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Résumé

Ce travail rentre dans le cadre du développement des procédés de traitement de gaz acides et de
captage de CO,. L’objectif est d’étudier numériquement les phénomenes de transferts de masse
réactif dans des configurations proches de celles rencontrées dans les contacteurs de type garnissage
structuré. Les écoulements considérés sont du type «film ruisselant» le long d’une géométrie
corruguée cisaillé par un flux gazeux chargé d’especes acides. Les especes acides de la phase gaz
s’absorbent dans le film liquide ou elles réagissent chimiquement. Des simulations numériques sont
menées afin de comprendre I'impact des propriétés physiques et géométriques sur le transfert de
masse réactif, pour des gammes proches des conditions industrielles.

L’approche numérique développée dans le code JADIM pour traiter des problémes d’absorption
réactive dans des écoulements diphasique a interface déformable est basée sur la méthode VOF
(Volume of Fluid). Dans cette approche, I’équation de conservation des espéces chimiques est
résolue en étant couplée avec les équations de Navier-Stokes et équation de suivi d’interface. La
prise en compte de I'équilibre thermodynamique des especes chimiques a la traversée de l'interface
gaz/liquide est résolue avec une modélisation originale, utilisant la méthode a un seul fluide et la loi
de Henry avec un coefficient constant.

Le premier axe d’é¢tude abordé a été celui du transfert avec et sans réaction chimique dans un film
liquide tombant sous leffet de la gravité. Celui-ci s’est divisé principalement en trois parties. La
premicre a porté sur le transfert de maticre par absorption dans un film liquide tombant sous I'effet
de la gravité. Les résultats obtenus montrent que le transfert dans un film liquide en écoulement
laminaire se fait principalement en deux modes. Le premier mode se produit pour les temps de
contact relativement courts ou le mécanisme de transfert est piloté essentiellement par 'advection de
I'interface qui transporte la concentration. Le second mode de transfert se produit pour les longs
temps de contact. Le processus de transfert s’opere alors essentiellement par diffusion moléculaire
dans un film saturé et le nombre de Sherwood est par conséquent constant (Sh=2). La deuxieme
partie a porté sur I’étude du transfert de masse réactif dans un film liquide tombant. Les résultats
obtenus montrent que lorsque le transfert de masse est accompagné d’une réaction chimique
irréversible du premier ordre et du deuxiéme ordre, les résultats des simulations numériques sont
globalement en bon accord avec les solutions de Danckwerts (1970) et Brian et al. (1961)
respectivement. Finalement, effet de la déstabilisation de l'interface sur le transfert de masse dans
un film liquide a été considéré. Dans cette partie nous avons montré l'influence de la formation
d’onde sur le transfert de maticre.

Le second axe d’étude a concerné ’étude du transfert de masse réactif dans un écoulement de film
liquide le long d’une paroi corruguée bidimensionnelle proche de celle rencontrée dans les
contacteurs a garnissage structuré. Dans un premier temps, nous avons décrit ’hydrodynamique du
film liquide. Cette étude nous a permis de comprendre 'impact de la géométrie et des propriétés
physiques sur I’évolution du film liquide et sur la structure de 'écoulement. Dans un second temps
nous avons étudié Peffet de la géométrie corruguée sur le transfert de masse sans réaction chimique.
En s’appuyant sur la description locale du transfert, nous avons pu développer des coefficients de
transfert globaux en reliant les parametres de transfert a des grandeurs facilement maitrisables en
ingénieries tels que le nombre de Schmidt, le nombre de Reynolds et la longueur ou 'amplitude de la
corrugation. Nous avons ainsi montré qu'une modélisation issue de la théorie de Higbie reste encore
utilisable car I'espece transférée a I'interface diffuse peu dans le film compte tenu de sa diffusivité.
Enfin nous avons considéré un transfert réactif pour ce type de géométrie en considérant une
réaction du second ordre. Nous avons montré que I'évolution du facteur d’accélération est peu
sensible au garnissage et correspond a celle d’un film plan. La solution implicite de Brian et al. (1961)
est par conséquent bien adaptée pour estimer le facteur d’accélération dans la configuration étudiée.
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Abstract

This work is done within the framework of gas treatment and CO, capture process development.
The main objective of the present work is to fill the gap between classical experiments and industrial
conditions by the use of Computational Fluid Dynamics (CFD). The physical problem considered
corresponds to the liquid film flow down a corrugate surface under gravity in present of a gas phase.
The chemical species in the gas phase absorb in the liquid phase and react. Numerical calculations
are carried out in order to determine the impact of physical and geometrical properties on reactive
mass transfer in industrial operating conditions.

The computational approach developed in the JADIM code to study reactive mass transfer in two-
phase flow with deforming interface is based on volume of fluid method. The chemical species
concentration equation is solved coupled with the Navier-Stokes equations and volume fraction
equation. The numerical difficulties arise in imposing jump discontinuity for chemical concentrations
at the interface due to different solubility are solved by using a continuum mechanical modelling of
two phases flow and Henry’s law with constant coefficient. This new modelling allows interpreting
jump conditions as continues effect only active in the interface zone, where diffusive mass flux
across the interface remains continue.

The first study performed focus on mass transfer with and without chemical reaction in falling liquid
film flow on vertical wall. This first study is devised in three parts. In the first part we interest to
mass transfer by absorption in falling liquid film under effect of gravity. The result shows that the
transfer in laminar film flows occurs with two transfer mode. The first mode occurs for short
contact time between chemical species and liquid film, the predominant mechanism of mass transfer
in this case is the advection of the interface that transports the concentration. The second mode
occurs for large contact time, the predominant mechanism of mass transfer in this case is molecular
diffusion. The value of Sherwood number in this mode remains constant (Sh=2). The second parts
focus on reactive mass transfer in falling liquid film. The results show that when the mass transfer is
accompanied by first and second order irreversible chemical reaction, the numerical simulation
results are in good agreement with Danckwerts (1970) and Brian et al. (1961) solution respectively.
Finally the effects of interface destabilisation on mass transfer in liquid film flow are considered. In
this part, we show the impact of wave formation on mass transfer.

The second study deals with reactive mass transfer in laminar film flow along corrugate wall that
correspond to 2D cross section of structured packing. Initially, we address how the corrugate wall
geometry and physical properties of fluid affects the free surface profile and the structure of the film
liquid flow. We next study the effect of the corrugate surface geometry on the mass transfer without
chemical reaction. Furthermore, by using the local description of the mass transfer, we develop
global mass transfer coefficients correlation in function of parameters easily computed such as the
Schmidt number, the Reynolds number and the length or the amplitude of the corrugation. We also
showed that the Higbie theory remains still usable in the case of liquid side mass transfer in liquid
film flow on structured packing. Finally we consider a reactive mass transfer with second order
chemical reaction for corrugate geometry. The result shows that the evolution of the enhancement
factor is not very sensitive to the corrugate geometry and corresponds to that of a plane film. The
implicit solution of Brian et al. (1961) is consequently well adapted to estimate the enhancement
factor in the studied configuration.
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Nomenclature

Nomenclature
A Amplitude (m)
a, Aire spécifique géométrique du garnissage (m’/m’)
a Surface interfaciale effective (m”/m?’)
C  Concentration (mol m”)
. Concentration a la paroi (mol m~)
c Célérité de I'onde (ms™)
D  Diffusivité massique moléculaire (m”s™)
e  Epaisseur (m)
F Fraction volumique (taux de présence) ( -)
g Accélération de la pesanteur (m s?)
H  Largeur (m)
h,  La rétention liquide (-)
J  Flux de diffusion (mol m*s™)
#/  Nombre d’onde (-)
k,  Coefficient de transfert en phase liquide (m s™)
k; Coefficient de transfert en phase gaz (m s™)
k,  Constante de vitesse de réaction pour les réaction du second ordre (m’ mol's™)
k,  Constante de vitesse de réaction pour les réaction du premier ordre (m’ mol's™)
n  Le vecteur unitaire normal a l'interface (-)
U Vitesse (ms")
U, Vitesse en entrée (ms™)
U, Vitesse de I'interface (m s™)
P Pression (Pa)
Q, Débit massique Q,=p Ue (kgm™ s™)
q.  Débit volumique ¢;=U e (m®/s)
t Temps (s)
W Taux de production dispatition de I'espéce j (mol m™ s™)

Nombre sans dimension

C*
Bo

Concentrations normalisées

Nombre de Bond
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Nomenclature

E
E

1

Facteur d’accélération

Facteur d’accélération instantané
Nombre de Froude

Nombre de Hatta

Constante de Henry

Nombre de Kapitza

Longueur capillaire

Longueur d’onde adimensionnelle
Nombre Péclet.

Nombre de Reynolds.

Nombre de Reynolds critique
Nombre de Schmidt.

Nombre de Sherwood.

Nombre de Stanton

Temps caractéristique adimentionnelle

Nombre de Weber

Lettre grecques

Flux de solubilité (mol m*s™)

Viscosité dynamique (Pa s)

Viscosité cinématique (m”s™)

Masse volumique (kg m?)

Fonction indicatrice de phase (-)

Flux de masse (kg m?s™)

Flux d’absorption par unité de surface (mol m™s™)
Epaisseur du film diffusionnelle (m)

Tenseur des taux de déformation de champ de vitesse
Distribution de Dirac (-)

Vitesse de linterface (m s)

Epaisseur du film liquide (m)

Longueur d’onde (m)

Fraction volumique du garnissage (-)
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7 Angle de la corrugation (°)

a Angle (°)

o Tension de surface (N/m)

& Coordonnée locale décrivant I'interface (m)
& Longueur totale de I'interface (m)

Indice

G Gaz.

L Liquide

k phase
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1.1- Contexte industriel du sujet de these

Dans un contexte réglementaire évolutif qui se traduit par une lutte contre la pollution de
l'air et des normes de commercialisation des produits chimiques de plus en plus séveres, la
nécessité d’améliorer en permanence les technologies de traitement des gaz acides et des fumées
conduit a concevoir des installations dont le cott ne cesse de croitre. Ceci pousse a développer des
procédés dont lobjectif est d’augmenter les performances d’épuration tout en diminuant le cout
d’équipement et d’exploitation.

Les cotts du captage des especes chimiques acides dépendent de la composition des
effluents (combustible utilisé, exceés dair...), du volume d’effluent a traiter (puissance de
Iinstallation) et du type d’installation. A titre d’exemple pour le captage du CO,, les analyses
économiques réalisées dans le cadre d’unités de production d’électricité montrent que les cotts de

capture varient entre 50 et 60 €/t de CO, pour une centrale ¢lectrique de 500 MW.

Exemple du procédé de captage du CO, aux amines

Dans ce procédé les fumées a traiter sont dirigées vers un contacteur ou absorbeur dans
lequel les fumées sont mises en contact d’un solvant amine (MEA). Les molécules de CO,
s’absorbent dans le solvant. Les fumées sont ensuite rejetées de 'absorbeur (fumées traitées). Pres
de 90 % du CO, des fumées est ainsi capté par le solvant. Le solvant enrichi est ensuite dirigé vers
un régénérateur. L'appareil est chauffé a 120° afin de casser les liaisons entre le CO, et le solvant.
Le CO, est alors récupéré, comprimé puis transporté vers son lieu de stockage. Le solvant, revenu
a sa forme initiale (solvant dit pauvre ou régénéré), est réinjecté dans l'absorbeur en vue d'un

nouveau cycle de traitement.

gaz acide
concentré

gaz traité

gaz de
post combustion
chargé en CO,

—_—

gaz

-------- solvant liquide

Figure 1.1- Représentation schématique du procédé de captage du CO, aux amines.
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Dans de nombreux pays producteurs ou consommateurs de combustibles fossiles, les
industriels ont déja intégré I'intérét de ces nouvelles techniques pour I'avenir de leurs activités
(figure 1.2). Les principaux objectifs sont, d’une part, le développement de procédés permettant
d’augmenter les performances d’épurations tout en diminuant le cout d’équipement et
d’exploitation et d’autre part, I’étude des aspects environnementaux liés aux conditions de stockage
a long terme.

Ce travail de these rentre pleinement dans cette perspective. L’objectif est d’étudier
numériquement les phénomenes de transferts de masse réactif dans des configurations proches de
celles rencontrées dans les contacteurs de type garnissage structuré. En se basant sur les résultats
numériques, il s’agit de valider ou de construire des modeéles locaux de transfert de matiére. Ces
modeles pourront ensuite ¢tre intégrés dans des outils de dimensionnement dans le but de

développer des procédés de traitement de gaz et de captage de CO, les plus performant possible.

800 MW lignite-fired
power station with
CO2 capture by

amine scrubbing

Figure 1.2- Exemple d’une centrale électrique muni du procédé de captage de CO,

1.2- Procédés de traitement de gaz

De nombreux procédés sont utilisés dans le but de transférer des especes chimiques d’un
milieu gazeux vers une phase liquide contenant un ou plusieurs réactifs avec lesquels les especes
dissoutes peuvent réagir. A ce titre nous pouvons citer les procédés en phase liquide comme les
hydrogénations, les oxydations, les halogénations ..., ou encore les procédés de lavage de gaz des
especes acides (H,S, SO,, CO, ...), voir Roustan (2003). Selon le procédé utilisé¢, notamment en

fonction des temps caractéristiques de transfert et de réaction, I'absorbeur doit étre choisi en
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fonction de ses performances du point de vue du transfert de maticre. En conséquence, les
absorbeurs utilisés dans I'industrie ont des formes tres diverses.

Dans le cas spécifique du traitement des gaz acides par lavage, l'opération de lavage de gaz
et d'absorption consiste a mettre en contact un gaz et un liquide de telle sorte qu'il y ait transfert
d'un ou plusieurs composés de 1'un vers l'autre. Les contacteurs les plus performants sont ceux qui
développent la plus grande aire interfaciale entre les deux fluides et qui retiennent le plus possible
la phase dispersée, tout en restant dans des domaines de perte de pression acceptables et
permettant de travailler a forts débits.

Pour créer une grande aire interfaciale, il faut disperser une phase dans l'autre tout en
créant de la turbulence pour améliorer le transfert. Pour ce faire, il existe plusieurs moyens. Les
colonnes a plateaux perforés, colonnes a gouttes ou a bulles et les colonnes a garnissage utilisant la
force de gravité ; les réacteurs agités fonctionnent par apport d'énergie mécanique ; les
centrifugeuses et les cyclones utilisent la force centrifuge ; enfin les jets venturis fonctionnent par
détente (Charpentier (1975) ; Roustan (2003)).

Les colonnes a garnissage sont parmi les contacteurs qui développent la plus grande aire
interfaciale. Elles possédent une palette de surface de contact variant de 100 jusqu’a 750 m?’/m’
(garnissage structuré) avec un taux de vide d’environ 90% ce qui a pour conséquence de faibles
pertes de charge. L’efficacit¢é dun tel procédé dans le traitement des gaz acides est donc

directement liée a tous ces avantages.
1.3- Mise en ceuvre de ’absorption en colonne a garnissage structuré

La colonne a garnissage structuré peut fonctionner a co-courant comme a contre-courant.
Dans les installations industrielles, le fonctionnement a contre-courant est le plus souvent utilisé
parce qu’il permet une meilleure efficacité de transfert mais il limite le débit par des problemes
d'engorgement a l'inverse des appareils a co-courant.

Pour un fonctionnement a contre-courant, le liquide arrive en haut de la colonne. Il passe a
travers un distributeur chargé de répartir uniformément le liquide sur la section de la colonne, et va
ensuite ruisseler sous l'effet de la gravité sur un empilement d'éléments de garnissage (figure 1.3).
Ce ruissellement (étalement) du film liquide permet de développer une grande surface d’échange
entre la phase liquide et la phase gazeuse. Les especes chimiques acides présentes en phase gazeuse

s’absorbent alors dans la phase liquide.
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Figure 1.3- (a) Schéma d’une colonne a garnissage, (b) Garnissage structuré, (c) Garnissage en
vrac, (d) Image d’un ruissellement de film liquide le long d’un garnissage structuré obtenu par
tomographie, Green et al. (2007)

1.3.1- Les Garnissages

Les garnissages sont classés en deux catégories : les garnissages en vrac et les garnissages
structurés (figure 1.3). Les garnissages en vrac sont des éléments plus ou moins tortueux, de taille
allant de 10 a 100 mm. On remplit la colonne de maniére aléatoire ou en les empilant pour créer
une structure enchevétrée (figure 1.3 (c)). Ils sont les plus anciens et les mieux connus car les plus
étudiés. Des d’informations plus détaillées sur les garnissages en vrac peuvent étre trouvées dans
Laurent & Charpentier (1974), Kister (1992), Stichlmair & Fair (1998) et De Santos et al. (1991).

Dans ce travail de these seul le garnissage structuré est considéré. Les garnissages structurés
sont plus récents. IlIs se présentent sous la forme de plaques métalliques gaufrées et perforées
empilées les unes sur les autres en subissant alternativement une rotation d’un angle * 0, figure
1.4. Les plaques métalliques sont arrangées de telle sorte que les phases liquide et gaz s’écoulent
entre les plaques du garnissage. Les caractéristiques géométriques importantes du garnissage
structuré sont 'angle du sommet o, la hauteur des canaux h et la surface spécifique de garnissage
ag(mz/ m3) égale au rapport de la surface des éléments de garnissage sur le volume total du

garnissage. Ces différents parametres peuvent étre variés selon les constructeurs. La galette de
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garnissage structuré est obtenue en plagant des superpositions de plaques dans un cylindre. Pour
former une colonne d’absorption, on empile une succession de galettes orientées d'un angle de 90°

les unes par rapport aux autres.

(b)

Figure 1.4- (a) Exemple d’arrangement des garnissages structurés. (b) Représentation d’un canal
d’écoulement dans le garnissage structuré

Le dimensionnement des réacteurs et leur conception nécessitent 1’établissement de modéles
physiques s’appuyant sur une théorie d’absorption avec réaction chimique bien adaptée a 'objectif
visé. Plus précisément, la connaissance de I’hydrodynamique des phases et des paramétres de
transfert de matiere est indispensable. Ces parametres sont principalement l’aire interfaciale, la loi
de transfert a I'interface, le transport dans les phases, I’équilibre thermodynamique a l'interface et
la cinétique des réactions chimiques.

Dans la section suivante nous allons présenter les parametres physiques importants qui

influencent le dimensionnement d’un contacteur a garnissage structuré.
1.3.2- Les parametres hydrodynamiques

Pour caractériser le fonctionnement d’une colonne a garnissage structuré, il existe plusieurs
b
parameétres ou grandeurs physiques. Dans cette section nous allons présenter les paramétres

importants a savoir la rétention liquide et les pertes de charge.

10
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1.3.2.1- La rétention liquide (holdup)

Les rétentions liquides sont les quantités de fluide contenues dans la section efficace de
transfert dans la colonne par unité de volume de colonne vide. C'est la rétention de liquide (liquid
holdup) qui est le plus souvent mesurée, puis on en déduit la rétention gazeuse connaissant la
porosité du garnissage. La rétention liquide, notée h;, joue un réle important sur les pertes de
pression de la colonne en fonctionnement et sur les performances du transfert.

On représente souvent la rétention du liquide en fonction du débit gazeux (figure 1.5). Cest
un moyen de connaitre la zone d'engorgement d'une colonne pour un débit de liquide donné. La
figure 1.5 permet de mettre en relation approximativement les points de charge et d'engorgement
déterminés sur les courbes de variation de perte de pression et de rétention de liquide.

On peut trouver dans la littérature de nombreuses corrélations donnant la rétention liquide
en fonction des conditions d’écoulement. A titre d’exemple nous pouvons citer les travaux de
Billet et Schultes (1999, 1993) qui ont proposé une corrélation pour la rétention liquide a I'aide

d’expériences d’écoulement de film liquide a contre courant :

h = (12/1LUL35/9PL )0'33 1.1

ou u; est la vitesse la phase liquide, p; est la masse volumique du liquide et g est la gravité. Les
corrélations développées sont généralement construites a base de mesures expérimentales.
Récemment, de nombreuses équipes ont utilisé la CFD pour déterminer la rétention liquide dans

les garnissages structurés (Ataki (2006), Raynal (2003)).
1.3.2.2 Les pertes de pression dans les garnissages structurés

Le gaz ayant a traverser un milieu tres sinueux que constitue le garnissage, il subit une perte
de pression proportionnelle a la hauteur de la colonne garnie. Pour un débit de liquide donné et a
un faible débit gaz, la variation des pertes de pression est proportionnelle au carré de la vitesse du
gaz. Si on augmente encore le débit de gaz, on observe un changement d'allure de la courbe log
(perte de pression) = fllog(débit gaz)] (figure 1.5). Cette discontinuité correspond a ce qu'on
appelle le point de charge de la colonne. Quand on continue a augmenter le débit de gaz, la perte
de pression augmente plus rapidement jusqu'a un deuxiéme point de discontinuité, appelé point
d'engorgement (point C). Pour des valeurs de débit gazeux encore plus élevées, le liquide ne peut
plus s'écouler normalement a travers le garnissage et la courbe prend une allure quasi-verticale. La

zone comprise entre ces deux points de discontinuité est appelée zone de charge. Grace a la

1
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turbulence gazeuse en surface du film liquide qui s’écoule le long des éléments de garnissage, cette
zone est particuli¢crement propice au transfert entre phases. Lors de la mise en ceuvre de
l'absorption en colonne garnie, on cherchera donc a se situer dans cette zone de charge. Celle-ci
est par ailleurs décelable par 'observation d'un autre parameétre, la rétention liquide. Les pertes de
pression constituent un parametre tres important surtout d'un point de vue du dimensionnement
en regard des cotts de fonctionnement. A titre d’exemple, dans le cas du procédé de captage du
CO, aux amines, la perte de pression est de 'ordre de 50-100 mbar pour une colonne de 30 metres
(environs, 1.5-3 mbar/m). De nombreuses études sont disponibles sut ce sujet, voir Spiegel &

Meier (1988, 1992), Bravo et al. (19806), Billet & Schutles (1999, 1993).

Au cours de ces dernieres années, la simulation numérique (CFD) a été de plus en plus
utilisée pour déterminer les pertes de pression dans les garnissages structurés en complément des
mesures expérimentales. A ce titre nous pouvons citer les travaux de Larachi et al. (2003), Raynal
et al. (2004), Raynal & Royon-Lebeaud (2007). Dans ce contexte, au cours de la derniere année de
these, durant une période de trois mois, un travail complémentaire portant sur le calcul de la perte
de pression engendrée par un écoulement monophasique (gaz seul) dans un élément périodique
3D de garnissage structuré a été effectué a 'IFP a l'aide du code industriel FLUENT (voir annexe
A). Nous avons constaté que 'approche LES monophasique de FLUENT permet d’obtenir des

résultats proches des expériences (écart de Pordre de 10%).

hold-up

constant
liquid-load

—
]
)
S,
3

Region 1

log (pressure drop)

|
45% 100%

Iog1 lggas load)

Region 2

Figure 1.5- Comportement de la pression et de la rétention liquide en fonction du débit gaz pour
un débit liquide constant, Spiegel & Meier (1992)
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1.3.3- Les paramétres de transfert de matiére
1.3.3.1- Les surfaces mouillées ou efficaces

Le transfert de masse est directement proportionnel a l'aire interfaciale. Dans les colonnes a
garnissages, il s'agit de la surface développée par le liquide qui ruisselle le long du garnissage
structuré et qui entre en contact avec le gaz. Cette surface est donc liée a la géométrie et a la nature
du garnissage, mais aussi aux propriétés physiques des fluides. On définit Iaire spécifique de
garnissage ag(mz/ m’) comme la surface développée par l'empilement de I’élément de garnissage
rapportée au volume total du garnissage. Quand le garnissage est arrosé, méme s'il est
uniformément distribué en amont, le liquide ne mouille pas toute la surface offerte par le
garnissage. La surface volumique mouillée reste inférieure a l'aire spécifique géométrique du
garnissage a (m’/m’). La surface volumique effectivement utilisée pour le transfert de matiére est
donc la surface mouillée par le film liquide, cette surface est connue sous le nom de surface

interfaciale effective a (m*/m’).
1.3.3.2 Les coefficients de transfert de matiére

Le transfert de mati¢re est un parametre tres important dans le dimensionnement des contacteurs
a garnissage structuré. I subit l'influence de nombreux effets comme Ihydrodynamique des
phases, I’équilibre thermodynamique des especes chimiques a I'interface, la cinétique des réactions
chimiques et aussi la géométrie du garnissage. Ces parametres hydrodynamiques, chimiques et
géométriques qui caractérisent le transfert se retrouvent dans toutes les corrélations, qu'elles soient
totalement ou semi-empiriques. Pour modéliser le transfert de matiére, des coefficients de transfert
de maticre k; en phase liquide et k; en phase gazeuse sont définis. Nous allons voir dans la section
suivante la manicre dont on les exprime.

On peut trouver dans la littérature d’autres notions pour caractériser le transfert dans les
contacteurs a garnissage structuré. On patrle alors de Hauteurs et Nombres d'Unités de Transfert
(HUT et NUT) rapportée a une phase. La colonne est en fait assimilée a un empilement d'étages
unitaires de hauteur HUT. L'unité de transfert correspond a une opération fictive considérée
comme unitaire et caractérise un appareil donné. La hauteur de I'unité de transfert est d'autant plus
grande que le transfert est faible, c'est-a-dire que les coefficients de transfert et l'aire interfaciale

sont plus petits.

13
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Dans cette section nous avons d’une part introduit le contexte de notre travail et d’autre part
présenté les parametres physiques importants qui caractérisent le fonctionnement d’une colonne a
garnissage structuré. Dans ce qui suit nous exposons I'aspect théorique du transfert de matic¢re gaz-
liquide et présentons quelques contributions significatives réalisées dans le but de modéliser le

transfert de mati¢re dans les colonnes a garnissage structuré.
1.4- Présentation du transfert de mati¢re gaz-liquide

De nombreux auteurs ont déja apporté leur contribution a la compréhension des
phénomenes de transfert a I'interface. Dans cette section nous allons nous intéresser a quelques
modeles d’absorption sans et avec réaction chimique, mis au point pour décrire le transfert au
voisinage d’une interface. Nous présenterons bricvement les différents modéles en indiquant les
hypotheses sur lesquelles ils s’appuient.

Pour caractériser le transfert de masse au niveau d’une interface gaz-liquide, un coefficient
partiel ou local de transfert de matiere k; en phase liquide et k; en phase gazeuse est généralement
défini. Ces deux coefficients représentent le rapport entre le flux de transfert et une force motrice
caractéristique qui peut étre, un gradient de concentration ou de pression. Ici nous 'exprimons en

fonction de I’écart de concentration entre I’interface et le milieu loin de celle-ci :

kK, =—2P kg =—2 (1.2)

On note :

@ [mol i’ 5'] : flux spécifique moyen d’absorption par unité d’aire interfaciale.

CasCagi[Mol/m®] : concentration du composé A, au sein du gaz et a linterface respectivement.

Car:Cari[mol/m®] :concentration du composé A, au sein du liquide et a [Iinterface
respectivement.

A linterface, les concentrations sont a I'équilibre et suivent la loi de Henry (équation 1.3), a
savoir qu’il y a proportionnalité entre la concentration du composé A dans la phase gazeuse et la

concentration de A dissoute dans la phase liquide :
Caci =He-Cyy; (1.3)

He [-]: est la constante de Henry. Nous rappelons qu’il existe d’autres facons d’exprimer la

solubilité d’un gaz dans un liquide selon les unités utilisées, voir Roustan (2003).

