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BULLETIN TECHNIQUE DE LA SUISSE ROMANDE

102¢ année 25 novembre 1976 N° 24

Absorption d’'un gaz par un liquide sur des surfaces

plastiques et métalliques'

par PHILIPPE JAVET, BERNARD SCHNEIDER et ANTONY B. PONTER, Lausanne

1. Introduction

L’absorption est une opération unitaire de transfert de
matie¢re, dans laquelle un constituant est transféré de la
phase gazeuse a la phase liquide. Cette opération est
conduite en continu, en général dans une colonne, com-
portant un garnissage permettant de mettre en contact
intime les deux phases entre lesquelles doit se faire le
transfert. La figure 1 représente le schéma d’une colonne
d’absorption a garnissage. Dans le cas du lavage d’un gaz,
ne comportant qu’une trés faible concentration du compo-
sant a absorber, on peut écrire L'e = LS et G(, = Gs.

Un modéle suffisant pour décrire les phénoménes se
déroulant dans une colonne d’assez grandes dimensions de
ce type a été développé par Lewis et Whitman [1]2, [2]:
c’est le modéle a deux films schématisé a la figure 2. La
résistance totale au transfert est située dans deux minces
films, I'un du co6té gaz, et 'autre du coté liquide. A Iinter-
face, I'équilibre pression partielle dans le gaz, P; — concen-
tration dans le liquide ¢; — est atteint. Dans le cas général,
on a donc deux résistances distinctes pour le transfert, I'une
située dans le gaz, due au fait qu’il faut transférer les
molécules a absorber du sein du gaz vers l'interface, et
I’autre dans le liquide, due au fait qu’il faut transporter les
molécules ayant passé I'interface vers I'intérieur du liquide.
La vitesse globale du phénoméne d’absorption, et donc son
rendement ou son efficacité, dépendra de la combinaison
de ces deux résistances en série. Si le gaz est peu soluble
(CO,, 05, Ny), le film liquide sera rapidement saturé, et
le transfert sera lent du coté liquide. On dira que le transfert
global est limité ou controlé par le film liquide.

Si le gaz est trés soluble, par contre (NHg, HCI), le film
gazeux sera appauvri, et le phénomeéne global sera controlé
par le transfert dans le gaz [3].

L’absorption de SO, dans I’eau est caractérisée par des
résistances du film gazeux et du film liquide, qui sont du
méme ordre de grandeur. Du point de vue de I’efficacité de
I’absorption, il est donc nécessaire de diminuer autant que
possible les résistances et du coté gaz, et du coté liquide.
On peut caractériser cette « efficacité » au niveau des deux
films en termes de conductivité de surface, appelée coeffi-
cient de transfert de matiére k. Cependant, dans une
colonne continue, il est souvent plus intuitivement satis-
faisant de parler de la hauteur sur laquelle la concentration
moyenne du gaz a épurer aura été abaissée a la valeur
d’équilibre ¢; - p;, appelée H,,. Cette hauteur correspond
donc a la longueur de colonne nécessaire pour obtenir un
étage théorique d’épuration. Lorsque les deux « résistances »
au transfert sont comparables, cette hauteur dépendra de
la combinaison de leurs valeurs relatives.

I Texte d'un exposé présenté par Ph. Javet a la deuxieme
Journée de Génie chimique SIA - EPFL, le jeudi 11 décembre
1975. Certains des résultats du présent mémoire ont été publiés
dans Verfahrenstechnik 10 (1976) n° 3, p. 125-129.

9

2 Les chiffres entre crochets renvoient a la bibliographie en
fin d’article.
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Fig. 2. — Nomenclature pour la théorie du double film [1], [2].

