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Contexte général de 1’étude

CONTEXTE GENERAL
DE L’ETUDE

Les colonnes a bulles sont des contacteurs gaz-liquide largement répandus industriellement en
raison de leur simplicité de conception et de leurs performances en transfert de matiere et de
chaleur. Pourtant, malgré leur utilisation fréquente comme réacteur fonctionnant en continu,
les études en la maticre reportées dans la littérature sont souvent restreintes a un
fonctionnement en batch sur le liquide (généralement une solution aqueuse), a faible taux de
vide et a température et pression ambiantes ; les études en conditions de type industriel
(utilisation de solvant, débits importants, température et pression élevées) restent
anecdotiques.

Les colonnes a bulles générent des écoulements gaz-liquide complexes, difficiles a
caractériser précisément, mais surtout a anticiper. Afin de progresser dans la prévision des
phénomenes, et donc des performances des appareils, les outils de simulation connaissent des
développements incessants. La tache n’est cependant pas aisée et malgré les grandes avancées
réalisées en la maticre, I’application prédictive de ces méthodes en conditions industrielles est
loin d’étre d’actualité. En effet, il est encore hors de question de prédire le comportement
d’une colonne a partir de sa géométrie (distributeur de gaz inclus), des débits d’alimentation
en gaz et liquide et de I’ensemble des propriétés physiques des deux phases fluides.
Actuellement les modélisations les plus aptes a décrire une colonne industrielle reposent sur
une représentation continue des deux phases, basée sur les caractéristiques moyennes
temporelles en tout point (modeles Euler-Euler). Avec ’accélération continue des capacités
de calcul il est possible que des modeles plus physiques, prédisant le déplacement de millions
de bulles (modeles Euler-Lagrange), se développent a I’échelle industrielle. Ces divers
modeles, dans le meilleur des cas, impliquent des bilans de populations sur plusieurs classes
de tailles de bulles, pour simuler la réalité de bulles polydispersées, mais il faut leur fournir
une distribution d’alimentation (ou initiale) et surtout des parametres dans les modeles de
coalescence-rupture qui sont encore trés approximatifs. Enfin, la physique élémentaire au
niveau d’une bulle est basée sur une forme sphérique ou parfois ellipsoidale trés ¢éloignée des
bulles réelles et la turbulence liquide liée aux sillages de bulles pose encore de gros
problémes.

Ainsi, au vu de cette liste non exhaustive des limitations de la modélisation, il est évident qu’a
moyen terme des expériences en conditions réalistes sont indispensables a une meilleure
connaissance des appareils industriels. Les données de ces expériences permettront de mieux
comprendre ces écoulements et les performances des réacteurs industriels, de valider ou non
des options de conception et d’en proposer de nouvelles.
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Cette thése CIFRE, réalisée pour Rhodia au Laboratoire de Génie Chimique de Toulouse a
donc pour objectif ambitieux de caractériser expérimentalement une colonne a bulles en
conditions industrielles.

Les conditions « cibles », dictées par le procéd¢ industriel, sont les suivantes :

_ Liquide organique a base de cyclohexane,

_ Distribution du gaz par des tores percés d’orifices de Imm,
_ Ecoulement partitionné par des plateaux perforés,

_ Vitesse superficielle de liquide de 8cm/s,

_ Vitesse de gaz importante,

_ Température et pressions élevées.

En paralléle, la colonne est également étudiée en conditions « classiques » (colonne sans
internes, en fonctionnement en eau et en batch), afin de mieux appréhender, par référence a la
bibliographie, les effets méconnus de 'utilisation de solvant, d’un débit liquide conséquent et
de la présence de plateaux perforés. Ainsi, cette étude, d’enjeu industriel, doit également
permettre de progresser dans la connaissance plus générale des colonnes a bulles.

La caractérisation de 1’hydrodynamique de cette colonne est envisagée tant a I’échelle
globale, qui fournit des mesures fiables applicables en usine et qui permettent de comparer le
fonctionnement de notre colonne par rapport a celui des installations industrielles, qu’a
I’échelle locale, dont les mesures sont plutot dédiées a la compréhension des écoulements a
bulles a fort taux de gaz.

Le critére ultime pour évaluer I’efficacité d’un contacteur gaz-liquide reste cependant le
transfert de matiére. Or, cette donnée, cruciale pour I’industriel, est encore méconnue en
cyclohexane. Par conséquent, son ¢évaluation ajoute un intérét primordial aux données
hydrodynamiques.

Les conditions contraignantes a ¢tudier et la manipulation de solvants imposent la conception
d’un pilote spécifique et de conditions de sécurité¢ particulieres. En outre, les écoulements
chaotiques engendrés dans ce type d’appareil compliquent 1’analyse et mettent a mal
I’utilisation des métrologies classiques. Une stratégie expérimentale adaptée doit étre choisie.

Ce manuscrit s’articule en cinq chapitres.

Le premier chapitre offre un tour d’horizon rapide des connaissances en colonnes a bulles et
des analyses classiquement adaptées a ces appareils, évaluées pour nos essais. Dans un second
temps, les connaissances concernant les conditions opératoires industrielles sont répertoriées
et permettent de dégager les aspects a approfondir ; une stratégie d’étude est alors ¢laborée.
Les appareils et milieux nécessaires a cette démarche sont précisés au chapitre II. Le coeur de
ce chapitre s’intéresse a la description de I’installation pilote congue pour travailler dans les
conditions industrielles fixées, et met en évidence les différents enjeux de sa conception. Ce
chapitre détaille également une installation a petite échelle de type « aquarium » qui permet
de compléter les données obtenues en pilote.

Les métrologies mises en ceuvre pour caractériser I’hydrodynamique de ces installations font
I’objet du chapitre III. Les métrologies globales, assez classiques posent peu de probléme,
alors que I’analyse locale s’avére moins évidente : les trajectoires chaotiques des bulles
rendent le traitement des données délicat ; une étude approfondie a ce sujet est nécessaire. Les
problémes soulevés lors de cette analyse et la démarche retenue sont analysés en détail.

Une fois la démarche expérimentale établie, la caractérisation de I’hydrodynamique en pilote
peut commencer (chapitre IV). Initiée par I’étude de la configuration « classique » de la
littérature (colonne sans interne en eau, sans débit liquide), I’étude s’oriente progressivement
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vers la configuration industrielle, en abordant tour a tour les effets du milieu, du débit liquide
et des plateaux perforés. L acquisition et I’analyse des résultats portent successivement sur les
évolutions axiales de taux de vide global et les évolutions axiales et radiales de valeurs locales
du taux de vide, de la fréquence de bulles, des diamétres de bulles et de 1’aire interfaciale.
Pour compléter cette étude, le transfert de maticre est évalué au chapitre V dans les mémes
conditions opératoires que précédemment. Les conditions les plus difficiles (cyclohexane,
forts débits, circulation liquide) requiérent 1’¢laboration d’une méthode spécifique. Des
estimations rares du coefficient de transfert volumétrique kra en cyclohexane sont alors
obtenues et les grandes tendances sont comparées a celles observées lors de 1’étude de
I’hydrodynamique.
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Chapitre I : Caractérisation expérimentale des colonnes a bulles

CHAPITRE I :
CARACTERISATION
EXPERIMENTALE DES
COLONNES A BULLES

L’objectif de cette thése est la caractérisation expérimentale d’une colonne a bulles en
conditions industrielles. Dans cette optique, une stratégie d’étude doit étre établie.

Au préalable, la caractérisation globale et locale d’une colonne a bulles « classique » est
décrite (partie A). Elle permet de mieux connaitre les écoulements en présence, mais aussi de
lister, pour une configuration trés étudiée, les grandeurs utiles a la caractérisation de
I’écoulement et les approches globales les plus utilisées pour représenter les phénomenes,
approches cheres a I’industriel.

Pour s’approcher des conditions industrielles, un bilan sur les effets connus de la nature du
milieu, du débit de liquide et de la présence de plateaux perforés est établi (partie B). Les
lacunes et manques en ce domaine sont ainsi mis a jour et conduisent a 1’¢laboration d’une
stratégie d’étude et a la définition des parametres sensibles étudiés dans la suite (partie C).

PARTIE A : CARACTERISATION D’'UNE COLONNE A
BULLES « CLASSIQUE »
(colonne sans internes, solution aqueuse,
fonctionnement batch sur le liquide)

Les colonnes a bulles peuvent étre caractérisées a deux échelles : globale et locale.

L’échelle globale est la plus étudiée et la plus facilement accessible (surtout industriellement).
Elle fournit des informations générales intéressantes sur 1’écoulement et est particuliérement
propice aux développements de modeles ou de corrélations pour la prédiction ou
I’extrapolation en installations industrielles.

Les informations a I’échelle locale sont beaucoup plus difficiles a obtenir. Elles sont
néanmoins incontournables pour une analyse et une compréhension plus poussée des
¢coulements.

Ces deux approches, aux informations complémentaires, sont tour a tour décrites dans cette
partie.
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A.I. APPROCHE GLOBALE

L’ approche globale repose sur I’estimation de trois parametres principaux qui sont : le taux de
vide, le coefficient de transfert volumétrique kra (indicateur du transfert de matiére) et
I’efficacité du mélange. La plupart des études sont réalisées en taux de vide, grandeur
facilement accessible liée au type de bullage ; elle peut étre mesurée industriellement sans
perturber le fonctionnement normal de I’installation.

A.L.1. Régimes hydrodynamiques de bullage

Dans I’approche globale, 1’'un des moyens les plus classiques de caractérisation d’une colonne
est la distinction de différents régimes hydrodynamiques. Cette approche, bien que simpliste,
est encore largement utilisée. En effet, malgré son caractére rustique, elle fait, aujourd’hui
encore, 1’objet de nombreuses publications, car les régimes conditionnent profondément
I’efficacité d’un réacteur ; il est donc primordial pour un industriel de savoir dans quel régime
son appareil opere. Quatre régimes hydrodynamiques sont classiquement distingués :

_ Le régime homogene,
_ Le régime hétérogene,
_ Le régime de transition,
_ Le régime a bouchons.

Ils différent par leur type d’écoulement, ainsi que par leur sensibilit¢ aux parametres
géométriques (géométrie du distributeur et de la colonne) et opératoires (débits, propriétés
physiques du liquide). De ce fait, les corrélations et performances énoncées en colonnes a
bulles doivent étre interprétées avec prudence, car elles sont en général propres au régime
pour lequel elles ont été établies.

La description des régimes présentée ici fait le point sur I’ensemble des connaissances en la
maticre. Elle fait ponctuellement référence a des études locales, études qui permettent de
développer et d’expliquer les tendances globales observées, mais les régimes restent une
notion globale.

A.lL.1.a. Régime homogene

Le régime homogeéne est régi par des mécanismes simples : les bulles formées au distributeur,
toutes de la méme taille, montent verticalement a une vitesse donnée et sans interagir (pas de
coalescence) (cf. Figure 1) ; il n’y a pas de circulation liquide a grande échelle.

Compte tenu des caractéristiques tres restrictives de ce régime, il ne peut exister qu’a faibles
densités de bulles. Sinon, les interactions entre bulles sont inévitables (2 moins de stabiliser
les interfaces) et engendrent des bulles plus grosses, donc non sphériques et animées d’un
mouvement non vertical. Ainsi, ce régime se caractérise expérimentalement par :

_ De faibles valeurs de taux de vide global,
_ Des valeurs locales de taux de vide, de vitesses et de tailles de bulles uniformes dans
toute la colonne.
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Figure I : Caractéristiques du régime homogene : répartition des bulles et profil-type de taux
de vide (moyennes temporelles)

En toute rigueur cependant, de tels écoulements sont peu réalistes et leurs caractéristiques
doivent étre nuancées :

_ Les bulles n’ont pas rigoureusement la méme taille : la distribution de taille de
bulles est étroite, centrée sur de faibles valeurs de diameétre.

_ L’ascension des bulles n’est pas rigoureusement verticale : elle s’en approche pour
des diameétres de bulles inférieurs a 1-2mm [Bach et Pilhofer (1978), Zahradnik et al.
(1997)] ou devient plus oscillante (oscillations axiales et transverses de faible
amplitude) pour des diametres supérieurs [Zahradnik et al. (1997)].

_ La distribution radiale de gaz n’est pas totalement uniforme dans toute la gamme de
vitesses du régime homogene : des écarts radiaux apparaissent alors que le taux de
vide global présente encore les caractéristiques du régime homogéne [Miidde et Van
den Akker (1999)].

Par ailleurs, bien qu’il n’existe aucune circulation liquide grande échelle, une circulation a
I’échelle de la bulle est inévitable. En effet, lors de leur ascension, les bulles entrainent un
petit volume de liquide, liquide qui doit, en fonctionnement batch, nécessairement
redescendre. Cet écoulement a contre-courant freine 1’ascension des bulles et engendre une
légére augmentation du taux de vide.

Le champ de vitesse a petite échelle est instationnaire et trés fluctuant sur les petites échelles
de temps, mais les profils radiaux de vitesse et de degré de vide moyennés dans le temps
restent plats [Ruzicka et al. (2001)]. La turbulence n’est pas isotrope et son échelle est de
I’ordre du diamétre de bulle [Zahradnik et al. (1997), Olmos et al. (2003)].

Enfin, puisque, dans ce régime, les bulles ont en théorie toutes la méme vitesse, leur temps de
séjour est identique et le taux de vide est proportionnel a la vitesse superficielle de gaz : si le
débit de gaz est doublé, le taux de vide I’est également. Ainsi, sur le graphique classique
représentant le taux de vide en fonction de la vitesse superficielle de gaz, le régime homogeéne
est idéalement représenté par une droite. Le taux de vide peut alors étre exprimé par
u
G

£, = (ou vpw est la vitesse terminale d’ascension d’une bulle), lorsque les bulles

B,
n’interagissent pas entre elles.
La réalité est cependant un peu différente, car le couplage hydrodynamique entre les phases
est inévitable : la courbe expérimentale n’est pas rigoureusement une droite mais une portion
de courbe quasi-linéaire souvent représentée par une équation de la forme :
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£, =a u’G (eq.1)
ou: r=0,7-1,2 [Shah et al. (1982), Kawase et al. (1987), et Miiller-Steinhager
(1992), Reilly et al. (1994), Sarrafi et al. (1999), Ruzicka et al. (2001),

Moustiri et al. (2001), Olmos et al. (2003)]

Lorsque r est supérieur a 1, le taux de vide augmente plus rapidement que dans le cas idéal : le
gaz présente un temps de séjour supérieur a celui attendu, probablement parce que le film
liquide descendant freine son ascension [Ruzicka et al. (2003)]. Lorsque r est inférieur a 1 en
revanche, le temps de séjour des bulles est diminué par rapport a 1’idéalité : les bulles sont
plus déformées ou quelques grosses bulles rapides sont présentes. Cette déviation
expérimentale de r par rapport a la valeur théorique de 1 montre que le régime homogene
« parfait » est une vue de I’esprit.

L’augmentation ainsi observée du taux de vide avec le débit gazeux rend, au-dela d’un certain
débit, les interactions entre bulles inévitables: le régime homogeéne ne peut plus étre
maintenu. Cette valeur limite de débit dépend beaucoup du distributeur de gaz : s’il est peu
efficace, c’est-a-dire si de grosses bulles sont formées méme a faible débit, I’établissement du
régime homogene est impossible.

Comme dans ce régime la distribution initiale des bulles impose la taille des bulles et le degré
de vide dans I’ensemble de la colonne (pas de coalescence), les parametres déterminant
I’écoulement sont les caractéristiques géométriques du distributeur de gaz (taille et nombre
des orifices) et les propriétés physico-chimiques du systéme.

A.L1.b. Régime hétérogene

Lorsque I’écoulement précédent devient instable, des macro-circulations liquide et gazeuse
s’installent : c’est le régime hétérogene. Ces macro-circulations résultent de distributions non
uniformes de vitesses et de rétention gazeuses : de grosses bulles rapides, dont le nombre croit
avec la vitesse superficielle du gaz, sont formées par coalescence et s’accumulent au centre de
la colonne. Des phénomeénes instationnaires du type essaims de bulles ou panaches oscillants
sont alors observés. Les essaims formés se déplacent comme d’énormes bulles uniques
animées de fortes vitesses ; ils entrainent dans leur sillage de nombreuses petites bulles [Bach
et Pilhofer (1978), Shah et al. (1982), Hyndman et al. (1997)] et du liquide.
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Figure 2 : Caractéristiques du régime hétérogene : répartition des bulles et profil-type de
taux de vide (moyennes temporelles)

Ce régime hydrodynamique se caractérise donc par (cf. Figure 2) :

_ Une large distribution de taille de bulles avec un diametre moyen gouverné par un
équilibre entre coalescence et rupture [Olmos et al. (2003), Thorat et Joshi. (2004)],
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Chapitre I : Caractérisation expérimentale des colonnes a bulles

_ Un profil radial de taux de vide bomb¢é (maximum au centre le la colonne),
_ Un profil radial de vitesse de bulles parabolique, avec de trés fortes vitesses au
centre.

Dans ce régime, I’intensité de turbulence dépasse largement celle des autres régimes, ce qui
engendre des mécanismes de transfert tres différents.

L’écoulement est principalement déterminé par la circulation interne du liquide ; la dispersion
primaire de gaz (bulles formées au distributeur) n’a plus d’effet sur le taux de vide global. Par
conséquent, les courbes de taux de vide global issues de distributeurs différents se rejoignent
a fortes vitesses (en régime hétérogene) (cf. Figure 3). On peut noter qu’avec un distributeur a
gros orifices (dp>1mm) [Bach et Pilhofer (1978)], le régime hétérogéne peut prédominer dans
toute la gamme de vitesse superficielle de gaz, c’est le régime hétérogene pur (cf. Figure 3)
[Vial et al. (2001), Jones et Ziiber (1975), Ruzicka et al. (2001)]. Ce dernier cas est
couramment rencontrés industriellement, ou [’utilisation d’orifices de I’ordre du millimeétre
est fréquente [Bach et Pilhofer (1978)].

La taille moyenne des bulles observées dans cet écoulement résulte d’un équilibre entre la
coalescence et la rupture ; elle est de ce fait trés distribuée et fonction des propriétés du
liquide.

L’effet de la vitesse superficielle de gaz, pour sa part, est plus faible qu’en régime homogene :
le taux de vide augmente en ug', avec r compris entre 0,4 et 0,7 [Shah et al. (1982)]. Le degré
de vide augmente moins vite avec la vitesse superficielle de gaz du fait de la formation de
bulles plus grosses par coalescence ; ces bulles, en moyenne plus concentrées au centre de la
colonne, circulent plus vite et ont des temps de sé¢jour plus faibles [Kelkar (1985), De Bruijn
et al. (1988), Zheng et al. (1988)]. Quant a la vitesse des bulles, elle présente, selon Ohki et
Inoue (1970) et Ruzicka et al. (2003), une augmentation linéaire en fonction de la vitesse
superficielle de gaz : V=V, oF Bu,_ [Ruzicka et al. (2003)].

A A

€G ® ® ¢}

N

hétérogene pur

hoppogeéne | transition | hétérogéne

»

vitesse superficielle de gaz g vitesse superficielle de gaz

Figure 3 : Comparaison des courbes de degré de vide en présence et en absence de régime
homogene [Ruzicka et al. (2001a)]

A.lL.1.c. Régime a bouchons

Le régime a bouchons est un cas particulier du régime hétérogeéne rencontré en colonne de
petit diamétre (Dc<0,1m [Kelkar (1985)] ou Dc<0,15m [Shah et al. (1982)]). Il est par
conséquent peu observé en colonnes industrielles. Dans ce régime, les grosses bulles,
stabilisées par les parois, forment des « bouchons » de vitesse d’ascension importante et de
taille proche du diametre de la colonne (cf. Figure 4) ; il y a alors alternance de poches de gaz
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et de liquide. Ce régime est profondément instationnaire [Guet et al. (2002)] et son domaine
d’application s’¢largit lorsque les liquides sont trés visqueux [Godbole et al. (1984)].
D’occurrence impossible dans notre étude, ce régime n’est pas détaillé davantage.
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Figure 4 : Caractéristiques du régime a bouchons

A.l.1.d. Transition

En régime homogene, les structures turbulentes, de petite échelle, ne sont pas visibles dans les
moyennes temporelles, alors qu’en régime hétérogene, elles atteignent des tailles comparables
a celles de la colonne, produisant de la cohérence a grandes échelles et en moyenne une
boucle de recirculation. Par conséquent, le passage du régime homogene au régime
hétérogéne (ou a bouchons) ne peut pas étre soudain: il passe par le développement
progressif et sans a-coup de la turbulence [Bennett et al. (1999), Ruzicka et al. (2001a)],
processus intermittent dans 1’espace et le temps [Ruzicka et al. (2001a)]. Cette situation
intermédiaire, instable et complexe, constitue le régime de transition. Il s’étale du début au
développement complet de la recirculation liquide et se caractérise par un nombre croissant de
structures cohérentes (circulation, vortex), germes du régime hétérogeéne, de taille et
d’intensité croissantes [Ruzicka et al. (2001a)].

Ce régime est complexe et peut prendre des formes trés diverses selon I’importance relative
de ug, de la coalescence et des recirculations.

Olmos et al. (2003) découpent, dans une colonne 2D, le régime de transition en deux parties
(cf. Figure 5).

Dans la premiére (T1), la structure de 1’écoulement n’est pas encore établie : la coalescence
n’a lieu qu’a proximité du distributeur ou les panaches de bulles individuelles se transforment
en un panache oscillant de bulles serrées. Cependant, ce panache n’est pas stable et la
structure de 1’écoulement retrouve, plus haut dans la colonne, une structure similaire a celle
de I’homogene : les bulles présentent des trajectoires individuelles, mais la taille des bulles
n’est plus directement fixée par le distributeur... La hauteur nécessaire pour retrouver ce
régime pseudo-homogeéne augmente avec la vitesse superficielle de gaz, jusqu’a atteindre la
hauteur de la colonne : le régime de transition est alors pleinement établi (T2).

Ruzicka et al. (2001a) considérent pour la modélisation une transition du méme type : il existe
en régime transitoire une portion de colonne opérant en conditions homogenes.

Il est toutefois peu probable que ces représentations soient généralisables a toutes les
installations, car le type de distributeur et de liquide employé conditionne fortement 1’allure
de la courbe dans la transition.
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Figure 5 : Evolution du taux de vide global avec la vitesse superficielle de gaz selon Olmos et
al. (2003) (colonne 2D, distribution de gaz uniforme)

A.L.1.e. Récapitulatif

Le Tableau 1 récapitule les principales caractéristiques des deux régimes principaux : le
régime homogene et le régime hétérogene.

Régime homogéne Régime hétérogene
Taux de vide uniforme profil radial prononcé
Vitesse de gaz faible / uniforme grande / non uniforme
Taille des bulles petite grande
Distribution taille de bulles | étroite large
Trajectoire des bulles verticale irrégulicre
Coalescence/ rupture absente présente
Liquide pas de macro-circulation macro-circulation
échelle de la bulle échelle de D¢
Parameétres clefs distributeur, ug ug
propriétés physico-chimiques | propriétés physico-chimiques
du systéme (++) du systéme (+)

Tableau 1 : Caractéristiques des régimes homogenes et hétérogenes.

Comme énoncé en préambule, il est important pour un industriel de savoir dans quel régime
hydrodynamique son appareil opere. Il serait donc intéressant de pouvoir prédire la zone de
débits gazeux de la transition, d’autant plus que cette valeur est également utilisée dans
certains modeles de calcul de taux de vide, comme le modele a deux populations de Krishna
et al. (1999). Diverses approches, résumées en annexe [.A, ont été envisagées, mais le
caractere progressif du phénoméne est un frein aux tentatives de prévision. Malgré les
continuels efforts en ce sens, il semble peu réaliste de vouloir quantifier précisément les
transitions.

Les valeurs caractérisant la fin du régime homogene, ainsi que son existence, dépendent de
nombreux facteurs [Heijnen et Van’t Riet (1984), Joshi et al. (1990), Krishna et al. (1999),
Lin et Fan (1999)] :

_ Le type de distributeur de gaz : plus le distributeur est efficace, plus la transition est
repoussée vers de plus grands débits gazeux. Cette transition ne peut toutefois pas
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excéder une valeur limite de débit (ou de taux de vide) au-dela de laquelle
I’écoulement est gouverné par la circulation macro-échelle.

_ La géométrie de la colonne : hauteur, diamétre (importance relative des effets de
parois) [Zahradnik et al. (1997)],

_ Les propriétés liquide : viscosité, tension superficielle,

_ La présence de tensio-actifs ou d’impuretés génant la coalescence,

_ La densité gazeuse,

_ La circulation liquide [Vial et al. (2001)].

En solutions aqueuses, avec un distributeur suffisamment efficace, le régime homogene
s’étend classiquement jusqu’a ug=3-5cm/s et le régime hétérogeéne débute aux alentours de 7-
9cm/s.

A.L.2. Approches globales classiques de la dispersion du gaz en colonne
a bulles

Pour expliquer et comprendre les phénomenes observés en colonne a bulles, une multitude de
modeles globaux a été élaborée pour la phase gaz. Quatre approches sont présentées ici du fait
de leur simplicité et de leur popularité. Ce sont :

_ Le concept de flux de dérive,

_ Le calcul du taux de vide a partir de la vitesse de la phase gazeuse,
_ Le modéle a deux classes de bulles,

_ La méthode de désengagement dynamique du gaz.

Ces mode¢les sont souvent utilisés indifféremment pour prévoir les régimes de bullage ou pour
estimer les valeurs des caractéristiques hydrodynamiques (taux de vide principalement).

A.L.2.a. Concept de flux de dérive du gaz

Cette approche a connu au fil des années de nombreuses déclinaisons. Elle repose sur le flux
de dérive jgr (ou jrg), flux de gaz (ou de liquide) associé a la différence entre la vitesse de la
phase gaz (ou liquide) et la vitesse du mélange diphasique gaz-liquideL (vn). Ce flux peut
s’écrire sous la forme :

Jo =€, (v, =V ) (eq.2)
Jo=€,, v )=0-g)v, —v ) (eq.3)

Comme jig=-jgL (conservation de la masse), le flux de dérive s’écrit :
Jo = EGEL(VG —v,)= £, (I- gc)us = uG(l — 80) —u (1- EG) (eq.4)

Ce flux est fréequemment utilisé pour la prédiction des transitions, comme le propose Wallis
(1962) pour un fonctionnement batch sur le liquide (ur=0): un changement de pente de
jor=ug(l-eg) = f(eg) correspond a un changement de régime [Shah et al. (1982), Kelkar
(1985), Krishna et al. (1999), Jamialahmadi et al. (2000), Vial et al. (2001), Ruzicka et al.
(2001a et b)]. Ce flux est également fréquemment utilisé pour modéliser et prédire le taux de
vide.
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A.l2.a.a. Approche de Lapidus et Elgin (1957)

En régime homogene, Lapidus et Elgin (1957) supposent que la vitesse de glissement, ug ne
dépend que de la vitesse terminale d’ascension, Vg, et du taux de vide, &g :

u
u =v, —v = g_G o _; =v, ) (eq.5)
G G

Lorsque le comportement de 1’écoulement s’écarte de cette tendance, c’est-a-dire que la
vitesse de glissement fait intervenir d’autres parameétres tels que la circulation liquide, le
régime homogene est terminé.

Si I’équation (eq.5) est introduite 1’équation du flux de dérive (eq.4), le flux de dérive s’écrit :

Jo =u (=g )—u (=g )=ue (1-c)=v, e (1-c)0(c) (eq.6)

Dans la littérature, plusieurs expressions sont proposées pour d(gg) [Shah et al. (1982), Joshi
et Lali (1984), Snape et al. (1995), Jamialahmadi et al. (2000)], afin de déduire de
I’expression ci-dessus une relation simple pour la prévision du taux de vide en régime
homogeéne (en supposant la vitesse terminale d’ascension, vp., connue). L’équation de
Richardson et Zaki (1954) est souvent recommandée, car elle s’applique jusqu’a des taux de
vide de 30% [Shah et al. (1982)] (en régime homogene !). Elle s’écrit :

O(e;) :(l_gc)’k1 (eq.7)
avec : n=2,39 (systéme air-eau)

A.L2.a. 8 Approche de Ziiber et Findlay (1965)

En régime hétérogeéne, I’approche précédente n’est plus valable ; pour étendre sa gamme de
validité, Ziiber et Findlay (1965) moyennent le flux de dérive sur une section. Il en découle
que la courbe ug/eg =f(ugtur) permet de visualiser les différents régimes hydrodynamiques :
un changement de pente caractérise un changement de régime, chaque régime (homogene,
transition et hétérogene) étant représenté par une portion de droite. On écrit alors pour chaque
régime :

u

26 _
P CO(uG + uL) + C1 (eq.8)
G
ou, Cy et C; sont des constantes

Lorsque la phase liquide est stationnaire, ces constantes peuvent étre écrites sous la forme :

C = <gGuG> ot C = <jGL> _ <8G£LuS> _ <€G(1 _8G)us> (€q.9)

" o) Sl )

ou les crochets correspondent aux moyennes spatiales

Si la phase liquide n’est pas stationnaire, ces expressions font intervenir la vitesse du mélange
vm au lieu de la vitesse superficielle de gaz.
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Un sens physique est parfois donné aux constantes Cy et C; :

_ Le paramétre C, représente la non uniformité des profils radiaux; il vaut
théoriquement 1 si le profil est uniforme. Ainsi les valeurs de Cy obtenues en régime
homogene sont assez proches de 1 (1,08 pour Snape et al. (1995)), alors qu’elles
sont supérieures en régime hétérogene (1,5 pour Snape et al. (1995)), ou la
distribution n’est plus uniforme (Parasu Veera et al. (2001) obtiennent des valeurs
atteignant 2,5). Cette interprétation n’est toutefois pas toujours valable, puisque
Legius et al. (1997) observent une valeur de 1,2 tant en homogéne qu’en régime a
bouchons.

Cette constante dépend de tous les facteurs pouvant influencer la distribution du gaz,
et notamment de la présence de tensio-actifs. Parasu Veera et al. (2001) observent
ainsi que Cy diminue lorsque la concentration de butanol dans I’eau augmente.

_ Le parameétre C; est associé a une vitesse de dispersion ; il est souvent assimilé a la
vitesse de bulle ou a la vitesse terminale d’ascension. Les valeurs de C; obtenues par
Parasu Veera et al. (2001) balaient la gamme 0,2-1,3m/s.

La prédiction des parametres Cy et C; est indispensable a la modélisation du taux de vide a
partir de ’expression (eq.8). A cet effet, Hibiki et al. (2003a et b) ont développé un modele
pour déterminer en conduite les coefficients Cy et C; propres a chaque régime. Ils mettent en
¢vidence une grande sensibilit¢ de ces valeurs a la présence de grosses bulles et de
recirculations liquide. En effet, ces phénomenes, désorganisant la distribution radiale des
bulles et accélérant les bulles, causent une augmentation de Cy et de C,. De ce fait, les
coefficients Cy et C; dépendent beaucoup du diamétre de la colonne (recirculation facilitée en
colonne de grand diametre) et de la vitesse superficielle du gaz.

A.L2.b. Estimation du taux de vide a partir de la vitesse de la phase gazeuse

Le taux de vide peut étre exprimé sous la forme suivante [Heijnen et Van’t Riet (1984)] :

e =—¢% (eq.10)

Cette approche est trés souvent utilisée en régime homogene, car la vitesse de bulle est proche
de la vitesse terminale d’ascension (pour un diameétre de Sauter supérieur a Imm,
vBRVB ~0,25m/s), vitesse plus facile a évaluer [Krishna et al. (2000a)].

Ruzicka et al. (2001a) généralisent cette approche au régime hétérogene en estimant la vitesse
de la phase gazeuse comme la somme de la vitesse terminale de la bulle et de la vitesse de la
circulation liquide :

V=V, Tw (eq.11)

ou : w caractérise les interactions entre bulles et le couplage entre le déplacement
des bulles et celui du liquide.

En régime homogene, ils ne supposent plus vg=vg ., mais Vg=vp »-W pour prendre en compte
le ralentissement des bulles par la descente du liquide (2 petite échelle) entre les bulles. En
régime hétérogene, w est ajouté, car la vitesse des bulles est accrue par la circulation liquide a
grande échelle (la majorité des bulles se situent dans la zone d’ascension du liquide). En
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régime de transition, un facteur supplémentaire est introduit ; il correspond a la fraction de
colonne dans laquelle prédomine le régime homogene.

Ce modéle de taux de vide est toutefois assez limité : il comprend 5 parametres ajustables,
dont les vitesses terminales de bulles. Il est néanmoins cohérent avec les approches
précédentes puisqu’en en régime homogene, il conduit a une fonction du type ®(gg) et qu’en
régime hétérogéne, I’expression obtenue se rapproche de celle de Ziiber et Findlay (1965).

A.L.2.c. Mode¢le a deux classes de bulles

L’équipe de Krishna a développé dans les années 1990 un modele permettant la prévision du
taux de vide global a partir d’une conception bimodale de la distribution des bulles. Cette
théorie repose sur I’hypothése qu’il n’y a, en régime homogéne, qu'une seule population de
bulles, de petits ellipsoides de 1 a 6mm, et que le degré de vide augmente linéairement avec la
vitesse superficielle de gaz. Une fois la vitesse de transition Ug,ans atteinte, le degré de vide
devient la somme de deux contributions : le degré de vide des petites bulles, qui est constant
et égal a € mrans, €t le degré de vide dii aux grosses bulles rapides, des calottes sphériques de 20
a 80mm [Krishna et al. (1991), Hoefsloot et Krishna (1993), Krishna et al. (1999)] (cf. Figure
6). Ces derniéres sont instables et coalescent et se cassent fréquemment ; leur taille dépend
fortement du diametre de la colonne et leur vitesse peut atteindre 2m/s [Krishna et al. (1999)].
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Figure 6 : Théorie bimodale de la distribution des bulles

Pour le régime homogéne, Krishna et al. (1991) utilisent 1’équation linéaire classique reliant
le taux de vide a la vitesse superficielle de gaz [Heijnen et Van’t Riet (1984)] :

£ =Cu avec : C= 1 :L:4 (eq.12)
G,homogene G v 0’25

B, petites

L’expression de C est similaire a celle du paragraphe 1.2.b avec vgpeiiees=0,25m/s, valeur
couramment acceptée.

Pour le régime hétérogene, le taux de vide s’écrit [Krishna et al. (1991), Wilkinson (1991)] :

=& +& (eq.13)

G ,hétérogene G trans G,grosses
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Deux approches peuvent alors étre envisagées pour estimer €g grosses :

r .
o =g +& =¢ +A(u  —u ) [Krishna et al. (1991)]
G, hétérogene G trans G,grosses G trans G G trans
r r
- CuG,trans + A(uG - uG,trans) - 4uG,tmns + A(MG - uG,tmns) (eq 14)
ou: A etrsontissus de lissages expérimentaux

UG,trans €St déterminé expérimentalement
Uowas M6 ™ "o.rans

=2 4 A [Wilkinson (1991), Krishna et al.

G ,hétérogéne v
B, petites B,grosses

(1999, 2000a, b, 2001)](eq.15)
OU : VB petites € VB grosses sONt issues de corrélations (cf. Reilly et al. (1994),
Krishna et al. (1999, 2000a et b, 2001))

Cette approche est intéressante mais demeure assez simpliste : la vision bimodale des bulles
semble assez réaliste et a méme €té¢ mise en évidence expérimentalement [Kim et al. (2000),
Sun et al. (2002)], mais le fait de considérer le régime hétérogéne comme un simple ajout de
grosses bulles aux petites bulles du régime homogene est assez 0sé.

A.L2.d. Distribution de taille de bulles : Désengagement Dynamique du Gaz

La seule méthode expérimentale permettant de caractériser globalement la distribution des
bulles est le désengagement dynamique du gaz (DDG). Cette méthode, initialement introduite
par Sriram et al. (1977), a depuis fait I’objet de nombreux développements. Cette approche est
trés attractive, puisqu’elle permet, aprés 1’arrét brusque des alimentations gaz et liquide, de
caractériser la structure de 1’écoulement a bulles (régime hydrodynamique, vitesse de bulles,
...) a partir de la seule évolution de la hauteur de la dispersion gaz-liquide (ou de celle du taux
de vide). Une distribution de taille de bulles peut méme étre obtenue si une relation fiable est
¢tablie entre la vitesse d’ascension des bulles et leur taille.

Le signal obtenu par cette méthode peut étre traité de diverses manicres, selon 1’hypothese
faite sur la distribution des tailles de bulles (cf. Figure 7) :

_ Distribution bimodale (la plus courante) [Vermeer et Krishna (1981), Schumpe et
Grund (1986), Hofman et Gasche (1988), Deshpande et al. (1995)] : distinction de
deux pentes sur la courbe de désengagement,

_ Distribution multimodale [Sasaki et al. (1986), Patel et al. (1989), Vial et al.
(2000)] : distinction de n pentes sur la courbe de désengagement, n étant le nombre
de population,

_ Distribution continue [Sriram et al. (1977)].

Les principales limites du désengagement dynamique du gaz résident dans les hypotheses de
base couramment associées : 1’homogénéité¢ axiale de la dispersion du gaz et I’absence
d’interaction entre bulles. En effet, ces hypothéses sont loin de représenter la réalité [Luo
(1993)], en particulier en régime hétérogéne ou les caractéristiques de 1’écoulement et des
bulles sont particuliecrement complexes : fortes interactions bulles-bulles ainsi que liquide-
bulles [Lee et al. (1999)]. Bien que certains modeles aient été corrigés pour prendre en compte
ces aspects, cette méthode reste difficilement applicable en écoulement hétérogeéne. Toutefois,
les allures générales des courbes de désengagement et leur évolution avec les conditions
opératoires demeurent intéressantes.
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Hauteur dispersion Hauteur dispersion Hauteur dispersion
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Figure 7 : Type de distribution de tailles de bulles sur les courbes de désengagement

A.L3. Approche globale en boucle de circulation

Pour caractériser I’écoulement en régime hétérogéne, ou les recirculations liquide sont
importantes, 1’écoulement est classiquement découpé radialement en trois zones [Franz et al.
(1984)] :

_ La partie centrale de la colonne: dans cette partie, les bulles montent
préférentiellement, la turbulence est homogene et la coalescence des bulles
prédomine. Quelles que soient les conditions opératoires, la majeure partie des
bulles se situe dans cette zone [Garcio Calvo et Leton (1991)].

_ La partie annulaire de la colonne : cette zone contient peu de bulles, I’écoulement est
descendant en moyenne. La proportion de bulles dans cette zone augmente
progressivement pour des débits gazeux croissants [Millies et Mewes (1995a)].

_ La partie intermédiaire : entre les deux parties précédentes existe une zone
caractérisée par de forts gradients de vitesses et des cisaillements élevés ; la plupart
de la redispersion du gaz a lieu dans cette zone. Dans cette partie, Degaleesan et al.
(2001) constatent que les grosses bulles ont tendance a avoir une trajectoire
ascendante et a entrainer dans leur ascension un peu de liquide, alors que les petites
bulles sont préférentiellement entrainées vers le bas par la circulation liquide ; ces
trajectoires antagonistes favorisent les rencontres et donc la coalescence et la
rupture.

La zone d’inversion de I’écoulement, délimitant la zone ascendante et la zone descendante, est
la plus turbulente [Degaleesan et al. (2001)]. Elle se situe classiquement a un rayon de
colonne adimensionnel (1r/R¢) entre 0,65 et 0,8 [Fischer et al. (1994), Degaleesan et al.
(2001)], la plupart des auteurs la situant toutefois aux alentours de 1r/Rc=0,7 [Clark et al.
(1987), Millies et Mewes (1995)], conformément aux prévisions d’Orell (1992).

Les caractéristiques de cette boucle de recirculation dépendent du diametre de la colonne, du
distributeur, des propriétés des fluides et du débit gazeux ; le paramétre le plus important étant
le diametre de la colonne [Joshi et Sharma (1979), Shah et al. (1982)].

Il faut garder a I’esprit que cette approche permet de représenter globalement 1’écoulement
dans la colonne, mais ne représente qu’une vision moyenne. Quelques analyses temporelles
de I’écoulement en paroi [Groen et al. (1995), Miidde et Van Den Akker (1999)] montrent en
effet qu’en régime hétérogene, les bulles ascendantes ne sont pas absentes en paroi. Groen et
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al. (1995) enregistrent ainsi a la fois des bulles ascendantes et descendantes dans un mode
alternatif. L’écoulement en paroi est donc loin d’étre permanent puisque se superposent a la
circulation liquide a grande échelle d’autres vitesses non permanentes (amas de bulles
notamment).

Ainsi, méme si I’écoulement liquide est classiquement représenté par une simple boucle de
recirculation, 1’écoulement réel est beaucoup plus complexe et dépend fortement du
comportement des bulles.

Remarque :
La boucle de circulation énoncée dans ce paragraphe est la plus couramment rencontrée, mais

il existe quelques cas particuliers ou I’écoulement différe, notamment, lorsque les orifices du
distributeur sont suffisamment ¢loignés (espace supérieur a 10cm). Dans ce cas, il se forme
autant de boucle de recirculation que d’orifices [Tilton et Russel (1982)]. Ce comportement
dépend €galement du milieu liquide utilisé, comme en témoignent les résultats de Lin et al.
(1996).

A.l.4.Corrélations entre les principales caractéristiques, tendances
générales

Certaines grandeurs globales permettent d’estimer 1’efficacité¢ de I’appareil utilisé. Ce sont le
taux de vide, le coefficient de transfert de matiere et les coefficients de dispersion axiale des
écoulements du liquide et du gaz. Ce paragraphe se base sur les corrélations courantes
associées a ces grandeurs. Les relations répertoriées en annexe I.B relient ces grandeurs aux
propriétés physico-chimiques classiques (densités, viscosités et tension superficielle) et aux
dimensions de la colonne (diamétre, hauteur). Ces relations sont utiles a 1’industriel pour la
conception d’installations.

Ces informations sont cependant insuffisantes pour une bonne prédiction, car, pour des
conditions opératoires données, les résultats des diverses corrélations différent largement :
chaque corrélation n’est valable que pour les conditions dans lesquelles elle a été établie. Les
relations sont ainsi d’autant plus générales qu’elles ont été¢ établies pour de nombreuses
configurations. La grande diversité d’équations répertoriées témoigne de la complexité des
phénomenes mis en jeu puisque, a ce jour, aucune relation ne permet de décrire 1’ensemble
des conditions de fonctionnement.

Néanmoins, les tendances observées représentent indubitablement une partie de la réalité, car
chaque corrélation est le reflet d’un certain nombre d’essais expérimentaux. Ainsi, malgré
leurs limites évidentes, ces corrélations regorgent d’informations sur les comportements des
colonnes a bulles et sur les paramétres influents. Les principales évolutions des trois
parameétres envisagés (taux de vide, kpa et coefficient de dispersion) sont énoncé dans ce
paragraphe.

A.l.4.a. Taux de vide

Le taux de vide global conditionne I’ensemble des caractéristiques du réacteur. Les
corrélations classiques associées a cette grandeur sont reportées en annexe [.B. Elles font
intervenir un nombre plus ou moins important de paramétres, mais un seul est omniprésent
car tres influent : la vitesse superficielle du gaz. Certains modeles, non reportés ici, se limitent
méme a exprimer le taux de vide sous la forme :

e =bu (eq.16)
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La puissance n est fonction du régime hydrodynamique : elle vaut entre 0,7 et 1,2 en
homogene et entre 0,4 et 0,7 en hétérogene [Shah et al. (1982), Kawase et al. (1992)]. Les
puissances n reportées dans les corrélations laissent alors penser que celles-ci ont pour la
plupart été établies en régime hétérogene, ce qui est assez cohérent avec I’application
industrielle recherchée.

Les corrélations mentionnées font également intervenir la géométrie de la colonne (diamétre
de la colonne, hauteur de liquide), les propriétés du gaz (viscosité, densité) et du liquide
(viscosité, densité, tension superficielle), mais ces paramétres n’interviennent que
ponctuellement au gré des conditions étudiées par les auteurs.

Ce foisonnement de corrélations prouve leurs limites, et ce, quel que soit le nombre de
parametres retenus. Cette diversité s’explique en partie par la grande sensibilité du taux de
vide au systéme liquide et aux traces d’impuretés ; des corrélations différentes devraient étre
appliquées pour les liquides purs, les solutions électrolytiques, les liquides coalescents, les
mélanges, etc., comme le proposent certains auteurs [Akita et Yoshida (1973), Hikita et al.
(1981), Godbole et al. (1982, 1984), Chaudhari et Hofman (1994), Elgozali et al. (2002)].

A.1.4.b. Coefficient de transfert de matiére, ka

Outre le taux de vide, I’étude complete des caractéristiques d’une colonne a bulles passe
nécessairement par le transfert de maticre, puisqu’il témoigne de 1’efficacité du contacteur.
Pour caractériser le transfert, le coefficient volumétrique de transfert de maticre kra est le plus
couramment utilisé. Il représente le coefficient de proportionnalité reliant le flux de maticre
transféré d’une phase a I’autre au potentiel de transfert en terme de concentration (c*-cp).

Du fait de I’enjeu majeur de sa détermination, il a fait I’objet, comme le taux de vide, de
nombreuses corrélations ; certaines d’entre elles sont répertoriées en annexe [.B. Ces
corrélations sont souvent établies en solutions aqueuses, seules conditions pour lesquelles ce
coefficient est assez facilement mesurable, ce qui restreint considérablement leur application
et leur généralité. En effet, parmi les corrélations reportées en annexe, seule celle de Ozturk et
al. (1987) a été établie pour des liquides organiques. Elles ne peuvent donc pas étre utilisées
dans la majorité des contacteurs industriels.

Les corrélations proposées pour prédire le coefficient de transfert de matiere sont tres
similaires a celles observées pour le taux de vide. En effet, le coefficient de transfert de
matic¢re est le produit de la vitesse de transfert, ki, et de 1’aire interfaciale, a. Comme le
paramétre le plus sensible aux changements de conditions opératoires est I’aire interfaciale,
kra dénote des tendances similaires a celles du taux de vide. Quelques corrélations déduisent
directement le coefficient de transfert de matiére du taux de vide [Akita et Yoshida (1973),
Gestrich et al. (1975), Akita (1989), Jordan et al. (2002), Elgozali et al. (2002)] ; le taux de
vide y est alors ¢élevé a une puissance allant 1 a 1,18. Comme ces corrélations ne font, pour la
plupart, pas intervenir la vitesse du gaz, et que la puissance a laquelle est élevée le taux de
vide est proche de 1, ces corrélations mettent en évidence un rapport de proportionnalité entre
kra et le taux de vide, la constante de proportionnalit¢ étant fonction seulement de
I’installation et des milieux.

En réalité, ce comportement est caractéristique du régime hétérogeéne, ou kya/eg, représentant
le transfert de matiére volumique par unité de volume de bulle, est souvent trouvé constant et
égal 4 0,557 [Letzel et al. (1999) et Vandu et Krishna (2004)]. En effet, comme en régime
hétérogene un équilibre entre la coalescence et la rupture est établi, la taille des bulles devient
indépendante des conditions de débit gazeux et I’augmentation de 1’aire interfaciale, principal
facteur de kya, est proportionnelle a I’augmentation du taux de vide.
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En régime homogene en revanche, kya/eg dépend de ug et est beaucoup plus grand : Vandu et
Krishna (2004) mettent en évidence une chute brutale du rapport kia/eg (de 0,8 4 0,5s™), au
moment de la transition ; le transfert est moins efficace en régime hétérogene.

Il faut préciser qu’en régime hétérogene, le rapport ky a/eg ne peut étre constant que si la taille
des bulles et ki ne varient pas. Ce n’est pas le cas pour Wilkinson et al. (1994) : ils observent
une augmentation du rapport kya/eg avec la vitesse superficielle du gaz, augmentation qu’ils
rattachent a ’intensification du cassage des bulles et a I’augmentation de ki, dues a
I’accroissement de la turbulence.

Ce lien fort unissant le taux de vide et le transfert de mati¢re en régime hétérogene explique
les tendances similaires observées pour les deux séries de corrélations.

Comme le taux de vide, le coefficient de transfert de matiere dépend principalement de la
vitesse superficielle de gaz, seul parametre systématiquement représenté dans les corrélations.
I1 est ainsi souvent représenté sous la forme suivante :

—h " Nl
ka=bu, (eq.17)
ou: byetnsont des constantes

La puissance n est toujours positive (entre 0,5 et 1): kra augmente avec la vitesse
superficielle de gaz, du fait de 1’augmentation de 1’aire interfaciale. Ce facteur n est
indépendant du distributeur et a priori fonction du milieu (méme si Hikita et al. (1981)
utilisent un méme coefficient (0,76) pour les liquides purs, les solutions non ¢électrolytiques et
les électrolytes).

En ce qui concerne le facteur b, (entre 0,4 et 1,2), il dépend du distributeur et du liquide,
mais principalement du distributeur : il vaut 0,46 pour un distributeur percé d’orifices de Imm
et 1,2 a 1,4 pour un poreux [Deckwer et al. (1974)]. Malgré cette forte dépendance du
distributeur, celui-ci n’apparait dans aucune des corrélations, ce qui peut expliquer les écarts
entre celles-ci et limite leur applicabilit¢ a un systeme utilisant un distributeur de méme
nature. Pour pallier ce probléme, Heijnen et Van’t Riet (1984) suggérent deux corrélations,
I’une pour les petites bulles (distributeur « efficace » et milieux non coalescent) et 1’autre
pour les bulles plus grosses (de 4 & 6mm) (milieux coalescent ou « mauvais » distributeur).
Dans le cas des grosses bulles, ki a, peu influencé par le milieu, est de la forme suivante :

ka=032u, (De=0,08-11,6m; H=0,3-21m; ug=0-0,3m/s) [Heijnen et Van't Riet
(1984)]

L’effet de la hauteur du liquide sur ce paramétre est trés peu considéré, car les corrélations ont
surtout été élaborées pour des applications industrielles, avec des distributeurs peu efficaces.
Cependant, pour un distributeur efficace, les petites bulles formées au distributeur peuvent
coalescer et entrainer une diminution de [’aire interfaciale et donc de kia avec la hauteur
[Syaiful (1992), Shimizu et al. (2000)]. Alvarez-Cuenca et Nerenberg (1981) mettent ainsi en
évidence que plus de 95% du transfert peut se faire dans les 20% inférieurs de la colonne.

Cette évolution axiale de kpa est trés courante et a conduit a 1’élaboration de modeles a deux
zones [Alvarez-Cuenca et Nerenberg (1981), Shah et al. (1982)] : dans la premicre zone, en
bas de colonne, kja varie sous I’effet de la turbulence et de la coalescence [Syaiful (1992)], et
dans la seconde zone, « au cceur du fluide », I’écoulement est a I’équilibre ; kra est constant
[Hikita et al. (1981)]. La hauteur respective de chacune de ces zones dépend notamment du
deébit: a faible vitesse, I’évolution axiale de kra est relativement lente alors qu’elle est
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beaucoup plus rapide a fortes vitesses (formation facilitée des grosses bulles) [Shimizu et al.
(2000)].

Pour conclure, k;a dépend principalement du taux de vide et de la taille des bulles ¢’est-a-dire
de la vitesse superficielle de gaz, du distributeur et des propriétés physico-chimiques. Pour
mieux décrire les écoulements certaines corrélations font intervenir les valeurs de taux de vide
et de diametre de bulles, ce qui nécessite soit des pré-requis de taille soit des corrélations
supplémentaires, mais les corrélations en tailles de bulles sont peu satisfaisantes.

La description générale des corrélations de kja peut également étre étoffée par les corrélations
faisant intervenir séparément ki et a, comme celles de Hughmark (1967) et de Gestrich et al.
(1975-1978). Cette séparation des influences de ki et de a, de plus en plus recherchée, est
intéressante, mais le chemin est encore long avant de pouvoir I’envisager en colonne a bulles
a forts débits. Cette différenciation semble en outre assez futile lorsque les données de k;a,
paramétre le plus utile, demeurent encore trés peu nombreuses en liquides organiques.