14
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Expérimentalement, il est tres difficile d'accéder aux concentrations du soluté A a l'interface.

On introduit alors des coefficients de transfert globaux définis par :

¢ ¢
=—? et Ke=—=2 (1. 4)
c/-C, Ce -Co

Ky
ou C*, C * désignent les concentrations qui seraient en équilibre avec les concentrations Cg, C;.
La combinaison des équations (1.3) et (1.4) permet de relier les coefficients globaux de transfert

aux coefficients de transfert du film par :

1 _ 1 He 0.5
KG kG I(L

1.1, 1 (1. 6)
K, k. Hekg

Ainsi, I'inverse des coefficients globaux de transfert est assimilé a une résistance globale définit
comme la somme des résistances partielles dans les deux couches limites de part et d'autre de

'interface.

1.4.1-Transfert de matiére sans réaction chimique « absorption physique »
Modg¢le du double film (1924)

La théorie du double film (figure 1.6) de Lewis et Whitman (1924) suppose que la
résistance au transfert est localisée dans deux films d’épaisseurs 8 et 8, placés en série de part
et d’autre de T'interface ou l'on postule I'équilibre thermodynamique. Dans chacun de ces
films, on suppose que I’écoulement est laminaire et que le transfert de matiere est gouverné
par la diffusion moléculaire unidirectionnelle stationnaire. Au dela de ce film, I’écoulement est
tel que les compositions sont considérées comme uniformes. La concentration en gaz dissous

dans le film décroit jusqu’au bord intérieur du film c’est-a-dire au sein du liquide (figure 1.6).

Interface
Cs
) \ K o

ase gazeuse cGi Phase liquide
k
G
cLi ‘\\\ CL
Film gazeux Film liquide
> >< > Z
Se S,

Figure 1.6- Modele du film
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Selon Lewis et Whitman, les coefficients de transfert coté liquide et coté gaz s’écrivent :

ko=—2 ; ke=—A (1.7)

Le double film se comporte donc comme s’il était constitué de deux résistances en série, une dans
chaque film. En pratique, les épaisseurs des films ne peuvent pas étre mesurées et 'intérét du
mode¢le réside dans I’hypothese d’une proportionnalité entre les coefficients de transfert et les
coefficients de diffusion. Cependant, ce modele reste généraliste car il fournit un coefficient de
transfert proportionnel au coefficient de diffusion D, alors que les résultats expérimentaux
donnent des coefficients proportionnels a D", avec n compris entre 0,5 et 0,7 quand seuls les
phénomenes de diffusion limitent le transfert. Lorsque les phénomenes limitant le transfert sont
les réactions chimiques a Iinterface, n peut étre nul. En général, ce mode¢le est tres utilisé a cause
de sa simplicité et parce que les résultats obtenus avec ce dernier, notamment en présence de

réaction chimique, sont souvent voisins de ceux obtenus avec les mode¢les les plus sophistiqués.
Mode¢le de pénétration (1935)

La théorie de pénétration proposée par Higbie (1935) suppose que :
- Le cceur de la phase liquide est parfaitement agité.
- Des éléments issus du coeur viennent a I'interface ; ils y séjournent tous un temps identique

«t,,» au cours duquel ils échangent de la maticre avec l'autre phase par des mécanismes de

p
diffusion moléculaire unidirectionnelle, avant de retourner se mélanger avec le coeur de la phase.
Le renouvellement est assuré soit par agitation turbulente, soit par la discontinuité de I’écoulement.
- les temps de contact sont tels que le profil stationnaire de concentrations n’est pas établi.

- Iéquilibre thermodynamique est vérifié a interface.

Le transfert est décrit par la seconde loi de Fick « équation de diffusion » :

oc(t,x)
-

d2C(t, x)
axz

D, (1.8)

out estle temps et x la distance, dans la direction du transfert. Les conditions aux limites sont :
- C@tx=0)=C, V120 (C;estla concentration a I'interface au sein du liquide)
- ((t=0,x) =C,V x>0 (C, estla concentration initiale au sein du liquide)
- C (tx=0)=C,Vt 20 car la profondeur de I'élément est supposée infinie devant la
distance concernée par la pénétration du soluté.

L’intégration de I’équation (1.8) en respectant ces conditions aux limites donne :
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X
c=C, +(C|_,i -C, 1—erf{2\/D_At]} (1.9)

Le flux de matiere instantané en est simplement déduit :

oc D,

- D= =lc, . —-Cc | |[=A 1. 10
@ A(axjx—o (L,l oN 4 ( )

En notant t,, le temps d’exposition des éléments a Iinterface, le flux moyen est :

texp
1 D D
w=—[lL-c )= da = @=2c,-c,)-—— (1. 11)
texp 0 i exp
Le coefficient de transfert de masse moyen sur t,,, s’écrit alors :
D
k., =2 ~ (1.12)

exp

Le mode¢le de pénétration permet de fournir un coefficient de transfert de masse proportionnel a

D"*. 1l reste donc cohérent avec les résultats trouvés expérimentalement [0.5-0.9].
Modg¢le de renouvellement de I’interface (1951)

Danckwerts (1970) a revu la théorie de Higbie et propose un modéle basé sur le renouvellement de
I'interface par des paquets de fluide issus du sein du fluide. L’interface est constituée d’une
mosaique d’éléments dont le temps d’exposition n’est pas constant. Pour résumer, Danckwerts
suppose que la probabilité de remplacement d’un élément de surface participant a I’échange est
indépendante de la durée de son séjour a I'interface. L’expression du flux de maticre transféré est

donnée par la relation :

o=(c.,-c,NDS (1.13)

Ce qui donne le coefficient de transfert :

k, =+/DS (1. 14)

ou S [s'] désigne la fréquence de remplacement ou renouvellement des éléments de la surface.
Autres modeles

D’autres modeles peuvent étre cités, cependant, il est important de noter que le champ
d'étude traitant ce type de probleme est trop vaste et ne peut par conséquent faire l'objet ici d'une
revue exhaustive. Pour plus de détail sur P'absorption physique nous renvoyons le lecteur a

consulter Danckwerts (1970), Roustan (2003).
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1.4.2- Coefficient de transfert dans les colonnes a garnissage structuré

Avant de nous intéresser a 'absorption réactive, il est important de noter que dans le cas
spécifique des colonnes a garnissage structuré, de nombreuses modélisations tres variées ont été
réalisées dans le but de calculer des coefficients de transfert représentatifs des conditions
opératoires rencontrées dans les colonnes a garnissage structuré. Les corrélations, proposées sont
en général sous forme adimensionnelle et font intervenir des nombres adimensionnels spécifiques

au transfert de matiére.
Coefficient de transfert coté gaz

Le coefficient de transfert coté gaz dans les colonnes a garnissage structuré est généralement

modélisé a partir de la corrélation de Sherwood et al. (1976) qui s’écrit :
Shg =C, Re2®sc2* (1. 15)

ou Shg; est le nombre de Sherwood coté gaz : Shg =kgd, /Dg

Reg est le nombre de Reynolds coté gaz : Reg = pGS(u Lett UG eff )/ He

Scg; est le nombre de Schmidt coté gaz: Scg = 46 /pgDg
U ¢ €t U sont les vitesses effectives du liquide et du gaz, D est le coefficient de diffusion
moléculaire coté gaz et dy, est le diametre hydraulique. Cg est une constante qui varie de 0.018 a
0.04. Par exemple, C;=0.0328 est utilis¢ par Bravo et al. (1985), De Brito (1991) et Duss et al.
(1997). Bravo et al. (1992) et Gualito et al. (1997) ont utilisé une valeur de C;=0.054. La vitesse du
liquide u; . est calculée a partir de la théorie de Nusselt pour les films tombants en écoulement

laminaire avec prise en compte de la géométrie du garnissage. u . sécrit :

1/3
Uy :[3q|_ J(PLQCOSQJ (1. 16)
2p, 3uq,

ou q; est le débit liquide. Cette relation a été largement utilisée par Bravo et al. (1985), Fair et
Bravo (1990) et de Haan & de Graauw (1991). Mais plus tard Bravo et al. (1992) et Rocha et al.
(1993) ont utilisé la relation suivante :

u,
L g h sing (117
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ou h; est la rétention liquide, ¢ est la fraction volumique du garnissage et ¢ est 'angle de la
corrugation (généralement 45° pour les garnissage type Mellapack). La vitesse du gaz ug g est
donnée par la relation suivante (Bravo et al. (1992) et Rocha et al. (1993)) :

Ug

Ug ef =————— 1.18
& g, @—h,)sing (119

Billet et Schultes (1993) ont utilisé la théorie de Higbie (1935) pour développer une corrélation

donnant le transfert de masse coté gaz dans les garnissages structurés sous la forme :

a3 0.5 D 0.75 0.33
k. =K £ —h 0.5 -9 —~G_ quG ( He J (1 19)

ou K yest la constante de Billet-Schultes (Billet et Schultes (1993)).

Coefficient de transfert co6té liquide

Concernant le coefficient de transfert coté liquide, le modele de Higbie est généralement
utilisé, dans lequel les effets de la géométrie et de I’hydrodynamique sont rajoutés par
Iintermédiaire du temps d’exposition. En effet, dans le cas spécifique du garnissage structuré, le
temps d’exposition est tres dépendant de la géométrie de garnissage. De nombreux auteurs ont
utilisé la longueur de la corrugation pour calculer le temps d’exposition. Bravo et al. (1985), Fair et
Bravo (1990) et Gualito et al. (1997) ont définit le temps d’exposition comme le rapport entre la
longueur de la corrugation S et la vitesse du liquide u; . comme suit :

S

exp
P uL,eff

t (1. 20)

Pour tenir compte des parties de la colonne a garnissage ou le renouvellement de Iinterface est
long, Bravo et al. (1992) ont multiplié le temps d’exposition par un facteur inférieur a 1,
généralement 0.9. De Brito et al. (1994) ont calculé le temps d’exposition en se basant sur la
rétention liquide et le taux d’arrosage Q,. La relation développée pour des garnissages de type
Mellapak., s’écrit :

texp =% (1.21)

Billet et Schultes (1993, 1999) ont modélisé le transfert de masse coté liquide en utilisant la théorie

de Higbie et la rétention liquide. K| ;¢ représente la constante de Billet-Schultes :

0.5
K, = KL'B_5121’6[%J (1. 22)
LYH

19



Yacine HAROUN Chapitre 1 : Introduction Générale

Shetty et Cerro (1997 a,b) ont développé une expression pour le temps d’exposition pour un
¢coulement de film liquide le long d’un élément de garnissage. I.’écoulement du film liquide est
résolu en utilisant une expression analytique de l'interface libre. Le temps d’exposition est estimé
en intégrant la solution entre deux sommets du garnissage. La vitesse de 'interface est calculée en
utilisant un angle d’écoulement égal a I'angle d’inclinaison des corrugations du garnissage (voir
Spekuljak (1986)). Dans la résolution de I’équation, la trajectoire de Iécoulement du film entre
deux sommets du garnissage est aussi prise en compte. En effet, due a I'inclinaison du garnissage,
la trajectoire parcourue par un élément de fluide sur le garnissage structuré est plus grande que la
trajectoire entre deux corrugations. Le rapport entre les deux trajectoires est appelé L.

L’expression du temps d’exposition de Shetty et Cerro (1997 a,b) s’écrit sous la forme :

_ 7.268L 40, A

ration
exp —

e Re ?’* Ga*'? (1. 23)
L

ou A est la période de la surface ondulée et v, est la viscosité cinématique du liquide. 6 est 'angle de
la corrugation et Ga, = g2’ /v} est le nombre de Galilée (rapport entre la force de gravité et la

force visqueuse). Par substitution du temps d’exposition dans ’équation de Higbie, Shetty et Cerro

(1997 a,b) ont proposé 'expression suivante pour le transfert de masse coté liquide :

k, a i
L Aef 04185 sin@

L ratio

1/3 1/6gnal/2
Re,” Ga; °Scy’

L’inconvénient de ce type de corrélations, semi-empirique, empirique ou mécanistique est
qu’elles ont été établies a partir de mesures réalisées avec des propriétés physiques (densité,
viscosité des phases liquide et gaz ...) qui ne sont pas toujours représentatives des conditions
industrielles. D’autre part, la relation entre les parametres de transfert de masse et les échelles de
I’écoulement dans les géométries complexes telles que la géométrie du garnissage structuré est
toujours mal connue. En effet, les études menées étant généralement de nature expérimentales, il
leur est bien difficile d’accéder a la dynamique locale de Iécoulement et du transfert au sein du
fluide.

L’objectif de la these est de pallier ce manque par lutilisation de la simulation numérique
directe (code JADIM) qui offre la possibilité de faire varier chaque parametres indépendamment
les uns des autres (géométrie, conditions opératoires ou propriétés physique des fluides) et

d’utiliser les propriétés physiques réelles des fluides, représentatives des cas industriels.
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1.4.3- Transfert de matiére avec réaction chimique « absorption réactive »

Généralement dans les procédés de traitement des gaz acides, lorsqu’un composé dissout
dans la phase gazeuse s’absorbe dans la phase liquide, il est souvent associé a des réactions
chimiques dans la phase liquide. L’effet de la réaction chimique sur le transfert de matiere est pris
en compte par I'intermédiaire d’'un nombre adimensionnel, appelé facteur d’accélération E. Ce
facteur dépend de la vitesse de réaction, de ’hydrodynamique des phases et des concentrations
dans le liquide.

On considere une phase gazeuse contenant une espece chimique A qui s’absorbe dans la

phase liquide ou elle réagit de facon irréversible avec un réactif B selon la réaction :

A+v B — produits (1. 24)

v est le coefficient stoechiométrique de la réaction. Pour des réactions d’ordre m par rapport a A
et n par rapport a B, les vitesses de consommation de A et de B dans la phase liquide sont de la

forme :
m n m n
rA :kmn[CA] [CB] 5 rB :akmn[CA] [CB] (125)
ou k. estla constante cinétique de la réaction chimique.
On considéra dans la suite des réactions chimiques d’ordre 1 par rapport a A et B. Par
conséquent, K . =K,. Lorsque le transfert est accompagné d’une réaction chimique en phase

liquide, 'expression du flux d’absorption doit étre modifiée pour tenir compte de la présence de la
réaction chimique. En effet, dans ce cas le transfert résulte de la compétition entre le transfert de

masse et la réaction chimique. Le flux de transfert est alors écrit sous la forme :

Q= EkL(CA,Li _CA,L) (1. 20)

ou le facteur d’accélération E est défini par :

_ flux moyen d'absorption dans un liquide en présence de réaction chimique
flux d'absorption physique (sans réaction chimique)

E

(1. 27)

Le facteur d’accélération ici traduit en quelque sorte I'effet de pompage de la réaction chimique

dans le film liquide et dépend essentiellement d’'un nombre sans dimension, le nombre de Hatta :

JK:Cg D
Ha= Y 27BL7A (1. 28)

ke

Cg,. est la concentration du co-réactif B au sein de la phase liquide en (mol/ m).
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Le critere de Hatta représente le rapport entre la conversion maximale possible dans le film
diffusionnel liquide et la quantité maximale traversant le film par diffusion. Il indique ainsi le
régime de la réaction chimique. Lorsque Ha’<<1, le taux de conversion dans le film diffusionel
liquide est négligeable, la réaction a lieu dans le volume du liquide. Si Ha® >>1 la réaction a licu
des la diffusion de I'espece dans le liquide. Suivant la valeur du nombre de Hatta on distingue ainsi
différents régimes de réaction. Chaque régime est caractérisé par des propriétés particulieres. Dans
le cadre du mode¢le du film de Whitman (1923), les principaux régimes de réaction sont ainsi
répertoriés :

Réaction lente « Ha < 0.3 »
La cinétique de réaction est tres lente, la réaction a lieu au sein de la phase liquide et le

réactif A n’est pratiquement pas consommé dans le film liquide. Dans ce cas le transfert n’est pas

influencé par la réaction chimique et le facteur d’accélération vaut 1.
Réaction modérément rapide « 0.3 <Ha < 3 »

Dans ce régime la réaction est suffisamment rapide pour qu’une partie de la réaction ait lieu dans

le film diffusionnel liquide et autre au sein du liquide. Le facteur d’accélération est supérieur 1.
Régime de réaction rapide « Ha > 3 »

Lorsque Ha > 3 la réaction a lieu uniquement dans le film diffusionnel liquide ou le réactif A est
totalement consommé. Le facteur d’accélération est nettement supérieur a un et pour le calculer
on peut soit utiliser 'abaque de Van Krevelen & Hoftijzer (1948) (cf figure (1.7)), ou bien
I’équation (1.33). 11 existe cependant un cas particulier pour ce régime de réaction rapide, celui de
réaction du pseudo-premier ordre. Dans ce cas le facteur d’accélération correspond a :

E=Ha (1.29)

Le flux de mati¢re prend alors la forme suivante :

@ =4k;Dp CsL (Cali —Cal) (1. 30)
On remarque aussi que le flux est alors indépendant de k;.
Régime instantané, « Ha > 3 » et « Ha > 10 E, »

Les réactifs A et B ne peuvent coexister et se répartissent de part et d’autre de l'interface, ou la

réaction se produit. Le facteur d’accélération est égal au facteur d’accélération instantané E; :

Dg  C
E=F =1+t (1. 31)
D, Chr
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Le flux de matiere prend alors la forme suivante :

9=k EC,, (1. 32)
Régime instantané de surface, Ha infiniment grand

Dans ce régime particulier, le plan de réaction est situé au niveau de Iinterface ou le composé A
réagit instantanément. A linterface, la concentration de I'espece chimique absorbée est alors égale
a zéro. Dans ce cas la résistance au transfert est localisée dans la phase gazeuse. (voir Roustan

(2003)).
Expression du facteur d’accélération

Selon la théorie et le régime de réaction, on distingue différentes expressions pour le facteur
d’accélération. On synthétise dans le tableau 1.1 les expressions analytiques établies dans le cadre
des théories du double film de Lewis & Whitman (1924), de la théorie de pénétration de Higbie
(1935) et de la théorie du renouvellement d’interface de Danckwerts (1970). Pour les cinétiques du
deuxieme ordre, on utilise généralement une solution approchée proposée par Brian et al. (1961),
présentée soit sous forme d’une équation implicite équation (1.33) soit sous forme d’abaque

(Diagramme de Van Krevelen et Hoftijzer (1948)), voir figure 1.9.

(1. 33)

D’autres expressions du facteur d’accélération existent. Cependant, il est important de noter que le
champ d'étude traitant ce type de probleme est trop vaste et ne peut par conséquent faire I'objet ici
d'une revue exhaustive. Pour plus de détail sur 'absorption réactive nous renvoyons le lecteur a

consulter Danckwerts ( 1970).
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Figure 1.7- Diagramme de Van Krevelen et Hoftijzer (1948), pour les réactions du deuxieme

ordre.

Ha>3 et Ha>10

DB,L

Théorie de
Théorie du
renouvellement
Régime de réaction double film Théorie de pénétration (1935)
de linterface
(1924)
(1951)
Réaction lente
E =1
(Ha<0.3)
L. 4Ha?
Senction Ha E=Hall+—"erf (_ZHaJ e e[ "
modérément rapide | E = - 2 5 _ 2
P th(Ha) Ha \/; 2 E =41+ Ha
(0.3<Ha<3)
Réaction rapide
E = Ha
(Ha>3)
Réaction
instantanée D.,C
E_14__BL-BL DaL
aDA,LCIAL E :(1+Ei)

Tableau 1.1 — Expression du facteur d’accélération, selon les différentes théories.
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1.5- Nombres adimensionnels et ordre de grandeur

Une analyse dimensionnelle d’un phénomene de transfert de masse a I'interface gaz/liquide
d’un film liquide fait apparaitre de nombreux nombres adimensionnels. Les parameétres physiques
indépendants sont les masses volumiques des fluides p; et pg, les viscosités dynamiques p, et g, la
tension de surface o, accélération de gravité g, les longueurs caractéristiques coté gaz et coté
liquide d, d;, les vitesses des phases gaz et liquide u; et ug, les coefficients de transfert k;, et kg,
les coefficients de diffusion D, et D et la concentration de I'espece chimique transférée de part et
d’autre Iinterface C';, C\,. Les nombres adimensionnels généralement utilisés pour décrire ce type

de probléme sont :

& ; ﬂ ; & : He:C_:- : d_L ; PeL:uLdL ; PeG :quG ; StL zk_'-
Pc Hg Ds Ce dg D, De U,
k u.d Ugd u ud (-39
Sty =S ReL:pLLL : ReG:pGGG = . : We = AL
Ug He Ho gd, o

He est le nombre de Henry qui exprime I'équilibre thermodynamique de I'espece chimique a la
traversée de linterface. Pe est le nombre de Péclet, il caractérise 'importance du transfert de
maticre par advection par rapport au transfert par diffusion moléculaire. S7 est le nombre de
Stanton qui est le rapport entre le coefficient de transfert de masse et la vitesse du fluide u. Re est
le nombre de Reynolds, il représente le rapport entre les forces d’inerties et les forces visqueuses.
Frest le nombre de Froude qui compare I'inertie a la force de pesanteur. Et finalement le nombre
de Weber qui est le rapport entre Iinertie et la force capillaire. Le nombre de Sherwood

représente le rapport entre le flux a 'interface est le flux moléculaire, 11 s’écrit :

sh, = . Shg = (1. 35)

Le nombre de Péclet peut aussi s’exprimer comme le produit du nombre de Reynolds et le nombre
de Schmidt Pe=Re S¢. Le nombre de Schmidt est le rapport entre la viscosité cinématique et de la
diffusivité massique. Il permet de comparer la diffusion de la concentration a la diffusion de la
quantit¢é de mouvement et nous renseigne ainsi sur I’évolution relative des couches limites

hydrodynamique et massique, il s’écrit :

Sc, = 5 ;S =
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Leffet de la réaction chimique sur le transfert de matiére est pris en compte par I'intermédiaire
d’un nombre adimensionnel, appelé facteur d’accélération E. A ce nombre se rajoute le nombre
de Hatta Ha qui représente le rapport entre la conversion maximale possible dans le film liquide et
la quantité maximale traversant le film par absorption physique.

Les ordres de grandeur de ces nombres dans une colonne a garnissage structuré en

fonctionnement sont :

u,d 2
Pe, = L9 £10%-10° _pud s

Pe pLuLd k.d, 6-e
4 Re, = ZLLTL < 20200 sh, =%~ 40
He L20-100 1, D,
He ud k.d E~5-15
D, . w Re, =226 £10°-6.10° sh, =~¢%6 ~ 20
—~10 He DG
Dg ! Ha~5-15
He~0.03—1(eau) Fr=———~5-15 Sc, =L ~400-10°

A gd, pLDL

On peut tirer de ces ordres de grandeurs quelques informations utiles sur le mode de
fonctionnement d’une colonne a garnissage structuré. Le nombre de Reynolds de la phase liquide
(Re; =0(100)) montre que I’écoulement du film liquide est laminaire. Par contre pour le gaz, le
nombre de Reynolds est d’'un ordre de grandeur supérieur indiquant que le régime peut étre
turbulent. Le nombre de Weber indique que T'inertie du liquide peut étre inférieur a la force
capillaire expliquant ainsi la prise en compte de la tension de surface dans la modélisation des
parameétres physiques caractérisant le fonctionnement d’une colonne a garnissage structuré. Les
nombres de Péclet montrent que le transfert par advection est prépondérant par rapport au
transfert par diffusion moléculaire. Et enfin, le nombre de Hatta et le facteur d’accélération

montrent que le régime de réaction est rapide.
1.6- Obijectifs de la these

Malgré le nombre important de travaux réalisés pour modéliser le transfert de masse réactif
dans les colonnes a garnissage structuré, la relation entre les parameétres de transfert de masse et les
¢échelles de I’écoulement dans les géométries complexes telles que la géométrie du garnissage
structuré est toujours mal connue. En effet, les études menées étant généralement de nature
expérimentales, il leur est bien difficile d’accéder a la dynamique locale de Iécoulement et d’isoler
les mécanismes controlant le transfert au sein du fluide.

L’objectif principal de notre travail est donc de progresser dans la compréhension des

mécanismes physiques qui décrivent le transfert de masse dans des configurations d’écoulement
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proches de celles rencontrées dans les contacteurs a garnissage structuré en utilisant la voie
numérique.

L’utilisation de la CFD pour P'analyse et la conception dans le domaine du génie chimique est
en plein essor. Au cours des dernieres années, plusieurs auteurs ont déja utilisé la simulation
numérique comme outil d’analyse et de conception, par exemple, pour la conception de systemes
de distribution gaz-liquide de réacteur d’hydrotraitement ou pour déterminer des gammes
opératoires pour une géométrie de garnissage donnée. En effet, ces calculs ont permis non
seulement, de déterminer la forme que prend le film liquide cisaillé par un courant de gaz sur un
plan corrugué, mais aussi de calculer les débits de liquide adéquats pour tirer profit de la
géométrie du garnissage (Raynal et al. (2004), Szulczewska et al. (2000)).

L’objectif de la these rentre pleinement dans cette perspective. 1l vise a compléter ce type de

calcul en intégrant le transfert des especes chimiques entre le gaz et le liquide et la prise en compte
des réactions chimiques en phase liquide a I’échelle locale. Pour cela nous allons résoudre une
équation de transport pour chaque espéce chimique dans les deux phases, couplée aux équations
de conservation de la masse et de quantité de mouvement. Nous pourrons ainsi comprendre
I'impact des propriétés physiques (densité, viscosité des phases liquide et gaz) et géométriques sur
le transfert de masse et déterminer numériquement des corrélations donnant les coefficients de
transfert de masse, pour des gammes représentatives des conditions industrielles et difficilement
accessibles par les installations expérimentales classiques.
Nous tenterons de relier les parametres de transfert aux échelles caractéristiques de ’écoulement,
notamment en revenant sur les définitions du coefficient de transfert coté liquide dans la théorie
de Higbie (1935). Nous déterminerons ainsi les échelles pertinentes pour décrire le transfert,
sachant que ces échelles sont mal connues dans les géométries complexes telles que la géométrie
du garnissage structuré.

Les écoulements que nous voulons étudier sont de type film ruisselant avec des
déformations de I'interface dues a la géométrie du garnissage et aussi a I’écoulement environnant.
Par conséquent 'approche numérique que nous allons utiliser doit étre capable de décrire
correctement le mouvement d’une interface dans un champ de vitesse donné et de transporter
correctement le champ de concentration des espéces chimiques en respectant I’équilibre
thermodynamique et la continuité des flux a linterface gaz/liquide. Dans I'approche développée
dans le code JADIM, I’équation de conservation des especes chimiques est résolue en étant

couplée avec les équations de Navier-Stokes et I’équation de suivi d’interface. La prise en compte
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de la solubilité des espéces chimiques est résolue avec une modélisation originale, utilisant la
méthode a un seul fluide et la loi de Henry avec un coefficient constant.

La méthode de suivi d’interface utilisée dans notre approche est de type 1olume Of Filuid
(VOF), plus précisément une méthode VOF sans reconstruction de I'interface. La méthode VOF a
été initialement lancée par Nichols & Hirt (1973) et Noh & Woodward (1976), puis prolongée par
Hirt & Nichols (1981). Depuis, elle a subie de nombreux développements au cours de ces
derni¢res années (Scardovelli & Zaleski (1999)). La localisation de I'interface est assurée par un
transport correct de la fonction de taux de présence ce qui permet d’assurer la conservation de la
masse de chaque phase.