Pour I’absorption de SO, dans I'eau, il est relativement
facile d’obtenir la valeur individuelle des résistances des
films gazeux et liquides et ceci grace a un artifice chimique,
qui consiste a remplacer I’eau d’absorption par de la soude
caustique. De¢s son contact avec I'interface, le SO, est alors
fixé chimiquement par la soude, sous forme de bisulfite et
de sulfite [3], et le film liquide ne se sature pas tant qu’il
reste un excés de NaOH. Cette maniére de faire permet
donc d’¢éliminer la résistance liquide, et donc d’estimer la
résistance du gaz, ou le coefficient de transfert du coté gaz,
ou encore la hauteur d’une unité de transfert si seul le film
gazeux controle I'absorption : Hg.

Ces considérations ont des implications sur la technologie
du procédé d’absorption. Pour le SO, on cherchera a avoir
une turbulence élevée du gaz, pour diminuer la résistance
du film gazeux, et simultanément un bon mélange du
liquide pour éviter que celui-ci ne se sature, au voisinage
de l'interface. C’est ce que doit accomplir le corps de
remplissage.

Mais cette seule distinction, basée sur les résistances de
film, est trop schématique et trop sommaire pour rendre
compte completement du fonctionnement d’une colonne
d’absorption. En effet, le transfert global dépendra égale-
ment de la surface de contact des deux phases entre
lesquelles se déroule I'échange. On peut dire que le transfert
sera d’autant plus efficace que la surface de 'interface gaz-
liquide sera ¢élevée. Or le corps de remplissage peut augmen-
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ter cette surface, a condition qu’il soit mouillé par le liquide.
Pour un bon transfert, il faut donc chercher a atteindre
un haut degré de mouillage.

Cette derniére considération semble imposer que la
surface solide du corps de remplissage doit étre une surface
a haute énergie, telle un métal, ou I'eau s’étale en film
mince, et qu’elle ne saurait étre constituée d’un plastique,
surface a faible énergie, qui conduit a des angles de contact
élevés. Cependant, il ne faut pas oublier qu’'une faible
énergie de surface est liée a une faible adhérence du liquide
sur la surface. De ce fait, le flux gazeux pourra arracher

Liquide

Gas

Fig. 3. — Schéma du corps de remplissage utilisé.

Fig. 4. — Un élément des corps de remplissage en tole de fer
pleine (MP) et en tole perforée (PP).
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aisément des gouttelettes qui formeront alors un brouillard
4 haute surface spécifique et donc intéressant pour le
transfert. 1l est de ce fait nécessaire d’aller voir de plus
prés les phénoménes qui se déroulent, et de caractériser de
fagon plus détaillée ’'absorption sur 'un ou sur I'autre des
deux types de surfaces, dont les propriétés principales
peuvent étre résumées par: métal : haute énergie de
surface — formation de film mince — bon mouillage ;
plastique : faible énergie de surface — mauvais mouillage,
mais faible adhérence — formation de gouttelettes — haute
surface spécifique.

2. Mesures effectuées, appareillage

Pour comparer l'effet de ces deux types de surface sur
I’absorption, des corps de remplissage constitués de
paquets de tdles ondulées fixées ensemble a une distance
de 10 mm et constituant un paquet de 55 cm de hauteur
et de 17x 17 cm de section ont été construits. La figure 3
représente un schéma de ce corps de remplissage. La lon-
gueur d’onde de I’ondulation était de 80 mm, et son ampli-
tude de 20 mm. Quatre paquets de ce type peuvent prendre
place dans la colonne, I’'un sur I’autre ; chaque paquet étant
entassé sur le précédent avec un angle de 90°. Trois types
de surface ont été étudiés :

1) le métal nu: toles de Fe désignée par MP ;

2) le métal perforé (& 3 mm, écartement 5 mm) désigné
par PP (fig. 4) ;

3) surface recouverte d’un film PTFE collé avec une résine
époxy, désigné par PT (fig. 5).

Le schéma de P’installation de mesure est donné a la
figure 6.