A.lL4.c. Coefficients de dispersion

Les caractéristiques du mélange des phases sont importantes, car elles déterminent la force
motrice du transfert. Un coefficient de dispersion est alors associ¢ au mélange de chaque
phase, méme si ces coefficients ne peuvent pas étre totalement découplés, le mélange d’une
phase étant influencé par le mélange de 1’autre. Pour une meilleure compréhension, il faudrait
¢galement évaluer les interactions entre le liquide et le gaz, comme I’envisagent Lin et al.
(1996).

Les coefficients de dispersion des deux phases sont trés sensibles au changement de régime de
bullage : il existe, lors de la transition, un lien direct entre les modifications des coefficients
de dispersion et celles du taux de vide et de ki a.

A.l4.c.a. Coefficient de dispersion gazeuse

Le coefficient de dispersion en phase gaz est li¢ au mouvement des bulles ; il est gouverné par
la circulation liquide induite et par les phénomenes de coalescence et de rupture des bulles.
Facteur important dans la caractérisation d’un réacteur, il est cependant tres peu étudi€, du fait
de la complexité de sa mesure. Lorsqu’il est évalué, il est systématiquement plus faible que
son homologue en phase liquide, ce qui caractérise un écoulement plus « piston » du gaz.

Les parameétres influencant le coefficient de dispersion axiale gazeux sont identiques a ceux
qui régissent le taux de vide, particuliérement en terme de propriétés physiques du systéme
[Kantak et al. (1995)]. Les quelques corrélations reportées en annexe [.B permettent de
dégager les tendances suivantes :

_ Le coefficient de dispersion axiale gazeux augmente avec la vitesse superficielle de
gaz (effet des mouvements axiaux des bulles et des sillages),

_ Le coefficient de dispersion axiale gazeux augmente avec le rapport ug/eg, vitesse de
la phase gaz,

_ Le coefficient de dispersion axiale gazeux augmente avec le diametre de la colonne
a une puissance comprise entre 1,3 et 1,8.

_ Le coefficient de dispersion axiale gazeux dépend peu des propriétés du gaz [cf.
Kantak et al. (1995)].
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A.l4.c. B Coefficient de dispersion liquide

Le coefficient de dispersion liquide a deux origines en colonne a bulles : la turbulence liquide
induite par le mouvement des bulles (prédominante en régime homogéne) et la circulation
liquide grande échelle (prédominante en régime hétérogéne).

Les effets des différents parameétres sur ce coefficient, tirés de 1’analyse bibliographique et des
corrélations (cf. annexe 1.B), sont les suivants :

_ Le coefficient de dispersion augmente avec la vitesse superficielle du gaz (puissance
0,2-1,2), car la taille des bulles, donc la turbulence et par suite le degré de mélange
liquide, augmente [Yang et Fan (2003), Moustiri et al. (2001)]. Cet effet est plus
prononcé en régime homogene car, en régime hétérogene, 1’augmentation de ug
n’améliore pas le mélange aussi efficacement que les fluctuations turbulentes locales
du régime homogene [Yang et Fan. (2003)].

_ Le coefficient de dispersion augmente significativement avec le diamétre de la
colonne (puissance entre 1 et 2) [Yang et Fan (2003), Krishna et al. (1999), Moustiri
et al. (2001)]. En effet, comme la boucle de recirculation liquide et la turbulence
liquide dépendent, en régime hétérogene, du diametre de la colonne, le degré de
mélange liquide varie également avec D¢. Cependant Ohki et Inoue (1970) limitent
cet effet aux diametres de colonne inférieurs a 16cm.

_ Le coefficient de dispersion dépend du distributeur [Hébrard et al. (1999)] : il est
plus grand pour les plateaux perforés que pour les membranes.

_ Le coefficient de dispersion est quasiment indépendant de la viscosité liquide
[Krishna et al. (2000c)].

_ L’effet du débit liquide sur le coefficient de dispersion est plus controversé ; parfois
trouvé négligeable [Ohki et Inoue (1970)], Zahradnik et Fiavola (1996), Yang et Fan
(2003), Moustiri et al. (2001) et Shawaqfeh (2003) lui trouvent un effet positif (D
augmente avec ur), car la turbulence liquide est favorisée. Néanmoins cet effet
demeure tres faible devant celui de la vitesse gazeuse.

_ Le coefficient de dispersion diminue quand la pression augmente, car la taille des
bulles et donc la turbulence diminuent [Yang et Fan (2003)]. Dans ce cas, I’effet
d’échelle est moins prononcé [Yang et al. (2003)].

A.L4.d. Récapitulatif : tendances générales

Compte tenu du grand nombre de variables dont dépendent le degré de vide et le coefficient
de transfert de matiere, il est difficile d’établir une relation valable dans tous les cas.
Cependant, il découle de ces expressions certaines tendances générales.

Ainsi le degré de vide augmente lorsque :

_ La vitesse gazeuse croit (a I’exception de certains régimes de transition),
_ La tension superficielle diminue,

_ La viscosité liquide diminue,

_ La densité liquide augmente,

_ La densité gazeuse augmente,

_ Le diametre de bulle diminue.

Les mémes tendances sont observées pour le coefficient de transfert de matiere, puisque ces
deux parameétres sont tres liés. kpa augmente avec le degré de vide avec en outre une influence
positive du coefficient de diffusion. Yoshida et Akita et (1965) et Ozturk et al. (1987)
montrent ¢galement que kja est plus sensible a la viscosité liquide que le taux de vide.
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En ce qui concerne les coefficients de dispersion des deux phases, ils sont principalement
déterminés par la vitesse superficielle du gaz (ou le taux de vide) et le diametre de la colonne.
Le mélange de la phase liquide est toujours supérieur a celui de la phase gaz.

L’approche en régime hydrodynamique est trés utile dans la compréhension des
phénomeénes et offre une description intéressante des écoulements a grande échelle. Elle
demeure cependant insuffisante pour la compréhension compléte des colonnes a bulles et
ne permet pas de tout expliquer.

Les quelques modeéles gaz et liquide présentés ici apportent une vision intéressante des
phénomeénes, mais ils demeurent souvent simplistes.

Enfin, les corrélations permettent de dégager certaines tendances, mais elles manquent de
généralités et ne sont utilisables que dans des conditions similaires a celles de leur
élaboration.

Des approches plus locales sont nécessaires.

A.Il. ECOULEMENT GAZEUX : EVOLUTIONS SPATIALES

L’écoulement gazeux est a la base de tous les comportements de la colonne (en absence
d’alimentation liquide) ; il conditionne le transfert via 1’aire interfaciale des bulles (et donc
leur taille moyenne). Une connaissance spécifique de la phase gazeuse a plus fine échelle est
donc indispensable.

Notons que I’écoulement liquide local peut également étre caractérisé, a I’aide de mesures
locales de vitesses et de turbulence, mais cet aspect, non étudié ici, n’est pas détaillé.

Selon les auteurs, la colonne a bulles peut étre divisée axialement en trois ou quatre zones
[Fischer et al. (1994), Millies et Mewes (1999), Pohorecki et al. (2001)], caractérisées
chacune par une distribution de tailles de bulles :

_ Les bulles primaires, de taille dg* : ce sont les bulles formées au distributeur.
Lorsque le débit de gaz est important, ces bulles ne peuvent exister que sur une trés
faible hauteur (de I’ordre de quelques dg* [Tilton et Russel (1982)]).

_ Les bulles secondaires (pas toujours présentes) : elles sont présentes lorsque 1’inertie
du liquide a I’injection des bulles est suffisante pour briser les bulles primaires. La
taille des bulles secondaires est globalement dg*/2 [Millies et Mewes (1999),
Pohorecki et al. (2001)].

_ Les bulles a I’équilibre : les bulles primaires ou secondaires évoluent au fil de leur
ascension dans la colonne (sauf en régime homogene) pour atteindre une distribution
de tailles de bulles résultant de 1’équilibre dynamique entre rupture et coalescence
(donc fonction de la concentration en nombre des bulles et des propriétés du liquide)
[Yao et al. (1991), Pohorecki et al. (2001)]. L’établissement progressif de cet
¢quilibre nécessite une hauteur de colonne minimale [Millies et Mewes (1999)],
n’excédant jamais 5D¢ [Joshi et al. (1990)].

_ La zone de désengagement ou de séparation des bulles : en haut de la colonne, les
bulles s’accumulent sous la surface libre conduisant a une forte concentration de
bulles ; une sorte de mousse est parfois observée.
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I1 est a noter que, dans ce découpage de la colonne, la zone « transitoire », ou les populations
de bulles évoluent, n’est pas considérée.

Par ailleurs, selon les conditions opératoires (géométrie de la colonne, distributeur, vitesse de
gaz, propriétés du liquide, ...), les proportions respectives de ces zones et les populations de
bulles qui y sont rencontrées varient.

Parmi ces zones, deux sont plus spécifiquement ¢étudiés ici: la zone d’équilibre, car elle
représente industriellement (colonne de grande taille) une part importante de la colonne, et la
zone d’injection, car elle peut conditionner a faibles débits, 1’hydrodynamique de toute la
colonne. Par contre, la zone de désengagement n’est pas approfondie.

Dans ce paragraphe, les bulles primaires et a 1’équilibre sont donc tour a tour étudiées, puis
les évolutions axiales et temporelles sont bri¢vement observées.

A.IL1. Zone d’injection : les bulles primaires

Le diametre des bulles primaires est une donnée cruciale en colonne a bulles, puisqu’en
régime homogene, il conditionne le comportement de I’ensemble de la colonne. En outre,
méme a fortes vitesses, la zone d’injection peut demeurer primordiale de par son effet majeur
sur le transfert de maticre.

Compte tenu de la complexité des phénomenes dans cette zone, la distribution des bulles issue
d’un distributeur complet est peu abordée ; la zone d’injection est souvent étudi¢e sur un filet
de bulles issu d’un orifice unique [Heijnen et Van’t Riet (1984)].

La distribution des bulles dans la zone d’injection dépend de trois facteurs interdépendants :

_ La technologie du distributeur,

_ Les propriétés physico-chimiques du liquide,

_ Les conditions opératoires (vitesse d’¢jection, circulation liquide, pression,
température).

Les effets de ces parametres sont brievement décrits ici, exceptés les effets de la pression, de
la température et de la circulation liquide, effets abordés dans la partie B, consacrée aux
conditions industrielles.

A.Il.1.a. Régimes de formation : effet du débit gazeux

Pour les distributeurs percés (en général pour dp>1mm), les plus courants, plusieurs régimes
de formation de bulles sont distingués en fonction de la vitesse d’¢jection du gaz [Heijnen et
Van’t Riet (1984)]. Ils sont en général regroupés en trois familles (cf. Figure 8) :

_ Les régimes a bulles (séparées ou continues),
_ Les régimes de transition ou a bulles multiples,
_ Les régimes a jets (simples ou dispersés).
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Figure 8 : Régimes de formation de bulles.
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_ Pclhgody

Hg
régimes est proposée en annexe 1.C.

empirique de 4, = f (Re o ] (cf. Figure 9). Une description plus poussée de ces

dB* ?
(mm) | o s | Régimea Réei
i bg]l! bulles jgme
. é:arzses continues e jet
L. 4 7
10 + / Régime de
transition
Reg
0 1 1 [ ) ’
100 1000 10000 100000

Figure 9 : Taille des bulles formées a un orifice rigide

A.IL1.b. Technologie du distributeur

Il existe deux grandes familles de distributeurs : les distributeurs rigides et les distributeurs a
¢lasticité (membranes). L’avantage de ces derniers est leur déformation périodique qui assure
une distribution uniforme du gaz sans que se posent les problémes associés au dépot et au
colmatage [Deckwer (1992)] ; spécifiques a certaines applications, ils ne sont pas abordés
dans cette étude. Par contre, les distributeurs rigides, d’utilisation trés courante, sont plus
largement détaillés.
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IIs peuvent étre répartis en trois sous-familles (cf. Figure 10) :

_ Les distributeurs poreux et frittés (1) : ils permettent la formation de petites bulles

mais leur colmatage est problématique et limite leur utilisation.

_ Les distributeurs a orifice (2) (orifice unique, capillaire, plateau perforé, tube ou tore

percg, ...)

_ Les ¢jecteurs gaz-liquide (3) : le gaz est distribué dans le sillage d’un fort jet de
liquide.
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Figure 10 : Distributeurs de gaz

Parmi les distributeurs a orifices, les plus utilisés industriellement sont les plateaux perforés
de trous de 1 a 5 mm. Généralement en métal, leur aire percée représente 0,5 a 5% de la
section de la colonne [Deckwer (1992)]. Le distributeur a orifice unique est également
d’utilisation courante, mais seulement lorsque la vitesse de réaction est trés faible devant la
vitesse potentielle de transfert, car ce distributeur est peu efficace pour le transfert.

Le type du distributeur a une influence majeure sur la distribution et la taille initiale des
bulles, mais le diametre des orifices et le matériau du distributeur ont également un role a
jouer. Dans la suite, seuls les distributeurs de type percé, utilisés lors de notre étude, sont
décrits.

Pour ces distributeurs, plusieurs parameétres sont influents dont :

_ Le diametre de I’orifice, qui influe a la fois sur le volume de la bulle [Terasaka et
Tsuge (2001), Polli et al. (2002)] et sur sa déformation [Tomiyama et al. (2002),
Okawa et al. (2003)],

_ Le nombre de trous [Polli et al. (2002), Xie et Tan (2003), Loimer et al (2004)],

_ Le pas, distance entre deux orifices [Polli et al. (2002)],

_ La forme et I’orientation de I’orifice [Valentin (1967)],

_ La répartition des trous,

_ Le matériau (mouillabilité) [Gaddis et Vogelpohl (1986), Fan et al. (1999), Byakova
et al. (2003), Gnyloskurenko et al. (2003), Loimer et al. (2004)],
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_ La pression et le volume de la chambre, emplacement sous 1’orifice ou se trouve le
gaz avant d’étre injecté dans la colonne. Cet effet est négligeable dans notre cas, car
le nombre de trous du distributeur est supérieur a 15 [Miyara et al. (1983), cités par
Polli et al. (2002)].

Le nombre, le diametre des orifices et leur pas ont des effets interdépendants. Pour résumer,
I’efficacité du distributeur est meilleure lorsque le nombre de trous est important, que la taille
des orifices est petite et que I’aire percée est grande [Ohki et Inoue (1970), Zhao et al. (1994),
Zahradnik et al. (1997), Jamialahmadi et al. (2000), Jianping et al. (2000), Lin et al. (2001),
Thorat et Joshi (2004)]. L’effet de la taille des orifices est atténué au-dela d’une taille limite
qui vaut, selon les auteurs, entre Imm et 1,6mm [Ohki et Inoue (1970), Bach et Pilhofer
(1978), Zahradnik et al. (1997), Jamialahmadi et al. (2000), Lin et al. (2001)]. Par contre,
I’effet du pas [Jamialahmadi et al. (2000), Polli et al. (2002)] ne peut pas étre généralisé.

La répartition des orifices sur la section peut aussi modifier la distribution des bulles et la
qualité du transfert. Kang et al. (1995) ont ainsi testé plusieurs types de distributions qui sont
dans I’ordre décroissant de ki a obtenu : la distribution uniforme sur la section, la distribution
en paroi (de type tore), la distribution au centre (cas qui s’approche de 1’injecteur central), et
la distribution asymétrique. Pohorecki et al. (1999) et Dziallas et al. (2000) étendent cette
¢tude aux évolutions axiales de taux de vide pour trois types de distributeurs classiques : le
plateaux perforé, le tore et I’injecteur central. Dans le cas du tore (distributeur utilisé lors de
notre étude), ils observent que :

_ En régime homogeéne, un maximum de taux de vide est observé au niveau du rayon
du tore.

_ En régime hétérogene, les profils observés sont paraboliques en téte de colonne,
mais en pied, la zone ou le distributeur est influent est plus grande qu’avec un
plateau perforé : les valeurs maximales de taux de vide, observées au-dessus des
injecteurs en bas de colonne, ne sont pas au centre ; leur décalage progressif vers le
centre de la colonne pour tendre vers le profil parabolique est plus long qu’avec un
plateau perforé.

En colonne de grands diameétres, 1’utilisation de tores a proximité de la paroi peut méme
conduire a un écoulement inversé dans la zone du distributeur : montée des bulles en paroi et
descente au centre ; 1’écoulement classique est retrouvé plus haut (2 3-4D¢) [Lapin et al.
(2001 et 2002)].

A.IL1.c. Propriétés physico-chimiques du liquide

Les deux propriétés fréquemment considérées pour la prévision du diamétre des bulles
primaires sont la tension superficielle et la densité du liquide. Ces tendances peuvent étre
expliquées par les forces s’exergant sur la bulle lors de sa formation :

_ Lorsque la densité du liquide augmente, la force de flottabilité, qui tend a arracher la
bulle de I’orifice, augmente et la taille des bulles diminue.

_ Lorsque la tension superficielle augmente, la force de tension superficielle, qui tend
a maintenir la bulle attachée a 1’orifice, augmente et la taille des bulles augmente.

L’importance respective de ces propriétés dépend alors de I’'importance de la force sur
laquelle elles agissent dans le bilan global.
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A.IL.2. Cceur de la colonne : zone d’équilibre

En régime homogene, les évolutions axiales sont faibles, le comportement du cceur de la
colonne est dicté par les bulles primaires.

Par contre, a plus forts débits, I’effet de la distribution des bulles primaires sur le
comportement de la zone d’équilibre diminue jusqu’a disparaitre (régime hétérogene). La
distribution des bulles est alors dictée par 1’équilibre entre la coalescence et la rupture.

La coalescence est la conséquence de collisions permanentes entre les bulles alors que la
rupture provient plutét de cisaillements. En général, ces deux procédés ne sont pas
interdépendants, leurs origines étant différentes : la coalescence des bulles dépend en partie
des conditions hydrodynamiques locales (qui déterminent les vitesses de collision et les
densités de bulles), mais surtout de la nature des interfaces gaz-liquide (les systémes
contenant des concentrations significatives d’électrolytes, d’espeéces organiques ou des
surfactant sont souvent décrits comme inhibiteur de coalescence), alors que la rupture dépend
principalement des considérations hydrodynamiques locales (micro-échelle de turbulence
[Prince et Blanch 1990)]). Dans certains cas cependant, la coalescence et la rupture peuvent
étre couplées ; la coalescence de deux bulles s’accompagne alors de la formation de plus
petites bulles [Luo et al. (1999)]. Les phénomenes de coalescence et de rupture, tres
complexes, ne sont pas détaillés davantage ici.

Ce paragraphe s’attache plutot a la description de leurs conséquences : le comportement de la
phase gaz au cceur de la colonne. Cette description peut étre envisagée selon trois approches :
les valeurs moyennes, les profils et, pour finir, les distributions locales. Pour cela, les
caractéristiques retenues pour le gaz sont principalement le taux de vide, la vitesse et le
diamétre des bulles.

A.Il.2.a. Valeurs moyennes des caractéristiques des bulles

Les valeurs moyennes de taux de vide, de vitesse et de diametre de bulles évoluent
différemment selon le débit gazeux et donc le régime de bullage dans lequel la colonne opere.
Ces points, en grande partie abordés lors de la description des régimes (cf. §A.1.1), ne sont
pas repris ici.

On peut toutefois préciser que des corrélations ont été établies pour tenter de prévoir le
diameétre des bulles, parametre essentiel conditionnant I’aire interfaciale (cf. annexe 1.B). Ces
corrélations sont bien moins nombreuses que celles répertoriées pour les parametres globaux
du §I.4 (taux de vide, coefficient de transfert, dispersion axiale), car cette grandeur, plus
locale, est aussi plus difficile a mesurer. Les tendances déduites de ces corrélations sont assez
unanimes : le diamétre des bulles dépend peu de la vitesse superficielle du gaz, mais il
augmente avec la tension superficielle et diminue avec les densités liquide et gazeuse. L’effet
de la viscosité est double : une forte viscosité liquide favorise la coalescence alors qu’une
faible viscosité favorise la rupture [Shah et al. (1982)]. Les effets du diamétre de la colonne et
du distributeur sont controversés, probablement car ils dépendent du régime hydrodynamique.

A.I1.2.b. Profils

Les valeurs moyennes ne représentent que partiellement le comportement de la colonne ; pour
mieux appréhender la répartition du gaz dans la colonne, des profils sont établis. Ces profils,
souvent propres a une installation ne sont pas détaillés ; seules les grandes lignes sont reprises
ici.
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AJIL2.b. a. Symétrie des profils

La symétrie des profils de taux de vide est souvent observée [Dziallas et al. (2000), Chen et
al. (2001) pour Dc=20cm, Degaleesan et al. (2001) pour Hc>50cm, Kemoun et al. (2001)],
mais certaines dissymétries sont parfois constatées. Elles peuvent étre attribuées :

_ A une dissymétrie du distributeur [Degaleesan et al. (2001), Magaud et al. (2001)],

_ A la circulation liquide : Chen et al. (2001) observent un profil symétrique pour
Dc=20cm, mais plus pour Dc=40cm,

_ A I’inclinaison de la colonne.

AL2.b. B Profils de taux de vide

Le premier des profils abordés, celui de taux de vide, est de loin le plus classique, car il est a
la fois facile a obtenir et riche en informations. Son allure, relativement plate a faibles vitesses
[Yao et al. (1991), Groen et al. (1995), Magaud et al. (2001)], devient de plus en plus bombée
lorsque le taux de vide augmente [Yao et al. (1991), Groen et al. (1995)].

Les profils de taux de vide sont souvent représentés a 1’aide d’une loi puissance [Joshi et
Sharma (1979), Clark et al. (1987), Luo et Svendsen (1991), Fischer et al. (1994), Groen et al.
(1995), Kemoun et al. (2001)]. Néanmoins, le profil de taux de vide peut parfois largement
différer de la parabole a faible vitesse superficielle de gaz (surtout a faible Dc¢) en présence
d’alcool et adopter des formes de type « selle » ou « W » [Clark et al. (1987), Parasu Veera et
al. (2001)].

AIL2.b.y Profils de vitesses des bulles

Les profils de vitesses de bulles suivent le méme type d’évolution avec la vitesse superficielle
de gaz que les profils de taux de vide : ils passent progressivement du profil plat au profil
parabolique. Toutefois, les profils paraboliques apparaissent a plus faibles débits : des profils
bombés apparaissent déja en régime homogene [Yao et al. (1991), Magaud et al. (2001)]. A
forts débits, le profil de vitesses se stabilise et n’évolue plus [Yao et al. (1991)]; cette
observation est en accord avec la stabilisation de la circulation et du mélange liquide a forts
débits.

Yao et al. (1991) s’intéressent aussi a la composante radiale de vitesse : nulle en régime
homogéne, ou les bulles montent verticalement, elle varie en fonction de la position radiale, a
plus fortes vitesses, car les bulles migrent vers le centre.

AIL2.b.& Profils de diamétres de bulles

Les profils de diamétres de bulles sont trés rares en colonne a bulles en fonctionnement batch,
les expérimentateurs se limitant souvent a une valeur moyenne ou a la valeur centrale.

Yao et al. (1991), rares expérimentateurs a avoir mesuré¢ des profils de diamétres, observent
un profil radial de diamétres quasi-uniforme présentant une légére diminution en paroi.

A.Il.2.c. Distributions locales

Les profils sont constitués de moyennes locales, grandeurs pas toujours suffisantes pour la
compréhension des phénomenes. Il est ainsi intéressant de pouvoir accéder aux distributions
de vitesses et de tailles de bulles.
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A.IL2.c.a. Distributions de diamétres

Les distributions reportées dans la littérature sont souvent obtenues par photographie. Elles ne
concernent alors que les faibles débits gazeux et une zone non ponctuelle de la colonne (en
outre souvent limitée a la paroi).

Les distributions les plus couramment rencontrées ou supposées en €coulement gaz-liquide
sont :

_ Les distributions normales [Todtenhaupt (1971)],

_ Les distributions log-normales [Akita et Yoshida (1974), Sriram et al. (1977), Kamp
(1996)],

_ Les distributions gaussiennes [Fischer et al. (1994)],

_ Les distributions bimodales [Kim et al. (2000), Sun et al. (2002), Krishna et al.
(1991, 1999, 2000a et b, 2001)].

Les distributions expérimentales sont en fait rarement symétriques et s’étalent souvent vers
les grands diametres [Burckhardt et Deckwer (1975), Magaud et al. (2001)]. Burckhardt et
Deckwer (1975) mettent en outre en évidence qu’en colonnes de forts diametres, méme a
faibles débits, les bulles prennent des formes treés variées et possedent une distribution
bimodale.

A.IL2.c. B Distributions de vitesses de bulles [Yao et al. (1991)]

La distribution des vitesses axiales de bulles peut étre assez bien approximée par une
distribution normale.

En régime homogene, les bulles, de taille uniforme, engendrent une distribution étroite des
vitesses de montées de bulles alors que, dans les régimes turbulents et de transition, la
distribution des vitesses de montée des bulles s’élargit et dépend de la position radiale (la
largeur de la distribution est minimale au centre et maximale en paroi), mais elle ne change
pas significativement dans la direction d’écoulement. L’étalement de la distribution de
vitesses en paroi peut étre i€ a la présence de tourbillons plus nombreux dans cette zone.

La distribution des vitesses radiales pour sa part présente deux pics : certaines bulles bougent
vers la paroi et d’autres vers le centre ; elles peuvent méme osciller radialement durant toutes
leur ascension. A faibles débits gazeux toutefois, la vitesse radiale moyenne est nulle : les
bulles se déplacent aussi bien vers le centre que vers la paroi. En revanche, a plus fortes
vitesses, les bulles qui migrent vers le centre sont plus nombreuses que celles allant vers la
paroi.

A.IL.3. Evolution axiale

A leur formation, les bulles présentent parfois des comportements trés différents de ceux
observés dans le cceur de la colonne. Dans ce cas, 1’évolution axiale des caractéristiques des
bulles fournit une information supplémentaire sur le comportement de la colonne.

Cette évolution axiale dépend profondément des débits gazeux, du distributeur et du milieu,
trois parametres qui conditionnent les bulles formées au distributeur (taille, distribution,
position radiale), leur évolution axiale (coalescence, rupture, migration au centre, ascension
verticale, symétrie, ...) et la hauteur nécessaire pour atteindre un équilibre (fonction de la
distribution initiale et de la nature coalescente du milieu). Cet équilibre peut alors revétir des
aspects tres différents selon les conditions (profils plats ou bombés). Yao et al. (1991)
constatent qu’en régime hétérogene, les profils ne se stabilisent pas et sont de plus en plus
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bombés au fur et & mesure de 1’ascension dans la colonne, bien que le taux de vide moyen
n’évolue plus (Hc=4,5m!).

A.Il.4. Evolutions temporelles

Les évolutions spatiales des caractéristiques des bulles sont a présent décrites dans les grandes
lignes, mais les évolutions temporelles constituent également une information intéressante.
Elles incluent a la fois les évolutions temporelles au démarrage de I’installation et en
écoulement établi.

Le temps de stabilisation de la dispersion du gaz lors du démarrage de I’installation augmente
avec la vitesse de gaz [Glasgow et al. (1984)] et peut dépendre des propriétés du milieu telles
que la viscosité. Il demeure toutefois tres faible : stabilisation du taux de vide en moins de 7s
pour ug=18,2cm/s [Schulzke et al. (1998)]).

Les évolutions temporelles, les plus intéressantes, sont celles observées lorsque 1’écoulement
est établi, comme par exemple les variations au cours du temps du taux de vide en un point
donné. Ce comportement instationnaire est encore mal connu, en particulier pour les colonnes
commerciales a grande échelle [Chen et al. (2001)]. Pour caractériser le comportement
dynamique dans les réacteurs multiphasiques, I’analyse des évolutions temporelles des
données permet d’obtenir des fréquences dominantes et de valider les échelles de phénomenes
hydrodynamiques (tourbillons, ...). Dans les dix derniéres années, de nouvelles approches
basées sur la théorie du chaos déterministe ont ¢galement été adoptées.

AL.IL.5. Conclusions

Ce paragraphe met en évidence les évolutions complexes des caractéristiques au sein de la
colonne : évolutions axiales, radiales et temporelles. 1l met également a jour le manque
certain de données locales (surtout de diamétres) et plus particulierement d’évolutions
radiales et axiales de ces données en colonne a bulles.

PARTIE B : CONDITIONS OPERATOIRES
INDUSTRIELLES

Les écoulements décrits précédemment sont trés éloignés de nos conditions cibles : milieu
organique, vitesse de gaz importante, débit liquide non nul, pression et température élevées et
présence de plateaux perforés. Un état des lieux des connaissances sur ces différents aspects
est donc envisagé, afin d’évaluer les parametres les plus intéressants a étudier.

Avant d’aborder ce point, les parameétres géométriques de la colonne (diamétre, hauteur) sont
brievement décrits, afin de définir, pour un pilote, les dimensions les plus favorables a
I’extrapolation industrielle, sans toutefois nécessiter des volumes de liquide trop importants.
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B.I. EFFET DE LA TAILLE

B.1.1. Diamétre de Colonne (D¢)

L’effet du diametre de la colonne est trés étudié. Il semble qu’au dela d’un certain diamétre,
estimé selon les auteurs entre 10 et 20cm [Bach et Pilhofer (1978), Shah et al. (1982),
Schumpe et Deckwer (1987), Hikita et al. (1981), Deckwer (1992), Wilkinson (1991),
Jamialahmadi et Miiller-Steinhagen (1992), Kastanek et al. (1993), Zahradnik et al. (1997)],
le taux de vide et kra ne dépendent plus du diameétre de la colonne. A ces valeurs, I’effet du
diameétre sur le mélange liquide demeure important (le nombre de Peclet diminue [Krishna et
al. (2001), Moustiri et al. (2001)]), mais ne peut étre évité.

B.1.2. Hauteur de liquide (Hy)

Pour représenter au mieux une installation industrielle, la hauteur de colonne ne doit pas étre
trop faible. En effet, si la hauteur de liquide est insuffisante, ’effet des régions extrémes
(zones du distributeur et de désengagement) peut perturber la moyenne de taux de vide
[Ruzicka et al. (2001b)] et encore plus celle de kpra (effet important de la zone du
distributeur) ; elle peut méme modifier les valeurs de transition [Jamialahmadi et al. (2000),
Ruzicka et al. (2001b), Thorat et Joshi (2004)].

Le choix d’une hauteur représentative est délicat, car il dépend beaucoup du diamétre de la
colonne, mais aussi des conditions opératoires (milieu, débits) et du distributeur [Deckwer et
al. (1974)], parametres qui déterminent les évolutions axiales dans la colonne. Il est toutefois
couramment admis que 1’équilibre de la colonne est établi pour un rapport He/D¢ supérieur a
5 [Joshi et al. (1990), Thorat et Joshi (2004)].

B.I1. PRESSION ET TEMPERATURE

L’effet de la pression a fait I’objet au cours des deux derniéres décennies de plus de 40
publications et d’une thése [Wilkinson (1991)]. Les effets de la pression étant assez bien
connus désormais, cette étude n’est pas approfondie ici. Globalement I’augmentation de la
pression se caractérise par une diminution conjointe du diametre et de la vitesse des bulles
(plus de petites bulles) ce qui se traduit par une augmentation du taux de vide, de kya et de la
vitesse superficielle de transition, et par une diminution de la dispersion axiale.

Les effets de la température pour leur part ne sont pas toujours élucidés [Lin et al. (1998)],
mais ils sont souvent attribués aux effets des propriétés physico-chimiques modifiées
[Yoshida et Akita (1965), Bhaga et al. (1971)].
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B.II1. NATURE DU LIQUIDE

Les propriétés physico-chimiques ont un grand impact sur le comportement de la dispersion.
Cet aspect est donc largement étudié, mais les milieux analysés se limitent souvent a des
solutions aqueuses ; de ce fait, I’application de ces tendances aux liquides organiques doit étre
considérée avec précaution. Ainsi, apreés avoir énoncé les effets des propriétés physico-
chimiques de base (viscosité, densit¢ et tension superficielle), le cas plus spécifique des
liquides organiques est abordé.

B.II1.1. Effet de la physico-chimie

B.III.1.a. Viscosité

Les corrélations énoncées en annexe [.B mettent en évidence un effet ambigu de la viscosité
sur le taux de vide : négatif en général, il est parfois positif [Hikita et al. (1981), Chaudhari et
Hofman (1994), Sotelo et al. (1994)]. Son effet sur la dispersion gazeuse et kra est plus
tranché : il est systématiquement négatif sur kya (I’augmentation de la viscosité diminue k; a)
et peu influent sur la dispersion gazeuse.

Le Tableau 2 résument les diverses tendances observées en la maticre dans la littérature. 11
faut mettre I’accent sur le fait que la plupart de ces études ont été réalisées a partir de
solutions aqueuses de différentes concentrations en saccharose, glycérol ou Carboxy-Méthyl-
Cellulose (CMC). Méme si Burckardt et Deckwer (1975) considérent que le comportement de
ces solutions est similaire a celui des produits purs, le doute en la matiére reste de mise.

Les différentes études reportées dans le Tableau 2 conduisent a I’observation de trois
comportements spécifiques selon la valeur de viscosité :

_ Pour pp<3mPa.s [Zahradnik et al. (1995), Ruzicka et al. (2003)] : ’augmentation de
la viscosit¢ freine le mouvement ascendant des bulles, ce qui entraine
I’augmentation du temps de séjour des bulles, et par conséquent celle du taux de
vide,

_ Pour pr=3-30 mPa.s [Zahradnik et al. (1995), Ruzicka et al. (2003)] : les forces de
trainée deviennent suffisantes pour favoriser la coalescence. Cela se traduit par
I’augmentation de la taille des bulles, la diminution du taux de vide et la poly-
dispersion des distributions de bulles. La vitesse de transition vers le régime
hétérogene est alors avancée, au détriment du régime homogene qui disparait dés
u>8mPa.s [Zahradnik et al. (1997), Kuncova et Zahradnik (1995)]. Cet effet peut
étre compensé¢ par 1’addition de petites quantités de tensioactifs (1.10° a 107
*kmol/m’) [Kuncova et Zahradnik (1995)].

_ Pour p>30mPa.s [Kuncova et al. (1995), Ruzicka et al. (2003)], I’écoulement opere
en régime hétérogene pur et le lit de bulles adopte une structure bimodale :

- Les grosses bulles (usuellement de forme ellipsoidales et de diamétre
équivalent supérieur a 20mm) sont en volume largement majoritaires. Elles
proviennent de la coalescence et sont favorisées par I’inhibition de la rupture.
En colonne de petits diamétres, leur taille peut atteindre le diamétre de la
colonne, provoquant une transition vers le régime a bouchons.

- Les petites bulles (essentiellement sphériques et de diametre compris entre
100pm et 1mm) représentent une part marginale du débit (moins de 1%), mais,
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par accumulation dans le milieu, elles peuvent représenter jusqu’a 50% du taux
de vide. Elles proviennent de la rupture des grosses bulles a la surface et des
« sous-produits » du procédé de coalescence pres du distributeur. Leur
contribution augmente avec la viscosité liquide et diminue avec la vitesse
gazeuse. Cette accumulation conduit également a I’allongement du temps de
stabilisation de 1’écoulement avec la viscosité (entre 10 minutes et 1 heure).

Auteurs Effet de la viscosité liquide
Burckardt et Deckwer (1975) | N taux de vide

. Paramétre le plus important
Bach et Pilhofer (1978) N taux de vide en régime hétérogene, pour un liquide pur
Mangartz et Pilhofer (1981) N taux de vide
Prince et Blanch (1990) Faible effet sur la rupture

Philip et al. (1990)

Distribution bimodale

Glasgow et al. (1994)

2 diameétre maximum stable
N énergie turbulente (moins de rupture)

Zhao et al. (1994)

N k;a et taux de vide, mais k; a davantage affecté

N k; car diminution de la diffusivité

N aire interfaciale du fait de la présence de grosses bulles
N marquée jusqu’a 0,3Pa.s, au-dela diminution plus douce
? diamétre de bulles

Favorise la coalescence

Kantak et al. (1995)

N Dy (car la proportion de bulles montant en essaim au centre de la colonne
et animée d’un écoulement de type « piston » augmente)

7 coalescence, ce qui augmente la vitesse des bulles

N rupture

Kuncova et Zahradnik (1995)

Structure bimodale du lit pour u; >30mPa.s

Yang et Fan (2003)

2 diamétre de bulles
A taux de vide

Zahradnik et al. (1995)

Effet négatif limité a la gamme de p; entre 3 et 30mPa.s
7 taux de vide pour pp<3mPa.s, mouvement ascendant freiné
N taux de vide pour p;=3-30mPa.s, coalescence favorisée

Zahradnik et al. (1997)

A étendue du régime homogene
Disparition du régime homogene pour p; >8mPa.s

Fan et al. (1999)

A taux de vide

Kang et Cho (1999)

A diamétre de bulles
N kLa

Krishna et al. (2001)

2 diametre de bulles

L UG, trans

N facteur correctif (AF) (interactions plus faibles des sillages de bulles, du fait
de sillages plus petits)

Behkish et al. (2002)

Nk,

A taux de vide pour faibles p, stabilisation du régime homogene

Ruzicka et al (2003) A taux de vide pour p plus fortes (coalescence, polydispersion)
Bidispersion en milieux trés visqueux
Thorat et Joshi (2004) Coalescence favorisée

N €G.trans

Tableau 2 : Effet de la viscosité liquide dans la littérature

Il faut préciser que la population de petites bulles décrites pour pp>30mPa.s est déja présente
pour des viscosités inférieures, mais qu’elle ne s’accumule pas dans le milieu [Kuncova et
Zahradnik (1995)]. Ainsi, quelle que soit la vitesse de gaz, il existe systématiquement une
faible fraction de petites bulles dans la colonne [Philip et al. (1990), Kantak et al. (1995)],
bulles qui contribuent peu au taux de vide, mais qui peuvent favoriser considérablement le

transfert de matiére.
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B.I11.1.b. Densité liquide

L’effet de la densité liquide est rarement isolé et les tendances observées sont difficiles a
interpréter [Fan et al. (1999)].

Au vu des corrélations de taux de vide rapportées en annexe I.B, il apparait toutefois que,
pour une viscosité liquide donnée, le taux de vide et ka augmentent avec la densité liquide.
Bach et Pilhofer (1978) établissent en régime hétérogene une relation (vérifiée en
cyclohexane) ou la densité apparait (via la viscosité cinématique) a la puissance 0,23. Millies
et Mewes (1999) relient cet effet a une modification de la vitesse de rupture avec la densiteé.
En terme de diameétres de bulles, 1’effet de la densité du liquide est plus nette ; il intervient via
la force d’ Archiméde : le diametre de bulle augmente quand la densité liquide diminue.

B.I11.1.c. Tension superficielle

Les corrélations faisant intervenir la tension superficielle et ’ensemble des publications sont
unanimes : du fait de son effet sur la coalescence, une augmentation de la tension superficielle
entraine la diminution du taux de vide et de ki a et I’augmentation de la taille des bulles.
Burckardt et Deckwer (1975) observent toutefois qu’en milieux purs, la tension superficielle
du liquide n’affecte pas le taux de vide en régime hétérogéne. Cette observation est en
opposition avec la plupart des observations et des corrélations classiques, ce qui peut étre lice
au fait que la plupart des auteurs estiment cet effet a partir de solutions aqueuses additivées.
Ozturk et al. (1987) observent ainsi que les corrélations de taux de vide les plus adaptées aux
liquides organiques purs sont celle de Hikita et al. (1981) et de Akita et Yoshida (1974),
corrélations faisant soit intervenir la tension superficielle a une puissance faible (-0,185), soit
ne prenant pas en compte cet effet. Selon ces auteurs, I’effet de la tension superficielle sur k;a
est plus important et proportionnel & 6™**. Les observations de Burckardt et Deckwer (1975)
et de Bach et Pilhofer (1978) sont confirmées : les solutions additivées ont des comportements
trés différents des liquides purs.

B.II1.2. Liquides organiques

Devant la diversité des résultats en solutions aqueuses, il est nécessaire de faire le point sur
les tendances observées en liquide organiques.

Les milieux organiques sont moins coalescents que les solutions aqueuses [Keitel et Onken
(1982), Ozturk et al (1987)]: les tailles de bulles sont inférieures et les degrés de vide
supérieurs et groupés dans une gamme ¢étroite de valeurs. La présence d’impuretés est aussi
moins sensible sur le taux de vide, car les liquides organiques ont une tension superficielle
plus faible [Bhaga et al. (1971)].

Cependant, comme en milieux aqueux, les mélanges ont un comportement tres particulier : la
plupart des mélanges de liquides organiques testés présentent des taux de vide supérieurs a
ceux obtenus avec les liquides purs [Bhaga et al. (1971), Ozturk et al. (1987)] : les degrés de
vide observés en mélanges ne peuvent pas étre reliés aux propriétés liquide des corps purs et
aucune corrélation ne permet de les décrire correctement [Ozturk et al. (1987), Krishna et al.
(1999)]. Cette forte modification des comportements en mélange est attribuée par Keitel et
Onken (1982) a une inhibition de la coalescence quand la phase liquide n’est pas un
composant pur. Par ailleurs, en mélange, I’écart entre le coefficient de transfert de maticre et
le degré de vide s'accentue, ce qu’Ozturk et al. (1987) expliquent en considérant que pour les
mélanges, de tres petites bulles stagnantes sont formées, bulles ne participant pas au transfert
gaz-liquide.
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B.IV. DEBIT LIQUIDE

En colonne a bulles 1’effet du débit liquide en co-courant ascendant (cas de notre étude) est
peu étudié. En outre, lorsqu’un tel débit de liquide est imposé, il est en général tres faible
(1cm/s) et son effet est négligé.

Quatre études a plus fortes vitesses de liquide sont présentées dans le Tableau 3. Elles
montrent que I’introduction d’un débit de liquide tend a diminuer légérement le taux de vide
et a augmenter la vitesse des bulles, le mélange et la turbulence.

Auteurs Gamme de uy, Gamme de ug Effet de uy,
N Taux de vide
Zheng et al. (1988) 0-4cm/s 0-15cm/s Modification de la fréquence
caractéristique des régimes
Yang et Fan (2003) 0-11cm/s 0-11cm/s 2Dy

? Turbulence liquide

Peu de variation de dg

Magaud et al. (2001) 5-12cm/s 0-7em/s 2 Vitesse de bulle

N Taux de vide

Moustiri et al. (2001) 0,56-2,16¢cm/s 0-5,5cm/s A Pe

Tableau 3 : Effets du débit liquide en colonne a bulles

L’effet de la vitesse du liquide ne peut cependant étre dissocié du débit de gaz : Alvarez
Cuenca et Nerenberg (1981) observent que kra diminue avec la vitesse de liquide jusqu’a
uc=7,5cm/s et augmente au-dela. Il existe néanmoins peu de données en la maticre et celles-ci
se restreignent souvent aux solutions aqueuses.

B.V. PLATEAUX PERFORES

Pour augmenter la productivité et la sélectivité d’une colonne a bulles, il faut en général
minimiser la dispersion axiale, afin d’atteindre un nombre d’étages équivalent de 1’ordre de 5
[Blass et Cornelius (1977)]. Pour cela, la solution la plus efficace est I'introduction de
garnissage.

Cette géométrie, a priori la meilleure du point de vue hydrodynamique, a fait I’objet de divers
développements au cours des derniéres années [Abraham et Sawant (1990), Belfares et al.
(2001), Murugesan et Sivakumar (2001), Moustiri et al. (2002)] : en génant la coalescence et
le rétromélange, le garnissage permet de maintenir un régime homogene a plus fortes vitesses
gazeuse et d’augmenter le taux de vide. Ce type d’internes engendre cependant des pertes de
charges importantes et nécessite I’utilisation de matériau inerte chimiquement, contraintes peu
compatible avec une application industrielle. C’est pourquoi, I’utilisation de plateaux perforés
est parfois préférée [Maretto et Krishna (2001)]. Elle fait toutefois 1’objet de moins d’études ;
la plupart d’entre elles se limitant en outre a des mesures de temps de séjour. Les conditions
opératoires des trois principales études en ce domaine sont reportées dans le Tableau 4 pour le
cas qui nous intéresse : écoulement en co-courant ascendant.

I1 est souvent considéré que I’effet de la géométrie des plateaux, de la distance entre plateaux
et, dans une moindre mesure, de ur ont un effet négligeable sur le taux de vide, alors que le
taux de vide augmente nettement avec ug [Blass et Cornelius (1977), Zhao et al. (1994)].

Le mélange axial est plus sensible : en introduisant une structure dans un comportement
hydrodynamique chaotique, les plateaux diminuent la dispersion axiale [Blass et Cornelius
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(1977), Sekizawa et Kubota (1974), Zhao et al. (1994), Dreher et Krishna (2001), Maretto et
Krishna (2001)]. En général (¢ >5%), cette dispersion augmente avec ug et ¢, et diminue avec
up, [Blass et Cornelius (1977)]. 1l dépend également du diametre de la colonne et de ’espace
entre plateaux. Cependant, contrairement au cas de la colonne vide, ce coefficient n’augmente
pas avec le diametre de la colonne, mais diminue plutdt, ce qui est favorable a une dispersion

axiale modérée en réacteurs industriels [Sekizawa et Kubota (1974), Dreher et Krishna
(2001)].

Blass et Cornelius Serizawa et Kubota Dreher et Krishna
1977 1974) (2001)

Milieu liquide Eau Solutions aqueuses de | Eau

glycérine
Vitesse superficielle de gaz, ug 1,5-45cm/s 0,35-9,25¢cm/s 5-10cm/s
Vitesse superficielle de liquide, u;, | 0,05-1cm/s 0,12-0,45cm/s 0
Diametre de colonne, D¢ 14cm 5-20cm 10-38cm
Hauteur de colonne, Hc 3,25m 1-1,2m 4-6m

(dispersion: 2,9-4,7m)

Distance entre plateaux, § 53,4-70cm 10-40cm
Diamétre des trous, d; 2-4mm 0,5-2,0mm 10mm
Aire percée, @ 1,7-36% 7-20% 18,6-30,7%

Tableau 4 : Conditions opératoires des principale études avec plateaux perforés

Les effets des vitesses de liquide et de gaz sont selon Blass et Cornelius (1977) liés au retour
de liquide entre étages et au mélange insuffisant dans un étage. Pour estimer cette grandeur,
Sekizawa et Kubota (1974-1975) ont mesuré la fraction de rétromélange (liquide descendant),
K, et Dreher et Krishna (2001), la vitesse de liquide descendant. Ces parametres sont
indépendants de I’espace entre plateaux, du diamétre de la colonne et de la tension
superficielle. Par contre ils varient en fonction des vitesses superficielle de liquide et de gaz,
de I’épaisseur du plateau, du diamétre des trous, de 1’aire percée et de la viscosité.

K augmente avec ’aire percée et diminue avec le diametre des trous. L’effet du débit gazeux
sur ce parametre dépend de la géométrie du plateau.

Selon Blass et Cornelius (1977), la vitesse de ce liquide descendant peut atteindre, en
conditions défavorables, 5 fois la vitesse superficielle de liquide. Ce rétromélange est bien sir
lié a la nécessaire descente de liquide pour compenser le liquide entrainé par les bulles en
batch sur le liquide et a un effet de pression, du fait de la présence sous le plateau d’un
coussin de gaz, dont I’épaisseur augmente avec la vitesse superficielle de gaz (et cause une
augmentation de taux de vide) et diminue avec le diamétre de colonne [Sekizawa et Kubota
(1974), Blass et Cornelius (1977), Zhao et al. (1994), Dreher et Krishna (2001)] : plus ce
coussin est épais et plus le liquide a tendance a redescendre. A partir d’un certain débit gazeux
cependant, cette tendance s’inverse : le mouvement du gaz géne ce retour de liquide [Blass et
Cornelius (1977)]. La présence de cette accumulation de bulles sous le plateau est, selon
Dreher et Krishna (2001), défavorable, car elle favorise la coalescence et diminue 1’aire
interfaciale. La diminution de ce coussin en colonne de forts diamétres, diminue toutefois cet
effet en colonne industriel. Lapin et al. (2001) observent que cet amas de bulles est composé
de bulles plates, formées par coalescence de 10 a 20 bulles. Ces bulles traversent ensuite le
plateau au centre ou en paroi et entre dans le compartiment suivant sous forme de grosses
bulles.

L’ensemble de ces effets ayant été réalis€é avec des vitesses de liquide tres faibles,
I’importance de celui-ci est intuité a partir d’essais en airlift : la circulation liquide interne est
toujours diminuée, le taux de vide et kra augmente et en outre, le coussin de bulles disparait
[Krishnavaruk et Pavasant (2002)].
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Ces quelques publications fournissent des informations sur I’effet des plateaux, mais demeure
trés limitées en n’¢tudiant que des milieux aqueux, des vitesses superficielle de liquide tres
faible (<lcm/s) et des diamétres de trous limités (<10mm). En outre, les informations
mesurées demeurent trés globales et ne concernent que le taux de vide, la dispersion et kja ;
aucune connaissance plus fine n’est apportée.

PARTIE C : STRATEGIE D’ETUDE

Cette analyse permet de positionner notre étude.

Les données globales de taux de vide sont importantes et permettent notamment de
caractériser les régimes, informations importantes pour I’industriel, mais elles ne permettent
pas de comprendre les phénoménes. Pour cela, des données locales sont nécessaires pour
cartographier radialement et axialement la colonne a bulles. Ces données demeurent toutefois
rares, particulierement en diamétre moyen et en distribution de taille de bulles.

Ce constat, établi pour des conditions largement ¢étudiées s’aggrave en conditions
industrielles. La caractérisation de la répartition du gaz en milieux organiques (purs ou
mélanges) sont rares et souvent globales. Il en est de méme pour les effets de la circulation
liquide et des plateaux perforés. Ces trois aspects seront donc plus approfondis au cours de
notre étude.

Dans cet objectif, le pilote utilisé devra, pour étre représentatif, avoir un diametre supérieur a
15-20cm et une hauteur vérifiant Ho/Dc>5. 11 servira a caractériser 1’écoulement global et
local en écoulement industriel (sans les effets de pression et de température) et a préciser les
effets du milieu, du débit liquide et des plateaux perforés. Pour cela, I’établissement d’un cas
de référence est nécessaire ; le cas tres étudié de la colonne sans internes, sans débit liquide et
en eau semble approprié.

I1 faut noter que les effets du milieu ne peuvent toutefois pas, pour des raisons pratiques, étre
approfondis en pilote. Ce point sera alors précisé a plus petite échelle.

Les limites de 1’étude étant fixées, il s’agit a présent de définir les installations expérimentales
utilisées (chapitre II), ainsi que les méthodes d’analyse de I’hydrodynamique (chapitre III).
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CHAPITREIII. :
MONTAGES
EXPERIMENTAUX
ET CONDITIONS
OPERATOIRES

L’objectif majeur de cette étude est la cartographie a 1’échelle locale d’une colonne a bulles
dans des conditions proches de celles rencontrées industriellement. Les milieux et débits
utilisés sont de ce fait choisis proches des conditions industrielles, ce qui nécessite une
installation pilote spécifique et souleve des problemes évidents de sécurité. Dans cette
installation sont étudiés les paramétres ciblés au chapitre I: le milieu liquide, le débit de
liquide et les plateaux (cf. chapitre IV). Les diverses métrologies associées a ce pilote sont
présentées dans le chapitre IIT (« outils pour les mesures hydrodynamiques »).

En parallele, une étude doit étre menée sur I’influence des propriétés physico-chimiques du
liquide sur la distribution des tailles de bulles. Cette étude, primordiale pour une meilleure
compréhension des phénomenes, n’est pas réalisée en pilote du fait du volume important de
liquide nécessaire (150 a 200L), ainsi que de la difficulté a rincer parfaitement le pilote (et
donc a garantir la pureté des produits dans le pilote). Elle est réalisée dans une petite cuve en
verre de type aquarium ou les tailles de bulles sont mesurées par caméra. Cet aquarium est
¢galement utile pour la validation de la métrologie locale envisagée.