Ce mémoire de these est structuré en cing chapitres. Le chapitre 2 est constitué de deux
parties. Dans la premiére partie nous présentons une rapide revue des différentes méthodes
numériques mises au point pour le suivi d’interface déformable. La seconde partie sera consacrée a
la présentation générale du code JADIM utilisé dans nos travaux de recherche et de ses schémas
numériques. Le chapitre 3 présente 'un des points orignaux de notre travail. Il concerne Iécriture
correcte de 'équation de transport des especes chimiques dans le cadre du modele a un fluide en
mettant en évidence les difficultés et les hypotheses qui sont a la base de ce modele. Nous
présentons aussi dans ce chapitre la démarche qui nous a permis de définir une nouvelle
formulation pour la solubilité permettant la prise en compte de ’équilibre thermodynamique des
especes chimiques 2 l'interface gaz/liquide. Cette modélisation originale sera validée a travers
quelques cas-tests. Le quatrieme chapitre s’intéresse a I’étude du transfert de masse dans un film
liquide tombant. Le chapitre sera constitué principalement en trois parties. Dans la premicre, le
transfert sans réaction chimique est étudié. Dans la seconde partie, nous nous intéressons au
transfert de masse accompagné d’une réaction chimique en phase liquide. La derniere partie de ce
chapitre portera sur I’étude du transfert de masse dans un film liquide dont Iinterface est
déstabilisée par la propagation d’une onde. Enfin dans le chapitre 5, nous nous intéressons au
transfert de masse réactif dans un film liquide ruissellant le long d’une paroi corruguée proche de
celles rencontrées dans les contacteurs a garnissage structuré. Ce dernier chapitre est constitué
principalement en trois parties. Dans un premier temps, nous allons nous intéresser a I'influence
de la géométrie du garnissage et des propriétés physiques sur I’écoulement du film liquide. Dans
un second temps, linfluence de ’hydrodynamique du film liquide sur le transfert de masse est
¢tudiée. Enfin, nous nous intéresserons au cas ou le transfert de masse est accompagné d’une
réaction chimique irréversible du deuxi¢me ordre en phase liquide. Nous présenterons enfin une

conclusion générale de ce travail et nous indiquerons les perspectives qu’il ouvre.
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Chapitre 2 : Présentation de Papproche numérique

utilisée et du code JADIM
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2.1- Introduction

Lutilisation de la CFD pour 'analyse et la conception dans le domaine du génie chimique
est en pleine ascension (voir par exemple Vivek V. Ranade (2002)). En effet, la simulation
numérique (CFD) permet d’avoir un grand nombre d’informations dans des configurations
parfois difficilement accessible expérimentalement. Dans le cas spécifique des colonnes a
garnissage structuré, la simulation numérique (CFD) peut étre un trés bon outil pour la
compréhension et la modélisation des écoulements diphasiques réactifs. Ainsi, avec le
développement des méthodes numériques de suivi d’interface, la perspective de simuler
directement le transfert réactif couplé avec I'évolution de la topologie de I'interface gaz-liquide
dans un écoulement diphasique est devenue possible.

Au cours des dernieres années, plusieurs auteurs ont déja utilisé des méthodes de suivi
d’interface pour simuler des écoulements diphasiques dans des garnissages structurés. A ce titre on
peut citer les travaux de Raynal et al. (2004) qui ont réalisé des simulations 2D d’un écoulement
gaz-liquide le long d’un plan corrugué similaire a la surface d’un garnissage structuré avec une
approche de type Volume Of Fluid (VOF). Les résultats obtenus ont permis de déterminer la
rétention liquide (liquid hold-up). Valluri (2004) ont étudié numériquement I’écoulement d’un film
liquide le long d’un plan ondulé en utilisant une méthode VOF. En utilisant la méme méthode,
Ataki (2000) s’est intéressé au mouillage dans un élément de garnissage structuré et il a trouvé que
la surface mouillée du garnissage simulée était en bon accord avec les mesures expérimentales.

Notons cependant que ces investigations sont restreintes a ’étude de ’hydrodynamique
seule et qu’a notre connaissance, il n'existe pas encore de contribution CFD concernant le transfert
de masse réactif dans des écoulements gaz-liquide le long d’un élément de garnissage structuré.

Malgré les stratégies numériques tres diverses qui ont été développées pour le suivi
d’interface, le mouvement d’une interface dans un écoulement diphasique continue de poser de
nombreux problémes. En effet, une bonne méthode numérique de suivi d’interface doit étre
capable d’une part de décrire correctement le mouvement d’une interface dans un champ de
vitesse donné (dans les problémes physiques que nous allons aborder cet aspect est trés important
pour un calcul correct des flux de masse) et d’autre part de localiser précisément I'interface dans le
domaine de calcul, ce qui n’est pas une tache facile vu la complexité de la physique qui décrit le
mouvement des interfaces.

Dans ce chapitre nous présentons le code de calcul utilisé dans nos travaux de recherche. Ce

chapitre se compose en deux parties. Dans la premicere partie nous présentons rapidement les
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différentes méthodes numériques développées pour le suivi d’interface. Les équations régissant le
probléme étudié dans ce travail sont ensuite présentées. La seconde partie est consacrée a la
présentation générale du code JADIM et de ses schémas numériques mis en ceuvre pour la

résolution de ’hydrodynamique. Les développements numériques réalisés dans ce travail pour la

résolution du transfert réactif fait 'objet du chapitre 3.

2.2- Présentation rapide des différentes méthodes numériques permettant le suivi

d'interface

Les méthodes de suivi d’interface peuvent étre classées en deux grandes catégories, selon le

maillage utilisé : les méthodes lagrangiennes (maillage mobile adaptatif) et les méthodes eulériennes

(maillage fixe), figure 2.1.
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Figure 2.1- Schéma expliquant les deux grandes familles des méthodes pour le suivi d’interface
a) Méthode lagrangienne (maillage mobile)

b) Méthode eulérienne (maillage fixe)

2.2.1- Méthodes lagrangiennes

La particularité des méthodes lagrangiennes est caractérisée par lutilisation de maillages
mobiles qui permettent de suivre 'évolution de l'interface de manicre trés précise. Le maillage est
reconstruit a chaque pas de temps de manic¢re a s’adapter a la nouvelle forme et position de
interface. Ce type d’approche offre I'avantage de pouvoir suivre interface avec précision, ce qui
permet d’imposer facilement et avec rigueur les conditions aux limites (tangente et normale a
I'interface). En revanche, ces méthodes manquent de flexibilité lorsque il s’agit de traiter des
probléemes physiques complexes ou l'interface subit de grandes déformations, parce que, cela
conduit a des maillages trop déformés. Les résultats de Ramaswamy et al (1987) sur I'effondrement

d’une colonne d’eau montre que 'on arrive a ce type de probleme assez rapidement. De plus, la

31



Yacine HAROUN Chapitre 2 : Présentation de "approche numérique utilisée et du code JADIM

tache est encore plus difficile lorsque il s’agit de traiter des problemes de rupture ou de

reconnection de 'interface.
2.2.2- Méthodes eulériennes

A la différence des méthodes lagrangiennes, les méthodes eculériennes nécessitent un
maillage fixe, sur lequel linterface évolue librement. Ia localisation de linterface dans ces
méthodes se fait a 'aide d’indicateur (fonction de présence).

Les méthodes eulériennes peuvent étre classées en deux catégories :
- les méthodes de suivi de front.

- les méthodes de suivi en volume.
2.2.3- Méthodes de suivi de front

Le principe des méthodes de suivi de front consiste a représenter I'interface par un ensemble
de points fictifs appelés marqueurs. A chaque pas de temps, une équation d’évolution est résolue
pour déterminer la nouvelle position des marqueurs c'est-a-dire la position de I'interface.

Diftérentes méthodes ont été réalisées pour marquer linterface. Daly et al (1969) ont
proposé une méthode pour le suivi d’une interface libre sur maillage fixe en marquant l'interface
avec des particules sans masse (figure 2.2). Le champ de vitesse local est utilisé pour advecter les
marqueurs par une méthode lagrangienne. Dans cette méthode le transport de I'interface est tres
sensible a I’écartement entre les marqueurs. Quand lespacement entre les marqueurs est
important, le transport de l'interface manque de précision, il est donc nécessaire de controler la
distribution des marqueurs. De plus I'espacement entre marqueurs n’est pas conservé, ce qui
nécessite de gérer la position des marqueurs durant la simulation.

Pour le calcul de 'angle de courbure de linterface, les particules doivent étre bien rangées, ce
qui nécessite de rénuméroter et de ranger continuellement les marqueurs. Finalement, ce mode¢le

ne permet pas de traiter les cas ou il y a des ruptures et des connections de 'interface.

Hirt & Nichols (1981), ont étendu I'idée des marqueurs en reliant les points présents sur
I'interface a des points présents sur un plan de référence. La position de I'interface est donnée
alors par une fonction de distance ou fonction de hauteur. Cependant, cette méthode reste

incapable de retrouver la forme correcte de l'interface dans des configurations complexe.
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Figure 2.2- Illustration de la méthode des marqueurs d’interface
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Figure 2.3- Illustration de la méthode fonction de distance

Unverdi & Tryggvason (1992) ont apporté un nouveau concept a la méthode suivi de front
par un maillage mobile non structuré, utilisé pour représenter l'interface. La différence avec les
autres méthodes de suivi de front est que cette méthode attribue une épaisseur fixe le long du
calcul 2 linterface, de Pordre de 2 ou 3 mailles, afin d’assurer la stabilité du calcul Navier-Stokes.
Le transport du maillage de linterface s’effectue d’une manicre lagrangienne. Cette nouvelle
méthode permet d’éviter de nombreux problémes numériques, comme la diffusion numérique de
Iinterface et d’autres problémes comme des oscillations qui peuvent apparaitre a cause d’une
variation trop brutale de la masse volumique et de la viscosité. Cependant, cette méthode reste
délicate a mettre en ceuvre lorsque la topologie de linterface évolue beaucoup aux cours du calcul.
Enfin, I'extension de ce type de méthode aux écoulements tridimensionnels est délicate, ce qui

limite son application dans de telles configurations.
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2.2.4- Méthodes de suivi en volume

Dans les méthodes de suivi en volume, on ne suit plus I'interface, c’est plutot le volume des
phases qui est transporté en utilisant une fonction de présence ou taux de présence. Clest le
principal défaut de cette approche puisque I'interface n’est pas connue explicitement. Pour cela,
généralement I'interface est reconstruite par la suite. Cependant, certaines méthodes évitent I’étape
de reconstruction de l'interface, il faut alors un schéma numérique performant pour transporter le
taux de présence de manicere a controler I’épaisseur numérique de l'interface.

La méthode des marqueurs de volume (Marker And Cells) mise au point par Harlow &
Welch (1965) utilise des marqueurs a I'intérieur du fluide pour déterminer les régions occupées par
ce fluide. Ainsi les cellules qui ne contiennent pas de marqueurs sont considérées comme vide. La
cellule qui contient des marqueurs et qui est adjacente a une cellule vide est traversée par
Iinterface. Toutes les autres cellules qui contiennent des marqueurs sont considérées comme
pleines, voir figure 2.4. Les marqueurs sont advectés par I’écoulement par une méthode
lagrangienne.

Cette méthode est tres intéressante car elle permet d’avoir des formes correctes de I'interface
dans des configurations complexe. Par contre elle nécessite un nombre tres important de
marqueurs pour fournir une représentation précise de linterface. De plus, pour conserver une
bonne précision durant le calcul, il faut constamment redistribuer les marqueurs dans les zones ou

I’écoulement a provoqué leur dispersion.
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Figure 2.4- Méthode MAC

2.2.4.1- Méthode Volume Of Fluid (VOF)

DeBar (1974), Hirt et Nichols (1981) ont introduit un nouveau concept : le fluide n’est plus
repéré par des marqueurs mais par la fraction volumique de 'un des deux fluides a l'intérieur de

chaque cellule, d’ou le nom de la méthode VOF (Volume Of Fluid). Cette méthode a un sérieux
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avantage par rapport a la méthode MAC puisque il n’est plus nécessaire de stocker une quantité
considérable d’information dans chaques cellules, une seule information suffit (le taux de
présence).

Cette méthode VOF est actuellement utilisée dans de nombreux codes industriels
(FLUENT, STARC CD, ....). Elle consiste a résoudre une équation de transport pour une
fonction scalaire qui représente le taux de présence que nous noterons F pour ne pas confondre

avec C la concentration des especes chimiques qui sera notée C. L’équation s’écrit :
oF/at+U-VF =0 2.1

Le taux de présence varie entre 0 et 1 pour repérer les deux phases. Il vaut F=7 si la cellule de
calcul est remplie et F'=0 si la cellule est vide. L’interface est alors dans les cellules ou 0< F <7,
voir figure 2.5. Cette méthode est particuliecrement bien adaptée pour simuler des écoulements

diphasiques a topologie d’interface complexe.

0.00 | 0.00 | 0.00| 0.00 | 0.00 | 0.00

0.00 | 0.00 | 0.00 | 0.00 | 0.32 | 0.00

AN\
0.00 /(»4&0.01 0.% 082\ 0.01
04¥ | 1.00 }@//0.00 1.00 | 0.88

1.00 | 1.00 | 1.00 | 1.00 | 1.00 | 1.00

Figure 2.5-Fraction volumique associée a une interface sur un maillage discret

Les méthodes VOF peuvent étre classées en deux grandes familles: méthode VOF avec
reconstruction de I'interface et méthode VOF sans reconstruction de linterface. Les méthodes
VOF avec reconstruction d’interface localisent linterface d’une manicre satisfaisante en la
reconstruisant maille par maille, tout en assurant un transport correct de la fonction taux de
présence (nous renvoyons le lecteur a la these de Li (1996)). Ce choix n’est pas été retenu dans le
code JADIM pour pouvoir simuler d’'une manicre plus souple des situations avec changement
complexe de topologie d'interface comme les ruptures et les coalescences d’interface.

La méthode VOF de JADIM a été initialement développée par Legendre & Magnaudet
(1996) pour I’étude de I'injection de jet gazeux dans un écoulement liquide. Benkenida (1999) TI’a

ensuite mise au point a 'aide de nombreux cas-tests pour mettre en ceuvre des simulations de
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bulles de taylor. Cranga (2002) I'a ensuite étendue a la simulation d’écoulements triphasiques tel
que la traversée de deux couches de fluides différents par une bulle de gaz. Elle a plus récemment
été utilisée par Bonometti (2005) pour simuler I'ascension tridimensionnelle d’un nuage de bulles

(figure 2.6) et Dupont (2007) pour I’étude du mouillage.

1=1413 T=1848 1=2337 1=2831

Figure 2.6- Ascension d’un nuage de bulles. t=t(g/d)"/* Iso-surface F=0,5 ; Re = 280, Bo=1,
0l/0g=100, ul/pg=100. maillage 100°. Bonometti (2006)

La principale difficulté numérique qui se pose dans cette méthode réside dans la résolution
de l'équation (2.1) car la fonction de taux de présence F varie brutalement au passage de l'interface.
De ce fait, avec l'utilisation des schémas numériques classiques, cette discontinuité va étre difficile
a traiter. Par exemple, un schéma UPWIND, entraine trop de diffusion, alors que les schémas
d'ordre plus élevés (LAXWENDROFF) générent des oscillations (dispersions) dues a la forte
discontinuité a l'interface. Parmi les schémas utilisés pour remédier a ces difficultés numériques,
nous pouvons citer les schémas FCT (Flux-Corrected Transport), les schémas TVD (Total
Variation Diminishing), les schémas ENO (Essentially Non-Oscillatory). A la base, certains de ces
schémas remontent aux années 70, ils ont été mis au point pour traiter des écoulements en
présence d'onde de choc. Clest la similitude entre la présence de discontinuité générée par les
ondes de choc dans les écoulements monophasiques compressibles et par linterface dans les

écoulements diphasiques qui a conduit a l'utilisation de ce type de schémas.
2.2.4.2- Méthode de lignes de niveau (Level Set)

La méthode Level Set est utilisée dans divers domaines allant de I'imagerie médicale pour

l'aide au diagnostic jusqu’au suivi d'interface dans les écoulements diphasiques. Pour plus de détails
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le lecteur peut consulter le livre de Sethian (1999). Le principe de base de cette méthode est de
définir une fonction interface (Level Set) dans le domaine de calcul. Cette fonction est positive
dans une phase et négative dans l'autre et la courbe de niveau zéro décrit la position de l'interface.
La résolution de l'équation d’advection de la fonction Level Set permet alors de prédire les
mouvements de l'interface dans un champ de vitesse donnée. L'absence de discontinuité de la
fonction Level Set permet d'utiliser des schémas numériques classiques pour résoudre 1'équation
d'advection de la fonction Level Set. Cependant, cette méthode souffre d’un probleme: la
conservation de la masse est faussée au cours du temps. Une tentative pour remédier a ce
probléeme a été proposée par Sussman (1992) sous la forme d'un algorithme de redistancialisation
de la fonction Level Set qui a permis d'améliorer ce défaut. Depuis les premiers développements
de cette méthode par Osher & Sethian (1988), son utilisation s’est largement rependue pour la
simulation des écoulements diphasiques. Une illustration de cette méthode tirée de Menard et al.

(2007) est reportée sur la figure 2.7.

Figure 2.7- Simulation numérique réalisées par Menard et al. (2007) de 'atomisation d’un jet
turbulent de diesel par une méthode Level-Set; p,= 696 kg.m™; p; = 25 kg.m>; V, = 100 m.s™';
Vi = 0 m.s™". Maillage 64x64x256.

2.3- Conclusion
Différentes techniques de suivi d'interface classées en deux grandes familles, ont été
rapidement présentées dans ce chapitre. Il est important de noter que le champ d'étude traitant ce

type de probleme est tres vaste et ne peut faire l'objet ici d'une revue exhaustive. Nous avons juste

survolé les principales stratégies numériques de la littérature tout en citant les avantages et les
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inconvénients des différentes approches. Finalement, rappelons que 'approche numérique utilisée

dans le code JADIM est la méthode VOF sans reconstruction de l'interface.
2.4- Mise en équation

La formulation des équations du probleme physique abordé dans notre travail doit permettre
Iétude d’'un écoulement de film ruisselant mince, cisaillé par un écoulement de gaz chargé
d’espéces chimiques. Ces espéces vont s’absorber dans le film liquide et réagir avec d’autres
especes chimiques. Les équations qui régissent tous ces phénomeénes physiques sont les équations
de conservation de la masse, de la quantité de mouvement et de la concentration des espéeces
chimiques.

Les équations de conservations pour la phase k et pour Pespece chimique j sont écrites
suivant un référentiel absolu et suivant une description eulérienne de ’écoulement pour un fluide

incompressible et newtonien :

Equation de conservation de la masse

V.U, =0 2.2
Equation de conservation de la quantité de mouvement

0

E(pkuk)+v'(pkukuk):_vpk+pkg+v'(2/ukrk) (2.3)
Equation de conservation de I'espéce chimique j

Sk v0,Cy)=-v0,)

P MUy, P g sont respectivement la masse volumique, la viscosité, la vitesse, la pression, les
forces volumiques extérieures s’appliquant sur la phase k et 7, est le tenseur des taux de
q q k

déformation du champ de vitesse de la phase k :
TK%(VUKWTUK) 2.5)

C;\. est la concentration de I'espéce chimique j dans la phase k, J; est le flux de diffusion de

especes j dans le fluide k, D, le coefficient de diffusion de I’espece j dans le fluide k et finalement
W, est le taux de production/consommation de I'espece j.

Pour rendre compte totalement du comportement d’'un écoulement diphasique, il faut
résoudre les équations (2.2, 2.3 et 2.4) en chaque phase en tenant compte des conditions de
raccord a l'interface. Ces conditions sont :

La conservation de la masse a 'interface :
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pU;-U,)-n=p,(U,-U,)-n=T (2.0)

ou U, et p, sont la vitesse et la masse volumique de la phase k, U, est la vitesse de I'interface et I'
I’échange interfacial de masse. Cette relation traduit la conservation de la masse a la traversée de
interface. Puisque il n’y a pas d’accumulation de masse possible a I'interface, toute la quantité de
matic¢re qui sort d’une phase va enticrement dans 'autre phase.

Dans le but de savoir si le transfert d’une espéce chimique a Pinterface gaz/liquide influence
la dynamique de linterface, nous avons calculé le terme I” pour un cas d’absorption du CO, dans
une solution de soude (NzOH) (Voir Annexe B). Les résultats trouvés montrent que la valeur de I”
est trés faible, voir négligeable. Dans notre travail nous supposons alors que le transfert des
especes chimiques a interface n’a pas d’impact sur la dynamique de linterface, soit I'=0. Cette

écriture nous permet d’exprimer la continuité des vitesses normales a la traversée de l'interface :
U,-n=U,-n=U,:n 2.7)

Cette relation entraine un champ de vitesse continu dans tout le domaine de calcul

La conservation de la quantité de mouvement a I'interface :

(Pl +2u7,)-n= (P, | +2u,7,)-n=(c(V-n)=Vsc)-n 2. 8)

L’équation (2.8) correspond a ’échange interfacial de quantité de mouvement. La projection du
bilan interfacial (2.8) sur la normale N=n, a l'interface, donne une généralisation de 'équation de

Laplace pour des fluides en mouvement :
Pr— Py =(20H =V o) +n- (1) — p7,) N (2.9)

ou N désigne la normale et Vg représente le gradient surfacique. 2H = div (n) désigne la courbure

moyenne locale de Iinterface, o est la tension interfaciale. I.’équation (2.9) traduit la déformation
de linterface sous l'effet des contraintes (pression, contraintes visqueuses) exercées sur I'interface.

La projection de (2.8) dans le plan tangent « t » a I'interface met en évidence I'effet Marangoni :
Vso =n-(mr, — tp7,) -t (2.10)

Cette condition associée au raccordement des vitesses tangentielles controle le mouvement tangent
a linterface. Lorsque la tension de surface n’est pas uniforme sur une surface, a cause d’une
inhomogénéité de température ou d’une concentration non homogene de tensioactifs, il se crée a

I'interface un gradient de tension superficielle. Ce gradient est équilibré par le cisaillement des
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fluides ce qui génére leur mouvement. C’est ce qui est appelé effet Marangoni. Notons que dans le
cadre de ce travail nous considérons que l'interface est propre (pas d’'impuretés ou de tensioactifs),

ce qui se traduit par une tension interfaciale constante, soit :
Vo=0 @. 11)

Cette relation entraine la continuité des contraintes tangentielles.

La conservation et I’équilibre, thermodynamique de 'espéce chimique j a la traversée de linterface

3,

;n=J,,n 2.12)

Cpj =He,Cy; (2.13)

On note He, la constante de Henry pour lespece chimique j. La relation (2.12) traduit la
conservation de I’espéce chimique j a la traversée de l'interface, puisqu’il n y a pas d’accumulation
d’une espece chimique possible a I'interface, toute ce qui sort d’une phase va enticrement dans
lautre phase. I’équation (2.13) traduit la condition d’équilibre thermodynamique de I'espece
chimique j a la traversé de Ilinterface décrite par la loi de Henry. Globalement ces équations
indiquent que les flux sont continus a linterface alors que les concentrations des especes

chimiques sont discontinues a la traversée de 'interface.
2.5- Le code de calcul JADIM

Le code JADIM est un code de recherche développé depuis une quinzaine d'années au sein
du groupe INTERFACE de I'Institut de Mécanique des Fluides de Toulouse (IMFT). Le noyau du
code permet la résolution numérique directe (DNS) des équations de Navier-Stokes en 3D
instationnaire et incompressible ainsi que 1'équation d'advection-diffusion pour un scalaire passif
en géométries curvilignes orthogonales (Calmet (1995), Legendre (1996)). Au noyau central se sont
greffés plusieurs modules qui permettent la simulation des grandes échelles de la turbulence (LES),
le suivi lagrangien des bulles et enfin le module de suivi d'interface mobile (Benkenida (1999),
Cranga (2002), Bonometti (2005)) que nous allons utiliser au cours de nos travaux. Dans ce qui
suit, seul le module suivi d'interface mobile (ou la version VOF de JADIM) est présenté. En ce qui
concerne les spécifications techniques du code JADIM version VOF, on peut retenir que les

calculs s'effectuent avec une approche de type volumes finis. La desctription des écoulements
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diphasiques est de type Euler et se fait par un modele a un seul fluide (Benkenida (1999),
Bonometti (2005)).

2.5.1- Modéle a 1 fluide

Dans notre étude nous considérons des fluides incompressibles, non miscibles, newtoniens
et isothermes et que la tension de surface est constante. L'évolution de 1'écoulement diphasique est
décrite par les équations de conservation de la masse (éq. 2.14), de conservation de quantité de
mouvement (éq. 2.15), et par I’équation de transport du taux de présence (éq. 2.16). Le transport
des especes chimiques se fait par une équation d'advection-diffusion (éq. 2.17). L’écriture de ce
systeme d’équations sous une formulation a un seul fluide est obtenue par sommation des lois de
conservation de la masse, de quantité de mouvement et de conservation des especes chimiques, éq.
(2.2, 2.3, 2.4), dans chaque phase en tenant compte des bilans locaux aux interfaces, éq. (2.6, 2.8,
2.12, 2.13). Elles sont ensuite filtrées sur un volume caractéristique dont la taille est celle de la
cellule de calcul. Pour plus de détails sur la dérivation du modéle a un fluide, le lecteur est invité a
ce reporter a Benkenida (1999). Dans ce travail cette méme dérivation a été appliquée pour la
résolution de I’équation de la concentration. Elle est décrite d’une manicre détaillée dans le

chapitre 3. Le systeme résolu s’écrit :

V-U=0 (2. 14)
YN uvu=-Lypig+lv.Qur<Z@-nns, > 2. 15)
ot p p P

0

CF+U-VF=0 2. 16)
ot

U, P, g 1,0, o et I sont respectivement la vitesse, la pression, la gravité et le tenseur des
contraintes visqueuses, la masse volumique, la viscosité dynamique et la tension de surface. 7 est le
vecteur unitaire normal a linterface et d; est la distribution de Dirac. La définition précise de ces
grandeurs sera donnée au chapitre suivant.

