre équivalent du grain (m)
D¢ :Diamétre de la colonne (m).

dg : Diametre moyen des bulles (m).

d :diamétre extérieur d’anneaux Raschig (mm)

d :diamétre intérieur d’anneaux Raschig (mm)

dz : Hauteur d’une tranche de la colonne d’absorption (m)
E : Facteur d’accélération

e : épaisseur d’anneaux Raschig (mm)

Ei : Facteur d’accélération instantané

Fa : Le flux du composé A transférer vers la phase liquide (mol/m’ s).
Ha  : Nombre adimensionnel appelé nombre de Hatta
H : Constante de HENRY (atm . m*/mol), hauteur du liquide (non expansé) (m).

g : Accélération gravitationnelle (m/s”) ;

G,L : Débit volumique de la phase gazeuse et de la phase liquide (m’/s)
k : Constante de vitesse de réaction (m*/mol. s)

k| : Coefficient de transfert de maticre partiel coté liquide (m /s).

K : Coefficient de transfert de matiére partiel coté gaz (mole/m?.s.atm).

K¢ : Coefficient de transfert de matiére global coté gaz (mole de A transféré/m?.s.atm).
K, : Coefficient de transfert de matiere global c6té liquide (m /s).

M : Poids moléculaire des gaz (Kg/mol),

m : Pente de la droite d’équilibre entre phases.
Na : Flux de matiére du composé A transféré vers la phase liquide (mol/m? .s)
P, : Pression partielle du composé A dans la phase gazeuse ou a I’équilibre (atm).



Nomenclature

P4 : Pression partielle de A a I’interface (atm).

P, : Pression partielle de A qui est en équilibre avec C,; (atm).
Pg, P, : Pression d’entrée (bas de colonne), de sortie des gaz (atm).

Q.ir : Débit volumique de Iair (m’/s).
R : Constnte des gaz parfaits (R= 8,31J/mol.K),

r, : Vitesse de la réaction (mol/m’.s)
S : Surface d’échange, section de la colonne (m?).

s : Vitesse de renouvellement de surface (s™).

Sp : Surface spécifique du grain (m?)
T : Température du liquide dans la colonne (K),

t : Temps (s).
tc : Temps de contact de la bulle (s)

Uy, : Vitesse moyenne d’écoulement du flux liquide (m/s)
Ug : Vitesse moyenne d’écoulement du flux gazeux (m/s)
V,  : Volume du grain (m?)

Vse : Vitesse superficielle du gaz (m/s).

XA1> X4z - Rapport molaire de A en bas et en haut de colonne (mole de A/mole d'eau).
Y .15 Y4z : Rapport molaire de A en bas. Et en haut de colonne (mole de A/mole d'air).

Z  : Hauteur de la colonne a garnissage (m)
Z. : Distance de transfert (m).

Va : Coefficients stochiométriques du (CO2).

VB : Coefficients stochiométriques de la (MEA).

[0) : Flux (spécifique) d’absorption par unité de surface (mol/m®.s),
o : Flux d’absorption par unité de volume (mol/m’.s),

0r, : Epaisseur du film coté liquide (m).

8, : Epaisseur du film coté gaz (m).

0 : Temps de contact (s).

0, : Temps de contact coté gaz(s).

0, : Temps de contact coté liquide(s).

o : Tension superficielle relative a la phase liquide (N/m) ;
T : Temps de séjour moyen (s).

gc : Taux de rétention en gaz.

€y : Fraction du vide
g, . Taux de rétention en liquide.

prg - Masse volumique apparente (kg/m?).
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po : Vitesse du gaz a la sortie de I’orifice de distribution (m/s).
p  : Viscosité de liquide (kg.m2/s).

pe : Viscosité du gaz (kg.m2/s).

(1) : Bas de la colonne d'absorption.

(2) :Sommet de la colonne d'absorption.

€, €& : €carts entres les valeurs expérimentales et théoriques du CO, et de la MEA
respectivement.

N, A : paramétres de 1’équation de Kishinevskii
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Introduction

Introduction

La bonne conduite de toute opération mettant en ceuvre 1’absorption gaz-liquide
dépend de la parfaite connaissance de la maitrise des phénomenes de transfert de matiere qui
ont lieu entre la phase gazeuse et la phase liquide. La maitrise de 1’évolution d’un tel procédé
nécessite la connaissance des différents parametres de transfert de matiére a savoir 1’aire
interfaciale (a) et le (kL a). En effet ces parameétres sont nécessaires au dimensionnement et

au calcul de I’efficacité des contacteurs gaz-liquide.

L’absorption est une opération unitaire de génie des procédés caractérisée par des
transferts de matiére d’une phase a une autre. Parfois ces transferts de mati¢re sont
accompagnés de transfert de chaleur. L’absorption met en jeu des échanges de matiére entre
une phase gazeuse et une phase liquide de nature chimique différentes. Un ou plusieurs
constituants de la phase gazeuse passent en solution. Cette opération est principalement
utilisée pour purifier un flux gazeux ou pour récupérer un constituant présent dans un mélange

gazeux.

L’absorption est uniquement physique lorsque le soluté ne réagit pas avec des
constituants de la phase liquide. Afin d’augmenter le transfert du composé de la phase gazeuse

vers la phase liquide, une réaction chimique phase liquide peut également étre mise en oeuvre.

Les absorbeurs ont tous pour but de réaliser le meilleur échange de matiére entre une
phase liquide et une phase gazeuse. Ils doivent donc étre équipés de dispositifs internes qui,
d'une part et favorisent la dispersion de la phase gazeuse dans la phase liquide ou au contraire

permet aussi 1’obtention d’une grande surface de contact (aire interfaciale).

Les performances globales de l'absorbeur, rendement et sélectivité, dépendent des

phénomenes mis en jeu, a savoir :

- les équilibres thermodynamiques a l'interface (solubilités) ;

- les lois de transport dans les phases (diffusivités) ;

- les lois de transfert au voisinage des interfaces (coefficients de transfert, aires interfaciales) ;
- les cinétiques des réactions chimiques (schémas réactionnels, constantes cinétiques, ordres

de réactions) [1].
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Il existe une grande variété d’équipements (tours) permettant la réalisation du procédé
d’absorption des gaz. Parmi les différents types d’appareillages utilisés pour ces procédés,
notons les plus importants a savoir : les appareils a film tombant, les colonnes a garnissage, a

pulvérisation et les colonnes a membrane [2].

Les colonnes a garnissage restent les plus utilisées lors de la séparation des gaz acides
comme CO; et H,S ainsi d’autres gaz de 1’industrie chimique, pour leur simple conception et

leur facilité d’utilisation.

Toute substance présentant une réactivité importante avec le CO, peut servir de
réactif et utiliser pour séparer le CO, d’un mélange gazeux. Les réactifs les plus appropriés
sont les alkanolamines. Les amines primaires sont plus réactives que les amines secondaires,
elles-mémes plus réactives que les amines tertiaires. L’amine primaire "MEA", est trés
utilisée pour I’absorption du CO; ; il présente 1’inconvénient d’étre trés corrosif.

Dans ce présent travail, nous nous sommes intéress¢ a la détermination de 1’aire
interfaciale, en utilisant les résultats expérimentaux obtenus lors des essais de 1’absorption de
CO; par une solution de monoéthanolamine sur une colonne d’absorption présente dans notre
département de génie chimique.

Ces valeurs interfaciales seront comparées aux valeurs d’aires interfaciales obtenues a

partir de la corrélation d’ONDA.
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Premiére partie Absorption

Premiére partie :
Absorption

I. Absorption physique

Lors de I’absorption gaz-liquide sans réaction chimique, le soluté est transféré a travers
I’interface de la phase gazeuse vers la phase liquide, puis dissolution dans la phase liquide, sans
donner lieu a une réaction chimique.
I.1 Transfert de matiére entre phases
L’absorption est le phénomene global du passage d’un gaz contenu dans un mélange gazeux, ou
dans gaz pur, dans une solution liquide, Tous les mod¢les théoriques de transfert de maticere en
phase liquide ont pour but, de permettre une analyse de la migration du soluté gazeux vers la
phase liquide dans les appareils d’absorption. Le flux de transfert de matiére est donné peut étre

par la loi de Fick :

e
N, ==D,—! (I-1)

D, : Coefficient de diffusion de A dans le milieu considéré (m%/s.).
Na : Flux transféré par unité d’aire interfaciale (mole/mz.s). [3]

Z : Distance de transfert (m).

I.1.1 Le concept d’équilibre [4]

La condition essentielle pour qu’il ait transfert de maticére ou diffusion entre deux points
situés a I’intérieur d’une seule phase, est donc I’existence d’un potentiel, la plupart du temps
exprimé sous forme d'une différence de concentration. Si on envisage maintenant le passage d’un
compos¢ d’un mélange d’une phase a une autre, on s’apercoit que ce concept de différence de
concentration n’est plus adéquat.

Il faut donc modifier le critére de potentiel et introduire la notion d’équilibre entre phases.
Cet équilibre peut exister entre deux phases liquides ou entre une phase liquide et une phase
gazeuse ...etc.

Donc, dans le cas d’un systeme hétérogene (c.a.d deux phases en contact), la quantité
maximale de matiére pouvant passer d’une phase a 1’autre peut étre estimée a partir des principes

d’équilibres entre phases. Dans un systéme a 1’équilibre, il n’y a pas de diffusion du composé
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entre les deux phases. La diffusion du composé entre les phases se produit afin de mener le
systeme vers des conditions d’équilibre. Si le temps de contact est suffisant, les concentrations

d’équilibre pourront étre observées.

La courbe d’équilibre représentant la distribution d’un composé entre une phase gazeuse

et une phase liquide a 1’équilibre est représentée sur la figure 1.1

»
>

Ca

Faible concentration Forte concentration

Figure 1.1 : Distribution du soluté A a 1'équilibre entre la phase gazeuse et la phase liquide a une
température donnée.
Avec :
C, : Concentration du composé A dans la phase liquide (mole/ m?).

P, : Pression partielle du composé A dans la phase gazeuse (atm).

Dans la zone des faibles concentrations (solutions diluées), la courbe d’équilibre est
caractérisée par une droite. Celle-ci peut étre exprimée par une relation linéaire, connue sous le
nom de «loi de HENRY ». A I’équilibre de dissolution, il y a toujours proportionnalité entre la
pression partielle du soluté dans la phase gazeuse et sa concentration dans la phase liquide (loi de
HENRY).

La loi de HENRY étant :

P,=H.C, (1-2)
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Ou:
H : Etant la constante de HENRY,
Ca : Etant la concentration a 1’équilibre dans la phase liquide du composé A ; (mole/ m?).