Ce chapitre s’articule en deux parties ; la premicre est consacrée aux liquides utilisés tant en
pilote qu’en aquarium et la seconde aux installations expérimentales adaptées aux conditions
définies pour 1’étude. Les précautions nécessaires aux manipulations envisagées sont
¢galement détaillées.

I. MILIEUX LIQUIDES

Cette premicre partie, dédiée aux milieux liquides, se découpe en deux paragraphes: le
premier traite des milieux utilisés en pilote pour 1’étude de 1’hydrodynamique et le second
s’intéresse aux liquides mis en oeuvre en aquarium pour 1’étude de I’effet de la physico-
chimie des milieux. Les fiches-produits de I’ensemble des liquides utilisés sont disponibles en
annexe [LA.
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I.1. Liquides utilisés en pilote

Les liquides utilisés en pilote sont essentiellement les milieux d’intérét industriel pour
Rhodia. Toutefois, 1’utilisation systématique du liquide industriel, composé majoritairement
de cyclohexane mais également de nombreux additifs, n’est pas envisagée. Il est en effet
difficile d’assurer une longue série de manipulations sans que la composition de ce milieu ne
soit altérée, soit par un probléme de reproductibilité de sa préparation, soit par 1’évolution
temporelle de sa composition, certains composés étant treés volatils. Pour s’affranchir de ces
contraintes et ainsi opérer plus rigoureusement, le milieu choisi comme milieu modele est le
cyclohexane pur. Toutefois, 1’utilisation ponctuelle d’olone (milieu cible), mélange plus
proche du milieu réel composé de cyclohexane additivé de 2% de cyclohexanol et de 1% de
cyclohexanone, est ¢galement envisagée. Cette étude, certes spécifique aux milieux utilisés
par Rhodia, apporte des informations locales encore trés rares en milieux organiques.

Par ailleurs, la volonté¢ de comparer ces résultats a ceux classiquement mentionnés dans la
littérature rend les manipulations en eau indispensables. L’étude en eau, de mise en oeuvre
plus aisée, permet en outre d’approfondir certains points abordés en cyclohexane. L’eau
utilisée en pilote est de 1’eau industrielle, dont la qualité peut varier d’un jour a I’autre. Dans
notre installation, ces variations n’ont pas d’effet majeur sur les résultats, point vérifi¢ au
chapitre IV.

Ainsi, les liquides étudiés en pilote sont principalement 1’eau et le cyclohexane, 1’eau en tant
que milieu de référence et le cyclohexane en tant que milieu modele. L’utilisation d’olone,
milieu cible, est plus ponctuelle.

I.2. Liquides utilisés en aquarium

L’¢tude en « aquarium » de différents milieux liquides doit permettre d’atteindre quatre
objectifs :

_ L’observation des distributions de tailles de bulles obtenues dans les liquides étudiés
en pilote. Celle-ci permet d’une part d’estimer dans quelle mesure les valeurs
recueillies en aquarium peuvent étre extrapolées en colonne, et d’autre part
d’observer visuellement le comportement des bulles dans les liquides étudiés.

_ L’évaluation de [’effet découplé des trois parametres physico-chimiques classiques
pour les liquides (1a tension superficielle, la viscosité et la densité). Cette étude tend
a mieux comprendre I’effet du milieu liquide dans les écoulements a bulles. De
telles études ont déja été menées, mais elles se limitent souvent a la modification du
milieu au moyen d’additifs, dont le comportement n’est probablement pas
représentatif des milieux purs. Pour éviter ces erreurs d’appréciation, ’approche
envisagée ici est centrée sur 1’étude de milieux purs.

_ L’étude succincte du comportement des mélanges. Celle-ci découle de
I’interrogation précédente concernant la possibilité de comparaison des liquides purs
a des mélanges de propriétés similaires, raccourci souvent réalisé¢ pour étudier 1’effet
des propriétés physico-chimiques. Par ailleurs, cette hypothese est également sous-
jacente lorsque des milieux aqueux additivés sont utilisés comme milieux modeles
de liquides organiques ; la validité de cette hypothese sera discutée.

_ La validation de la métrologie locale. Dans ce cas, les liquides étudiés sont ceux mis
en ceuvre sur pilote.
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Les milieux utilisés en aquarium sont généralement identiques a ceux mis en ceuvre en pilote.
Seul le développement des points 2 et 3, concernant I’effet des milieux (purs ou non),
nécessite au préalable un choix minutieux des liquides étudiés ; c’est I’objet de ce paragraphe.

I.2.a. Effet des propriétés physico-chimiques sur des milieux purs

Les liquides utilisés pour évaluer I’effet des parameétres physico-chimiques sur la distribution
de tailles de bulles sont choisis de maniere a ce qu’une seule des trois propriétés considérées
(viscosité, densité et tension superficielle) différe des caractéristiques du milieu modele, le
cyclohexane. En outre, pour vérifier si ces trois parametres sont suffisants pour caractériser un
milieu, un liquide ayant les trois mémes propriétés que le cyclohexane est également proposé.

A ces fins, des fluides ayant des viscosités et/ou des tensions superficielles et/ou des densités
proches de celles du cyclohexane sont recherchés a partir des données du ‘Handbook of
Chemistry and Physics’ [Lide (1999)]. Les liquides envisageables sont répertoriés dans le
Tableau 1 ; les propriétés se rapprochant de celles du cyclohexane y figurent en italique gras.

Densité Viscosité Tension superficielle
Nom Formule (g/cm3) (mPa.s) (mN/m)
20°C 25°C 50°C 10°C 25°C 50°C

cyclohexane CeH 12 0,7785 0,894 0,615 26,43 24,65 21,68
dibutylamine CsH 9N 0,7670 0,918 0,619 24,12 21,74
décane CioH2 0,7300 0,838 0,598 24,75 23,37 21,07
eau H,0O 0,9963 0,890 0,547 74,23 71,99 67,94
tétrachlorométhane | CCly 1,5940 0,908 0,656 26,43 23,37
pentylamine CsH 3N 0,7547| 0,702 0,493 24,69 22,14
pentan-3-one CsH,00 0,8130 0,444 0,345 24,74 22,13
butan-1-ol C4H;00 0,8100 2,544 1,394 26,28 24,93 22,69

Tableau 1 : Propriétés physico-chimiques des produits envisageables

Afin d’évaluer si les trois parametres proposés sont suffisants, la comparaison des milieux
organiques cyclohexane et dibutylamine semble idéale (écarts inférieurs a 2,65% pour les
trois propriétés physico-chimiques retenues). Cependant, pour des raisons de sécurité, le
décane lui est préféré, bien qu'un peu plus éloigné des propriétés du cyclohexane.

Pour étudier I'influence de la viscosité, les liquides appropriés sont ceux qui, parmi les
produits de méme tension superficielle que le cyclohexane (2 1% pres), ont également des
densités proches. Parmi les liquides satisfaisant a ces conditions (le pentylamine, le pentan-3-
one et le butan-1-o0l), le milieu retenu est le butan-1-ol, liquide de manipulation courante,
fréquemment utilis¢ comme additif a 1’eau pour servir de liquide modele aux milieux
organiques (cf. étude des mélanges).

L’¢tude de I'influence de la tension superficielle est plus délicate, car aucun produit de
viscosité et de densité similaires a celles du cyclohexane n’est identifié. Cette comparaison
¢tant néanmoins primordiale, elle est effectuée avec 1’eau, malgré leur différence de densité.
L’effet engendré par cet écart de densité n’est cependant pas rigoureusement vérifi¢, car le
seul produit satisfaisant pour cette étude est le tétrachlorométhane, qui, pour des raisons
évidentes de sécurité, n’a pas été envisagé ici. Les aspects de la tension superficielle et de la
densité sont donc étudiés de pair.

Le Tableau 2 récapitule les comparaisons envisagées.
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Couples étudiés Viscosité Tensufn Densité Objectif
superficielle

Comparaison de deux milieux
cyclohexane/ décane 6,70% 5,33% 6,43% proches (en viscosité, densité et
tension superficielle)

cyclohexane/butanol 95,99% 1,13% 3,97% Influence de la viscosité

Influence de la tension

i) 0 0
Cyclohexane/eau 0,40% 94,30% 24.90% superficielle et de la densité

Tableau 2 : Comparaisons envisagées et écarts observés entre les propriétés

Compte tenu de la forte sensibilité au milieu de ce type de manipulations, 1’eau utilisée lors de
cette étude est de 1’eau osmosée.

I.2.b. Comportement des mélanges

Le comportement des mélanges est étudi¢ a la fois sur des mélanges de type organique tel que
I’olone et sur des mélanges aqueux.

L’¢étude comparative du cyclohexane et de 1’olone, milieux étudiés en colonne permet d’une
part de vérifier si les tendances observées en pilote et en aquarium sont similaires et d’autre
part d’observer le comportement d’un mélange organique, mélange trés peu étudié dans la
littérature.

Le coeur de cette étude vise toutefois les milieux aqueux, et plus précisément les milieux
eautbutanol, couramment utilisés tant comme milieu modéle de milieux organiques
industriels que pour estimer I’effet de la tension superficielle du milieu. Pour mieux cerner le
comportement des mélanges, des mélanges a plusieurs concentrations de butanol sont étudiés
et rapprochés des résultats obtenus en milieux purs (eau pure et butanol pur). En outre, les
concentrations étudiées étant de I’ordre de celles utilisées industriellement pour représenter le
milieu réel (entre 0,01%vol et 0,1%vol), une comparaison des distributions de taille de bulles
obtenues en cyclohexane et dans les mélanges eau-butanol permet d’évaluer la validité¢ de
cette approche.

I1. PILOTE

La majeure partie des essais réalisés dans cette étude est effectuée dans un pilote semi-
industriel, congu lors d’un contrat préalable a la thése. Celui-ci devait fonctionner dans des
conditions trés contraignantes : température et pression ¢levées, utilisation de milieux
organiques, débits importants de liquide et de gaz. Pour résister a ces conditions, chaque
¢lément de I’installation a été choisi et congu avec soin : I’ensemble du pilote est réalisé en
nox, les joints sont prévus pour résister aux solvants, a la température et a la pression et les
appareils de réglage et de mesure sont du matériel industriel équipé de sécurités intrinseques
classiquement utilisé dans les industries chimiques.

Le pilote initial a été profondément modifié au cours de cette these, afin de corriger certains
dysfonctionnements (débits instables, sortie de liquide par la sortie gaz de la colonne, ...) et

\

de s’adapter a nos métrologies, mais tout en restant rigoureusement compatible avec les
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conditions opératoires industrielles. La conception initiale du pilote, ainsi que les
modifications ultérieures, ont ét¢ menées avec 1’aide de L. Pollini, Ingénieur d’Etudes au
LGC.

Le pilote est constitu¢ de plusieurs organes principaux qui sont (dans le sens de la circulation
liquide) : une colonne a bulles (entierement refaite pour cette étude), un séparateur gaz-
liquide, une pompe, un refroidisseur et un réchauffeur (cf. Figure 1).
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Figure 1 : Schéma général de ’installation utilisée

57



Chapitre II : Montages expérimentaux et conditions opératoires

Cet agencement permet d’imposer une circulation liquide dans la colonne et de travailler en
circuit fermé sur le liquide, ce qui est impératif pour un fonctionnement en liquide organique,
en température et pression. Ce dispositif est évidemment équipé d’un ensemble d’appareils de
mesures, de sécurité et de régulation (cf. Figure 1). A cela s’ajoute, lors du fonctionnement en
liquide organique, un condenseur cryogénique, ¢lément primordial pour la récupération des
vapeurs de solvant dans 1’effluent gazeux.

Ce paragraphe s’efforce de décrire 1’ensemble de ces ¢éléments, congus pour le
fonctionnement optimal de 1’¢lément central du pilote qu’est la colonne a bulles, dans des
conditions proches des conditions industrielles. Il s’intéresse successivement aux organes de
base du pilote, aux capteurs, a la régulation, a la sécurité et au traitement des effluents.

I1.1. Organes de base du pilote
I1.1.a. La colonne a bulles

Pour représenter au mieux les conditions industrielles, la colonne a bulles est congue comme
une réplique a moyenne échelle de la colonne industrielle (distribution du gaz, injection du
liquide, ...).

I.1.a.a. Description générale

La colonne utilisée est schématisée sur la Figure 2. Elle a un diameétre de 20cm, diameétre
suffisant pour simuler des colonnes industrielles et éviter des phénoménes de paroi trop
importants (cf. chapitre 1.C). La hauteur de liquide dans cet appareil est constante et
maintenue a 1,60m (par une surverse symétrique sur toute la section), soit a 8D¢, hauteur a
priori suffisante pour une bonne représentativité.

Arrivée du liquide :

Une plaque redistributrice est placée, comme industriellement, en bas de colonne, face a
I’arrivée du liquide, afin d’éviter la formation d’un jet violent perturbant 1’écoulement dans
une partie importante de la colonne. Des simulations monophasiques sous Fluent ont montré a
posteriori I’intérét de cette plaque [Sardeing et al. (2005)] : sans elle, un jet liquide occupant
quasiment la moiti¢ de la colonne est formé, ce qui engendre une grande cellule de
recirculation autour de ce jet et des zones mortes en bas de colonne. Cet effet, indésirable
pour le procédé industriel, est trés fortement réduit par 1’ajout de la plaque au-dessus de
I’arrivée liquide.

Distribution du gaz :

Le gaz est injecté dans la colonne par deux tores concentriques en inox (respectivement de
diameétre 115 et 160mm) percés de trous de méme diameétre, orientés vers le haut. Selon le
diameétre d’orifice retenu, deux distributeurs sont élaborés :

_ Le premier est percé de 80 trous de 1mm, diameétre utilisé industriellement pour sa
simplicité de réalisation et son faible risque de colmatage. Ce distributeur sert de
référence ; dans la suite, il est appelé « distributeur 1 ».

_ Le second est percé de 320 trous de 0,5mm ; ce distributeur, appelé « distributeur
2 », permet d’observer I’ensemble des régimes hydrodynamiques et ainsi d’évaluer
I’effet de ce parametre.
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Le nombre de trous de chaque tore est fixé de mani¢re a avoir le méme pourcentage
d’ouverture pour les deux distributeurs (0,8%), et d’ainsi conserver des vitesses d’¢jection a
’orifice constantes pour un débit donné.
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Figure 2 : Schéma de la colonne a bulles

Plateaux perforés :

La colonne peut ¢galement étre équipée de 4 plateaux perforés (traités pour résister aux
produits industriels), insérés comme indiqués sur la Figure 2, maintenus en place a 1’aide de
quatre entretoises (tiges filetées). Les plateaux utilisés sont similaires a ceux mis en place
industriellement. Leurs caractéristiques sont mentionnées dans le Tableau 3. Compte tenu du
fort pourcentage d’ouverture des plateaux (30%), la perte de charge moyenne lors de leur
traversée est négligeable.

Diamétre des plateaux 200mm

Diametre des trous 30mm /
Nombre de trous 14 N
Pourcentage d’ouverture 30% \
Espacement entre plateaux | 200mm

Tableau 3 : Caractéristiques des plateaux utilisés

D’autres configurations auraient certes été envisageables pour approfondir I’effet de ce
parameétre encore peu étudié (variations du pourcentage d’ouverture, du diametre des trous, de
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I’espacement entre plateaux), mais le temps imparti a cette étude n’a pas permis d’aborder cet
aspect.

Ll.a.B Alimentation en gaz

Le gaz d’alimentation de la colonne provient soit du circuit d’air comprimé du laboratoire
(étude en eau), soit d’une cuve d’azote (étude en cyclohexane). En effet, pour des raisons de
sécurité, il est impératif de ne pas injecter d’oxygene dans le cyclohexane, afin d’éviter tout
risque de se trouver dans la zone d’explosivité (zone située entre 1,2 et 8,8% d’O, dans le gaz
a20°C).

Le type de distribution du gaz peut étre estimé a 1’aide du nombre de Reynolds a I’orifice :

Re = P GuGOdO
0 /uG
Ces valeurs fournissent une premiére approximation de la qualité de nos distributions, a savoir
si les bulles sont plutét formées individuellement ou en jet. L’interprétation de ces valeurs en
terme de régimes de formation doit ici étre considérée avec précaution, dans la mesure ou les
valeurs de Rey associées aux différents régimes d’injection ont été ¢établies pour un
distributeur a orifice unique dans un liquide au repos, alors qu’en colonne a bulles les
interactions entre les bulles issues des divers orifices sont fortes et que la turbulence liquide
influence la formation.
Ces indications peuvent étre complétées par 1’approche de Mersmann (1978): pour un
distributeur a orifices, une bonne distribution est assurée si le gaz passe par tous les orifices,
condition satisfaite si :

2
We = —uGOdOpG >2
0 o

Les nombres de Reynolds et de Weber a I’orifice sont calculés pour toute la gamme de débits
¢tudiés (cf. Tableau 4). Pour ces deux paramétres, le diamétre de lorifice a un poids
important : Reyp et Weyp diminuent de moitié entre les distributeurs 1 (do=Imm) et 2
(dp=0,5mm) (dy divisé par deux). Par contre, seul le nombre de Weber est sensible a la nature
du liquide : il est trés supérieur en cyclohexane, de tension superficielle plus faible.

Si les valeurs de Rey de notre pilote sont extrapolées en terme de régime d’¢jection (cf.
chapitre 1, §B.I), la plupart des essais sont réalisés dans le régime de transition entre les
régimes a bulles et a jet (1000<Rey<10000). Seuls les essais réalisés a ug<4cm/s pour le
distributeur 1 (dp=1mm) et a 8cm/s pour le distributeur 2 (dy=0,5mm) sont susceptibles
d’avoir une injection a bulles (Rey<1000).

Les valeurs de We, vérifient le critere de Mersmann (Weyp>2) dans toute la gamme de
conditions opératoires envisagée : le distributeur fonctionne correctement (utilisation de tous
les orifices).

Les distributeurs utilisés offrent ainsi un bon compromis entre la qualité de la distribution (cf.
nombre de Weber) et la taille des bulles formées (cf. nombre de Reynolds).

60



Chapitre II : Montages expérimentaux et conditions opératoires

Qe ) | ug (/s) fugo (s Re, (dy=1mm) We, (dy=1mm) Re, (dy=0,5mm) We, (dy=0,5mm)

eau cyclohexane eau cyclohexane eau cyclohexane eau cyclohexane

3] 0,0265] 13,26 815 791 3 8 407 395 1 4
4] 0,0354] 17,68 1086 1055 5 15 543 527 3 7
5] 0,0442] 22,10 1358 1318 8 23 679 659 4 12
6] 0,0531] 26,53 1629 1582 12 33 815 791 6 17
7] 0,0619] 30,95 1901 1846 16 45 950 923 8 23
8] 0,0707| 35,37 2173 2109 21 59 1086 1055 10 30
9] 10,0796 39,79 2444 2373 26 75 1222 1186 13 37
10]  0,0884] 44,21 2716 2637 33 92 1358 1318 16 46
11} 0,0973] 48,63 2987 2900 39 112 1494 1450 20 56
12 0,1061] 53,05 3259 3164 47 133 1629 1582 23 66
13] 0,1149] 5747 3530 3428 55 156 1765 1714 27 78
14 0,1238] 61,89 3802 3691 64 181 1901 1846 32 90
150 0,1326] 66,31 4073 3955 73 207 2037 1977 37 104
16] 0,1415] 70,74 4345 4218 83 236 2173 2109 42 118
17 0,1503] 75,16 4617 4482 94 266 2308 2241 47 133
18] 0,1592] 79,58 4888 4746 105 299 2444 2373 53 149
19] 0,1680] 84,00 5160 5009 117 333 2580 2505 59 166
20] 0,1768] 88,42 5431 5273 130 369 2716 2637 65 184
25| 0,2210f 110,52 6789 6591 203 576 3395 3296 102 288
300 0,2653] 132,63 8147 7910 293 830 4073 3955 146 415

Tableau 4 : Calcul des nombre de Reynolds et de Weber a [’orifice avec les deux distributeurs
I1.1.b. Séparateur gaz-liquide

Le séparateur gaz-liquide (cf. Figure 3) est un bidon cylindrique de 40cm de diamétre équipé
de 2 chicanes. De conception trés simple, il permet de fonctionner en circuit fermé sur le
liquide.

Sortie gaz
(vers CIRRUS)

Séparateur

Alimentation CO»,

By-pass
(retour de la pompe)

Sortie liquide
(vers pompe)

Figure 3 : Séparateur gaz-liquide

Lors de I’étude de transfert de matiere, le séparateur est aussi utilis€ comme absorbeur, afin de
charger le liquide en un gaz transférable, CO, (voir chapitre V). Pour cela, 6 tubes en inox
percés chacun de 32 trous de 0,5mm de diamétre orientés vers le haut, sont introduits en étoile
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dans le séparateur, comme indiqué sur la Figure 4. IIs se situent environ au tiers de la hauteur
du liquide.

Tige d’injection du CO,

Chicane

Figure 4 : Vue de dessus du séparateur en coupe et des tiges d’injection du CO;
II.1.c. La pompe

La pompe utilisée est une pompe Sterling centrifuge multi-étagée a entrainement magnétique,
auto-amorcante, permettant de travailler jusqu’a des débits de 15m’/h. Elle est adaptée au
pompage simultané de liquide et de gaz (en cas de passage occasionnel de bulles) et sa
technologie garantit une étanchéité absolue et une bonne résistance au cyclohexane. Pour
assurer un fonctionnement en pression, elle est équipée d’un systeéme de contre-pression a
I’air comprimé. Par ailleurs, cet élément dégageant beaucoup de chaleur, une circulation de
refroidissement est intégrée.

I1.1.d. Régulation de la température : les échangeurs

La température de I’installation peut étre régulée grace a la combinaison de deux échangeurs a
plaques nervurées : un réchauffeur et un refroidisseur (cf. Figure 1). Dans notre étude, les
essais étant réalisés a température ambiante, seul le refroidisseur est utilisé, de maniere a
stabiliser la température a la valeur souhaitée en compensant la chaleur dégagée par la pompe.
La température est régulée en modulant manuellement I’ouverture de la vanne d’alimentation
en eau du refroidisseur (REG1).

I1.2. Capteurs

Afin de maitriser les conditions opératoires, de nombreux organes de mesures (températures,
pressions, niveaux et débits) équipent le pilote.

I1.2.a. Mesure de la température

Pour la régulation ou le simple suivi de la température, 1’installation est équipée de 8 capteurs
de température de type PT100, placés comme indiqués sur la Figure 1.

I1.2.b. Mesure de la pression

Le suivi de la pression globale dans 1’installation est assuré par un capteur de type capacitif de
marque Keller situé sur la sortie gaz de la colonne. Un capteur de ce type est également placé
sur I’alimentation de gaz.
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Remarque :
Comme nous le verrons au §I1.5, la mesure de la pression de I’installation est primordiale lors

de I'utilisation du cryogene CIRRUS.
I1.2.c. Mesure de débits

Quatre débits sont mesurés sur cette installation : le débit de liquide, le débit de gaz en entrée
de la colonne, le débit de gaz en sortie et, lors des tests de transfert, le débit de CO, dans le
séparateur.

La connaissance du débit liquide (Qr) permet de déterminer la vitesse superficielle du liquide
dans la colonne. Ce débit est mesuré a I’aide d’un débitmetre a flotteur aimanté Brooks
pouvant mesurer des débits entre 2 et 15m’/h avec une précision de 0,25% de la pleine
échelle.

Le débit de gaz en entrée (Qgg) est la donnée de base pour caractériser le fonctionnement de
la colonne a bulles ; il doit donc étre déterminé le plus précisément possible. Cette mesure est
réalisée par un débitmetre massique Brooks (Qgem), appareil précis dont la mesure est
indépendante de la température et de la pression amont.

La mesure du débit de gaz en sortie d’installation (Qgs) permet de déterminer, dans le cas de
I’utilisation du cyclohexane, liquide volatil (P**"(20°C)=0,1bar), la quantité réelle de gaz dans
I’installation (gaz injecté + cyclohexane vaporis€). A cet effet, un débitmetre a effet vortex est
placé sur la canalisation de sortie, mais la profonde instabilit¢ des mesures géne son
interprétation.

Pour les tests de transfert, la mesure du débit entrant de CO, (Qgs¢p) est une indication
intéressante permettant de déterminer un débit optimal pour cette étude et d’opérer
systématiquement dans ces conditions. Elle est mesurée via un débitmetre massique
thermique Brooks.

I1.2.d. Mesures de niveau

Les niveaux de remplissage de la colonne et du séparateur sont également accessibles.

Le premier est suivi a I’aide d’une sonde de niveau capacitive de 500mm de longueur placée
en téte de colonne (cf. Figure 2). Cette sonde permet de vérifier que le niveau de remplissage
de la colonne est constant et que le liquide ne remplit pas le ciel gazeux.

Le niveau du séparateur est quant a lui accessible via un témoin de niveau a tube de verre
monté sur le séparateur comme indiqué sur la Figure 1. L’effet de la quantité totale de liquide
dans I’installation a été évalué : quel que soit le niveau de remplissage du séparateur (entre 20
et 80% de remplissage), les grandeurs mesurées dans la colonne demeurent inchangées.

I1.2.e. Mesures globales et locales

D’autres mesures sont réalisées sur I’installation en vue, non plus de fixer les conditions
d’études ou de controler le bon fonctionnement de 1’installation, mais de caractériser la
colonne. Il s’agit de mesures hydrodynamiques locales et globales et de mesures de transfert.
Ces points ne sont pas décrits ici ; ils sont détaillés dans le chapitre III, consacré aux moyens
de caractérisation de I’hydrodynamique de la colonne, et dans le chapitre V, consacré aux
tests de transfert. Néanmoins, les piquages associés sur la colonne sont d’ores et déja
représentés sur la Figure 2.
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I1.3. Régulation

Quatre des grandeurs mesurées peuvent étre régulées. Deux d’entre elles, les plus cruciales,
font I’objet de boucles de régulation automatiques ; ce sont (cf. Figure 1) :

_ Le débit liquide : la mesure du débit liquide (Qr) agit sur I’ouverture de la vanne
située apres la pompe (REG4).

_ Le débit gaz: la mesure du débit de gaz entrant (Qgg) agit sur ’ouverture de la
vanne d’entrée gaz (REGS).

Pour chacun de ces cas, la mesure (grandeur réglée) est transmise a un PID (WEST) qui agit
sur une vanne de régulation pneumatique MAXFLO avec positionneur. Les gammes étudiées
étant tres larges, il est délicat de fixer pour les PID des paramétres valables dans tous les cas.
Le fonctionnement manuel des vannes est donc parfois préférable.

Les deux autres boucles de réglage, manuelles, permettent de stabiliser :

_ La température de I’installation en modulant I’ouverture de la vanne d’arrivée d’eau
du réseau du refroidisseur (REG1),

_ Le débit de CO; en fixant soit I’ouverture de la vanne d’arrivée du CO; sur le pilote,
soit la pression amont en sortie du cadre.

11.4. Sécurité

Compte tenu du procédé (et plus particuliecrement du produit) étudié, ’aspect sécurité est
primordial. L ’analyse des risques comprend trois volets :

_ Les risques liés aux fluides,
_ Les risques liés a I’installation en fonctionnement,
_ Les risques liés aux étapes de démarrage et d’arrét.

I1.4.a. Risques liés aux fluides
I1.4.a.a. Cyclohexane

La manipulation du cyclohexane n’est pas anodine et pose quatre problémes essentiels :

_ L’agressivité,

_ L’inflammabilité,

_ La toxicité,

_ Le risque pour I’environnement.

Les contraintes imposées par chacun de ces points sont détaillées ci-dessous.

Il 4.a.a.1. Agressivite

Le cyclohexane attaque de nombreux matériaux, ce qui nécessite un choix minutieux de tout
¢lément en contact avec ce produit : joints, appareillages, colles, ...
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1l4.a.a.2. Inflammabilité, explosivité

Le cyclohexane est trés inflammable. De plus, bien que trés stable et peu réactif aux
températures classiques, il réagit violemment avec les oxydants puissants, ce qui peut
conduire a des incendies et explosions... Le risque d’inflammation est par conséquent un
risque majeur.

Pour éviter 1’auto-inflammation, nous nous situons toujours trés en deca de 245°C
(température d’auto-inflammation).

La zone d’explosivité est comprise entre 1,3 et 8,8% d’oxygéne dans la vapeur, valeurs
relativement faibles. Ainsi, compte tenu de la dangerosité de 1’introduction d’oxygéne dans le
cyclohexane a des teneurs non controlées, il est préférable, pour éviter tout incident, de bannir
I’utilisation d’oxygéne en présence de cyclohexane. Les essais sont donc réalisés en azote.

En outre, pour pallier tout dysfonctionnement, un extincteur a CO; est situé¢ a proximité de
I’installation.

1l.4.a.a.3. Toxicite

Les valeurs limites de concentrations de cyclohexane dans 1I’air des locaux de travail ont été
fixées en France 4 300ppm (soit 1050mg/m”) pour une exposition de 8 heures par jour, soit 40
heures par semaine (Valeur Moyenne d’Exposition), et & 375ppm (soit 1300mg/m®) pour un
exposition de 15 minutes (Valeur Limite d’Exposition). Pour des expositions supérieures, le
cyclohexane cause des irritations aux yeux, aux muqueuses et a la peau. A hautes
concentrations, il a un effet anesthésiant et narcotique. Des précautions s’imposent donc pour
la manipulation de ce produit : manipulation dans un local ventilé ou sous hotte, port de

blouse, gants et lunettes.

11.4.a. 4. Effluents : risques pour ['environnement

Le cyclohexane est un liquide trés volatil. Il est donc nécessaire pour respecter
I’environnement de confiner les vapeurs de cyclohexane. Cet aspect, spécifiquement pris en
compte dans cette étude, est développé au §IL.5.

% Mesures prises pour la manipulation du cyclohexane :

Compte tenu de I’explosivité et de I’inflammabilité du cyclohexane et de sa nocivité pour la
santé, il est impératif de le confiner au maximum et de le manipuler dans des endroits tres
ventilés. Le cyclohexane est donc stocké a I’extérieur du batiment, dans des fiits sous
atmosphere d’azote, d’ou il est pompé pour remplir I’installation (préalablement inertée a
I’azote).

Le seul risque li¢ au fluide présent a I’intérieur du batiment est la fuite. Pour éviter la
dispersion du cyclohexane, D’installation est équipée d’un bac de rétention de 200L
(contenance maximale du pilote). Un ventilateur centrifuge (avec moteur AntiDéFlagration) et
la présence d’une porte coulissante ouverte sur I’extérieur a proximité (quai de déchargement)
permettent pour leur part de minimiser les risques d’inhalation et d’inflammation.
Evidemment, la zone de manipulation est une zone non fumeur. En outre, pour prévenir tout
probléme, I’ensemble du matériel ¢lectrique de I’installation est certifi¢ ADF, les commandes
sont déportées et un extincteur est placé a proximité. En cas de projection de produit, un
rince-ceil et une douche de sécurité ont été installés a proximité de 1’installation.

La tres forte aération du local est un atout majeur qui rend inutile la mise en place d’un
détecteur de cyclohexane. De toute fagon, le seuil de détection olfactive se situant a
0,417ppm, valeur trés nettement inférieure a la valeur d’exposition admissible de 300ppm
(1030mg/m’), notre odorat nous prévient avant tout détecteur !
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I1.4.a.8 Gaz

Il n’existe pas de risque a utiliser de 1’air comprimé, mais I’emploi d’azote en grande quantité
(cuve de 10m’) introduit un risque d’asphyxie en cas de fuite dans le local, lors des périodes
d’arrét du pilote (local fermé).

Le dioxyde de carbone pose aussi un de probléme puisqu’une augmentation de sa
concentration dans 1’organisme conduit a une modification du pH et a des effets sur le
métabolisme cellulaire. Une concentration de 0,7% dans 1’air représente un niveau
acceptable ; au-dela de ce seuil, des maux de téte et une augmentation du rythme respiratoire
peuvent étre déclenchés (pour des taux de 3-4%). Le risque mortel apparait pour des
concentrations supérieures a 10%.

Pour éviter tout incident, 1’azote et le dioxyde de carbone, stockés a I’extérieur du batiment,
sont systématiquement utilisés en local ouvert. En fin de manipulation, toutes les vannes
d’alimentation (deux sur chaque circuit en amont du pilote) sont fermées.

Pour encore plus de slireté, un second niveau de protection est mis en oeuvre : un capteur a
oxygene a deux niveaux d’alarme est placé sur le chassis du pilote a proximité du
manipulateur. La premiere alarme se déclenche si 1’air ambiant chute a la teneur de 19%
d’oxygéne, et permet d’aérer la picce (ventilateur, porte coulissante) et d’identifier le
probléme. La seconde alarme, réglée a 17%, impose I’évacuation.

I1.4.b. Risques liés au fonctionnement de I’installation : supervision

Pour limiter les risques liés au fonctionnement de ’installation, le procédé est entierement
automatis¢ et chaque parametre est suivi sur I’interface de supervision (programmeée en Pascal
sur un ordinateur). Cet automate a quatre fonctions principales :

_ Agir a distance sur les vannes pneumatiques, lorsque le pilote est en fonctionnement

_ Visualiser et sauvegarder les grandeurs mesurées (pressions, températures, débits,
niveau dans la colonne, pertes de charge). Pour la sauvegarde, la fréquence
d’acquisition est ajustable entre 1 et 10Hz.

_ Eviter toute fausse manipulation (seules les procédures « slires » sont permises par le
programme).

_ Intégrer des procédures automatiques de sécurité (fermetures de vannes, coupe-
circuit, alarmes...) en fonction des anomalies détectées (niveau ¢élevé de pression,
température ou débits).

11.4.b. a. Action sur les vannes

L’automate gere 1I’ouverture et la fermeture de 4 vannes pneumatiques « tout ou rien » (TOR).
Ce sont des vannes trés fiables, adaptées pour travailler dans des conditions extrémes (tres
fortes variations de température, ambiance corrosive). Elles sont placées respectivement (cf.
Figure 1) :

_ Sur I’arrivée liquide de la colonne, en aval de la pompe (Normalement Ouverte),
(TOR4),

_ Sur I’arrivée gazeuse (Normalement Fermée), (TORS),

_ Sur la sortie gaz de I’installation (NF), (TOR®6),

_ Sur le circuit d’eau du refroidisseur (NO) (TOR1).

66



Chapitre II : Montages expérimentaux et conditions opératoires

Les ouvertures normales des vannes sont dictées par des considérations de sécurité : en cas de
coupure de I’air service et/ou de 1’¢lectricité, I’installation doit se retrouver dans des
conditions optimales de sécurité.

L’automate gere, en plus de ces 4 vannes, deux vannes « trois voies » pneumatiques (utilisées
pour les essais de DTS). Seules deux positions étant permises pour ces vannes, leur
servomoteur est assimilable a celui des vannes tout ou rien (TOR2 et TOR3).

11.4.b. B Procédures pré-définies

Les procédures de commandes de vannes adaptées a notre étude et programmées au niveau de
la supervision sont :

_ Le fonctionnement normal (toutes les vannes ouvertes),

_ La DTS (fonctionnement normal avec inversion de la position des deux vannes trois
voies) (TOR2 et TOR3),

_ Le désengagement (toutes les vannes fermées sauf sur le circuit de refroidissement)

_ L’arrét (toutes les vannes fermées sauf sur le circuit liquide).

A ces procédures s’ajoute une procédure de « mise en sécurité » : isolation de 1’installation
par fermeture des vannes sur le circuit gaz et ouverture de la vanne du refroidisseur pour
éviter toute surchauffe ; ceci correspond aux positions « normales » des vannes (arrét de ’air
service). Contrairement aux autres procédures, elle n’est pas choisie par 1’opérateur, mais se
déclenche lorsque les débits de gaz ou de liquide sont excessifs, ou que la pression ou la
température sont trop ¢levées. Deux niveaux d’alarme sont fixés : le premier affiche une mise
en garde au niveau de la supervision pour laisser a I’opérateur le temps d’agir, le second met
I’installation « en sécurité ».

I1.4.c. Risques liés aux périodes de démarrage et d’arrét

Les paragraphes précédents ont permis d’analyser les risques liés aux fluides et au
fonctionnement de I’installation. Les étapes de démarrage et d’arrét ne doivent toutefois pas
étre négligées. Des protocoles spécifiques sont donc également établis pour gérer ces deux
¢tapes délicates, particuliecrement lors des phases de remplissage et de purge lorsque
I’installation fonctionne en cyclohexane.

IL.5. Effluents du pilote
I1.5.a. Présentation du probléme

Comme nous I’avons vu, les émissions de cyclohexane dans I’atmosphére se doivent d’étre
contrdlées :

_ Pour éviter I’inhalation,

_ Pour respecter I’environnement,

_ Pour éviter la perte d’une grande quantité de produits (tension de vapeur de 10%
dans nos conditions de température et de pression).

Dans le contexte environnemental actuel, les normes de rejet du cyclohexane sont strictes. En
effet, le cyclohexane appartient a la famille des COV (Carbones Organiques Volatils),
produits dont la réduction des rejets est une des orientations majeures de la commission
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européenne. Ils font ainsi 1’objet de différentes directives européennes depuis quelques
années, 1’objectif annoncé par la directive 1999/13 étant d’abaisser les émissions de ces gaz
de 57% entre 1990 et 2010.

En effet, en plus de leur toxicité propre (irritations, maladies, risques mutagenes, cancérigenes
ou toxiques, ...), les COV influencent le processus de conversion du monoxyde d’azote en
dioxyde d’azote (O, + NO; <> O3 + NO en présence de radiation lumineuse). Certains COV
contribuent ainsi aux épisodes de pollution par I’ozone en servant de précurseurs, alors que
d’autres participent a I’amincissement de la couche d’ozone et au réchauffement climatique.

Définition des COV

La définition des COV a évolué au fil des années.

A la convention de Genéve en 1979, ils sont définis comme '« ensemble des hydrocarbures
d’origine humaine capable, en présence d’oxyde d’azote et de lumicre, de produire des
polluants photochimiques ».

L’arrété ministériel du 2 février 1998 définit les COV comme « tous les composés contenant
du carbone et de I’hydrogéne, dans lesquels 1’hydrogeéne peut étre partiellement ou totalement
remplacé par des halogeénes, du soufre ou de I’azote, a I’exception des oxydes de carbones et
des carbonates ». Les COV sont alors les composés organiques volatils ayant une pression de
vapeur supérieure ou €¢gale a 0,01kPa a 293,15°K.

Le cyclohexane vérifie cette définition ; sa tension de vapeur valant 10,4kPa a 20°C. Ce
produit fait d’ailleurs partie des 15 substances polluantes faisant I’objet de normes prioritaires
de qualité de I’air dans 1’Ontario.

& La mise en place d’un surpresseur permettant de fonctionner en circuit fermé sur le gaz
ou d’un condenseur permettant de récupérer les vapeurs de cyclohexane issues du pilote
s’impose.

IL.5.b. Le CIRRUS

Dans notre gamme de débits gazeux, aucun surpresseur ne permet simplement de
recomprimer le gaz de sortie (avec condensation du cyclohexane) et de le recycler sur
I’installation ; I'utilisation d’un condenseur cryogénique est donc envisagée pour récupérer le
cyclohexane entrainé dans la phase gazeuse en sortie du pilote.

Le procédé retenu pour piéger les vapeurs de cyclohexane est le procédé CIRRUS, procédé
développé et lou¢ par LINDE gaz. Le module CIRRUS est choisi d’une part parce qu’il a été
spécialement congu pour ¢éliminer les solvants (ou d’autres composés organiques volatils) de
I’air, et d’autre part parce qu’il s’adapte a nos débits gazeux. Il convient en effet tout
particuliérement lorsque la teneur en vapeur du gaz est supérieure a 20g/m’ (360g/m’ dans
notre cas) et lorsque le débit du gaz procédé est inférieur & 1000m’/h (inférieurs a 20m’/h
dans notre cas). Pour résister aux solvants, le matériau de construction de base est I’inox et
pour éviter la montée en pression, I’ensemble du systéme est équipé de soupapes de sécurité.
Ce systéme repose sur la diminution de la tension de vapeur par refroidissement. Les vapeurs
sont condensées a I’aide de deux échangeurs d’une grande efficacité, isolés par polyuréthanne
et Armaflex. (cf. Figure 5 et Figure 6). Le solvant contenu dans le gaz issu du procédé entrant
dans le CIRRUS est alors condensé et redirigé vers le séparateur gaz-liquide, alors que le gaz
purifié est rejeté a I’atmospheére.
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Refoulement du gaz process

Vanne de contrdle de la température.

Capteur de température.

Dispositif antibuée.

Sortie azote gazeux.

Armoire électrique et pneumatique.

Admission gaz A traiter

Enveloppe

Berceau

Cond ur principal

Tracé des conduites électriques

Faisceau de refroidissement

Condenseur primaire

Enveloppe
8 v e & A
c 4 J Isolation au polyuréthane exempt de CFC
o IR |
(N § - = F b Entrée azote liquide

Sortie du condensat

Figure 5 : Schéma du CIRRUS (documentation AGA)

Sortie réfrigérant (N, gazeux)
+ vanne de régulation

Arrivée gaz procédé a traiter

Sortie gaz procédé purifié

Retour du condensat liquide

Arrivée azote liquide

Figure 6 : CIRRUS

Le niveau des émissions est alors en relation directe avec la température de condensation.
Celle-ci est fixée a 1’aide d’un automate (fourni avec le CIRRUS) et régulée en modifiant le
débit de 1’agent réfrigérant. Ce régulateur (PID) garantit la stabilit¢ de la température de
condensation en cas de modification subite du flux de gaz issu du procéd¢, de variation de
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pression, ou de fluctuation de température. L’agent réfrigérant utilisé est 1’azote liquide,
notamment en raison de sa faible agressivité a 1’égard de I’environnement. Cette utilisation est
d’autant plus pratique, lorsque, comme dans notre cas, ce gaz est également utilisé pour
alimenter le procédé.

La formation de glace dans I’appareil est possible si le gaz issu du procédé contient de 1’eau
ou une autre substance qui a un point de congélation élevé. Il est ainsi préférable que les
produits traités aient des points de gel inférieurs a -30°C, ce qui n’est pas notre cas.

Pour notre application, la température de consigne est fixée a -30°C, pour limiter les rejets
(P**(-30°C)=5,8.10"bar). En effet, pour des températures plus élevées, le cyclohexane étant
trés volatils, les rejets excederaient la valeur fixée par la norme (cf. Figure 7). Cependant, a
cette température le cyclohexane gele (point de gelée a 6,55°C), ce qui pose quelques
problémes. En effet, au lieu d’étre condensé et éliminé sous forme liquide, le solvant gele, ce
qui conduit a la formation au cours du temps d’un dépot de glace de cyclohexane, dépot qui
finit par boucher les échangeurs et par provoquer une montée en pression dans I’installation.
La durée des expériences est ainsi limitée par ce phénomene, surtout aux forts débits de gaz
procédé. A titre d’exemple, pour une vitesse superficielle de gaz de 10cm/s, I’appareil se
bouche en 15-20 minutes.

0A0

extrapolation

Pression de vapeur (en bar)

T T T T U, 00 1 T T T T

-50 -40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40 50
Température (en °C)

Figure 7 : Evolution de la pression de vapeur en cyclohexane avec la température

Une fois bouché, 1’appareil doit étre dégivré durant 1 a 2 heures a 1’aide d’une résistance
¢lectrique (organe prévu dans le CIRRUS). Pour anticiper ce phénoméne et arréter
I’installation avant qu’elle ne monte en pression, il est primordial de mesurer la pression dans
I’installation.

70



Chapitre II : Montages expérimentaux et conditions opératoires

CIRRUS

Cuve azote liquide

Cadres CO,

Stockage cyclohexane

Figure 8 : Partie extérieure de [’installation

I1.6. Conditions étudiées

Le pilote étant décrit dans son intégralité, il ne reste plus qu’a préciser I’ensemble des
conditions opératoires envisagées.

Trois liquides sont étudiés : I’eau, le cyclohexane et I’olone.

Pour I’eau, le gaz employé est 1’air comprimé alors que pour les milieux organiques, 1’azote
est préconisé (raisons de sécurité).

Les essais sont réalisés a pression atmosphérique et a température ambiante (régulée entre 21
et 28°C selon les saisons).

Trois configurations de base sont envisagées pour la colonne :

_ Distributeur 1 (orifices de Imm) sans plateau,
_ Distributeur 2 (orifices de 0,5mm) sans plateau,
_ Distributeur 1 avec plateaux.

Les gammes de vitesses superficielles de liquide et de gaz balayées pour chaque couple
milieu/configuration sont répertoriées dans le Tableau 5.

eau cyclohexane Olone
. L. u=0-12cm/s u;=0-8cm/s ur =0-8cm/s
Distributeur 1} "5 30 m/s uG=2-12.5cm/s ug=2-12.5cm/s
. L. u=0-12cm/s u;=0-8cm/s ur =0-8cm/s
Distributeur2 |\ "5 »cm/s uG=2-12,5cm/s ue=2-12.5cm/s
Distributeur 1 | ur=0-12cm/s ur=0-8cm/s ur=0-8cm/s
+plateaux ug=2-25cm/s ug=2-12,5cm/s ug=2-12,5cm/s

Tableau 5 : Conditions opératoires étudiées
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III. AQUARIUM

L’utilisation complémentaire de I’aquarium vise deux objectifs assez différents :

_ La caractérisation des distributions de tailles de bulles dans divers liquides. Cette
partie regroupe les études des milieux utilisés en pilote, de la physico-chimie des
liquides purs et des mélanges.

_ La validation de la métrologie locale (taille et vitesse de bulles)

Ces deux applications étant tres différentes, elles engendrent des différences majeures dans
leur mise en ceuvre. Cette distinction est sensible dans 1’ensemble de la description ci-
dessous.

La technique d’analyse associée a 1’aquarium est la prise d’images, technique retenue d’une
part parce qu’elle a fait ses preuves et d’autre part parce qu’elle permet de visualiser les bulles
formées dans un milieu donné, ce qui constitue une information utile pour I’interprétation des
mesures réalisées « en aveugle » sur le pilote.

II1.1. Installations

L’aquarium utilisé est une cuve en verre parallélépipédique (pour éviter toute distorsion
optique) de dimensions 25*25*50cm. La pression est maintenue a la valeur atmosphérique.
Afin d’éviter I’inhalation et le rejet de vapeurs lors de I'utilisation de liquides organiques,
cette cuve est équipée d’un couvercle étanche et sa sortie gaz est reliée a un condenseur. Le
gaz est injecté dans la cuve a 1’aide de deux orifices (trous uniques) de Imm de diameétre,
diametre également utilisé en pilote.

I1I.1.a. Application a la caractérisation des distributions de tailles de bulles
dans différents liquides

La premiere étude envisagée dans cet appareil concerne 1’évaluation de la distribution des
tailles de bulles dans divers milieux, point crucial pour une bonne compréhension des
phénomenes. Cette étude, lourde a mettre ceuvre en pilote, est beaucoup plus aisée a réaliser
en aquarium, appareil facile a purger et a nettoyer et de contenance limitée a 30L de liquide.
Dans cet appareillage, I’effet de la nature des milieux est estimé pour une configuration de
travail donnée, mais il peut également étre couplé a des effets géométriques (effet du diametre
de Dorifice, de la forme des trous, de leur proximité), spatiaux (évolution avec la hauteur dans
la cuve) ou dynamiques (effet du débit gazeux ou d’une circulation liquide), ..., autant de
points non totalement élucidés. Cependant, compte tenu des objectifs et des limites
temporelles de ce travail, ces points ne sont pas tous approfondis. L’étude de I’influence de la
géométrie, déja amorcée en cyclohexane lors d’un post-doc réalisé pour Rhodia a 'INSA de
Toulouse par Salima Moustiri, n’est pas abordée ici. Les aspects dynamiques et spatiaux sont
quant a eux étudiés, car I’effet du milieu dépend probablement du régime d’éjection (c’est-a-
dire de la vitesse d’¢éjection) et de la hauteur des bulles au-dessus de ’injecteur. L’effet de la
circulation du liquide dans 1’aquarium, certes intéressant, n’est pas envisagé, car cette étude
nécessiterait une installation plus complexe (pompe, bac, déflecteurs, ...).
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La cuve utilisée pour cette étude, gracieusement prété par I’'INSA de Toulouse, est représentée
ci-dessous (cf. Figure 9).

cau

X

Reau

7 eau
Milieu 2
adie | © o |
Ta O 0 < zone 3
0 0
Bulles >0 0 3 positions de
0 o < zone2 > la caméra
0O )
0 0 < zone 1
4
| I
Fau B =

(bain thermostaté)

N 7\
‘2 ou > !Q ]

air

Figure 9 : Schéma de I’aquarium utilisé pour [’étude de la physico-chimie

Elle est équipée d’une double enveloppe reliée a un bain thermostaté, permettant dans notre
cas de réguler la température a 25°C. Le gaz utilisé est, comme en pilote, soit I’air comprimé
(pour les milieux aqueux), soit 1’azote (milieux organiques).

Effets dynamiques -

Les débits de gaz utilisés pour cette caractérisation conduisent a des vitesses d’éjection entre 1
et 40m/s, mais le traitement des images n’est possible que jusqu’a 22,1m/s (au-dela, la densité
de bulles est trop forte). Deux rotameétres (R2-15-A et R2-15-C) sont utilisés afin de couvrir
I’ensemble de la gamme de vitesses avec le plus de précision possible (0-0,02L/s et 0-0,1L/s).
Cette gamme de vitesse permet, au vu des nombres de Reynolds associés (cf. Tableau 6), de
balayer les régimes a bulles et le début de la transition vers le régime de jet.

Ug, (m/s) Re, (air) Re, (azote)

1 61 60

5 307 298
10 614 596
15 921 895
20 1229 1193
22 1351 1312
40 2457 2386

Tableau 6 : Nombre de Reynolds a [’orifice pour les essais en aquarium

Les vitesses retenues demeurent cependant faibles par rapport a celles rencontrées en pilote
(entre 13 et 132m/s), mais I’utilisation de vitesses plus fortes en aquarium rendrait tout
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traitement d’images impossible (trop grande densité de bulles). La gamme de vitesse retenue
permet néanmoins de caractériser les vitesses d’¢jection en colonne correspondant a un débit
inférieur a 5m’/h pour le distributeur 1, percé d’orifices de Imm.

Effets spatiaux :

Pour suivre I’évolution des diametres de bulles avec la hauteur, trois zones particulieres sont
¢tudiées (cf. Figure 9) :

_ Lazone | correspondant a la sortie de 1’injecteur,
_ La zone 2 située 10 cm au-dessus de I’injecteur,
_ La zone 3 située 20 cm au-dessus de I’injecteur.

Ces zones se situent largement en dessous de I’interface liquide pour éviter toute interaction
avec les phénomenes de surface (désengagement des bulles). Elles ont une hauteur d’environ
4cm.

II1.1.b. Application a la validation de la métrologie locale

La seconde utilisation de ’aquarium vise la validation des mesures effectuées par bi-sonde
optique (métrologie locale retenue au chapitre III) par comparaison de ses résultats a ceux
obtenus par visualisation. Cette validation est évidemment limitée puisque d’une part les
conditions d’écoulement liquide en aquarium différent radicalement de celles observées en
colonne et que d’autre part I’utilisation de la photographie (pour permettre le traitement
ultérieur des images) limite considérablement la densité de bulles. Néanmoins, il est possible
en aquarium d’injecter des bulles a des vitesses similaires a celles observées en colonne, ce
qui nous offre la possibilité d’analyser les performances de la sonde optique. Ce point est
développé dans la partie réservée au traitement des données par sonde optique (cf. chapitre
[11.B).