L’air produit par un ventilateur a haute pression est
humidifié par pulvérisation d’eau en 2, I’excés d’eau étant

PT

Fig. 5. — Photographie d’une t6le du remplissage PT.

|

777777

I
N
[=]
7777777

H,0 Fig. 6. — Schéma de
I'installation de mesu-
re. Pour les symboles,
voir texte.
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retiré en 3. Le débit est déterminé par la perte de charge
dans un diaphragme 4, puis le SO, est ajouté en quantité
déterminée (en général 0,2 %) par son débit, sa pression
et sa température. Dans une premiére colonne 5 a garnis-
sage, seche, les deux gaz sont soigneusement mélangés,
puis envoyés dans la colonne d’absorption elle-méme 6.
Le gaz sortant est débarrassé de ses derniéres traces de SO,
dans une colonne de garde 7, alors qu’un échantillon est
prélevé pour analyse.

Le liquide (eau ou NaOH) est alimenté au haut de la
colonne et réparti, par un distributeur, en film sur les toles
du remplissage. Un échantillon du liquide sortant est
prélevé pour analyse. La perte de charge peut étre mesurée
par des manomeétres.

De plus amples détails expérimentaux sont reportés dans
une autre publication [4].

3. Résultats

Parmi les résultats obtenus [4] trois aspects permettent
de mettre en lumiére les caractéristiques d’absorption sur
des surfaces plastiques. Ce sont :

Y|
1) Les pertes de charge : TP’ qui mesurent le transfert

d’impulsion hydrodynamique d’une phase a I’autre.

2) Les hauteurs d’unités de transfert H, ou H,y, qui
mesurent le transfert de matiére d’'une phase a I’autre.

3) L’efficacité globale tenant compte des deux aspects
ci-dessus.

3.1 Pertes de charge

Les résultats obtenus sur le remplissage MP sont donnés
a la figure 7, on distingue les trois segments qui corres-
pondent aux hypothéses qu’avait avancées Sarchet [5].
Sur la méme figure sont représentées d’une part les pertes
de charge de la colonne séche et, d’autre part, aux fins de
comparaison, celles reportées dans la littérature pour des
grilles [6], [7] et des anneaux de Raschig [5].

Dans le premier segment, le film liquide continu sur les
toles du remplissage diminue de la valeur de son épaisseur

ap
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Fig. 7. — Pertes de charge du remplissage MP.
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la section libre pour le passage du gaz. Cette augmentation
de la vitesse superficielle rend compte des pertes de charge
plus élevées, mais de méme pente que celle observées en
colonne seche. Le liquide, en écoulement continu, n’est pas
mélangé par le gaz.

Dans le deuxiéme segment, une partie de I’énergie du
gaz est transférée au liquide, qui s’en trouve mélangé. La
pente est plus élevée. Cette région est en général caracté-
risée par son nom anglais de « overloading ».

Le troisieme segment correspond au début de I’engorge-
ment de la colonne qui ne correspond pas, comme dans
les remplissages a haute porosité, 4 une pente infinie.
Cependant, cette région est instable.

Les courbes de perte de charge sur les remplissages MP
sont donc interprétables comme découlant de la formation
d’un film liquide continu.

Pour le remplissage recouvert de PTFE (PT) les résultats
sont donnés a la figure 8. Sur ce remplissage, non mouillé
par I’eau, on constate immédiatement que les Ap sont
beaucoup plus élevés. Ceci parce que, dés les faibles débits,
des gouttelettes sont arrachées du support. Cet arrache-
ment, d’une part observable a I'eil, est confirmé par le
fait que 1’on n’a pas de régions ou les Ap de la colonne
mouillée sont paralléles a ceux de la colonne séche. Dés
les petits débits, liquides et gazeux, les deux flux interférent
et la région d’engorgement disparait elle aussi, probable-
ment & cause de I’écoulement sur les parois.