Ainsi dans Papproche que nous utilisons, nous représentons I’écoulement de deux fluides
incompressibles par un modele a un seul fluide. Ceux-ci demeurent localement incompressibles
mais la densité et les propriétés physiques varient de maniere abrupte a la traversée des interfaces
en fonction du taux de présence F. La densité étant une variable extensive, nous pouvons I’écrire

comme une pondération linéaire du taux de présence :

p=Fp +1-F)p, 2.17)
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Par contre, pour la viscosité Benkenida (1999) a montré qu’il est nécessaire d’écrire différemment
la viscosité selon que l'on considére le raccord des contraintes normales ou des contraintes

tangentielles :

HiHy
Fu +Q1-F)

uy=Fu +Q=-F)u, ;5 uy=

2.5.2- Modélisation de la force capillaire

Le terme capillaite <&(V-n)ns, > est calculé avec le modéle CSF « Continuum Surface
Force » introduit par Brackbill et al. (1992). Ce terme permet de représenter la force capillaire

sous forme d’une contribution volumique. Pour étre simple la normale # est identifiée a VF /||VF||

et la distribution 79, a VF, le terme capillaire peut alors étre directement exprimé en fonction du

gradient de F':

VF
o(V-n)ns, =oV| — |VF (2.18)
v

Le probleme inhérent de cette modélisation est la génération de courants parasites (Lafaurie et al.
(1994), Scardovelli & Zaleski (1999)). En effet, les erreurs de discrétisation spatiale du terme
capillaire plus exactement du calcul du gradient de la fraction volumique F, conduisent a des
erreurs sur le calcul de la courbure et de la normale. Ces erreurs, injectées dans le second membre
du bilan de quantité de mouvement, créent des vitesses numériques qu’on appelle généralement
courants parasites. Dans le but de s’en débarrasser, différents remedes ont été proposés. La
méthode CSF propose de lisser le calcul de la fraction volumique F pour calculer la courbure et la
normale. D’autre solutions sont proposées telles qu’une correction via un gradient de pression
correcteur (Popinet et Zaleski (1999)) ou bien une écriture sous forme conservative de la force
capillaire (Lafaurie et al. (1994)). Dans le code de calcul JADIM, pour atténuer au maximum ces
courants parasites et reproduire correctement le saut de pression a 'interface, une étape de lissage
est appliquée au taux de présence F lors du calcul de la force capillaire. Le but est de rendre plus
lisse l'interface de maniére a minimiser la variation de la valeur de la courbure. Le lissage est

définit par une loi de pondération, écrite en 2D comme suit :

F -3p 41t

g +E(Fi+l,j +Fg+F Gt Fi,j—l) 2.19)

Cette procédure est effectuée uniquement pour le calcul de la force capillaire. En pratique le

nombre de lissages successifs est de 'ordre d’une dizaine. Nous verrons dans le chapitre suivant
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qu’un tel lissage pour le calcul de VF est également nécessaire pour limiter les oscillations du film a

Pinterface.

2.5.3- Discrétisation spatiale

=
B

y

Figure 2.8- Position des nceuds de pression (P), des vitesses (U, I,lV), de taux de présence (F) et
de la concentration (C).

Les équations (2.14, 2.15) sont discrétisées sur un maillage a variables décalées par une
méthode volumes finis du second ordre. Chaque facette des mailles est équidistante des points de
pression ou est également localisés le taux de présence F et la concentration des especes chimiques
C. Les variables de vitesse sont définies au centre de ces facettes et non au centre des mailles
(figure 2.8). L'avantage de ce type de maillage est la précision des calculs des flux sur les facettes
des volumes d'intégration ainsi que la qualité du couplage vitesse-pression. Ce type de maillage sur

une cellule de calcul est présenté sur la figure 2.8.

2.5.4- Discrétisation temporelle

L'avancement en temps dans JADIM est assuré patr un schéma numérique dont la précision
temporelle est d’ordre 2, les termes advectifs sont résolus par un schéma de type Runge-Kutta a
trois pas fractionnaires. Ce schéma fourni une condition de stabilité trés avantageuse CFL <+/3.
Les termes visqueux sont calculés par un schéma semi-implicite de type Crank-Nicolson, qui
permet d'assurer une stabilité inconditionnelle avec une précision d’ordre 2. Le pas de temps
numérique est calculé en tenant compte des différents criteres afin d’assurer la stabilité du calcul.
Chaque contribution explicite impose une contrainte sur le pas de temps, celles-ci sont présentées
dans le tableau 1. Il est important de noter aussi que dans le cas des maillages irréguliers, c’est le
pas de temps le plus contraignent qui est choisi, en appliquant les critéres du tableau 1 sur toutes

les mailles du domaine de calcul.
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Contribution Contrainte sur le pas de temps
Inertie At < Ax/U
Schéma explicite : At < Ax? / v
Viscosité

Schéma semi-implicite : At <o

Gravité At < ’AX/g

Capillarité At < \/(Pl + py )AXE /8 o

Tableau 1- Critéres de stabilités

Pour satisfaire la condition d’incompressibilit¢é dans le code JADIM, la méthode de
projection est utilisée, voir Calmet (1995). Elle repose sur la décomposition de Helmholtz qui dit
que tout champ de vitesse peut étre décomposé en une contribution rotationnelle et une
contribution potentielle. Le schéma d’avancement en temps permet d’obtenir la partie

rotationnelle de la vitesse en résolvant :

n,i n,i-1 ,l
% 9=-Lvp 29 + Gravité +Advection+Diffusion~+Effet capillaire (2. 20)
k P

oui représente les trois pas fractionnaires de la méthode Runge-Kutta (i=1.2 et 3). Apres ces trois

pas fractionnaires la vitesse U™ contient toute la vorticité de la solution correspondant a instant
n+1 mais n’est pas a divergence nulle. Afin d’assurer la condition d’incompressibilité, on introduit
un potentiel auxiliaire ¢ qui relie U™ a4 U™ par la relation :

U n+1 —U n,3
p—:

v ~Vg"! (2.21)

Sachant que V-U " =0, le potentiel ¢"" doit vérifier la condition :

V- iwﬁ"“ _Llyayns (2. 22)
Yo At

Une fois 'équation (2.22) résolue, le champ de vitesse a I'instant #+7 s’obtient a partir de

At
P

Iéquation : um™=ymo =y _—vy" (2. 23)

La pression P """/ est déterminée de facon a conserver le second ordre de précision en temps :

T )
P 2 — P 2 +¢n+ (2 24)
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Notons que la pression est calculée par une inversion directe (algorithme de Cholesky) pour les
cas 2D, et par une méthode itérative de type Gradient Conjugué Préconditionné pour les cas 3D

(Azaiez et al. (2003)).
2.5.5- Résolution de I’équation du taux de présence

Nous allons dans cette section présenter les grandes lignes de la résolution de Iéquation de
transport du taux de présence I, pour plus de détails le lecteur est renvoyé a Benkenida (1999),

Bonometti (2006). L’évolution de F suit I’équation :
0
EF(x,t)JrV(x,t)-VF(X,t) =0 (2. 25)

Rappelons que F représente la fraction volumique de fluide dans une maille de calcul et varie donc
entre 0 et 1 au passage de l'interface. De ce fait, il faut gérer la discontinuité du champ de F. Ainsi
comme nous l'avons expliqué dans la section 2.2.4.1, selon le schéma numérique adopté, deux
types d’erreurs numériques sont observés, diffusion ou dispersion, qui ont pour conséquence
d’étaler ou de déstabiliser 'interface. Si nous discrétisons simplement Iéquation (2.25) avec un
schéma numérique classique de type centré du deuxiecme ordre, des oscillations numériques
parasites vont apparaitre dans le champ de F autour du saut. Ces oscillations peuvent
compromettre grandement la stabilité générale du calcul car elles peuvent engendrer des valeurs
négatives de F. Il est alors nécessaire de trouver un moyen de les supprimer. Comme indiquer
précédemment, deux grandes classes de schémas sont généralement utilisées pour remédier a ces
effets. Les schémas de type WENO «Weighted Essentially Non Oscillatory » et les schémas de
type FCT « Flux Corrected Transport » développé par Boris & Book (1973). Au sein du code
JADIM c’est le schéma FCT qui est utilisé. Initialement ce type de schéma a été développé pour
traiter des problemes de choc en dynamique des gaz.

L’équation (2.25) peut s’écrite aussi sous forme conservative :

%:+V-(FV)=FV-V (2. 26)

L’équation (2.26) est résolue par un schéma issu du schéma de Zalesac (1979) qui fait partie
de la famille des schémas FCT. Benkenida (1999) a montré qu’avec un schéma de Zalesak standard
les fronts sont tres distordus et que pour obtenir un bien meilleur résultat il faut découpler la

résolution tridimensionnelle de I’équation (2.26) en trois étapes mono-dimensionnelles successives.
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Trois équations de transport monodimensionnelles sont alors résolues successivement, en
prenant comme condition initiale la solution de I'équation précédente. L’ordre des équations
change a chaque pas de temps par permutation circulaire afin de ne privilégier aucune direction. La
méthode FCT étant identique dans toutes les directions, nous allons considérer dans la suite
uniquement I’équation monodimensionnelle suivant la direction x. Cette équation est ainsi
discrétisée en :

n+l _pEn (FV)In (FV) i Vi
Friorr Py H g FHMQ @.27)

At AX AX

ou l'indice n+1 désigne le nouveau pas de temps et les indices i+1/2 et i—1/2 correspondent aux
facettes Est et Ouest de la maille de pression. En notant L=F V At/Ax le flux a travers 'une des

frontieres de la cellule de calcul, I’équation peut étre réécrite de la fagon suivante :

n+1 n n n n-1 '+}/ _Vn
FM = F, —(Li+%— i_%)JrF et 2. 28)

Les difficultés de la résolution numérique viennent du terme d’advection faisant intervenir ces flux
(L), car ces flux conditionnent le caractere dissipatif ou dispersif du schéma. Dans le cadre de la
méthode FCT, les flux L sont calculés en combinant linéairement un flux d’ordre faible I.L et un

flux d’ordre élevé LH. Cette combinaison linéaire peut s’écrire :

L', =m . LH" (1— ) )LLT‘ 2.29
i+1/2 m|+% |+% + m|+% |+% ( )
avec
+
At( |+}/ 'V ) i+l ( |+}/ 'VH}/j
LL" 2. 30

T @30

ct:
5_33( i T Fin)_@(Fuiz F 1)
HO At 840 840 2.31)
iy =ax oy L2 1 '
8 0 (F.ﬂs F—Z)_%(FiL + Fii3)

m,,,, est un coefficient compris entre 0 et 1 qui dépend de F et de ses variations. Cette méthode
permet ainsi de transporter la fraction volumique F de maniére a garder au maximum la raideur du

front. Cependant, Bonometti (2005) a montré que I'utilisation du schéma numérique sous la forme
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actuelle provoque une érosion de la raideur du front des que 'interface subit de fort cisaillement. Il
y a alors un écartement important des iso-contours extrémes, F=0,01 et F=0,99. Pour éviter cet
étalement de l'interface, la vitesse utilisée pour transporter I'interface est mise localement constante
dans la région 0<F<T7 et correspond a la vitesse de Iiso-F F=0.5 (Bonometti & Magnaudet
(2007)). Cette stratégie permet de maintenir I'épaisseur de la région de transition 0<F<7 sur trois
cellules. Bien entendu, Le champ de vitesse modifié est employé seulement pour le transport de la

fraction volumique F.

De nombreux tests de validation ont été réalisés pour valider cette méthode de résolution.
Les cas-tests typiques sont par exemple la rupture de barrage, 'onde de gravité-capilarité, les
oscillations d’une bulle pour valider le code sur des phénomenes capillo-gravitaire. Pour valider le
code JADIM sur des problémes d’écoulements diphasique pour lesquelles les effets visqueux
jouent un role central, des cas comme I’écoulement de poiseuille diphasique ou bien la
sédimentation d’un réseau de sphéres ont été réalisés. D’autres cas-tests peuvent étres cités aussi
comme I’ascension d’une bulle isolée dans un liquide initialement au repos ou la coalescence de
deux bulles. Pour plus de détails le lecteur est invité a ce reporter a Benkenida (1999), Bonometti

et Magnaudet (2007), Bonometti (2005).

Afin de compléter cette liste de cas tests de référence, les résultats numériques du
mouvement d’un film liquide sous leffet de la gravité ont été comparés aux solutions analytiques
correspondante. Les comparaisons qui sont trés bonnes (écart inférieur a 1%) sont présentés dans

les chapitres 3 et 4 consacrés au transfert entre ces films et une phase gazeuse.
2.5.6- Algorithme du code de calcul JADIM

L’algorithme général du code JADIM est présenté sur la figure 2.9. A noter que sont également

reportées les étapes correspondant aux calculs du champ de concentration (cf chapitre 3).
2.6- Conclusion

Ce chapitre a été consacré a la description du code JADIM qui a été utilisé dans le cadre de
ce travail. Il est composé de deux parties. Dans la premicre partie nous avons présenté les
différentes méthodes numériques mises au point pour le suivi d’interface. Ensuite dans la seconde
partie nous avons décrit approche VOF sans reconstruction d’interface implémentée dans

JADIM.

47



Yacine HAROUN Chapitre 2 : Présentation de "approche numérique utilisée et du code JADIM

Nous rappelons que le module transport réactif des especes chimiques a été développé au
cours de nos travaux pour Iétude du transfert de masse réactif gaz/liquide. Dans le chapitre
suivant, nous allons décrire d’'une maniére détaillée la procédure qui permet d’établir ’équation de
conservation des espéces chimiques sous la forme du modéle a un fluide. Cette procédure sera
suivie d’un éclairage sur la formulation utilisée pour introduire la loi d’Henry pour le calcul de la
concentration d’équilibre des especes chimiques a linterface et de nombreux cas tests de

validation.
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On connait Un, Po-1/2 Fa Cpn

Boucle
en temps

A

»

A4

On résout ’équation du taux de présence

O FLV.VE=0
ot

v

= ! connue

On calcul les propriétés physiques du fluide
n+l n+l n+1 n+1/2  n+l/2 n+l/2
S 0" g D e 5" TS D

l:

/

\_

On résout I'équation de quantité de mouvement et

I’équation d’advection-diffusion de la concentration :

vV nk —V n,k-1 1 n_l .
9 :_(ak +ﬂk)—VP 29 +adv. +grav. +diff. +cap.
Aty P
n,k n,k-1
C,"™ -C; B . o
9 = Advection + Diffusion
At,

~

Boucle
Runge-Kutta
k=123

)

k n,k
Ve,

n,3
=) \/ "3 CJ- connues.

On résout la pseudo équation de poisson :

lv¢n+l :iv'vnlg : an+l _Vn,S :_v¢n+l
o At At
nis =
_ n+1 n+l _ n+1,0 _ n,3
P 2=P 24+¢™; C;"=C;,""=C;

1
n+=

1 n+1
) " ,C; P 2 connues.

Figure 2.9- Algorithme du code JADIM
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Chapitre 3 : Résolution de ’équation de conservation

des espéces chimiques dans une approche Volume Of

Fluid « VOF »
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3.1- Introduction

Depuis les années 20, de nombreuses études théoriques et expérimentales ont été réalisées
dans le but de comprendre et de modéliser le transfert de masse réactif gaz-liquide (Whitman
(1923), Higbie (1935), Danckwerts (1970), Tavares da Silva (1967)). Elles ont initiée une littérature
abondante (expériences, modélisation, corrélations empiriques et semi-empirique ...). Cependant,
la plupart des travaux sont basés sur des parameétres ajustables ou des solutions théoriques basées
sur des hypotheses simplificatrices qui ne prennent pas en compte toute la complexité des
phénomeénes de transfert de masse (réaction chimique détaillée, hydrodynamique complexe).
Récemment, avec le développement des méthodes de suivi d’interface (voir chapitre 2), la
perspective d’une investigation directe du transfert de masse réactif avec ’écoulement diphasique
est devenu possible. Par cette approche, la prédiction du transfert de masse peut étre envisagée de
maniere simultanée avec celle de ’hydrodynamique des phases et de la déformation de la topologie
de l'interface gaz-liquide. II est ainsi possible de mesurer directement a linterface le flux échangé

entre les deux fluides.

Au cours de ces dernieres années, de nombreuses équipes se sont intéressées a I'utilisation
des méthodes de suivi d’interface pour étudier le transfert de masse dans des écoulements
diphasiques a interface déformable. Cependant, a notre connaissance, les études réalisées se sont
restreintes au transfert sans réaction chimique. L’'une des premieres investigations dans ce contexte
est celle réalisée par Ohta & Suzuki (1996) qui ont utilisé une approche VOF pour étudier le
transfert de masse dans des gouttes, appliqué aux procédés d’extraction. Ils ont rapporté que le
transfert de masse dépendait significativement des propriétés physiques des phases et que
I’évolution de la concentration était fortement connectée a la topologie de I’écoulement. Sato et al.
(2000) ont utilisé une méthode de suivi de front pour réaliser des simulations tridimensionnelles
d’une goutte en mouvement avec transfert de masse. Ils ont reporté un bon accord avec des
corrélations empiriques pour des faibles nombres de Schmidt. Davidson & Rudman (2002) ont
utilisé une méthode VOF pour étudier le transfert de masse dans des bulles en ascension et un bon
accord entre les calculs et les solutions analytiques a été obtenu. Notons cependant que ces
investigations se sont restreintes au simple cas ou la concentration de I'espéce chimique est
continue a la traversée de linterface sans tenir compte de I’équilibre thermodynamique des
concentrations a I'interface qui peut se traduire par un saut de concentration a l'interface (équation
2.13). Plus récemment, en considérant ’équilibre thermodynamique des especes chimiques a la

traversée de I'interface, Bothe et al. (2003) ont simulé le transfert de 'oxygene d’une bulle en
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ascension dans une solution aqueuse avec une approche VOF. Avec la méme méthode Onea
(2000) a étudié le transfert de masse dans un écoulement a bulles dans des micro-canaux. Avec une
méthode Level Set, Chao Yang & Zai-Sha Mao (2005), ont simulé le transfert de masse d’une
goutte dans un liquide, les deux liquides étant non miscibles. L’avantage de ces investigations est
qu’elles tiennent compte de I'équilibre thermodynamique des especes chimiques a Iinterface
gaz/liquide. En revanche, ces méthodes manquent de rigueur quant il s’agit de calculer un flux de
transfert local continue a interface gaz/liquide.

Dans ce chapitre, nous présentons la méthode numérique développée pour traiter des
problemes de transfert de masse réactif, avec une approche Volume Of Fluid. Dans cette
méthode, ’équation de conservation des especes chimiques est résolue en étant couplée avec les
équations de Navier-Stokes et ’équation du taux de présence. La prise en compte de la solubilité
des especes chimiques est résolue avec une modélisation originale, utilisant la méthode a un seul
fluide et la loi de Henry avec un coefficient constant. Notons que notre méthode est différente de
la méthode de Bothe et al. (2003) et Onea (2000) dans le traitement de la discontinuité de la
concentration due a la solubilité. En effet, dans la méthode de Bothe et al. (2003) et Onea (2000),
le traitement de la discontinuité de la concentration a Iinterface est réalisé en considérant un
nouveau scalaire défini par C¥*=C, dans le liquide et C*= He C dans le gaz, ou He est la constante
de Henry. Cette nouvelle variable C* est par définition continue a l'interface. Ainsi, la difficulté liée
au traitement numérique de la discontinuité de la concentration est évitée. Cependant
I'inconvénient majeur de cette transformation est que la continuité du flux de concentration a
I'interface n’est plus respectée. Il est donc tres délicat de déterminer précisément le flux transféré a
I'interface, ce qui est Pobjet principal de notre travail. Dans 'approche que nous avons développée,
la continuité du flux de masse a la traversée de 'interface est bien respectée et la discontinuité de la
concentration a I'interface gaz/liquide est résolue a pattir des variables primitives.

Ce chapitre sera structuré comme suit. Dans un premier temps, la procédure développée
dans cette thése qui permet d’établir 'équation de conservation des especes chimiques sous la
forme du modéle a un fluide sera exposée. Cette présentation sera suivie d’un éclairage sur la
formulation utilisée pour introduire la loi de Henry pour le calcul de la concentration a I’équilibre
des especes chimiques a I'interface. Nous nous attacherons particulierement, au-dela des équations,
a mettre en évidence les hypothéses qui sont a la base des différents passages délicats des
démonstrations. Enfin, une série de tests est présentée permettant de valider I'approche

développée dans ce travail.
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3.2- Equation de conservation des espéces chimiques « écriture phasique »

I’équation phasique de conservation de I'espece chimique j dans la phase & (£=L, pour la
phase liquide et £=G pour la phase gaz) décrivant le transfert de masse par advection, diffusion et

par réaction chimique pour un fluide incompressible et newtonien s’écrit :
oC.
ik _
N +V(Ukcj,k)——v(31,k)+wj,k (3. 1)

Jiy =—-DyVCy (3.2

Avec :

C, : la concentration de espece chimique j dans la phase k

Ji le flux de diffusion de I’especes j dans la phase k exprimé selon la loi de Fick, €q.(3.2).
D, : le coefficient de diffusion de I'espece j dans la phase k.

Wi, : le taux de production/disparition de I'espece j dans la phase k.

Si Pespece chimique j est consommée par la réaction chimique le terme source W, est négatif
et si 'espece est produite le terme W, est positive. Dans les procédés de traitement de gaz acides,
lorsqu’un composé dissout dans la phase gazeuse s’absorbe dans la phase liquide, ce dernier est
souvent associé a des réactions chimiques dans la phase liquide. Dans le cas spécifique du procédé
de captage du dioxyde de carbone (CO,) aux amines, le solvant généralement utilisé est la mono-
¢thano-amine (MEA), voir Danckwerts (1970). Nous verrons que la réaction chimique en phase
liquide permet alors d’augmenter le gradient de concentration de I'espéce chimique traitée a
Iinterface gaz/liquide et donc d’augmenter le flux d’absorption. Pour une réaction chimique

irréversible du deuxiéme ordre, le terme source s’écrit :

Wik =#K,CpiCoi (3.3)

ou k,, est la constante de vitesse de réaction dans la phase k. Les conditions de saut a la traversée

d’une interface s’expriment par :

D3, =0 (. 4)
k
i He; =Cjg (3.5)

avec Cij’L la concentration de I'espéce j a I'interface coté liquide et Cii,G la concentration de I'espéce j

a I'interface coté gaz. He; est la constante de Henry pour 'espece chimique j.
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La relation (3.4) traduit la continuité du flux de diffusion moléculaire de 'espéce chimique j a
la traversée de l'interface. Puisqu’il n’y a pas d’accumulation de matiere possible a I'interface, toute
la quantité de maticre qui sort d’'une phase va entiérement dans l'autre phase. L’équation (3.5)
traduit la solubilité des espéces chimiques dans la phase liquide. Physiquement cette relation donne
la concentration du corps A a linterface coté liquide lorsque le liquide est en équilibre
thermodynamique avec le gaz A a une température et une pression données. Pour un composé
donné, les conditions thermodynamiques d’équilibre sont obtenues lorsque les potentiels
chimiques sont les mémes dans les deux phases. Avec des hypotheses simplificatrices (température
et pression constantes, gaz parfait, liquide idéal), I'équilibre entre phases est décrit par la loi de
Henry (éq. 3.5) a linterface. Il existe plusieurs fagon d’exprimer la solubilité d’un gaz dans un
liquide selon les unités utilisées pour exprimer les concentrations des espéces chimiques j. Les
différentes formulations utilisées pour exprimer le nombre de Henry peuvent étres trouvées dans
Roustan (2003), Sander (1999). La figure 3.1 représente les valeurs du nombre H=7/He pour
quelques especes chimiques en équilibre dans ’eau. Nous constatons que la solubilité peut prendre
différentes valeurs selon le composé chimique considéré. Nous pouvons tirer de la valeur du
nombre de Henry quelques informations utiles sur le mode de transfert. Dans le cas des especes
chimiques peu solubles dans ’eau comme le dioxyde de carbone CO, ou oxygene O,, lorsque le
transfert n’est pas accompagné d’une réaction chimique, la résistance au transfert est localisée coté
liquide et la résistance au transfert dans la phase gazeuse est négligeable. En revanche pour les
especes chimiques trés solubles dans I'eau comme l'acide chlorhydrique (HCI), la résistance au

transfert est localisée dans la phase gazeuse.

§ Cy T =
- v B a - 3 3
8% . f.3 & 283 & S
tes o877l 2 ¢ g7 4 g g 8 e
1 R I O O O | IR | | | |
| I | [ I | I I I I I | I | I I I I
102 10" 10 10® 10> 10! 10 10" 10" 10"

: Volatility H Solubility :

Figure 3.1 - Valeurs de I'inverse du nombre de Henry (H=1/He) pour la solubilité¢ de quelques
especes chimiques dans I’eau, Sander (1999)
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3.3- Equation de la concentration diphasique

L’objectif de la formulation «a un fluide » est d’avoir une seule équation (de conservation de la
masse, de quantité de mouvement et de conservation de la concentration des especes chimiques)
valable dans tout le domaine, c'est-a-dire quelque soit le fluide présent. Ces équations intégrent
donc les conditions de saut a linterface. Pour arriver a cette formulation, il faut introduire les

grandeurs diphasiques qui seront résolues :

C=> xCx (3. 6)
D:ingk 3.7)
w =§k:;(kwk 3.8
U= Zk:;(kuk (3.9)
J =Zk:;(kak (3. 10)

La distribution Y, (x,t) est introduite, pour renseigner de la présence de chaque phase k, , J.Fabre &
D.Legendre (2000):

- Xi(x,5)=1 sila phase k est présente au point x a 'instant t

- X (x,t)=0 sinon.

Les propriétés évidentes de y, sont :

- Zx(xn=1
- Xi)(j:1 SWES
- =0 si i#

Compte tenu des propriétés de x, et de la définition des grandeurs diphasique nous avons la

propriété suivante :

UC=>" % CuU, (3. 11)
k

Comme Y, (x,t) est attachée au fluide k, sa dérivée suivant le mouvement de Iinterface est nul. En
d’autres termes, en un point donné de I'espace la fonction indicatrice Y, ne varie que si 'interface

passe en ce point, ce qui est traduit par :

AR 4V, Vg, =0 (3. 12)
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Avec 17, est la vitesse locale de propagation de linterface. Par ailleurs, la fonction indicatrice

vérifie la propriété suivante, J.Fabre & D.Legendre (2000) :
V. =-NJ, (3.13)

ou N, est la normale unitaire a I'interface sortante de la phase k et 0, est la distribution de Dirac

attachée a linterface. Pour étendre ’équation phasique (3.1) sur tout le domaine de manicre a
obtenir I’équation pour les grandeurs diphasiques, nous multiplions ’équation (3.1) par la fonction
indicatrice de phase Y, et nous sommons par la suite sur les deux phases. Nous établissons ainsi un
systeme d’équations unique pour le mélange diphasique. C’est ce qui est appelé « modéle a un
fluide ». L’écoulement des deux phases apparait alors comme un mélange diphasique ou les
grandeurs physiques (masse volumique, coefficient de diffusion ...) sont variables. Dans ce qui
suit, pour alléger I’écriture nous ne considérons qu’une seule espece chimique et nous ne ferons

plus apparaitre I'indice j. En appliquant y, a ’équation (3.1), on a :

oCy
Xk X ot

La permutation de Y, avec les opérateurs spatiaux et temporels donne en tenant compte de (3.12)

et (3.13) :

+v-(Uka)=—v-(Jk)+ij (3. 14)

0 0
5(Cklk)+V'(chkuk)_ck(%+uk ‘Vlka_v'(ﬂ(ka)JerVZk + 1 W, (3.15)

Les vitesses normales et tangentielles étant continues a la traversée de linterface (U,=1"),

I’équation (3.15) se simplifie alors sous la forme :

0
E(Cklk)—i_v'(ZkaUk):_v'(Zk‘]k)'i' WV + Wy 3. 106)

Les grandeurs phasiques (D,, U,, C, ...) ne sont définies que si la phase k est présente au point
d’observation. Pour arriver aux grandeurs diphasiques (3.6)-(3.10), il est nécessaire de sommer

I’équation (3.16) sur les deux phases (Gaz et liquide) en tenant compte des bilans aux interfaces.