P, : Etant la pression partielle a I’équilibre dans la phase gazeuse du composé A. (atm).

1.1.2 Modzéles de présentation du transfert entre phases :
a) Modéle du double film de LEWIS et WHITMAN (1924) [3]

La composition d’une phase est supposée homogeéne sauf au voisinage de I’interface ou on
admet I’existence de deux films non agités, d’épaisseur 6r. coté liquide et 6, coté gaz, a travers les
quels le réactif est transporté¢ exclusivement par diffusion moléculaire. La concentration du gaz
dans le film décroit d’une valeur Ca; a I'interface jusqu’a Car au sein du liquide. Les propriétés
hydrodynamiques du systéme sont prises en compte par 1’intermédiaire des épaisseurs des deux
films qui dépendent de la géométrie du réacteur, des propriétés physiques et de 1’agitation du
liquide.

L’expression du flux spécifique d’absorption peut s’écrire de la maniére suivante :

=N =5 (Cu=C =k C=C) (-3)
Soit ki = Dar/dL
k; : Coefficient de transfert de matiére partiel c6té liquide (m /s).

C aLi : Concentration du soluté A a I’interface gaz-liquide (mole/ m3).
C aL: Concentration du soluté A dans la phase liquide (mole/ m?).
S : Surface de contact entre la phase liquide et la phase gazeuse (m?).

Dar : Coefficient de diffusion de A dans le liquide (mz/s).

De méme, coté gaz :

D k
% =N = (P =P =5 (P~ Py) (1-4)

o,.R

g
P, : Pression partielle de A dans la phase gazeuse (atm).
Pa i : Pression particlle de A a ’interface (atm).

Da : Coefficient de diffusion de A dans le gaz (mz/s).

k, : Coefficient de transfert de matiére partiel coté gaz ( m/s).
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R : Constante des gaz parfait (atm.m’/mol.K).

T : Température (K).

Interface
Film
P, Gaz Film
Liquide
I:)Agi
Cas Caui
CAgi
CAL
Sein du gaz
Sein du liquide

A
\4
A
v

Figure 1.2 : Profil de concentration ; selon le mod¢le de LEWIS et WHITMAN.
b) Modele de la pénétration de HIGBI ( 1935) : [3]

HIGBI admet que dans ce modgele, les éléments du liquide situés a I’interface sont
remplacés périodiquement par des ¢léments venus de I’intérieur du liquide dont la composition
est égale a celle du sein du liquide. On suppose que les éléments du liquide restent exposés au gaz
pendant une méme durée 0 appelée temps de contact. Pendant cette durée, chaque élément du

liquide absorbe la méme quantité ¢ du gaz par unité d’aire interfaciele.
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interface
Film gaz
Pai
Caios
Ad Sein du liquide de
Sein du gaz Cai Profondeur infinie
)
o L
O .

A
v

Figure 1. 3 : Profil de concentration mod¢le de HIGBIE.
Le flux d’absorption ¢ s’écrit :

4D 4D
ﬂQAg '(PA _PAi): FAL(CAZ‘ _CAL) (1‘5)
g L

QD:

Ou 0, et O peuvent étre différents et I’expression donnant k. est :

o [P
7o,
ky est défini comme la valeur moyenne du coefficient de transfert de maticre entre 1’instant
t=0ett=0L.
Dans ce cas, seul le temps de contact 6 a une influence sur le coefficient de transfert ky il
est déterminer par les propriétés hydrodynamique du systéme.
Ce pendant, le modéle de HIGBIE ne semble pas tres rliste dans le mesure ou il suppose

que les temps de contact pour chaque ¢lément de liquide sont identiques. C’est pour quoi un autre

mode¢le a été proposé par la suite.
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C) Modéle de DANCKWERTS (1951) :

On admet que la probabilité pour qu'un élément du liquide a I’interface soit remplacé par
du liquide frais est indépendante du temps de contact 6. Cela conduit & une vitesse (s )de
renouvellement de surface (s) qui est la fraction de surface renouvelée par du liquide frais par

unité de temps ce qui conduit a I’expression suivante du flux :

p=y4D, 5.(C,-C,) (I-6)

Avec :
k, =\4D, .S

On remarque que kL est aussi proportionnel a /D, .

(1-7)

Dans ce cas, Le temps de s¢jour moyen (1) des €léments liquide a I’interface est : [3]

1
T==

S
I. 1. 3 Coefficients globaux de transfert de matiére [4]
On peut définir les flux de matieére en fonction de coefficients globaux de transfert de

matiére :

Npg = KG (Pac— PA*) (1-8)

Ny =K (Cy'=Cy) - (I:9)
Ou:
K¢ : Coefficient de transfert de matiére global coté gaz (mole de A transféré/m?.s.atm) ;

K : Coefficient de transfert de matiere global co6té liquide (m /s) ;
P," : Pression partielle de A qui est en équilibre avec C,; (atm) ;
C," : Concentration de A qui est en équilibre avec P, (mole de A/m?).

N y . . * *
D'apres les définitions des deux grandeurs P, et C, , nous avons :

P, =H.C, (1-10)
P.o=H.C, (I-11)
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I. 1. 4 Relation entre les coefficients de transfert de matiére globaux et partiels [4]

A partir de I'équation (I-8), nous avons :

1 :PAG_PA = 1 :PAG_PAi+PAi_PA (I-12)

K'G N AG K G N AG N AG

En utilisant les égalités (I-2)et (I-10), I'équation (I-12)devient :

1' =PAG_PAi + H.C,,, ~H.Cyy (I-13)
K G NAG NAG
On sait que le flux de matiere du constituant A dans la phase gazeuse est le méme que

celui dans la phase liquide, donc :

N6 :NAL:kg (Py - Py)=k (CA,-C, )=N, (I-14)
D'ou:
G_am s
K's Ks kg

On suit le méme raisonnement, en considérant cette fois-ci, la relation (I-9) :

s

L — CA — CAL = L — CA — CALi + CALi_ CAL (1-16)
I<L NAL KL NAL NAL

Si on utilise les égalités (I-11)et (I-2) on aura :
L: (Pys/H) — (P,;/H) + Cari=Cu (1-17)
KL NAL NAL

En utilisant I'égalité (I-9), la relation (I-17) devient :

ER )
G
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I. 2 Caractéristiques d'une colonne d'absorption : [5]

Soit une colonne d'absorption (voir figure 4) ou circule a contre courant deux phases : liquide

[eau] et gaz [air + CO, (A)] :

Xazs Lg l I G, Yar

)

(1)
Xa1s Ls l T Gs, Y

Figure 1.4 : Colonne d'absorption.

Avec :
Lg : Débit molaire de I'eau (inerte) par unité de section droite de la colonne (mole
d'eau/m’.s) ;
Gg : Débit molaire de I'air (inerte) par unité de section droite de la colonne (mole d'air/m?.s)
Xt Xa2 : Rapport molaire de A en bas et en haut de colonne
(mole de A/mole d'eau) ;
Ya, Yao : Rapport molaire de A en bas . et en haut de colonne
(mole de A/mole d'air) ;
(1) : Bas de la colonne d'absorption ;
(2) : Sommet de la colonne d'absorption.

10
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I.3 Estimation de kg, k; et a [6]

Les estimations de grandeurs de transfert dans des colonnes a garnissage sont nettement mieux
¢tablies depuis les travaux de ONDA et PURANIK [7, 8] et DANCKWERTS [9] ; maintes fois
vérifiées, on peut considérer les corrélations ci-dessous a quelques 20-30% prés. Quelques
commentaires s’imposent, plus particulierement en ce qui concerne 1’aire interfaciale. En effet, il
a été constaté expérimentalement que toute I’interface gaz-liquide n’est pas active pour les
transferts de masse par exemple les zones stagnantes ou le réactif est épuisé et le solvant saturé

par le composé gazeux sont inactives.

0,7 1/2
k LV
o _523(A, D, )|~ Lo ( at J (1-19)
»Da A, ug P Dg
K v 4/3 V.2A -1/3 1/2
L -0,0051 (A, D, )¢ |5 Pr sL_ e (/‘_LJ (1-20)
Ap DL Ap ,uL g pL DL
0,75 2 0,2 2 -0,05 0,1
c VA
a=A ll—expl—145 2| [YsPu L7 Vo Po (1-21)
? c c A, g A up
Avec :

kg, ki : Coefficient de transfert de matiere partiel c6té gaz, coté liquide (m/s) ;

a : Aire interfaciale (m” théorique/m’ de lit) ;
A, - Surface spécifique du garnissage (m? théorique/m’® de lit) ;
D, : Dimension caractéristique du garnissage (m) ;

D¢, D, : Coefficient de diffusion du composé transféré dans le gaz, dans le liquide (m?*/s)
Vi, Vg1 @ Vitesse superficielle du gaz, du liquide (m/s) ;

g, W : Viscosité du gaz, du liquide (kg/m.s) ;

Pe Pr : Masse volumique du gaz, du liquide (kg/m’) ;

g : Accélération gravitationnelle (m/s?) ;

c : Tension superficielle relative a la phase liquide (N/m) ;

11
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G- : Tension superficielle critique relative au matériau du garnissage (N/m

I.4 Calcul de la hauteur de la colonne d'absorption

Considérant une colonne d'absorption, ou :

S : Section droite de la colonne (m?) ;
Z : Hauteur de la colonne (m) ;

dZ : Hauteur d'un élément de la colonne (m).