On a donc dans ce cas un type d’écoulement fondamen-
talement différent, que nous appelerons discontinu (écou-
lement en filets ou «rivulet flow »), par opposition a
I’écoulement continu sur les plaques métalliques. Du point
de vue des pertes de charge, ce type d’écoulement est donc
caractérisé par
— des Ap élevés,

— un seul segment.

La figure 9 représente les résultats sur le remplissage en
tole perforée. Le type d’écoulement et les pertes de charge
représentent une combinaison des deux types extrémes
précédents : a faible débit, I’écoulement est continu sous
forme d'un film liquide, alors qu’a débit plus élevé le
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Fig. 8. — Pertes de charge du remplissage PT.
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TABLEAU 1

MP PT PP Raschig Grilles

Remplissage A o A o A o A a A o
Débits
[ —20800 | 077-107 | 3,3 | 0,17-105 | 2,9 | 0,5-1072 | 5,5

= 45000 0,67-10°7 | 4,0 | 0,2.10°¢ 34 | 0.1.101° | 5.1

= 69200 0,43-107¢ | 4,2 | 0,23.10°¢ | 3,8 | 0,3-1071° | 5,1

= 100400 | 0,18.10° | 4,5 | 0,2.10* 2,7 | 0,8.10°8 43
L = 48500

; 23.10°6

95<G <135 0,231 3,8
L= 19900 0,17-10% | 1,8
G <300

passage du gaz a travers les perforations du métal provoque
une rupture du film liquide analogue a celles observées
dans I’écoulement discontinu.

Johnstone et Singh ont proposé de représenter les diffé-
rents segments des courbes de perte de charge par I’équa-
tion :

Ap .
P A-G

Le domaine de travail intéressant pour 1’absorption est
situé dans le segment « overloading », et les valeurs des
paramétres 4 et o, pour ce segment, sont données au
tableau 1.

3.2 Transfert de matiere
La hauteur globale de I'unité de transfert en fonction du

débit gazeux G pour les deux remplissages métalliques PP
et MP est donnée a la figure 10. On y constate d’une part
la trés haute efficacité du type PP et, d’autre part, pour le
remplissage MP, que les HUT ont tendance a augmenter

avec G et a diminuer avec L. D’autre part, les valeurs de

AP Lg Ly Lp
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Fig. 9. — Pertes de charge du remplissage PP.
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H,; sont faibles de 0,2 m (PP) 4 1 m (MP, L,), et c’est
précisément le remplissage ayant une forme d’écoulement
intermédiaire entre continu (film) et discontinu (filets) qui
conduit aux meilleures performances.

La figure 10 représente aussi les résultats de transfert de
matiére obtenus avec la surface PTFE. On remarquera
d’une part les hauteurs d’unité de transfert beaucoup plus
élevées, c’est-a-dire les efficacités moins bonnes obtenues
avec ce type de remplissage. D autre part, les pentes néga-
tives obtenues montrent que 1’écoulement discontinu a
augmenté le transfert du coté liquide. Un bon mélange des
couches liquides est donc atteint avec ce type de remplissage.

Une des raisons de I’efficacité moins élevée du remplissage
a faible énergie de surface réside dans le fait qu’une partie
de la phase liquide s’écoulant sur le remplissage est chassée
sur la paroi. Ce liquide s’écoulant sur les parois ne participe
que peu au transfert global, et constitue évidemment un
des inconvénients d’une surface PTFE.

La hauteur d’une unité de transfert d’un remplissage
renseigne sur son efficacité physique. Cependant, pour se
faire une idée plus précise de I'intérét que peut avoir un
nouveau type de remplissage et de son domaine d’appli-
cation, il est nécessaire de tenir compte simultanément de
la hauteur d’unité de transfert et des pertes de charge. En

A4
multipliant H,; par }_p (perte de charge par unité de
1

HOG (m)
PT\
2
11 MP
05
PP
G (kmole»h1-m‘2)
03 :
8 3 5-10°

Fig. 10. — Hauteur globale de I'unité de transfert Hyg, pour
les trois types de surface.
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longueur), on obtient une expression possédant les unités
d’une énergie par unité de volume (Joule m=3) et qui
représente physiquement I’énergie a4 fournir par unité de
volume de la colonne, pour obtenir une unité de transfert.
Les remplissages comparés selon ce critére seront d’autant
plus efficaces économiquement parlant que leur valeur
caractéristique sera basse.