%(ZZKCKJ-’_V'(Zlkckukj:_v'(zzk‘]k]"_Z‘]k 'nk5| +szWk (3 17)
k k K X =

Le terme J, -N0, correspond a Iéchange interfacial de masse entre les phases par diffusion

moléculaire et vérifie la relation locale de saut (3.4). L’équation (3.17) devient alors :
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%[szijJrv'[szckUk]:_v'(z}(k\]kj+z}(kwk (3. 18)
k K K K

La difficulté est maintenant d’exprimer le flux diphasique | en fonction des grandeurs diphasiques

calculée, soit C = Z 2Cy et D= z 2Dy . En utilisant les propriétés de distribution y,, le flux de
K k

diffusion moléculaire J s’exprime :

J :Z}(k‘]k :_Zﬂ(kaz}(kVCk :_(ZlkaJ(V(z}(kaJ_ZCkVZkJ (3.19)
k k k k k k

Soit :

J =—D{VC—ZCK -nka,J (3. 20)
k

Le flux supplémentaire ‘D=—chk -n, 8, localisé a linterface dans I’équation (3.20) et qu’on ne
K

retrouve pas dans les équations d’advection-diffusion classiques vient de la discontinuité de la
concentration a la traversée de I'interface imposée par la loi de Henry. Ce terme disparait si les
concentrations sont égales a l'interface. C’est ce qui se passe par exemple pour I’équation de la
température car celle-ci est continue a la traversée d’une interface.

L’équation de conservation de la concentration diphasique se met finalement sous la forme :

%+v-(uc)=v-(DVC+q>)+w (3.21)
Cette équation différe donc des équations advection-diffusion classiques pour un fluide

monophasique par la présence du flux supplémentaire CI):—DZC,( -nS, localisé sur linterface.
k

Comme nous le verrons par la suite, la résolution correcte de ce terme est essentielle car elle assure
le saut de concentration imposé par I’équilibre thermodynamique des especes chimiques a

I'interface (loi de Henry).

L’équation de conservation des espeéces chimiques écrite sous la forme (3.21) contient des
grandeurs discontinues. Cependant, dans approche VOF, la discrétisation des équations induit
une épaisseur numérique de I'interface dans laquelle les grandeurs diphasiques sont décrites d’une
maniere continue. Le formalisme classique permettant de mettre en évidence les effets de

I’épaississement de 'interface sur ’équation (3.21) consiste a appliquer un filtrage spatial.

58



Yacine HAROUN Chapitre 3 : Résolution de I’équation des espéces chimiques dans une approche VOF

3.4- Filtrage de ’équation de conservation des espéces chimiques

Le filtrage spatial associé¢ a la discrétisation des équations peut étre caractérisé par opérateur G

qui vérifie les conditions suivantes :
GU—ﬂZO;.WU—Mmél

Si v est le volume caractéristique du filtre dont la taille est de Pordre de celle des cellules de calcul,

la valeur filtrée de la fonction caractéristique Y, s’écrit :
ROt =) = [ G X) 7 (X )X

ou la fonction F, (x,2) est la fraction volumique occupée par la phase k calculée numériquement. A
noter que cette variable est traditionnellement notée C dans la littérature, choix que nous n’avons
pas fait pour éviter toute confusion avec la concentration. Elle est aussi appelée selon les auteurs
taux de présence, fraction volumique ou fonction couleur. Dans une approche de type volumes
finis, la fonction F, (x,7) renseigne sur le taux d’occupation de la phase k dans une cellule de calcul
comme nous l'avons illustré sur la figure 3.2. La distribution Y, qui est définie partout dans I'espace
physique, n’est calculée qu’en un nombre discret de points. La représentation discréte de y, a 'aide

de F se traduit par un épaississement numérique de l'interface.

0=1. %= Discrétisation numérique I 1

v

< Filtrage spatial G

V B0 7 ’ 095
v ’ ‘.1.‘

Fe () = [G(x=x) 7, (x )ox o

~
-

F+F,=1

VF, =<_ nk5|> 0 0 0 0

Figure 3.2- Description numérique des deux phases - A gauche : fonction indicatrice de phase y,.
— A droite : Fonction taux de présence de phase F.

Il est possible de traduire les propriétés de la fonction indicatrice Y, en propriétés de la fraction

volumique F,. Cependant, quelques propriétés (exemple: le produit) ne peuvent pas étre
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transposées a I, dans les cellules ou linterface est présente. Pour plus de détails sur les propriétés

de F et les propriétés du filtrage nous renvoyons le lecteur a Benkenida (1999).
3.4.1- Filtrage des champs phasiques
Le filtrage d’une variable ¢, peut étre défini par :
Fe(de) = (2iedh) = [ GO=X) (X, D (X Dy (3.22)
v

Dans une approche de type volume fini, la valeur filtrée <¢ > peut étre interprétée comme la
moyenne volumique de la grandeur ¢, dans la cellule considérée. En appliquant ce filtrage, les

grandeurs diphasiques (égs. 3.6, 3.7, 3.8, 3.9, 3.10) filtrées s’écrivent :

(€)= R (C)=F {CL)+Fs(Cq) (3. 23)
(Dy=Y F (D) (3. 24)
W)y =>"F W) (3.25)
Uy=>FU,) (3. 26)
(3)=> R (3. 27)

Ce sont les grandeurs qui sont résolues numériquement. L’écriture correcte de I’équation
correspondante a résoudre n’est pas immédiate compte tenu des propriétés du filtrage. Il n’y a
notamment pas correspondance en général entre le filtrage d’un produit et le produit des filtrages.
Par exemple(UC) = (U)C). L’égalit¢ n’est vérifiée que si au moins 'une des grandeurs est
constante a I'échelle du filtrage. En d’autres termes, utiliser I’égalité (UC) =(U)C) revient a
négliger les fluctuation de sous maille (Benkenida (1999)). C’est ce qui a été fait pour obtenir le
systeme Navier-Stokes présenté au chapitre 2 et c’est ce que nous ferons pour obtenir I’équation
vérifiée par <C>.

Compte tenu de la commutativité de l'opérateur du filtrage avec les dérivées spatiales et

temporelles, I’écriture filtrée de équation (3.21) s’écrit :

%+v-(<u><c>)=—v-(<~l>)+<w> (3.28)

Pour pouvoir résoudre cette équation, il faut exprimer <J> en fonction des grandeurs résolues

<C> et <D>. Le filtrage de J s’écrit :
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(3) =~(D)(V(C) +()) (3. 29)

Compte tenu de la relation a linterface entre les concentrations et du choix de la normale n=n, =-

ng (cf chapitre 2), le filtrage du flux additionnel ® se met sous la forme :
(D) = —<D><ZCk N, > =—~(D)(1-He)C_ng,) (3. 30)
k

Ce terme est semblable au terme exprimant le saut capillaire qui apparait dans I’équation de
conservation de la quantité de mouvement. En s’inspirant de I'approche de Brackbill (1992) qui
consiste a exprimer volumiquement le terme capillaire localisé sur 'interface, nous écrivons <d>

sous la forme :

(®) =(D)(1- He}C_)VF (3. 31)

A partir de Péquation (3.23) combinée avec la relation de Henry et F=F =1-F, il est possible

d’exprimer <C,> en fonction de <C>:

c)-— L)

" F+He(l-F)

Finalement, ’équation a résoudre pour <C> prend la forme suivante :

IE) L. (UXC))=V - (DIV(C) +(@))+ W) (.32)
_ o] (©-He
Avec: (@)= <D>{—F N He(l— F)VF}

Dans la suite du document cette équation sera écrite sans 'opérateur de filtrage <> pour en
simplifier I’écriture.

Cette relation établit une équation de conservation unique d’une espéce chimique pour le
mélange diphasique. On résout ainsi dans le mélange diphasique une équation unique ou les
grandeurs physiques sont variables (coefficient de diffusion, concentration ...). Le terme original
<®> a pour origine le saut de concentration a Iinterface. La loi de solubilité (loi de Henry) est
transformée en un flux de solubilité. Par ailleurs, lorsque le nombre de Henry est égal a 1, le terme
de solubilit¢ <@> devient nul (<®>=0) et P'évolution de la concentration a linterface est
continue. Dans cette situation 'équation (3.32) devient une équation de conservation standard sans

solubilité.

61



Yacine HAROUN Chapitre 3 : Résolution de I’équation des espéces chimiques dans une approche VOF

3.5- Vérification de la formulation du flux additionnel <d> pour une discrétisation

de type volumes finis

Le but de cette section est d’'une part de vérifier que la formulation développée pour
introduire la solubilité ne produit aucun terme source dans une discrétisation de type volumes
finis. Et d’autre part de vérifier que la continuité des flux a I'interface est bien respectée. Nous
considérons une solution académique controlée par la diffusion unidirectionnelle stationnaire
d’une concentration C de part et d’autre d’une interface. Il n a y a pas de réaction chimique. Le

robléme étant stationnaire et au repos <U>=0. [.’équation a résoudre (3.32) devient :
p p q

V-(DVC +®)=0 (3.33)
ou lécriture de lopérateur de filtrage est maintenant supprimée pour alléger Iécriture. En

introduisant 'expression de @ ce bilan s’écrit :

C(1-He)

V.(DVC-D———
F +He(l-F)

=0

A Déquilibre, la conservation de ’équation (3.32) écrite dans chaque élément de volume 4v induit
que la relation (3.33) est a satisfaire dans chaque élément de volume dv. Ceci n’est vérifié que si :

[(v:[ove+a)do=0 (3. 34)

1
Dans I'approche volumes finis, les termes de divergence sont transformés en terme de flux. En

appliquant le théoreme de la divergence de Gauss, ’équation (3.34) devient :

J.n-(DVC+CD)dS =0 (3. 35)

ou # est le vecteur unitaire normale a la surface dS. Nous allons discrétiser cette équation en
considérant la situation illustrée sur la figure 3.3. Afin de simplifier, interface est horizontale et
parallele au maillage. Elle traverse la cellule P a une position quelconque localisée par la distance h
a la surface sud de la maille. On note N la cellule nord et S la cellule sud. Le maillage est régulier et

le pas d’espace est noté Ax.

Le taux de présence I dans la cellule traversée par I'interface vaut :

F- (3. 36)

62



Yacine HAROUN Chapitre 3 : Résolution de I’équation des espéces chimiques dans une approche VOF

AX

—>

F=0
AX Ne P north face for the cell P

e

Pe

F=1\

SO

™ Interface

south face for the cell P

Figure 3.3- Discrétisation du domaine

En utilisant I’équation (3.23), la valeur de la concentration dans la cellule traversée par Iinterface

est:

C=C.F +(1—F)CG=CL%+[1—%jCG (3. 37)

La combinaison de I'équation (3.37) avec la loi de Henry nous permet d’écrire :

cch{Al+[1—ine} (3. 38)

X AX

La vérification du bilan (3.35) nécessite le calcul des grandeurs VC et @ sur les facettes de la
cellule. Le gradient de concentration sur la facette sud calculé avec la discrétisation centrée utilisée

dans le code JADIM, s’écrit en fonction des concentrations dans la maille P et de la maille S :

VCSUD _ Cp -Cs :iCL{[L_ljJr(l_L)He} (3. 39)
AX AX AX AX

Apres simplification, (3.39) devient :

vC D :%(—%Jrlj(He _1) (3. 40)

A [N SUD « : SUD SUD SUD
De la méme maniere, nous calculons le terme @~ a partir de C P VEY et FP.

Nous avons : VF P =[l—1ji ;. F3P =1(1+1J (3. 41)
AX AX 2\ Ax
cow _CFC G (l+1j+ He(—lﬂ) (3. 42)
2 2 | Ax AX
SUD (4
Soit, psw __p__CP(-He) (3. 43)

FS 4 Helfl— F°°)
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Finalement, par substitution de (3.41) et (3.42) dans (3.43) nous trouvons :

OSSP = —D%[—Al+1J(He -1) (3. 44)
X X

Nous trouvons finalement que I'équation (3.35) est bien vérifiée sur la facette sud puisque :

DVCP + %P =0 (3. 45)

De la méme facon, il est aisé de montrer que sur la facette nord la relation (3.35) est égualement
vérifiée :

D VCNRP + @NORP =0 (3. 46)

Ce petit calcul a permis de montrer sur un cas simple la consistance du terme @ qui est apparu
dans I’écriture de I’équation a résoudre pour la conservation de la concentration des especes
chimiques. Nous constatons également que dans cette situation I’équilibre est respecté quelque soit
la maniére dont est calculée D puisqu’il n’a pas été nécessaire de le discrétiser. Nous reviendrons

sur la discrétisation de D dans la section (3.8).

3.6- Test illustratif

Afin dillustrer leffet du terme original <@> sur I’évolution de la concentration, nous
considérons le cas de diffusion unidirectionnelle d’une concentration C dans un domaine [0, 1]
avec C(0)=0, C(1)=1 et D./D,=10. L’interface est localisée 2 x=0.5. Le saut de concentration a
I'interface est calculé avec différentes valeurs du coefficient de Henry, a savoir He=1; 0,1 et 10. Le
domaine est discrétisé par 150 cellules.

Les figures 3.4 (a) et (b) comparent la solution numérique a la solution exacte de ce
probleme. Notons que pour He=7 la solution est équivalente a une diffusion unidirectionnelle sans
tenir compte de la solubilit¢é (P=0). Nous constatons un tres bon accord entre les résultats
numériques et la solution exacte, section (cf 3.11.5). De plus, le saut de concentration a l'interface
généré par le terme @ est bien respecté. Lorsque le terme @ n’est pas pris en compte D=0, soit

He=1, la concentration devient continue a I'interface.
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Figure 3.4- Profil de concentration normal a I'interface pour différentes valeurs du nombre de
Henry : (a) He=0,7 ; (b) He=10. Comparaison entre la solution numérique avec le terme @ (O),
sans le terme @ (He=7) (<>) et la solution exacte (-).

3.7- Calcul du coefficient du transfert a ’interface

Pour caractériser le transfert de matiere au niveau d’une interface gaz-liquide, un coefficient
local de transfert de mati¢re £; en phase liquide, ou £ en phase gazeuse, est généralement défini.
Dans notre travail, ces derniers sont calculés numériquement en utilisant le flux de diffusion et de

solubilité a l'interface (iso-contour F=0.5) de la maniere suivante :

kL,G ACL,G = [_ (DVC + CD)' n] iso—contour F=0.5 (3 47)

De I’équation (3.47), les coefficients de transfert de masse numériques locaux coté gaz (G) et

liquide (L) s’écrivent :

K _ [_ (D VC+ (D) n]iso—contour F=0.5 (3 4—8)
e o ACL,G,Iocale .

L’indice /ocal signifie que la grandeur est locale. AC, . représente une échelle caractéristique de
concentration responsable du transfert. Elle est égale a la différence entre la concentration locale a
I'interface (C iso-contour F=0.95 pour le liquide et C iso-contour F=0.1 pour le gaz) et une
concentration de référence loin de I'interface (proche de la paroi pour le liquide, et loin de
Pinterface Cg o pour le gaz). n est la normale unitaire a l'interface. En situation bidimensionnelle,

les coefficients de transfert moyennés sur une longueur de l'interface A sont définis par :
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1 A
kL,G = zjkL,G,local da (3' 49)
0

Les coefficients de transfert locaux sont calculés d’une maniére dimensionnelle dans le code
JADIM, cependant les résultats sont présentés sous une forme adimensionnelle, par les nombres

de Sherwood locaux c6té gaz et liquide :

kL,IocaIdL kG,IocaIdG

ShL,Iocal :D— 5 ShG,Iocal :D— (3' 50)
L G

Avec d, d, des longueurs caractéristiques et D, , D les coefficients de diffusion c6té liquide et gaz.

Le calcul des flux a I'interface nécessite la détermination de la normale n. Celle-ci est calculée
pat n=VF comme pour le terme capillaire. Il est bien connu que la variation de la fraction
volumique F génére des erreurs parasites (courants parasites) pour le calcul du terme capillaire qui
proviennent du calcul de la normale. Nous avons constaté que la discrétisation de VF dans le
calcul du flux @, conduit également a de tels effets parasites. Ces flux parasites conduisent a une
mauvaise estimation du coefficient de transfert. Dans le cas d’'une interface parfaitement plane et
paralléle aux lignes du maillage, la normale est obtenue d’une maniére exacte avec VE. Dans ce cas
particulier le calcul du flux ne présente aucun comportement parasite. Par contre dans le cas d’une
interface courbe des flux parasites se manifestent.

Pour illustrer ce probléme, considérons le cas du transfert de masse a la surface d’'un film
laminaire s’écoulant le long d’une paroi verticale pour un fort rapport de diffusivité. I’épaisseur du
film a 'entrée est supérieure a épaisseur d’équilibre (figure 3.5), de sorte que I'interface est courbe.
En effet, sous I'effet des forces d’inertie, de gravité et de viscosité, I’épaisseur du film liquide va
diminuer jusqu’a atteindre I’épaisseur d’équilibre. L’interface gaz/liquide est ainsi courbée dans la
région d’établissement du film. Les nombres adimensionnels du probléme sont reportés dans le
tableau 3.1. Le domaine de calcul est rectangulaire de longueur I.=30H, voir la figure 3.5. Comme
conditions aux limites, nous imposons en entrée un débit massique liquide Q, =p,; U, e et un débit
massique gazeux Q;=p;Us(H-¢). U, Ug sont respectivement la vitesse d’injection moyenne dans
la phase liquide et gazeuse. Une condition de type sortie libre est imposée sur la frontiere sud. Sur
les frontieres Est et Ouest nous utilisons une condition de paroi. Concernant les conditions aux
limites pour la concentration, celle-ci est directement imposée a I'entrée de la phase gaz et sur la
frontiere ouest C*=(C -C" )/ (C,-C",;)=1 ainsi qu'a a I'entrée de la phase liquide ou C*=0. ',

et C' . sont les concentrations imposées a entrée liquide et gaz. Sur les fronti¢res Est et Sud, des
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conditions de type flux nul et sortie libre sont appliquées respectivement. La simulation a été

réalisée avec une résolution de 200x200 cellules.
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Figure 3.5- Schéma descriptif. Champ de fraction volumique F et champ de vitesse

Tableau 3.1- Nombres adimensionnels

Sc;. Re; Reg He Dg/D,
1,14 350 390 0,5 1000

L’évolution du nombre de Sherwood local c6té liquide est représentée sur la figure 3.6 (a) en
fonction de la distance par rapport a entrée. Au regard de la figure, d’'importantes fluctuations
sont observées dans ’évolution du profil du Sherwood local. Avant d’entrer plus en détail dans la
solution adoptée pour remédier a ce probléme, notons que bien que plusieurs auteurs aient utilisés
I'approche VOF pour étudier le transfert de masse dans des écoulements diphasiques a interface
libre, nous ne trouvons pas d’étude relatant ce type de probleme.

La solution que nous avons retenue s’inspire du traitement des courants parasites générés par
la discrétisation du terme capillaire, voir chapitre 2. Pour atténuer au maximum ces fluctuations et
calculer correctement le coefficient de transfert, une étape de lissage classique est appliquée au taux
de présence Flors du calcul du terme de solubilité ®@. Typiquement pour un maillage 2D régulier,

le lissage est défini par la loi de pondération suivante :

3F-- 1

F ftisss el +E

(Fi+l,j +FR+ Rt Fi,j—l) 3.51)
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Nous utilisons alors la fraction volumique lissée pour calculer le terme :

C(L-He)
O = _D|: VFlissée:|
Flissée + He(l_ Flissée)

Le résultat obtenu apres 8 lissages successifs est représenté sur la figure 3.6 (b). Le résultat obtenu
apres le lissage de la fraction volumique F est nettement meilleur méme si des petites fluctuations
persistent. Nous verrons dans la section suivante la stratégie adoptée pour améliorer le calcul du
coefficient de transfert et atténuer les fluctuations résiduelles. A noter que lintensité des flux
parasites croit avec le rapport des diffusivités. Dans la suite du travail 8 lissages seront utilisés.

I ne reste pas moins que cette méthode n’est pas a priori sans conséquences sur la précision
du calcul du flux de masse a I'interface. En effet, le fait de lisser la fraction volumique dans le
calcul du flux va introduire un épaississement artificiel de I'interface sur plusieurs cellules de calcul.
Cet étalement de linterface peut introduire des erreurs dans lestimation du flux et de la

concentration. Cet aspect est traité dans la section 3.10.
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Figure 3.6- Evolution locale du Sherwood liquide en fonction de la distance d’exposition. (a)
résultats obtenus sans lissage de F. (b) résultats obtenus avec lissage de F.

3.8- Interpolation numérique de la diffusivit¢ moléculaire dans les cellules

contenant ’interface 0<F<1

11 est bien connu que le coefficient de diffusion moléculaire des especes chimiques, D, prend une

valeur différente que 'on soit dans le gaz ou dans le liquide. Cependant, due a la discrétisation de
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ce dernier, la valeur intermédiaire dans les cellules contenant I'interface (0<F<T7) doit étre choisie
soigneusement pour une estimation précise du flux de concentration a l'interface. Nous avons vu
dans Iéquation (3.24) que pour interpoler la diffusivité a Iinterface, une pondération linéaire en
fonction de la fraction volumique pouvait étre utilisée. Cependant, d’autres interpolations existent.
Patankar (1980) a démontré analytiquement qu’une interpolation linéaire de la diffusivité
thermique a I'interface ne permet pas de simuler d’'une maniere précise les changements brusques
de diffusivité thermique dans les matériaux composites. Par analogie avec les résistances
thermique, il a développé une interpolation harmonique de la diffusivité thermique en supposant la
continuité du flux de chaleur et de la température a Iinterface. Par analogie entre le transfert de
masse et le transfert de chaleur, cette approche mene a la méme formulation pour la diffusivité
massique a linterface. En se plagant dans les mémes hypothéses (continuité des flux et de la
concentration a l'interface), Davidson & Rudman (2002) ont proposé une formulation empirique
pour calculer la diffusivité dans les cellules contenant l'interface. Récemment Liu & Ma (2005) ont
proposé une expression pour la diffusivité dans les cellules contenant linterface basée sur la
dépendance de la diffusivité de la concentration. Notons que pour développer ces formulations les
auteurs n’ont pas pris en compte le saut de concentration due a la solubilité. Ils se sont restreints
au simple cas ou la grandeur diffusée est continue a la traversée de I'interface.

Nous avons vu précédemment que I'expression linéaire du coefficient de diffusion D dérive
de Iécriture traditionnelle sous la forme VOF des propriétés physiques. Nous avons également vu
que I’équilibre du flux a la traversée d’une interface plane n’est pas influencé par la maniere dont
est calculé D. Dans la section suivante, nous allons montrer que I'expression harmonique de la
diffusivité dans les cellules contenant 'interface dérive de I'écriture de la concentration a I'interface
en sous maille. Nous allons aussi montrer que cette derni¢re peut étre utilisée lorsque la

concentration est discontinue a 'interface.
3.8.1- Calcul du coefficient de diffusion

Nous considérons le cas d’une diffusion unidirectionnelle de la concentration C a la traversée de

linterface «i», figure 3.7. I’équation différentielle gouvernante prend la forme :

V- ((D)V(C) + (D)) =0 (3. 52)
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Figure 3.7- Discrétisation du domaine

Nous considérons que linterface est localisée entre E et W les centres des deux cellules.
Connaissant le taux de présence F et le pas d’espace Ax, la distance entre le point W et I'interface
vaut F Ax et (1-F) Ax est la distance entre I'interface et le point E. La concentration a Iinterface

est notée C. ’équation (3.52) discrétisée en volumes finis s’écrit alors :

C.-C Fe - F C, -C F -F
;_ﬂl;_plu_ﬂl# =0 (3. 53)
2| @-F)ax TS L-F)Ax | 3| FAX i~ FAX
flux coté E flux coté W
Avec: B= —C(l_ He)
F+He(l-F)

De I’équation (3.53), on peut exprimer la concentration de sous maille a Iinterface C; sous la

forme :

2
AFXD ; +(1-F)AXD

i+— i——
2 2

D, FA){CE -8 1(Fe —F )]Jr D (- F)AX[CW _ﬂi_E(FI ~Fw )]

(3. 54)

Par substitution de C; dans les flux c6té E et W, les approximations des flux cotés W et E de

I'interface peuvent se mettre sous la forme :

c E c. ¢ IBHE(FE -F )_ﬂi_i(Fl ~Fy)
Ce-C I E-“w 2 2
[(1 F )AX ﬂ.é (1- F)Ax} Al Ax AX ©-39)
o e e PalFeR)ALE R
1w L Pw | E-“w 2 2
|—;[ FAX 'Bi—% FAX } "l Ax AX (- 56)
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ou Dy, apparait comme la diffusivité qui permet d’assurer la conservation du flux a la traversée de

Pinterface en sous maille :

D. 1 D 1
Dy-— 2 2 (3.57)
D,F+D ;(1-F)
2 =

Nous obtenons ainsi une expression de la diffusivité dérivant de la discrétisation de sous maille de
la concentration. Cette formulation harmonique du coefficient de diffusion semble alors permettre

d’assurer la continuité du flux a I'interface quelque soit sa position en sous maille.
3.8.2- Comparaison entre P’interpolation linéaire et harmonique

L’objet de cette section vise a montrer la capacité des deux expressions d’interpolation de la
diffusivité (linéaire et harmonique) exposées précédemment a décrire le transfert de masse dans les
écoulements diphasiques. Deux cas tests, proches du cadre de ce travail, sont considérés et les

résultats obtenus avec les deux expressions sont comparés.

a) Test 1: simulation numérique bidimensionnelle du transfert de masse dans un film

liquide tombant avec une interface plane

Cet exemple correspond au transfert de masse entres deux couches fluides. L’écoulement est
généré par un gradient de pression et la force de gravité, voir figure 3.8. Le domaine de calcul est
bidimensionnel et rectangulaire de longueur I.=70H. L’interface séparant les deux phases a une
forme plane et le film liquide a pour épaisseur e. La concentration est initialement imposée a
Ientrée de la phase gazeuse, cette dernicre est transportée dans la phase gazeuse toute en
s’absorbant dans la phase liquide. Les conditions aux limites utilisées pour réaliser la simulation
sont représentées sur la figure 3.8, avec C*=(C -C",,)/(C ,-C ;) ou C ,; et C', . sont les
concentrations de I'espéce chimique A imposées a Pentrée liquide et gaz. La résolution utilisée
pour réaliser la simulation est de 60x60 cellules avec un raffinement local a I'interface gaz-liquide.

Les nombres adimensionnels utilisés sont reportés sur le tableau 3.2 :

Tableau 3.2- nombres adimensionnels

Sc¢;, Scqg Pe,  Peg He D¢/D,

2 3,310* 820 0,015 0,5 10000

5
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Figure 3.8- Champ de concentration et conditions aux limites

I’évolution du profil de vitesse le long de I'axe x obtenu par simulation numérique est
confronté a la solution analytique sur la figure 3.9 (a), ou U, est la vitesse de l'interface. Le résultat
montre un bon accord entre les solutions numérique et analytique indiquant ainsi que le code

JADIM décrit correctement écoulement en film considéré.
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Figure 3.9- (a) Profil de vitesse le long de I’axe x, comparaison entre les résultats numériques (<)
et analytique (==). (b) Evolution de Sherwood liquide local en fonction de la distance par rapport a
Ientrée adimensionnée, comparaison entre les résultats numériques obtenus avec la formulation
harmonique (=) et linéaire (A) de la diffusivité.

o

72



Yacine HAROUN Chapitre 3 : Résolution de I’équation des espéces chimiques dans une approche VOF

Sur le graphique 3.9 (b), les résultats de simulation obtenus avec les deux expressions
d’interpolation de la diffusivité, linéaire et harmonique sont confrontés. Le graphique représente
I’évolution du Sherwood local coté liquide en fonction de la distance par rapport a lentrée
adimensionnée par 'épaisseur du film liquide e.