47 z

Soient :

[N4.a.dZ] = [mole de A transféré/aire interfaciale.temps].[aire

interfaciale/volume de la colonne].[hauteur d'un élément de la colonne]

[N,.a.dZ] = [mole de A transféré/m?.s].[m*/m’][m]

[N4.a.dZ] = [mole de A transféré/aire de la section droite de la colonne. temps]

[N,.a.dZ] = [mole de A transféré/m’.s] (I-22)

Si on multiplie I'équation (I-4) par (a.dZ), on aura :

N, a.dZ=K, (P, - P,).a.dZ (1-23)

et 'équation (I-8) :

12
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N, .adZ=K (P, , —P's ).a.dZ (1-24)

De la méme maniere, en considérant les relations (I-3) et (I-9) et en multipliant par ‘a.dZ’, on

aura :
N, adZ=k, (C,, - C,).adZ (1-25)
N, adZ=K,k (C*,-C,)adZ (1-26)

Le bilan de matiere pour la colonne d'absorption, donne :

G Yy +Ls X, =G Y, +Ls X,
Gy (Y, —-Y,,)=L, = Ly (X,,-X,,) [mole de A transféré/m’.s] I1-27)

La forme différentielle de 1'équation (27), s'écrit :
G, dY, =Lg dX, (I-28)

On constate que les équations (22) et (27) ont la méme dimension, d'ou :

N, 2.dZ=G,dY, =L, dX, (1-29)

Nous avons aussi :

Na=Ky (Ya=Ya") (1-30)
On peut écrire :
N, =K, =Y, =K; (P —P") (I-31)
De la méme maniere, pour la phase liquide :
N, =K, (X, *-X)=K, (C,*~C,) (1-32)
A partir des équations (29) et (32), on a :
N,.adZ=K, (X, *-X,)a.dZ =L,dX, (I-33)

d'ou :

13
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[[az= Ls [ X, (1-34)
0 KX .a XAl XA _ XA

Donc, l'expression générale de la hauteur de la colonne s'écrira :
7-_Ls [ . dX, (1-35)

K, .a = X "-X,

Pour trouver l'expression de Z en fonction des donnés relatives a la phase gazeuse, on suit le

méme raisonnement, en considérant les équations (29) et (31) :

N,.a.dZ=K, (Y, -Y, *a.dZ=G,.dY, (I-36)
d'ou :
J-Z dZ _ GS J~YA2 dYA i (1'37)
0 Ky.a YAl Y, Y,
Finalement :

7 =

Gy J~YA2 dy,

K,.a °val YA_YA* (I-38)

Nous pouvons aussi exprimer la hauteur de la colonne en fonction des concentrations du
constituant A dans les phases liquides et gazeuse, pour y parvenir, nous faisons le bilan de
matiere sur la colonne représentée dans la figure L.5.

L¢,,+¢C,,=LC,, +GC,,
L (C,,-C,,) = G(C,q -C,)[mole de A transféré/m’.s] (1-39)
On sait que :
[N, .a. dZ] = [mole de A transféré/m’.s]
d'ou :
N,.adZ=L(C,, -C,,)=LdC,, (I-40)
D'apres la relation (26), nous avons :

N, .a.dZ=K, (C, *-C,)a.dZ (1-41)

14
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Donc :
K, (C,*-C,)adZ=LdC,; (I-42)et
[laz-—= [ S (143)
KL a CA _CAL
L, Cprz G, Crc2
l I Pac2
(2
l I (1)
L, Cans G, Caai
Paci
Figure 1.5 : Colonne d'absorption
Avec :

L : Débit volumique du liquide par unité de section droite de  colonne (m*/m?.s) ;

G : Débit volumique du gaz par unité de section droite de colonne (m*/m’.s) ;

Cap et Cpp, @ Concentrations de A dans le liquide en bas et au sommet de colonne (mole de A/
m’)

Caq1 et Cagy : Concentrations de A dans le gaz en bas et au sommet de colonne (mole de A/ m?).

15
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II. Absorption avec réaction chimique
II.1. Introduction

Généralement les procédés industriels d’épuration d’effluents liquide et gazeux, mettent
souvent en oeuvre une réaction chimique en phase liquide. Si on considére un systéme gaz-
liquide contenant un gaz absorbé A qui réagit de fagon réversible ou irréversible avec un réactif
B dissous dans le liquide. Le composé A est transféré de la phase gaz vers la phase liquide ou il
se dissout et réagit avec B, en présence du catalyseur C.
I1.2. Principe :

L’absorption d’un gaz accompagnée de réaction chimique en phase liquide permettra
d’améliorer I’efficacité de la séparation ( par exemple I’absorption du CO, dans une solution
aqueuse de carbonate, d’amine, etc....) , et la sélectivité de la séparation (par exemple
I’absorption du CO, et H,S dans des solutions d’éthanol amine ) .

La réaction chimique modifie le profil de concentration a proximité de I’interface et de ce
fait affecte le flux de transfert vers la phase ou se déroule la réaction. [10], [11], [12]

Considérons donc la réaction stoechiométrique :
C .
A + VB —— produts

v : Coefficient stoechiométrique /B.
Comme toute opération de transfert de matiere, I’absorption chimique peut étre décomposée en

plusieurs étapes :

e Transfert de A de la phase gazeuse vers I’interface,

e Transfert de A de ’interface vers la phase liquide

e Transfert du réactif dans la phase liquide vers le site réactionnel,
e Transfert de P du site réactionnel vers la phase liquide. [13]

La vitesse de consommation de A dans la phase liquide est de la forme :

r,=k, Cl.Cy (IL1)
Avec :

k =kC! (11.2)

16
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k... : Constante cinétique de la réaction.
m, n et q : les ordres partiels respectifs par rapport a A, B et C.
. . . . 3
C, : Concentration du gaz dissous dans le liquide (mole/m”).
Cj : Concentration de réactif B dans la phase liquide (mole/m?).

. . . .. 3
C,: Concentration de constituant C (Catalyseur) dans la phase liquide (mole/m”).

Le bilan matiére en régime permanent du soluté A dans une tranche de film liquide d’épaisseur

dx avec les hypotheses du modéle du double film peut s’écrire :

((pA)x = ((pA)x+dx +ry dx (IL.3)

Avec les conditions aux limites suivantes, selon la figure 1II.1 :
X = 0 —_— C;_,-'_l!L = C_,-:u

x= 6]_ —> C‘:L = C‘jLL

Interface
Film
ligqmide
cﬁu
CaL
— o — >
o F o5 X

Figure II.1 : Les conditions aux limites Pour les concentrations du gaz

Le flux spécifique d’absorption avec réaction chimique s’écrit : [14], [15].
p=EFE k, (C,-C,) (IL4)
. : oo 3
C,, : Concentration du gaz dans le liquide (mole/m”).

C,,: Concentration du gaz a 'interface (mole/m?).

E : facteur d’accélération.
¢ : flux de transfert de matiére (mole/m?.s).

kar : Coefficient de transfert de matiére partiel de composé A coté liquide (m /s).

17
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II1. Colonne d’absorption

II1. 1 Description et fonctionnement de la colonne :

La colonne d’absorption que nous avons utilisé¢ a une hauteur de 160 cm, un diametre de
7,5 cm, et est entierement fabriquée en verre; elle est constituée de deux trongons superposés
dont la hauteur est de 80 cm chacun; chaque trongon contient un garnissage de 63 cm de hauteur,
donc la hauteur totale du garnissage en vrac sera de 126 cm, le garnissage est constitué¢ d’anneaux
Raschig en PVC dont le diamétre est de 10 mm.

La colonne fonctionne en continu et en discontinu et peut étre alimentée en deux points,
qui se trouvent en té€te de chaque trongon, ce qui nous donne le choix d’utiliser toute la hauteur de
la colonne, ou sa moitié.

La circulation du liquide a travers toute la colonne est assur¢ a I’aide d’une pompe qui
refoule des débits variant entre 5 et environ 260 1/h.

L’¢échantillonnage est assuré¢ grace au robinet de prélevement placé avant les réservoirs de
récupérations.

Les débits des différents fluides sont controlés par des débitmetres, qui ont été
préalablement étalonnés.

II1.1.1 Alimentation liquide :

Pour I’utilisation des deux trongons de la colonne, on ferme la vanne (I) et on ouvre la
vanne (II). Pour un seul trongon, on ferme la vanne (II) et on ouvre la vanne (I). D’autre part, la
circulation du liquide dans la colonne peut se faire en circuit fermé ou ouvert :

a) Circuit fermé :
Pour avoir un fonctionnement en circuit fermé, on ferme la vanne (IV) et
on ouvre la vanne (III).

b) Circuit ouvert :
Pour avoir un fonctionnement en circuit ouvert, on ferme la vanne (III) et on ouvre la
vanne (IV).

II1.1. 2 Alimentation Gaz :

Le dispositif est équipé d’un compresseur qui assure 1’alimentation en air, quant au CO,,
il provient d’une bouteille congue spécialement pour les usages industriels, cette dernicre est
munie d’'un manodétendeur qui sert a controler le débit de sortie du COs.

III.1. 3 Controle et régulation :

Le réglage doit procurer un fonctionnement stable de la colonne ; comme nous ne
disposons pas de régulateurs numériques, nous avons utilisé des débitmeétres permettant ainsi une
régulation manuelle.

18
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Les prises d'échantillons doivent étre faites de fagon a obtenir des échantillons
représentatifs dont le prélévement ne perturbe pas le fonctionnement de I'installation. Pendant
chaque essai, il faut s’assurer que les parametres suivants restent toujours constants :

La pression en téte et en bas de colonne.

Les débits d'alimentations

La température d'alimentation (elle doit étre proche de la température ambiante).
Une distribution uniforme du liquide et du gaz pour ne pas diminuer les
performances de la colonne. [5]
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1-Débitmeétre du CO,.

2-Débitmeétre du liquide. 13
3-Circuit d’alimentation liquide
4-Colonne.

5-Garnissage Raschig.

6-Pompe Hydraulique.

7-Bac tampon.

8-Réservoirs d’alimentation.
9-Réservoirs de récupération.
10-Bouteille de CO,
11-Compresseur d’air

12-Entré du gaz,

13-Entrée du liquide.
14-Robinet de préléevement.
15-Compteur a gaz.

(D), (D), (IIT), (IV) : Vannes.

vl

SRR
e

W

12 ,(-E)

(IV) 3
i (HI) —I’b,r (H)

10

Figure III.1 : Schéma de la colonne a garnissage
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ITL.2. Caractéristiques du garnissage et de la colonne garnie :

Le garnissage utilisé dans notre étude est constitué d’anneaux Raschig en verre ; chaque
anneau possede les dimensions suivantes :

e d
TN
(=

h
py R N
>
(—

Figure II1.2 : Anneaux Raschig

Avec :
Lahauteur : h= 10,5 mm ;

Le diamétre extérieur : D = 10,5 mm ;
Le diamétre intérieur : d = 7,3 mm ;

L’¢épaisseur : e = 1,6 mm.