Pour cette application, un nouvel aquarium est construit de maniére a pouvoir introduire la
sonde optique en paroi (cf. Figure 10).

Figure 10 : Photographie de I’aquarium de validation de la bisonde (fonctionnant en eau sur
cette photo)
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Cette cuve est en tout point similaire a la précédente si ce n’est qu’elle ne possede plus de
double enveloppe et qu'une des parois de la cuve est percée d’un orifice et munie d’une bride
pour permettre I’insertion de la sonde optique. Les piceces correspondantes sont réalisées en
polypropyléne, maticre a la fois légere et résistante au cyclohexane. Les milieux liquides
utilisés pour cette validation sont ceux utilisés en pilote : I’eau, le cyclohexane et I’olone.

Le débit de gaz n’est pas systématiquement mesuré¢ dans cette étude; on cherche
préférentiellement a retrouver des vitesses de bulles similaires a celles observées en colonne
tout en conservant une densité de bulles compatible avec le traitement d’images. Pour cela,
I’ouverture de la vanne d’entrée de gaz et la pression du gaz sont toutes deux modulées.

I1L.2. Acquisition des données

I11.2.a. Description du montage

Pour I’acquisition des données, le montage utilisé¢ est commun aux deux applications ; il est
schématisé sur la Figure 11.

Cuve étudiée

PC d’acquisition
avec carte

spot

caméra

Figure 11 : Montage expérimental pour la photographie

L’éclairage joue un rdle crucial dans la qualité des images. Il est assuré par un spot placé et
orienté avec soin, afin d’optimiser le contraste entre les bulles et le liquide et d’éviter les
reflets génants.

La caméra est vissée sur un support permettant son déplacement vertical ; elle est reliée a un
PC qui permet I’enregistrement des images en format bitmap.

I11.2.b. Systéme d’acquisition pour I’analyse de diamétre de bulles

Pour réaliser la mesure des diamétres de bulles, les bulles sont filmées a I’aide d’une caméra
monochrome Leutron LV-95 contrélée directement par le PC via la carte PicPort Mono H4 et
le logiciel Leutron Vision. La vitesse de cette caméra peut aller jusqu’a 360images/s, mais
elle est fixée a une valeur modérée de 30 images par seconde pour 1’ensemble des essais.
Cette valeur correspond a un compromis entre le nombre d’images par seconde (pour ne pas
rater de phénomeénes) et le temps d’acquisition (pour avoir un suivi sur un temps représentatif
de I’écoulement, i.e. visualiser suffisamment de bulles), sachant que le nombre maximal
d’images enregistrables par la caméra est de 80 images. En outre, comme la taille de la cellule
filmée est inversement proportionnelle a la vitesse d’acquisition, la fréquence d’acquisition
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retenue offre une fenétre d’observation suffisamment grande pour contenir les plus grosses
bulles présentes dans 1’écoulement.

IT1.2.c. Systeme d’acquisition pour I’analyse de vitesses de bulles

Pour effectuer des mesures de vitesses de bulles, comme envisagées pour la validation de la
bisonde optique, il faut disposer de plusieurs images successives de la méme bulle, donc
travailler a une fréquence d’acquisition ¢élevée. Or la fenétre de visualisation de la caméra
décrite au I1.2.b s’avere trop petite a fortes vitesses pour le suivi des bulles ; un systéme New
Vision technologies NV1000 est alors utilisé.

La caméra associée est une caméra CMOS monochrome pouvant travailler jusqu’a
1825images/s a une résolution pouvant atteindre 1024*1024 pixels. Le systeme d’acquisition
est commandé par le logiciel Matrix Vision Impact.

Les parametres de cette caméra sont déterminés afin de visualiser chaque bulle sur au moins 5
images et de conserver un temps d’acquisition représentatif. La fréquence d’acquisition
retenue est de 51,44 images/s et la fenétre d’observation est d’environ Scm.

IV. CONCLUSIONS

L’installation utilisée pour les essais en pilote permet de travailler en toute sécurité¢ dans des
conditions difficiles (solvant, débits importants). En outre, la fiabilité des appareils utilisés
assure un excellent contrdle des conditions opératoires et donc une bonne reproductibilité des
essais. Cependant, la lourdeur de ces manipulations limite leur diversité. Les essais en
aquarium permettent de compléter les données ainsi obtenues.
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CHAPITREIII. :
OUTILS POUR
LES MESURES
HYDRODYNAMIQUES

L’¢étude hydrodynamique globale et locale de notre colonne constitue le premier volet, et le
plus important, de notre étude. En ce domaine, de nombreuses méthodes de mesures ont été
développées, en particulier pour 1’analyse locale des écoulements. Cependant, peu sont
adaptées a nos conditions d’étude (forts taux de vide, mouvement chaotique des bulles), ce
qui explique en partie le peu d’informations locales disponibles dans ces écoulements.

Ce chapitre est dédié a la mise en ceuvre des « outils » nécessaires a cette caractérisation. Il se
compose de deux parties. La premiere est consacrée a 1’analyse de 1’hydrodynamique globale,
analyse classique et fiable quelles que soient les conditions d’étude, alors que la seconde
s’attache a la mesure plus délicate des grandeurs locales. Chacune de ces parties se découpe
en trois paragraphes : le premier est consacré¢ au choix de la méthode de mesure la plus
adaptée, le second décrit sa mise en ceuvre et le troisieme le traitement associ¢ le plus
appropri¢ pour notre étude. Ce dernier paragraphe fera 1’objet d’une attention particulicre
pour la mesure locale, car 1’ascension chaotique des bulles perturbe fortement le traitement
des données.

PARTIE A. : HYDRODYNAMIQUE GLOBALE

L’analyse de I’hydrodynamique globale est certes une approche rudimentaire, mais elle est
fiable et fournit a elle seule déja de nombreuses informations. En outre, elle permet de vérifier
la validité des mesures locales, moins adaptées aux conditions industrielles.

A.l. METROLOGIES GLOBALES

Les métrologies globales permettent d’accéder a quatre types d’informations concernant la
structure générale de 1I’écoulement gaz-liquide :

_ Le taux de vide,
_ Le régime hydrodynamique de bullage,
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_ Les populations de bulles les plus représentées : estimation de leur nombre, de leur
vitesse et éventuellement de leur taille par désengagement dynamique du gaz,
_ Le degré de mélange de chaque phase ou degré de « dispersion ».

A.L.1. Taux de vide

Le taux de vide est la mesure globale la plus usitée : facile d’acces, elle renseigne sur le
volume gazeux contenu dans le contacteur. Les méthodes de mesure les plus classiques sont
répertoriées dans le Tableau 1.

Principe Appareil Limites

Transparence du contacteur

Dégazage . (pour les méthodes visuelles)
. Visuellement \ .
(mesure du volume occupé par le Caméra Probléme en présence de
gaz a la suite du démarrage ou de . mousse ou lorsque le niveau
A . . Sonde de niveau . R
I’arrét de la circulation gazeuse) liquide est trés fluctuant [Boyd

et Varley (2002)]

Sonde a impédance

. . , o
Modification d’une propriété du Tomographie (rayons X, gamma, | Lourd, colteux

milieu -\
neutrons, lumicére, ultrasons)
Perte de charge Capteurs de pression
Tracage Lourd

Tableau 1 : Méthodes classiques de mesure du taux de vide global

A.L.2. Régimes hydrodynamiques

Pour déterminer les transitions entre les régimes de bullage, différentes méthodes
expérimentales ont été élaborées : la visualisation directe, la mesure de taux de vide ou
I’analyse des fluctuations de signaux (tels que pression, température, ...).

La visualisation directe est la méthode la plus ancienne et celle qui a permis de mettre en
évidence le concept de régimes. Les photos de Jones et al. (1975) explicitent ainsi clairement
les principes de reconnaissance des régimes a partir de la seule observation de 1’écoulement.
Cette méthode est assez arbitraire et se limite aux réacteurs et milieux transparents.
Néanmoins, de par sa simplicité, elle sert encore souvent de référence [Benett et al. (1999),
Lin et al. (2001)]. Elle a méme récemment trouvé un nouvel essor avec l’arrivée de la
tomographie qui fournit la répartition du gaz sur une section de colonne [Harvel et al. (1996),
Bennett et al (1999), Nedeltchev et al. (2003)], mais au prix d’une lourdeur de calcul non
négligeable.

L’analyse du degré de vide est également trés employée pour caractériser les régimes
hydrodynamiques, car elle permet une analyse directe et relativement simple des données [Lin
et al. (2001)]. Elle regroupe trois approches : 1’analyse directe de I’évolution du taux de vide
avec la vitesse superficielle de gaz, I’analyse en flux de dérive et 1’analyse des courbes de
désengagement (moins utilisée).

Enfin, un lien entre les régimes hydrodynamiques et les fluctuations de signaux a été
explicité durant la derniere décennie : 1I’évolution du taux de vide en fonction du temps est
trés fluctuante en régime hétérogéne alors qu’elle est quasiment stable en homogene. Cette
approche est complexe, puisqu’elle exploite la projection en une dimension de phénomenes
tridimensionnels, mais elle se veut plus objective et plus générale que les précédentes.
Plusieurs types d’analyse sont envisageables : 1’analyse statistique [Jones (1975), Tutu
(1982), Drahos et al. (1991), Letzel et al. (1997a et b), Vial et al. (2001)], I’analyse temporelle

78




Chapitre III : Outils pour les mesures hydrodynamiques

[Drahos et al. (1991), Groen et al. (1995), Vial et al. (2000, 2003)], I’analyse spectrale (ou
fréquentielle) [Glasgow et al. (1984), Hofman et Gasche (1988), Zheng et al. (1988), Letzel et
al. (1997), Drahos et al. (1999), Vial et al. (2000)], I’analyse fractale ou chaotique [Letzel et
al. (1997), Vial et al. (2000), Letzel et al. (1999), Kang et al. (1999, 2000), Lin et al. (2001)]
et plus récemment I’analyse en vaguelettes [Vial et al. (2003), Kulkarni et al. (2001), Olmos
et al. (2003)]. Néanmoins, la mise en oeuvre de ces méthodes n’est pas triviale : elle nécessite
d’une part un placement adéquat des capteurs au sein de 1’écoulement et d’autre part une
dynamique de I’écoulement modérément chaotique [Lin et al. (2001)]. Parmi les signaux
exploitables (pression, température, ondes acoustiques, taux de vide, ...), la grandeur la plus
utilisée est de loin la pression, car sa mesure est simple, fiable, robuste, bon marché et non
intrusive.

A.L3. Distribution de taille de bulles : Désengagement dynamique de
gaz (DDG)

Cette méthode, dé¢ja abordée au chapitre 1 (§1.2.e), est la seule méthode globale permettant
d’approcher les populations de bulles. Elle consiste a suivre I’évolution au cours du temps de
la hauteur de la dispersion gaz-liquide (ou celle du taux de vide) aprés 1’arrét brutal des
alimentations liquide et gaz. Pour cela, les moyens disponibles rejoignent ceux de paragraphes
précédents (photographie, rayons v, conductivité, ...), mais le plus adapté et le plus utilisé est
sans conteste le capteur de pression [Hofman et Gasche (1988), Luo (1993), Deshpande et al.
(1995), Vial et al. (2000), Fransolet et al. (2002)]. Il permet en effet d’effectuer des mesures
rapides et précises, et ce méme en colonne opaque, en liquide moussant, en température et en
pression [Luo (1993)].

A.1.4. Mélange dans chacune des deux phases : tracage

Pour caractériser 1’écoulement d’une phase dans un appareil, la technique de tracage ou de
détermination du temps de séjour (DTS), méthode de base en génie des procédés, est
couramment utilisée. Elle repose sur le suivi au cours du temps de la concentration d’un
traceur, injecté sous forme de créneau ou d’impulsion (injection instantanée) au temps initial.
En milieu diphasique, cette mesure permet d’une part de déterminer le taux de vide, mais
¢galement de caractériser le degré de mélange au sein d’une phase et de mettre en place un
modele d’écoulement. Le mélange est couramment caractérisé soit par un coefficient de
dispersion (ou un nombre de Peclet), soir par un nombre de réacteurs parfaitement agités en
série.

A.LS. Bilan

Cet apercu des mesures globales envisageables conduit a choisir une méthode de mesure de
pression pour la caractérisation de la phase gaz, car elle est la seule qui permette, dans nos
conditions opératoires, d’accéder a toutes les informations énoncées ci-dessus (exception
faite du cas particulier du degré de mélange). En outre, ’utilisation de capteurs de pression
est trés prometteuse, car elle est simple, robuste, bon marché et utilisable quelles que soient
les propriétés du liquide et la géométrie du contacteur (transparent ou non). Elle présente
de plus ’avantage majeur de permettre I’obtention de taux de vide globaux sur différentes
portions du contacteur, et ce sans nécessiter l’interruption de I’écoulement.
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Pour caractériser la phase liquide, la méthode retenue est le tracage. Cette analyse conduit
a Détablissement d’un modéle pour la phase liquide, modéle requis pour la mesure
ultérieure du transfert de matiére (cf. chapitre V).

Il s’agit a présent de détailler successivement la mise en oeuvre de ces deux techniques.

A.Il. CARACTERISATION DE LA PHASE GAZ : CAPTEURS
DE PRESSION

A.IL.1. Mise en ceuvre des capteurs de pression

Les capteurs de pression retenus pour caractériser la phase gaz sont choisis en fonction de leur
robustesse et de la possibilité d’enregistrer leur signal en continu. Il s’agit de capteurs
différentiels capacitifs « intelligents » Brooks (cf. Figure 1) ; leur membrane en céramique
offre une excellente résistance tant mécanique que chimique et permet d’encaisser de
brusques variations. En outre, leur précision est excellente : £0,075% de I’étendue d’échelle.

Figure 1 : Capteurs de pression Brooks utilisés

Pour la mise en ceuvre de ces capteurs, des prises de pression en paroi sont réparties sur toute
la hauteur de la colonne, de manic¢re a connaitre les pertes de charges (et indirectement les
taux de vide) et leurs évolutions sur les différentes portions de la colonne (cf. Figure 2).
L’espacement moyen retenu entre chaque piquage est de 10cm (soit la moiti¢ de 1’espace
entre deux plateaux, dans le cas ou la colonne est équipée de plateaux). Tous les piquages ne
sont toutefois pas utilisés simultanément et les capteurs de pression, au nombre de 7, sont
placés par défaut comme indiqué sur la Figure 2, c’est-a-dire sur des portions de colonne de
20cm de haut environ. Seul le capteur DP6 fait exception et délivre un taux de vide global sur
toute la colonne.

Les données issues de ces capteurs sont enregistrées a une fréquence comprise entre 1 et
10Hz.
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Sortie gaz

sonde de niveau

80 mm
V} /7:5 ~— Sortie liquide

D

Sonde température T4

Orifices pour les

\ @@ - sondes locales

® Prises de pression

1598

Arrivée
liquide

Figure 2 : Position des capteurs de pression dans la colonne

La Figure 3 présente un exemple des signaux de pression obtenus. Elle se compose de quatre
parties : la ligne de base (absence de gaz), ’essai (gaz injecté), le désengagement (rapide)
suite a I’interruption de I’injection du gaz et le retour a la ligne de base.

10
base essai désengagement
5 4
DP
z 0+ . -
é 100 400 500 600 70
rt DP4
g -5
3 DP3
(]
o
Q
5
A -10 A DP6
-15 4
«—DP7
-20
Temps (en :s)

Figure 3 : Exemple de signaux des capteurs de pression (cyclohexane, distributeur 1, débit
liquide nul, ug=10,84cm/s)
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Il est a noter que, selon le branchement de chaque capteur de pression, les différences de
pression sont tantdt positives, tantot négatives. En outre, ces signaux sont globalement peu
bruités, exception faite du signal issu du capteur DP7 en cours d’essais, car celui-ci est placé
dans la zone de désengagement, ou le taux de vide est probablement tres fluctuant.

A.IL.2. Traitement des données issues des capteurs de pression

Les données des capteurs de pression recueillies sont exploitées pour atteindre le taux de vide
et les régimes de bullage. Des essais de désengagement sont également envisagés. Par contre,
I’analyse fréquentielle est écartée, car la faible fréquence d’acquisition et la mesure d’une
pression différentielle sur un compartiment et non d’une pression absolue en un point limitent
son application.

A.lIl.2.a. Taux de vide global

AJdlL2.a.a. Calcul

Le taux de vide est déduit de la différence de pression (AP=P,-P;) (cf. Figure 4) par :

fy=—or (eq.1)
¢ p,ghh
o o
h | 6% Py = prgh, + py gAh+ py ghs
R -O-O-O-Q- P o=p,gh + p,gh,
Ah¢ __O_QD_ Soit :
oo P =P, =p,g(h—hy)— p, ghh
OOO = p,8Ah— p, gAh
o o L
hy | hy |00 =p 8Ah—(1-¢5)p,gAh  (p,, négligé)
° o ° = p,8&;Ah
o o
v O P2 P]

Figure 4 : Calcul du taux de vide a partir des pertes de charge
A.IlL2.a.B Fiabilité

e Pour évaluer la fiabilité de ces mesures, la cohérence de la valeur du taux de vide global
dans la colonne est validée dans un premier temps par pesée de la différence de liquide (eau)
dans la colonne avant et aprés le bullage, c’est-a-dire entre la colonne pleine et la colonne
ayant ¢liminé par la surverse le volume de liquide occupé par le gaz. Cette méthode de purge,
peu fiable et peu reproductible, permet de vérifier les ordres de grandeur fournis par les
capteurs de pression, méthode plus précise et trés reproductible (cf. Tableau 2).
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Débit gazeux Taux de vide par DP Taux de vide par purge
10m’/h 24,7% 19,7%
4m’/h 10,1% 12,0%
14m’/h 19,0% 23,4%
8m’/h 22,8% 18,7%
6m’/h 11,3% 16,2%
12m’/h 27,5% 22,7%
Tableau 2 : Comparaison des taux de vide issus des capteurs de pression et de la purge de la
colonne

e Ensuite, 1’accord entre les données des différents capteurs est vérifi¢ en comparant la
somme des pertes de charge sur la colonne a la valeur délivrée par le capteur DP6 qui englobe
toute la colonne (cf. Figure 2).

La Figure 5 montre une bonne adéquation entre ces deux grandeurs (écart inférieur a 2%) :
tous les capteurs fonctionnent correctement et les taux de vide issus des différents capteurs
sont fiables.

0,40 0,40

. a. Distributeur 1, d;=1mm . s b. Distributeur 2, d,=0,5mm
0,30 1 v " 0,30 | v .
' -
3 0,25 + v 3 0,25 4 . "
éo,zo— . PR “ é 0.20 3

0,15

. )

0,10 4 L] 0,10

0.05 # cau dist] DP6 calculé 0.05 | # cau dist2 DP6 calculé
m cau dist] DP6 mesuré : W cau dist2 DP6 mesuré
0,00

0 0,05 0,1 0,15 0,2 0,25 03 0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30
Vitesse superficielle de gaz (en m/s) Vitesse superficielle de gaz (en m/s)

Figure 5 : Comparaison des taux de vide globaux issus du capteur DP6 et de [’ensemble des
autres capteurs (eau, débit liquide nul)

Remarque :
Lorsque la méme comparaison est effectuée en présence des plateaux (cf. Figure 6), ’écart

entre les courbes des taux de vide calculé et mesuré augmente. En effet, il existe, pour les
capteurs DP1 a DP4, 2cm non explorés entre chaque prise de pression (cf. Figure 2), zones
ou, en présence de plateaux, le taux de vide est, a débit liquide nul, trés supérieur a celui dans
le reste de la colonne (voir chapitre IV). L’écart entre les deux mesures est alors di a la prise
en compte de zones avec le capteur DP6 non considérées en faisant la somme des pertes de
charges des autres capteurs.
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0,40
M cau distl+plateaux DP6 mesuré :
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Figure 6 : Comparaison des taux de vide globaux issus du capteur DP6 et de [’ensemble des
autres capteurs dans le cas des plateaux (eau, debit liquide nul)

¢ Le point suivant concerne 1’effet de la position transversale des piquages sur la mesure de la
perte de charge.

Sur notre colonne, tous les piquages couramment utilisés sont alignés axialement. Il s’agit ici
de déterminer si les valeurs de taux de vide ainsi obtenues différeraient si ces piquages étaient
disposés différemment, ce qui revient a analyser la sensibilité¢ de la mesure a I’écoulement a
proximité du capteur. Pour cela, des essais sont réalisés en plagant sur une méme section deux
capteurs de pression connectés sur des piquages différents, comme indiqué sur la Figure 7.

Figure 7 : Positions de deux capteurs de pression sur une méme section

Quel que soit le débit de gaz envisage, les écarts de taux de vide entre les deux mesures
demeurent toujours inférieurs a 0,3%. Le taux de vide mesuré est donc représentatif de la
portion de colonne étudiée et ne dépend ni des phénoménes a proximité du capteur, ni de la
position du capteur, ni du capteur utilisé.

e Enfin, la répétabilit¢ des résultats s’aveére excellente, comme le montrent les courbes
présentées dans le chapitre IV faisant figurer I’ensemble des points obtenus.

La mesure du taux de vide global par capteurs de pression est une mesure tres fiable quel
que soit le milieu et les débits. Elle permet d’évaluer le taux de vide sur différentes sections
de colonne et d’ainsi estimer les évolutions axiales et les effets des différents paramétres
testés. En outre, elle constitue une mesure de référence indispensable a la validation des
résultats locaux obtenus.
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A.IL.2.b. Désengagement Dynamique du Gaz (DDG)

Des essais de Désengagement Dynamique du Gaz sont réalisés. La Figure 8 montre un
exemple des courbes obtenues (zoom de la Figure 3 sur la zone de désengagement). Il découle
de ces essais que le retour a la ligne de base des capteurs se fait chronologiquement du bas
vers le haut de la colonne. Ces essais ne sont cependant pas analysés davantage, car les
signaux obtenus s’y prétent mal : des portions de droites ne peuvent pas €tre clairement
identifiés sur les courbes de désengagement. Cela suggere que, dans nos écoulements, les
distributions de bulles sont plutot étalées.

DP1 /
ASANSS NN
[ DP2

0 7 T
306 W 20 330 340 350 360 370 380 390 401

DP4
N l DP3_

DP6

Perte de charge (mbars)

-20

Arrét gaz

Temps (en s)

Figure 8 : Signaux de pression dans la zone de désengagement (cyclohexane, distributeur I,
debit liquide nul, ug=10,84cm/s)

A.IL.2.c. Régimes hydrodynamiques

L’analyse des régimes hydrodynamiques est réalisée a partir des courbes de taux de vide (en
fonction de ug), dont la fiabilit¢ a ét¢é montrée précédemment. Parmi les trois approches
classiques énoncées au §A.I1.2 (analyse directe, en flux de dérive et a partir des courbes de
désengagement), seules les deux premieres sont utilisées, le désengagement ayant montré ses
limites (cf. paragraphe précédent). La mise en ceuvre de ces méthodes est reprise en annexe
MI.C.

A.I1.3. Conclusion

Pour conclure, les capteurs de pression permettent de caractériser I’hydrodynamique
globale de notre installation avec une bonne fiabilité. Ils fournissent des indications en
terme de taux de vide, de régimes de bullage, voire de vitesse moyenne de phase (rapport
ug/&g), données intéressantes servant en outre de base solide a ’interprétation des données
locales.
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A.Ill. CARACTERISATION DE LA PHASE LIQUIDE :
DETERMINATION DES TEMPS DE SEJOUR

La détermination du temps de séjour constitue dans cette étude la seule investigation de la
phase liquide. Elle est réalisée en injectant quasi-instantanément 8 al0g de KOH en pied de
colonne, et en suivant par mesure de conductivité 1’évolution de la concentration en sel en
entrée et en sortie de colonne. La mesure en entrée permet de caractériser 1’injection de sel et
sa similarité a un signal de type Dirac.

Les données sont ensuite traitées par la méthode des moments pour obtenir le nombre de RAC
en série donnant le méme signal de sortie. L’ensemble de la procédure conduisant a cette
mesure ainsi que sa validation sont détaillés en annexe I1I.A.

Sortie gaz

E Mesure de
‘ conductivité
o

Entrée

ir Sel : KOH (8-10g)
liquide

Figure 9 : Représentation des essais de DTS

A.IV. CONCLUSIONS

Les deux phases sont caractérisées de facon globale. Les données obtenues sont les
rétentions, les vitesses moyennes de circulation et les structures d’écoulement.
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PARTIE B : HYDRODYNAMIQUE LOCALE

L’incontournable besoin de connaissances concernant [’hydrodynamique locale des
¢coulements gaz-liquide a engendré le développement fulgurant de métrologies variées dans
les deux derniéres décennies. De nombreuses revues les répertorient, la plus récente en la
matiere étant celle de Boyer et al. (2002). L’ensemble de ces méthodes est brievement listé
ici, mais seules celles susceptibles d’étre retenues dans notre cas sont détaillées. Une fois une
métrologie choisie, sa mise en ceuvre sur le pilote est décrite, puis la question plus délicate du
traitement de données est posée.

B.I. METROLOGIES LOCALES

Les métrologies locales sont classées d’une part selon leur caractére intrusif ou non intrusif et
d’autre part selon leur principe de base. Les méthodes intrusives sont ensuite distinguées
selon la phase qu’elles permettent de caractériser. Seules les grandes lignes sont rappelées ici.

B.I.1. Métrologies non intrusives

Les métrologies non intrusives sont souvent préférées (ou préférables !), car elles permettent
de caractériser 1’écoulement sans le perturber. Parmi elles, les méthodes de visualisation
occupent une place privilégiée : trés utilisées, elles se limitent toutefois en colonne a bulles a
I’analyse de la zone en proche paroi et a des écoulement a faible taux de vide. Elles sont dans
notre étude largement utilisées pour les essais en aquarium (effet de la physico-chimie du
milieu et validation de la métrologie locale choisie), appareil adapté a leur utilisation. Le
traitement de données associé est reporté en annexe I11.B.

D’autres méthodes telles le tracage, la tomographie et les méthodes laser (LDA, PIV, PIS,
...) ont également pris leur essor au cours des derni¢res années, mais aucune n’est vraiment
adaptée a nos conditions, car elles deviennent inutilisables en réacteur non transparent, a forte
densité de bulles et en présence de phénomenes non stationnaires. Par ailleurs, ces méthodes
sont souvent difficiles d’emploi et trés cotliteuses.

B.1.2. Métrologies intrusives de caractérisation de la phase liquide

De maniére générale, les méthodes intrusives doivent respecter les quatre conditions suivantes
[Werther et Molerus (1973)] :

_ Permettre la mesure de variables locales,

_ Perturber le moins possible I’écoulement (i.e. avoir des dimensions mécaniques
adéquates),

_ Détecter de brusques variations,

_ Etre déplagable.

Deux métrologies locales intrusives permettent de caractériser la phase liquide, c’est-a-dire de
déterminer sa vitesse : le tube de Pitot et ’anémométrie thermique.
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Dans notre étude, I’utilisation des tubes de Pitot n’est pas retenue, car ces tubes sont
fortement perturbés par la présence d’un grand nombre de bulles. Par ailleurs, 1’information
fournie par cette technique est limitée a la vitesse moyenne du liquide, parametre certes
important, mais qui ne permet pas de caractériser 1’hydrodynamique locale (pas d’acces a la
turbulence). Un travail pour son adaptation a nos conditions opératoires serait par conséquent
peu judicieux.

L’anémométrie thermique est quant a elle une méthode intrusive treés répandue pour I’étude
des caractéristiques hydrodynamiques locales des liquides ; en écoulement a bulles, elle
permet d’accéder conjointement aux données de taux de vide, de vitesse liquide (1 a 3
composantes selon les sondes) et de turbulence, et ce méme pour des taux de vide supérieurs a
10% [Garnier et al. (2002)]. Elle repose sur les échanges thermiques entre la sonde et
I’écoulement, mais ne fournit les informations souhaitées qu’a condition que 1’écoulement
soit a température et propriétés thermiques uniformes. Bien que trés attrayante, du fait de son
accés quasi-unique a la turbulence, I’anémométrie thermique n’est pas retenue pour nos
essais, car le maintien d’une température constante dans le liquide ne peut étre assuré du fait
de I’entrée dans la colonne d’un fort débit de gaz froid (azote issu de la cuve d’azote liquide
en milieu cyclohexane). En outre, dans nos écoulements, la présence d’un trés grand nombre
de bulles rendrait le signal di au liquide trés minoritaire et difficile a interpréter.

L’hydrodynamique locale de la phase liquide n’est pas abordée dans cette étude ; seule
Phydrodynamique globale de I’écoulement liquide est étudiée, via les mesures de dispersion
par DTS.

B.1.3. Métrologies intrusives de caractérisation de la phase gaz

Le Tableau 3 récapitule les métrologies locales intrusives classiques de caractérisation de la
phase gazeuse. Parmi elles, la sonde optique semble la plus adaptée a nos conditions
opératoires, puisqu’elle est utilisable a forts taux de vide, en milieu non conducteur et en
colonne opaque. Cette technique posséde cependant encore des lacunes, car I’intrusivité des
sondes induit des perturbations, fonctions de la géométrie de la sonde retenue (déformation et
déviation de bulles notamment).

Méthode Données Limites

Milieux conducteurs

Sonde électrochimique d . . ” .
q B Mises au point nécessaires

Milieux conducteurs

Réseau de fils conducteurs Distribution dg Perturbation majeure de I"écoulement

Sonde ultra-sonore (US) dgoua Développements nécessaires
Cofit

. Traitement complexe

Sonde ultra-sonore a effet Doppler | vg Taux de vide failz)le
Vitesse de bulles uniquement

Pique-bulles simple £g Sonde résistive : milieux conducteurs
Sonde optique : fragilité, colit

Pique-bulles double €G, Vg, dp Traitement complexe (pour sondes doubles)

Sensibilité a I’orientation sonde (pour sondes doubles)

Tableau 3 : Métrologies locales intrusives de caractérisation de la phase gazeuse

Parmi les types de sondes optiques les plus classiques (sondes en U, sondes pointues ou
pique-bulles et sondes a bulbe), les pique-bulles sont les plus courantes. Elles sont en outre
souvent considérées comme la métrologie la plus précise en systeme diphasique a fort taux de
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vide. Elles se composent classiquement d’une (ou deux) fibre(s) optique(s) en quartz
entourée(s) d’une gaine protectrice (téflon). Leur extrémité, effilée par étirement ou par
polissage, est dénudée sur environ lcm pour permettre la mesure. En milieu agressif
(présence de particules solide), pour une meilleure résistance, la pointe sensible peut €tre en
saphir. Son diametre doit étre le plus fin possible de maniére a percer la bulle en minimisant
sa déformation et son retard. Pour cela, il est toujours inférieur a 200um et méme souvent a
50um. Ainsi, toutes les sondes en fibre optique ont des extrémités trés fines par rapport aux
dimensions des bulles étudiées.

Ces sondes sont mono-fibres lorsque seule la mesure du taux de vide est recherchée ou bi-
fibres (ou plus) lorsque des données de vitesses de bulles et de taille sont souhaitées. Il existe
toutefois aussi des mono-sondes profilées [Cartellier (1998), Cartellier et Barrau (1998a et b),
Barrau et al. (1999)], permettant d’accéder aux mémes informations que les bi-sondes ; elles
ont été développées par 1’équipe de A. Cartellier (LEGI de Grenoble) [Cartellier (1992)]. Ces
sondes, couplées a un traitement du signal en temps réel attractif [Cartellier et al. (1996),
Barrau et al. (1999)], ont en outre déja été testées, avec succes, avec des fluides organiques,
dont le cyclohexane, et dans des conditions opératoires difficiles en températures, pressions et
vitesses.

Envisagé et test¢ dans un premier temps, ce type de sondes n’a finalement pas été retenu, leur
fragilité¢ nécessitant de trop fréquentes réparations. Notre choix s’est alors orienté vers les
sondes optiques doubles du commerce (RBI). Leurs principales caractéristiques sont
répertoriées dans le Tableau 4.

Conditions d’utilisation Données Avantages Inconvénients
v Utilisable dans une | & Intrusive

eRésistance a  hautes large gamme de | & Cheére

températures'” et températures, pressions et | a Nécessité de déplacer la
pressions'” ¢ Degré de vide produits sonde pour avoir un profil
e Degré de vide <20% v Temps de vie long & Importance de

e Utilisable dans de| ¢ Taille des bulles ¥ Temps de réponse court | ’orientation de la sonde
nombreux milieux @ v Signal net a Choix des seuils du
e Milieu non inhibiteur de | ¢ Vitesse des bulles ¥ Bonne précision traitement  du  signal
coalescence® v Utilisable en colonne | délicat

e Vitesses jusqu’a 20 a opaque et circulaire A Problémes en milieux
50m/s v Utilisable avec des |inhibiteurs de coalescence

milieux non conducteurs

@ Les mesures sont généralement réalisées a des températures modérées mais restent possibles a températures plus élevées (100-175°C).
Certaines sondes de conception particuliere peuvent méme travailler entre —170 et +300°C.

@ Les sondes optiques de base ne sont pas utilisables sous hautes pressions, mais le constructeur (RBI) peut les traiter (sonde en saphir) de
maniére a assurer leur étanchéité dans ces conditions. Certaines sondes peuvent ainsi travailler sous 150 bars.

@ Les sondes optiques ne fonctionnent bien que si la phase liquide les mouille correctement.

“ En milieu inhibiteur de coalescence, les bulles sont trop petites et rigides et la fibre optique ne parvient pas a percer les bulles.

Tableau 4 : Caractéristiques classiques des bi-sondes

Ces sondes constituent certes la meilleure solution a notre probléme mais le traitement du
signal associé¢ pose de nombreux problémes a fort taux de vide, sans écoulement porteur. En
effet, la détermination des vitesses et des diamétres de bulles repose sur des hypotheses
fortement discutables (vitesse parall¢le a la sonde, hypothése de forme, ...). Ce traitement est
détaillé au §B.III.
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B.I1. MISE EN (EUVRE DE LA BI-SONDE OPTIQUE

B.I1.1. Partie sensible des sondes optiques utilisées

Les sondes optiques utilisées sont des bi-sondes commerciales RBI a extrémité effilée (cf.
Figure 10a).

Figure 10 : a. Photo d’une bi-sonde b. Schéma des phénomenes optiques dans une
optique RBI droite fibre optique

Une lumiére infra-rouge est introduite dans chacune de ces fibres via un boitier opto-
¢lectronique ; une partie de ce flux lumineux s’échappe a travers la pointe alors que son
complément est réfléchi, dévié vers une photodiode a 1’aide d’une lame semi-transparente
associée a un prisme (cf. Figure 10b), et renvoyé vers le boitier opto-électronique.
L’importance du flux lumineux réfléchi dépend de I’indice de réfraction du milieu ou se
trouve la sonde (loi de Snell), c’est-a-dire dans notre cas le liquide ou le gaz. Aprés
amplification du flux réfléchi, un signal caractérisant la nature du fluide autour de la pointe
est obtenu sous la forme de créneaux (cf. Figure 10b) : les parties hautes correspondent au gaz
(majorité de lumiére réfléchie) et les parties basses au liquide (majorité de lumiére réfractée).
Ces sondes ont les caractéristiques mentionnées dans le Tableau 5. Le temps de montée du
signal est tout a fait satisfaisant puisqu’il est trés inférieur au temps de passage d’une bulle sur
la sonde. Ce dernier est estimé a 1 ms par Larue de Tournemine (2001) et & Sms minimum par
Suzanne et al. (1998) (pour des bulles de 2mm en liquide stagnant) ; il est de I’ordre de 2ms
dans notre cas.

Diamétre de la partie sensible ~ 40pum
Temps de montée du signal ~0,5alyus
Vitesse maximale de I’écoulement 30m/s

Tableau 5 : Caractéristiques des sondes RBI

Pour que la bi-sonde puisse fournir, outre la mesure du taux de vide, celle de la vitesse et de la
taille des bulles, elle doit étre placée face a la direction de 1I’écoulement [Choi et al. (1990)], et
la distance entre les deux pointes doit étre précisée.

La géométrie de la sonde peut jouer un role important dans la représentativité des mesures
d’une part en limitant les interactions bulles sonde (aplatissement, rotation, déviation,
coalescence, rupture) et d’autre part en fixant la bulle la plus petites mesurable [Buchholtz et
al. (1981)]. En outre, dans notre écoulement, ou le mouvement des bulles est chaotique
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(mouvement transversal par rapport a la direction de la sonde), il est particuliérement délicat
de trouver un bon accord entre la distance entre les fibres (1;,) et la taille des bulles (dg). Cette
distance résulte d’un compromis : elle doit étre suffisamment faible pour repérer le passage
d’une méme bulles sur les deux fibres, mais pas trop pour éviter une mauvaise estimation de
la vitesse [Sanaullah et al. (2001)].

Dans cette optique, certains auteurs ont défini des critéres d’espacement entre les fibres (1;2)
en fonction de la taille des bulles (dg) attendue. Les valeurs préconisées varient selon les
auteurs, mais restent dans les mémes ordres de grandeurs :

[
_0,6< a;—z <1 [Le Corre et Ishii (2002)] (eq.2)
B
/
_0,5< ai—z <2 [Wu et al. (2001)] (eq.3)

B

Ces criteres, assez restrictifs, établis pour des bulles sphériques idéales, devraient permettre
d’adapter les caractéristiques de la sonde a utiliser a I’écoulement [Buchholz et al. (1981), Le
Corre et Ishii (2002)]. IIs montrent cependant surtout la difficulté a utiliser des bi-sondes (ou
toute autre technique d’ailleurs [Buchholz et al. (1981)]) en présence d’une large gamme de
diameétres de bulles. Par ailleurs, I’adaptation envisagée est délicate, car elle nécessiterait la
connaissance préalable des diametres a mesurer.

Selon ces critéres, dans notre cas, pour une taille de bulles moyenne de Smm, il faudrait que
112 soit supérieur a 2,5mm, mais cela diminuerait le nombre de bulles associées ainsi que la
proportion de petites bulles détectées. Le choix d’une distance inter-fibre est donc trés délicat
lorsque la distribution de taille de bulles est tres étalée.

Les espacements classiquement rencontrés sont reportés dans le Tableau 6. Pour notre part,
les €carts entre les deux fibres (1;2) des bi-sondes utilisées sont (d’apres le constructeur RBI) :
1,0mm, 1,5 mm, 1,7mm et 2,0mm.

Auteurs

Distance entre fibres

Appareil

Werther et Molerus (1973)

3,6mm

Lit fluidisé

Buchholz et al. (1981)

0,2mm pour dg<Imm

Colonne a bulles a faible g5

Moujaes et Dougall (1987)
Moujaes (1990)

1,295mm

Cellule d’étalonnage

Frohlich et al. (1991) 0,7mm Airlift

Revankar et Ishii (1992) 2-5mm Colonne a bulles, ug=0-12cm/s, dist. par capillaire
Cartellier et al. (1996) 1,08mm Cellule d’étalonnage

Suzanne et al. (1998) 3,.8mm Ecoulement gaz-liquide avec e6=1%
Wu et Ishii (1999) 2,65mm Cellule de calibration

Hibiki et al. (2001) 2-3mm Colonne a bulle co-courant

Magaud et al. (2001) 1,0mm

Larue de Tournemine (2001) | 3,Imm Colonne a bulles co-courant
Sanaullah et al. (2001) Smm Co-courant ascendant

Yang et al. (2001) 1,2mm

Kiambi (2003) 3,Imm Airlift externe

Tableau 6 : Distance entre fibres couramment observées dans la littérature

La précision de ce type de sonde a été évaluée par différents auteurs. Les résultats obtenus

pour deux d’entre eux sont répertoriés dans le Tableau 7.
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Magaud et al. (2001) Garnier et al. (2002)
Taux de vide (précision) 5% 5%
Taux de vide (reproductibilité) 5%
Vitesse de bulle (précision) 15% <10%
Cordes (précision) 25%
Cordes (reproductibilité) 10%
Fluctuations de vitesse 15%

Tableau 7 : Précision des mesures effectuées par bi-sonde

Dans notre installation, des tests de reproductibilité ont été réalisés (pour des essais dont la
vitesse superficielle de gaz est répétable a + 4%) (cf. Tableau 8) : la reproductibilité est de
I’ordre de 5 a 8%, selon la grandeur mesurée.

Grandeurs Reproductibilité Remarque
Taux de vide Ecart < 5% ereg qe
Nombre de bulles Ecart <5% Lraozciirog;lgit;blhte diminue en
Corde moyenne Ecart < 8% P P
Vitesse moyenne Ecart < 6%

Tableau 8 : Répétabilité des essais réalisés avec notre bi-sonde optique

B.I1.2. Canne-support des sondes optiques utilisées

Pour permettre I’introduction de ces sondes optiques dans notre colonne, une canne-support a
¢été concue.

Afin de réaliser des profils radiaux a différentes hauteurs de colonne (en maintenant
I’étanchéité de I’installation) et en présence de plateaux, les sondes utilisées sont introduites
par la paroi. Comme les résultats sont sensibles a 1’inclinaison de la sonde par rapport a
I’écoulement [Cartellier et al. (1996)], le support doit étre coudé pour que les fibres puissent
étre orientées dans le sens de 1’écoulement. Pour s’adapter a nos conditions difficiles (forts
débits, fortes contraintes mécaniques), la sonde est insérée dans un tube inox, comme décrit
par la Figure 11. Enfin, pour minimiser les perturbations liées a la présence de la sonde, le
tube inox proche des pointes a été choisi aussi fin que possible.

350mm
IR ev— )

20mm :I ("
env 1.0

A
\ 4
A
v

ou 1,5mm

¢ = 12mm

Figure 11 : Bi-sonde optique et son support
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B.I1.3. Description du systéme d’insertion dans la colonne

Pour maintenir cette sonde en place et permettre son déplacement radial en conservant une
parfaite étanchéité, un porte-sonde spécifique a été congu par notre service technique (cf.
Figure 12).

Sonde optique
(canne-support)

Porte-sonde

Bride

Figure 12 : Systeme d’insertion de la sonde optique dans la colonne (vue du dessous)

L’inconvénient majeur de ce systéme est que I’orifice permettant I’introduction de la sonde
doit étre le plus petit possible pour assurer 1’étanchéité de la colonne, mais surtout pour éviter
que la mise en place d’une bride n’aplanisse la paroi de la colonne, empéchant I’introduction
des plateaux. Compte tenu de la fragilité des fibres de la sonde et de cette faible dimension, la
moindre maladresse lors de I’introduction d’une sonde provoque la casse des pointes.
L’¢étendue de nos campagnes de mesures est considérablement limitée par ce facteur.

B.I1.4. Position des piquages pour la sonde optique

Les systemes d’insertion et de déplacement de la sonde étant définis, il reste a déterminer les
hauteurs intéressantes a explorer. Pour limiter les usinages sur la colonne tout en conservant
un nombre de piquage suffisant pour observer une évolution axiale des grandeurs, il semble
correct de réaliser trois piquages. Deux d’entre eux sont assez simples a déterminer (cf. Figure
13):

_ Pour connaitre la répartition des bulles a I’injection et sa modification en fonction du
distributeur, un piquage légérement au-dessus du distributeur s’impose. Le premier
piquage («niveau 1 ») est alors situ¢ a 25c¢cm du fond de la colonne (17cm du
distributeur).

_ Pour évaluer la distribution des bulles en sortie de colonne, un piquage est réalisé en
haut de colonne: il doit étre suffisamment haut pour que I’équilibre entre la
coalescence et la rupture soit établi, mais pas trop haut pour éviter les perturbations
dues au dégazage et a la surface libre. Ce piquage (« niveau 3 ») est placé a 115cm
du fond de la colonne.

Un autre piquage doit a présent étre positionné entre les deux précédents. Pour permettre
I’étude de la configuration avec plateaux, celui-ci doit étre situé au sein d’un compartiment
(espace entre deux plateaux). En outre, il est préférentiellement placé dans la partie supérieure
du compartiment de maniere a éviter les jets éventuels de fluide en sortie de plateau, mais pas
trop haut pour ne pas étre situé¢ dans la couche de bulles éventuellement accumulées sous un
plateau. Enfin, pour assurer un espacement assez régulier entre les trois piquages, il sera placé
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dans le troisiéme compartiment. Ce piquage (« niveau 2 ») est donc situ¢ a 65cm du fond de
la colonne (cf. Figure 13).

Sortie gaz

‘ l sonde de niveau

pmge 125
)
niveau3 15 M 110 o
200] 9
o0 Orifices pour les
ndes local
@@ sondes locales
e ® Prises de pression
niveau 2 s M ® 60 @
D
1
290
408 '®
314
298
niveau 1 25 M o 24
D
Arrivée |
gaz —
Arrivée
liquide

Figure 13 : Positions des piquages pour [’introduction de la sonde optique

&% Remarque :
Une étude préalable de 1’évolution du taux de vide avec la hauteur dans la colonne (pour deux

positions radiales : au centre et en proche paroi) est réalisée par sonde locale résistive (en eau,
avec le distributeur 1 percé de trous de 1mm) pour vérifier la pertinence de ces trois piquages
(cf. Figure 14).

Niveau 1 Niveau 2 Niveau 3

0,30

b “q\/‘/"—’—‘
0,20 -

—
W
I

Taux de vide
(=]

i_/—.\-—’—-\*/'\._/-\./‘

0,10 -
0,05 -
—— centre de la colonne
—#-3 2cm de la paroi
0,00 T \ ‘ T T
0 20 40 60 80 100 120

Distance au distributeur (en cm)

Figure 14 : Evolution du taux de vide avec la hauteur dans la colonne obtenue par sonde
locale resistive (eau, distributeur 1, uy=7cm/s, ug=7,5¢m/s)
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Dans le cas sans plateau, 1I’écoulement commence a se stabiliser au niveau 2 (57cm du
distributeur). Ce point est en partie vérifi¢ au chapitre IV lors de la comparaison des niveaux
2 et 3.

B.ILS5. Acquisition des données

La chaine d’acquisition des données de la bi-sonde est représentée en Figure 15.

Réglage de I’amplitude et de
la ligne de base du signal

l Visualisation
) Jumiere IR | Boitier opto- Signal mi
Sonde optique — > | ¢électronique électrique | (O O
oscilloscope
\4
< Carte

» d’acquisition

Parameéetres
d’acquisition

Figure 15 : Chaine d’acquisition des données de la bi-sonde optique

Elle permet, une fois la fréquence et le temps d’acquisition choisis, d’enregistrer I’ensemble
des valeurs de tension recueillies par le boitier opto-¢lectronique pour les deux fibres.

Ce systeme nécessite le réglage de deux paramétres (pour chaque fibre) : ’amplitude du
signal et la ligne de base (ou « zéro »). Ces réglages permettent d’obtenir des créneaux de
forte amplitude, compris dans notre cas entre 0 et 5V (gamme imposée par la carte
d’acquisition), avec le moins de bruit possible. Ceci facilite la distinction ultérieure entre les
deux phases et conditionne la qualité et la fiabilité des résultats. Ces ajustements sont faits en
visualisant le signal sur 1’oscilloscope.

La chaine d’acquisition utilisée est ponctuellement modifiée pour permettre 1’acquisition
simultanée des données avec notre carte d’acquisition et avec la carte d’acquisition associée
au logiciel commercial de traitement de données de la sociét¢é RBI, que nous avons voulu
comparer au notre (modifications en gras sur la Figure 16). Dans ce cas, en plus du systéme
précédent, une sortie annexe du boitier opto-électronique est connectée a la carte d’acquisition
RBL
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Réglage amplitude et
ligne de base du signal
| I
| I
‘ Visualisation
) J.umicre IR | Boitier opto- Signal i
Sonde optique Sionalreflecr” | €lectronique électrique | O O
oscilloscone
\4
_ Carte P
»| d’acquisition
Parametres
d’acquisition
Carte
= — d’acquisition |
Parametres RBI

d’acquisition

Figure 16 : Schéma de la chaine d’acquisition modifiée

B.I1.5.a. Fréquence d’acquisition

Pour une bonne description des signaux, une haute fréquence d’acquisition est nécessaire. Les

valeurs rencontrées dans la littérature sont reportées dans le Tableau 9.

Auteurs

Fréquence d’acquisition

Appareil

Burgess et al. (1981)

> 3kHz

Lit fluidisé

Gunn et Al-Doori (1985) 1738Hz

Choi et Lee (1990) 5kHz Airlift interne

Kalkach-Navarro et al. (1993) 10 a 25kHz Co-courant ascendant

Hogsett et Ishii (1997) < 10kHz airlift

Suzanne et al. (1998) 2,5 a 5kHz Ecoulement gaz-liquide avec eg=1%
Camarasa et al. (1999) 8MHz airlift

Luo et al. (1999) 2kHz

Magaud et al. (2001) 16,384kHz

Larue de Tournemine (2001)

5kHz (15 a 25 points par bulle)

Co-courant ascendant

Sanaullah et al. (2001)

25kHz

Co-courant ascendant

Lo et Hwang (2003) 100kHz
Hibiki et al. (2003) 333kHz Co-courant ascendant
Kiambi et al. (2001) 6,25kHz Airlift externe

Logiciel RBI

Entre 500kHz et IMHz

Tableau 9 : Fréquences d’acquisition rencontrées dans la littérature

La plupart des auteurs utilisent des fréquences entre 2 et 10kHz alors que d’autres préférent
des fréquences largement supérieures (supérieures a IMHz). Cet écart colossal entre les deux
groupes d’expérimentateurs s’explique par des modes d’acquisition radicalement différents :
les premiers enregistrent les signaux de tension dans leur intégralité alors que les seconds
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fixent des seuils des ’acquisition et ne conservent que les temps d’arrivée et de départ de
bulles. Cette méthode, limitant la taille des fichiers d’acquisition, est trés attractive, mais si le
seuil initial est mal choisi ou si le signal dérive au cours du temps, les fichiers obtenus sont
inexploitables. Par ailleurs, cette méthode est plutot destinée aux faibles taux de vide, c’est-a-
dire quand la fréquence de bullage est faible et que ’acquisition doit étre longue pour
permettre I’enregistrement d’un nombre suffisant de bulles. Pour cette étude, les taux de vide
attendus étant importants, I’enregistrement du signal complet est préféreé.

Il est alors nécessaire de trouver la fréquence optimale permettant de décrire correctement les
signaux sans que la taille des fichiers engendrés soit trop importante. Pour cela, un méme
signal est échantillonné entre 2 et 10kHz et les résultats obtenus sont comparés (cf. Figure
17).
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Figure 17 : Evolutions avec la fréquence d’acquisition des données de la fibre 1 (essais en
eau, distributeur 1, niveau 3, débit liquide nul, centre de la colonne, durée
d’acquisition de 200s)

La fréquence d’acquisition a peu d’effet sur les valeurs de taux de vide (cf. Figure 17a), mais
influe fortement sur le nombre de bulles (cf. Figure 17b); ce critére est donc retenu
préférentiellement pour déterminer la fréquence optimale. Dans la plage de conditions
explorées, le nombre de bulles (détectées en 200s) augmente continuellement avec la
fréquence d’acquisition, mais la pente de la courbe diminue progressivement. Ainsi, une
fréquence de 6kHz semble suffisante pour représenter le bullage local, et ce quelle que soit la
vitesse superficielle de gaz. Toutefois, pour assurer une bonne description du signal et donc
une bonne précision pour les calculs ultérieurs, une fréquence de 10kHz est préférée.

La comparaison des données de taux de vide et de fréquence de bullage acquises
simultanément avec notre systéme d’acquisition et la chaine d’acquisition RBI (utilisant une
fréquence d’acquisition de ’ordre du MHz) permet de vérifier I’inutilité d’échantillonner a
plus de 10kHz (pour le taux de vide et la fréquence de bullage). En effet, I’écart entre les deux
méthodes est inférieur a 15% en terme de taux de vide (valeurs plus faibles pour le systéme
RBI) et inférieur a 20% en terme de fréquence (valeurs plus faibles pour le systéme RBI). Ces
¢carts pourraient étre liés a un traitement des données un peu différent : un seuil unique est
utilisé pour notre traitement, alors que le traitement RBI en utilise deux. Le fonctionnement
exact de ce seuillage nous étant inconnu, ce point n’est pas approfondi. La répétabilité quant a
elle est meilleure avec notre traitement.