Nous observons que le profil du Sherwood obtenu en utilisant les deux expressions de la
diffusivité (linéaire et harmonique) est équivalent. Ce résultat indique que pour ce type de
configuration «interface plane », les deux formulations d’interpolation sont identiques pour

simuler des problémes de transfert a I'aide de 'approche VOF développée.

b) Test 2: simulation numérique bidimensionnelle du transfert de masse dans un film

liquide tombant non plan

Examinons maintenant un cas ou I'interface n’est plus plane et paralléle a 'une des directions
du maillage, mais légerement courbée et en mouvement. Nous considérons le méme test que celui
présenté dans la section 3.7, figure 3.5.

Deux valeurs de diffusivité coté gaz D ont été utilisées pour réaliser les simulations
numériques, de maniére a changer le rapport Dg/D;. Les résultats obtenus avec les deux
expressions d’interpolation de la diffusivité, linéaire et harmonique sont comparés sur les figures
3.10, ou est représentée I’évolution du nombre de Sherwood local coté liquide en fonction de la
distance d’exposition. Au regard des figures 3.10, on constate que les résultats obtenus avec
Pexpression harmonique sont nettement meilleurs. En effet, lorsque la formulation linéaire est
utilisée, des fluctuations sont observées dans I’évolution du profil du Sherwood local. Ces
fluctuations s’amplifient avec 'augmentation du rapport D/D;. Ce résultat est bien confirmé sutr
les figures 3.11 qui représentent I’évolution du flux de concentration local a la traversée de
linterface calculé a la position x=L/2. En effet, les flux de concentration calculés avec
I’expression harmonique restent continus a la traversée de I'interface y compris pour les rapports
élevés de Dg/D,;. Ce résultat confirme bien les observations de Patankar (1980) qui souligne
I'importance de T'interpolation de la diffusivité thermique dans la zone de transition dans les
matériaux composites. Il trouve aussi que I'interpolation harmonique est plus précise pour calculer

les changements brusques de diffusivité thermique dans les matériaux composites.
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Figure 3.10- Evolution locale du nombre de Sherwood liquide en fonction de la distance par
rapport a entrée adimensionnée pour différents rapports D;/D;. A gauche : résultats obtenus
avec l'interpolation harmonique. A droite : résultats obtenus avec I'interpolation linéaire.

74



Yacine HAROUN Chapitre 3 : Résolution de I’équation des espéces chimiques dans une approche VOF

0.0045

0.004 HAMONJQ[E 0.004

CRlE DGyDL= j000

0.003 0.003

0.0025

0.002 0.002

Flux local
Flux local

0oos

0.001 0001 p

00005 Iso-contonr F=0.5

M I
035 04

ol = o mmmmmwwmm o

==
%]

=]
Fa[TTTT
o
¥
]
fo]

yH [

00045

0.004 LINEAIRE

HARMONIQUE (R

00035 DO/DL= 10000

T

1

1

1

1

V. DOYDL= 10000
0.003 :

0.003

0oo2s

0.oo2 0.002

Flux local
Flux local

0noots

0.001 0.001

0.0oos

Iso-contonr F=0.5

Iso-confour F=0.5

1 i) —— M
035 04 uz 02s 1}

viH [] yiH []

|
i
i
i
]
1
1
1
1
1
1
1
1
1
L]
£l

LR R L L L Ry

035 04

=
Fa[TTTT
=
o
i3]
=]

Figure 3.11- Evolution locale du flux de masse a la traversée de l'interface calculé a la position
x=L/2 pour différents rapports D,/D;. A gauche : résultats obtenus avec l'interpolation
harmonique. A droite : résultats obtenus avec I'interpolation linéaire.

3.9- Sensibilité au maillage

Avant de présenter les cas-tests de validations, intéressons nous tout d’abord au choix du
maillage utilisé. Il est bien connu que la précision des résultats de simulation numérique peut
dépendre fortement de la résolution du maillage utilisé. Pour les problémes de transfert de masse,
le maillage utilisé est tres important pour capturer correctement le gradient de concentration dans
des couches limites massiques parfois trés fines. Dans le but de trouver la résolution du maillage
adéquate pour la bonne conduite de nos calculs, nous avons réalisé un test simple en modifiant la

résolution du maillage. Le cas correspond au transfert de masse dans un film liquide tombant. Les
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conditions aux limites et les propriétés physiques restent les mémes que dans le test (a) section
(3.8.2). Sur la figure 3.12, nous avons tracé I’évolution du Sherwood moyen coté liquide en
fonction de la résolution du maillage adimensionnée, d,/x ot Ax est la taille de la cellule et d, la
valeur estimée de I’épaisseur de la couche limite massique dans le domaine de calcul. 3 est
(6m) = 0.66yLD, /U' avec D, la diffusivité dans la phase liquide, I la longueur du domaine et U'la
vitesse de linterface. Le résultat montre que pour &, 245Axil n y a plus de différence dans la
valeur du flux absorbé. Ce qui veut dire que pour traiter des problemes de transfert de masse, il
faut avoir au minimum 5 cellules dans la couche limite massique. Dans la suite de notre travail, les

études menées ont été réalisées en respectant cette condition.

140 4 I I | | | I | .
138 4 .
136 _
134 4 -

Sh
f 32 |

130 4 * -
128 4 * .

126 4 -

Figure 3.12- Evolution du nombre de Sherwood liquide en fonction de la résolution du maillage.
3.10- Effet de ’étalement de Pinterface sur la prédiction du transfert de masse

Nous avons vu précédemment que dans 'approche numérique utilisée, linterface n’est pas
reconstruite. Par conséquent I'interface peut s’étaler sur quelques cellules (en général 3 cellules)
sous leffet de la diffusion numérique du schéma utilisé pour résoudre I’équation de transport du
taux de présence, (cf chapitre 2).

Afin de voir 'impact de I’étalement de l'interface sur la prédiction du transfert de masse,
nous avons considéré le cas du transfert de masse dans un film tombant sous I'effet de la gravité le
long d’une paroi verticale, avec une interface gaz/liquide artificiellement épaissie.

L’interface plane entre les deux fluides est localisée a ¢=0,4H, comme illustré sur la figure

3.13. Le domaine de calcul est de taille L.=70H et les parametres physiques du calculs sont:
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S¢.=0.001, S¢;=0.0015, Pe, =0.2, Pe,=0.05. Les longueurs caractéristiques utilisées pour construire
les nombres adimensionnels sont e et H-e dans le liquide et le gaz respectivement. Les conditions
aux limites sont périodiques sur les fronticres verticales, paroi sur la frontiere de gauche et
symétrie sur la frontiére de droite. La concentration adimensionnelle C*=(C,-C",,)/(C", -C" ;)
est imposée égale a C*=7 a l'entrée de la phase gazeuse et sur la frontiére de droite et C*=0 a
Pentrée de la phase liquide et sur la frontiére gauche. 7, et ', sont les concentrations de
Iespece chimique imposées a entrée liquide et gaz. Sur les frontieres horizontales une condition
de périodicité est appliquée.

La fraction volumique n’est pas résolue mais imposée par DPéquation (3.58). Cette

formulation permet d’imposer un étalement 0 de I'interface, a la position x =e.

. o
0 if L(x) > e+E
F= 1[1+ﬂ+isin[£(x)n T L(x) < e+l (3. 58)
2 5 2z S 2 2
. S
1 if L(X)< E_E

ou L(x) est une fonction de distance a I'interface.

H

Figure 3.13- Schéma descriptif

Le profil de la concentration pour un étalement de l'interface équivalent a /Ax=3 et o/ Ax
=12 est représenté sur les figures 3.14 (a) et (b). On constate que ’étalement de I'interface
influence le saut de concentration. Pour /Ax=3 on constate que la loi de de Henry est bien
respectée a l'interface. Par contre pour un étalement important 6/ Ax=12, le saut de concentration
n’est pas correctement respecté. Cet effet est quantifié sur les figures 3.15 (a), (b) et (c) ou l'erreur

maximale sur la concentration, sur le nombre de Sherwood local liquide et sur le flux de
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concentration est tracée, respectivement. Les graphiques montrent que pour la concentration et le
nombre de Sherwood local erreur maximale est proportionnelle a I’étalement de I'interface alors
que pour le flux de diffusion moléculaire 'erreur ne dépasse pas 2% malgré un étalement de
I'interface sur 12 cellules de calcul.

Comme nous l'avons mentionné précédemment, dans notre approche linterface est
généralement étalée sur 3 cellules de calcul. Ce test montre clairement que I'impact de cet

étalement sur le transfert de masse reste raisonnable de 'ordre de 2% d’erreut.

C* [

oF 0.5 1 15 2 25

Yie [

@)

C*[]

0.5

1 1.5 2 25
Yie [

(b)

Figure 3.14- Profil de concentration le long de I'axe x pour un étalement de I'interface,
S/ AX =3 (a) et 5/ Ax =12 (b). Comparaison entre les résultats numériques (O) et la solution
analytique (==).
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Figure 3.15- Erreur Max en fonction de I’étalement de I'interface. (a) concentration a l'interface
(b) Sherwood (c) flux de concentration.
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3.11- Validation de Poutil et de Papproche numérique développée

Les méthodes numériques et les modéles physiques des codes de calcul doivent permettre de
simuler avec précision les phénomenes physiques qui existent dans les écoulements diphasiques.
La validation de ces méthodes et modeles passe par la comparaison des résultats calculés
numériquement avec les résultats obtenus de fagon analytique ou expérimentale. Pour I’étude des
phénomenes de transfert de masse gaz-liquide, tels que ceux rencontrés dans les colonnes a
garnissage structuré, les calculs analytiques ne sont pas possibles. Il est par conséquent nécessaire
de choisir des cas-tests adaptés pour valider l'outil numérique avant de lutiliser dans une
configuration plus complexe. Dans cette section, de nombreux cas-tests ont été réalisés dans le but

de valider I'approche numérique développée sur des problémes d’absorption.
3.11.1- Diffusion dans un écoulement de film liquide monophasique

Dans cette section, nous présentons un cas de transfert par diffusion d’une espece chimique
A dans un film liquide en mouvement sans réaction chimique. IL’écoulement se fait en régime
laminaire suivant I’axe vertical x. La concentration adimensionnelle C*=C-C, /C ,,-C,, de 'espece
chimique A a entrée (x = 0) est nulle et elle vaut 7 a la fronticre de droite (y = 0), voir figure 3.16.

Afin de se mettre dans une configuration ou 'on connait la solution analytique du probléme,
seule la phase liquide est simulée dans ce cas-test. On suppose que la vitesse U est constante dans
le film liquide et que la position de I'interface correspond a la ligne y = 0. Le domaine de calcul est
de L/e=100. Les valeurs du nombre de Reynolds Re=Ue/v et du nombre de Schmidt Sc,=D/v

sont reportées dans le tableaux 3.3.

Tableau 3.3- Nombres adimensionnels

Re Sc,,

10’ 1
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«—— Interface

«— e —>
Figure 3.16- Diffusion dans un film en mouvement
L’équation d’advection-diffusion de I'espece chimique A dans le film liquide s’écrit :
2 2
v - pZ&, pZC
ox?

Convection—direction X pijffusion—direction yDiffusion—direction x

(3. 59)

Dans la direction x, Pespece chimique A est transportée par convection et par diffusion.
Cependant, dans notre cas-test la diffusion dans la direction x est négligeable devant I’advection.
Le nombre sans dimension qui caractérise I'importance du transport de concentration par
advection par rapport au transport par diffusion moléculaire est le nombre de Péclet, ou I’echelle
de longueur est I’épaisseur du film liquide. Dans notre cas Pe=Re Sc=1000. Par conséquent on
peut considérer que le transport par diffusion de I'espéce chimique A dans la direction x est

effectivement négligeable devant le transport par convection. I’équation (3.59) devient alors :

oC 0°C

U= = D+ (3. 60)

%’_J
Advection—direction x Diffusion—direction y

Les conditions aux limites sont :

C(y=0)=Cp
% paroi =0
C(x=0)=Cy,

Une solution exacte de ’équation (3.60) existe, elle est donnée par la relation suivante en forme de

série de Fourier :
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c -C | (Cq) 2
Cr=——fo 1.2} (—1)exp —[(nﬁ)n} D—Azx}cos[(n+£)7rl} (3. 61)
Cu—Chu = (n+1];z 2" | Ue 2 e
2

Comparaison analytique-simulation

Le cas-test effectué ici consiste a comparer I’évolution de la concentration obtenue par simulation
avec le code Jadim aux résultats analytiques (éq. 3.61) pour les conditions opératoires définies
précédemment. Le maillage utilisé pour la simulation est un maillage 2D plan de 100x100 cellules.
La figure 3.17 (a) présente I’évolution du champ de concentration dans le film liquide. Nous
observons la diffusion progressive de concentration dans le liquide qui n’atteint pas la paroi en
sortie du domaine (L/e=100). La figure 3.17 (b) présente I’évolution suivant l'axe y de la
concentration de l'espece chimique A pour différentes positions de x (x/L=0.065, x/1.=0.48 et
x/L.=1). Nous constatons que les résultats des simulations sont en trés bon accord avec les
résultats théoriques. Au vu de ces résultats, on peut considérer que I'outil numérique est capable de
décrire correctement I’évolution de la concentration dans une configuration ou les effets advectifs

sont dominants.

B T (' .
ChA: 005 0.2 035 05 065 0.8 0.95 2
CA = 1 [mol/m3] N o Jadim (x=0.0085 m)
1 I Jadim (x=0.0485 m)
5 o Jadim (x=0.1 m) il
[ Analylique F* (x= 0.0085 m) i
= 0.8 Analiliue F* (x= 0.0485 m) s d
] r Anglitioue F* (x=0.1 m) & i
% 5 g
5 —0G
< |
5 & |
" €L B
o (&) 0.4 F
@ L
- I
B
02 -
& I
2] -
o -
I F*:solulion en série de Fourier
| C*:conceniralion & linerface
ool v L
PAROI dCA/dy =0 0.2 0 0.2 0.4 05 0.8 1 12
Yie ]
@ ()

Figure 3.17- (a) Champ de concentration dans le domaine de calcul et conditions aux limites
(écoulement de droite vers la gauche). (b) Evolution longitudinale de la concentration.
Comparaison entre la solution numérique et la solution exacte.
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3.11.2- Diffusion réactive dans un fluide monophasique au repos

Dans le but de valider la présence du terme source induit par la réaction chimique, on
s’'intéresse dans cette section au cas ou lespéce chimique A est consommée par une réaction
chimique irréversible du premier ordre avec un réactif B dans un fluide monophasique au repos

selon la réaction suivante :

A+B—5—P

avec k, la vitesse de réaction pour une réaction chimique du 1% ordre. Le domaine de calcul est une
boite carrée de cote L, voir la figure 3.18 (a). Comme conditions aux limites, la concentration C,
de 'espece chimique A est imposée C,=C,, sur la fronticre nord. Une condition de flux nul est
imposée sur les autres frontic¢res. Pour la concentration Cy du réactif B est considéré en large exces
dans le domaine de calcul. Dans cette configuration, I’équation de diffusion-réaction de I'espece
chimique A dans la phase monophasique s’écrit :

d’c,

dy?

Diffusion—direction y

= kC, (3. 62)

Réaction

A

Caly=0)=C,,

avec les conditions aux limites : < dC A ‘ 0
y=1 =

dy

La solution exacte de I’équation (3.62) s’écrit :

. C, cosh[Ha(1-Y)]
CA = =
C o cosh(Ha)

(3. 63)

ou Ha=(k,1.°/D,)" est le nombre de Hatta. La figure 3.18 (a) montre I’évolution du champ de
concentration dans le domaine de calcul. I’évolution des profils de concentration obtenus par
simulation numérique sont confrontés a la solution exacte (3.63) sur la figure 3.18 (b). La figure
représente I’évolution de la concentration C*, dans le sens de la diffusion y, pour différentes
valeurs de Hatta. Le résultat montre un trés bon accord entre les deux solutions indiquant ainsi
que Poutil numérique est capable de décrire correctement I’évolution de la concentration dans une

configuration ou les effets diffusifs et réactifs sont dominants.
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(g |

Flux = 0 Y

Figure 3.18- (a) Champ de concentration et conditions aux limites dans le domaine de calcul. (b)
Evolution longitudinale de la concentration. Comparaison entre la solution numérique et la
solution exacte (==). Symboles : Ha=20 (<>) ; Ha=10 (A) ; Ha=2,32 (O).

3.11.3- Diffusion instationnaire dans un film liquide au repos

Le but de ce test est de montrer que 'approche numérique développée est capable de décrire
correctement le transfert instationnaire de masse gaz/liquide lorsque les effets dominants sont la
solubilité¢ et la diffusion moléculaire. Considérons une boite bidimensionnelle rectangulaire de
hauteur H et de longueur I.=2H contenant deux fluides aux repos séparés par une interface plane.
L’interface gaz/liquide est fixée a la position h=H/2, voir figure 3.19. A Iétat initial la
concentration adimensionnelle de I'espece chimique A, C*=(C -C",,)/(C ,..-C" ;) est imposé
¢gale a 1 dans la phase gaz et égale a zéro dans la phase liquide. C”,;, ' ; sont les concentrations

initiale de I'espece chimique A imposées dans le liquide et dans le gaz respectivement.

y CA,G DA,G
X

Gas phase Gas-liquid

L
Figure 3.19- Configuration du probleme
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Les propriétés physiques utilisées pour réaliser la simulation sont S¢.=0,0075 ; S¢ =0,007 et la
solubilité est imposée par He=0,5. Des conditions de flux nul sont utilisées sur les fronticres
horizontale et verticale.

Pour ce type de probléme, Iévolution de la concentration dans le mélange diphasique est

donnée par le systeme d’équation suivant :

oC o%C
a?L =Da, % dans la phase liquide
%y (3. 64)
oChag d°C

=Dag ay’;‘c’ dans la phase gaz

ot

La solution théorique du systeme (3.64) peut étre obtenue pour des temps de diffusion trés cours
en utilisant la transformée de Laplace. La solution est donnée par la relation suivante, Bird et al.

(2002), Crank (1994) :

CaL—CaL 1+erf(y/,/4DAth)
Cac —HeCa, He+.Dy /Dpg
Cac —Cac 1+erf(y/,/4DAVGt)
CaL—(/He)Cae (1/He)+ /Dpg/Dpy

ou erf(x) est la fonction erreur. Les coefficients de transfert de concentration coté liquide et gaz

dans la phase liquide

(3. 65)

dans la phase gaz

sont obtenus en dérivant I’équation (3.65).

_ DA,L,G ki gh
kLG = ; Shig=——
' 7t DL,G

(3. 66)

ou D, . représente la diffusivité de Pespece chimique A dans les phases liquide et gaz. Tous les
résultats sont présentés sous forme adimensionnelle en utilisant la hauteur 4/ comme longueur

caractéristique et 7=h’/ D, comme échelle de temps caractéristique.

L’évolution de la concentration le long de I'axe vertical y pour différents temps, #+=¢/7; est
confrontée a la solution analytique (3.65) sur la figure 3.20. Le résultat montre que la solution
numérique est en trés bon accord avec la solution analytique et que le saut de concentration généré
par la loi de Henry est tres bien reproduit par la simulation numérique. De plus comme on peut le
voir sur la figure 3.21, le flux de concentration est bien continu a 'interface malgré la discontinuité
de la concentration. Finalement, les coefficients adimensionnels de transfert coté liquide et gaz,
calculés numériquement sont comparés a la solution exacte donnée par la relation (3.60) sur les

figures 3.22 (a), (b). Afin de tester la convergence en maillage le test est répété pour deux
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résolutions 50x100 et 50x150. Le résultat montre que la solution numérique est en bon accord
avec la solution analytique et que la solution est indépendante du maillage choisi. D’une manicere
générale, ce test montre que 'approche numérique développée est parfaitement capable de décrire
correctement le transfert instationnaire 2 linterface liquide/gaz d’un film lorsque les effets

dominants sont la solubilité et la diffusion moléculaire.

Figure 3.20- Profil de concentration le long de I'axe y pour différents temps #*. Comparaison

entre la solution numérique et analytique. Symboles numériques : t*=0 (O), t*=4-10" (%),
t*=28-10"" (%), t*=12-10"" (A). Solution analytique (-).
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Figure 3.21- Evolution du flux de diffusion moléculaire le long de I'axe vertical pour différents
temps t*, symboles : t*=4-10"" (=), t*=12,8-10% (=), t*=1,2-10" (==).

- - T 0 1 . . - T r T T
0,00 0,01 002 000 006 0,10 015 020
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Figure 3.22- Evolution du Sherwood local (liquide/gas) en fonction du temps de diffusion t*.
Comparaison entre les résultats numériques (symboles) et la solution analytique (==). (a) résolution

(50x150) (A), résolution (50x100) (3%). (b) résolution (50x100) (@), résolution (50x150) ().
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3.11.4- Transfert de masse instationnaire d’une bulle placée dans un liquide au
P q

repos

Apres avoir validé Papproche développée sur des problemes a interface plane, examinons
maintenant un cas ou linterface n’est plus plane et paralléle a 'une des directions du maillage.
Nous avons constaté précédemment que la déformation de l'interface nécessite la mise en ceuvre
de schémas numériques adaptés : diffusivité harmonique et lissage de la fraction volumique F pour
le calcul du flux de solubilité ®. Nous considérons ici le cas d’une intetrface fortement déformée

puisqu’il s’agit d’une bulle de gaz 2D de diameétre 2z diffusant dans un liquide au repos.

Figure 3.23- Schéma descriptif

La bulle est maintenue fixe (gravité nulle) au centre d’une boite bidimensionnelle carrée de
longueur L avec #=0.75L, voir figure 3.23. Initialement, la concentration de I'espéce chimique A
est imposée égale C*=(C-C";)/ (C'-C’; )=1 dans la bulle et C*=0 dans le liquide. La concentration
diffuse ensuite dans phase liquide. C’;, (' sont les concentrations initiales de 'espece chimique A
imposées dans le liquide et dans la bulle.

Nons considérons S¢.=0,15; S¢, =1 et He=0,5. Sur les parois de la boite, une condition de
flux nul est appliquée. La simulation numérique a été réalisée avec deux résolutions de maillage,
250x250 et 350x350 cellules, correspondant respectivement a 75 et 105 mailles par diameétre.

Dans cette configuration, I’évolution de la diffusion de 'espéce chimique A dans la phase
liquide peut étre décrite par ’équation de diffusion suivante :

% Dofa % (3. 67)
ot r2 or or

I’équation (3.67) accepte une solution sous la forme suivante :
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LI (3. 68)
cl r la2/pD ¢
ou C est la concentration a interface c6té liquide. En dérivant (3.68) on obtient le coefficient de

transfert liquide et le nombre de Sherwood c6té liquide :

D, D, 2a

Kk, =—b+——L  ;Sh =2+——2
e ot T frot

La figure 3.24 représente le contour du champ de concentration pour différent temps de diffusion

(3. 69)

t*=t/7, avec 7=d’/D,. Le résultat permet d’observer que la forme du contour reste
symétriquement sphérique sur le maillage cartésien mettant en évidence la précision du calcul
compte tenu du maillage cartésien utilisé pour décrire une interface sphérique. Sur les figures 3.25
(a), (b) nous avons représenté I’évolution radiale de la concentration et du flux de masse pour
différents temps de diffusion 7% Nous observons un appauvrissement progressif de I'espéce
chimique A dans le gaz. Malgré cette variation temporelle de la source gazeuse, les résultats
montrent que le saut de concentration généré par la loi de Henry (loi de solubilité) est trés bien
reproduit par le calcul et que la continuité du flux de masse a I'interface est trés bien respectée.
Pour confirmer ce résultat, nous avons tracé sur la figure 3.26 DPévolution radiale de la
concentration dans la phase liquide pour différents temps de diffusion #* Nous observons un bon
accord entre les solutions numérique et théorique. Pour finir, nous avons comparé I’évolution
locale du nombre de Sherwood liquide obtenu par simulation avec la solution analytique éq. (3.69)
sur la figure 3.27. Le calcul a été fait pour deux résolutions de maille, 250x250 et 350x350. Le
résultat montre que les deux résolutions donnent le méme résultat qui suit évolution de la
solution analytique. Nous constatons cependant que ’écart entre les résultats numériques et la
solution analytique augmente progressivement. Un écart de I'ordre de 20% est observé en fin de
calcul, effet que nous n’avons pas observé pour les films plans simulés précédemment. Cet effet
n’est pas un effet de maillage puisque les deux maillages tests donnent le méme résultat. Nous
n’avons pas d’explication précise sur cette erreur qui vient probablement du transfert sur une

interface tres courbe résolue sur une grille cartésienne.
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Figure 3.24- Champ de concentration a différents temps de diffusion t*. Résolution : 250x250
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Figure 3.25- (a) Evolution radiale du profil de concentration pour différents temps de diffusion
t*. Comparaison entre la solution numérique et analytique. (b) Evolution radiale du flux de

diffusion moléculaire pour différents temps de diffusion 7. Symboles: t*=0 (O), t*=2,22.10"%
(A), t*=889-10 (®), t*=2,23.107% (m),
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Figure 3.26- Evolution radiale de la concentration dans la phase liquide. Comparaison entre les
résultats numériques (symboles) et la solution analytique (==). Symboles: 7%= 0,0022 (LJ) ;
#=0,0044(A\) ; =0,0088(O). Résultat analytique (—=).

T T T T T T T T T
0,00 0,m 002 0,03 0,04 0,05
t (-

Figure 3.27- Evolution du nombre de Sherwood local liquide en fonction du temps de diffusion
t*. Comparaison entre les résultats numériques (symboles) et la solution analytique (==). Symboles :
résolution (250x250) (%), résolution (350x350) (A).
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3.11.5- Transfert de masse dans un film liquide en mouvement

Considérons maintenant le transfert de masse a l'interface gaz/liquide d’un film tombant sous
Peffet de la gravité le long d’une paroi verticale. Les propriétés physiques et les conditions aux
limites restent les mémes que dans la section 3.10 (figure 3.13). La simulation a été réalisée avec
plusieurs résolutions de maillage allant de 100x20 a 100x200 respectivement dans la direction x
(sens de écoulement) et y.

Pour cette configuration, a I’état d’équilibre, le profil de concentration dans la phase liquide

tend vers la solution établie pour la diffusion pure qui s’écrit :

(o3 C2
Cac(y)= A2 y+Cac — AS
DAG DAG
{(H—e)+He : e} {(H—e)+He : e}
DaL DaL
(3. 70)
Cic
Car(y)= : 5 y
(He-e)+(H —e) _~t
Dac

Interface

|

1

|

|
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Flux / Interface Flux
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Figure 3.28- (a) Profil de concentration le long de I'axe x . (b) évolution du flux de diffusion
moléculaire 2 la traversée de I'interface. Comparaison entre les résultats numérique (O) et la
solution analytique (=).

L’évolution du profil de concentration le long de I'axe x est comparée a la solution analytique
(3.70) sur la figure 3.28 (a). Un tres bon accord est observé entre les deux solutions et le saut de

concentration a I'interface imposé par la loi de Henry est tres bien respecté. Sur la figure 3.28 (b)
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nous pouvons observer que le flux de masse a linterface gaz/liquide est bien continu validant
ainsi 'approche développée pour étudier le transfert de masse. Pour montrer la convergence en
maillage, nous avons représenté sur la figure 3.29 I’évolution du Sherwood local liquide calculé
numériquement en fonction de la taille de la cellule adimensionnée Ax/e. Le résultat montre que la
solution numérique converge bien vers la solution analytique lorsque la résolution du maillage

augmente.