II1.2.1 Surface spécifique du grain :

_ surfacedu grain _ ap

= = 1.1
P~ Volume du grain  Vp (LD
Avec :
2 2 —
ap = ndh +Dh + 2{1{% - %ﬂ =[n(D+d)] [h + (D2 d)} ; (I11.2)
nD?* nd?
V, =h - ; 1.3
) .
AN:
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= S, = 1,44 (mm*mm’) = 1,44.10° (m*/m’)

ap = 676,63 mm?
Vp = 469,49 mm®

II1.2.2 Fraction du vide d’un grain :

_ Volumedu vide au sein du grain _ Volume total - Volume de la phase dispersée

€ (1I1.4)
¢ Volume total Volume total
Avec :
2 2
Le volume total = h X2 = 10,5 @ = 909,19mm’
Le volume de la phase dispersée =V, = 469,73 mm’
A . = 909,19 — 469,73 048,

& 909,19

I11.2.3 Diamétre équivalent du grain :

La dimension caractéristique du grain est le diamétre de la sphere qui a le méme volume que
le grain, donc :

(I11.5)

Ax: Dy = (6><469,73

1/3
j = 9,64 mm=9,64.10""m.
T

I11.2.4 Porosité de la colonne a garnissage :

Volume du vide au sein de la colonne

b

8 =
colonne
Volume de la colonne
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Pour calculer €coionne, 0N utilise les données suivantes :

e Lenombre d’anneaux Raschig en verre au sein de la colonne a garnissage :

n =3859 anneaux Raschig

e La hauteur garnie de la colonne: Z=1,26 m.
e Le diametre intérieur de la colonne a garnissage: D colonne = 0,075m.
e Le volume occupé par le garnissage au sein de la colonne :

Vo =n*Vp = 3859*469,73.10° = 1,81.10° m® ;

e Le volume de la colonne a garnissage :

2 2
nt D
V= Z % _ 1,26M ~ 556.10 > m?>.
e Le volume du vide au sein de la colonne: V,=V;- V.

Donc, I’expression de la porosité de la colonne s’écrira comme suit :

Va Vi—Vo Vo .
€colonne = 71 = v, = 1- V_l ;
1,81.1072
AN: €colonne = 1- —_3 = 0,67 .
5,56.10
IIL1.2.5 Aire géométrique du garnissage :
A = L'aire total du garnissage _ nbrede grains x aire dun grain (1IL6)
P volume total de la colonne garnie volume total de la colonne garnie '
AN: A, = L& 469,11(m?/m?).
5,56.10
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IV. Détermination de I’aire interfaciale par les métodes physiques et chimiques
IV.1. Définition de I’aire interfaciale

L’aire interfciale spécifique (a) est I'aire de I’interface gaz/liquide développée par unité du
volume du lit garni pour les colonne a garnissage.

Les méthodes de mesure des paramétres de transfert de matieére peuvent étre classés en deux
catégories: les méthodes physiques qui conduisent a des valeurs locales. Ce sont les techniques
photographiques de mesure d'atténuation ou de réflexion de lumicre ou d'autres rayons et les
techniques a sonde. Les méthodes chimiques, quant a elles, conduisent a des valeurs globales.

Les deux catégories de méthodes ont leurs avantages et leurs inconvénients.

IV.2 Détermination de l'aire interfaciale par la méthode chimique:

Les techniques chimiques de détermination des parameétres de transfert de matiére ont fait
l'objet de plusieurs recherches.
Le principe consiste a mesurer le flux d'absorption d'un gaz A qui réagit dans le liquide

suivant une cinétique bien connue avec un corps B:

A+ VB — Produits
En choisissant judicieusement le systéme chimique (solubilité), la concentration en réactif
(A et B) et éventuellement la concentration en catalyseur (C) , on peut, en mesurant le flux global
d'absorption, déterminer l'aire interfaciale.
Soient respectivement les ordres de réaction entre A et B en phase liquide est d'ordre (m)

en A, (n) en B et (q) en C, la concentration du réactif dissous B est en tout point égale a la

n
concentration au sein du liquide (k_ C, = cte)
mn B

Alors la réaction est dite rapide de pseudo-m ieéme ordre en A.
Les conditions pour qu'on soit dans ce régime réactionnel sont:

3<H<E,

Avec:

Ha = ki \/ ﬁ Kopy-D,C 7 Chy CE (Iv.1)
L

Le flux d'absorption par unité de volume est:
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¢=E, k aC, (Iv.2)

Avec: E, =1+&.i
vD, C*,
¢: Flux d’absorption par unité du volume (mole/m’.s)
m ; n : sont des ordres de la réaction par rapport a A et B respectivement
D, : coefficient de diffusion de A.
C A : concentration de A a I’équilibre.
Cg : Concentration de B.
E4 : facteur d’accélération instantané.
kmn : constante de vitesse de la réaction.
Ha : nombre de Hatta.
v : coefficient stoechiométrie relatif au composé A.

D5 : coefficient de diffusion du composé B. [16]

Il est important de remarquer que ce flux est indépendant de k;, donc de

I'hydrodynamique et donc de I'écoulement (ROPA, piston,...).

*

Si le flux spécifique moyen ¢ est connu (déterminé expérimentalement) et si C, et Cy)

sont bien les mémes dans tout le réacteur, la mesure de ¢ permet de déterminer a.

Lorsque la distribution des temps de s€jour coté gaz n'est pas connue, ce qui est notre cas, il faut
se placer dans des conditions telles que la pression partielle du gaz A reste pratiquement
constante a la traversée du réacteur.

Contrairement aux techniques physiques, les techniques chimiques permettent d’obtenir des
valeurs globales de I’aire interfaciale gaz-liquide dans un réacteur ou une partie de réacteur.

La mesure du flux d’absorption permet de déterminer ’aire interfaciale, si 1’on connait la
cinétique de réaction (ordres par rapport a A et au coréactif B, la solubilité, la constante de vitesse
et la diffusivité Dy). Pour la solubilité, il faut en particulier ne pas oublier 1’effet de sel. Notons
cependant qu’il n’est pas nécessaire de connaitre séparément ces grandeurs et qu’il suffit de
connaitre 1I’expression du flux spécifique d’absorption ¢ en régime de réaction rapide du pseudo-

miéme ordre en fonction de la pression partielle du gaz A et de la concentration en coréactif B.
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On a souvent intérét a établir cette expression de fagon expérimentale en utilisant un réacteur a
aire interfaciale connue (film laminaire tombant, jet laminaire, cellule agitée a interface plan).
Deux grandes familles de réactions sont utilisées dans la pratique : les oxydations d’ions (en
pratique toujours du sulfite) par Iair et les réactions du dioxyde de carbone dans des solutions
IV.2.1 Réactions du dioxyde de carbone avec différentes bases

Ces réactions de CO, avec la soude, la potasse, la monoéthanolamine, la diéthanolamine, la
disopropanolamine, la cyclohexylamine (pour ne citer que les amines les plus usuelles) sont, elles
aussi, souvent utilisées pour déterminer des aires interfaciales.

Ces techniques présentent, par rapport a la technique des sulfites, des avantages et des
inconvénients.

Les avantages sont de deux ordres.

Il s’agit de réactions non catalytiques et 1’on peut, avec plus de confiance que pour les sulfites,
utiliser des constantes de vitesse de la littérature. En particulier, les équipes de Nancy (Alvarez et
col, et de Twente aux Pays-Bas (Versteeg et van Swaaij Oyevaar et col, Littel et col ont
déterminé les constantes nécessaires a 1’utilisation de ces techniques et ce, a des pressions ¢élevées
dans le cas de I’équipe de [4]

On peut mettre en oeuvre certaines de ces réactions avec des solvants organiques et I’on a le
choix entre les liquides soit coalescents, soit inhibiteurs de coalescence.

Les inconvénients sont li¢s a la solubilité assez importante du dioxyde de carbone dans les
liquides. De ce fait, on mesure en général la concentration de CO, en phase gazeuse en entrée et
en sortie de réacteur. Il arrive ainsi que 1’on soit limité soit par I’épuisement du liquide, soit par
celui du gaz. Pour les systemes a gaz dispersé dans le liquide, il est nécessaire que le titre en CO,
des différentes bulles sortant du réacteur soit a peu pres homogene (Midoux et col Hofer et
Mersmann: 1’aire interfaciale est la somme de 1’aire interfaciale de toutes les bulles, alors que le
titre de CO, en sortie de réacteur est une moyenne pondérée en volume des titres des bulles
sortant du réacteur. Il faut donc, pour que cette technique soit utilisable, soit que le gaz soit la
phase continue (mais, dans ce cas, on risque 1’épuisement local de la phase liquide en réactif
basique, soit que le temps de séjour des différentes bulles soit a peu prés le méme. [4]
IV.2.2 Poxydations du sulfite par I’air

L'absorption d'oxygene dans une solution aqueuse de sulfite de sodium est trés souvent

utilisée pour déterminer les aires interfaciales des réacteurs gaz-liquide. La cinétique de la
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réaction a fait I'objet de beaucoup d'études comme: De waal et Okeson, Linek et Mayrhoferova ,
Linek et Tvrdik , Chandrasekharan et coll. et Bub . Ceci est dii au fait que cette cinétique est tres
complexe et elle est sensible a des facteurs aléatoires comme les impuretés, les tensioactifs et le
pH.

Linek et Vacek ont passé en revue les importants résultats concernant la cinétique de 1'oxydation
du sulfite. [3]

La réaction globale s'écrit:
2.507 +0, - 2.50;"

La vitesse de la réaction est donnée par:

r=k,, [0,]'[sox [co| (IV.3)

mng*

Si les ordres par rapport au sulfite (n) et au cobalt (q) font I'unanimité pour les différents
auteurs c'est-a-dire 0 pour n et 1 pour g, l'ordre m par rapport a 1'oxygene prend par contre,
suivant les auteurs, les valeurs 0, 1 ou 2. D'autres auteurs parlent d'une variation continue entre 1
et 2 en fonction de la pression d'oxygene. En effet Laurent et coll. Donnent une valeur de 2 a m
pour des pression partielles d'oxygene comprise entre 0,2 et 0,8 atm. D'apres Alper la réaction est
d'ordre 1 par rapport a 1'oxygéne lorsque la pression partielle est comprise entre 1 et 7 atm.

Des travaux sur la réaction d'oxydation des sulfites de sodium ont été effectués dans un
laboratoire a Lyon. La réaction a été mise en oeuvre dans une colonne a bulles gazosiphon de
laboratoire de 3 mm de diamétre dans laquelle des bulles sont observées au stroboscope et
photographiées.

Les résultats ont été conformes a ceux donnés par Alper c'est-a-dire: m=1,n=0etq=1. La

constante cinétique déterminée par Benadda a pour expression:

k, =193,9+510,5.10*[C0oSO, | (IV.4)

-1
Dans laquelle k, esten s et [CoSO,] en mol/l.

k, est reliée a k par la relation:

k, = k[C0SO,] (IV.5)
Dans le méme laboratoire une autre étude, Muller, a suivi les deux premiéres et a concerné
l'influence de la température (entre 20 et 40 °C) sur la constante cinétique k. La corrélation

proposée est la suivante: [4]

k =1354.T +1930 1V.6)
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Ou: T: Température moyenne de la solution (en °C).

3
k: Constante cinétique (en m /mol.s).