La fréquence retenue pour nos acquisitions est de 10kHz, fréquence qui permet de décrire
correctement le signal (une vingtaine de points par créneau de passage de bulle) tout en
maintenant une taille de fichier gérable pour le traitement ultérieur sous Matlab.
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B.IL.5.b. Durée d’acquisition

Pour une fréquence d’acquisition de 10kHz, les fichiers engendrés sont volumineux.
Cependant, la durée d’acquisition doit aussi €étre suffisante pour que les résultats soient
représentatifs : elle doit étre trés supérieure au temps caractéristique des phénomenes les plus
lents (circulation liquide macroscopique, panaches de bulles, ...), temps qui dépend du type
d’écoulement et de ce fait de I’appareil utilisé (cf. Tableau 10).

Auteurs Temps d’acquisition (s) Appareil
Choi et al. (1990) 96 Airlift interne
Groen et al. (1995) 410 Colonne a bulles
Larue de Tournemine (2001) | 100 a 400 Co-courant ascendant
Magaud et al. (2001) 80
Sanaullah et al. (2001) 60 Colonne a bulles avec circulation liquide a co-courant
Kiambi (2003) 60 a 80 airlift

Tableau 10 : Temps d’acquisition rencontrés dans la littérature

Pour évaluer la durée d’acquisition nécessaire dans notre installation, 1’évolution du taux de
vide en fonction du temps, de la position dans la colonne (en paroi ou au centre) et de la
vitesse superficielle de gaz est tracée (cf. Figure 18).

0,8

Taux de vide

ug=11,70cm/s centre
ug=8,65cm/s cepire

ug=3 41lcm/s centre
ug=11,70cm/s paroi
g=8,65¢cm/s paro]
e =3, A L OIS PATO.

T T T T T T
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180

Temps (en s)

200

Figure 18 : Evolution en eau du taux de vide avec la durée d’acquisition (distributeur I,
niveau 3) pour différentes vitesses superficielles de gaz et deux positions dans la
colonne (centre et paroi)

I1 en découle que le temps nécessaire a la stabilisation des valeurs de taux de vide augmente
avec le débit gazeux : au centre de la colonne, 40s suffisent a faibles débits alors que 80 a
100s sont nécessaires aux vitesses les plus fortes. Ces temps dépendent également de la
position dans la colonne et augmentent lorsqu’on s’approche des parois (siege de davantage
de phénomeénes instationnaires).

Ces temps ne suffisent toutefois pas pour fixer la durée d’acquisition, car il faut aussi que
celle-ci soit suffisante pour effectuer les calculs statistiques nécessaires a 1’estimation des
tailles de bulles : pour une bonne représentativité, le nombre de bulles traitées doit étre de
I’ordre de 1000 a 2000 bulles [Burgess et al. (1981), Yao et al. (1991), Hogsett et Ishii (1997),
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Suzanne et al. (1998), Larue de Tournemine (2001), Magaud et al. (2001), Hibiki et al.
(2003)].

Le débit gazeux a une influence majeure sur le temps nécessaire a 1’obtention de 1000 bulles :
plus le débit augmente plus le nombre de bulles piquées par la fibre amont (fibre 1), nbl,
augmente. Le critére principal ici n’est toutefois pas le nombre de bulles piquées par une
fibre, mais le nombre de bulles utilisées pour le calcul de diametres, c’est-a-dire le nombre de
bulles ayant piqué les deux fibres, nommé ici « nbtraite ». Comme nbtraite augmente
¢galement avec la vitesse de gaz (Tableau 11), la durée d’acquisition nécessaire pour traiter
1000 a 2000 bulles dépend du débit gazeux. En outre, la position radiale (notée r) dans la
colonne influe également sur cette proportion : nbtraite diminue fortement lorsqu’on s’¢loigne
du centre (profils de fréquence de bullage bombé, turbulence accrue). Ainsi, le temps
d’acquisition nécessaire diminue avec la vitesse gazeuse mais augmente quand on s’approche
des parois. Au vu du Tableau 11, 200s sont suffisantes, excepté en paroi. A cet endroit, deux
enregistrements successifs sont effectués, de manic¢re a obtenir suffisamment de bulles, tout
en conservant des tailles de fichier gérables.

ug (m/s) r (cm) &g nb1 nb traite |nbtraite/nbl
0,0229 0 0,1631 6747 1891 0,2803
8 0,1154 5418 725 0,1338

8 0,1148 5358 639 0,1193

6 0,1592 7130 1280 0,1795

0,0323 4 0,1835 7644 1605 0,2100
2 0,1986 8337 1932 0,2317

0 0,1953 8322 2036 0,2447

0 0,1949 8213 2071 0,2522

0,03720 0 0,2143 9064 2432 0,2683
0,04564 0 0,2384 10360 2163 0,2088
0,05249 0 0,254 11136 2527 0,2269
0,06160 0 0,2781 12039 2861 0,2376
0,06706 0 0,3004 12792 3162 0,2472
8 0,1722 8572 642 0,0749

7 0,2215 7439 929 0,1249

6 0,2323 8062 1064 0,1320

5 0,2638 8659 1575 0,1819

4 0,2874 9360 1710 0,1827

0,0765 3 0,2904 9317 1899 0,2038
2 0,3039 9748 2510 0,2575

1 0,3119 10336 2416 0,2337

0 0,3132 10191 2329 0,2285

-1 0,3091 10062 2294 0,2280

-2 0,3066 10101 2167 0,2145

0,0901 0 0,3441 14771 3446 0,2333
8 0,2007 7554 636 0,0842

6 0,2779 6450 966 0,1498

0,1051 4 0,3392 7396 1670 0,2258
2 0,351 7952 2033 0,2557

0 0,3701 8215 2156 0,2624

0,1239 0 0,3936 9146 2486 0,2718

Tableau 11 : Proportion de bulles traitées pour différentes conditions (cyclohexane,
distributeur 1, niveau 2, up=0cm/s, acquisition de 200s)

Le temps d’acquisition retenu, 200s, est supérieur aux durées couramment utilisées dans la
littérature (cf. Tableau 10) pour des taux de vide plus faibles, car la proportion de bulles
effectivement traitées en terme de diamétre de bulles (nbtraite/nbl) est trés faible dans
notre écoulement (entre 7 et 28% pour le cas étudié dans le Tableau 11).
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B.IIIl. TRAITEMENT DES DONNEES

Les fichiers de données, enregistrés a 10kHz sur des périodes de 200s, doivent a présent tre
traités, ce qui n’est pas trivial. Ce probléme a certes déja été largement abordé dans la
littérature, mais les traitements de données élaborés sont souvent destinés a des écoulements
moins turbulents (taux de vide plus faible, présence d’un écoulement porteur). En effet, sans
écoulement porteur et a trés fortes densités gazeuses, il est unanimement reconnu que toute
mesure devient problématique. Apres avoir brievement décrit le traitement classique, chaque
¢tape est réévaluée en détail pour estimer sa validit¢ dans nos écoulements. Pour ces tests
préliminaires, la configuration de référence de la colonne retenue est la suivante : distributeur
1 (trous de Imm), niveau 2 (h=85cm), débit liquide nul. Cette étude est réalisée pour les deux
principaux milieux liquides nous concernant: le cyclohexane et 1’eau. Le programme de
traitement spécifique mis au point dans cette étude est écrit sous Matlab.

B.II1.1.Traitement des données « type »

Le traitement des données type décrit ici est issu des travaux de A. Kamp (1996). Les
différentes étapes de ce traitement sont schématisées ci-apres (cf. Figure 19).

Signaux bruts de tension
pour les deux fibres

Nombre de bulles, Fonction iniic:atripe de phase i XiG) =1
Fréquence de bullage 0 > liquide Tawx de vide = =1
1 > gaz n

A 4

Association des
créneaux des deux fibres

Vitesses de bulles

Cordes de bulles

Figure 19 : Schéma simplifié du traitement utilisé

Dans un premier temps les signaux de tension des deux fibres sont binarisés : la valeur O est
associée aux points correspondant au liquide et la valeur 1 a ceux associés au gaz.
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Le taux de vide est alors calculé pour chaque fibre : il correspond au temps passé par la sonde
dans le gaz, divisé par le temps total d’acquisition.

Afin de pouvoir associer les créneaux des fibres 1 et 2 correspondant a la méme bulle, le
temps le plus probable mis par une bulle pour aller d’une fibre a 1’autre est calculé. Ce temps,
Tmax, €St 1ssu du calcul de I’inter-corrélation des signaux. Une bulle du signal de la fibre 1
(amont) est alors associée a une bulle de la fibre 2 (aval), si celle-ci atteint la fibre 2 dans un
intervalle de temps donné, [0 Tmax ; BTmax], apres avoir atteint la fibre 1.

Connaissant la distance entre les deux fibres et le temps mis par chaque bulle (associée) pour
aller d’une fibre a 1’autre, une vitesse axiale est associée a chaque bulle en négligeant les
effets de déformation, de déviation et de rotation.

Une fois la vitesse de chaque bulle (associée) connue, son temps de séjour sur une fibre
fournit une longueur de corde. La distribution des longueurs de cordes peut ensuite étre
statistiquement transformée en une distribution de diametres en supposant une forme pour les
bulles (sphérique ou ellipsoidale), et éventuellement en fixant la forme de la distribution
finale (lo1 normale, log-normale, gaussienne, ...). Pour effectuer cette transformation, les
bulles doivent étre petites (1 2 3mm).

Remarque :
Le traitement des données de tous les types de pique-bulles étant similaires, les auteurs cités

dans la suite ont utilis¢ indifféremment des sondes optiques ou capacitives.
B.II1.2. Taux de vide, fréquence de bullage
B.I11.2.a. Détermination des seuils (pour binariser les signaux)
La détermination du seuil est la base de tout traitement: c’est une étape primordiale et
délicate [Gunn et Al-Doori (1985), Hogsett et Ishii (1997), Le Corre et Ishii (2002)] qui

consiste a identifier les parties du signal brut Y; de la fibre i, correspondant respectivement au
gaz et au liquide.
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Figure 20 : Binarisation du signal
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Pour cela, un seuil de tension, S;, propre a la fibre i, est fixé : en dessous de S;, la sonde se
trouve en phase liquide (valeurs ramenées a 0) et au-dessus elle se trouve en phase gaz
(valeurs ramenées a 1) (cf. Figure 20) :

- Xi(t) =051 Yi(t) < S (eq.4)
- Xi(t) =1 si Yi(t) > S; (eq.5)

La fonction Xj(t) obtenue est la fonction indicatrice de phase.

Le choix du seuil de détection est trés important : s’il est trop petit, certains bruits peuvent
étre assimilés au passage de bulles et, inversement, un seuil trop grand peut impliquer la non
détection de certaines petites bulles (cf. Figure 21). Il s’agit donc de trouver un compromis
entre I’amplitude des créneaux et celle des parasites (d’ou la nécessité d’optimiser les réglages
pour avoir le meilleur rapport amplitude/bruit). Il existe deux principales méthodes de
détermination des seuils :

_ La premicere consiste a valider le choix du seuil en comparant les taux de vide
obtenus par la sonde et par une autre méthode (perte de charge [Hogsett et Ishii
(1997)] ou photographie [Gunn et Al-Doori (1985)]). La méthode utilisant la perte
de charge nécessite de nombreuses mesures de taux de vide sur une section
[Cartellier et al. (1996)].

_ La seconde, et la plus utilisée, repose sur la simple observation du signal. Il s’agit de
placer le seuil au-dessus du niveau de bruit soit par simple observation du signal
brut, soit en se fixant une proportion de la hauteur totale du signal [Choi et Lee
(1990), Hogsett et Ishii (1997), Utiger (1999), Lo et Hwang (2003)].

Seuil trop bas Seuil trop haut

Figure 21 : Exemples de mauvais seuillages

Comme les signaux obtenus par sonde optique sont par essence peu bruités et ont des temps
de montée et de descente rapides (cf. signal de la Figure 20 et Tableau 5), la valeur du taux de
vide est peu sensible au seuil et la simple observation des signaux doit suffire. Cette tendance
est vérifiée par une étude de sensibilité au seuil (cf. Figure 22, ou la ligne de base est
systématiquement ramenée a 0).
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Figure 22 : Effet du seuil dans différentes conditions (fibre 1)
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La Figure 22 montre que le choix du seuil est indépendant des conditions opératoires et que,
bien que peu sensibles, le taux de vide, ainsi que le nombre de bulles, diminuent lorsque le
seuil augmente : plus le seuil est haut, plus le taux de vide diminue, car I’intégralité des temps
de montée et de descente du signal, et les petites bulles n’ayant pas eu le temps d’engendrer
un créneau de hauteur suffisante, ne sont plus comptabilisés dans la phase gaz. Cette
diminution concerne davantage le taux de vide que le nombre de bulles, la baisse du nombre
de bulles entre les seuils de 0,2V et de 0,9V n’étant que de 3% : les créneaux de bulles de
taille inférieurs a 1V sont donc négligeables et 1’augmentation du seuil minimise
principalement les délais de montée et de descente du signal. Pour éviter cette minimisation,
le seuil est choisi le plus faible possible, c’est-a-dire a la tension a laquelle le nombre de
bulles se stabilise. Il vaudra donc 0,2V, soit 5 a 10% de la hauteur totale du créneau (10%
pour Utiger (1999), 20% pour Choi et Lee (1990) et 80% pour Lo et Hwang (2003)).

Remarque :
Certains auteurs utilisent parfois deux seuils, un pour chaque phase ; c’est la méthode retenue

pour le traitement de données de la société RBI.
B.I11.2.b. Calcul du taux de vide

A partir de la fonction indicatrice de phase, le taux de vide d’une fibre est calculé simplement
a partir de :

Y(X (j)=1)
_ J=l
£, = p, (eq.6)
ou: nestle nombre de points de I’enregistrement

Pour I’ensemble des résultats traités, conformément aux observations antérieures [Choi et Lee
(1990), Revankar et Ishii (1992), Cartellier et al. (1996), Kamp (1996), Kiambi (2003)], le
taux de vide de la fibre amont est globalement supérieur a celui de la fibre aval, 1’écart
demeurant inférieur a 10%. Il est en effet probable que la fibre amont perturbe 1I’écoulement et
détourne certaines bulles qui ne peuvent donc étre vues par la seconde fibre. Ainsi, la valeur
retenue pour le taux de vide est traditionnellement celle issue de la fibre 1.

tension
A

Sur ce graphique  deux
fréquences d’acquisition ont été
représentées. La premicre (f))
ne comprend que les points
‘vides’ et la seconde (f), deux
fois plus grande, comprend
I’ensemble des points. Les
temps de bulles pour ces deux
fréquences sont respectivement
représentés par tg; et tgy

temps

Figure 23 : Effet de la fréquence d’acquisition sur le taux de vide
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Cette valeur, ainsi que sa précision, dépendent de trois facteurs [Larue de Tournemine
(2001)] :

_ La fréquence d’acquisition : si la fréquence utilisée est trop faible, la détection des
arrivées et des départs de bulles est retardée, ce qui peut engendrer des erreurs au
niveau de I’estimation des temps respectifs passés par la sonde dans les deux phases
(cf. Figure 23),

_ Le temps d’acquisition (ce parametre est important si le bullage comporte des effets
instationnaires),

_ Le seuil.

Ces trois parametres ayant été choisis avec soin, les valeurs de taux de vide obtenues sont a
priori correctes. Cependant, 1’intégration de profils radiaux fournit un taux de vide global sur
une section qui, compar¢ au taux de vide global issu des capteurs de pression, sous-estime
toujours le taux de vide (écart inférieur a 20% pour ug<20cm/s) (cf. Figure 24).

0,50

M dist] niveau2 intégration

0,45 O dist1 niveau2 DP3

0,40
0,35 1
0,30 -

0,25

Taux de vide

0,20 - o
0,15 o
0,10

0,05

0,00 \ \
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30

Vitesse superficielle de gaz (en m/s)

Figure 24 : Comparaison des taux de vide globaux obtenus par intégration des mesure par
bi-sonde optique et par capteur de pression (eau, distributeur 1, debit liquide nul,
niveau 2)

L’¢cart minimal entre les valeurs locales et globales est observé a faible débit. En effet, a forts
débits, il existe une zone d’inversion de 1’écoulement liquide moyen, se situant pour un
diametre adimensionnel (r/R¢) compris entre 0,56 et 0,75 ; dans cette zone, les petites bulles
peuvent étre entrainées par 1’écoulement liquide descendant et sont mal piquées par la sonde.
Par conséquent, comme les taux de vide sont mesurés jusqu’a r/R¢=0,8, le taux de vide moyen
est sous-estimé, particulierement a forts débits gazeux, ou les chances d’écoulement
descendant sont plus grandes.

Par rapport a cette incertitude, I’erreur induite sur le taux de vide par le caractére intrusif de la
sonde peut étre négligée, car non seulement elle est peu importante mais elle diminue en
présence de grosses bulles [Kiambi (2003)], ce qui est a priori notre cas.
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B.II1.2.c. Fréquence de bullage

La fréquence de bullage correspond au nombre de bulles détectées par unité de temps par une
fibre. Pour la déterminer, mais aussi pour calculer toutes les grandeurs associées a la phase
gazeuse (fréquence de bullage, vitesses, cordes), il est nécessaire d’identifier les instants de
début et de fin de bulles. Pour cela, les signaux binarisés sont différenciés par rapport au
temps, de la maniere suivante :

diff (t) = X(t + At) — X (¢) (eq.7)
ou At est la période d’acquisition

L’arrivée et le départ des bulles sont respectivement identifiés par les 1 et les -1 de la fonction
différenciée. Les signaux sont ensuite tronqués pour éliminer les bulles éventuellement
coupées en début et en fin d’acquisition et ne contenir que des bulles entiéres. Le nombre de
bulles vues par chaque fibre correspond alors au nombre de valeurs positives ou négatives
obtenues par différenciation.

Pour les mémes raisons que précédemment, le nombre de bulles de la fibre 1 est supérieur a
celui de la fibre 2 ; la fréquence de bullage reportée dans la suite est donc celle de la fibre 1.
Cet écart entre les résultats de deux fibres est compris entre 7 et 42% pour les essais en
cyclohexane et entre 0 et 9% pour les essais en eau, ce qui est en accord avec les observations
de Kiambi (2003) (dans son travail, le nombre de bulles de la fibre 1 excéde de 30% le
nombre de bulle de la fibre 2).

B.II1.3. Vitesses de bulle

Le calcul de la vitesse d’une bulle (ou plus exactement de sa composante verticale) repose sur
le temps mis par la bulle pour parcourir la distance séparant les deux fibres (l;2). Pour cette
estimation, deux hypothéses sont indispensables :

_ Le mouvement de la bulle n’est pas perturbé par la premicre fibre avant qu’elle
pique la seconde.

_ La vitesse de la bulle est parallele a la direction d’alignement des deux fibres, sinon
le temps de vol de la bulle est biaisé par la courbure de I’interface (cf. Figure 25).

Vitesse de la bulle

- Point de mesure fibre 2

Point de mesure tibre 1

Figure 25 : Effet de la courbure de la bulle si la trajectoire n’est pas parallele aux deux fibres
(cas ou le piquage par les deux fibres est quasiment simultané)

La vitesse mesurée par la sonde optique correspond théoriquement a la vitesse axiale de
I’ensemble de la bulle : elle intégre, outre le déplacement moyen du centre de gravité de la
bulle, les effets des fluctuations du mouvement du centre de gravité et de la rotation de la
bulle (modification de I’orientation de l’interface). Elle différe a priori de la vitesse de
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I’interface a moins que I’écart entre les fibres de la sonde Iy, soit faible par rapport a la taille
des bulles [Kiambi et al. (2003)].

B.II1.3.a. Vitesse la plus probable

L’estimation de la vitesse passe souvent par celle, préalable, de la vitesse la plus probable des

bulles. Pour cela, le temps de vol le plus probable, Ty, est calculé ; c’est le maximum de
I’intercorrélation des signaux des deux fibres :

Xcorr () = ?Xl ()X (t+7 )t (eq.8)

ou X; est la fonction de phase de la fibre 1

La fonction d’intercorrélation-type obtenue dans notre cas est représentée sur la Figure 26 :
elle présente d’une part une forme triangulaire, car elle est obtenue a partir de créneaux, et
d’autre part un maximum trés marqué. Ainsi, méme en écoulement perturbé, la vitesse
moyenne la plus probable, vy, peut étre déterminée a partir de la distance entre les deux
fibres (1;2) et du maximum d’intercorrélation (Tmax) :

vmoy - (eq9)

Max

-T —TO0 T

Figure 26 : Tracé de la fonction d’intercorrélation classiquement obtenu lors de nos essais

Cette vitesse, issue des statistiques, est souvent associée a une vitesse moyenne [Werther et
Molerus (1973)], mais cette approximation devient discutable lorsque les signaux des deux
fibres sont tres différents, ¢’est-a-dire lorsque le coefficient d’intercorrélation, k, est faible.

DX (=X )X (t+7)-X)

k = — —
DX O-X) D (X (t+1)-X))

(eq.10)
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I1 est ainsi classiquement admis qu’un coefficient de corrélation supérieur a 0,7 est nécessaire
pour assurer une bonne reproductibilité des résultats. Or, dans notre colonne, les coefficients
d’intercorrélation sont relativement faibles (surtout en eau) : ils sont classiquement compris
entre 0,4 et 0,8 (cf. Figure 27). Dans nos conditions, ce coefficient ne dépend pas de la vitesse
du gaz mais du milieu (il est supérieur en cyclohexane) et de la position radiale (il décroit
légerement vers la paroi).

0,9
0,8
o ® O a
]

0.7 & -
=
.g A @
=206 - u A
§ . - 9 = A
£ 05 n
£ =}
-]
z 0,4
2
£ 0,3
8 ¢ cyclohexane ug=3,2cm/s
o 02 | O cyclohexane ug=7,6cm/s
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A cauug=113cm/s
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Figure 27 : Profils de coefficients de corrélation obtenus en eau et en cyclohexane

Les faibles valeurs de k observées mettent en évidence la mauvaise corrélation des signaux
des deux fibres de la sonde, et ce malgré la faible distance entre les deux fibres. Cela peut
résulter de mouvements trés désordonnés des bulles dans nos écoulements, mais témoigne
surtout des limites de la technique par bi-sonde en écoulements complexes ; un doute subsiste
donc sur les valeurs de tmax €t par conséquent de vy Obtenues.

Remarque :
Notons que les valeurs de vitesses moyennes ainsi obtenues sont en accord avec celles issues

du traitement par le logiciel RBI : les écarts observés entre les deux traitements sont en
moyenne inférieurs a 6% et n’excédent jamais 10%.

B.I11.3.b. Distribution de vitesse de bulles

Certains auteurs cherchent a déterminer, outre une vitesse moyenne des bulles, une
distribution des vitesses, ce qui revient a associer, dans la mesure du possible, une vitesse a
chaque bulle [Kalkach-Navarro et al. (1993), Kamp (1996)]. Cette vitesse est déduite de la
distance 1}, entre les deux fibres et du temps mis par la i°™ bulle pour aller d’une fibre a
I’autre par (les notations utilisées sont celles de la Figure 28) :

l
y =—1L (eq.11)

Ce calcul n’est cependant valable que si les temps d’arrivée t;; et ti; sont bien engendrés par la
méme bulle et que si cette bulle a une ascension verticale entre les fibres.
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Plusieurs parametres peuvent influer sur la précision de cette mesure.

Pour éviter Ieffet, sur les temps de départ, de la déformation et de la déviation engendrées par
le caractére intrusif de la sonde, seuls les temps d’arrivée (ti; et ti) de la bulle sont pris en
compte [Kamp (1996), Le Corre et Ishii (2002)]. Dans ce cas, la différence de temps mesurée
caractérise bien ’intervalle de temps pour que la surface de la bulle passe d’une fibre a
I’autre, car a ’arrivée de la bulle la sonde déforme et/ou fragmente peu les bulles du fait de la
faible dimension de la partie sensible (40um, cf. Tableau 5) [Wu et Ishii (1999)].

Pour minimiser la proportion de bulles ne piquant qu’une seule des fibres, la distance I}, est
choisie suffisamment faible (faible devant le diamétre moyen).

Pour limiter les imprécisions a fortes vitesses, la fréquence d’acquisition doit étre grande. En
effet, c’est a partir du temps de transit de la bulle d’une fibre a I’autre, et de la distance entre
les deux fibres, qu’est déterminée la vitesse de la bulle (vg=l;2/temps de transit). Or, ce temps
de transit correspond, pour une fréquence d’acquisition donnée, au nombre entier de points
séparant les deux signaux. Il est ainsi impossible, a une fréquence de 10kHz avec une sonde
ayant un 1;; de Imm, de mesurer des vitesses entre 1,3 et 1,4m/s, ni entre 1,5 et 1,6m/s. Par
contre, cette sonde est adaptée pour une bonne mesure de vitesses inférieures a 1m/s.
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Figure 28 : Représentation des signaux, notations utilisées

Pour le calcul de la vitesse de chaque bulle, la principale difficulté réside dans 1’estimation du
temps de vol de chaque bulle, c’est-a-dire dans I’association des créneaux des deux fibres
correspondant a une méme bulle. Cette étape est d’autant plus délicate que chaque bulle
identifiée sur la fibre 1 n’a pas forcément engendré de créneau sur la fibre 2 et inversement
[Larue de Tournemine (2001), Le Corre et Ishii (2002)] ; le nombre de bulles donnant lieu a
une valeur de vitesse est inférieur au nombre de bulles vues par une fibre. Pour éviter le rejet
d’un nombre trop important de bulles, certains auteurs attribuent parfois la valeur de la vitesse
moyenne aux bulles non associées.

Pour réaliser I’association des bulles, plusieurs types de critéres existent :

_ La bulle doit toucher (et quitter) la sonde 1 avant la sonde 2 [Kalkach-Navarro et al.
(1993), Lo et Hwang (2003)] :

t, <t (c.1)
(1, +Ar ) <(1,+At) (c.2)

_ Les temps de séjours d’une bulle sur les deux sondes doivent étre comparables :
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- At
—12l < ¢=0,3 [Kalkach-Navarro et al. (1993)] (c.3)

At
0,9 < 1 < L1 [Lo et Hwang (2003 c4
O,S(Atll + Atlz) [ gl )] (c4)

_ Le temps que met la bulle pour aller d’une sonde a I’autre doit étre supérieur a un
minimum, correspondant a la vitesse maximale de bulle possible (Vg max), €t inférieur
a un maximum, correspondant a la vitesse minimale de bulle possible (Vg min)
[Kalkach-Navarro et al. (1993)] :

At <t —t <Al (c.5)

X

avec: At =—2_ et At =—12—

n max
4 .
B,max B,min

Pour estimer les valeurs v min €t VB.max, des considérations théoriques peuvent étre utilisées
[Kalkach-Navarro et al. (1993)], mais la plupart des auteurs utilise plutdét un intervalle de
temps autour du temps le plus probable, T, [Werther et Molerus (1973), Gunn et Al-Doori
(1985) et Kamp (1996)]. C’est I’option que nous avons retenue.

B.II1.3.b. a. Largeur de l’intervalle de recherche : choix de a et B

La méthode d’association des créneaux sélectionnée dans cette étude est celle de Kamp
(1996) : une bulle de la fibre 2 est associée a une bulles de la fibre 1 lorsque I’écart entre les
temps d’arrivée des deux bulles est compris dans un intervalle de temps 6t autour du temps le
plus probable issu de I’intercorrélation. De maniére générale, cet intervalle est déterminé a
I’aide d’un coefficient a (compris entre 0,25 et 0,75) tel que :

(1-a) Tmax < Ot < (1+a) Tmax (eq.12)

Cette condition permet a elle seule de respecter les conditions (c.1) et (c.5).

A faible taux de vide, les résultats sont peu sensibles au coefficient a ; celui-ci est alors
souvent choisi ¢€gal a 0,5. En effet, lorsque a passe de 0,5 a 1, Larue de Tournemine (2001)
observe un écart inférieur a 4% entre les moyennes des vitesses de bulles évaluées et une
augmentation de 31% de la largeur de la distribution. Ce résultat est obtenu pour une colonne
avec écoulement liquide porteur (taux de vide inférieur a 15%), dans laquelle 1’écoulement
des bulles est principalement vertical et I’association des bulles est quasi parfaite. Lorsque le
méme test est effectué dans notre installation (en cyclohexane), ou les trajectoires de bulles
sont plus perturbées (composantes transversales de la vitesse non négligeables), le parametre
a devient beaucoup plus influant : la moyenne des vitesses varie de 53% lorsque a passe de
0,5 a 1 et la largeur de la distribution augmente de 150%.

Pour évaluer I'importance de la largeur de I’intervalle de recherche sur nos résultats, la
symétrie de la recherche n’est plus imposée. L’intervalle de recherche d’une bulle sur la fibre
2 s’écrit alors :

O Tmax < OT < BTmax avec o<l et p>1 (eq.13)
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Le choix de a et B est délicat, car, en fixant les vitesses minimales et maximales acceptées,
ces parametres fixent arbitrairement la largeur de la distribution de vitesse : si a est petit, de
grandes vitesses sont acceptées et la vitesse moyenne augmente, alors que si 3 est grand, de
faibles vitesses sont permises et la vitesse moyenne de bulle tend plutét a diminuer. En outre,
si B est choisi trop grand, la recherche d’une bulle dans un large intervalle de temps peut
conduire a associer des créneaux de bulles différentes, notamment lorsqu’une bulle de la fibre
1 n’a pas touché la fibre 2 (cf. Figure 29) ; cette mauvaise association des créneaux engendre
idéalement D’apparition d’un second pic de vitesse a trés faibles vitesses [Larue de
Tournemine (2001)].

Bl B2 B3
» .
\ ' Signal fibre 1
— \‘ N \\
R1 \!!R?l
Signal fibre 2
Intervalle recherchg B1 R
Intervalle recherche B2
<----» Rulles associées

Figure 29 : Mauvaise association des bulles si [ est choisi trop grand

Dans nos écoulements trés turbulents, divers tests sont réalisés pour évaluer 1’influence
respective de o et B sur la mesure des vitesses, tant dans le sens de I’élargissement que du
rétrécissement de I’intervalle de recherche ; il s’ensuit que le parametre le plus sensible est a.
La Figure 30 représente les distributions de temps de vols (temps mis par une bulle pour aller
d’une fibre a 1’autre) pour deux couples [a ; B].
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Figure 30 : Effet de a et [ sur la distribution des temps de vol d’une fibre a [’autre
(cyclohexane, ug=10cm/s)
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Le plus faible temps de vol obtenu, pour [o ; B]=[0 ; 2] vaut 0,0001s, ce qui, pour un 1, de
Imm, conduit & une vitesse delOm/s, vitesse maximale enregistrable avec cette sonde. En
effet, pour une fréquence de 10kHz et une distance interfibre de Imm, la vitesse maximale de
bulles est :

/
=12 l12 * fréequence =10m/ s (eq.14)

minmesurable

B,max

L’observation d’une telle vitesse signifie que la bulle a rencontré les deux fibres quasi-
simultanément, c’est-a-dire que sa trajectoire comporte une composante radiale forte (cf.
Figure 31).

Fibre 1

Fibre 2

¥

Figure 31 : Interprétation des vitesses de bulles aberrantes

Sur la Figure 30, il apparait que 1’extension de I’intervalle de recherche s’accompagne de
I’extension de ’intervalle des temps de vol, mais cela conduit également a la diminution du
nombre de bulles dans les classes communes aux deux distributions : certaines bulles sont
associées différemment.
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Figure 32 : Effet de o et [ sur la distribution des temps de vol d’une fibre a [’autre
(cyclohexane, ug=10cm/s)
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La Figure 32 confirme que ’association des bulles est sensible a la largeur de I’intervalle de
recherche : il existe une courbe propre a chaque couple [a ; B]. De ce fait, comme il y a priori
des bulles de diverses vitesses, il est impossible qu’un couple [a ; B] permette d’associer
correctement toutes les bulles ; il s’agit donc de minimiser les erreurs commises. A cet effet, il
faudrait définir un critére permettant de déterminer les bornes les plus adaptées a nos essais.

& Critere I : Proportion de créneaux associés

La proportion de bulles traitées est définie par le rapport entre le nombre de bulles associées
(nbtraite) et le nombre de bulles ayant piqué la premiére fibre (nbl). Ce critére d’aide au
choix de a et B est satisfaisant s’il existe un maximum dans 1’évolution du nombre de bulles
traitées pour un couple [a ; B]. Ce n’est malheureusement pas le cas : lorsque o diminue,
I’intervalle de recherche augmente et avec lui la proportion de bulle traitées (cf. Figure 33a) ;
les vitesses associées peuvent atteindre des valeurs non physiques.

Le rapport nbtraite/(B-o) n’est pas un meilleur critére : ce rapport diminue lorsque I’intervalle
balay¢ s’¢largit (cf. Figure 33b).
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Figure 33 : Evolution de nombre de bulles traitées avec a et

L’évolution de la proportion de bulles traitées ne permet donc pas a elle seule d’identifier les
valeurs optimales de o et [3.

& Critere 2 : histogramme de vitesses a une seul pic

L’obtention d’un histogramme de vitesses a un seul pic, suggéré par Larue de Tournemine
(2001), n’est pas satisfaisante non plus, car le nombre de pics dépend fortement de la largeur
des classes choisies, largeur qui dépend a son tour de la vitesse a mesurer...

Il est par conséquent délicat de déterminer les valeurs de o et B conduisant a la meilleure
association des créneaux ; d’ailleurs, ce couple [a ; B] n’existe sans doute pas. Il faut alors
trancher : @ une position donnée, il est peu raisonnable que les fluctuations de vitesses de
bulles excédent la vitesse moyenne de bulles; la vitesse maximale de bulles est donc
souhaitée inférieure au double de la vitesse moyenne : 0,5 semble de ce fait une valeur
appropriée pour a. Le choix de 3 est plus délicat : une grande valeur de 3 peut conduire a une
mauvaise association des créneaux qui peut se propager aux bulles voisines. La probabilité
d’occurrence de cette mauvaise association augmente en absence de circulation liquide
(écoulement non monodirectionnel) et pour des taux de vide supérieurs a 20% (augmentation
du nombre d’impact et de la complexité des trajectoires) [Barrau et al. (1999)]. Cette erreur
peut conduire a des écarts importants entre les valeurs de la vitesse moyenne issue de
I’intercorrélation et de la moyenne des vitesses associé€es, mais elle ne peut pas étre décelée
avec ce critere, car il n’existe aucun lien entre ces deux vitesses. Ainsi pour limiter les
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mauvaises associations, la valeur de  doit étre modérée ; la valeur de 1,5 semble la plus
appropri¢e. L’intervalle [0,5Tmax ; 1,5Tmax] permet globalement d’obtenir une moyenne des

vitesses du méme ordre de grandeur que la vitesse moyenne donnée par li»/Tmax (écart entre 9
et 13%).

Ainsi, pour chaque bulle détectée sur la fibre 1, si un signal de bulle (non encore attribué)
est rencontré dans intervalle [0,5 Ty 3 1,5 Tuaxf] sur la fibre 2, il est supposé engendré par
la méme bulle.

Lorsque plusieurs bulles se trouvent dans cet intervalle, la plupart des auteurs [Kamp (1996),
Larue de Tournemine (2001)] utilisent préférentiellement la bulle ayant la vitesse la proche de
la vitesse moyenne. Pour nos essais, le fait de retenir la bulle de vitesse la plus proche de la
vitesse moyenne ou plus arbitrairement la premiere rencontrée modifie peu les vitesses (écart
inférieur a 1,4%) ; ’'une ou I’autre approche peut étre utilisée indifféremment.

B.II1.3.b. B Profils et distribution de vitesses

&% Vitesses moyennes de bulles

Des profils de vitesses (moyennes locales) issus de ce calcul pour I’eau et le cyclohexane sont
présentés sur la Figure 34. Ils sont relativement plats, excepté a forts débits de gaz pour le
cyclohexane ou ces profils présentent des vitesses plus fortes en paroi qu’au centre. Compte
tenu de la circulation préférentiellement descendante en paroi en régime hétérogene, cette
derniére tendance, déja observée par Sun et al. (2002), est aberrante. Elle met en évidence que
les mesures de vitesses ne sont pas fiables prés des parois, a cause du mouvement perturbé
des bulles : les bulles descendantes ne sont pas prises en compte et les bulles ascendantes sont
fortement perturbées par la circulation liquide et ont une trajectoire qui s’éloigne
profondément de la verticalité (faible composante axiale de la vitesse des bulles). De ce fait,
les bulles ont tendance a arriver de biais sur la sonde et le piquage des bulles sur la sonde
s’¢loigne du cas théorique pour lequel le traitement a été développé et la vitesse des bulles est
surestimée.
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Figure 34 : Profils de vitesses en eau et en cyclohexane

Pour évaluer la fiabilité de ces mesures, deux parametres, déja présentés plus haut, sont
utilisés : le coefficient d’intercorrélation et la proportion de bulles traitées (nbtraite/nb1).

Dans nos écoulements, la proportion de bulles traitées est tres faible : elle n’excede pas 28%,
méme a faibles vitesses. Ces valeurs sont extrémement faibles par rapport a celles
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couramment observées dans la littérature (>70%, cf. Tableau 12), alors qu’un faible écart
entre les deux fibres devrait augmenter la probabilité qu'une bulle soit piquée par les deux
fibres [Le Corre et Ishii (2002)]. Les valeurs supérieures de la littérature peuvent étre
rattachées a une utilisation habituelle des bi-sondes en lit fluidisé ou en airlift, ¢’est-a-dire
dans des écoulements plutét monodirectionnels, au sein desquels les trajectoires des bulles
sont moins perturbées. La proportion de bulles traitées peut donc fournir une information sur
la qualité de I’association des signaux : moins les bulles sont associées, plus les bulles ont un
comportement complexe et plus le traitement est discutable.

Auteurs Pourcentage de bulles traitées Appareil
Gunn et Al-Doori (1985) 75 2 90%
Suzanne et al. (1998) 70% Ecoulement gaz-liquide, 6=1%
Larue de Tournemine (2001) 70 a 80% Co-courant ascendant
Kiambi (2003) 80 a2 90% Airlift externe

Tableau 12 : Pourcentages de bulles traitées rencontrés dans la littérature

Le coefficient d’intercorrélation, qui renseigne sur le degré de ressemblance des signaux des
deux fibres, peut lui aussi permettre d’évaluer la validité du traitement.

Les coefficient de corrélation et nbtraite/nbl diminuent tout deux a proximité des parois (cf.
Figure 35), ce qui va dans le sens attendu d’une validité moindre des mesures en paroi.

Par contre, le débit gazeux a un effet opposé¢ sur ces deux grandeurs: le coefficient
d’intercorrélation augmente (trés légérement) avec la vitesse de gaz, alors que le rapport
nbtraite/nbl diminue (cf. Figure 36). Cette derniére tendance semble plus représentative de la
physique des phénoménes : lorsque le débit gazeux augmente, le régime hétérogéne s’installe,
les trajectoires de bulles sont de plus en plus complexes et s’éloignent des hypotheses
nécessaires au traitement. Le rapport nbtraite/nbl est donc a priori le plus adapté pour
représenter la qualité du traitement.
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Figure 35 : Exemple des profils de coefficients d’intercorrélation et de proportions de bulles
(cyclohexane)

Par ailleurs, les valeurs du rapport nbtraite/nbl, plus élevées en eau qu’en cyclohexane (cf.
Figure 36), sont également en accord avec une plus grande cohérence des profils obtenus en
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eau. Cet effet du milieu peut étre expliqué par le fait que les deux milieux operent dans des
régimes de bullages différents : le régime hétérogene s’installe pour des vitesses de gaz plus
faibles en cyclohexane qu’en eau (cf. chapitre 4).

0,45
0,40
<
0,35 ¢ ¢
o ®
0,30 O 2
s H
2 025 " 5 N
% [ ] . A Q O é
5 , ] )4 2]
2 0,20
Z. | | *
015 # cyclohexane ug=3,2cm/s N
’ B cyclohexane ug=7,7cm/s ™ - *
0.10 1 A cyclohexane ug=10,5cm/s ¢
’ ¢ eau ug=3,8cm/s [
0,05 |0 cau ug=8,3cm/s
A eau ug=11,3cm/s
0,00 T T T T T T T T
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9
Rayon (en cm)

Figure 36 : Profils des proportions de bulles traitées en eau et en cyclohexane

& Distribution des vitesses

Une fois la vitesse moyenne la plus probable obtenue, la distribution des vitesses peut étre
calculée.

A faible débit de gaz (ug=3,2cm/s, cf. Figure 37), les distributions de temps de vol et de
vitesses sont, comme les valeurs moyennes, cohérentes ; la distribution de vitesses présente
un pic prononcé, observé aux alentours de 0,5m/s, qui s’étale vers les grandes valeurs de
vitesses (jusqu’a 1,2m/s, valeur fixée par a). Vers la paroi (r=8cm), ce pic se déplace vers des
valeurs plus faibles de vitesses et est légerement plus large. La valeur du maximum est
légérement décalée par rapport a la valeur moyenne (0,6m/s), car la distribution n’est pas
symétrique et s’€tale vers les grandes valeurs.
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Figure 37 : Distributions en cyclohexane, ug=3,2cm/s (les pointillés rappellent les bornes
fixées par a et f)

Pour ug=10,5cm/s, la distribution des vitesses est plus surprenante : elle est décalée vers les

fortes valeurs de vitesses et est tres étalée, avec occurrence de nombreuses bulles a trés fortes

vitesses, tendance accrue a I’approche des parois. L’existence de ces bulles trés rapides dans
ces proportions est discutable, en particulier en proche paroi ou I’écoulement liquide moyen
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est descendant. Ces anomalies, jointes a la faible proportion de bulles traitées (10% au lieu
des 25% au centre de la colonne, cf. Figure 35), peuvent une fois encore étre reliées a un
écoulement plus perturbé a fort débit, c¢’est-a-dire a un nombre croissant de bulles piquant la
sonde de biais, bulles mal identifiées par le programme, conduisant a des valeurs de vitesses
de bulles trés importantes en inadéquation avec la réalité.

A fort débit, la distribution des vitesses de bulles, et donc la valeur moyenne associée,
doivent étre considérée avec précaution, car elles ne sont pas représentatives de la
population de bulles présentes a cet endroit.
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Figure 38 : Distributions en cyclohexane, ug=10,5cm/s (les pointillés rappellent les bornes
fixées par a et f)

Ces courbes témoignent de I’imperfection du traitement envisagé. Plusieurs sources d’erreurs
sont mises en évidence :

_ La faible proportion de bulles traitées : elle peut étre reliée aux bulles d’ascension
non verticale, aux déviations induites par la sonde, ainsi qu’a des phénomenes de
coalescence et de rupture pendant le temps de séjour de la bulle sur la sonde.

_ Une surestimation de la vitesse des bulles arrivant sur la sonde de biais et piquant les
deux fibres quasi-simultanément.

_ Une mauvaise association des créneaux : son occurrence augmente avec la vitesse
superficielle de gaz, c’est-a-dire avec la densité de bulles [Garnier et al. (2002)].

Les deux derniers points peuvent encore étre améliorés, notamment en introduisant, lors du
traitement, un critére supplémentaire.

B.I11.3.b.y. Amélioration du traitement

Lors de I’association des créneaux, un critére de similarité des temps de séjour sur les deux
fibres [Buchholtz et al. (1981), Kalkach-Navarro et al. (1993), Barrau et al. (1999), Lo et
Hwang (2003)] peut étre appliqué :

AtirAti (cs.1)

Les bulles ainsi associées ont une probabilité supérieure de correspondre a la méme bulle et
d’avoir une trajectoire plutdt verticale (cf. Figure 39).
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Pour tester ce critére dans notre cas, les signaux des deux sondes sont considérés comme
induits par la méme bulle lorsque la différence de longueurs de cordes de ces signaux est
inférieure a 20% (valeur choisie arbitrairement).

La bulle rencontre les deux fibres quasi-simultanément :
U surestimation de la vitesse (temps de transit faible)
% longueurs de cordes des deux fibres trés différentes

orde 2

orde 1

La bulle rencontre les deux fibres I’une apres 1’autre :

& estimation correcte de la vitesse

W % longueurs de cordes des deux fibres du méme ordre
v

@ corde 2

corde 1

Figure 39 : Illustration de la condition en longueur de corde

L’ajout de cette contrainte a pour premier effet une nette diminution du nombre de bulles
traitées (de ’ordre de 60% sur les 25% précédents) (cf. Tableau 13), diminution qui s’accroit
lorsqu’on s’approche des parois ou elle peut atteindre 75% (sur les 10% précédents) ; la
population de bulles traitées n’est alors plus que 2-3%.

sans avec |écart (%)
nb bulles traitées 2329 996 -57.2
moyenne des vitesses | 0,8718] 0,8707 -0,1
d10 0,0067] 0,0080 18,3
d20 0,0097] 0,0110 14,0
d30 0,0131] 0,0146 11,5
d32 0,0244] 0,0255 4,5
c10 0,0050] 0,0064 27,5
corde min 0,0001) 0,0001 0,0
corde max 0,0651] 0,0651 0,0
vitesse min 0,5882] 0,5882 0,0
vitesse max 1,4286] 1,4286 0,0

Tableau 13 : Effet de l'ajout d’un critere en temps de séjour (exemple du cyclohexane,
ug=7,5cm/s, centre de la colonne)
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Cette observation confirme le rdle de filtre introduit par ce critere, filtre d’autant plus serré en
paroi ou I’imprécision est supérieure. En outre, ce fort taux de rejet prouve également que les
bulles montent rarement verticalement, ou que les bulles sont trés déformées entre les deux
fibres.

Cette diminution du nombre de bulles traitées ne s’accompagne cependant d’aucun
changement significatif de la moyenne des vitesses (cf. Tableau 13), ni de la distribution des
vitesses (cf. Figure 40) ; les valeurs importantes de vitesses demeurent : le faible écart entre
les fibres limitent les différences de temps de séjour sur les deux fibres, méme si une bulle
arrive latéralement (cf. Figure 41).
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Figure 40 : Comparaison des distributions de vitesses avec et sans correction (cyclohexane,
ug=10,5cm/s)

Ce filtre n’est donc pas appliqué dans la suite, puisque les bulles aberrantes ne sont pas
systématiquement ¢liminées alors que de « vraies » bulles sont exclues.

P "

corde 2 corde 2
corde 1 corde 1

1}, petit 1), petit

Figure 41 : Effet de la distance entre les fibres sur le piquage de la bulle

Pour conclure, pour les écoulements ou la trajectoire des bulles est aléatoire, ’association
d’une vitesse a chaque bulle est trés hasardeuse.
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B.II1.3.c. Validité de la mesure de vitesse moyenne

Pour estimer la validité des valeurs de vitesses moyennes obtenues, des essais sont réalisés en
aquarium, de maniére & mesurer simultanément la vitesse des bulles par sonde optique et par
caméra rapide. Dans cet appareil, les trajectoires sont assez perturbées: les vitesses
transversales peuvent parfois atteindre la vitesse axiale.

La mesure par caméra est faite juste en amont de la position de la sonde. Le traitement
associé, reporté en annexe III.B, repose sur 1’analyse de 200 bulles, alors que 2000 a 5400
sont utilisées pour la mesure par bi-sonde. Les bulles suivies par la caméra ont été, dans la
mesure du possible, sélectionnées dans toute la gamme de tailles possibles (entre 1,3 et
22mm, selon les débits).

La comparaison des deux méthodes montre un accord correct entre la vitesse moyenne des
bulles la plus probable, issue de la sonde optique, vimoy, €t la vitesse axiale moyenne, issue de
la photographie (cf. Tableau 14). Ce bon accord obtenu en aquarium ne signifie toutefois pas
que les vitesses de bulles en pilote peuvent étre déterminées avec la méme précision, méme si
les ordres de grandeurs de vitesses de bulles sont similaires, car les écoulements dans ces
deux appareils sont tres différents. En effet, les écoulements en aquarium sont beaucoup
moins perturbés et plus monodirectionnels, ce qu’illustrent les valeurs supérieures dans cet
appareil des coefficients de corrélation (de 0,79 a 0,86, peu influencés par le débit, en
aquarium, de 0,63 4 0,78 en pilote) et des rapports nbtraite/nbl (entre 52 et 76%, en aquarium,
entre 19 et 45% en pilote). Néanmoins, en aquarium, les bulles se déplacent, comme en
colonne, en essaims et présentent des vitesses similaires a celles observées en colonne. Méme
si I’écoulement est plus monodirectionnel, la validation en aquarium permet de penser que la
mesure de la vitesse moyenne est moins précise en colonne mais correcte. En revanche,
aucune conclusion ne peut étre tirée en terme de distributions de vitesses, aspect non validé
ici.

Analyse d’images Sonde optique
Vitesse axiale | Module de vitesse Vinoy ;
(m/s) (m/s) (m/s) (m/s)
Test 1 0,415 0,443 0,4415 0,4391
Test 2 0,396 0,422 0,4400 0,4682
Test 3 0,455 0,520 0,5220 0,5502
Test 4 0,562 0,733 0,7331 0,7860

Tableau 14 : Comparaison des résultats moyens obtenus avec la bi-sonde et la caméra rapide

Les résultats observés en aquarium permettent de considérer que :

_ La bi-sonde permet de mesurer de fortes vitesses dans des essaims de bulles.

_ Les grandes vitesses moyennes de bulles obtenues en colonne sont crédibles,
compte tenu des vitesses importantes déja observées en aquarium.

Par ailleurs, la comparaison des deux méthodes de mesure (cf. Tableau 14) montre que la
vitesse moyenne de bulles la plus probable, issue de la sonde optique, Vmey, €st plus proche de
la vitesse axiale (issue de la photo) que la moyenne des vitesses, v (issue de la bi-sonde).
L’¢écart entre ces deux grandeurs augmente avec la vitesse de bulles (6% pour le test 1 a 30%
pour le test 4), probablement du fait d’un écoulement moins vertical. En outre, la vitesse
mesurée par la sonde semble plus proche du module de la vitesse que de la vitesse axiale
(écart <5%), et ce quelle que soit la vitesse (de 40 a 75cm/s). Cette tendance, déja observée
par Kiambi (2003) entre le module de la vitesse et la vitesse interfaciale, amene a s’interroger
sur la signification de la vitesse mesurée par la sonde.
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Remarque :
L’assimilation de la vitesse la plus probable a la vitesse moyenne est conditionnée par

I’existence d’une seule vitesse prédominante. Cette hypothése n’est plus valable en présence
de plusieurs « populations de vitesses ». Dans ce cas, la vitesse la plus probable ne correspond
plus a la vitesse moyenne. Aucun des traitement de données de la bi-sonde énoncé ne permet
de prendre en compte cette alternative.

B.II1.4. Cordes

Une fois les valeurs de vitesses obtenues, 1’étape suivante vers 1’obtention des diameétres est le
calcul des cordes.

La corde est la distance parcourue par la sonde dans la bulle. Elle peut, en cas de percage
parfait (pas de déformation de la bulle, mouvement ascendant vertical) d’une bulle sphérique,
balayer toute la gamme de taille inférieure ou €gale au diamétre de la bulle (cf. Figure 42).

a b
A
T %
corde = corde <
diamétre diameétre
dmax ~ cordes
Figure 42 : a. lllustration de la différence b. Distribution théorique de cordes pour
entre corde et diamétre des bulles sphériques de taille constante
(dB:dmax)

Lors du traitement des données de la bi-sonde optique, cette grandeur est issue du produit
entre le temps de passage de la bulle sur une fibre et la vitesse de la bulle. Les résultats
peuvent alors différer selon le temps de séjour et la vitesse retenus.

e Méme s’il est possible d’avoir une valeur de temps de séjour pour chaque fibre, les temps
issus de la fibre 1 sont les plus utilisés, car ces valeurs sont moins perturbées par la sonde.
Néanmoins, 1’utilisation de la moyenne entre les temps de s¢jour des deux fibres est parfois
préférée [Lo et Hwang (2003)].