30 J T T T d T T T T T T T d T

29- 4
284 {

Shy,[-] 2'?-‘ |

26 -

25+ .

- S ——
000 002 004 006 008 010 012 014

Ax/e[-]

Figure 3.29- Valeurs du nombre de Sherwood local pour différentes résolutions de maillage.
Comparaison entre les résultats numériques (%) et la solution analytique (=)

3.12- Conclusion

Ce chapitre a présenté I'approche numérique développée puis implémentée dans le code
JADIM pour Tétude des phénomenes de transfert de masse réactif dans les écoulements
diphasiques a interface déformable. Aprés une présentation détaillée de la démarche qui a permis
d’établir I’équation de conservation des especes chimiques sous 'approche Volume of Fuid, nous
avons détaillé la modélisation développée pour introduire la loi de Henry. Au cours de ce chapitre
une attention particulicre a été portée sur le calcul des coefficients de transfert de concentration a
I'interface. Nous avons mis en ceuvre une procédure de lissage pour atténuer les parasites induits
par la discrétisation du terme de solubilité dans le bilan de conservation des espéces chimiques en
s’'inspirant des développements faits pour réduire ces mémes effets parasites (courant parasites)
induits par le terme capillaire dans I'équation de quantité de mouvement. Nous avons aussi
introduit une interpolation harmonique pour calculer le coefficient de diffusion dans les cellules

contenant linterface 0<F<7. Nous avons montré que les meilleurs résultats sur le calcul du
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coefficient de transfert interfacial sont obtenus en utilisant la formulation harmonique de la
diffusivité.

Enfin, un nombre important de cas-tests ont été réalisés dans le but de valider Poutil
numérique et I'approche développée pour la résolution du transfert de masse réactif. Au regard
des tests effectués, un bon accord entre les solutions numériques et analytiques est observé
indiquant que le code JADIM est désormais parfaitement capable de traiter des probléemes

d’absorption réactive entre un film liquide et un gaz.
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4.1- Introduction

L’étude du transfert de masse dans un film tombant constitue un aspect important dans
plusieurs applications industrielles telles que les procédés de traitement des gaz acides ou dans les
procédés d’extraction pour ne citer que peu. Physiquement, I’absorption est une opération unitaire
dont le principe est basé sur le passage d’un ou de plusieurs constituants d’une phase gazeuse vers
une phase liquide. Dans le cas spécifique du traitement des gaz acides, le transfert de matiere mis
en jeu s’effectue au sein de contacteurs (ou réacteurs) gaz-liquide dans lesquels les deux phases
sont mises en contact pour favoriser les échanges de maticre.

Comme nous lavons présenté en introduction, de nombreuses ¢études analytiques et
expérimentales ont été réalisées dans le but de comprendre et de modéliser le transfert de masse
dans un film liquide tombant. Lewis et Whitman (1924) ont développé la théorie du double film et
proposent un coefficient de transfert proportionnel a D (D est le coefficient de diffusion). Dans le
mode¢le de pénétration, Higbie (1935) fournit un coefficient de transfert de masse proportionnel a
D". Quelques années plus tard, Danckwerts (1970) a revu la théorie de Higbie et propose un
modele basé sur le renouvellement de 'interface par des paquets de fluide issus du sein du fluide.
Par la voie expérimentale, Tavares da Silva (1967) a déterminé expérimentalement I’absorption du
sulfure d’hydrogene (H,S) dans I’eau dans un film liquide en écoulement laminaire. De la méme
manicre, Roberts (1961) a étudié I'absorption du dioxyde de carbone (CO,) dans I'eau contenant
des surfactants. Les deux investigations expérimentales ont rapporté que le taux d’absorption était
en bon accord avec la théorie de Higbie.

Dans ce contexte, nous allons nous intéresser dans ce chapitre au transfert de masse réactif
dans un film liquide tombant. Le chapitre sera constitué principalement en trois parties. Dans la
premicre, le transfert sans réaction chimique est étudié. Dans la seconde partie, nous nous
intéresserons au cas ou le transfert de masse est accompagné d’une réaction chimique dans la
phase liquide. La derniére partie portera sur ’étude du transfert de masse dans un film liquide

instable.

4.2- Position du probléeme et conditions aux limites

Le probléme étudié correspond a Iécoulement laminaire 2D d’un film liquide le long d’une
paroi verticale sous I'effet de la gravité g, en présence d’une phase gazeuse. L’espéce chimique A
présente initialement dans la phase gazeuse s’absorbe dans la phase liquide et réagit dans la phase

liquide avec I'espéce chimique B selon la réaction :
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A+B—tek 5 p @.1)
Comme grandeurs caractéristique du probleme, e dénote I’épaisseur locale du film liquide. L est la
longueur du domaine de calcul et H la largeur. La vitesse de l'interface est notée U. Le domaine de

calcul est représenté sur la figure 4.1.

Chemical — | e
speciesB_ | °
L. 4

Liquid film
< H »> X
~ ’ Gas phase “y l_'
7 e B )
Wall —= ; l/ . .. .

~ 12 e e, \\

3 ° . - 1N Chemical
@

* e species A

(] [ ] J
INTR - .
< e o
1 ° 7 .
L v
e
as/liquid inferface

Figure 4.1- Schéma représentatif du domaine de calcul

Comme conditions aux limites, une condition de type périodique est utilisée sur les fronticres
nord et sud pour la vitesse, la pression et la fraction volumique. Les conditions appliquées sur les
frontieres est et ouest sont respectivement, paroi et glissement. Pour la concentration, I'espéce
chimique A est imposée a 'entrée de la phase gaz et sur la frontiere ouest C*=(C -C" )/ (C" -
C",1)=1 et C*=0 a I'entrée de la phase liquide. La concentration C* est adimensionnée en utilisant
C et O, , les concentrations de I'espece chimique A imposées a Uentrée liquide et gaz. En
sortie du domaine et loin de linterface, des conditions type sortie libre et flux nul sont appliquées
respectivement. Lorsque le transfert de masse est accompagné par une réaction chimie en phase
liquide, la concentration du réactant B, C*,=(Cy-C' )/ (C'y,-C'y.)=1 est imposée a I'entrée de la
phase liquide et C*;=0 a 'entrée de la phase gazeuse. Pour les autres fronticres (sortie et loin de
Iinterface), les mémes conditions que pour le réactant A sont appliquées. C'y; et C'y, sont les

concentrations du réactant B imposées a entrée liquide et gaz.
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4.3- Résolution de ’écoulement dans le film

I’¢étude des écoulements laminaires de film liquide tombant sous P'effet de la gravité a été

initiée par les travaux de Nusselt (1916), qui a proposé une solution exacte sous la forme :

U(y)=—%y(y—25) L o=2900 ﬂ=(

2 1/3
v ReLJ @2
2 '

g

ou U(y) est le profil de vitesse dans le film liquide, v est la vitesse de I'interface et 8 est I'épaisseur

du film liquide et Re; le nombre de Reynolds coté liquide définit par Re=Ue/v. Sur le graphique
4.2 (b), L’évolution du profil de vitesse dans un film liquide obtenu par simulation numérique est
confrontée a la solution analytique proposée par Nusselt, équation (4.2). La figure 4.2 (b) montre
un bon accord entre les solutions numérique et analytique indiquant ainsi que le code JADIM
décrit correctement Iécoulement en film considéré. Sur cette figure est également présentée
I’évolution de la vitesse dans le gaz non donnée par la solution (4.2). Les parametres physiques

utilisés pour réaliser la simulation sont portés sur le tableau 4.1

Tableau 4.1- Nombres adimensionnels

Re; L/H e/H /e P/Pe

175 30 0,2 50 770

Gas/liquid interface 00 T T T

ITAINERRY Inferace

Cas i 0,24 & Jadm i
Lol Nusselt (1916}

[Ty

Liquid filr
044

Ulvi) | B
WML L T o

084

<
000000000
o0

L oxel)’

(2) (b)

Figure 4.2- (a) Champ de vitesse établie. (b) Profil de vitesse le long de I’axe x, comparaison
entre les résultats numériques (<>) et analytique (=).
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4.4- Analyse du transfert de masse sans réaction chimique dans un film tombant

lisse

Apres avoir posé le probléeme et résolu ’hydrodynamique du film, nous allons analyser dans
cette section le transfert de masse en I’absence de réaction chimique dans un film liquide tombant
laminaire. Dans le but de comprendre la physique du transfert de masse, de nombreux parameétres
sont considérés comme Iépaisseur du film liquide, les viscosités des fluides, la diffusivité de
Iespece chimique transférée et la solubilité. Ces parametres physiques sont pris en compte par
I'intermédiaire des nombres de Reynolds, de Schmidt et du nombre de Henry. Dans ce qui suit,
les résultats sont présentés sous forme adimensionnelle en utilisant le temps #* comme échelle de

temps caractéristique de transfert, #* est définit comme :

e 2
v [ &) Resc — [ temps de diffusion | (e /D @3
y temps de contact y/U,

ou y est la coordonnée verticale dont I'origine est définie en entrée du domaine. U; est la vitesse
de Iinterface.

En premier, nous allons nous intéresser a la distribution du champ de concentration dans
le film liquide. Sur la figure 4.3, nous avons tracé le contour du champ de concentration de
I’espece chimique transférée, pour plusieurs valeurs de temps #* et de nombre de Henry, 0.1, 0.5 et
1. Au regard du champ de concentration, nous pouvons observer que pour les longs temps 7%,
Iespece chimique transférée pénctre tres peu dans le film liquide et I’épaisseur de la couche limite
diffusive est trés mince. En revanche, pour les petits temps #*, La couche limite diffusive s’épaissie
et Pespece chimique transférée pénétre profondément dans le film liquide. Ce résultat est quantifié

sur les figures 4.4 (a) et (b).
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o
CA. 009 702 CA: 001 778 CA 0.01 7.78

CA: 0.02 156 CA. 0.02 1.56 CA 05:5:!

Figure 4.3- Champ de concentration dans I’écoulement considéré. Premicere ligne : He=1,
deuxiéme ligne : He=0,1 et derniére ligne He=0,5. Colonne de gauche t*=2 10", colonne du milieu
t*=8 et colonne de droite t*=0,2.

i 4 ﬁ

La figure 4.4 (a) présente I’évolution locale du profil de concentration dans le film liquide
pour différents temps caractéristiques de transfert #* (ou C' est la concentration a linterface). Le
résultat montre en effet que pour les longs temps #* (petits temps de contact devant le temps de
diffusion), la concentration de I'espece chimique pénétre tres peu dans le film liquide. En revanche
pour les longs temps 7% le profil de concentration tend vers la solution établie pour la diffusion
pure. En effet, de la figure 4.5 (b) ou est représentée I’évolution de la différence entre la
concentration a linterface C' et la concentration a la paroi en fonction du temps caractéristique de
transfert 7%, nous pouvons observer une remarquable superposition de toutes les évolutions. Nous

constatons aussi que lorsque t*<30, la différence de concentration entre l'interface et la paroi
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diminue, ce qui montre que la concentration a la paroi augmente. Pour t*<1, la concentration de

I'espece chimique 2 la paroi devient égale a la concentration a I'interface gaz/liquide.

T
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Figure 4.4- (a) Profil de concentration dans le film liquide pour différent temps #* et He=0,5:
=11 10°@3), #=2 10’ (O), #=35 (), #=6,5 (%), #=2,5 (D), #*=0,7 (). (b) Evolution locale
de la différence de concentration dans le film liquide, entre I'interface et la paroi, en fonction du
temps t*
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Sur la figure 4.5 nous avons tracé I’évolution locale du flux de transfert interfacial coté
liquide sous une forme adimensionnelle par I'intermédiaire du nombre de Sherwood, en fonction
du temps caractéristique de transfert 7% Au regard de la figure deux modes de transfert sont
clairement identifiés. Le premier mode se produit pour des temps #* relativement longs, ##>70. Le
mécanisme de transfert dans ce mode est piloté essentiellement par I'advection a l'interface qui
transporte la concentration. Dans ce cas les résultats numériques sont en bon accord avec la
théorie de Higbie (1935), ou le temps d’exposition correspond au rapport entre la distance par

rapport a I'entrée et la vitesse de I'interface.

0.5
Sh jocal :i(gj Pe®® ; KL tocal = by, 4.4
Jr \x 7T X

A P =31xi0°
* Pe=12x10° pHe=01
+ Pe=31
o Pe=31x10°
¢ Pe=12x10° ‘He-—0,5
B Pe=31
o Pe=31xi0°
v Pe=12%10° }He=1
¥ Pe=31

—R. Highie (1935)

----%h =2

T T T T T T T

t‘i‘

Figure 4.5- Evolution du Sherwood local coté liquide en fonction du temps de transfert
adimensionnel. Comparaison entre la solution numérique et la théorie de Higbie

Le second mode de transfert se produit pour les petits temps #* (long temps de contact devant le
temps de diffusion). Dans ce cas le processus de transfert s’opere essentiellement par diffusion
moléculaire. La concentration de l'espece chimique augmente dans le film liquide jusqu'a la
saturation C=C,. Le profil de concentration du film liquide tend alors progressivement (cf. figure
4.5) vers un profil établi de diffusion pure et la valeur du nombre de Sherwood est constante et

égalea 2 :

D

ShL,Iocal =2 kL,Iocal = 2? (4 5)
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Au point de saturation le flux de concentration local et la différence de concentration tendent vers
0 dans un rapport qui donne un Sherwood constant et égal a 2. Cependant a cause des
imprécisions numériques pour le calcul de ces deux grandeurs, nous observons une imprécision du

Sherwood lorsque #* tend vers 0.
Synthese :

Cette premicre partie du chapitre 4 a été consacrée a I’étude du transfert de masse sans
réaction chimique dans un film liquide tombant. Cette étude nous a permis de comprendre la
physique du transfert dans I’écoulement considéré.

Les résultats obtenus montrent que le transfert dans un film liquide en écoulement laminaire
se fait principalement en deux modes. Le premier mode se produit pour les temps t* relativement
longs, ##>10. Le mécanisme de transfert est piloté essentiellement par I'advection de I'interface qui
transporte la concentration. Les résultats numériques dans ce mode sont en bon accord avec la
théorie de Higbie (1935), ou le temps d’exposition correspond au rapport entre la distance par
rapport a Pentrée et la vitesse de l'interface.

Le second mode de transfert se produit pour les petit temps #*. Dans ce cas le processus de
transfert s’opere essentiellement par diffusion moléculaire. La valeur du nombre de Sherwood

dans ce mode est constante et égale a 2.
4.5- Analyse du transfert de masse réactif dans un film tombant lisse

Nous nous intéressons dans cette section aux cas ou le transfert de masse est accompagné d’une
réaction chimique en phase liquide. Lors d’absorption avec réaction chimique, la vitesse de
transfert peut étre augmentée par la réaction chimique. Pour tenter de comprendre et modéliser
I'absorption réactive, de nombreuses équipes ont travaillé sur ce sujet, Whitman (1923), Higbie
(1935), Danckwerts (1970). Les modélisations développées sont généralement basées sur des
théories classiques d’absorption sans réaction chimique dans lesquelles est rajoutée leffet de la
réaction chimique. L’effet de la réaction chimique sur le transfert est alors représenté par un
nombre adimensionnel, E, appelé facteur d’accélération qui est le rapport entre le flux de transfert
avec réaction chimique et le flux de transfert sans réaction chimique. E dépend fortement de la
vitesse de réaction, de ’hydrodynamique des phases et des concentrations dans le liquide. Autre
parameétre important décrivant le transfert réactif est le nombre de Hatta, voir chapitre 1. Le
nombre de Hatta est le rapport entre le temps de contact et le temps de réaction. Suivant la valeur

du nombre de Hatta, on distingue différents régimes de réaction (lente, rapide ou tres rapide).
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Chaque régime est caractérisé par des propriétés particulicres, indiquant le role la réaction
chimique c'est-a-dire si le transfert de matiere est accéléré ou non par la présence de la réaction
chimique.

Le probleme physique simulé dans cette section est équivalent d’un point de vue
hydrodynamique a celui traité dans la section précédente (cf figure 4.1). On considere I’écoulement
laminaire d’un film liquide le long d’une paroi verticale sous leffet de la gravité g, I'espece
chimique A présente initialement dans la phase gazeuse s’absorbe dans la phase liquide et réagit
avec le réactant B en phase liquide. Les parameétres physiques utilisés pour réaliser les simulations

sont ceux du tableau 4.1.

4.5.1- Transfert de masse accompagné d’une réaction chimique du pseudo premier

ordre

Tout d’abord nous allons considérer une réaction chimique du pseudo premier ordre
représentative de la réaction entre le dioxyde de carbone (CO,) et une solution de soude (NaOH).
Ce régime est un régime de réaction rapide entre le CO, et la soude ou la concentration en soude
au sein du liquide est beaucoup plus grande que celle du CO, a linterface gaz-liquide. La
concentration de la soude dans le film liquide est donc imposée constante. I.a consommation des
réactifs (CO,) au sein du liquide s’écrit alors :

Weoa=- 4, [COY
avec £, la constante de vitesse de réaction (s') pour les réactions du premier ordre. Notons que la
constante de vitesse de réaction et les propriétés physiques du CO, ont été délibérément
modifiées dans le but de diminuer le cout de calcul du a la résolution du maillage. Cependant, les
valeurs utilisées sont telles que les résultats peuvent étre extrapolés aux conditions réelles. Les

nombres adimensionnels correspondants sont donnés sur le tableau 4.2

Tableau 4.2- Nombres adimensionnels

SCCO2,L SCCOZ,G DL/ Dg

Simulé : 15 0,021 10
Reelle ~ 550 1 10

Comme indiqué précédemment, 'effet de la réaction est caractérisé a l'aide du facteur
d’accélération E (chapitre 1, équation (1.27)) qui compare le transfert en présence de réaction

chimique au transfert sans réaction. Pour calculer le facteur d’accélération local nous avons fait le
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rapport entre le flux de transfert local avec réaction chimique et le flux de transfert obtenu sans
réaction chimique (cf les résultats numériques de la section 4.3). Sur la figure 4.6 nous avons tracé
I’évolution locale du facteur d’accélération en fonction du nombre de Hatta, pour différentes
vitesses de réaction chimique (k;) d’ordre 1 en phase liquide. De la figure, nous observons un tres
bon accord entre la solution numérique et la solution analytique développée par Danckwerts

(1970) pour les réactions du pseudo premier ordre qui s’écrit :

E =+1+Ha? Ha <3

4. 6)
E =Ha Ha>3

Ainsi, la figure 4.6 révéle deux types de comportement. Le premier se produit lorsque Ha<7. Dans
ce cas la réaction chimique a un effet négligeable sur le transfert et le facteur d’accélération tend
vers la valeur E=7 indiquant que le processus de transfert est proche de I'absorption sans réaction
chimique. Le second comportement de transfert est observé pour Ha>17, qui correspond a une
réaction chimique rapide dans le film liquide. Dans ce cas le transfert est principalement controlé

par la réaction chimique et le facteur d’accélération tend vers E=Ha. Nos simulations montrent

que la transition entre les deux comportements se fait en suivant E=+1+ Ha? quelque soit la

valeur de Hatta.

100 e e

Elocal (:)

T —T T T — T T T T T — T T T
0.1 1 10 100

(-

local

Figure 4.6- Evolution du facteur d’accélération local (E) en fonction du nombre de Hatta local
(Ha) pour des réactions chimiques d’ordre 1 en phase liquide ; résultats numériques: k; =60s™"
(X), k; =10* s7! (O), k; =5-10* 7! (1), k; =10° s7! (V) ; résultats analytiques de Danckwerts

(1970): Ha < 3 (=), Ha >3 ()
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4.5.2- Transfert de masse accompagné d’une réaction chimique du second ordre

A présent nous considérons le cas ou lespece chimique A présente initialement dans la
phase gazeuse est transférée dans la phase liquide ou elle réagit avec le réactant B en suivant une
réaction irréversible du deuxiéme ordre. Les conditions hydrodynamiques sont identiques au cas
précédent (tableau 4.1). Dans ce cas les deux réactants sont consommés en phase liquide. La

réaction chimique qui se produit s’écrit :
A+ B—— produits 4. 7)

Les vitesses de consommation des réactifs A et B dans la phase liquide sont sous la forme :

Wy=- 4, [A][B] ; Wi= - £, [B][A]

avec 4, la constante de vitesse de réaction (m’ mol” s'). Ce probléme dépend de nombreux
parameétres physiques comme la diffusivité et les concentrations des espéces chimiques A et B etla
solubilité. Ces effets sont décrits par lintermédiaire des rapports Dy, /D, Cy,/C; et du
nombre de Henry. Dy, et D, sont respectivement la diffusivité des especes B et A dans la phase
liquide et Cy, et C',; sont respectivement la concentration initiale de 'espéce chimique B dans la

phase liquide et la concentration de espece chimique A a linterface coté liquide.

Sur la figure 4.7, nous avons présenté le champ de concentration des espéces chimiques A et
B dans I’écoulement du film liquide considéré, pour différents rapport Dy, /D, égaux a 216 ;2,16
et 0,0216. Au regard du champ de concentration nous observons que pour Dy, /D, ~1, le
réactant B s’épuise a proximité de l'interface, une frontiere apparait alors séparant la région riche
en réactif A proche de l'interface de la région riche en réactif B au fond du film liquide, figure 4.7
(a) et (b). Avec la diminution du rapport Dy, /D, la concentration de 'espece chimique A
pénetre profondément dans le film liquide et le réactant B est completement consommé, figure 4.7
(c) et (d). Pour Dy, /D, >>1, 'espéce chimique B est consommée tres rapidement avant d’étre

advectée.
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(b)
WHEEET L

WILEEL L1
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Figure 4.7- Champ de concentration des réactants B (premicre colonne) et A (seconde colonne) a
I’état d’équilibre. (a)(b) Dg, /D, =216 ;(c)(d) Dg /Dy, =0,021 ; (e)(f) Dg, /Dy =216 ;

Cgo/Ch =0,37
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A présent nous allons caractériser effet de la réaction a I'aide du facteur d’accélération local
comme pour la réaction du premier ordre. Pour cela, nous comparons les résultats des simulations
numériques a la solution implicite de Brian et al. (1961). Pour ce type de probléme, une solution
exacte n’est pas possible mais Brian et al. (1961) ont proposé une solution approchée en supposant
que le film liquide est infiniment profond et que le fond du film liquide est toujours saturé en
réactant B. La solution donne le facteur d’accélération en fonction du nombre de Hatta et du

facteur d’accélération instantané E, sous la forme :

avec E, la valeur limite du facteur d’accélération pour une réaction irréversible instantanée. La
relation donnant ce parameétre est proposée par Danckwerts (1970) sous la forme :
1

== erf iQ/‘/DA'L ) 2

ou ) est obtenu en résolvant I’équation implicite suivante :

/% erf (/B )- Ceq DD_B egz/DAerf(Q/ D, | (4. 10)
AL

i
VviaL

Donc pour calculer E,avec (4.9), il faut d’abord résoudre I'équation (4.10) pour obtenir ).

La comparaison entre les résultats numériques et la solution approchée de Brian et al. (1961)
est présentée sur les figures 4.8 (a) et (b). Sur ces figures est tracée I’évolution du facteur
d’accélération local en fonction du nombre de Hatta local, pour différents parameétres Dy, /D, et

Cg,/C'\ ;. Les résultats montrent un accord raisonnablement bon entre les deux solutions.

Plus précisément, d’apres les figures 4.8 (a) et (b), plusieurs comportements peuvent étre
identifiés. Pour les faibles valeurs du Hatta (Ha<1), la réaction chimique a un effet négligeable sur
le transfert de masse et le facteur d’accélération tend alors vers E=7. Le second comportement
intervient pour des temps d’exposition suffisamment longs et des réactions chimiques rapides
(1<E<E). Dans ce cas la concentration de 'espece chimique B se répand rapidement dans le film
liquide, empéchant ainsi son épuisement a l'interface gaz/liquide. La réaction est alors dite du

pseudo premier ordre comme le montre son évolution et le facteur d’accélération augmente tres
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rapidement. Pour les grandes valeur de Hatta (Ha>>E,), le réactant B s’épuise a proximité de
I'interface, une frontiere apparait alors séparant la région riche en réactif A de la région riche en
réactif B, figure 4.7 (a) et (b). Dans ce cas le facteur d’accélération tend vers une valeur limite pour
une réaction irréversible instantanée E=E, On constate que le facteur d’accélération passe par un
maximum local avant de tendre ensuite vers E, Nous observons aussi que la valeur limite du
facteur d’accélération E, dépend principalement des rapports Dy, /D ,; et Cy /C';. Pour les

faibles valeurs de ces derniers, le facteur d’accélération instantané Ei tend vers 1.

L autre cas limitant le transfert se produit pour les grandes valeur du rapport Dy, /D ;. En
effet, dans ce cas, c’est la consommation rapide du réactant B qui est le facteur limitant dans le
transfert. Ce comportement est tres bien observé sur la figure 4.9 (a) qui présente I’évolution locale
du facteur d’accélération pour différents rapports Dy, /D, en fonction du nombre de Hatta local.
En effet, nous remarquons que le facteur d’accélération diminue brutalement lorsque Dy, /D, est
¢levé comme le montre ’évolution du facteur d’accélération local en fonction du nombre de Hatta
local pour Dy, /D, variant de 2.16 a 276. La figure 4.9 (b) rapporte I’évolution de la
concentration du réactant B dans le film liquide en fonction du nombre de Hatta. On constate que

c’est la consommation rapide du réactant B qui est a Porigine de la chute du facteur d’accélération.

Finalement, le facteur d’accélération instantané E, calculé avec la relation de Danckwets
(1970) (équation 4.9) est comparé aux résultats obtenus numériquement sur la figure 4.10. La
valeur numérique de E; correspond a la valeur limite de E lorsque le nombre de Hatta tend vers
I'infini. Nous observons un trés bon accord entre les deux solutions indiquant que la solution de
Danckwerts est trés bien adaptée pour le calcul de la valeur limite du facteur d’accélération pour
une réaction irréversible instantanée pour les cas ou le co-réactif B n’est pas totalement consommé

dans le film liquide.
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Figure 4.8- Evolution locale du facteur d’accélération local en fonction du nombre de Hatta local.
Résultats numériques : symboles (a) Dy, /D, =2,16 ; (k) Cyg, /CLYL =37 ; (%) Cg, /Cj, =187
5(8) Cgo /Cl =0,37; (b): Cgo/Cly =0,37 5 (X) Dy, /Dy, =486 ;(A) Dy, /Dy =216 ;

(O) D, /D4, =0,216. Solutions théoriques: réaction du premier ordre E =1+ Ha® (—), Briant
etal. (1961) ().
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Figure 4.9- (a) Evolution locale du facteur d’accélération en fonction du nombre de Hatta pour
différents Dg /D, (b) Evolution locale de la concentration du réactant B en fonction du nombre

de Hatta pour différents Dg / D, . Symboles numériques : Dy, /D ;=216 (O) ; Dy, /D, =21,6
(D) Dy /Dy =2,16 (%)

Figure 4.10- Comparaison entre la solution numérique (%) et la relation de Danckwerts (1970),
éq. (4.9) (—) pour le facteur d’accélération instantané E,..
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Synthése :

Cette section a été consacrée a Iétude du transfert de masse réactif dans un film liquide

tombant. Pour cela deux types de réaction ont été considérés. Les résultats obtenus montrent :

Lorsque le transfert de masse est accompagné d’une réaction chimique irréversible du
premier ordre, un bon accord entre la solution numérique et la solution analytique développée par
Danckwerts (1970) est observée. Deux types de comportement sont identifiés. Le premier se
produit lorsque Ha<7 : la réaction chimique a un effet négligeable sur le transfert et le facteur
d’accélération tend vers la valeur E=7. Le second comportement de transfert est observé pour
Ha>1: dans ce cas le transfert est principalement dominé par la réaction chimique et le facteur

d’accélération tend vers E=Ha. Nous avons montré que le facteur d’accélération peut étre décrit

par E =+1+Ha?.