IV.2.3 Méthodologie et démarche expérimentale:

En adoptant les ordres de la réaction obtenus dans un laboratoire a Lyon, 1 par rapport a
I'oxygene, 0 par rapport au sulfite de sodium et 1 par rapport au cobalt, 'aire interfaciale par unité
de volume d'émulsion peut étre obtenue a partir de 1'expression:

a= Vo,
Jk[cos0,1D,, 0; ]

1V.7)

VE

Sachant que le flux global de 'oxygene transfére est: N, = ¢. V.

La concentration en oxygene dissous a saturation peut étre calculée a partir de la loi de
Henry:

¢: Flux d’absorption par unité¢ du volume (mole/m?).

V% : volume reactionnel

lo:]= HZ;T (IV.8)

La pression P, est la pression partielle de l'oxygéne dans l'air, qui est égale a 0,21

atmosphére. Les valeurs de la constante de Henry et de la diffusivité de 1'oxygeéne dans une
solution de sulfite de sodium a différentes températures, sont extraites de la littérature et sont
consignées dans le Tableau IV.1 :

Tableau IV.1 : Valeurs de la constante de Henry, de la diffusivité.

Tempéramre (°C) 15 20 25 Référence
Dozniarsos - 10° 136 | 1.6 | 1.85 REITH (1968)
(m”/s) EDELINE (1992)
He 62.5 63 67.5 REITH (1968)
(moll gaz / mol/l liquide )

Le flux d'absorption ¢ est déterminé par un simple bilan matiere qui montre que ce flux est li¢ a

la vitesse de disparition du sulfite comme suit:

_ d|sor ] . 2 o
Ou: — est la pente de la droite [SO, ] = (t), qu’on l'appellera y.
t
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v est le coefficient stoechiométrique qui est égale a 2.

1 d|SoF
= N,, = —E.VL.% (IV.9)

Ou V, est le volume du liquide et t le temps de contact entre les deux phases.

La détermination de I'évolution de la concentration en sulfite de sodium en fonction du
temps fournit donc la valeur du flux d'absorption.
La démarche expérimentale consiste a remplir le réacteur (= 100 1) d'une solution de

sulfite de sodium de concentration 0,8 mol/l environ. Le régime de réaction rapide est respecté en

4
utilisant une concentration de sulfate de cobalt (catalyseur) de 5.10 mol/l. Le pH de la solution

est fixé entre 7,5 et 8 en ajoutant si nécessaire une quantité d'acide chlorhydrique (35 %).
A intervalles de temps réguliers un échantillon de la solution de sulfite est prélevé et dosé

par iodométrie.

IV.3 Evaluation de I'aire interfaciale par la méthode physique:

Il y a eu, au cours des années 1985-95, de trées nombreux développements dans la mise au
point de capteurs de tailles et de vitesses de bulles (dans une moindre mesure, de gouttes) dans
les réacteurs gaz-liquide. Il ne saurait étre question ici de décrire toutes ces techniques

Une premiére famille est constituée par les techniques a sondes résistives ou optiques ; on
met en oeuvre des microsondes donnant des signaux différents selon que la pointe de la
microsonde est située en phase gazeuse ou liquide. Pour obtenir des aires spécifiques de bulles en
général non sphériques et se mouvant selon des trajectoires non rectilignes, il est nécessaire de
conjuguer un certain nombre de telles microsondes et d’interpréter les signaux complexes
obtenus par tous ces capteurs. Un exemple de réalisation est présenté¢ par Wolff et col [17] Par
leur principe méme, de telles sondes donnent des caractéristiques dans le cas idéal, le volume,
I’aire gaz-liquide, la forme et la vitesse de chaque bulle passant sur la sonde multiple. Il s’agit
donc de techniques locales nécessitant un traitement compliqué et quelquefois hasardeux du
signal.

Une deuxiéme famille de techniques est basée sur la transmission ou la réflexion d’ondes
lumineuses ou sonores. Ces techniques, mesurant 1’extinction d’une onde lumineuse ou sonore
transmise par une émulsion gaz-liquide, sont potentiellement intéressantes puisque non

intrusives, et elles donnent acces a 1’aire interfaciale. Cependant, on est trés rapidement limité par
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la sensibilité¢ de 1’appareil de mesure. Les techniques utilisant la réflexion d’une onde semblent
d’un usage plus général, surtout si I’on considére que les interfaces gaz-liquide sont de trés bons
réflecteurs d’ondes sonores. L’¢tude de I’intensité réfléchie et de 1’effet Doppler causé par la
vitesse des bulles a permis le développement de sondes a réflexion d’ultrasons tres
performantes et, dans certaines limites, utilisables méme pour des milieux triphasiques
cependant, la encore, il s’agit d’une technique permettant d’obtenir une valeur locale de I’aire
interfaciale [17].

En générale les techniques physiques peuvent étre utilisées pour déterminer le diamétre
des bulles ou de gouttes et donc l'aire interfaciale. Ces techniques sont limitées aux réacteurs gaz-
liquide qui ne comportent pas de phase solide, elles ont surtout été utilisées pour les dispersions
contenues dans les colonnes a bulles, les réacteurs agités gaz-liquide et quelquefois pour les
colonnes a plateaux.

Il existe deux techniques principales de détermination de la distribution des diameétres des bulles.

Les techniques a sondes et la technique photographique.

Les techniques a sonde permettent de mesurer une propriété physique qui prend des
valeurs différentes suivant que la pointe de la sonde se trouve en phase liquide ou gazeuse. Cette
propriété physique peut €tre la capacité €lectrique, la résistivité ou encore l'indice de réfraction.

La partie sensible de la sonde traverse l'interface gaz-liquide et donne deux valeurs
différentes selon qu'elle est dans une phase ou une autre. On peut aussi déterminer la vitesse
d'ascension des bulles en placant deux sondes a deux hauteurs différentes du réacteur et en
supposant que les bulles montent verticalement. Cette hypothése n'est valable qu'aux grandes
vitesses.

Les techniques a sonde ne sont valables que dans la mesure ou la sonde ne perturbe pas
I'écoulement des deux phases et que le diametre de la sonde soit petit par rapport au diamétre des
bulles.

Quant a la technique photographique, elle consiste a photographier a 1'aide d'une caméra
rapide la dispersion des bulles a travers la paroi d'un réacteur. Les photographies ne doivent pas
étre prises a travers une paroi incurvée sinon il faut tenir compte de la courbure pour éliminer les
effets de la distorsion. Cette technique ne peut étre performante que si les clichés sont analysées

par un systéme de traitement automatique rapide par ordinateur [15]
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IV.3.1 Méthodologie expérimentale:

La visualisation des bulles est se fait par une caméra haute précision couplée a un
ordinateur portable équipé d'un logiciel de traitement d'image (Vision Explorer VA, VS, TC).

L'ensemble du dispositif est schématisé ci-dessous:

o 8 SN Moniteur Dr::i:;f:r
Lumiére e Q Cameéra P
™ P
s B
J|| ool [E— ' [
o | [0 eoee
@]
o Q o
O?p a

A
1‘) Pompe

Figure IV.1 : Schéma pour la photographie des bulles
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IV.4 Détermination du coefficient volumique d’absorption du c6té gaz (kg a)
Pour cette détermination, on met en oeuvre une absorption avec réaction chimique assez
rapide pour que le flux d’absorption soit entierement déterminé par la résistance de transfert en

phase gazeuse [16], donc que le coefficient global de transfert K soit égal a kg

1, He
Il faut donc que I’inégalité suivante soit respectée :
k
k, <+
¢ He (IV.11)

On choisira donc une réaction rapide (£ aussi grand que possible) d’un gaz trés soluble

(He aussi petit que possible) et I’on aura localement dans le réacteur :
®=k.a.P, (IV.12)
En pratique, on a surtout utilisé¢ 1’absorption de dioxyde de soufre dans des bases fortes
(souvent NaOH) ou d’ammoniac dans des acides forts. On trouvera chez Yaici et coll. des

systemes chimiques SO,/ base organique pouvant servir a la détermination de kg a lorsque le

milieu est organique.
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V. Modélisation et simulation de la colonne d’absorption

Dans cette étude, nous présenterons un modele mathématique permettant d’estimer les
concentrations du CO, et de la MEA le long de la colonne a garnissage.

V.1 Le systtme CO2-MEA:

Du point de vue de taux d'absorption, des amines primaires ou secondaires sont préférées.
Cependant, au cas ou les colits de régénération seraient également pris en considération, les
amines tertiaires sont beaucoup plus attirantes.

La réaction entre CO; et I’amine a été¢ longuement étudiée par Danckwerts et Astarita [14] il y a
de cela une cinquantaine d’année.

Toute fois trois réaction principales apparaissent du systeme CO,-MEA [14]

1) CO,+2RNH, <> RNHCOO +RNH;" (a)
2) CO,+RNH,+ H,0 <& HCO; + RNH;" (b)
3) RNHCOO + CO, +2H,0 <>  2HCO; +RNH;" (c)

La réaction directe du CO, avec 1’eau, suivi par la dissociation de I’acide carbonique présentée a
une vitesse de réaction négligeable sauf a des valeurs de PH peu élevé.

Pour le systtme CO,-MEA, la vitesse de formation de bicarbonate est grande selon Astarita [14].
La réaction entre le CO; et la MEA est supposée irréversible et du premier ordre.

Toute fois la réaction (a) est la plus lente donc, nous pouvons la considérer comme la réaction

principale.

CO, +RNH, + H,0 < HCO; + RNH;"

a) La constante d’équilibre K.:
La constante d’équilibre, souvent donnée par la littérature [14] est :

[CO,] [RoNH]?

K.=
[RNCOO [RNH; ']
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A 20°C Kc= 9.0 10-6 g mole/l

b) Vitesse de la réaction [14] :
La réaction favorisée est du second ordre
r= K [CO,] [RNH,]
Pour retrouver la cinétique de la réaction réversible, nous notons qu’a 1’équilibre la vitesse de la
réaction r, est égale a celle de la réaction principale.

;=K [CO,] [RNH;]
¢) Cinétique de la réaction entre le CO, et la MEA

La réaction entre le CO; (A) et la MEA (B) peut s’écrire de la maniére suivante [19,20,
21]:

CO,+2 RNH, &=—— RNHCOO + RNHj;"

La vitesse de la réaction (r) a la forme suivante:

r=k. CAL-CBL (Vl)
Avec :
Logio k> =10,99 - % (I/mole.s) [22] (V.2)

T : Température (K) ; k=k’.1000

k : Constante de la vitesse de la réaction (I/mol.s)

V. 2. Modélisation de la colonne d’absorption

Afin de simplifier la résolution de 1’équation du mode¢le, les hypothéses suivantes ont été

proposées :

34



Premiére partie Absorption

e Toutes les propriétés physiques du gaz et du liquide sont constantes le long de la colonne et
au cours du temps.

e [’écoulement est en régime permanent.

e Le processus est isotherme.

e Ladispersion axiale est négligeable dans la phase gazeuse et dans la phase liquide.

e Réaction rapide entre le CO; et la MEA (Ha > 5).