La Figure 43 représente les différences entre les valeurs des cordes sur les deux fibres :
contrairement aux grandeurs moyennes de taux de vide et de fréquence de bullage, les
longueurs de cordes ne sont pas systématiquement inférieures pour une des deux fibres.

Dans cette étude, les cordes utilisées sont issues de la fibre 1.

Remarque :
Malgré la faible distance entre les deux fibres (1)), il existe, pour une méme bulle, une assez

forte différence entre les longueurs de cordes obtenues sur les deux fibres. Ceci explique le
fort rejet précédemment observé lors de 1’ajout d’une contrainte en temps de séjour pour
I’association des bulles (cf. § B.II1.3.b.y). Une analyse un peu plus poussée montre que ce
rejet concerne davantage les petites cordes. En effet, a faibles valeurs, I’écart de 20%
maximum impos¢€ précédemment entre les deux cordes correspond, en absolu, a un tres faible
écart, statistiquement trés probable. Ceci amplifie encore le phénoméne de filtre. Cette
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approche n’ayant pas été retenue, ses conséquences en terme de cordes ne sont pas
approfondies.
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Figure 43 : Comparaison des longueurs de cordes issues des deux fibres (eau, ug=11,28cm/s,
centre de la colonne)

e Deux vitesses de bulles sont couramment retenues pour le calcul des cordes : la vitesse
moyenne des bulles, vimoy [Werther et Molerus (1973), Werther (1974a)], ou la vitesse
associée a chaque bulle, vg; [Revankar et Ishii (1992), Kalkach-Navarro et al. (1993), Kamp
(1996)] :

cordei =v

g, X0, (vitesse instantanée) (eq.15)

cordei =V At (vitesse moyenne) (eq.16)

L’utilisation d’une vitesse fixe pour toutes les bulles, la vitesse moyenne, est préconisée par
Werther et Molerus (1973). En effet, la distribution des vitesses est, en essaim de bulles, plus
étroite que celle des tailles, les résultats en terme de longueurs de cordes (ou de diametres)
sont donc peu sensibles au type de vitesse utilisée [Werther et Molerus (1973), Werther et al.
(1974a)]. Cette approche a deux principaux avantages :

_ D’une part elle évite d’avoir a associer les créneaux, étape, comme on 1’a vu,
particulierement délicate (Werther et Molerus (1973)]. De ce fait, des valeurs de
cordes ne sont pas déduites de vitesses erronées.

_ D’autre part, elle permet d’associer une corde a chaque bulle et non aux seules
bulles reconnues sur les deux fibres.

Pour éviter de rejeter un trop grand nombre de bulles, lors de 1’utilisation d’une vitesse par
bulles, il est également envisageable d’attribuer aux bulles non associées la vitesse moyenne.
Cette méthode est a mi-chemin entre les deux approches précédentes.

Pour évaluer I’effet de la vitesse choisie (une vitesse instantanée vg ; pour chacune des nbtraite
bulles associées (cas 1), ou la vitesse moyenne vy pour toutes les nbl bulles (cas 2)), la
distribution de cordes est calculée pour chacune d’elles. En terme de corde moyenne, les
¢carts entre les deux approches sont compris entre 2 et 20%, la corde la plus grande étant
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toujours observée pour le cas ou une vitesse est associée a chaque bulle (cas 1) ; cet écart est
comparable a celui entre la vitesse moyenne et la moyenne des vitesses.

Pour dissocier dans cet écart I’impact de la vitesse choisie et du nombre de bulles traitées, un
cas intermédiaire est envisagé (cas 3) : on associe la vitesse la plus probable seulement aux
nbtraite bulles (cf. Tableau 15).

Vitesses Nombre de bulles
Cas 1 vgi (1 par bulle) nbtraite
Cas 2 Vmoy (pour toutes les bulles) nbl
Cas 3 Vmoy (pour toutes les bulles) nbtraite

Tableau 15 : Récapitulatif des trois cas étudiés

I1 est tout d’abord vérifié sur ces distributions qu’il y a davantage de bulles dans la classe de
petites cordes lorsque toutes les bulles sont prises en compte et non seulement les bulles
associées (cas 2 et 3) : les petites cordes sont moins facilement associées. Cette observation
semble assez cohérente dans la mesure ou les petites cordes correspondent soit a des petites
bulles soit a des bords de bulles, cas ou la probabilité de ne croiser qu’une seule des fibres est
la plus importante.

En ce qui concerne les cas 1 et 3, le passage a une vitesse fixe élimine une partie des cordes
les plus grandes (non représentées sur la Figure 44 pour des raisons de lisibilité), la corde
maximale passant de 10,69cm a 9,35cm. Cependant, dans un cas comme dans ’autre, cette
corde maximale demeure aberrante.

Ainsi, le passage a une vitesse fixe élimine les cordes aberrantes issues d une surestimation de
la vitesse de bulles, notamment lors de 1’arrivée de bulles de biais, mais il n’empéche pas
I’occurrence de grandes cordes : les effets de la vitesse et du temps de séjour des bulles
doivent étre découplés. Toutefois, on peut d’ores et déja conclure que I’erreur liée au choix de
vitesse demeure a priori faible et n’est probablement pas la plus pénalisante.

0,40
M cas 1: vb=vb instantanée
0,35 11 O cas 2: vb=vb moy
O cas 3: vb=vb moy bulles associées
0,30
72}
= 0,25
=1
i
S
= 020 1
g
S
£ 0,15 A
sy
0,10
0,05 IH
0,00 T \[I:I\l]]\m\m\m\m\lﬂ\m\m\m\m\“\
O o Q N Gl v o Q X S "2 © Q » ) 32
\} Q \ \ > 2 v ¥ > > e X & 6 6 o
QQ 69 Qg Q? Q? Q- Qg QQ 69 Q9 Q? Q§ 69 Qg 69 Q§
Cordes (en m)

Figure 44 : Histogrammes de cordes (de la fibre 1) obtenues selon les 3 modes de calcul des
cordes du Tableau 15 (eau, ug=38,3cm/s)

Pour confirmer ce point, la répartition des temps de séjour sur la fibre 1 est tracée (cf. Figure
45) : il existe de trés forts temps de séjour allant jusqu’a 0,054s. Méme si 1’existence de
grosses bulles ou des bulles allongées n’est pas a écarter, elles ne peuvent pas étre la cause de
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toutes les bulles ayant un fort temps de séjour. Ces temps sont vraisemblablement liés au
passage d’essaims de bulles, dont les bulles, trés proches les unes des autres, ne peuvent étre
distinguées par la sonde.
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Figure 45 : Histogramme de temps de séjour sur la fibre 1 (eau, ug==8,3cms)

¢ Hibiki et al. (2001) définissent une épaisseur limite minimum visible entre deux bulles, dp

u
~ G
53 r max[ r; ,u6®} (eq.17)
ou: f: fréquence d’acquisition
®:  temps minimum de réponse du circuit

En dessous de cette distance, la bi-sonde ne parvient plus a distinguer toutes les bulles d’un
essaim, car elles sont trop proches les unes des autres. Pour nos vitesses, cet écart vaut entre
0,04 et 0,Imm.

¢ [.a mauvaise distinction des bulles en amas peut également étre liée a I'utilisation d’un seuil
unique : lorsque les bulles sont trés proches les unes des autres le signal peut amorcer sa
descente en sortie de la premicre bulle, mais n’a pas forcément le temps de redescendre
jusqu’au seuil avant I’arrivée de la bulle suivante (cf. Figure 46a). Dans ce cas 'utilisation de
deux seuils pourrait étre préférable (cf. Figure 46b), mais il est plus délicat a mettre en ceuvre
puisque tous les pics n’ont pas la méme hauteur.

a. Seuil unique b. Double seuillage
v _______________ \\// —__\__Seuil2
___________________________ Seuil o\ Seuill
1 bulle 2 bulles

Figure 46 : Influence du seuillage sur le nombre de bulles identifiées par la sonde optique
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Ainsi, ’erreur sur le temps de séjour est ici principalement attribuée a la mauvaise distinction
des fronticres de bulles dans les essaims, la forme, la déformation et la trajectoire de la bulle
ne conduisant qu’a des surestimations mineures du temps de séjour sur la sonde [Kiambi
(2003)].

Les distributions de longueur de cordes obtenues cumulent les erreurs induites par les
mesures de vitesses (liées principalement a I’ascension non verticale des bulles) et de temps
de séjour sur les fibres. L’erreur commise sur cette grandeur est par conséquent accrue par
rapport a celle observée en vitesse. Pour Magaud et al. (2001), la précision passe de 15%
sur les vitesses a 25% sur les cordes. Cette étude ayant été réalisée en régime homogeéne, ces
valeurs doivent étre largement supérieures dans notre cas...

B.I11.5. Diametres de bulles
B.II1.5.a. Distribution de diameétres de bulles
B.111.5.a. a. Principe

L’obtention d’une distribution de diameétres de bulles découle de la distribution de cordes. Le
passage d’une distribution a 1’autre repose sur des concepts de probabilités; il est
principalement basé sur les travaux de Clark et Turton (1988), qui étendent la démarche de
Werther (1974) aux différentes formes de bulles classiquement rencontrées en écoulements
polyphasiques (spheres, ellipses entiéres ou tronquées). Les hypothéses nécessaires a cette
transformation sont :

__ Hyp.1 : Toutes les cordes ont la méme probabilité d’étre piquées par la sonde,

_ Hyp.2 : Toutes les formes de bulles peuvent étre décrites a partir d’un critére de
forme unique (ce qui limite considérablement les formes explorées),

_ Hyp.3 : L’axe de rotation de la bulle est parall¢le a la sonde.

Ces hypothéses sont bien sir discutables.

& Hyp.1 : « Toutes les cordes ont la méme probabilité d’étre piquées par la sonde »
Cette hypothese n’est pas vérifiée lorsque la distance de la sonde a la paroi est inférieure a la
largeur de la bulle [Kalkach-Navarro et al. (1993), Werther (1974a)]. Dans la zone centrale du
contacteur, la validit¢ de cette hypothése est meilleure, mais elle ne peut étre totalement
vérifiée lorsqu’une vitesse est associée a chaque bulle, puisqu’il a ét¢ vu au paragraphe
précédent que les petites cordes sont statistiquement moins associées que les grosses.

&% Hyp.2 : « Toutes les formes de bulles peuvent étre décrites a partir d’un critére de forme
unique »

Les auteurs font souvent I’hypothése de bulles sphériques ou de bulles ellipsoidales
d’excentricité donnée. Une excentricité variable peut également étre envisagée pour prendre
en compte la variation de la forme de la bulle (excentricité) avec la taille ; une relation est
alors définie entre le diameétre de la bulle et I’excentricité [Buchholtz et al. (1981), Kamp
(1996)].

Dans notre cas, I’analyse des formes de bulles en aquarium (cf. annexe II11.B) montre qu’une
telle relation ne peut étre établie pour nos écoulements, comme le laissait pressentir la
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diversité¢ des formes vue sur les photographies (cf. Figure 47): les formes de bulles ne
peuvent pas €tre décrites facilement.

Figure 47 : Exemple de formes de bulles rencontrées en aquarium (ugo=22,1m/s)

Afin de tout de méme évaluer la transformation de la distribution de cordes en distribution de
diamétres, deux hypothéses de forme classiques sont testées : le cas sphérique (référence) et le
cas ellipsoidal de Kamp (1996), utilisant une excentricité fonction du diameétre.

&% Hyp.3 : « L’axe de rotation de la bulle est paralléle a la sonde »
Cette hypothése revient a supposer une ascension verticale des bulles, hypothése tres
discutable vu ce qui précede.

B.I11.5.a. B Exemples de résultats

Le Tableau 16 regroupe les résultats obtenus dans notre pilote en terme de diameétres moyens
(dio) et de diametres de Sauter pour les deux hypotheses de forme retenues (sphériques et
ellipsoidales avec excentricité variable).

Les écarts entre les deux approches vont de 2 a 45%. Dans le cas ellipsoidal le diamétre
moyen est systématiquement plus grand et le diamétre de Sauter systématiquement plus petit
que dans le cas sphérique : I’hypothése « ellipsoides» réduit la gamme des diamétres calculés.

Lors du passage en distribution de diametres, le nombre de classes de la distribution finale
doit étre fixé ; ce choix résulte d’un compromis avec le nombre de bulles traitées. En effet, si
le nombre de classes est trop important ou si le nombre de bulles traitées est insuffisant, des
incohérences peuvent apparaitre ; elles se traduisent en général par des valeurs irrégulicres,
voire négatives, dans certaines classes de diametres de bulles [Clark et Turton (1988), Turton
et Clark (1989), Clark et al. (1996)]. Werther (1974a) utilise ainsi 2200 bulles réparties en 10
classes alors que Turton et Clark (1989) montrent que 1000 bulles sont suffisantes (pour le
méme nombre de classes). Il est cependant impossible de définir un nombre minimal ou
maximal de classes, car cela dépend de la nature des bulles [Turton et Clark (1989)]. Ce choix
est particulierement problématique en présence d’une distribution multimodale [Turton et
Clark (1989)], ce qui peut étre notre cas. En premicre approximation, 10 classes sont utilisées
pour cette étude. Aucune hypothése préalable n’est formulée pour la forme de la distribution.

Un exemple de distribution obtenue en cyclohexane est tracé sur la Figure 48 pour les deux
hypothéses précédentes (sphere ou ellipse avec excentricité variable). L hypothése « ellipse
avec excentricit¢ variable » de Kamp (1996) parait totalement inadaptée a notre cas,
conduisant a des nombres de bulles négatifs atteignant -180 (cf. Figure 48a). Dans le cas
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sphérique, quelques probabilités négatives sont aussi observées mais dans une bien moindre
mesure (cf. Figure 48b). Cette anomalie est assez courante dans ce traitement lorsque aucune
forme n’est fixée pour la distribution de diamétres ou que le nombre de bulles est insuffisant.

sphére ellipsoide écart
ug (m/s) r (cm) dyo (m) d;, (m) d;y (m) d;, (m) dyo (m) d;, (m)

8 0,0044 0,0193 0,0061 0,0122 0,3238 -0,4508

8 0,0047 0,0192 0,0055 0,0126 0,1569 -0,4151

6 0,0048 0,0145 0,0053 0,0123 0,0990 -0,1642

0,03227 4 0,0049 0,0194 0,0062 0,0160 0,2342 -0,1921
2 0,0050 0,0170 0,0064 0,0150 0,2456 -0,1250

0 0,0049 0,0141 0,0052 0,0134 0,0594 -0,0509

0 0,0049 0,0138 0,0055 0,0129 0,1154 -0,0674

8 0,0075 0,0285 0,0077 0,0221 0,0263 -0,2530

7 0,0074 0,0294 0,0080 0,0228 0,0779 -0,2529

6 0,0068 0,0278 0,0078 0,0230 0,1370 -0,1890

5 0,0071 0,0289 0,0081 0,0246 0,1316 -0,1607

4 0,0066 0,0234 0,0075 0,0221 0,1277 -0,0571

0,07647 3 0,0071 0,0266 0,0079 0,0238 0,1067 -0,1111
2 0,0060 0,0217 0,0072 0,0203 0,1818 -0,0667

1 0,0061 0,0218 0,0073 0,0206 0,1791 -0,0566

0 0,0067 0,0244 0,0077 0,0221 0,1389 -0,0989

-1 0,0068 0,0275 0,0084 0,0236 0,2105 -0,1526

-2 0,0062 0,0245 0,0074 0,0224 0,1765 -0,0896

8 0,0071 0,0280 0,0079 0,0231 0,1067 -0,1918

6 0,0067 0,0264 0,0080 0,0237 0,1769 -0,1078

0,10512 4 0,0071 0,0300 0,0084 0,0253 0,1677 -0,1700
2 0,0060 0,0222 0,0075 0,0213 0,2222 -0,0414

0 0,0072 0,0266 0,0084 0,0241 0,1538 -0,0986

Tableau 16 : Diamétres moyens et de Sauter obtenus en cyclohexane en faisant les hypothéses
sphérique et ellipsoidale (r correspond a la position radiale de la sonde)

Les hypothéses les plus classiques en terme de forme de distribution sont des distributions
log-normales [Werther (1974a), Van Lare et al. (1997), Kamp (1996)] ou des fonctions
gamma [Burgess et al. (1981)] ou de Rayleigh [Liu et Clark (1995), Clark et al. (1996)]. Ce
lissage n’est pas effectué¢ dans notre cas, car la forme de la distribution de bulles n’est pas
connue ; au vu des résultats en aquarium elle ne serait pas unimodale (cf. annexe IV.A).

180 h‘ h‘ 250 . -
w| a. Hypothese sphere »| b. Hypothese ellipse
140 | 150
120 |
. 100
g 3
= 100 - g
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Diamétre de bulles (en m) Diamétres de bulles (en m)

Figure 48 : Distribution de tailles de bulles (cyclohexane, ug=7,6cm/s)

En outre, nous avons travaillé sur plus de 2300 bulles, alors que Kamp (1996) ne considere le
lissage nécessaire pour éviter les valeurs négatives qu’en deca de 1000 bulles traitées. La
différence entre les deux cas est une fois de plus a relier a un écoulement plus perturbé dans
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notre appareil, ce qui conduit a une distribution de bulles beaucoup plus étalée, nécessitant
davantage de bulles pour le calcul et par conséquent des durées d’expériences tres allongées,
puisque la proportion de bulles traitées est treés inférieures a celle couramment rencontrée
(entre 19 et 45% contre 70 a 90% dans la littérature, cf. Tableau 12).

Par ailleurs, les courbes de la Figure 48 mettent en évidence que, du fait d’une large
distribution de tailles de bulles et de la nécessité de conserver un faible nombre de classes
pour limiter les aberrations, la largeur des classes est trés grande (environ 2mm), ce qui limite
fortement la précision des mesures et les informations fournies a faibles diametres. Comme il
est irréaliste d’augmenter le nombre de classes, des essais sont réalisés avec des classes de
tailles variables : fines a faibles diametres, elles augmentent progressivement en conservant
un nombre total de 10 classes. Ainsi, au lieu de définir la largeur des classes par le rapport
entre le diamétre maximal et le nombre de classes, il est défini par :

larg eur de classes(i +1) = 0,07 diametre max (eq.18)
nombre de classes

Cette modification n’a pas d’effet sur le diametre moyen, alors que le diamétre de Sauter
augmente de 2 a 17% (cf. Tableau 17): I'utilisation de classes variables ne modifie pas
fondamentalement les valeurs de diameétres.

d;, (m)

u; (m/s) ug (m/s) r (cm) classes fixes | classes variables écart
0,07 0,0355 0 0,0143 0,0146 0,0208
0,07 0,0355 0 0,0148 0,0164 0,1026
0,07 0,0355 4 0,0132 0,014 0,0588
0,07 0,0355 4 0,0113 0,0134 0,1700
0,07 0,0355 8 0,0088 0,0089 0,0113
0,07 0,0355 8 0,0068 0,0069 0,0146

0 0,0353 8 0,0085 0,0099 0,1522
0 0,0353 8 0,0073 0,0082 0,1161
0 0,0353 4 0,0063 0,0069 0,0909
0 0,0353 0 0,0062 0,0067 0,0775
0 0,0353 0 0,0061 0,0064 0,0480
0,07 0,0841 0 0,0384 0,0396 0,0308
0,07 0,0841 0 0,0401 0,0418 0,0415
0,07 0,0841 4 0,0333 0,034 0,0208
0,07 0,0841 8 0,0228 0,0262 0,1388
0 0,0831 8 0,0242 0,0265 0,0907
0 0,0831 4 0,0394 0,0419 0,0615
0 0,0831 0 0,0429 0,0445 0,0366
0 0,0831 0 0,0325 0,0354 0,0854

Tableau 17 : Effet de classes de largeur variable sur le diametre de Sauter (essais en eau,
niveau 3)

Un exemple de cet effet sur la distribution de tailles est fourni sur la Figure 49. Pour que les
deux cas puissent figurer sur le méme graphique, les histogrammes sont traduits en courbes
(les hauteurs de pics ne doivent pas étre comparées, car les largeurs de classes différent entre
les deux cas). En présence de classes variables, 1’allure du profil est améliorée et plus précise
a faibles diametres, mais, a forts diametres, des valeurs négatives persistent.
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Figure 49 : Effet de classes de largeurs variables sur la distribution de tailles de bulles (eau,
niveau 3, ug=38,31cm/s)

B.I11.5.a.y3 Conclusions

La transformation des distributions de cordes en distributions de diameétres est trés sensible
aux erreurs d’estimation de cordes. Pour minimiser ces erreurs, le nombre de bulles traitées
doit étre important, mais la sous-estimation des petites cordes, due a la déflection des bulles
par la sonde optique, et la présence de trés grandes valeurs de cordes, dues a la présence
d’essaims, semblent incontournables dans nos conditions.

En outre, I’obtention d’une distribution de diamétres nécessite une hypothése de forme.
L’hypotheése testée ici est sphérique, ce qui est extrémement discutable.

Enfin, pour éviter les probabilités négatives dans les distributions de diamétres, 1’idéal serait
de connaitre au préalable la forme de la distribution réelle de taille de bulles, car il est
irréaliste de diminuer le nombre de classes ou d’augmenter davantage le nombre de bulles
traitées (i.e. le temps d’acquisition). Cette forme est soit issue d’une loi de probabilité (log-
normale, gamme, Rayleigh, ...), soi d’un lien entre la vitesse des bulles et leur diamétre
[Clark et al. (1996), Liu et Clark (1995)]. Cette derniére approche n’est guére envisageable
dans les écoulements a forts taux de vide ou les bulles interagissent fortement et ont une
vitesse assez uniforme [Werther et Molerus (1973)], les grosses bulles entrainant les plus
petites.

Ainsi, dans nos écoulements les distributions de tailles de bulles sont inaccessibles avec
DPoutil actuel. En attendant une étude spécifique a ce sujet, il est préférable de se limiter a
Pestimation de valeurs moyennes.

B.IIL.5.b. Tailles moyennes

Le principal avantage des valeurs moyennes est le faible poids donné aux quelques valeurs
aberrantes observées précédemment.
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B.II1.5.b. a. A partir de la corde moyenne

Pour estimer un diamétre moyen de bulles, djo, cette grandeur est reliée par certains
expérimentateurs a la corde moyenne, cj, par :

d =1c (eq.19)

ou : A est un parametre dépendant des caractéristiques de I’écoulement local
(vitesse liquide, propriétés du fluide, débit gazeux, ...).

Le paramétre A vaut couramment 1,5 [Thang et Davis (1979), Magaud et al. (2001)].
Neéanmoins, Frohlich et al. (1991) préconisent plutot un facteur 1,33 pour prendre en compte
les petites bulles « oubliées » ou ratées par la technique. Cette approche nécessite alors une
calibration préalable.

Pour évaluer le critére A dans nos écoulements, des essais sont réalisés en aquarium, en eau et
en cyclohexane. La taille des bulles est évaluée simultanément par deux techniques : la sonde
optique et une caméra rapide (le traitement associé¢ est décrit en annexe III.B) ; la premiére
donne la corde moyenne et la seconde le diamétre moyen. Les résultats obtenus sont reportés
dans le Tableau 18.

Milieu Vitesse (m/s) c10 (m) dio (m) A
(bisonde) (photo)
cyclohexane | 1,17 0,0102 0,0031 0,30
cyclohexane | 0,80 0,0053 0,0052 0,95
cyclohexane | 0,57 0,0031 0,0032 1,03
eau 1,20 0,0120 0,0038 0,32
eau 0,73 0,0048 0,0059 1,23

Tableau 18 : Evaluation du critére A

Les facteurs A obtenus (entre 0,3 et 1,2) sont trés inférieurs aux valeurs énoncées ci-dessus ;
ils varient légérement avec le milieu et différent largement selon la vitesse de gaz, et donc la
largeur de la distribution de bulles. Les tres faibles valeurs de A a fortes vitesses de gaz,
lorsque 1’écoulement présente de nombreuses petites bulles (cf. annexe IV.A), témoignent de
la mauvaise prise en compte de cette population par la sonde optique. Cette procédure n’est
pas retenue pour le calcul du diamétre moyen.

B.IIL.5.b. B A partir de I’aire interfaciale

Le diamétre de Sauter peut, par définition, étre estimé a partir de 1’aire interfaciale par :
=—< (eq.20)

Sachant que I’aire interfaciale peut étre calculée, pour des bulles sphériques, par [Kataoka et
al. (1986)] :

41,

a= (eq.21)

B.axiale
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Et en supposant que la vitesse axiale est égale a la vitesse moyenne, Vmqy, le diametre de
Sauter vaut :

0 < me (€q.22)
SM sz

Cette écriture revient a fixer A=1,5 dans D’expression précédente (dsm=1,5¢10), mais le
diameétre estimé est alors le diameétre de Sauter et non plus le diameétre moyen.
Cette approche semble la seule envisageable dans nos écoulements.

B.II1.5.c. Validation

Deux méthodes de calculs moyennés de diametres sont évaluées ici :

_ Le diametre moyen et le diametre de Sauter, issus de la distribution de tailles
obtenue en supposant les bulles sphériques (cf. §B.IIL.5.a), notés respectivement
djosp et dsasp (méth.1),

_ Le diametre de Sauter, issu des valeurs moyennes de taux de vide, de fréquence et de
vitesse par d3»=3Vmeyea/2fp (cf. §B.II1.5.b.p), noté d;omoy (méth.2).

Pour cela, des essais en aquarium sont réalisés pour les trois milieux étudiés en pilote et les
valeurs de diamétres obtenues avec la bi-sonde sont comparées a celles mesurées par
visualisation (cf. Tableau 19).

vitesse (m/s)| dosp (m) |d;, photos (m)] écart (%)]| ds,sp (m) d3;moy (m) | dj; photo (m) |écart (%) (d;,sp)|écart (%) (d;;moy)
cyclohexane 1,17 0,0112 0,0031 -261,38 0,0211 0,01013 0,00906 -133,08 -11,13
cyclohexane 0,80 0,0058 0,0052 -10,31 0,0094] 0,00526 0,00600 -57,00 13,05
cyclohexane 0,57 0,0036 0,0032 -11,99 0,0048 0,00343 0,00359 -34,63 4,62
olone 1,03] 0,008933333 0,0027)  -226,03] 0,014816667 0,00875 0,00806 -83,83 -8,19
olone 0,83] 0,006233333 0,010333333 0,00598 0,00578 78,78 -3,42
olone 0,57 0,00365 0,0024 -55,32, 0,0050375 0,00383 0,00285 -76,75 -29,39
eau 1,20 0,0123 0,0038]  -227,44 0,0219 0,01234 0,0106 -106,81 -15,18
eau 0,88 0,0067 0,0103 0,00698 0,00623 -65,56 -11,39
eau 0,73 0,0053 0,0059) 10,46) 0,0076 0,00561 0,00602 -26,41 7,05

Tableau 19 : Validation des tailles moyennes par analyse d’images

L’ approche en distribution de diametres met en évidence de fortes différences en diametres
moyens entre la sonde et la photographie : cette méthode n’est acceptable qu’a petits débits.
Comme les écarts en diametres de Sauter sont plus modérés, cela conforte 1’hypothése que la
sonde ne pique pas correctement les petites bulles. Ceci se confirme avec 1’olone, milieu pour
lequel I’écart en diamétre moyen demeure grand méme a petits débits (55% contre 10% pour
les autres milieux) : il y a dans ce milieu de nombreuses petites bulles méme a faible débit que
la bi-sonde ne peut pas détecter, probablement parce que I’interface bulle-olone est plus
rigide.

La comparaison des deux méthodes testées montre que le diametre de Sauter est évalué
beaucoup plus précisément avec 1’approche basée sur 1’aire interfaciale (méth.2) ; ’utilisation
des distributions de diamétres (méth.1), donnant plus de poids aux points aberrants, n’est pas
satisfaisante.

Les écarts entre la photographie et la méth.2 demeurant modérés (inférieurs a 15% pour
Peau et le cyclohexane), malgré ’hypothése de bulles sphériques sous-jacente, le diamétre

v ¢
de Sauter est dans la suite calculé par : d, = ey &
2f 5
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11 est certes impossible d’affirmer que les bons résultats obtenus par ce biais en aquarium
sont vérifiés en colonne, mais cette approche reste en l’état la plus fiable.

B.IV. SYNTHESE : DEMARCHE ADOPTEE

Le traitement de données finalement retenu est schématisé sur la Figure 50 ; les parametres
évalués sont le taux de vide, la fréquence de bulles, la vitesse moyenne et le diamétre de
Sauter. Le rapport entre le taux de vide et la fréquence de bulles est également calculé, car il
renseigne sur le rapport entre le diamétre de Sauter et la vitesse moyenne, sans avoir a passer
par I’étape délicate de 1’estimation de la vitesse.

Signaux bruts de tension pour
les deux fibres | L ___

1 I

b 2dg,

. Vi = '
seuil v s S

Créneaux binaires Z Y (i) =
L _ > 0 =1
0 = liquide Tawx  devide = 2L
1 > gaz

n

Diameétre de Sauter :
d32:68G/ a

Inter-corrélation
des 2 signaux

Temps le plus probable Détermination des temps
pour qu’une bulle aille de la d’arrivée et de départ des |—» Nombre de bulles
sonde 1 & la sonde 2 (1) bulles Fréquence de bullage

Aire interfaciale :
a=41f5/Vime

Vitesse moyenne de bulles
(Vinoy)

Figure 50 : Traitement de données adopté

L’approche envisagée permet, en ne reposant que sur des valeurs moyennes, d’éviter le
probléme de 1’association des créneaux et donne par suite peu de poids aux points aberrants.
Ce choix ne permet toutefois pas de résoudre 1’intégralité¢ du probléme, notamment en terme
de vitesses puisque les bulles d’ascension non verticales peuvent, si elles sont nombreuses,
fausser les mesures de vitesses (particuliérement en parois). Les valeurs de vitesses sont donc
a manipuler avec prudence. Le passage en diameétres n’est pas non plus anodin puisqu’il
suppose a priori des bulles sphériques.

I1 faut en outre garder a I’esprit la mauvaise prise en compte des petites bulles par la sonde
[Buchholtz et al. (1981)], I’'impossibilité de traiter une double population de bulles et la

difficulté a piquer les bulles en olone.
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Pour évaluer la fiabilité de nos résultats, plusieurs outils sont a notre disposition :

_ La comparaison du taux de vide moyen obtenu par intégration des taux de vide
locaux sur une section de colonne et du taux de vide issu des capteurs de pression,
_ La comparaison de I’intégration du produit du taux de vide et de la vitesse de bulle

sur une section de colonne ( J.SG (r)vB (7)) avec la vitesse superficielle de gaz, ug,

_ Le rapport nbtraite/nb1 : lorsque le nombre de bulles « associables » (nbtraite/nbl)
est grand, I’écoulement est globalement ascendant et les résultats obtenus sont a
priori fiables. (Ce parametre est plus fiable que le coefficient d’intercorrélation.)

Les essais réalisés dans nos écoulements témoignent des limites de la bi-sonde optique en
¢coulements trés turbulents et du manque d’informations dans ces conditions : forte densité de
bulles, absence d’écoulement porteur, mouvement chaotique (mouvement des bulles non
vertical), et large distribution de tailles. Il en découle une forte sensibilité¢ des résultats aux
parametres o et [, une faible proportion de bulles traitées, (nbtraite/nbl), de faibles
coefficients de corrélation entre les signaux des deux fibres, des incohérences dans les
distributions de vitesses et de cordes, 1I’impossibilité de caractériser la forme des bulles, ...

Dans ces conditions, 1’obtention précise de taux de vide et de fréquence de bullage et plus
approximativement de vitesses et de diametres de bulles constitue déja un objectif ambitieux.
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CHAPITRE IV :
CARACTERISATION
EXPERIMENTALE DE
L’HYDRODYNAMIQUE

La connaissance de I’hydrodynamique des colonnes a bulles est essentielle a leur utilisation
optimale, mais les informations locales en conditions industrielles (liquide organique, débits
importants, plateaux perforés, distributeurs a gros trous) sont peu nombreuses, parce que ces
manipulations sont délicates et nécessitent des installations spécifiques (cf. chapitre II) et que
les outils de caractérisation locale sont peu adaptées (cf. chapitre III).

Pour progresser en ce domaine, I’hydrodynamique locale et globale de la colonne a bulles
décrite au chapitre II est étudiée. Les mesures globales de taux de vide sont effectuées sur
différentes portions de colonne par capteurs de pression, et les mesures locales de taux de
vide, de fréquence de bulles, de diamétre de Sauter et d’aire interfaciale proviennent de
mesures par bi-sonde optique. Ces méthodes sont détaillées au chapitre II1.

Avant tout, 1’établissement d’un cas de référence est nécessaire ; il s’agit de la configuration
la plus classique et de ce fait la mieux connue : la colonne vide fonctionnant en eau a débit
liquide nul. Pour ce cas de référence, deux distributeurs sont successivement utilisés. Ces
distributeurs, décrits au chapitre II (§I1.1), sont composés de deux tores concentriques. Le
distributeur 1, ou distributeur de référence, percé de trous de Imm, se rapproche des
conditions industrielles, alors que le distributeur 2, percé de trous de 0,5mm, permet d’étendre
le régime homogene et donc de se positionner par rapport aux cas fréquemment rencontrés
dans la littérature. La surface totale des trous est identique pour les deux distributeurs.

A partir de 1’étude du cas de référence (partie A), la démarche expérimentale adoptée consiste
a progresser pas a pas vers la condition industrielle cible (cyclohexane, distributeur a gros
trous, ur=8cm/s, débits gazeux importants, plateaux perforés), en analysant tour a tour les
effets du milieu (partie B), de la circulation liquide (partie C) et des plateaux perforés (partie
D), par rapport au cas de référence établi.

Dans chacune de ces parties, la méme démarche, consistant a caractériser successivement
I’hydrodynamique globale et locale de la phase gazeuse, est appliquée. Les données globales,
issues des capteurs de pression, fiables quelles que soient les conditions étudiées (cf. chapitre
I, §A.IT), permettent d’établir de premicres tendances, mais aussi de vérifier la cohérence
des données locales issues de la sonde optique. En présence de débits liquide, cette approche
globale est complétée par des données de DTS concernant le mélange de la phase liquide
(méthode décrite au chapitre III, §A.III). Les informations locales de taux de vide, de
fréquence de bulles, d’aire interfaciale et de diamétre de Sauter sont ensuite indispensables
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pour préciser la répartition des bulles dans la colonne et ’effet des différents parameétres
étudiés (milieu, débits, plateaux).

Cet ensemble d’informations alimentera une base de données permettant a terme leur
extrapolation a I’échelle industrielle et la modélisation de ce type d’écoulement. Elles sont
surtout indispensables a une meilleure compréhension des écoulements en conditions
rigoureuses (liquide organique, débits importants, plateaux perforés, distributeurs a gros
trous), rarement explorées dans la littérature, et a leur positionnement par rapport aux
conditions plus connues.

Remarques :
_ Les essais en cyclohexane, lourds a mettre en ceuvre (dangereux et coliteux), sont menés par

campagnes (location du CIRRUS) et nécessitent de découpler les manipulations du traitement
des données. Il a de ce fait été impossible de réitérer les quelques essais dont les résultats
semblent incohérents.

_ L’utilisation de I’eau, liquide facile a manipuler (pas de danger pour la santé, pas de risque
d’inflammation, pas de probléme d’agressivité, cryogéne non nécessaire), autorise le balayage
d’une gamme de conditions opératoires plus large qu’en cyclohexane, ce qui permet
d’approfondir certains aspects.

Comme il est impossible en colonne d’observer la forme et la distribution de tailles de bulles
(cf. chapitre 111, §B.III), celle-ci a ét¢ préalablement étudiée en aquarium (cf. annexe [V.A), et
ce pour deux raisons essentielles : d’une part la visualisation des bulles susceptibles d’étre
rencontrées en colonne (ou du moins dans la zone d’injection) peut aider a la compréhension
de certaines tendances observées en colonne et, d’autre part, 1’utilisation en aquarium d’une
gamme de produits plus large qu’en colonne peut permettre de mieux saisir les effets des
propriétés physico-chimiques sur la taille des bulles. Cette étude, découplée de ’analyse en
cours mais indispensable, est présentée en annexe IV.A ; ces résultats sont parfois mentionnés
pour étayer nos explications en colonne. Il faut toutefois garder a I’esprit que cette étude,
effectuée par caméra rapide, est limitée a de faibles densités de bulles : la vitesse maximale
d’¢jection a I’orifice (ugo=22,1m/s) correspond a vitesse superficielle de gaz dans la colonne
de 4,4cm/s.

PARTIE A. : CAS DE REFERENCE (eau, sans
plateaux, sans débit liquide)

A.l. TAUX DE VIDE GLOBAL

L’¢étude hydrodynamique du cas de référence débute iné¢luctablement par 1’évaluation du taux
de vide global, grandeur classique qui offre un premier apercu de la dispersion gazeuse
générée par chaque distributeur. Elle permet classiquement de déterminer dans quelles plages
du débit de gaz le bullage est homogene ou hétérogene (cf chapitre I11.A). Cette information
est importante pour I’analyse des mesures locales dans la colonne et pour celle de 1’efficacité
du transfert.
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A.L1. Allure générale

L’évolution du taux de vide global sur toute la colonne (fourni par le capteur DP6) est tracée
en fonction de la vitesse superficielle de gaz pour les deux distributeurs envisagés (cf. Figure

).
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Figure 1 : Evolution du taux de vide global en fonction de la vitesse superficielle de gaz pour

les deux distributeurs (eau, uy=0cm/s)

Les courbes obtenues sont assez classiques et permettent de retrouver les tendances vues dans
la littérature :

_ A faibles vitesses superficielles de gaz, lorsque les deux distributeurs opeérent en

régime homogene, le taux de vide du distributeur 2 (dp=0,5mm) est supérieur a celui
du distributeur 1 (dp=1mm). En effet, le distributeur 2, a petits orifices, forme a
priori des bulles plus petites qui ont un temps de sé€jour plus long. Comme, en
régime homogene, les bulles formées au distributeur se conservent et imposent
I’écoulement dans toute la colonne, le taux de vide du distributeur 2 est supérieur a
celui du distributeur 1.

_ A fortes ug, lorsque le régime hétérogene est établi pour les deux distributeurs, les

taux de vide des deux distributeurs se rejoignent, car dans ce régime le facteur
déterminant la distribution des bulles dans la colonne est 1’équilibre coalescence-
rupture, équilibre indépendant du distributeur. Ce régime est a priori observé deés 6-
8cm/s avec le distributeur 1 (dp=Imm) alors qu’il ne devient visible qu’a 16cm/s
environ avec le distributeur 2 (dp=0,5mm).

_ La transition est fortement dépendante du distributeur :

La transition est plus précoce pour le distributeur 1 (dg=1mm), car 1’utilisation
de gros orifices favorise a la fois la formation de bulles plus grosses et la
déstabilisation du régime d’injection a des vitesses de gaz plus faibles (le nombre de
Reynolds a Iorifice dépend du diameétre de 1’orifice). Ces bulles ne sont alors plus
animées d’un mouvement vertical et ont tendance a entrer en collision, ce qui
favorise la coalescence et par voie de conséquence la transition.

La transition est plus marquée pour le distributeur 2 (dy=0,5mm) qui présente
un net maximum de taux de vide (pour ug=8cm/s), alors que la transition n’est
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caractérisée pour le distributeur 1 que par un changement de pente aux alentours de
4cm/s.

_ Les écarts se creusent entre les taux de vide des deux distributeurs lorsqu’ils
conduisent a des régimes de bullage différents.

La répétabilité des essais est tres satisfaisante, excepté pour le distributeur 1 (dg=1mm) dans
la zone de transition, ou I’écart sur le taux de vide, au demeurant acceptable (inférieur a 7%),
est un peu plus marqué. Il apparait alors que le régime de transition est plus sensible que les
autres a la qualit¢ de I’eau: moins stable et moins prévisible, ce régime est a éviter
industriellement.

Pour positionner notre étude par rapport a la littérature et préciser notre étude, les analyses
globales énoncées au chapitre I (régimes hydrodynamiques et corrélations) sont envisagées.

A.lL.1.a. Régimes de bullage

A partir des courbes des évolutions du taux de vide avec la vitesse superficielle de gaz, une
¢tude plus approfondie des régimes de bullage est envisagée. Cette ¢tude, séparée du contexte
général de ce chapitre, fournit néanmoins des résultats intéressants ; elle est reportée en
annexe [V.B.

Pour le distributeur 1 (dy=Imm), cette approche permet de distinguer les trois régimes
hydrodynamiques classiques : régime homogéne pour ug <4cm/s, régime de transition pour
ug compris entre 4 et 7-8cm/s et régime hétérogéne pour des vitesses supérieures. Pour le
distributeur 2 (dy=0,5mm), la caractérisation est plus difficile et quatre Zones sont
distinguées. Trois d’entre elles peuvent étre facilement associées a un régime de bullage : le
régime homogene, entre 0 et 4cm/s, le régime de transition entre 7,5 et 16cm/s et le régime
hétérogeéne au-dela. Par contre, la zone de débit entre 4 et 7,5cm/s a un comportement
moins tranché ; elle est ici plutot associée au régime homogeéne, car a priori la coalescence
ne prédomine pas dans cette zone. Cette zone, dont le comportement est délicat est nommée
régime homogéne « bis », par opposition au régime homogéne « pur», obtenu pour
ug<dcm/s.

En régime homogeéne et de transition, I’allure des courbes de taux de vide et la persistance
des régimes dépendent du distributeur ; les écoulements ne sont pas semblables pour les
deux distributeurs.

Les notions de régimes décrites ici permettent d’avoir une premicre idée de I’écoulement,
mais ne représentent qu’une version simplifiée de la réalité. Au vu des distributions de bulles
observées en aquarium (cf. annexe IV.A), il est par exemple improbable qu’aux vitesses
d’¢jection des bulles imposées au distributeur en pilote, les bulles formées aient toutes la
méme taille, méme en régime dit homogene.

A.L.1.b. Comparaison avec les corrélations classiques

Parmi les approches globales classiques des colonnes a bulles vues au chapitre I, les
corrélations occupent une place importante ; on peut donc s’interroger sur la représentativité
de ces corrélations dans nos écoulements. Il est toutefois d’ores et déja possible d’affirmer
que ces corré¢lations ne peuvent pas représenter 1’ensemble de nos données, dans la mesure ou
elles n’incluent pas I’effet distributeur. Elles devraient néanmoins étre cohérentes en régime
hétérogéne, ou I’effet du distributeur disparait. Pour éclaircir cela, treize corrélations
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classiques sont superposées, pour les deux distributeurs, aux courbes de taux de vide en
fonction de la vitesse superficielle de gaz (Figure 2) ; les corrélations testées sont reportées en
annexe [.B, les relations spécifiques aux installations sous pression ou aux liquides trés
visqueux ayant été écartées. Les corrélations faisant intervenir deux populations de bulles sont
aussi rejetées, car elles ont montré leurs limites (cf. annexe IV.B).
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Figure 2 : Evaluation des corrélations de la littérature

Ces corrélations conduisent a un trés large panel de formes de courbes, ce qui témoigne de la
grande diversité et complexité des écoulements en colonnes a bulles et du manque de
compréhension de ces phénomenes. Bon nombre de ces corrélations n’ont ainsi aucune
ressemblance avec nos données expérimentales et ce méme en régime hétérogeéne, ou a priori
le distributeur n’influe plus...

Seules les corrélations de Akita et Yoshida (1973), établie dans des conditions similaires
(diffuseur a orifices, ug<40cm/s, up<4,4cm/s, Dc=15,2-60cm, H=1,26-3,5m) et prenant en
compte un grand nombre d’essais, et de Reilly et al. (1986) donnent une représentation
correcte du taux de vide du distributeur 1 (dg=1mm).

La courbe obtenue avec le distributeur 2 (dp=0,5mm) présente une allure plus difficile a
représenter par une seule corrélation sur toute la gamme de vitesses superficielles explorée.
La corrélation d’ Anabtawi et al. (2003) coincide assez bien a notre courbe expérimentale pour
des vitesses inférieures a ug=8cm/s (régime homogene) ; cet accord est toutefois assez
surprenant et résulte probablement d’une coincidence, car les conditions opératoires de ces
auteurs différent largement des notres.

Enfin, si seul le régime hétérogene est considéré, les corrélations de Hughmark (1965) et de
Kawase et al. (1992) peuvent représenter correctement nos données.

A.L2. Evolution axiale du taux de vide global

Les capteurs de pression différentielle fournissent, outre le taux de vide global, des
indications sur 1’évolution axiale du taux de vide global sur différentes portions de colonne.
Ces évolutions sont reportées pour le distributeur 1 (dp=1mm) et le distributeur 2 (dy=0,5mm),
respectivement sur la Figure 4 et la Figure 8. Les capteurs de pression sont nommés avec un
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indice qui croit avec leur position axiale dans la colonne (cf. Figure 3), sauf le capteur DP6
qui regroupe I’ensemble de la colonne (capteur utilisé dans le paragraphe précédent).

Sortie gaz

‘ I sonde de niveau

'} " J\—» Sortie liquide

purge

niveau3 115 M 0 o

- Orifices pour les
sondes locales

® Prises de pression

Arrivée
gaz —
1]
Arrivée
liquide

Figure 3 : Positions de base des capteurs de pression

A.lL.2.a. Distributeur 1 (dp=1mm)
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Figure 4 : Evolution axiale du taux de vide (distributeur 1, dy=1mm)

Avec le distributeur 1, percé de trous de 1mm, les taux de vide des capteurs DP3 a DPS5 sont
équivalents lorsque la vitesse superficielle de gaz est supérieure a 4cm/s (cf. Figure 4 et
Figure 5) : I’écoulement dans la colonne est stable dans la zone centrale de la colonne (entre
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50 et 110cm du fond). En dessous de cette valeur (ug<4cm/s, régime homogene), le taux de
vide augmente 1égeérement entre le bas et le haut de la colonne : il n’y a pas d’équilibre.
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Figure 5 : Evolution axiale du taux de vide relatif (distributeur 1, dy=I1mm)

En bas de colonne, le capteur DP1, placé juste au-dessus du distributeur, a un comportement
atypique : pour des vitesses superficielles de gaz inférieures a 8cm/s, son taux de vide est
inférieur a la valeur mesurée plus haut dans la colonne (régime homogene et de transition),
tendance qui s’inverse pour ug>8cm/s (régime hétérogeéne).

Pour ug>8cm/s, le capteur DP2 présente des valeurs de taux de vide identiques a celle des
capteurs DP3 a DP5 (régime hétérogene) : I’équilibre est atteint a ce niveau. Par contre, a plus
faibles vitesses de gaz, le taux de vide est a ce niveau systématiquement inférieur aux valeurs
d’équilibre : celui-ci nécessite a ces débits une hauteur plus importante pour s’installer.

Le taux de vide du capteur DP7 (entre 110 et 125c¢cm du fond) est systématiquement supérieur
a celui observé sur les autres portions de la colonne. Ce capteur se situe probablement dans la
zone de désengagement du gaz, caractérisée par une sorte de mousse (observée visuellement)
et un fort taux de vide. Cette zone de désengagement est étonnamment grande : elle s’installe
a une distance importante de la surface (50cm!). Dans la zone de transition, ce capteur
présente un comportement atypique : il se rapproche de la tendance générale.

Pour préciser la répétabilité moindre observée précédemment dans la zone de transition (cf.
§A.L1), les courbes de taux de vide obtenues aux différentes hauteurs sont dissociées (cf.
Figure 6). Il s’avere certes que la répétabilité est moins bonne dans la zone transitoire (4-
8cm/s), mais cet effet semble surtout marqué pour les capteurs situés aux extrémités de la
colonne (capteurs DP1, DP5 et DP7) (cf. Figure 6a). Ces zones sont donc plus sensibles aux
changements minimes du milieu dans la zone instable de la transition : caractére plus ou
moins moussant (capteur DP7), désengagement sur une zone plus ou moins grande (capteur
DPS5) et injection des bulles (capteur DP1).
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Figure 6 : Evolution du taux de vide pour les différents capteurs (distributeur 1, dg=1mm)

L’évolution de la vitesse moyenne de gaz, issue du rapport entre la vitesse superficielle du gaz
et le taux de vide (ug/eg), confirme les tendances observées en taux de vide (cf. Figure 7) :

_ La vitesse du capteur DP1 est supérieure aux autres a faibles vitesses superficielles
de gaz (bulles plus rapides ou plus grosses non réparties sur toute la section), mais
devient inférieure en régime hétérogene, lorsque le distributeur n’opére plus en
régime a bulles (apparition probable d’une population de toutes petites bulles,
comme mis en évidence en aquarium, cf. annexe [V.A).

_ La vitesse du capteur DP2 est Iégérement supérieure aux autres a faibles débits
(ug<8cm/s, homogene) : 1’accélération des bulles au distributeur se fait peut-étre
encore sentir.

_ La vitesse dans le compartiment DP7 est nettement inférieure aux autres (sauf dans
la zone de transition), ce qui est caractéristique de la zone de désengagement
(ralentissement des bulles, formation de mousse).
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Figure 7 : Evolution axiale des vitesses moyennes de gaz (distributeur 1, dy=1mm)

Remarque . régimes de bullage
Au vu de ces évolutions de vitesses, également utilisées pour caractériser les régimes
hydrodynamiques (cf. annexe IV.B), il semble que, bien que les pentes différent selon les
capteurs, les valeurs de vitesses superficielles de gaz de transition ne dépendent pas de la
position axiale dans la colonne.
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En outre, en régime homogene, la pente de ces courbes est plus élevée pour les capteurs DP1
et DP2 (paramétre Cy de ’approche en flux de dérive) : les bulles mettent peut-€tre plus de
temps a se répartir sur toute la section.

Les données du taux de vide global par portion de colonne ont permis de dégager quelques
tendances pour le distributeur 1 (dy=Imm) :

_ Pour ug>4cm/s, I’écoulement diphasique est établi dans la colonne a partir de 50cm (plus
d’évolution axiale au-dessus). En régime hétérogene, il est méme établi dés 30cm.

_ La zone de désengagement débute assez bas, dés 110cm.

La zone a proximité de l’injecteur n’est pas représentative du reste de ’écoulement. Les
bulles rencontrées dans cette zone sont intermédiaires entre les bulles primaires et les
bulles a I’équilibre.

_ La zone entre 50 et 110cm est assez représentative de I’équilibre, lorsqu’il existe, c’est-a-
dire lorsque ug>4cm/s.

Les essais réalisés en régime de transition sont moins répétables et plus sensibles a des
dtjferences opératoires minimes.

Les transitions semblent apparaitre aux mémes vitesses aux diverses positions axiales
étudiées dans la colonne.

A.L2.b. Distributeur 2 (dy=0,5mm)

Les courbes représentant I’évolution axiale du taux de vide avec le distributeur 2, percés de
trous de 0,5mm, sont beaucoup plus disparates (cf. Figure 8 et Figure 9).
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Figure 8 : Evolution axiale du taux de vide (distributeur 2, dy=0,5mm)

Pour ug<8cm/s et ug>11cm/s, les courbes DP2 a DP4 sont globalement confondues. Entre 8
et 1lcm/s, 1'évolution axiale du taux de vide est plus marqué : le taux de vide augmente
réguliérement entre DP2 et DP7 (DP2<DP3<DP4<DP5<DP7) ; aucun équilibre n’est observé.
A faible vitesse de gaz, le capteur DP1 présente un taux de vide similaire a celui des capteurs
DP2 a DP4 (en régime homogene, les bulles sont a priori identiques dans toute la colonne).
Par contre, pour ug>11cm/s, son taux de vide devient largement supérieur a la moyenne.
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Figure 9 : Evolution axiale du taux de vide relatif (distributeur 2, dy=0,5mm)

Le capteur DP7 conduit a des taux de vide supérieurs a la moyenne des 3cm/s : il se trouve
dans la zone de désengagement, ou les bulles ralentissent. Entre 4 et 10cm/s, le taux de vide
du capteur DP5 est largement supérieur a celui des autres capteurs : a ces débits, ce capteur
semble aussi étre dans la zone de désengagement, ce qui confére a cette zone une proportion
trés importante... (La taille de cette zone semble dépendre du taux de vide, maximal dans
cette gamme de débits.)