Sur la base de résultats publiés dans la littérature, on peut
établir une comparaison des résultats précédents et de ceux
de divers auteurs. La figure 11 montre cette comparaison.
On doit noter tout d’abord que la comparaison est faite
sur la base des hauteurs de transfert rapportées au film
gazeux, car la littérature est plus riche d’exemples calculés
sur cette base.

On remarque que les défauts inhérents a4 une surface
PTFE apparaissent avec une clarté particuliere dans cette
représentation. Le remplissage PT est celui qui donne la
moins bonne caractéristique.

A faibles débits, le plus intéressant de nos remplissages
a été le PP, mais son domaine d’intérét est limité.

Pour une utilisation dans un domaine de G plus large,
c’est le remplissage MP qui est le meilleur.

Les valeurs reportées dans la littérature pour divers
systémes sont désignées par g;, g3, g5 et g4 qui représentent
divers types de grilles [6], [7], [8]. La lettre R désigne des
essais faits avec des anneaux de Raschig [5], [9] qui d’ail-
leurs seraient inutilisables aux hautes vitesses de gaz
employées dans cette étude.

4. Conclusions

Les corps de remplissage métalliques étudiés possédent
un intérét indiscutable en absorption, par rapport aux
corps de remplissage traditionnels. Les remplissages a basse
énergie de surface, par contre, sembleraient moins inté-
ressants. Ils provoquent en effet des pertes de charge nota-
blement plus élevées que les corps de remplissage métal-
liques, et leur efficacité pour le transfert de matiére n’atteint
pas non plus celle observée sur d’autres types de remplissage.
Cependant, il est nécessaire de préciser trois points
importants :

1) Du fait de la faible adhérence du liquide sur le PTFE,
une partie importante du débit liquide peut s’écouler sur
les parois de la colonne, et ne participer de ce fait que peu
au transfert. On peut noter que d’une part des colonnes
de dimensions plus élevées (& de la colonne: 17 cm)
diminueront I'importance de ce phénoméne. D’autre part,
il est nécessaire d’avoir sur les parois une énergie de surface
< que celle du remplissage.

2) Les essais faits avec un remplissage (PP) ou I’écoule-
ment hydrodynamique était intermédiaire entre I’écoule-
ment continu (film) sur une surface mouillée et I’écoulement
discontinu (gouttes) du PTFE ont montré qu’entre ces
deux extrémes se trouve un domaine optimal ot I’on peut
tirer avantage des caractéristiques de ces deux types
d’écoulement.

=0 AP
PO -3
HG h (dm™) %10
PT
10
51
1
9845,
G (kmole:h'm™2)
0.3
.8 1 e 5
<102
Fig. 11. — Comparaison de I'efficacité combinée de divers rem-
plissages.

3) Les essais décrits ici n’ont porté que sur une seule
géométrie, qui, pour é&tre bonne, n’est peut-&tre pas
optimale, et d’autre part sur des surfaces homogenes, soit
entierement métal, soit entiérement PTFE. Un travail
d’optimalisation est nécessaire pour trouver la meilleure
configuration.
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demeurent inchangés pour 1977. Nous profitons de remer-
cier ici nos abonnés de I'appui qu’ils nous témoignent
par leur fidélité.

Les membres des sections vaudoise, genevoise et juras-
sienne de la SIA ne sont pas concernés, le montant de leur
abonnement a prix réduit étant pergu aveclescotisations SIA..
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