Dans ces conditions, les équations du modele se réduisent a I’écriture des bilans de maticre
partiels dans chaque phase, auxquelles s’ajoutent les relations traduisant les conditions aux limites et

d’équilibre.

Puisque, nous nous intéressons a 1’évolution de la concentration du CO, et de la MEA le
long de la colonne d’absorption, nous avons effectu¢ le bilan de matiére sur le « CO, » dans la
phase gazeuse et dans la phase liquide sur un élément (dz) et le bilan de matiére sur la MEA en

phase liquide (figure V.1).

Lipude v az
CBe CAs
il
______________ L %
A Ligude ' EaT
| Fy
|
|
[ : (SI0PT NN
T ] Fedm '
Gz==dy °7 ! T Zvdz
\\‘-L ' dZ
= : zZ
A
______________ ¥ (G Cagh
.
Cas Zam

Liquide *

Figure V.1 : Bilan de matiére sur une tranche ¢lémentaire (dz).
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En régime établi on peut écrire
e  Bilan de matiere sur le CO, dans la phase gazeuse :
Quantité de solut¢ =  quantité de solut¢ +  quantité de soluté transféré
a I’entrée (z) en sortie (z +dz) de la phase gazeuse vers la
phase liquide
Soit le bilan de matiere sur une tranche dz dans la phase gazeuse :
(G Cac). = (G Cag)yraz T Fa.S.dz (V.3)
Or:
(G Caa)saz = (G Cag), + £L(G Cro)dz (V4)
Alors : gdci +F, =0 (V.5)
S dz
: G : . . : yr
Soit Ug = 5 : la vitesse moyenne d’écoulement, alors I’équation (V.5) s’écrit :
dC
U,. d;G +F, =0 (V.6)
e Bilan de matiere sur le CO; dans la phase liquide :
(L CaL), = (L Cav)zraz T Fa.S.dz - [k . Cop .Cp].CL S dz (V.7)

Avec: (;:Rétention liquide.
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Or:
(L Ca)sear = (L Can), + (L Car)dz (V-8)
% (LCAL)dZ + FA.S.dZ - [k . CAL -CBL]-CL Sdz=0 (V9)
Dol - L 9Cu 4\ F, k. Cap Coull=0 (V.10)
S dz
Soit Up, = %: La vitesse moyenne d’écoulement du flux liquide, alors I’équation (V.10)
s’écrit :
dC
U,. dAL+FA-[k.CAL Cy 16, =0 (V.11)
z
e Bilan sur la MEA dans la phase liquide :
(L Cpr), = (L Cpr)zra, —2. [k . CaL .CpL].GL S dz (V.12)
Or:
(L Cou)sar = (G Cau), + L (L Car)dz (V.13)
diz (L Cp)dz —2.[k . Car .Cpr].6 Sdz=0 (V.14)
Dot : L o 5 k. Cap Cri]l=0 (V.15)
S dz
UL.dEBL -2[k.C,, .Cy 1€, =0 (V.16)
z
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D’une maniére générale, la réaction entre le CO, et la MEA est considérée comme réaction
rapide (Il n’y a pas d’accumulation du CO; dans la phase liquide) alors on peut écrire pour une

tranche dz :

dC,,

=0 V.17
. (V.17)

En tenant compte de 1’équation (V.17), I’équation (V.10) devinent :

F, =[k.Car.CbL].(, (V.18)

C'est-a-dire : la quantité du CO, transférée dans la phase liquide réagit totalement avec la

MEA.

Les bilans de matiere sur le CO, et la MEA dans les phases liquide et gazeuse se réduisent

aux équations suivantes :

e Bilan sur le CO; dans la phase gazeuse :

dC,,

dz

U

+F, =0 (V.19)

g

e Bilan sur la MEA dans la phase liquide :

U,. di;L -2F, =0 (V.20)
e Expression de Fa :

Fa=[Na].a (V.21)

[NA]=E .[N’A]=E. kar (Car; —Car) (V.22)
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avec : Cor=0

donc : Fa=a. E. kap . Capj (V.23)

En admettant que 1’équilibre est établi a I’interface gaz — liquide, et pour des faibles

concentrations du CO, (A), nous pouvons écrire :

Caci =m. Cay; (V.24)
[NA] = kAG (CAG - m'CALi) = E'kAL'CALi (V.25)
d’ou :
k,..C
AL A2 (V.26)

T Ek, +mk,,

Le systeme d’équations (IV.19), (IV.20) s’écrit donc :

g
dC
U,. AG +F, =0 (V.27)
dz
<
U, .dC—BL—2.FA =0 (V.28)
dz
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La procédure de calcul du flux local (Fa) du composé A transférer de la phase gazeuse vers la

phase liquide est la suivante [6]:

Nous supposons que les données suivantes ont pu €tre recueillies a, kag , kar , Cag, CsL ,

DAL , DBL et m.

e Nous commengons par calculer le nombre de Hatta (Ha) :

kC, D
Ha =Y 8L AL (111.29)
kAL

e Nous estimons une valeur de E en faisant par exemple E (1) = Ha et nous calculons Cay; et

Nz:
Cai = E( KaoCag (V 30)
i)k, +mk,,
et N, = l%i (V.31)
2 DAL CALI

Nous estimons E (i +1) a partir de I’expression de Kishinevskii [23]:

E(i+1)= 1+%[1 —exp(~0.65Ha \/X)]

Avec : A=E+exp 0'68—0'—45Ha
N, Ha N,

Si la valeur de E (i+1) est différente de E(i), nous poursuivons le calcul itérative de
maniére itérative jusqu'a ce que E(nt1) ~ E (n). La valeur de E(n) est alors prise comme valeur

de E.

Le flux de N du composé (A) transféré de la phase gazeuse vers la phase liquide peut se

calculer de I’expression suivante :
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[Nal = E(tina)- Kar -CaLi (finat) (V.32)
Le flux est calcul¢ a partir de I’expression suivante:
[Fal = a . Efinal). Kar -CaLi (finan) (V.33)

Les parametres utilisés dans la modé€lisation de la colonne d’absorption sont donnés dans

le tableau V.1 et V.2.

Tableau V.1. Paramétres utilisés dans

modélisation. a T = 40°C

la modélisation a T = 25°C

Tableau V.2. Paramétres utilisés dans. la

S =0,0044 m*; S  =0,0044 m*;

m =12 [24] m =12 [24]
logo(k)=10,99 — 2152/ T [22] logio(k)=10,99 — 2152/ T [22]
k =13  m’mol's’ [22] k =599 m’mol's" [22]
DaL=1,5.10" m*s™ [22] DaL=1,51.10" m*s™ [22]
Dg. = 1,1.10° m*s™ [25] Dg = 1,1.10° m%s™ [25]
kap = 2.107.( UL )™ [7] ko= 2.107.(UL )" [7]
kag= 5,81.107 (Up)" [7] kag = 5,81.107. (Ug )"’ [7]
a =469,11[ 1-exp(-3,3.U)]. [7] a =469,11[ l-exp(-3,3.U*)].  [7]

V.3. Procédure de simulation de la colonne d’absorption

Pour pouvoir déterminer les concentrations du CO; et de la MEA le long de la colonne,

nous avons congu un programme qui permet la résolution numérique du systeme d’équations

(V.27), (V.28).

Pour cela nous avons divisé la colonne en n tranches de hauteur Az (Figure V.2), et pour

chaque tranche nous avons calculé le facteur d’accélération E, ainsi que le flux transférer du CO;
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(Fa). Connaissant le flux transférer du CO, (F4) et en intégrant le systéme d’équation (V.27),

(V.28), nous calculerons les concentrations de la MEA et du CO, dans différentes tranches dz et

eme

ainsi de suite jusqu’ a atteindre lan “ tranche.
Cp(0) Cag (0) mole/l
L(m%/s) — i-n > \G(m’/s)
— (= N
A
Y
j=1
A
SHEE (D)
N
H=n.dZ i I dZ
NS N N 2
CpL(j) Cac(j)
Y
A
Y
j=n-1
A
Y
j=n
Mo K - /
Cag (n)
Cgr(n) D E— G(mole/mzs)

T(m%/s)

Figure V .2 : Discrétisation de la colonne d’absorption
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Deuxiéme partie Résultats et discussion

Deuxieme partie :
Résultats et discussion

1. Détermination des concentrations du CO, et de la MEA a la sortie de la colonne en

utilisant I’aire interfaciale estimée a partir de la corrélation d’ONDA.

Les Différentes étapes de 1’élaboration du programme sont les suivantes :

I. 1 Calcul du coefficient d’accélération E

Pour le calcul du facteur d’accélération E, nous avons congu une procédure qui est
appelée par le programme principale pour chaque tranche (i).

La démarche suivie pour calculer E (i) au point Z(i) est la suivante :

1 Entrer les différentes concentrations de sortie de la tranche (i-1) et les différents
parametres tel que les coefficients de transfert, la constante de vitesse de la réaction, aire

interfaciale,. . .etc.

2 Calculer le nombre de Hatta [équation (II1.29)].

3 Initialiser E en lui affectant la valeur calculée du nombre de Hatta.

4 Calcul de Cuyp; [équation (II1.30)] etde N, [équation (I11.31)]

5 Utiliser la corrélation de  Kishinevskii pour avoir une nouvelle valeur de E.

6 Comparer I’ancienne valeur de E avec la nouvelle calculée par la corrélation.

7 Si elle est supérieur de 1%, on refait le calcul tout en affectant a E celle calculer par la
corrélation.

8) Si elle est inférieur a 1% on prend cette valeur.

I. 2. Algorithme du programme principal

On lui introduit les différentes valeurs des paramétres a, kag ,kar, hauteur de la colonne, section

de la colonne ,Dar , Dgr ,m, température, débit du liquide (L), débit d’air (G) , débit de CO,.

e On lui introduit les concentrations du CO; et du MEA initiales en téte de la colonne Z(1) = 0.
e Le programme appelle la procédure qui nous permet de calculer le coefficient d’accélération
E et le flux transférer (F,).

e Nous calculons les concentrations du CO, et de la MEA en sortie de la tranche d’indice (i).
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Le calcul se poursuit jusqu’ a atteindre la tranche d’indice n.