Notons enfin que le capteur DP7 présente un comportement différent de celui observé avec le
distributeur 1 (dp=1mm) : son taux de vide s’écarte davantage de celui des autres capteurs
dans la zone de transition au lieu de s’en approcher.

Remarque : Régimes de bullage
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Figure 10 : Evolution axiale des vitesses moyennes de gaz (distributeur 2, dy=0,5mm)
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Lorsque les courbes de vitesses (cf. Figure 10) sont interprétées en terme de régimes
hydrodynamiques (cf. annexe 1V.B), les transitions entre régimes sont identifiées pour les
mémes vitesses superficielles de gaz quelle que soit la hauteur (capteur DP7 exclu) ;iln’y a a
priori pas une transition progressive du bas vers le haut de la colonne ou inversement, comme
parfois énoncé dans la littérature.

Dans la partie homogene «pur» (ug<4cm/s) toutes les vitesses sont rigoureusement
identiques (quel que soit niveau et la vitesse superficielle), ce qui valide I'uniformité de la
répartition des bulles dans ce régime et le fait qu’elles n’interagissent pas entre elles.

Pour le distributeur 2 (dy=0,5mm), les tendances sont les suivantes :

_ Entre 8 et llcm/s (début du régime de transition), le taux de vide augmente
continuellement entre le bas et le haut de la colonne. En dehors de cette plage de vitesses,
I’écoulement est installé dés 30cm (du fond de la colonne).

_ Le capteur DPI n’est représentatif du reste de la colonne qu’en régime homogéne. En
régime hétérogene, son taux de vide devient supérieur a la moyenne.

_ La zone de désengagement est trés grande pour ug compris entre 4 et 10cm/s.

_ Les transitions semblent apparaitre aux mémes vitesses quelle que soit la position axiale
étudiée dans la colonne.

A.Il. VALEURS LOCALES DE TAUX DE VIDE ET DE
FREQUENCE DE BULLAGE, CRITERES DERIVES

Les informations globales sont complétées par I’étude de données locales (obtenues par sonde
optique), en commengant par les plus simples : le taux de vide et la fréquence de bullage.
Outre les informations découlant directement de ces grandeurs, d’autres analyses peuvent étre
¢tablies a partir de ces données de base (comparaison des 2 fibres, rapport £g/fg). Ces analyses
complémentaires permettent d’une part d’évaluer la validité des résultats obtenus par sonde
optique, et d’autre part d’apporter des informations complémentaires sur I’écoulement.

A.IL1. Comparaison des taux de vide globaux et locaux

La validité des valeurs de taux de vide local est évaluée en comparant le taux de vide moyen,
issu de I’intégration des taux de vide locaux sur une section de la colonne, au taux de vide de
référence, fourni par le capteur de pression différentielle du compartiment ou se trouve la
sonde optique (DP1 pour le niveau 1, DP3 pour le niveau 2, DPS pour le niveau 3) ; ces deux
valeurs doivent étre similaires si le taux de vide de la section étudiée avec la sonde est
assimilable au taux de vide moyen sur I’ensemble du compartiment mesuré avec le capteur de
pression. Cette hypothése étant peu réaliste au niveau 1 (h=25cm), situé juste au-dessus du
distributeur (évolution axiale importante dans cette zone), seuls les résultats des niveaux 2 et
3 (h=65 et 115cm) sont reportés sur la Figure 11.

Avec le distributeur 1 (dp=1mm), a une vitesse superficielle de gaz donnée, les valeurs de taux
de vide moyen intégrées sont identiques pour les niveaux 2 et 3, ce qui est en accord avec les
observations globales constatant 1’équivalence des compartiments associés (DP3 et DP5) (cf.
Figure 11a). Par contre, le taux de vide intégré est systématiquement sous-estimé (de 0 a 25%
pour ug<12cm/s). Cet écart, croissant avec la vitesse superficielle de gaz, atteint 35% a
ug=25cm/s. La méme tendance est observée avec le distributeur 2 (dp=0,5mm) (cf. Figure
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11b) : la sonde optique sous-estime le taux de vide dans les mémes proportions pour les deux
distributeurs (entre 7 et 25%).
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Figure 11 : Comparaison des données de taux de vide global et local intégrées sur une
section de colonne

Trois explications sont apportées a cette sous-estimation. La premiere, et la moindre, est le
caractére intrusif des sondes qui cause 1’accélération et la déviation des bulles. Les deux
raisons essentielles sont 1’orientation de la sonde (la sonde ne pique correctement que les
bulles ascendantes) et la mauvaise prise en compte par la sonde des petites bulles. Comme la
proportion de bulles descendantes augmente avec ug, il est cohérent que I’incertitude des
mesures locales augmente avec ug. Néanmoins, puisque les bulles descendantes sont
principalement vers la paroi, les valeurs centrales demeurent probablement assez précises.

A.IL2. Profils de taux de vide et de fréquence de bullage

Les profils de taux de vide et de fréquence de bulles obtenus avec le distributeur 1 (dy=1mm)
sont regroupés sur la Figure 12 pour différentes vitesses de gaz aux trois niveaux. Pour ces
profils, au moins trois vitesses superficielles de gaz sont explorées (ug=3, 8 et 11cm/s). Pour
chacune d’elles, une mesure est réalisée tous les 2cm, sauf pour la vitesse intermédiaire
(ug=8cm/s), ou les points ne sont espacés que de Icm.

Les différents profils tracés dans ce paragraphe permettent de vérifier la bonne
reproductibilité des mesures, certains points ayant ét¢ doublés voire triplés et certains profils
ayant méme été réitérés sur des qualités d’eau différentes (cf. Figure 12, niveau 3).

Symétrie

Ces graphiques sont analysés en premier lieu en terme de symétrie : les profils obtenus sont
symétriques auw niveaux 2 et 3 (h=65 et 115cm), quels que soit le distributeur et la vitesse de
gaz, et ce tant en taux de vide qu’en fréquence de bullage. Au niveau 1 (h=25cm), en
revanche, les profils sont moins symétriques : il y a parfois un peu plus de gaz dans la partie
gauche du profil.

Cette dissymétrie ne peut, sans débit liquide, étre expliquée que par une dissymétrie, méme
minime, de la distribution du gaz.
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Figure 12 : Evolutions axiales et radiales du taux de vide et de la fréequence de bullage pour
le distributeur 1 (dy=1mm)

Niveau 1 (h=25cm)

Pour les deux distributeurs, les profils de taux de vide et de fréquence de bulles changent
considérablement entre 3,5 et 8,3cm/s (cf. Figure 13): le taux de vide et la fréquence
augmentent fortement et la dissymétrie des profils s’accentue (surtout en fréquence de
bullage). Au-dela de 8,3cm/s, I’augmentation de ug n’a presque plus d’effet.

La forte évolution des profils observée entre ug=3,5 et ug=8,3cm/s peut étre due a un
changement du régime d’¢jection pour ces deux distributeurs (fin du régime a bulles
prévisible pour Reg=1000, c’est-a-dire pour ugr4cm/s pour le distributeur 1 (dy=1mm) et pour
ug~8cm/s pour le distributeur 2 (dy=0,5mm)).

Lorsque ces deux distributeurs sont confrontés (cf. Figure 13), il est indéniable que le taux de
vide, et surtout la fréquence de bulles, sont largement supérieurs avec le distributeur 2
(dg=0,5mm) et ce quelle que soit la vitesse du gaz, probablement du fait de la formation de
bulles plus petites, et donc plus lentes, avec le distributeur a petits orifices (distributeur 2).
Entre les deux distributeurs, les profils de taux de vide sont simplement translatés, sans que
I’allure du profil ne soit profondément modifiée : le gaz est assez bien réparti sur tout la
section, voire un peu moins présent sur I’axe, plus €éloigné des tores d’injection (ri=5 et
7,5cm). Par contre, la forme des profils de fréquences de bulles différe largement entre les
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deux distributeurs (pour ug>8cm/s) : les profils restent plus symétriques pour le premier
(dp=1mm) que pour le second (dp=0,5mm) a fortes vitesses.
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Figure 13 : Effet du distributeur sur les profils au niveau 1 (h=25cm)

Niveau 2 (h=65cm)

A faibles vitesses de gaz (ug=3,5cm/s), le profil de taux de vide est relativement plat pour les
deux distributeurs (cf. Figure 14a) : ils opérent tout deux en régime homogene. Les profils de
fréquences de bulles sont cependant déja bombés a cette vitesse (cf. Figure 14b). Bien que les
écarts entre le centre et la paroi demeurent modérés, le fait qu’il y ait, pour un méme taux de
vide, plus ou moins de bulles infirme I’hypothése d’une taille de bulle uniforme (déja mise a
mal par les bulles générées au distributeur en aquarium, cf. annexe IV.A): le régime
homogéne est une vue de I’esprit (ou une vision globale). A cette vitesse (ug=3,5cm/s), les
valeurs de taux de vide et de fréquences de bulles obtenues avec le distributeur 2 (dy=0,5mm)
sont, comme le taux de vide global, légérement supérieures a celles du distributeur 1
(dp=1mm).

A plus fortes vitesses de gaz (entre 4 et 12cm/s), pour les deux distributeurs, les profils de
taux de vide et de fréquence de bullage sont plus bombés ; ils évoluent peu en forme et en
valeurs entre 8 et 12cm/s (comme le taux de vide global) (cf. Figure 14). Les taux de vide et
les fréquences de bullage sont largement supérieurs avec le distributeur 2 (dy=0,5mm), car les
deux distributeurs operent pour ces débits dans des régimes hydrodynamiques différents
(régime hétérogeéne pour le distributeur 1 et régime de transition pour le distributeur 2).
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Figure 14 : Effet du distributeur sur les profils au niveau 2 (h=65cm)

Les profils normés (par la valeur centrale) associés sont tracés sur la Figure 15. Les profils
normés de fréquences de bulles sont identiques quels que soient la vitesse de gaz et le
distributeur (cf. Figure 15b). Par contre, les profils normés de taux de vide différent selon les
conditions.
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A faibles vitesses de gaz (ug=3,5cm/s), le profil normé est plus bombé avec le distributeur 1

(dp=1mm).
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Figure 15 : Profils normés par la valeur centrale pour les deux distributeurs au niveau 2

A plus fortes vitesses de gaz, les profils normés obtenus avec le distributeur 1 (dp=1mm) sont
confondus, alors que, pour le distributeur 2 (dp=0,5mm), leur forme se bombe
progressivement entre 8,3 et 11,6cm/s ; ces profils tendent toutefois, a trés fortes vitesses
(ug=18,5cm/s), vers le profil obtenu avec le distributeur 1 (dg=1mm). Il semble donc qu’en
régime hétérogene (distributeur 1 et distributeur 2 a ug=18,5cm/s), la forme des profils de
taux de vide n’évolue plus avec la vitesse de gaz alors qu’en régime de transition (distributeur
2 entre 4 et 16cm/s), les profils se bombent progressivement pour passer du profil du régime
homogene a celui du régime hétérogéne.

Il découle de ces observations que, si le profil normé de fréquences de bulles n’évolue pas, les
modifications des profils de taux de vide sont liées a des changements de tailles de bulles.
L’invariance de ces deux profils en régime hétérogéne signifie donc que la distribution de
tailles de bulles n’évolue plus avec la vitesse de gaz (équilibre coalescence-rupture atteint).

Evolution axiale

La Figure 16 représente I’évolution axiale du taux de vide dans la colonne pour les deux
distributeurs. Les profils sont assez plats au niveau 1 (h=25cm) (assez bonne répartition
radiale des bulles) et se bombent au niveau 2 (h=65cm) : les bulles migrent au centre. Le
distributeur 2 (dy=0,5mm) a faible débit (ug=3,5cm/s) fait exception : son profil de taux de
vide est quasiment inchangé entre les niveaux 1 et 2, ce qui correspond a 1’évolution axiale en
régime homogene décrite dans la littérature.
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Figure 16 : Evolution des profils de taux de vide entre les niveaux
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La bonne répartition initiale du gaz (niveau 1, h=25cm) peut étre rattachée a 1’utilisation de
distributeurs toriques de diametres importants (rie=5 et 7,5cm), qui favorisent une répartition
uniforme des bulles en contre-balacant la migration vers I’axe.

L’analyse des évolutions entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm) a ét¢ menée avec le
distributeur 1 (dp=1mm) (cf. Figure 17) : quelle que soit la vitesse de gaz, les profils de taux
de vide et de fréquences de bulles des niveaux 2 et 3 sont proches ; I’équilibre est a priori
atteint.

Cette comparaison a peu d’intérét avec le distributeur 2 (dy=0,5mm), car dans ce cas le niveau
3 (h=115cm) n’est pas représentatif; il se situe parfois dans la zone de désengagement,
conformément aux indications du capteur DPS5 (cf. Figure 8) : des taux de vide de 50 a 70%
peuvent étre observés pour ug= 8cm/s.
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Figure 17 : Comparaison des profils obtenus avec le distributeur 1 pour les niveaux 2 et 3
(h=65 et 115¢m)

Pour résumer, quelle que soit la vitesse de gaz, les bulles formées (niveau 1, h=25cm)
dépendent fortement du distributeur utilisé. Elles sont assez uniformément réparties et
migrent en montant vers le centre jusqu’a atteindre une répartition d’équilibre. Celle-ci est
a priori atteinte au niveau 2 (h=65cm) et a fortiori au niveau 3 (h=115cm).

La forme des profils de fréquences de bullage a I’équilibre est inchangée quelles que soient
les conditions opératoires, alors que la forme des profils de taux de vide n’est invariante
qu’en régime hétérogene ; les données du taux de vide et de la fréquence de bullage sont
complémentaires.

A.IL3. Evolution des valeurs centrales avec la vitesse superficielle de
gaz

Dans le paragraphe précédent, les profils n’ont été étudiés que pour quelques vitesses de gaz.
Pour étendre ces tendances a d’autres vitesses, on peut observer 1’évolution des valeurs sur
I’axe, a priori le moins entachées d’erreur. La mesure de ces valeurs est d’autant plus
intéressante qu’elle permet a elle seule, au vu de l’invariance des profils précédemment
¢tablie, de déduire, au niveau étudié, ’ensemble des profils de fréquences de bullage et les
profils de taux de vide en régime hétérogene.

A.lIl.3.a. Courbes en taux de vide local

La Figure 18 représente 1’évolution du taux de vide local au centre de la colonne (a priori le
plus fiable) en fonction de la vitesse superficielle de gaz pour les niveaux 2 et 3 (h=65cm et

148




Chapitre IV : Caractérisation expérimentale de I’hydrodynamique

h=115cm) et pour les deux distributeurs. A titre indicatif, les taux de vide moyennés issus des
capteurs de pression sont rappelés. Comme dans le paragraphe précédent, avec le distributeur
2 (dp=0,5mm), la courbe représentative du niveau 3 (h=115cm) n’est pas représentée, car a ce
niveau la sonde est parfois dans la zone de désengagement.

L’allure générale de la courbe obtenue est assez similaire a la courbe globale de taux de vide,
mais il est peu réaliste d’en déduire les valeurs de vitesses superficielles de transition entre
régimes, car la notion de régimes est globale et nécessite la connaissance du contenu gazeux
de toute une section.
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Figure 18 : Evolution du taux de vide local au centre de la colonne en fonction de la vitesse
superficielle du gaz ; comparaison au taux de vide global (capteurs de pression)

Effet du distributeur
Sur la Figure 18, I’effet du distributeur est similaire a celui observé en global.

Effet du niveau

Pour le distributeur 1 (dg=1mm), dans la zone de transition (ug=4-8cm/s), le taux de vide au
niveau 3 (h=115cm) est trés 1égeérement supérieur a celui mesuré au niveau 2 (h=65cm) (cf.
Figure 18) : I’état d’équilibre se met progressivement en place et n’est pas encore établi au
niveau 2 (h=65cm).

Dans le reste de la gamme de vitesses, les écarts entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et
h)=115cm) sont négligeables : un équilibre représentatif de la colonne est atteint au niveau 2
en régimes homogene et hétérogene. Le 1éger écart résiduel systématique entre les niveaux 2
et 3 (taux de vide au niveau 3 trés 1égeérement supérieur) peut étre dii aux effets de pressions
entre ces deux niveaux ou a un profil légérement plus bombé au niveau 3 (observable pour
ug=11,7cm/s sur la Figure 17).

Comparaison des valeurs locales au centre et des valeurs globales

La comparaison entre les courbes de taux de vide global et local sur I’axe permet d’intuiter
I’allure des profils sur toute la gamme de vitesse de gaz : plus 1’écart entre les courbes
locales et globales augmente, plus le profil est bombé (ce que confirme les valeurs associées
aux profils du paragraphe précédent). Il est a noter que les valeurs locales et globales peuvent
étre comparées avec une bonne précision, malgré I’erreur systématique mise en évidence sur
les valeurs locales, car les valeurs centrales sont considérées comme les plus fiables.
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Pour les deux distributeurs, a faibles vitesses de gaz, les courbes locales et globales sont
voisines, ¢’est-a-dire que la valeur au centre est égale a la valeur moyenne (profil assez plat) :
la colonne opére en régime homogéne.

Pour le distributeur 1 (dp=Imm), les deux courbes s’¢loignent dés ug=2,5cm/s, alors que la fin
du régime homogene n’est estimée qu’a 4cm/s ; des profils légerement bombés sont donc déja
observés en régime homogeéne (en accord avec les profils précédents). Cette tendance est
observée, pour le distributeur 2 (dy=0,5mm), aux alentours de 4cm/s (fin de régime homogene
«pur »).

Lorsque le régime de transition s’amorce (ug=4cm/s pour le distributeur 1, ug=7-8cm/s pour
le distributeur 2), la valeur locale devient largement supérieure a la valeur globale : le profil
est plus bombé.

Cette analyse, validée par les quelques profils précédents, montre la faible évolution axiale
du taux de vide. Elle permet de retrouver la distinction entre les régimes et de préciser la
courbure croissante des profils dans chacun d’eux. L’allure de ces profils ne peut pas étre
prédite a partir de la seule connaissance du régime hydrodynamique dans lequel il a été
établi.

A.IL3.b. Courbes en fréquence de bullage

L’¢évolution de la fréquence de bullage sur 1’axe, présentée sur la Figure 19, complete les
données précédentes.

Il apparait sur cette courbe que la fréquence de bullage augmente fortement et quasi-
linéairement en régime homogeéne pour les deux distributeurs. Cette augmentation est
beaucoup plus faible en régime hétérogene, a priori car les bulles sont plus grosses. En régime
transitoire, le comportement de la fréquence de bullage dépend du distributeur : elle diminue
avec le distributeur 2 (dy=0,5mm) alors qu’elle augmente avec le distributeur 1 (dg=1mm).
Dans ce régime, la part respective de I’augmentation du diametre de bulles, de I’augmentation
des vitesses de bulles et d’un profil plus bombé dépend a priori du distributeur. L’ influence du
distributeur est plus marquée sur la fréquence de bullage que sur le taux de vide.
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Figure 19 : Evolution de la fréquence locale de bullage au centre de la colonne en fonction
de la vitesse superficielle du gaz
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Les évolutions axiales de la fréquence de bullage sur I’axe entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et
h=115cm) sont établies pour le distributeur 1 (dg=1mm) :

_ En régime homogene (ug=0-4cm/s), la fréquence de bulles est 1égérement supérieure
au niveau 3,

_ En régime de transition (ug=4-8cm/s), la fréquence de bulles est légérement
inférieure au niveau 3,

_ En régime hétérogene (ug>8cm/s), les fréquence de bullage sont similaires aux deux
niveaux.

Lorsque ces tendances sont comparées a celles en taux de vide, des évolutions de tailles et de
vitesses peuvent tre pressenties. Le rapport entre ces deux grandeurs est donc envisagé.

A.IL.3.c. Rapport entre la fréquence de bullage et le taux de vide

Le rapport taux de vide/fréquence de bullage, représentant le temps de séjour moyen d’une
bulle sur une fibre optique de la sonde, est préféré a son inverse. Il est proportionnel au
rapport entre le diametre et la vitesse de bulles (cf. analyse effectuée au chapitre III). Son
évolution avec la vitesse superficielle de gaz est tracée pour les deux distributeurs sur la
Figure 20.
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Figure 20 : Evolution du rapport taux de vide/fréquence de bulles en fonction de la vitesse
superficielle de gaz

Il apparait que le sens d’évolution de ce critére en fonction de la vitesse superficielle de gaz
est, pour les deux distributeurs, fonction du régime :

_ En régime homogéne, eg/fg diminue,
_ En régime de transition, ec/fg augmente,
_ En régime hétérogéne, eq/fs diminue 1égérement, voire se stabilise.

Les changements de pente de ce critére peuvent alors €tre interprétés comme des changements
de régimes.
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En régime homogene, la diminution observée ne peut pas étre engendrée par une diminution
de diametre ; I’augmentation de la vitesse est prédominante sur 1’augmentation du diameétre.
Cette tendance est moins accentuée dans le régime homogeéne «bis» du distributeur 2
(dp=0,5mm) (pente plus faible), probablement car I’augmentation relative du diametre est plus
grande. En régime de transition, I’augmentation de ce critére signifie que 1’augmentation du
diamétre est supérieure a celle de la vitesse. Enfin, sa faible évolution en régime hétérogene
correspond a 1’établissement de 1’équilibre coalescence-rupture.

Effet du distributeur
Ce critere est inférieur pour le distributeur 2 (dp=0,5mm) en régime homogene et de
transition : les bulles sont a priori plus petites.

Effet du niveau (limité au distributeur 1, dy=1mm)

Les changements de pente liés aux changements de régimes sont plus marqués au niveau 3
(h=115cm).

En régime homogeéne (ug<4cm/s), le rapport £c/fg varie axialement, il est 1égérement plus
faible au niveau 3 (h=115cm). Comme dans le méme temps le taux de vide global augmente
aussi entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm) (cf. Figure 4), il y a probablement une
diminution de la taille des bulles entre ces deux niveaux.

En régime de transition, ec/fg est plus grand au niveau 3 (h=115cm) ; il y a probablement plus
de grosses bulles au centre. L’allure du profil de taux de vide est modifi¢ée mais pas la valeur
moyenne (taux de vide global inchangé entre ces deux niveaux).

En régime hétérogéne (ug>8cm/s), un effet notable et surprenant du niveau est visible.
Comme seul le taux de vide varie entre ces deux niveaux, ce peut-étre di a un effet de
pression et/ou a un profil 1égerement plus bombé (cf. profils de la Figure 17).

Le critéere &¢/fp permet de différencier assez facilement les régimes de bullage par un
changement de pente net. Il met aussi en évidence des tendances intéressantes quant a
I’évolution couplée de la vitesse de bulle et du diamétre de Sauter avec la vitesse de gaz, le
distributeur et le niveau. Toutefois, il ne permet pas de conclure quant aux évolutions de
tailles de bulles : lutilisation d’une mono-sonde fournit des informations intéressantes,
mais elle ne suffit pas.

A.Il.4. Comparaison des résultats des deux fibres

La comparaison des valeurs de taux de vide et de fréquence de bulles entre les deux fibres est
utile pour évaluer la fiabilité¢ des parameétres de caractérisation déduits de I’exploitation des
deux signaux (vitesses, diamétres de Sauter, aires interfaciales) : plus les valeurs sont proches
et plus on peut s’attendre a ce que 1’association des créneaux soit facilitée. Le cas présenté sur
la Figure 21 est celui du distributeur 1 (dp=1mm) au niveau 2 (h=65cm) : les données des
deux fibres sont similaires, les écarts moyens étant de 2,0% en taux de vide, comme en
fréquence de bullage. Lorsqu’on ne considere que les points en proche paroi (r=8cm), zone ou
I’écoulement est plus chaotique, les écarts sont peu modifiés : I’écart moyen en taux de vide
passe a 6,6%, mais reste a 2,2% en fréquence de bullage. Par conséquent, la sonde perturbe
peu I’écoulement.
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Figure 21 : Comparaison des données entre les deux fibres (distributeur 1, dy=I1mm, niveau
2, h=65cm)

Ces tendances sont généralisables aux autres niveaux et au distributeur 2 (dy=0,5mm).

A.I1l. VITESSE DE BULLES

Pour obtenir la taille des bulles, paramétre crucial dans cette étude, il faut au préalable
calculer la vitesse la plus probable des bulles a partir de I’intercorrélation des signaux des

deux fibres. L aire interfaciale et le diamétre de Sauter sont alors déduits par (cf. chapitre III,
§B.II) :

et d =—=¢

Afin d’évaluer la cohérence entre la vitesse la plus probable, viey, €t la vitesse moyenne
« réelle », il est possible de comparer la vitesse moyenne sur une section (déduite des vitesses
locales de bulles) a la vitesse globale sur une tranche de colonne (rapport entre la vitesse
superficielle de gaz ug et le taux de vide &g, fournie par les capteurs de pression), ce qui
revient a comparer 1’intégrale sur une section du produit £6(r)*vmey(r) a la vitesse superficielle
de gaz (cf. Figure 22). Comme la mesure de taux de vide est relativement fiable (cf. §A.IL.1),
les écarts entre les deux grandeurs peuvent étre imputés a une mauvaise estimation de la
vitesse locale de bulles.
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Conformément a nos attentes (cf. chapitre III, §B.III), la vitesse superficielle calculée par la
bi-sonde est systématiquement surestimée, car les bulles descendantes sont mal considérées et
que les bulles piquant la sonde de biais causent une surestimation de la vitesse.

Pour le distributeur 1 (dy=1mm), cette surestimation évolue peu avec la vitesse superficielle
de gaz et le niveau ; elle n’excede pas 40%.

Les résultats issus du distributeur 2 (dy=0,5mm) sont plus surprenants : I’écart maximal entre
la vitesse superficielle de gaz mesurée et obtenue par intégration des valeurs de vitesse atteint
350% au niveau 1 (h=25cm). Cet écart dépend du niveau : il est beaucoup plus grand au
niveau 1 qu’au niveau 2 (<100%), surtout a fortes vitesses de gaz. Il faut préciser qu’aucun
des criteres pressentis au chapitre III (§.B.III) (proportion de bulles traitées, coefficient de
corrélation) ne permet de prévoir cet écart.

Dans ces conditions, cet écart entre les deux distributeurs ne peut étre lié qu’a un écoulement
différent dans cette zone délicate de la distribution du gaz. Il doit provenir pour I’essentiel des
mouvements des bulles, tres désordonnés a ce niveau et donc tres ¢€loignés de ’ascension
verticale supposée pour le calcul. Les données de vitesses ne sont donc pas exploitées a ce
niveau, car la vitesse la plus probable n’a pas d’intérét, dans la mesure ou elle ne correspond
pas a la vitesse moyenne. Il faut en outre garder a I’esprit que la vitesse la plus probable n’est
assimilée a la vitesse moyenne que si toutes les bulles ont la méme vitesse axiale, ce qui est
impossible a réaliser s’il y a un inversement d’écoulement. Par conséquent, les valeurs de
vitesses les plus proches de la vitesse moyenne sont celles établies au centre de la colonne ou
I’écoulement est principalement ascendant (sauf au niveau 1, h=25cm, ou la circulation est
inconnue).

Comme le calcul de la vitesse la plus probable n’a d’intérét que comme intermédiaire de
calcul pour atteindre D’aire interfaciale et le diamétre de Sauter, il n’est pas développé
davantage. Il est a noter que ces criteres (aire interfaciale et diametre) sont moins sensibles
que la vitesse, car la majorit¢ des bulles piquées par la sonde, et donc traitées, ont
effectivement une vitesse proche de la vitesse la plus probable, aux incertitudes prés du
traitement en écoulements chaotiques (cf. chapitre III).

A.IV. AIRE INTERFACIALE ET DIAMETRE DE SAUTER

Il est établi que les valeurs de diametres et d’aires interfaciales obtenues sur I’axe de la
colonne et/ou aux niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm) sont plus fiables que les valeurs en
paroi et/ou au niveau 1 (h=25cm), zones ou I’écoulement est treés chaotique.

A.IV.1. Profils

La Figure 23 représente les profils d’aires interfaciales et de diamétres de Sauter pour le
distributeur 1 (dp=1mm).

Niveau 1 (h=25cm)

Au niveau 1, le diamétre de Sauter augmente avec la vitesse superficielle de gaz, surtout entre
3 et 8cm/s (changement de régime d’éjection, fin du régime a bulles pour ug=4cm/s). Les
bulles sont plus petites au centre, ce qui peut étre lié au grand diamétre des tores (Tiore=5 et
7,5cm).

Les profils d’aires interfaciales en revanche ressemblent davantage aux profils de taux de
vide : il sont 1égerement bombés, voire 1égerement creusés au centre a faible débit gazeux.
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Ces profils ne dépendent toutefois que tres peu de la vitesse superficielle de gaz et les valeurs
d’aires interfaciales sont faibles (<100m*/m’).
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Figure 23 : Evolutions axiales et radiales des profils en aires interfaciales et en diameétres de
Sauter

Remarque :

En faisant un paralléle avec les bulles formées en aquarium, on peut penser que les tores forment a la
fois de grosses bulles, qui vont tout de suite monter, et des bulles plus petites qui vont peut-étre rester
plus longtemps en bas et se répartir sur toute la section. Ce type de distribution pourrait méme étre a
lorigine d’une circulation de liquide inversée en bas de colonne (liquide ascendant en paroi et
descendant au centre).

Niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm)

Les profils des niveaux 2 et 3 (h=65 et 115cm) sont assez semblables.

Le diamétre de Sauter augmente entre 3 et 8cm/s puis se stabilise a sa valeur d’équilibre
(régime hétérogene). Les profils sont assez plats quelle que soit la vitesse superficielle de gaz.
Les profils d’aires interfaciales sont bombés et ne montrent pas d’effet net de ug. Ces
tendances sont similaires dans un régime hydrodynamique donné.
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Effet du distributeur

Au niveau 1 (h=25cm), ’effet du distributeur est trés sensible sur toute la gamme de vitesse
de gaz (cf. Figure 24) : le diametre des bulles formées par le distributeur 2 (dy=0,5mm) reste
inférieur a celui issu du distributeur 1 (dy=1mm), ce qui conduit a des aires interfaciales plus
faibles pour le distributeur 1 (dp=1mm).

450 - - 0,030

@ dist] niveaul ug=3,7cm/s 4 dist] niveaul ug=3,7cm/s

M dist] niveaul ug=8,4cm/s 400 4 W dist] niveaul ug=8,4cm/s

Adist] niveaul ug=11,5cm/s Adistl niveaul ug=11,5cm/s 0025 g

< dist2 niveaul ug=3,5cm/s < dist2 niveaul ug=3,5cm/s Q =
_ || Odist2 niveaul ug=8 3em/s 3507 D dist2 niveaul ug=8,3cm/s
'E A dist2 niveaul ug=118cm/s £ Adist2 niveaul ug=11,8cm/s ¥ u
? 300 5 i 0,020

5 ¢
8 250 4 g " A A A .
3 3 4 4+ "
E 2 n 0,015 i . .
3
g o 2 §™gOgoy : s - L
k=4 > < g d s
= 150 3 o 8 £ & ® o010 és o &-o g
2 o g a o °
[ ! 100 !l g m - o o [ o
] - . . (- 0,005 -
a.a : b.d
| o * SM
- - - - o - - - - - 1 6,666 T T T
-10 8 6 4 2 0 2 4 6 8 10 -10 K 6 4 2 0 2 4 6 8 10
Rayon (en cm) Rayon (en cm)

Figure 24 : Profils pour les deux distributeurs au niveau 1

Au niveau 2 (h=65cm), comme le distributeur 2 (dy=0,5mm) n’opére pas en régime
hétérogene dans la gamme de débits étudiés ici, les diametres de Sauter issus de ce
distributeur sont toujours inférieurs a ceux obtenus avec le distributeur 1 (dp=Imm). Ces
différences sont plus marquées en aire interfaciale (cf. Figure 25a), car elle fait intervenir
conjointement le taux de vide et le diametre de Sauter. Il en découle que les profils en aires
interfaciales sont plus bombés que ceux en diametres, relativement plats quels que soient le
distributeur et la vitesse du gaz (cf. Figure 25b), car il y a moins de bulles en paroi.
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Figure 25 : Profils pour les deux distributeurs au niveau 2 (h=65cm)

Evolution axiale

Pour les deux distributeurs, il y a systématiquement une diminution de la taille moyenne de
bulles entre les niveaux 1 et 2 (h=25cm et h=65cm) (cf. Figure 26 et Figure 27). Cette
diminution est probablement liée a la formation au distributeur de tres grosses bulles
instables, attendues aux vitesses d’¢jection utilisées (cf. annexe IV.A). Ainsi, comme en
aquarium (cf. annexe IV.A), il y a un resserrement de la distribution lors de I’ascension des
bulles.

Par contre, I’évolution des tailles de bulles entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm) est
négligeable, si ce n’est une légére diminution a faible vitesse, déja pressentie au vu de
I’évolution des vitesses globales.
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Dans toute cette discussion il faut garder a I’esprit que les données obtenues sont des
diametres de Sauter et non des distributions de tailles de bulles, et que seules les bulles
ascendantes sont détectées.
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Figure 26 : Evolution axiale du diametre de Sauter pour le distributeur 1 (dy=1mm)
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Figure 27 : Evolution axiale du diametre de Sauter pour le distributeur 2 (dy=0,5mm)

A.IV.2. Valeurs sur I’axe

Les allures des profils de diametres de Sauter et d’aires interfaciales étant similaires quelles
que soient les conditions, la comparaison des valeurs centrales, plus fiables et les plus
nombreuses, est permise. Les observations précédentes sont alors étendues a toute la gamme
de vitesses superficielles de gaz ; la Figure 28 regroupe les courbes d’évolutions des valeurs
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sur ’axe des diameétres de Sauter et des aires interfaciales aux niveaux 2 et 3 (h=65cm et
h=115cm) (seuls niveaux intéressants pour 1’industriel) pour les deux distributeurs.
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Figure 28 : Evolution des valeurs au centre de la colonne en fonction de la vitesse de gaz

L’effet de la vitesse superficielle de gaz est directement li¢ au régime. Pour le distributeur 1
(dp=1mm), il est observé que :

_ En régime homogeéne, ’aire interfaciale augmente avec ug, alors que la taille des
bulles évolue peu (de I’ordre de 4,5mm), car le taux de vide augmente.

_ En régime de transition, I’aire interfaciale diminue avec ug et le diametre de Sauter
augmente beaucoup, sous 1’effet de la coalescence.

_ En régime hétérogene, le diamétre de Sauter est quasiment stable avec ug (aux
environs de 9mm), car 1’équilibre coalescence-rupture est atteint. Comme, dans ce
régime, le taux de vide évolue également peu avec la vitesse superficielle de gaz,
I’aire interfaciale augmente avec une pente assez faible : il est peu rentable dans ce
régime d’augmenter le débit de gaz pour augmenter 1’aire interfaciale.

Effet du distributeur

Le comportement du distributeur 2 (dp=0,5mm) différe du précédent qu’en régime homogene
«bis » (ug=4-8cm/s) : 1’évolution du diametre de bulles est beaucoup plus grande qu’en
régime homogene « classique » (ug<4cm/s), mais l’aire interfaciale continue de croitre
fortement.

En régime homogene et de transition, 1’aire interfaciale est systématiquement inférieure et le
diameétre de Sauter est systématiquement supérieur avec le distributeur 1 (dg=1mm) ; cette
tendance est en accord avec I’ensemble des résultats antérieurs. En régime hétérogene, les
deux distributeurs conduisent a priori aux mémes résultats.

Effet du niveau (distributeur 1, dy=1mm)

En régime homogene, le diamétre a tendance a diminuer entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et
h=115cm), et laire interfaciale a augmenter. Cette évolution de taille entre ces deux niveaux
engendre les différences observées précédemment en taux de vide local et global ainsi qu’en
fréquences de bulles.

En régime hétérogene et de transition, on peut considérer que le diametre de Sauter et I’aire
interfaciale n’évolue pas entre les deux niveaux. L’effet du niveau observé en gg/fg (cf. Figure
20) résulte alors probablement de la somme des incertitudes de mesure, car tous les autres
parameétres tendent & montrer que 1’équilibre est atteint dés le niveau 2 (h=65cm).
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Pour conclure :

_ Les tendances observées en diamétres de bulles et en aires interfaciales sont cohérentes
entre elles et avec les valeurs de taux de vide et de fréquences de bulles. Le diamétre de
Sauter évolue peu a faibles vitesses de gaz, puis augmente pour atteindre en régime
hétérogene sa distribution d’équilibre entre coalescence et rupture (dsy~9mm). Bien
qu’une seule valeur de diamétre soit accessible, cela ne signifie pas que toutes les bulles ont
la méme taille. Au contraire, au vu des distributions observées en aquarium (cf. annexe
1V.A), on peut s’attendre a des distributions trés étalées.

_ L’équilibre est atteint des le niveau 2 (h=65cm) en régime hétérogeéne et de transition.

_ L’aire interfaciale évolue peu avec la vitesse du gaz en régime hétérogene.

A.V. CONCLUSIONS

Les différentes approches envisagées dans ce paragraphe présentent une bonne cohérence
générale et valident la démarche expérimentale, malgré les limitations des métrologies
retenues. Pour cette configuration de référence, les résultats permettent d’ores et déja de
mettre en évidence de nombreux phénomeénes et apportent des données chiffrées utiles pour
I’industriel.

L’effet du distributeur dans le coeur de la colonne est en grande partie lié a la modification des
régimes hydrodynamiques qu’il engendre. Pour un distributeur industriel, le régime
hétérogene est établi a bas débits gazeux.

Les régimes homogene et de transition présentent des comportements divers selon le
distributeur et la vitesse du gaz.

En régime homogene, on a :

_ Pour le distributeur 1 (dg=1mm) a ug<4cm/s : les taux de vide globaux et locaux
augmente axialement, les profils de taux de vide et de fréquence de bullage sont
légerement bombés, le diametre de Sauter (Smm dans le cceur de la colonne)
diminue axialement, mais reste a peu pres constant avec ug. Il y a de la rupture lors
de I’ascension des bulles.

_ Pour le distributeur 2 (dy=0,5mm) pour ug<4cm/s (régime homogene « pur ») : il n’y
a pas d’évolution axiale, les profils de taux de vide sont assez plats et la taille de
bulles (dsgy=4mm environ) ne varie pas avec ug. Cette description correspond au
régime homogeéne « idéal ».

_ Pour le distributeur 2 (dy=0,5mm) entre 4 et 8cm/s (régime homogene « bis ») : le
taux de vide global n’évolue pas axialement, mais les profils de taux de vide sont
moins plats et le diametre de Sauter augmente avec ug. La taille des bulles au
distributeur grossit.

Le comportement du régime homogene dépend beaucoup de la distribution primaire des
bulles, mais celle-ci n’est pas forcément maintenue dans toute la colonne.

La transition est également sensible au distributeur ; elle s’étale sur une gamme de vitesses de
gaz plus large et présente un maximum de taux de vide plus marqué pour le distributeur 2 a
petits orifices (dy=0,5mm).
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Ainsi, la distinction des régimes homogene et de transition est utile a la compréhension, mais
ne suffit pas a caractériser I’écoulement, celui-ci pouvant prendre des formes tres diverses.

Seul le régime hétérogene semble unique pour les deux distributeurs. Dans ce régime,
I’équilibre est atteint assez bas dans la colonne, dés 30cm du fond. En outre, les profils
normés de taux de vide et de fréquences de bulles ne varient pas avec la vitesse de gaz, : la
valeur centrale suffit & connaitre 1’ensemble des profils a un niveau donné de la colonne. Le
diametre de Sauter a 1I’équilibre est constant et vaut environ 8mm. L’aire interfaciale et le taux

de vide augmentent peu dans ce régime, et valent en moyenne, respectivement, 200m™ et
22%.

Cette ¢tude en eau apporte des informations intéressantes sur le comportement de la colonne.
Elle fournit des données rares de profils radiaux de taux de vide, de fréquences de bulles,
d’aires interfaciales et de diamétres de Sauter a trois positions axiales. En outre, les évolutions
axiales du taux de vide par capteurs de pression sont é¢galement intéressantes. Elles permettent
de mettre en évidence :

_ L’¢étendue parfois tres grande de la zone de désengagement,

_ La spécificité de la zone d’injection,

_ Les hauteurs d’établissement d’écoulements invariants,

_ L’indépendance des transitions de régime de bullage avec la hauteur dans la
colonne.

PARTIE B. : EFFET DU MILIEU

L’hydrodynamique de la colonne dans sa configuration de référence ayant été caractérisée en
eau, l'effet du milieu peut étre étudié. Les liquides utilisés dans cette partie sont le
cyclohexane (milieu modele) et dans une moindre mesure 1’olone (milieu cible), milieu le
plus proche du liquide industriel. Ces milieux sont tour a tour analysés, par comparaison
respectivement avec I’eau et le cyclohexane. Pour cela, la méme démarche qu’au A, allant des
données les plus globales aux plus locales, est retenue.

Une tentative d’explication des différences observées entre les différents milieux (eau,
cyclohexane et olone) est ensuite envisagée, basée sur une étude approfondie de la physico-
chimie sur une installation de taille réduite (aquarium) et sur la comparaison de ces essais aux
essais en pilote. La possibilité de prédire les comportements en colonne a I’aide d’essais en
aquarium est alors discutée.

B.I. ETUDE EN CYCLOHEXANE

B.1.1. Taux de vide global
B.I.1.a. Allure générale

Avant d’entamer 1’étude hydrodynamique de la colonne, il faut préciser que, pour des raisons
pratiques (bouchage du cryogene, cf. chapitre II, §I1.5.b), les essais ont été, en liquides
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organiques, restreints a une gamme de vitesses superficielles moins large qu’en eau (entre 0 et
12,5cm/s).

Reproductibilité

Pour évaluer la reproductibilité de ces essais, deux campagnes de mesures sont comparées : la
premicre, ayant servi aux différentes mises au points, et, 4 a 6 mois plus tard, la seconde, au
cours de laquelle les mesures locales ont été réalisées ; cette seconde série est celle présentée
dans la suite. Cette comparaison (cf. Figure 29) permet de vérifier la parfaite reproductibilité
de ces essais en taux de vide global (DP6), méme pour des essais tres différés. La méme
reproductibilité, bien supérieure a celle obtenue en eau du réseau, est observée pour tous les
capteurs de pression et toutes les configurations étudiées ultérieurement (débit liquide et
plateaux).

X cyclo distl sériel

A cyclo dist] série2
0,00 \ \ \ \ \
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30

Vitesse superficielle de gaz (en m/s)

Figure 29 : Comparaison des taux de vide globaux (DPG6) issus de deux campagnes de
mesures en cyclohexane avec le distributeur 1 (dy=I1mm)

Tendances observées
L’effet du distributeur de gaz sur 1’évolution du taux de vide global (DP6) en fonction de la
vitesse superficielle de gaz est le méme en cyclohexane et en eau (cf. Figure 30) :

_ Le régime de transition avec le distributeur 2 (dp=0,5mm) est plus net et plus
complexe ; il commence a plus forts débits gazeux et s’étend sur une large gamme
de vitesses de gaz,

_ Le taux de vide du distributeur 2 (dy=0,5mm) est supérieur a celui du distributeur 1
(dp=1mm) en régime homogene et de transition,

_ L’effet du distributeur disparait a forts débits gazeux, lorsque le régime hétérogene
est établi pour les deux distributeurs.

Néanmoins, les deux milieux manifestent des comportements treés différents. Si, en régime
homogeéne, le taux de vide differe peu entre les deux milieux, il est, en régime hétérogene,
toujours supérieur en cyclohexane. Dans la zone de débits intermédiaires entre ces deux
comportements extrémes, le taux de vide en eau est supérieur a celui en cyclohexane, car les
deux milieux n’opérent pas dans les mémes régimes hydrodynamiques : le régime homogene
est plus étendu en eau.
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Figure 30 : Comparaison des évolutions du taux de vide en fonction de la vitesse superficielle
de gaz entre [’eau et le cyclohexane pour les deux distributeurs

En cyclohexane, Deffet du distributeur de gaz est comparable a celui observé en eau.
Toutefois, en régime hétérogéne, le taux de vide est systématiquement supérieur en
cyclohexane et les deux milieux différent par leurs valeurs de transition entre les régimes ;
elles sont globalement plus faibles en cyclohexane.

B.l.1.a.a. Régimes de bullages

Pour préciser ce point, une analyse des régimes de bullage similaire a celle réalisée en eau est
effectuée et détaillée en annexe I'V.B.

Des comportements assez différents de ceux observés en eau sont mis en évidence : la
dualité du régime homogéne n’est rencontrée pour aucun des deux distributeurs pour
lesquels, en outre, les régimes homogénes s’achévent a des valeurs de vitesses superficielles
nettement plus faibles. Ainsi, en cyclohexane, avec le distributeur 1 (dy=Imm), le régime
homogeéne n’est pas observé et le régime hétérogéne prédomine probablement deés 5cm/s
(voire sur toute la gamme étudiée). Pour le distributeur 2 (dy=0,5mm), le régime homogene
est observé mais il s’achéve des 3cm/s et le régime hétérogéne est installé a ug=9cm/s.

La Figure 31 récapitule les valeurs de transition obtenues pour les deux milieux.
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Figure 31 : Régimes de bullage pour les différentes configurations étudiées
B.I.1.a. B Corrélations en taux de vide

Comme pour I’eau, les courbes de taux de vide global en cyclohexane sont confrontées aux
valeurs prédites par les corrélations de la littérature. L’approche en deux populations de bulles
de Wilkinson (1991), certes plus adaptée qu’en eau (cf. annexe IV.B), conduit a des valeurs
de transition et de vitesses de bulles aberrantes ; elle n’est pas présentée ici.

0,50 -
- - T/ a =)
=3
0451 .7 & o o ®
i g0
0d0{ * < L *
) : 4
X
0354 " T
' g ~ — — Hughmark (1967)
2030 1 % B s X —— Akita et Yoshida (1973) |,
39, ) S0 Hikita et Kikukawa (1974)
> . . = = = Gestrich et Rédhse (1975)
30,25 1 — Kumar et al. (1976)
% ' ' a —_ I}%/[ach et Pill(li)g%r8()l978)
3 ’ ersmann
=020 1, D' REE —e— Hikita et al. (1981)
. ; --o--Kawase et al. (1992)
0,15 1, g o ® o Reilly et al. (1986)
’ Ry 5 Sotelo et al. (1994)
' X —& Ellis (1965
0,10 42/ x-° Kito et al. (1976)
N o’ sperareeeer= ¢ Hammer et al. (1984)
0.05 Wi/ /¢ S, __ . | —— Anabtawi etal. (2003)
/5 T T e = = A cyclo distl ul=0cm/s
0.00 v - —_— ® cyclo dist2 ul=0cm/s
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30
Vitesse superficielle de gaz (en m/s)

Figure 32 : Comparaison des courbes de taux de vide global avec les corrélations classiques

Les corrélations testées sont les mémes que pour I’eau. Elles conduisent ici aussi a un tres
large étalement des courbes (cf. Figure 32) : aucune corrélation ne permet de représenter les
courbes dans leur intégralité.

Parmi les corrélations établies pour des liquides organiques, celle de Gestrich et Rdhse (1975)
donne une évolution de taux de vide totalement aberrante, alors que celle de Bach et Pilhofer
(1978) est plus conforme ; elle prend en compte les effets de la vitesse du gaz, de la viscosité
et de la densité.

En régime hétérogene, régime indépendant du distributeur mais dépendant du milieu, seule la
corré¢lation de Hughmark (1967) est satisfaisante. Comme elle était également valable en
régime hétérogéne pour I’eau, elle semble adaptée pour caractériser le comportement
hétérogene de notre colonne. En effet, elle a été ¢laborée pour une gamme de conditions assez
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large en vitesses superficielles de gaz et en milieux pour un distributeur percé (cf. annexe
[.B). Elle ne fait intervenir que la densité¢ du liquide, la tension superficielle et la vitesse
superficielle de gaz.

Comme il est plus difficile de trouver des corrélations appropriées pour le cyclohexane que
pour I’eau, ces corrélations sont encore plus inadaptées qu’en eau.

B.1.1.b. Evolution axiale du taux de vide

Les évolutions axiales observées en cyclohexane pour les deux distributeurs sont reportées sur
la Figure 33 (pour la position des capteurs, voir la Figure 3). Pour plus de lisibilité, 1’échelle
de ces courbes est différente de celle utilisée par ailleurs.
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Figure 33 : Evolution axiale du taux de vide global en cyclohexane

Avec le distributeur 1 (dg=1mm) (cf. Figure 33a), le taux de vide évolue peu ou pas dans la
zone centrale correspondant aux capteurs DP2 a DPS5. Le capteur DP7, situ¢ en téte de
colonne, est légérement au-dessus des autres courbes, car il se situe dans la zone de
désengagement du gaz. Le capteur DP1 a un taux de vide légerement inférieur a la moyenne a
faible débit et 1égerement supérieur a forts débits.

Pour le distributeur 2 (dy=0,5mm) (cf. Figure 33b), en régime hétérogeéne (ug>8cm/s), les
capteurs DP2 a DPS5 sont équivalents. En régime homogene (ug<3-4cm/s), le taux de vide
augmente axialement, alors que cette tendance s’inverse en régime de transition (ug=4-
8cm/s) : le taux de vide diminue avec la hauteur. Dans la zone d’injection, pour ug>4cm/s, le
taux de vide (DP1) est trés supérieur a la moyenne. En haut de colonne, le capteur DP7
présente un taux de vide légérement supérieur a la moyenne : il se trouve dans la zone de
désengagement.

Pour ces deux distributeurs, lorsque 1’évolution de ug/eg est tracée comme en eau en fonction
de ug (non représentée ici), il s’avere que la transition n’est pas sensible a la position axiale
dans notre colonne.

Effet du milieu : comparaison avec [’eau

En régime hétérogéne, pour les deux milieux, le taux de vide n’évolue pas axialement entre
30 et 110cm (DP2 a DPS5). Par contre, dans ce régime, le comportement de la zone
d’injection (DP1) est sensible au milieu : le taux de vide dans cette zone est plus éloignée de
la moyenne en cyclohexane qu’en eau (surtout avec le distributeur 2, dy=0,5mm).

Le régime homogéne du distributeur 2 (dy=0,5mm) en cyclohexane (ug<3-4cm/s), comme
celui obtenu avec le distributeur 1 (dy=Imm) en eau (ug<4cm/s) présente une augmentation
axiale du taux de vide : le régime homogeéne n’est pas si simple que supposé.
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Le régime de transition pour le distributeur 2 (dy=0,5mm) en cyclohexane a un
comportement atypique : le taux de vide diminue avec la hauteur (sauf dans la zone de
désengagement, capteur DP7).

La zone de désengagement s’éloigne moins du taux de vide moyen en cyclohexane qu’en
eau : cette zone est peut-étre plus petite ; le cyclohexane est peut-étre moins « moussant ».
Les valeurs de transitions sont, comme en eau, indépendantes de la position axiale dans la
colonne.

Remarque :
En cyclohexane, la phase gaz comporte une partie de cyclohexane vaporisé (10% environ a

I’équilibre). Cette composante du débit gaz n’a pas pu étre évaluée précisément dans cette
¢tude et le débit considéré est ici le débit d’azote. L ajout progressif de cyclohexane dans la
phase gazeuse pourrait engendrer une évolution axiale systématique du taux de vide, ce qui
n’est a priori pas le cas ici : un équilibre doit étre atteint trés vite en bas de colonne entre les
deux phases.