Nous vérifions si la différence entre la concentration du CO, a I’entrée de la colonne Cy,
calculée par le programme avec Cp (¢) la concentration expérimentale du CO; a ’entrée de la
colonne d’absorption. Si cette différence est inférieure a 0.01 le programme s’arréte, si non

nous allons reprendre le calcul : en choisissant une autre valeur de la concentration du CO; en

sortie de la colonne d’absorption.

En fin du programme, nous afficherons les valeurs des concentrations du CO, et la MEA en

sortie de la colonne (Ca) , Cps))-

La Figure (I.1), représente la procédure de calcul de E, N et Fu :
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Résultats et discussion

a k

26 KarsCasCprs VoV Dy s Dy ,m

Ha:\/_VAkCBL D,

1=1+1

oui

FA= a.E.kAL.CALi

Figure 1.1: Procédure de calcul du coefficient d’accélération (E) et de flux transféré (Fy).
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Résultats et discussion

La figure (1.2), représente 1’organigramme de la procédure de calcul des concentrations du CO, et

de la MEA en sortie de la colonne d’absorption.

Lire
CAG:CAG(S)
Cs(e)
a (calculée par la corrélation

A 4

i= 0, CAG = CAG ) initiale

A 4

l

Cac (1) = Cac (S)
Cp (1) =Cg (e

»
»

Procédure de Calcul du
facteur

| Cac (e) calc -Cac (e) Exp | <0,01

CAG (e) Exp

CAG (1) = CAG (1""1)
Cge (1) = Cge (i+1)
UL.dc BL _2F, =0.
dz >
dC P
U,.—2% +F, =0. ¢
dz
A\ 4
Cag (it1) , Cg (i+1)
non ' oul
Z>126m
non
7=7+0.01
\4
Cac )= Caas) - 0,01

oul

/

ECI‘IC C AG(s)
Ecrire CBL (s)

Figure 1.2: Organigramme du programme de calcul des concentrations du CO; et de la MEA en
sortie de la colonne d’absorption.
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I1. Procédure d’estimation de I’aire interfaciale

I1. 1. Détermination des concentrations du CO, et de la MEA a la sortie de la colonne en
utilisant I’aire interfaciale estimée a partir du modéle établi.

Pour pouvoir déterminer les concentrations du CO; (A) et de la MEA (B) le long et aux
extrémités de la colonne et 1’aire interfaciale de la colonne d’absorption, nous avons congu un

programme qui permet la résolution numérique du systéme d’équations (I111.27), (I11.28).

Pour une aire interfaciale donnée nous avons divisé la colonne en n tranches de hauteur Az
(Figure 2), et pour chaque tranche nous avons calculé le facteur d’accélération E, ainsi que le flux

transférer du CO; (Fa).

Connaissant le flux transférer du CO, (F4) et en intégrant le systeme d’équation (I11.27),

(IT1.28), nous calculerons les concentrations de la MEA et du CO; dans différentes tranches dz

eme

et ainsi de suite jusqu’ a atteindre lan = tranche.

II. 1. 1 Algorithme du programme de détermination de I’aire interfaciale (a)

Les différentes étapes de 1’élaboration du programme sont les suivantes :

1. On lui introduit les différentes valeurs des parameétres kag ,kar, hauteur de la colonne, section
de la colonne ,Dar , Dgr ,m, température, débit du liquide (L), débit de CO,(G),les coefficients
stochiométriques de va (CO;) et de vg (MEA).

2. On lui introduit les concentrations du CO, et du MEA initiales en téte de la colonne Z (i) = 0.

3. calculer la constante de vitesse k.

4. calculer la valeur initiale de I’aire interfaciale a partir de 1’équation d’ONDA [7].
a =469,11[ 1-exp(-3,3. U}")].

kCp Dy
k

5. Calculer le nombre de Hatta. Ha =
AL

6. Initialiser E en lui affectant la valeur calculée du nombre de Hatta. E = Ha
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kAG 'CAG

7. Calculde Cpy;. C,,. =—25 40
AL A TR mk

8. Utiliser la corrélation de  Kishinevskii pour avoir une nouvelle valeur de E.
E(i+1)=1+ % [1 - exp(-0.65HaVA)]

9. Comparer I’ancienne valeur de E avec la nouvelle calculée par la corrélation Kishinevskii.

10. Si elle est supérieur de 1%, on refait le calcul tout en affectant a E la valeur calculer par la

corrélation de Kishinevskii.

11. Si elle est inférieur a 1% on prend cette valeur.
12. calculer le flux CO; (A) transférer du (Fa) [Fa] =a . E(final)- Kar -Cati (final)

13. Nous calculons les concentrations du CO, (A)et de la MEA (B) en sortie de la tranche
d’indice (1).

14. Le calcul se poursuit jusqu’ a atteindre la tranche d’indice n.

15. Nous afficherons les valeurs des concentrations du CO, et la MEA en sortie de la colonne

(Cace) > Chs)-

16. On compare Cpg) calculées par le programme avec les concentrations déterminées
expérimentalement, de la MEA a la sortie Cgs)exp. S1 I’erreur est inférieure a 6 % (si on fixe une
erreur tres faible a 6 % nous allons voir un probléme de convergence) le programme s’arréte, si
non nous allons reprendre toutes les calculs: en choisissant une autre valeur de 1’aire interfaciale

a.(a=a+0,1)
17. En fin du programme nous afficherons la valeur de a.

e La figure (II.3) représente 1’organigramme de la procédure de calcul des concentrations du
COsa I’entrée de la colonne et de la MEA en sortie de la colonne d’absorption ainsi que la

valeur de ’aire interfaciale a.
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AG> Kar, Cac(€), Ca(S)exps Ch (€), CaL(S)exp Va,
VBaDAL,DBL’LaG5m5 S,h,Z,T
2152

10.99-=—=
( )

v

a=469,11(1 - eXp(—3,3(£q)0’4 )

R@J)=a

CAG (0) = CAG (S)exp

CaL (0) = CpL(€)exp
v

i=1

D I

Cac (1) = Cag (1-1)
Cgr (1) = Cpr(1-1)
v
_ J-v,CC, Dy,
kAL

Ha

e=1

v
»E (¢)=Ha
v

*C . (e) = k6 -C 46 (D)
A E(e).k, +m.k

e=i+il * N, (e) = VD Cp (D)
vg.D, .C, (e)
. _ Ha(i) 0,68 0,45 '
CO=N 0 i V@

*E(e+1)=1+ %}h@( ~0,65.Ha (i)/O(e))]
e

Non Omi
A(e+l)-E(e) < > SQuite
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Suite
v

F@)=R())-E(e).C,(e)k,,
v

Cp () =Cy(e)—

2F(i).Z()

L

C,c)= CAG(S)exp +M

g

®_ i=1+1 €7 7=7+h Non Oui

Affichez :
Cac(1)=Caa(e)
CpL(1)=CpL(s)

v

_ |CBL (s)-Cy (s)exp|

2

Cpy (s)exp

@._ R(J) =R(J-1)+0,01

concentrations du CO; et de la MEA en sortie de la colonne

d’absorption ainsi que la valeur de 1’aire interfaciale a.

Figure (II.1) : Organigramme de la procédure de calcul des ;
/ Affichez a
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III. Résultats et discussion
III. 1 Résultats :

Les aires interfaciales et les concentrations du CO, et de MEA calculées en fonction des

différentes conditions opératoires sont regroupés dans les tableaux suivants : tableau III.1, tableau

I1I. 2, tableau II1.3.

Ou les différentes erreurs utilisée dans I’élaboration du programme sont calculées comme suit :
1. Derreur sur les concentrations calculées en utilisant 1’aire interfaciale donnée a partir de la

corrélation d’ONDA.

|CAScal _CASexp

- Erreur 1% sur la concentration du CO, = .100

Asexp

. ‘CBScal _CBSexp
- Erreur 2 % sur la concentration de la MEA = ————-.100

Bs

exp

2. Derreur sur les concentrations calculées a partir du modéle.

|CAecal _CAeexp

- Erreur 3 % sur la concentration du CO, = .100

Aeexp

|CBScal _CBSexp

- Erreur 4 %sur la concentration de la MEA = .100

Bsexp
3. Derreur sur la I’aire interfaciale .

a e —d
Erreur 5 %sur 'aire interfaciale (a)= M .100

a

modéle
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Deuxiéme partie

Tableau III.1 : Valeurs expérimentales et théoriques de la concentration de CO, et de MEA avec

I’utilisation des aires interfaciales estimées par la corrélation d’ ONDA.
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Deuxiéme partie

Tableau III. 2 : Valeurs expérimentales et théoriques de la concentration de CO, et de MEA avec

1’utilisation des aires interfaciales calculées par le mod¢le.
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Deuxiéme partie

Tableau III. 3 : Valeurs des aires interfaciales calculées a partir du modele et celles estimées par

la corrélation d’ONDA [7].
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I11.2. Interprétation des résultats

Les résultats rassemblés dans le tableau III.1, montre qu’en utilisant les équations du
modeles établi et ’expression de 1’aire interfaciale établi par ONDA [7], les concentrations
expérimentales du CO;, et de la MEA en sortie de la colonne et celles obtenus en utilisant le
mode¢le, présentent, respectivement des écarts allant de 0,53 % a 8,45 % etde 1,71 % a 5,84 %.

Les écarts trouvées précédemment entre les résultats de simulation et ceux trouvées
expérimentalement sont diis, peut étre, aux différentes corrélations utilisées pour déterminer les
différents parametres physiques.

Les résultats obtenus dans le tableau III. 2, montre qu’en utilisant les équations du modele
et les valeurs expérimentales de la concentration du CO; en sortie de la colonne, nous obtenus des
valeurs des concentrations du CO, a ’entrée de la colonne, des valeurs des concentrations de la
MEA en sortie de la colonne et enfin des valeurs de 1’aire interfaciale.

Les écarts entre les valeurs des concentration du CO, a I’entrée de la colonne et de la
MEA en sortie de la colonne trouvés expérimentalement et celles trouvés en utilisant le modele
varient respectivement de 1,53 % a 9,47 % etde 0 % a 5,71 %.

Le tableau 3 IIl.présentent les résultats obtenus dans le tableau 2 Ill.en rajoutant des
valeurs des aires interfaciales obtenus a partir de I’équation d’ONDA [7] et celles estimés a partir
du modele. La comparaison entre les valeurs de 1’aire interfaciale calculées par la corrélation
d’ONDA et al et celles estimée par le modéle établi, donne des écarts qui ne dépassent pas 30%.

Pour les différentes conditions expérimentales (tableau III.3).

I1I .3 Vérification de ’hypothése réaction rapide ( Ha>5)

La vérification de I’hypothese réaction rapide ( Ha>5) consiste a calculée pour différentes
valeurs de la concentration de la MEA en sortie de la colonne calculée en utilisant le modele ou
la corrélation d’ONDA, la valeur de nombre d’HATA (Ha) ( tableau II1.4).