B.1.2. Valeurs locales de taux de vide et de fréquence de bullage

Pour expliciter ces tendances, les valeurs locales sont analysées en commengant, comme en
eau, par les plus directes a obtenir et les plus fiables : le taux de vide et la fréquence de
bullage.

B.1.2.a. Comparaison des taux de vide locaux et globaux

Tout d’abord, la fiabilité des mesures de taux de vide locales est vérifiée, comme en eau, en
comparant 1’intégrale sur une section de colonne des valeurs locales de taux de vide aux
valeurs globales sur le compartiment associé. L’accord entre ces valeurs est excellent (cf.
Figure 34), surtout pour le distributeur 1 (dg=1mm) (écart moyen de 6,5% et toujours inférieur
a 10%). Pour le distributeur 2 (dy=0,5mm), percé de trous plus petits (dp=0,5mm) et créant a
priori des bulles plus petites, le taux de vide issu de la sonde sous-estime davantage le taux de
vide : les bulles les plus petites sont peut-étre mal vues par la sonde. Cet aspect demeure
toutefois anecdotique, car 1’écart moyen reste faible (10,5%) et n’excede jamais 15%.

Ces écarts inférieurs a ceux observés en eau dans la méme gamme de mesure, montrent que
les valeurs de taux de vide local en cyclohexane sont tres fiables ; elles peuvent étre utilisées
en toute confiance.
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Figure 34 : Comparaison des taux de vide locaux intégrés aux taux de vide globaux sur la
méme section
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B.1.2.b. Profils de taux de vide et de fréquences de bulles

Les profils de taux de vide relatifs au cyclohexane pour les deux distributeurs aux trois
niveaux sont représentés sur la Figure 35. Comme en eau, ils mettent en évidence une bonne

répétabilité des mesures.

Symétrie

Pour des raisons pratiques (bouchage rapide du cryogene), la symétrie des profils n’a pas été
vérifiée intégralement en cyclohexane. Elle est supposée similaire a celle observée en eau : les
profils sont symétriques sauf au niveau 1 (h=25cm). Cette tendance est cohérente avec les

quelques points réalisés sur la partie gauche des profils.
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Figure 35 : Evolution axiale et radiale du taux de vide local pour les deux distributeurs en

cyclohexane
Niveau 1 (h=25cm)

En cyclohexane, comme en eau, I’augmentation du taux de vide est, pour les deux
distributeurs, trés marquée entre 3,1 et 7,6cm/s (cf. Figure 35), alors que I’effet d’une

augmentation supplémentaire de la vitesse superficielle est moins prononcée.
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La forme des profils de taux de vide est également similaire pour les deux milieux (cf. Figure
36a et b). Par contre, la forme des profils de fréquences de bullage differe : les profils ne sont
pas bombés en cyclohexane et présentent des maxima en dehors de I’axe. Ce comportement
est probablement 1i¢ en cyclohexane a un effet encore sensible a ce niveau de la position des
tores (Tiore=5 et 7,5cm).

Remarque : Cette zone étant assez complexe et n’étant pas fondamentale pour cette étude, ce point
n’est pas éclairci. Quelques hypothéses peuvent néanmoins étre proposées pour expliquer cette
différence entre les deux milieux, dont une évolution axiale plus lente (comme en aquarium) ou un
écoulement plus ascendant en cyclohexane (répartition radiale du gaz plus lente).

Les valeurs de taux de vide et de fréquence de bullage sont systématiquement supérieures en
cyclohexane : les bulles sont certainement plus petites, comme le laisse présager les
observations en aquarium (cf. annexe [V.A).
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Figure 36 : Effet du milieu sur les profils de taux de vide et de fréquence de bullage au
niveau I pour les deux distributeurs

Niveaux 2 et 3 (h=65¢cm et h=115cm)
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Figure 37 : Effet du milieu sur les profils de taux de vide au niveau 2 (h=65cm)
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Les profils de taux de vide des niveaux 2 et 3 (cf. Figure 37) sont tout a fait en accord avec les
comportements globaux observés : le taux de vide en cyclohexane est supérieur a celui en eau,
sauf pour les vitesses ou le régime hétérogeéne est établi en cyclohexane et non en eau (cf.
distributeur 2, ug==8,5 et 11,5cm/s). Dans ce cas, les profils en eau sont, pour le distributeur 2
(dp=0,5mm), plus plats qu’en cyclohexane (régime de bullage différent).

Evolution axiale

L’évolution axiale des profils de taux de vide en cyclohexane, présentée sur la Figure 38, est,
entre les niveaux 1 et 2 (h=25cm et h=65cm), plus nette qu’en eau, méme a faibles vitesses de
gaz. Néanmoins, I’évolution de la forme des profils ressemble a celle de 1’eau : les profils,
assez plats au niveau 1 (h=25cm), se bombent progressivement au fil de 1’ascension dans la
colonne.
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Figure 38 : Evolution axiale des profils de taux de vide en cyclohexane

Dans la gamme de vitesses étudiées, 1’évolution axiale entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et
h=115cm) est faible avec le distributeur 1 (dp=Imm) (régime homogene) (cf. Figure 38a), ce
qui est en accord avec I’absence d’évolution axiale observée avec les capteurs de pression.
Pour le distributeur 2 (dy=0,5mm), I’évolution entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm)
est plus marquée (cf. Figure 38b). Ces évolutions sont rapprochées de celles issues de
I’analyse axiale du taux de vide issus des capteurs de pression (cf. Figure 34) :

_ Pour ug=3,2cm/s, le taux de vide moyen augmente axialement et s’accompagne
d’une profonde modification de la répartition du gaz sur la section (profils beaucoup
plus bombés).

_ Pour ug=7,5cm/s, le taux de vide moyen évolue peu entre les niveaux, de méme que

la répartition radiale du gaz.
Remarque : Pour ce profil, contrairement aux autres, [’évolution axiale est plus importante
entre les niveaux 2 et 3 (h=65 et 115¢cm) qu’entre les niveaux 1 et 2 (h=25 et 65cm). Ce
profil, établi en deébut du réegime de transition, montre que la déstabilisation du régime
homogene n’est pas liée au distributeur, puisque le profil est encore plat au niveau 2. Il
confirme également que plus le vitesse de gaz est faible, plus les profils évoluent lentement
vers ’équilibre.

_ Pour ug=10cm/s (régime hétérogene), le taux de vide moyen n’évolue pas
axialement, alors que le profil local se bombe progressivement.

Les allures générales des profils de taux de vide et de fréquences de bulles sont similaires
en eau et en cyclohexane, sauf dans la zone particuliére du distributeur. Les différences de
comportement sont alors essentiellement liées a des différences de régimes.

Les évolutions axiales différent selon le milieu. Ainsi, en régime hétérogene, ’allure des
profils évolue beaucoup en cyclohexane entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm) pour

168



Chapitre IV : Caractérisation expérimentale de I’hydrodynamique

un taux de vide moyen constant. Les capteurs de pression ne suffisent donc pas pour
préciser I’établissement de I’écoulement.

Profils normés

Les profils normés étudiés ici sont ceux des niveaux 2 et 3 (h=65cm, h=115cm), plus
représentatifs du comportement de la colonne. A un niveau donné, les profils normés de taux
de vide sont indépendants de la vitesse superficielle de gaz et du distributeur (cf. Figure 39).
Cette indépendance du distributeur, logique en régime hétérogene, est, en cyclohexane,
vérifiée dans le régime de transition, ce qui n’était pas le cas en eau (cf. Figure 15).
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Figure 39 : Effet du distributeur sur les profils normés de taux de vide en cyclohexane

Plus surprenant, au niveau 2 (h=65cm), la Figure 40 montre qu’en régime hétérogéne, le
milieu influe également peu sur 1’allure du profil de taux de vide normé. Les profils en régime
hétérogene pourraient donc étre représentés a ce niveau par une loi ne faisant intervenir que la
valeur centrale (quels que soient le débit de gaz en hétérogeéne, le milieu et le distributeur).
Dans ce cas, le régime hétérogene serait propre a une installation et indépendant du milieu et
du distributeur.
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Figure 40 : Effet du milieu sur les profils normés de taux de vide (distributeur 1, dy=Imm
niveau 2, h=65cm)

Ce propos est toutefois a modérer, car, dans ce régime, avec le distributeur 2 (dy=0,5mm),
I’évolution en cyclohexane du taux de vide entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm) (cf.
Figure 38), non observée en eau, réduit la validité de cette observation. On peut toutefois
penser que le distributeur 2 (dp=0,5mm) en cyclohexane est ici peu représentatif du régime
hétérogene établi. Nous reviendrons sur ce point au paragraphe suivant.
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La Figure 41 étend cette analyse aux profils normés de fréquences de bulles :

_Au niveau 2 (h=65cm), les profils normés de fréquences de bulles ne dépendent ni
de la vitesse du gaz, ni du distributeur, mais du milieu.
_Auniveau 3 (h=115cm), cette tendance n’est vraie qu’en régime hétérogene.
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Figure 41 : Profils normés de fréquences de bulles en cyclohexane

A partir des données obtenues en cyclohexane et en eau a 65cm du fond de la colonne (niveau
2), les tendances peuvent €tre résumées comme suit :

_ Les profils normés de fréquences de bulles ne dépendent que de la hauteur et du
milieu, tendance peut-étre limitée au régime hétérogeéne,

_ Les profils normés de taux de vide sont confondus en régime hétérogene (pas de
dépendance du distributeur et du milieu).

Ces tendances n’ont pu étre évaluées qu’a une seule position axiale (niveau 2, h=65cm), ce
qui limite leur applicabilité. Il faudrait pouvoir étendre cette étude a davantage de niveaux (ou
I’équilibre est établi), pour vérifier s’il s’agit ou non d’une coincidence.

Remarque :
Il serait aussi intéressant de pouvoir évaluer 1’effet du diametre de la colonne sur ces profils,

car il est probable que les allures des profils soient propres a un diameétre de colonne donné,
les effets de parois ayant certainement un role a jouer.

B.1.2.c. Evolution des valeurs centrales avec la vitesse superficielle de gaz

Les profils des niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm) étant similaires (allure bombée), la
comparaison de leurs valeurs centrales a un sens. Elle permet, comme en eau, d’étendre les
tendances a une plus large gamme de vitesses superficielles.

B.1.2.c.a. Taux de vide

Effet du deébit de gaz : comparaison des valeurs locales et globales

A un niveau donné, 1’évolution du taux de vide local sur I’axe de la colonne en fonction de la
vitesse superficielle du gaz est assez similaire a I’évolution du taux de vide global (cf. Figure
42). Le taux de vide local augmente cependant davantage avec la vitesse du gaz, ce qui
signifie que les profils deviennent plus bombés.

Pour le distributeur 1 (dp=1mm), les courbes locales et globales associées a un niveau donné
sont trés distinctes sur toute la gamme de débits étudiée : les profils sont bombés méme a
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faibles vitesses, ce qui est en accord avec le profil effectué dans cette zone et avec 1’absence
de régime homogeéne.

Pour le distributeur 2 (dy=0,5mm), en revanche, il existe a faibles vitesses une zone ou les
valeurs globales et locales différent peu ; cette zone correspond au régime homogene. Une
fois la vitesse superficielle de gaz a la transition dépassée, 1’écart entre les deux courbes se
creuse et rappelle le comportement du distributeur 1 (d)=1mm) en régime hétérogene.
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Figure 42 : Evolution du taux de vide local sur l’axe de la colonne en fonction de la vitesse
superficielle de gaz ; comparaison aux valeurs globales (cyclohexane)

Effet du niveau

Contrairement au cas de I’eau, le taux de vide local sur I’axe augmente nettement entre les
niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm) quelles que soient les conditions opératoires. Cet écart
semble augmenter avec la vitesse superficielle de gaz en régime hétérogene, surtout avec le
distributeur 2 (dp=0,5mm). En comparant, ces évolutions aux valeurs globales, les évolutions
axiales des profils, vues au paragraphe précédent, peuvent étre étendues a toute la gamme de
vitesses de gaz explorée :

_ Pour le distributeur 1 (dg=1mm), le taux de vide moyen n’évolue pas entre les
niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm) : les profils se bombent avec la hauteur, mais
le contenu gazeux de la section reste inchangé.

_ Pour le distributeur 2 (dp=0,5mm), pour ug compris entre 4 et 9cm/s (régime de
transition), le taux de vide global diminue entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et
h=115cm), alors que le taux de vide local sur I’axe augmente. Pour respecter cela,
les profils doivent étre plus bombés au niveau 3 (h=115cm) et la diminution du taux
de vide en paroi doit étre suffisante pour ne pas étre compensée par I’augmentation
du taux de vide sur I’axe.

_ Pour le distributeur 2 (dy=0,5mm), pour une vitesse supérieure a 9cm/s, le taux de
vide moyen sur la section ne dépend plus de la hauteur ; comme pour le distributeur
1 (do=1mm), les profils sont nettement modifiés entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et
h=115cm) pour un contenu gazeux moyen identique.

B.1.2.c. B Fréquence de bullage

Les valeurs centrales de fréquence de bullage sont tracées sur la Figure 43. Comme en eau,
cette courbe met en évidence 1’effet du distributeur.

Effet distributeur :

Au niveau 2 (h=65cm), comme en eau, les courbes des deux distributeurs se rejoignent en
régime hétérogeéne. Cette tendance n’est cependant plus vérifiée au niveau 3 (h=115cm) : le
comportement a fortes vitesses du distributeur 2 (dp=0,5mm) est étrange.
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Figure 43 : Evolution de la fréquence de bullage locale sur I’axe de la colonne en fonction de
la vitesse superficielle de gaz

Effet du niveau :

Contrairement au cas de I’eau, il y a une évolution axiale nette de la fréquence de bulles entre
les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm) : la fréquence de bulles, comme le taux de vide,
augmente, et ce surtout a fortes vitesses de gaz et pour le distributeur 2 (dp=0,5mm) ; il y a de
la rupture de bulles entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm).

Dans la plupart des conditions opératoires balayées en cyclohexane, les profils sont nettement
modifiés entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm) : ils se bombent.

Dans le cas du distributeur 2 (dy=0,5mm), les évolutions des profils sont trés importantes
entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm) et dépendent du distributeur. Cette
augmentation ne peut pas étre liée aux seuls effets de pressions ou de vaporisation du
cyclohexane, car d’une part une telle augmentation n’est pas visible sur les courbes de taux de
vide global et d’autre part elle concerne aussi la fréquence de bullage. Cela signifie que
I’équilibre coalescence-rupture n’est pas encore atteint au niveau 3 (h=115cm) et pose le
probleme de la hauteur de colonne représentative d’une colonne industrielle. Pour la
déterminer, il est clair qu’il ne faut pas se baser sur les résultats en eau, dont 1’évolution axiale
est tres différente, ni sur les seules données des capteurs de pression, qui n’évoluent plus entre
les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm)... Les données en cyclohexane avec le distributeur 2
(dp=0,5mm) doivent étre considérées avec précaution, car elles ne représentent pas 1’équilibre.
Pour le distributeur 1 (dg=1mm), les écarts étant plus faibles entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm
et h=115cm), on peut considérer 1’équilibre atteint au niveau 3 (h=115cm).

Ces observations semblent aussi montrer que plus un distributeur crée de petites bulles au
distributeur, plus la hauteur d’établissement de 1’écoulement est grande, surtout pour des
liquides peu coalescents.

En cyclohexane, I’effet du niveau sur les données locales de taux de vide et de fréquences
de bullage est plus sensible ; la hauteur de colonne nécessaire pour atteindre I’équilibre est
plus grande. La hauteur de notre colonne est d’ailleurs insuffisante pour le distributeur 2
(dy=0,5mm).
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B.1.2.c. % Evolution du rapport taux de vide/ fréquence de bullage

Le rapport taux de vide/ fréquence de bullage, équivalent au rapport entre la taille des bulles
et la vitesse du gaz, est tracé sur la Figure 44.
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Figure 44 : Evolution du rapport c/fs en fonction de la vitesse superficielle de gaz (sur [’axe
de la colonne)

Contrairement au cas de ’eau, le tracé de ce rapport ne permet pas de retrouver la distinction
entre les différents régimes a partir de changements de pentes nets ; ce critére n’est donc pas
adapté a cette application.

Pour le distributeur 1 (dp=1mm), en régime hétérogéne (ug>5cm/s), les valeurs de eg/fg sur
I’axe de la colonne, évoluent peu avec la vitesse superficielle de gaz et ne dépendent
quasiment pas du niveau. Cette tendance a adopter une valeur quasi-constante de €g/fg en
régime hétérogeéne avait été mise en évidence en eau, mais la valeur d’équilibre obtenue,
caractéristique de 1’équilibre entre coalescence et rupture, dépend du milieu (bulles a priori
plus petites en cyclohexane) (cf. Figure 44).

Notons en outre que, pour le distributeur 1 (dg=1mm), I’effet de la position axiale sur les
valeurs de eg/fg est plus faible que celui observé séparément sur le taux de vide et la
fréquence de bulles: les variations du taux de vide et de la fréquence de bullage se
compensent.

B.1.3. Aire interfaciale et diameétre de Sauter
B.1.3.a. Profils

B.1.3.a.a. Diameétre de Sauter

La Figure 45 propose de comparer, pour les deux distributeurs, les profils en diametres de
Sauter obtenus aux trois niveaux.
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Figure 45 : Evolution axiale et radiale des profils en diametre de Sauter pour les deux

distributeurs

Les profils de diameétres de Sauter reportés sont tous assez plats et similaires. Quels que soient
le distributeur et le niveau, le diameétre de Sauter augmente, sur I’axe de la colonne, avec la
vitesse superficielle de gaz, mais, comme pour le taux de vide, cette augmentation est plus
prononcée entre 3 et 7,5cm/s qu’a plus fortes vitesses.

Niveau 1 (h=25c¢m)

L’injection des bulles dans la colonne est bien meilleure qu’en eau, d’une part car les bulles
sont plus petites (dsy=4mm avec le distributeur 1 (dy=1mm), dsy=2mm avec le distributeur 2
(dp=0,5mm), contre 15 et 10mm en eau respectivement), et d’autre part car les bulles ont une
taille plus uniforme sur toute la section (les profils présentent qu’un maximum peu prononcé
au-dessus de l’injecteur) (cf. Figure 46). Cette taille de bulles augmente par ailleurs
légérement avec le débit gazeux, mais elle est nettement moins sensible a ce parameétre qu’en
eau.
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Figure 46 : Effet du milieu sur le diametre de Sauter au niveau 1

Niveaux 2 et 3 (h=65¢cm et h=115¢m)

Cette analyse, présentée sur la Figure 47 pour le niveau 2 (h=65cm), conduit aux mémes

observations au niveau 3 (h=115cm).

Aux niveaux 2 et 3, les profils de diametres de Sauter sont plus plats et de forme plus
réguliere qu’en eau. En outre, le diametre de Sauter est systématiquement plus faible en
cyclohexane. Le seul cas ou cette tendance est atténuée est au niveau 2 (h=65cm) avec le
distributeur 2 (dp=0,5mm), lorsque le régime homogene est maintenu en eau et non en

cyclohexane (cf. Figure 47b).
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Figure 47 : Effet du milieu sur le diametre de Sauter au niveau 2

Evolution axiale :

Il reste alors a aborder I’évolution axiale du diamétre de Sauter (cf. Figure 48).
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Figure 48 : Evolution axiale du diametre de Sauter en cyclohexane

Avec le distributeur 1 (dp=1mm), le diamétre de Sauter augmente nettement entre les niveaux

1 et 2 (h=25cm et h=65cm) et n’évolue plus entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm).

175




Chapitre IV : Caractérisation expérimentale de I’hydrodynamique

Avec le distributeur 2 (dy=0,5mm), les évolutions axiales sont, une fois de plus, surprenantes :
quel que soit le débit de gaz, le diametre de Sauter augmente entre les niveaux 1 et 2 (h=25cm
et h=65cm) alors qu’il diminue entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm). Ces tendances
sont toutefois cohérentes avec la comparaison des évolutions des profils de taux de vide (cf.
Figure 38) et de fréquences de bulles (cf. Figure 49).
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Figure 49 : Evolution axiale des fréquences de bulles en cyclohexane

Au vu des évolutions du taux de vide, de la fréquence de bulles et du diamétre de Sauter avec
la vitesse de gaz et la hauteur, il est probable que, en cyclohexane, les trés petites bulles
formées, trés nombreuses lorsque ug augmente, ont tendance a coalescer entre les niveaux 1 et
2 (h=25cm et h=65cm) (tres visible avec le distributeur 2 (dy=0,5mm), pour lequel les bulles
formées sont les plus petites). Ce phénomene pourrait étre modéré plus haut dans la colonne
par la rupture. En eau, ou les bulles formées sont plus grosses et moins stables, la rupture est
peut-étre plus efficace, des le bas de la colonne ; ce qui expliquerait que I’équilibre soit atteint
plus bas.

B.1.3.a.B Aire interfaciale

Lorsque ces profils sont transcrits en aires interfaciales, les graphiques de la Figure 50 sont
obtenus.

Avec le distributeur 1 (dp=Imm), les profils d’aire interfaciale sont assez plats et les valeurs
évoluent peu avec la vitesse superficielle de gaz : les augmentation du taux de vide et du
diameétre de Sauter se compensent. L’évolution axiale est également faible, excepté en paroi
ou l’aire interfaciale tend a augmenter avec le niveau. Cette tendance est soit due a une
diminution de diamétre de Sauter prédominante devant la diminution du taux de vide, soit a
une erreur d’estimation en proche paroi par la sonde optique (cf. chapitre II1, §B.III).

Avec le distributeur 2 (dy=0,5mm), 1’aire interfaciale est toujours au moins deux fois plus
grande qu’avec le distributeur 1 (dp=1mm) ; les profils sont plus bombés. L’effet du débit
gazeux est faible pour une vitesse supérieure a 7cm/s, mais la hauteur a un effet majeur (tout
aussi curieux que pour les autres parametres) : 1’aire diminue beaucoup entre les niveaux 1 et
2 (h=25cm et h=65cm) et augmente entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm) ; ceci
serait conforme a une action tardive de la rupture.
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Figure 50 : Evolution axiale et radiale
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Figure 51 : Effet du milieu sur les profils d’aire interfaciale au niveau 1 (h=25cm) (attention

aux échelles)

Dans la mesure ou les bulles sont globalement plus petites en cyclohexane et que le taux de
vide est globalement plus grand, [’observation d’aires interfaciales supérieures en

177




Chapitre IV : Caractérisation expérimentale de I’hydrodynamique

cyclohexane était prévisible (cf. Figure 51 et Figure 52). Cet effet du milieu est surtout
sensible au niveau 1 (h=25cm), ou I’aire interfaciale est deux fois plus grande en cyclohexane
qu’en eau avec le distributeur 1 (dg=1mm) et quatre fois avec le distributeur 2 (dy=0,5mm)
(cf. Figure 51).

Au niveau 2 (h=65cm), avec le distributeur 1 (dp=1mm), les profils en aire interfaciale sont
beaucoup plus plats en cyclohexane qu’en eau du fait d’un profil de diametres ¢galement plus
plat (2 ce niveau, en régime hétérogéne, ’allure du profil de taux de vide n’a plus d’influence
sur 1’aire interfaciale, car les profils normés sont identiques pour les deux milieux). Comme la
valeur sur I’axe est similaire pour les deux milieux, 1’aire interfaciale moyenne demeure
supérieure en cyclohexane (cf. Figure 52a).

Au niveau 2 (h=65cm), pour le distributeur 2 (dp=0,5mm), a faible vitesse de gaz
(ug=3,2cm/s), un gros écart est observé entre les milieux, écart qui disparait a plus fortes
vitesses (cf. Figure 52b), car les taux de vide et les diametres de Sauter sont du méme ordre

pour les deux milieux, tendance permise par le fait qu’ils operent dans des régimes de bullage
différents.
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Figure 52 : Effet du milieu sur les profils d’aire interfaciale au niveau 2 (h=65cm) (attention
aux échelles)

L’utilisation du cyclohexane conduit globalement a des aires interfaciales supérieures, excepté
lorsqu’un distributeur efficace permet de prolonger le régime homogene en eau et d’obtenir
des valeurs de taux de vide tres grandes. Il reste alors a vérifier si ce gain d’aire interfaciale
est vraiment favorable au transfert (cf. chapitre V).

B.1.3.b. Valeurs sur I’axe

Pour étendre ces données, les valeurs centrales sont étudiées. Elles permettent d’estimer sans
encombre les effets du niveau et du milieu sur les diamétres de Sauter, car 1’allure des profils
différe peu, mais elles sont inadaptées pour évaluer 1’effet du milieu sur les aires interfaciales,
compte tenu des fortes différences de profils observées.

B.1.3.b. a. Diametre de Sauter

Le diametre de Sauter augmente avec la vitesse superficielle de gaz, puis se stabilise, lorsque
le régime hétérogéne est établi, a une valeur indépendante du distributeur et du niveau (de
I’ordre de 6mm, soit 2mm de moins qu’en eau) (cf. Figure 53).

Effet du niveau (cf. Figure 53a)

Pour le distributeur 1 (dp=1mm), le diametre de Sauter sur I’axe est Iégérement plus grand au
niveau 3 (h=115cm). Comme, dans le méme temps, avec ce distributeur, le taux de vide
global n’évolue pas (cf. Figure 33) et que le taux de vide local et la fréquence de bulles locale
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sur I’axe augmentent entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm) (cf. Figure 42a) ; cette
augmentation témoigne d’une répartition différente des bulles selon la hauteur : les grosses
bulles se concentrent sur 1’axe, mais le taux de vide sur une section reste inchangée.
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Figure 53 : Evolution du diametre de Sauteur sur [’axe de la colonne avec la vitesse
superficielle de gaz en cyclohexane

Pour le distributeur 2 (dy=0,5mm), en régime homogene (ug<4cm/s), le diamétre de Sauter
des bulles diminue entre les niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm), ce qui est en accord avec
I’augmentation du taux de vide local et global et I’augmentation de la fréquence de bullage.
En régime de transition (4-9cm/s), le diametre de Sauter sur I’axe diminue avec la hauteur,
alors que dans le méme temps le taux de vide local augmente et que le taux de vide global
diminue.

Effet du milieu (cf. Figure 53b)

Quelles que soit les conditions opératoires, méme lorsque les deux milieux n’operent pas dans
des régimes hydrodynamiques identiques, le cyclohexane conserve un diametre de Sauter plus
faible.

Le diamétre de Sauter augmente avec ug jusqu’a atteindre un équilibre en régime
hétérogeéne (dsy~6mm). A I’équilibre, le diamétre en cyclohexane est inférieur a celui en
eau (dsy~8mm).

B.1.3.b. B Aire interfaciale

La traduction des résultats de taux de vide et de diamétre de Sauter conduit aux tendances en
aires interfaciales suivantes (cf. Figure 54) :

_ Avec le distributeur 1 (dp=1mm), I’aire interfaciale est constante quels que soient le
niveau et la vitesse superficielle de gaz : les augmentations de diametres de Sauter et
de taux de vide se compensent (!!!).

_Avec le distributeur 2 (dp=0,5mm), I’aire interfaciale augmente axialement, surtout
en régime homogene ou le taux de vide est plus grand et le diametre de Sauter plus
petit.

_ En régime hétérogeéne, 1’écart entre les deux distributeurs aux niveaux 2 et 3
(h=65cm et h=115cm) pose question quant a I’établissement de 1’équilibre voire a la
validité de ces points.

L’aire interfaciale évolue peu avec ug pour le distributeur 1 (dy=Imm) et reste de ’ordre de
200m™.
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Figure 54 : Evolution de [’aire interfaciale sur [’axe de la colonne avec la vitesse
superficielle de gaz (cyclohexane)

B.1.4. Conclusions

Cette ¢tude en cyclohexane fournit des informations utiles et rares a I’industriel sur le
comportement d’une colonne a bulles fonctionnant avec son milieu.

La comparaison avec les essais en eau montre que ces deux milieux différent par 1’étendue de
leurs régimes hydrodynamiques et leurs valeurs de transition, mais également nettement par
leur zone d’injection et la hauteur nécessaire a la mise en régime. Les évolutions axiales sont
aussi beaucoup plus importantes et marquées en cyclohexane, ce qui conduit a une zone
d’équilibre mal identifiée.

Le diameétre de Sauter a I’équilibre en régime hétérogeéne est plus petit en cyclohexane qu’en
eau (bmm contre 8mm) et, curieusement, 1’aire interfaciale évolue peu avec la vitesse du gaz
(200m™ avec le distributeur 1, dg=1mm).

Les écoulements sont, a une vitesse de gaz donnée, radicalement différents selon le milieu
utilisé. Dans ce contexte, il est important d’évaluer les écarts entre le milieu modéle étudié ici
et le milieu cible, plus proche du milieu industriel, I’olone.

B.II. ETUDE EN OLONE

B.I1.1. Taux de vide global

En pilote, le comportement global de 1’olone différe peu de celui du cyclohexane : il conduit a
des valeurs de taux de vide global Iégérement supérieures (cf. Figure 55). Cette tendance, tres
légeére en régime hétérogene est un peu plus importante a plus faibles débits, mais ni les
valeurs des transitions (cf. annexe IV.B), ni les évolutions axiales ne sont modifiées (cf.
Figure 56). La différence essentielle en olone serait a priori la présence de bulles un peu plus
petites, comme observé en aquarium (cf. annexe [V.A).
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Figure 56 : Evolution axiale du taux de vide globale en olone

B.I1.2. Grandeurs locales

Au niveau local, le nombre de configurations explorées en olone est plus faible qu’en
cyclohexane ; en colonne vide, seul le niveau 3 (h=115cm) a été étudié. La validation des
données locales de taux de vide a ce niveau est moins bonne qu’en cyclohexane et en eau (cf.
Figure 57): la sous-estimation du taux de vide varie entre 31 et 42% pour les deux
distributeurs et ne dépend pas de ug. Une plus forte incertitude avait déja ét¢ obtenue en
aquarium avec ce milieu sur la mesure du diameétre (cf. chapitre I1I §B.IIL5.c).

Cette incertitude devient trés pénalisante lorsque les taux de vide locaux du cyclohexane et de
I’olone sont comparés (cf. Figure 58), car les tendances observées sont contraires aux données
globales, ou le taux de vide est supérieur pour 1’olone. Les courbes locales obtenues en olone
permettent donc de vérifier que son comportement est similaire a celui du cyclohexane, mais
les valeurs ne peuvent pas étre exploitées.

L’incertitude de la mesure par sonde optique augmente entre le cyclohexane, 1’eau et 1’olone,
c’est-a-dire apparemment avec la présence d’impuretés, ou d’additifs, ce qui pose probléme
pour I'utilisation de la sonde optique en milieux industriels, milieux souvent non purs (assez
proche de I’olone dans notre cas).
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Figure 58 : Effet du milieu sur les profils de taux de vide au niveau 3 (h=115cm) (distributeur
1, dp=Imm)

Le bon accord entre les données globales et les allures des profils locaux du cyclohexane et
de l’olone permet de supposer la bonne représentativité de ’olone par le cyclohexane ; il est
alors possible d’approximer les valeurs locales en olone (milieu industriel) via I’analyse en
cyclohexane.

L’erreur des mesures locales en olone n’est pas totalement élucidée ; elle pourrait provenir
d’un mauvais piquage des bulles en présence d’impuretés, celles-ci rendant les bulles plus
« rigides ». Cette interprétation, discutable, reste a vérifier.

Remarque : Ce probléme de mesure de taux de vide avec la sonde optique s’est également posé, lors
d’une étude annexe en milieu eau + sulfite.
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B.IIl. ECARTS ENTRE LES MILIEUX: EFFET DE LA
PHYSICO-CHIMIE

L’¢étude hydrodynamique de la colonne en eau et en cyclohexane montre de larges différences
entre ces milieux. Le régime homogeéne se termine a une vitesse de gaz plus faible en
cyclohexane. L’évolution axiale des bulles dépend du milieu, de méme que la taille des bulles
a I’équilibre (diametre de Sauter) : elle est plus faible en cyclohexane (de I’ordre de 6mm)
qu’en eau (de I’ordre de 8mm), ordres de grandeurs cohérents avec les résultats obtenus en
aquarium. L’ensemble de ces tendances est compatible avec les observations faites en
aquarium : bulles plus petites, évolution axiale modérée (ou plus progressive) et mini-bulles
plus nombreuses en cyclohexane.

L’¢étude des effets de la physico-chimie du liquide sur la distribution des bulles effectuée en
aquarium (cf. annexe IV.A) ne permet pas d’expliquer simplement ces écarts a I’aide des
propriétés physico-chimiques classiques du liquide que sont la densité, la viscosité et la
tension superficielle. On peut toutefois penser que la tension superficielle a un effet important
et qu’elle serait a 'origine de la taille des bulles plus faible en cyclohexane et de son
évolution axiale plus lente.

L’hydrodynamique est assez similaire en cyclohexane et en olone : les mesures en colonne,
trés limitées en nombre et en nature, ne montrent pas de différence fondamentales, si ce n’est
une légére diminution du taux de vide. En aquarium, on a pu observer I’apparition de toutes
petites bulles a une vitesse d’éjection plus faible et la diminution de la taille des « grosses »
bulles par rapport au cyclohexane.

La distribution de tailles de bulles en colonne résulte de phénoménes de rupture et de
coalescence qui sont régis par 1’hydrodynamique et les propriétés interfaciales du milieu.
L’aquarium permet de tester divers milieux, de propriétés interfaciales différentes dans une
configuration hydrodynamique a peu prés constante ; il constitue un outil permettant la
caractérisation des effets de la physico-chimie, effets qui attendent toujours une explication
scientifique approfondie.

Le couplage hydrodynamique/ physico-chimie ne peut quant a lui étre abordé qu’en pilote,
surtout si les effets du débit liquide et des plateaux perforés doivent étre estimés.

PARTIE C : FONCTIONNEMENT CONTINU SUR LE
LIQUIDE : EFFET DU DEBIT LIQUIDE

Les parties A et B de ce chapitre ont permis d’approfondir le comportement de la colonne en
fonctionnement batch sur le liquide. Cette troisieéme partie permet de faire un pas de plus vers
la configuration industrielle et se consacre a ’effet de la circulation de liquide sur
I’hydrodynamique de notre colonne. Les vitesses superficielles de liquide explorées sont
modérées ; elles balaient la gamme de 0 a 0,105m/s. Comme précédemment, les informations
sont analysées en allant des plus globales aux plus locales. Les effets du milieu et du
distributeur, similaires a ceux décrits dans la partie A, sont abordés simultanément dans cette
partie.
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C.I. MELANGE DE LA PHASE LIQUIDE

Le premier point examiné porte sur le mélange de la phase liquide. Celui-ci est caractérisé, en
présence de circulation liquide, a 1’aide des essais de DTS, réalisés, comme décrit au chapitre
III (§A.IID), pour trois débits gazeux et deux débits de liquide (u;=0,035-0,07m/s). Les
résultats, exprimés en nombre de RAC équivalents, sont présentés sur la Figure 59. Il en
découle que I’écoulement est plus « piston » (le nombre de RAC augmente) lorsque :

_ Le débit gazeux diminue,
_ Le débit liquide augmente,
_ Le distributeur est percé de gros trous (dy=1mm) (distributeur 1).

Toutefois, I’effet du débit de gaz et du distributeur sont peu marqués, alors que 1’effet du débit
liquide est plus net : le nombre de RAC augmente de 25% quand ug, est doublé.
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Figure 59 : Evolution du nombre de RAC équivalents

C.I1. TAUX DE VIDE GLOBAL

C.IL.1. Allure générale

Les évolutions du taux de vide global (DP6) avec la vitesse superficielle de gaz pour les trois
milieux sont présentées sur la Figure 60 pour trois vitesses de liquide. Le taux de vide
diminue systématiquement avec la vitesse superficielle de liquide, mais I’ampleur de cette
diminution dépend clairement des conditions opératoires : elles est en particulier plus
marquée avec le distributeur 2 (dy=0,5mm), et dans la zone de transition qui conduit en batch
a un maximum de taux de vide. A vitesse intermédiaire de liquide (ur=3,5cm/s), ce maximum
disparait, mais la rupture de pente subsiste. Aux plus fortes vitesses de liquide, cette rupture
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de pente a quasiment disparu, méme en eau, de méme que les différences entre les deux

distributeurs.
0,50 " . 0,50 . .
ws| eau distributeur 1 (d,=1mm) ws | €au distributeur 2 (d;=0,5mm)
0,40 1 0,40
0,35 ° 0,35 LI
80,30 1 ° % * 8 0,304 L] l. °
S ¢ 0 * = °al -
§0,25— e -u- 80,25 .0_ . .y
L]
& 020 | ce 0 D % * £ 0,220 1 °u . S
wifem | o» MR I
0,15 4 ﬁ|‘ ... 0,15 . :’
010  otgge® ® cau dist] ul=Ocs 0101 — g ® cau dist2 ul=Ocms
0" ® eau dist] ul=3,5cm/s . m cau dist2 ul=3,5cm/s
0,05  cau dist! ul=Tem/s 0,05 A * cau dist2 ul=Tcm/s
4 eau dist] ul=10,5cm/s . 4 eau dist2 ul=10,5cm/s
0,00 - - - - 0,00 - - - - -
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 025 0,30 0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 025 0,30
Vitesse superficielle de gaz (en m/s) Vitesse superficielle de gaz (en m/s)
0,50 - . 0,50
— 1 > . .
ws| cyclo distributeur 1 (d,=1mm) ws| cyclo distributeur 2 (d,=0,5mm)
0,40 4 0.40
0,35 4 035 4
30,30 30,30 1
- 2
5 | [ H
-: 0,25 ‘ ° 3 0,25 1 . l
i - i o )
£ 0,20 o £ 020 ®
"' [ N e ’
0,15 v, 0,15 | FLEPR 4
. (o4
0,101 's’ :0. Ll
, o @ cyelo distl ul=Ocmis 0,10 4 ["® cyclo dist2 ul=0cns |
005 | u cyclo dist] ul=demys 005 - mcyclo dist2 ul=dems
# cyclo distl ul=8cnv's # cyclo dist2 ul=8cm/s
0,00 - - , , | 0,00 - - - e
0,00 0,05 0,10 0,15 020 025 030 0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 025 0,30
Vitesse superficielle de gaz (en m/s) Vitesse superficielle de gaz (en m/s)
0,50 - - 0,50 . v
.| olone distributeur 1 (d;=1mm) s olone distributeur 2 (d;=0,5mm)
0,40 1 0,40
0,35 0,35
3 0301 8 030 1
g .° = °a
3025 2025 . %
E % . ] ®oce® A
£ 0201 1 Y £ 020 o,
“‘ ¢ " . L M
154 15 1 .
01 ...I.C. 015 l..°
0,10 4 "‘ ® olone dist] ul=0cm/s 0,10 4 ® olone dist2 ul=0cm/s
005 1  olone dist! ul=4cm/s 005 1  olone dist2 ul=4cm/s
# olone dist] ul=8cm/s # olone dist2 ul=8cm/s
0,00 T T T T T 0,00 T T T T T
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 025 0,30 0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 025 0,30
Vitesse superficielle de gaz (en m/s) Vitesse superficielle de gaz (en m/s)

Figure 60 : Effet de la vitesse liquide sur [’évolution du taux de vide global en fonction de la
vitesse superficielle de gaz

I1 était prévisible que I’ajout d’un débit de liquide provoque une diminution du taux de vide
global, du fait de la diminution du temps de sé€jour dans la colonne, mais la variation de son
effet selon la vitesse du gaz est plus surprenante ; 1’ajout d’une circulation liquide modifie
conjointement les écoulements liquide (cf. DTS) et gazeux.

Lorsque le régime hétérogene est établi, la diminution du taux de vide est faible et peut étre
due a une augmentation uniforme de la vitesse des bulles par ajout d’une composante de
vitesse de I’ordre de ur/(1-gg) (cf. annexe IV.B). Pour les vitesses superficielles de gaz plus
faibles, en revanche, ’effet du débit liquide est plus important et certainement plus
complexe : non seulement le taux de vide diminue davantage, mais 1’allure méme des courbes
est altérée. L’ajout de la circulation liquide semble avoir un effet déstabilisateur sur
I’écoulement en régimes homogene et de transition ; I’établissement du régime hétérogeéne est
probablement facilité et s’effectue a des valeurs de vitesses gazeuses plus faibles. Une fois ce
régime installé, comme suggéré plus haut, I’effet du débit liquide est atténué et n’influe a
priori plus que sur le temps de séjour des bulles.
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Ainsi, contrairement aux hypothéses couramment rencontrées dans la littérature, I’effet du
débit liquide est, dans notre installation, loin d’étre toujours négligeable.

Pour préciser ces différents points, une étude globale des régimes hydrodynamiques est
effectuée ; 1’étude locale permet ensuite d’expliciter les modifications de la distribution du
gaz dans la colonne.

Comme cette premiere analyse a permis de vérifier que ’effet du débit liquide est similaire
quel que soit le milieu et le distributeur, ces configurations sont considérées indifféremment
dans la suite.

C.I1.2. Régimes hydrodynamiques

Les régimes hydrodynamiques sont une approche globale établie en écoulement batch. Leur
existence en présence de circulation liquide n’est donc pas certaine. Pour clarifier ce point et
mieux visualiser les effets du débit liquide, les outils classiques de caractérisation des régimes
sont succinctement examinés en annexe [V.B.

Ils mettent en évidence que la notion de régime est encore applicable. Elle montre que la
vitesse de liquide déstabilise les régimes homogéne et de transition. Au-dela d’un certain
débit de liquide (7cm/s pour ’eau avec le distributeur 1 (dy=Imm) et pour le cyclohexane
avec le distributeur 2 (dy=0,5mm)), ces deux régimes disparaissent au profit du régime
hétérogene. Une fois le régime hétérogeéne installé, leffet du débit de liquide devient faible
(ajout d’une vitesse de I’ordre de u/(1-&g)).

La déstabilisation du régime homogene peut étre expliquée par la géométrie de I’arrivée du
liquide dans la colonne : en bas de colonne, le liquide possede une faible section de passage
pour son écoulement, section limitée a une zone en proche paroi par une plaque redistributrice
(cf. Figure 61). Le liquide, arrivant rapidement en paroi en bas de colonne, chasse sans doute
les bulles au centre, ce qui favoriserait la coalescence et par conséquent le changement de
régime. L’effet serait peut-étre différent si le liquide était injecté plus uniformément.

Arrivée liquide

Figure 61 : Arrivée de liquide dans la colonne
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C.I11.3. Evolution axiale

L’évolution axiale du taux de vide est similaire a celle observée a débit liquide nul en régime
hétérogeéne (pas d’évolution axiale nette entre DP2 et DP5), excepté pour les deux capteurs

extrémes (capteurs DP1 et DP7) (cf. Figure 62).
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Figure 62 : Evolution axiale du taux de vide avec la vitesse superficielle de gaz pour une
vitesse de liquide de 7 a 8cm/s

Le capteur DP7 (le plus haut) conserve un taux de vide légérement supérieur aux autres, ce
qui témoigne de la persistance d’une zone de désengagement aux débits de liquide étudiés,
mais il est moins ¢éloigné des autres capteurs qu’en batch sur le liquide. Trois explications
peuvent Etre apportées : soit la zone de désengagement est plus petite, soit elle est moins
dense en bulles, soit les bulles y sont moins ralenties (désengagement non naturel des bulles).

Le capteur DP1 (le plus bas, juste au-dessus du distributeur) présente, en présence d’une
circulation liquide, un taux de vide nettement inférieur aux autres et évoluant quasi-
linéairement avec la vitesse superficielle de gaz pour des vitesses inférieures a 15cm/s. En
effet, a ce niveau, la vitesse des bulles est treés supérieure a celle observée plus haut (cf. Figure
63), probablement car le jet liquide entrant accélere fortement les bulles : I’effet du débit
liquide est sensible dés I’injection du gaz. Cet effet reste sensible dans le compartiment DP2
ou la vitesse est Iégérement supérieure a celle observée plus haut (DP3 a DP5) (cf. Figure 63).
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Figure 63 : Evolution axiale de la vitesse de bulles (cyclohexane, distributeur 1,dy=Imm,
up=8cm/s)

Les courbes de la Figure 64 et de la Figure 65 résument les effets du débit de liquide aux
différentes hauteurs, respectivement pour I’eau et le cyclohexane.

Niveaux 2 et 3 (h=65c¢m et h=115cm)
Aux niveaux 2 et 3, I’effet du débit liquide tend a faire disparaitre les régimes homogéne et de
transition.

Niveau 1 (h=25cm)

Au niveau 1, pour le distributeur 1 (dp=1mm), pour u =3 ,5 ou 4cm/s, I’effet du débit liquide
est visible a faibles débits gazeux mais s’atténue a plus fortes vitesses, alors que pour up =7 ou
8cm/s, I’effet du débit liquide est visible sur toute la gamme de vitesses gazeuses étudiée et
tend vers un comportement linéaire avec ug. Il semble que les effets du débit liquide soit
tributaire de ug : I’écoulement est déterminé par up a faibles ug, alors qu’a fortes ug, ’effet
des bulles redevient prépondérant, la transition entre ces deux tendances s’effectuant pour une
valeur de ug fonction de uy.

Pour le distributeur 2 (d¢=0,5mm), I’effet du débit liquide est, comme pour le distributeur 1
(dp=1mm), plus net a u =7cm/s, mais, pour 1’eau, le comportement observé dévie du
comportement linéaire pour ug>10cm/s (cf. Figure 64).

La différence entre les deux distributeurs peut s’expliquer par des tailles de bulles initiales
différentes. Pour up=7cm/s, I’écoulement liquide est turbulent (Re;=14000) ; les petites bulles
formées par le distributeur 2 (dp=0,5mm) sont « bousculées » et vont, lorsqu’elles sont assez
nombreuses, avoir tendance a coalescer. Avec le distributeur 1 (dp=1mm), les bulles sont plus
grosses ; elles sont, dans la méme gamme de vitesses, moins déviées par la turbulence liquide
car leur vitesse relative est plus forte. Dans ce cas, il est surprenant de ne pas observer de
changement de pente en cyclohexane (cf. Figure 65), milieu ou les bulles sont plus petites a la
formation qu’en eau; la physico-chimie doit aussi influer sur ce comportement (le
cyclohexane est moins coalescent que I’eau).
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Figure 64 : Effet du débit liquide sur les mesures de taux de vide en eau

Remarque : Eau a u;=7cm/s

Avec le distributeur 1 (dy=Imm), le taux de vide augmente linéairement avec le débit gazeux.
L’ordonnée a [’origine de cette droite est quasiment nulle et sa pente est proche de 1. Ce
comportement est caracteristique de bulles de tailles initiales indépendantes de ug, cette taille serait a

priori ici imposée en partie par le distributeur et le debit liquide.

Avec le distributeur 2 (dy=0,5mm), un changement de pente est observé a partir de 10cm/s. Au-dela, le
taux de vide varie peu, ce qui pourrait correspondre a un grossissement des bulles ; [’effet du débit

liquide diminue.
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Figure 65 : Effet du débit liquide sur les mesures de taux de vide en cyclohexane

Effet du milieu

En présence de circulation liquide, 1’effet du milieu n’est pas modifié (cf. Figure 66) : le taux
de vide est supérieur en cyclohexane.

En résumé :

_ L’effet de la vitesse de liquide est beaucoup plus net au niveau 1 (h=25cm) ; ’allure des
courbe est plus linéaire, surtout a uj élevé ; Ueffet du débit liquide semble résulter d’un
compromis entre les vitesses de liquide et de gaz.

_ Aux niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=I115cm), les tendances sont identiques a celles
visualisées en global sur I’ensemble de la colonne : disparition des régimes homogeéne et de
transition.

Le débit liquide déstructure totalement ’écoulement en annihilant ’effet du distributeur,
mais pas celui du milieu : le taux de vide en cyclohexane est supérieur a celui en eau en
régime hétérogeéne.
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eau et en cyclohexane

C.I11. TAUX DE VIDE LOCAL, FREQUENCE DE BULLAGE

Les premicres grandeurs locales étudiées, et les plus fiables, sont le taux de vide, la fréquence
de bullage et leur rapport.

C.II1.1. Comparaison des taux de vide locaux et globaux

En premier lieu, le bon accord entre les valeurs locales et globales est vérifié. Les écarts entre
les taux de vide globaux et locaux intégrés sur une section sont représentés pour le
distributeur 1 (dp=1mm) sur la Figure 67 (les résultats sont du méme ordre pour le distributeur
2 (dop=0,5mm)).
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Figure 67 : Ecart entre les valeurs de taux de vide obtenus par capteur de pression et par
intégration des valeurs locales issues de la sonde optique

Comme en écoulement batch, ’accord entre ces deux valeurs est bien meilleur en
cyclohexane qu’en eau (pour les niveaux 2 et 3, h=65cm et h=115cm).
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C.I11.2. Profils

La Figure 68 propose des profils de taux de vide et de fréquences obtenus lors de la mise en
place de la circulation liquide.

Niveau 1 (h=25¢cm)

Au niveau 1, les valeurs centrales de taux de vide et de fréquences de bulles évoluent peu
avec la vitesse de liquide, mais les profils se bombent trés nettement lors de 1’introduction
d’une circulation liquide, et ce particulierement entre up=4cm/s et uy=8cm/s. Ces observations
sont en accord avec les données globales, mettant en évidence un effet du débit liquide
beaucoup plus prononcé dans cette zone (pour ug=7,6cm/s).

Ces tendances confirment a priori qu’au niveau 1 (h=25cm) le liquide arrive en paroi avec
une vitesse importante sous ’effet de la plaque situé en bas de colonne (faible section de
colonne disponible pour son écoulement, cf. Figure 61) et chasse les bulles vers le centre.
Cet effet ne peut étre visible que si le rapport entre les débits liquide et gazeux est suffisant.
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Figure 68 : Effet de la vitesse liquide sur les profils de taux de vide et de fréquence de bulles
(cyclohexane, distributeur 1, dy=1mm, ug=7,6cm/s)
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Chapitre IV : Caractérisation expérimentale de I’hydrodynamique

Niveaux 2 et 3 (h=65cm, h=115cm)

Pour évaluer I’évolution de I’allure des profils avec la vitesse liquide, les différences,
minimes aux niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm), sont analysées en profils normés par la
valeur centrale. En outre, les évolutions a ces deux niveaux étant similaires, 1’analyse des
profils dans le cceur de la colonne porte essentiellement sur 'un d’entre eux, le niveau 2
(h=65cm). A ce niveau, La Figure 69 représente, pour trois vitesses gazeuses, les profils
normés de taux de vide et de fréquences de bulles pour 1’eau avec le distributeur 1 (dp=Imm).
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Figure 69 : Effet du débit liquide sur les profils normés de taux de vide et de fréquence de
bulles (eau distributeur 1, dy=1mm, niveau 2, h=65cm)

Les profils se bombent légérement lorsque la vitesse de liquide augmente, tant en taux de
vide qu’en fréquences de bulles.

Cet effet est plus marqué lorsqu’un changement de régime hydrodynamique est observé
(ug=3,8cm/s) : la circulation liquide accentue les recirculations lors d’un fonctionnement non
hétérogene en batch.
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Chapitre IV : Caractérisation expérimentale de I’hydrodynamique

C.I11.3. Evolution des valeurs sur I’axe

Les allures des profils évoluant peu, les grandeurs sur I’axe peuvent étre comparées. Comme
en batch, leur comparaison aux valeurs globales permet d’envisager I’allure des profils
radiaux (plus ou moins bombés), pour une large gamme de vitesses gazeuses et pas seulement
pour les quelques débits gazeux ayant fait 1’objet de profils radiaux. Les valeurs locales
considérées ici sont celles des niveaux 2 et 3 (h=65cm et h=115cm), les comportements au
niveau 1 (h=