L’expression du nombre d’HATA est la suivante

JkC, D,

Hq=Y"B""4 (I1L1)
KAL

Ha : Nombre de HATTA.

k : Constante de vitesse (m3/mol. s).
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Dy : Coefficient de diffusion de A (CO,) dans le liquide (m%/s), (Dar=1.51.10" m?s).

kar : Coefficient de transfert de matiere du composé A dans la phase liquide (m/s).

Cgs : Concentration de B a la sortie de la colonne mol/m’>.

Tableau III. 4 : Valeurs du nombre de Hatta en fonction de la concentration calculée de la MEA

en sortie de la colonne.

T(CO) k Débit de kAL CBs CBs Ha Ha
. liquide L (m/s) (ONDA) | (Modéle | (OND | (modél
(m*/mol. s) | (m?/s) 10° 10° (mol/m?) mol/m’ A) e)
107 107

40 13 0,0151 4,465 10,178 0,185 41,864 | 42,680
40 13 0,0151 4,465 0,112 0,107 33,208 | 32,458
40 13 0,0151 4,465 |0,093 0,095 30,260 | 30,584
40 13 0,0151 4,465 |0,086 0,09 29,099 | 29,768
40 13 0,0151 4,465 10,52 0,5 71,555 | 70,165
40 13 0,0151 4,465 10,32 0,32 56,132 | 56,132
40 13 0,0151 4,465 |024 0,23 48,612 | 47,588
40 13 0,0151 4,465 |0223 0,201 46,858 | 45,472
40 13 0,0213 5622|0221 0,22 25,148 | 25,091
40 13 0,0213 5622 0,133 0,129 19,509 | 19,213
40 13 0,0213 5622 0,104 0,092 17,251 | 16,225
40 13 0,0213 5622 10,093 0,095 16,313 | 16,488
25 5,99 0,0213 5622 | 0,265 0,26 27,538 | 27,277
25 5,99 0,0213 5622 0,17 0,171 22,056 | 22,121
25 5,99 0,0213 5622 0,128 0,115 19,138 | 18,140
25 5,99 0,0213 5622 0,101 0,093 17,000 | 16,313
25 5,99 0,0213 5622 0,68 0,632 44,112 | 42,527
25 5,99 0,0213 5622 |049 0,471 33,446 | 36,713
25 5,99 0,0213 5622 0,38 0,376 32,976 | 32,802
25 5,99 0,0213 5622 0,326 0,316 30,543 | 30,071

Les valeurs du nombre d’HATTA, sont toujours supérieures a 5, lors de I’estimation de la
concentration de la MEA en sortie de la colonne d’absorption, ceci signifie que la réaction est

rapide, donc I’hypothese émise est vérifice.
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Conclusion

Un simple modele a été établi pour décrire le fonctionnement de la colonne.

En premier lieu, ce modele ainsi que un ensemble de corrélations et expressions ont été utilisé
pour estimés les concentrations du CO; et de la MEA en sortie de la colonne.

Ces valeurs ont été comparées aux valeurs obtenues expérimentalement. Des écarts entre
ces valeurs ont été constatés. Ces €carts allants jusqu'a 9,7 % sont vraisemblables dlis au mod¢le
lui-méme ainsi que aux différentes corrélations utilisées.

Dans une deuxiéme étape, le modele établi ainsi que les valeurs expérimentales de la
concentration du CO, en sortie de la colonne ont été utilisée, pour calculer les valeurs des
concentrations du CO; a I’entrée de la colonne et de la MEA en sortie de la colonne ainsi que les
valeurs d’aires interfaciales relatives aux différentes conditions opératoires.

Des faibles écarts ont été constatés entre les concentrations expérimentales et théoriques
ne dépasse pas les 9 %.

Une comparaison a été faite entre les valeurs d’aires interfaciales obtenues a partir de la
corrélation d’ONDA et celles estimés a partir de notre modele. Des écarts allant jusqu'a 30 % on
¢été observé. Ces écarts sont diis probablement a la validité de la corrélation d’ONDA utilisée et
du mode¢le établi.

Les résultats montre qu’en utilisant les équations du modele établi, des corrélations
d’ONDA ou les valeurs d’aire interfaciales estimées a partir du modele, nous constatons des
¢carts comparables entres les valeurs des concentrations obtenus a partir du modele et celles
obtenues expérimentalement.

En perspective, un modele plus €élaborer devrait étre établi décrivant le fonctionnement

permettant ainsi de réduire les écarts entre les valeurs expérimentales et théoriques.
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ANNEXE 1

Tableau : Facteur de garnissage pour différents remplissages

Type et matériau Dimension Facteur de garnissage
Du garnissage | (inch) (mm) a (m’/m’)
3 76 120
2 51 210
Anneaux 1172 38 310
Raschig en 1 25 525
céramique 3/4 19 840
1/2 13 1700
1/4 6,3 3300
3 76 105
2 51 190
Anneaux 1172 38
Raschig en 1 25 380
acier 3/4 19
172 13
1/4 6,3
3 76
2 51 55
A“:}fi‘g‘efa“ 112] 38 80
1 25 150
1/2 13
2 51 150
1172 38 210
Selles de Berl 1 25 360
en céramique 3/4 19 560
172 13 1250
1/4 6,3 3000
3 76 70
2 51 115
1172 38 170
oo toor |1 7|3
3/4 19 430
1/2 13 870
1/4 6,3 2000
3 76 40
Minirin
en plastiqgue 2 31 37
1 25 90
Miniring 3 76 80
en céramique 2 51 190
3 76 46
Minirin
en acieli'g 2 > 73
1 25 113
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ANNEXE 2
Programme établi

DIMENSION E(1:100000), CAL(1:100000)

DIMENSION CBL(0:100000), Ha(1:100000)

DIMENSION FA(1:100000),Z(0:1000000)

DIMENSION p(1:100000),CAG(0:1000000)

DIMENSION CAGexp(0:1000000),eps1(1:1000000)
DIMENSION N2(1:10000000),A(0: 1000000),eps2(1:1000000)

real L,G,S,b,CAGf,CBLf,CBLs

WRITE(*,*)' EEHFEHFE*¥$*§*§*§*§*F ENP.S*¥$*§*§*§*FHFHF*+F*$'
WRITE(*,*)' $*#$*$ CALCUL DE LAIRE INTERFACIALE a.*$*$*§’
WRITE(*,*)' $*§*$#$*$*$*+§* AMRANI Salah.*$*$*$*§*$*§*g "

WRITE(*,*) '-Entrer la temperature T ='
READ(*,*) T

WRITE(*,*) '-Entrer le debit du MEA L ='
READ(*,*) L

WRITE(*,*) '-Entrer le debit du CO2 G ='
READ(*,*) G

WRITE(*,*) '-Entrer la concentration du CO2 a |l entree CAGe ='
READ(*,*) CAGe

WRITE(*,*) '-Entrer la concentration du MEA a 1 entree CBLe ='
READ(*,*) CBLe

WRITE(*,*) '-Entrer la concentration du CO2 a la sortie CAGs ='
READ(*,*) CAGs

WRITE(*,*) '-Entrer la concentration du MEA a sortie CBLs ='
READ(*,*) CBLs

s=0.0044

nuA=1

nuB=2
DAL=0.0000000015
DBL=0.0000000011
m=1.2

delta z=0.1
Q=0.0016528

Ug=(Q/s)
write(*,*) 'Ug=",Ug
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UL=( L/s)
write(*,*) 'UL=",UL

coefAG=0.0581*((G/S)**0.7)
write(*,*) 'coefAG=",coefAG

coefAL=0.002*((L/S)**0.67)
write(*,*) 'coefAL=",coefAL

C=10**(10.99-(2152/(T+270)))
write(*,*) 'c=',c

b=469.11*(1-exp(-3.3*((L/S)**0.4)))
write(*,*) 'b="b

A(0)=b

=1

10 AG)=AG-1)+0.1

CAG(0)=CAGs
write (*,%) 'CAG(0)=",CAG(0)

CBL(0)=CBLe
write (*,*) 'CBL(0)=',CBL(0)

Z(0)=0

i=1
20 Z()=Z(i-1)+delta Z
write (*,%) 'Z(i)="Z(i)

CBL(i)=CBL(i-1)
CAG(i)=CAG(i-1)
write (*,*) 'CAG(i)=",CAG(i)

Ha(i)=(SQRT(nuA*C*(CBL(i))*DAL))/coefAL
write (*,*) 'Ha(i)=",Ha(i)

E(1)=Ha()
write (*,*) "E(1)="E(1)
k=1

30 CAL(k)=(coefAG*CAG(1))/(E(k)*coefAL+(m*coefAQG))
write (*,*) 'CAL(k)=',CAL(k)

N2(k)=(nuA*DBL*CBL(i))/(nuB*DAL*CAL(K))
write (*,%) 'N2(k)=",N2(k)

p(k)=Ha(i)/N2(k)+exp((0.68/Ha(i))-(0.45*Ha(i))/N2(k))
write (*,*) 'p(k)=",p(k)
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E(k+1)=1+(Ha(i)/p(k))*(1-exp(-0.65*Ha(i)* SQRT (p(k))))
write (*,%) 'E(k+1)="E(k+1)

IF ((ABS (E(k+1)-E(k))/E(k)).GT.0.01) then
write (*,*) 'k="k

k=k+1

go to 30

else

endif

Fa(i)=A()*E(k)*CAL(k)*coefAL

write (*,*) '"Fa(i)=",Fa(i)

CBL(i)=CBL(0)-((2/UL)*Fa(i)*Z(i))
write (*,*) 'CBL(i)=',CBL(i)

CAG(i)=CAG(0)+((Fa(i)/Ug)*Z(i))
write (*,%) 'CAG(i)=",CAG(i)

write (*,*) '"A()=,AQ)
write (*,¥) i=",i

if (Z(i).LT.1.26) then

i=i+1

go to 20

else

endif

write (*,*) '1=']

CAGf=CAG(i)
write (*,*) 'CAGf=",CAGf

CBLf=CBL(i)
write (*,*) 'CBLf=,CBLf

eps1(j)=ABS((CAGf-CAGe)/CAGe)
eps2(j)=ABS((CBLf-CBLS)/CBLS)

write (*,*) 'eps1(j)=,eps1(j)
write (*,%) 'eps2()=",eps2(j)
write (*,*) 'AG)=,AQG)

if ((eps2(j)).GT.0.05) then

=i+l

goto 10

else

endif

write (*,*) 1='j
end.