Dans le cas ou la réaction chimique est irréversible du deuxieme ordre, nous avons observé
que les résultats des simulations numériques ont globalement un accord satisfaisant avec la
solution approchée de Brian et al. (1961) et plusieurs comportements sont identifiés.

Pour les faibles valeurs du Hatta (Ha<1), la réaction chimique a un effet négligeable sur le
transfert et le facteur d’accélération tend alors vers E=7.

Pour des temps d’exposition suffisamment longs et une réaction chimique rapide (1<E<E),
la concentration de I'espéce chimique B se répand rapidement dans le film liquide, empéchant ainsi
son épuisement a linterface gaz/liquide. La réaction suit alors une évolution du pseudo premier
ordre et le facteur d’accélération augmente tres rapidement.

Pour les grandes valeurs de Hatta (Ha>>Ei), trois comportements limitant le transfert réactif
sont observés. Le premier se produit lorsque Dy, /D, ~1. Le réactant B s’épuise a proximité de
I'interface et le facteur d’accélération tend vers une valeur limite constante correspondant a une
réaction irréversible instantanée E=F7 Le second cas limitant le transfert réactif se produit pour
les faibles valeurs des rapports Dy, /D, et Cy/C;. Dans ce cas, le facteur d’accélération
instantané E, tend vers 1. Le dernier cas se produit pour les grandes valeurs du rapport
Dy, /D ,;>>1. Cest alors la consommation rapide du réactant B qui est le facteur limitant pour le

transfert réactif.
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4.6- Etude du transfert de masse dans un film tombant instable

Dans un écoulement de film liquide tombant, 2 mesure que le débit liquide augmente, la
structure de I'écoulement évolue. II est alors généralement observé I'apparition de rides ou de
vagues selon le régime d’écoulement. Nous souhaitons dans cette section étudier I'effet que peut
avoir la destabilisation de I'interface du film sur le transfert.

Depuis les premiers travaux de Kapitza & Kapitza (1949), la dynamique des films tombants
et ruisselants a suscité de nombreux travaux de recherche. Compte tenu des observations de
(Tailby & Portalski (1962), Pierson & Whitaker (1977), Ishimatsu et al. (1990)) et les mesures
réalisées sur des écoulements de film liquide (Stainthorp & Allen (1965), Chu & Dukler (1974,
1975)), il est établi que dans un écoulement de film liquide lisse, des ondes apparaissent assez
rapidement sur I'interface et se développent en ondes capillaires ou solitaires. Lorsque le débit
dans le film est relativement bas (Re<50-100), des trains de vagues régulicres bidimensionnelles
sont observées sur la surface du film liquide. Ces ondes (ou trains de vagues) évoluent ensuite vers

des formes tridimensionnelles irrégulieres.

Figure 4.11- Photographie d’un film liquide sur une paroi plane verticale de verre de 205x240
mm’. Réalisée par Yoshimura et al. (1996), Re=31.

La figure 4.11 met en évidence cette structure complexe du film ruisselant en montrant trois
zones bien distinctes. Immédiatement apres 'entrée, des ondes capillaires bidimensionnelles se
développent sur la surface du film liquide. Rapidement ces ondes vont évoluer vers des ondes
solitaires bidimensionnelles en présence d’ondes capillaires. Vers la fin de la plaque, la forme des
ondes devient tridimensionnelle, donnant lieu a une structure fortement perturbée.

Selon les travaux de Yih (1963), lorsqu’un film liquide coule le long d’une paroi inclinée, il

existe pour toute configuration un nombre de Reynolds critique Re., qui détermine I'apparition
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d’instabilités sur la surface du film liquide. I’apparition des instabilités est dominée par la gravité,
la viscosité et la tension de surface. Pour des perturbations de longueur d’onde infinitésimale, Yih

(1963) donne la condition d’instabilité sous la forme :

@—cotg/—kZEWeRe>O 4. 11)
5 3

avec Re le nombre de Reynolds basé sur la vitesse et 'épaisseur moyenne du film liquide, We le

nombre de Weber, y I'angle d’inclinaison de la paroi par rapport a 'horizontal et &£ le nombre

d’onde. Pour les grandes longueurs d’onde, le Reynolds critique qui détermine I'apparition de

I'instabilité s’écrit par conséquent :
5
Re. =gcoty 4.12)

Ainsi, lorsque le film liquide coule le long d’une paroi verticale, le nombre de Reynolds critique est
nul. Pour cette configuration, I’écoulement du film liquide est donc en équilibre instable. II reste
plan (ou lisse) sil ne subit aucune perturbation. Cependant, en réalité il y a toujours des
perturbations d’origine diverses qui font que certaines longueurs d’ondes sont instables alors que
d’autres sont amorties par la viscosité. Selon les travaux de Yih (1963), le nombre d’onde critique
séparant les perturbations qui s’amplifient (k>kc) des perturbations qui s’atténuent (k<<kc) s’écrit

sous la forme :

18
K. = |— 4.13
€ Vswe (4 13)

Il existe une grande variété d’ondes se développant le long d’un film liquide selon la longueur
d’onde et de la perturbation initiale. Selon la longueur d’onde perturbatrice la forme de 'onde va
prendre différentes formes : onde sinusoidale pour les petites longueurs d’onde, ou onde solitaire
pour les longueurs d’ondes plus longues. La figure 4.12 montre des images de champs de vagues
obtenus par fluorescente, Liu et al. (1993), et les profils des ondes correspondants. Selon la
fréquence de forcage, le profil de 'onde prend également différentes formes. Pour une fréquence
de forgage élevée, la figure 4.12 (a) présente une onde dont 'amplitude semble constante (onde
saturée), tandis que pour une fréquence de forcage plus basse, on remarque sur la figure 4.12 (b)

un train d’ondes solitaires avec des oscillations secondaires.
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Figure 4.12- Image de vagues bidimensionnelles obtenues par fluorescence et profils d’épaisseur
e(x) normalisés par I’épaisseur moyenne. Le film liquide s’écoule de gauche vers la droite sur un
plan d’inclinaison y=4,6°. (a) Vagues sinusoidales forcées a 5,5 Hz ; Re=25. (b) Vagues non
linéaires forcées a 2 Hz ; Re=25, Liu et al. (1993)

Concernant le transfert de masse, certaines études soulignent que le transfert par absorption
a travers un film déformé par des vagues est deux fois supérieur a celui d’un film lisse. Seban &
Faghri (1978) ont passé en revue une large gamme de données expérimentales et ont trouvé que
I'absorption dans des films liquides présentant des ondes était bien plus grande que dans un film
lisse. Yoshimura et al. (1996) attribuent principalement 'augmentation de I’absorption aux ondes
solitaires compte tenu de leurs amplitudes plus élevées que celles des ondes capillaires.
Récemment, Nagasaki & Hijigata (1990) ont réalisé des simulations numériques de transfert de
matiére en film ruisselant et ont constaté qu’une interface ondulée augmente le transfert de
maticre. Cependant, la qualité de leurs mesures numériques ne permet pas de quantifier la
contribution des vagues a 'augmentation de I'absorption.

Nous souhaitons dans ce chapitre étudier I'influence de la formation d’onde sur le transfert

dans le film liquide.
4.6.1- Position du probléme

Le probléme physique simulé correspond au développement d’une instabilité capillaire dans
un film liquide tombant le long d’une paroi verticale sous I'effet de la gravité g. L’espece chimique
A présente initialement dans la phase gazeuse est transférée dans la phase liquide. ILa configuration

initiale correspond a un écoulement de film tombant formé de deux nappes fluides, voir figure
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4.13. I’écoulement est établi pour un écoulement gravitaire. L’hydrodynamique est simulée dans
un domaine périodique afin de permettre le développement des ondes jusqu’au régime établi. Le
transfert est lui étudié en imposant les concentrations en entrée du domaine comme dans les

sections précédentes.

v

s

A

A
v

e —
—>
L

Figure 4.13- Schéma représentatif du domaine de calcul

Pour réaliser les simulations numériques les parameétres suivants ont été choisis : la taille du
domaine est de longueur I.=0,05 m et de hauteur H=0,003 m. Il est décrit avec 250x150 cellules
de calcul dans les direction y et x respectivement, avec un raffinement dans la zone de présence de
I'onde. Une condition périodique est imposée a I'entrée et a la sortie du domaine alors que des
conditions de non glissement et de glissement sont imposées sur les fronticres sud et nord du
canal respectivement. L’interface est initialement soumise a une perturbation sinusoidale
x=a,(cos(2n y/\)+e, d’amplitude initiale a, =0,1 e,. y est la coordonnée verticale et A la longueur
d’onde initiale. Les propriétés des fluides utilisés sont proches de celles de I'air et de I'eau. Les
rapports de viscosité est y, /u; =50 et de densité est ©,/0.=770. Pour la concentration, les
propriétés de 'espéce chimique absorbée sont proches de celles du dioxyde de carbone (CO,) en
absorption dans de I'eau. Le rapport de diffusivité est D./D; =8280. Le nombre de Henty est
He=1.1 correspondant a la solubilité du CO, dans I’eau. e nombre de Reynolds du film liquide est
Re=p,Ue/ 14, =26, ou U est la vitesse moyenne du film liquide. Le nombre de Weber utilisé vaut

We=p, U’e/ 0=0,047, et finalement le nombre de Schmidt est S¢, =52.
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4.6.2- Evolution de ’onde

Comme nous lavons mentionné précédemment, il existe une grande variété d’ondes
pouvant se développer le long d’un film liquide selon la longueur d’onde de la perturbation initiale.
En effet, Liu et al. (1993), Gao et al. (2003), ont montré de manicre expérimentale et numérique
respectivement que selon la fréquence ou l'amplitude de forgage, le profil de 'onde prend
différentes formes. Pour une fréquence de forcage élevé, les ondes observées sont a amplitude
constante (onde saturée), tandis que pour une fréquence de forgage plus base ou perturbation de
grande longueur d’onde des trains d’ondes solitaires avec des oscillations secondaires sont
observées. Ce comportement est bien reproduit dans nos simulations numériques ou nous avons
bien observé que la longueur d’onde de la perturbation imposée initialement joue un réle tres
important sur la forme et la vitesse d’amplification de I'onde. Sur les figures 4.14, 4.15 et 4.10,
nous avons représenté I’établissement de différentes formes d’onde obtenues par simulation
numérique avec des perturbations initiales d’amplitude a,=0,1e, et de longueur d’onde croissante
A=0.005 m, 0.01m et 0.05 m respectivement. Au regard du résultat, nous observons que pour des
perturbations de petite longueur d’onde A=0,005 m et 0,01 m (figures 4.14 et 4.15), le profil de
l'onde sature vers une amplitude constante mais la forme et 'amplitude de 'onde sont différentes.
Pour des perturbations de grande longueur d’onde, A=0,05 m (figure 4.16), 'onde évolue vers une

onde solitaire avec des oscillations capillaires secondaires.

v

Figure 4.14- Exemple d’une interface instable conduisant a une onde sinusoidale établie (onde
saturée). La forme est reportée aux instant #U/e=0 ; tU/e=45 ; tU/e=123. Perturbation initiale
A=0 ;005 m ; Re=26 ; We=0,047. Propagation de gauche a droite.
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Figure 4.15- Exemple d’une interface instable conduisant a une onde d’amplitude constante. La
forme est reportée aux instant U/ e=0 ; tU/e=21 ; tU/e=40 ;tU/e=120 . Perturbation initiale
A=0,01 ; Re=26 ; We=0,047. Propagation de gauche a droite.

e e

Figure 4.16- Exemple d’une interface instable conduisant a une onde solitaire établie. Lla forme de
la sutface est reportée aux instant 1U/e=0; tU/e=32 ; tU/e=65 ; tU/e=94 ;tU/e=128 . Perturbation
initiale A=0,07 m ; Re=26 ; We=0,047. Propagation de gauche a droite.
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Récemment Nosoko et al. (1996) ont proposé des corrélations empiriques donnant la célérité de
I'onde et 'amplitude maximale du film pour des ondes bidimensionnelles. Il ont reporté un tres
bon accord entre leurs mesures expérimentales, les corrélations développées et les mesures de

Kapitza & Kapitza (1964). Les corrélations empiriques s’écrivent :

Uw=1.13Ka*®?N}* Re*’ 4. 14)
5 =0.49Ka’*NJ* Re¥ (4. 15)
1/3 4 1/3
avec : UW=L/3 ; 52{%} ; Ka:gi3 ; NA:/{%j ; Rezﬁ
(vg)1 14 fole) 14 v

c est la célérité de onde, « est Pamplitude max du sommet de 'onde. Sur les figures 4.17 et 4.18,
nous avons comparé les résultats de nos simulations numériques aux résultats expérimentaux de
Nosoko et al. (1996), Kapitza & Kapitza (1964). Nous observons que les corrélations empiriques
de Nosoko et al. (1996) sont en trés bon accord avec les solutions numériques obtenues avec le
code JADIM pour les trois formes d’onde simulées et reportées sur les figures 4.14, 4.15 et 4.16.
Le code JADIM reproduit ainsi la déstabilisation de 'onde avec des caractéristiques proches de
celles observées expérimentalement. A noter que le code JADIM a été utilisé récemment pour
I’étude du déferlement d’ondes gravitaires. L’aptitude du code JADIM a reproduire la propagation
d’ondes sinusoidales (ondes de Stokes) a été validée par Duval (2007) et la propagation d’ondes
solitaires par Vaillard (2002).
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Figure 4.17- Variation de la célérité adimensionnelle de 'onde en fonction des nombres
adimensionnels Ka, N,, Re. Comparaison entre les résultats numériques et les mesures
expérimentales.
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Figure 4.18- Variation de I’épaisseur maximale de 'onde en fonction des nombres Ka, N,, Re.
Comparaison entre les résultats numériques et les mesures expérimentales.

4.6.3- Effet de 1a forme du film sur le transfert de masse

Dans cette section nous allons tenter de comprendre 'impact de la formation d’une onde sur
le transfert de masse a linterface. Nous étudions numériquement l'influence de la structure
ondulée du film liquide sur le transfert de masse pour trois configurations d’onde correspondant
aux perturbations initiales A=0.005 m, 0.01 et 0.05 m. Sur les figures 4.19 (a), (b) et (c), nous avons
tracé le champ de concentration du CO, dans le liquide. Les figures montrent nettement que la
concentration du CO, est plus élevée du coté avant de 'onde ('onde se propage de gauche a droite
sur les figures 4.19). Donc, la concentration du CO, pénétre plus dans le film liquide du coté avant
de 'onde. Nous constatons aussi que cet effet semble croitre avec 'augmentation de 'amplitude
de Tonde c'est-a-dire qu’il est beaucoup plus marqué pour l'onde solitaire. Ceci est du au
mouvement du gaz dans le creux de 'onde. En effet, sur la figure 4.20 nous avons représenté le
champ de vitesse pour les trois configurations simulées. Nous observons que le champ de vitesse
est effectivement plus intense au voisinage des faces avant de 'onde ce qui se traduit par un effet
advectif amplifié. La figure 4.19 (d) montre une image de champ de concentration de CO, dans un
¢coulement d’une onde solitaire obtenue par Nagasaki & Hijikata (1990). Sur cette figure nous
pouvons également observer 'accumulation de la concentration du CO, dans la partie face avant

de 'onde en accord qualitatif avec les résultats de nos simulations numériques.
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(d)

Figure 4.19- Champ de concentration de CO, dans un écoulement ondulé. (a) onde saturé,
perturbation initiale A=0,005. (b) perturbation initiale A=0,01. (c) onde solitaire, perturbation
initiale A=0,05 ; Re= 26 ; We=0,047 ; Sc; =52. L.e domaine est rapporté avec un rapport
d’échelle ./H =48. (d) Concentration du CO,dans une onde solitaire, Re=46. Simulation obtenue
par Nagasaki & Hijikata (1990), tirée de Yoshimura et al. (1996). L’onde se propage de la gauche
vers la droite.
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Figure 4.20- Champ de vitesse dans le repére en mouvement avec 'onde. (a) onde saturée,
perturbation initiale A=0,005. (b) perturbation initiale A=0,01. (c) onde solitaire, perturbation
initiale A=0,05 ; Re= 26 ; We=0,047. Propagation de 'onde de gauche a droite. Le domaine est
rapporté avec les rapports d’échelles L/H = (a) et (b) 34 ; (c) 13.
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Sur les figures 4.21, 4.22 et 4.23, nous avons tracé le flux local de transfert adimensionnel a
interface gaz/liquide par lintermédiaire du nombre de Sherwood local en fonction de la
coordonnée curviligne décrivant linterface { adimensionnée par Iépaisseur moyenne du film
liquide, pour les trois configurations présentées précédemment.

Les résultats confirment que le transfert augmente du coté avant de 'onde. En effet, nous
remarquons que le transfert entame sa croissance a partir du sommet de 'onde et tout le long du
coté avant de 'onde ou le flux atteint son extremum. En revanche sur le coté dos de 'onde le flux
de transfert diminue et atteint son minimum 2a la fin de Pextrados, c'est-a-dite au sommet de
l'onde. Cette évolution est observée quelque soit le type d’onde simulée, en particulier pour les
plus petites longueurs d’onde. Pour le cas de 'onde solitaire, nous observons I'accumulation de
deux modes de transfert. La vitesse a l'interface étant plus grande dans la vague principale, le
transfert de matiere y est plus important. Pour les ondes capillaires secondaires, un comportement
similaire au transfert dans des ondes de petite longueur d’onde est observé, voir figure 4.23.

Sur les figures 4.21, 4.22 et 4.23 nous avons aussi confronté le flux de transfert obtenus avec
les différentes perturbations considérées précédemment aux flux obtenus pour un film lisse. Au
regard des figures, nous observons que les ondes de trés petite longueur d’onde ne sont pas
avantageuses pour le transfert de masse. En effet, bien que la surface d’échange soit plus grande
par rapport a un film lisse, le flux moyen transféré est moins important de l'ordre de 50%. En
revanche, les ondes de plus grande longueur d’onde favorisent fortement le transfert de masse. En
effet, le flux moyen transféré est jusqu’a 80% plus important qu’a travers un film lisse.

Ce résultat est en accord avec les observations obtenues par voie expérimentale. En effet,
plusieurs études soulignent que le transfert de maticre a travers un film déformé par des vagues est
supérieur a celui a travers un film lisse, Seban et Faghri (1978), Yoshimura et al. (1996).

Le tableau 4.3 pressente 'amplification du flux par les ondes a I'aide du rapport entre le
Sherwood moyen Sh sur une longueur d’exposition totale ;. obtenu sur une interface ondulée et

Sh, obtenu sur une interface lisse.

2=0,005 m | A=0,0lm | A=0,05m

Sh/Sh, 0,57 1,8 1,35

Tableau 4.3- Amplification du flux transféré par les ondes.
Perturbation initiale de longueur d’onde A
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Figure 4.21- Evolution du Sherwood local c6té liquide en fonction de la coordonnée curviligne
décrivant l'interface adimensionnelle. (=) Sherwood local pour une perturbation initiale A=0,005.
(==) Sherwood local pour film lisse. (=*=) Profil de 'interface
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Figure 4.22-Evolution du Sherwood local c6té liquide en fonction de la coordonnée curviligne
décrivant l'interface adimensionnelle. (=) Sherwood local pour une perturbation initiale A=0,01.
(==) Sherwood local pour film lisse. (=*=) Profil de l'interface
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Figure 4.23- Evolution du Sherwood local coté liquide en fonction de la coordonnée curviligne
décrivant l'interface adimensionnelle. (=) Sherwood local pour une perturbation initiale A=0,05.
(==) Sherwood local pour un film lisse. (=*=) Profil de l'interface. (=*) Vitesse de 'interface.

4.7-Conclusion

Ce chapitre est divisé en trois parties. La premicre partie a porté sur le transfert de masse
sans réaction chimique dans un film liquide tombant sous I'effet de la gravité. Cette étude a permis
de comprendre la physique du transfert dans un film tombant. Les résultats obtenus montrent que
le transfert dans un film liquide en écoulement laminaire se fait principalement en deux modes. Le
premier mode se produit pour les temps de contact relativement courts. LLe mécanisme de transfert
est piloté essentiellement par 'advection de l'interface qui transporte la concentration. Le second
mode de transfert se produit pour les longs temps de contact. Pour ce cas le processus de transfert
s’opere essentiellement par diffusion moléculaire.

La deuxieme partie de ce chapitre a été consacrée a I’étude du transfert de masse réactif dans
un film liquide tombant. Les résultats obtenus montrent que lorsque le transfert de masse est
accompagné d’une réaction chimique irréversible du premier ordre, un bon accord entre la

solution numérique et la solution analytique développée par Danckwerts (1970) est observé. Nos

résultats numériques montrent aussi que I'expression E =1+ Ha? permet de décrire le facteur

d’accélération quelque soit la valeur du nombre de Hatta.

125



Yacine HAROUN Chapitre 4 : Etude du transfert de masse réactif dans un film tombant

Dans le cas ou le transfert de masse est accompagné d’une réaction chimique irréversible du
deuxi¢éme ordre nous avons trouvé que les résultats des simulations numériques peuvent étre

décrits avec la solution approchée de Brian et al. (1961).

La derni¢re partie de ce chapitre a porté sur I’étude du transfert de masse dans un film
liquide instable. Dans cette partie nous avons étudié I'influence de la formation d’onde sur le
transfert de maticre. Les résultats ont montré que les ondes de trés petite longueur d’onde ne sont
pas avantageuses pour le transfert de masse. Bien que la surface d’échange développée soit plus
grande, le flux de transfert estimé pour cette configuration est nettement inférieur au flux transféré
dans a un film lisse pour le méme débit liquide. En revanche, les ondes de plus grande longueur
d’onde favorisent fortement le transfert de masse. En effet, le flux moyen transféré atteint pour les

cas étudiés une augmentation allant jusqu’a 80% par rapport a un film lisse.
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Chapitre 5
Etude du transfert de masse réactif dans un film

liquide s’écoulant le long d’une paroi corruguée
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5.1- Introduction

I’étude du transfert de masse réactif gaz-liquide le long d’un plan corrugué constitue un
aspect important dans les applications industrielles utilisant les colonnes a garnissage structuré. Au
cours de ces dernicres années, de nombreuses études expérimentales ont été réalisées dans le but
de modéliser le transfert de masse réactif dans les contacteurs a garnissage structuré (Bravo et al.
(1985), Fair et Bravo (1990)). Cependant, la plupart des études ont été réalisées avec des fluides
académiques comme I’eau et lair, ainsi 'impact des propriétés physiques sur le transfert de masse
n’est pas bien connu en particulier dans le cas des solutions d’amines. De plus, les études menées
¢tant de nature expérimentale, il est difficile d’accéder a la dynamique locale de ’écoulement et du
transfert au sein des fluides. Par conséquent la relation entre les parametres de transfert de masse
et les échelles de I’écoulement dans une géométrie complexe telle que la géométrie du garnissage
structuré est mal connue.

Dans ce contexte, nous souhaitons mettre en ceuvre notre outil de simulation pour améliorer
la compréhension des mécanismes physiques qui décrivent le transfert de masse dans des
configurations d’écoulement proches de celles rencontrées dans les contacteurs a garnissage
structuré.

Ce chapitre est constitué principalement en trois parties. Dans un premier temps, nous allons
nous intéresser a l'influence de la géométrie du garnissage et des propriétés physiques sur
Iécoulement du film liquide. Dans un second temps, nous étudierons I'influence de
I’hydrodynamique du film liquide sur le transfert de masse en 'absence de réaction chimique.
Enfin, nous nous intéresserons au cas ou le transfert de masse est accompagné par une réaction

chimique du deuxiéme ordre dans la phase liquide.
5.2- Formulation du probléme

Les garnissages structurés se présentent sous la forme de plaques métalliques gaufrées
empilées les unes sur les autres en subissant alternativement une rotation dun angle * 6, (cf
chapitre 1, figure 1.4). Les plaques métalliques sont arrangées de telle sorte que les phases liquide
et gaz s’écoulent entre les plaques du garnissage. Les corrugations sont formées de section
triangulaire. Les caractéristiques géométriques importantes du garnissage structuré sont 'angle du
sommet «, 'amplitude des canaux a et la longueur d’onde des canaux L. Dans cette présente étude,
le domaine de calcul correspond a une coupe verticale bidimensionnelle du garnissage structuré.

Le domaine de calcul est représenté sur la figure 5.1. Une approche similaire a été utilisée par
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Raynal et al. (2004) et Szulczewska et al. (2000) pour simuler un écoulement diphasique gaz-liquide
le long d’un garnissage structuré. I’étude est menée pour a=90° ce qui impose une relation

évidente entre a et A soit :
a
—=0.25
A

On introduit également L comme la longueur d’un élément de garnissage parcourue par le fluide.

Y
e .~

A " Liquid film
\\ a

Structured packing surfce__—

Chemical

.~ species

Condition
dentrée

/
Condiition de paroi [

Condition
de sortie

Figure 5.2- Exemple de maillage utilisé
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Le probleme physique étudié dans ce chapitre correspond a I'écoulement d’un film liquide le
long de cette paroi corruguée sous leffet de la gravité g, cisaillé par une phase gazeuse a co-
courant. L’espece chimique A présente initialement dans la phase gazeuse s’absorbe dans la phase
liquide et réagit par une réaction chimique irréversible du deuxi¢éme ordre dans la phase liquide

avec ’espéce chimique B selon la réaction :
A+B—2 5P (5.1)

Comme grandeurs caractéristique du probleme, e dénote I'épaisseur locale du film liquide, la
vitesse d’entrée est notée Uo=q; /e et & est la coordonnée locale décrivant l'interface. € est en
pratique calculée en suivant la position de I'iso-contour F=0.5. En choisissant £=0 a Pentrée du

domaine, & représente la longueur d’exposition. La longueur totale de I'interface est notée par &;.

Avant de présenter les conditions aux limites utilisées pour la conduite des simulations, nous
rappelons que I’étude des films tombants sous Ieffet de la gravité a commencée avec les travaux de
Nusselt (1916), qui a proposé une solution exacte pour un film tombant sur une paroi plane

inclinée en écoulement laminaire sous la forme suivante :

_ v oo pgsin(@/2) g &1/3
U(y)_ ﬁz y(y 2ﬂ) , L= 2,u|_ 5 ﬁ_(gsm(alz)J (5 2)

ou U(y) est le profil de vitesse dans le film liquide, v est la vitesse de I'interface et § I’épaisseur du
film liquide, lorsque la paroi est parfaitement plane. Dans le but de s’approcher le plus possible
d’un écoulement périodique pour le film liquide, sur la frontiére d’entrée nous avons imposé une
épaisseur de film et un profil de vitesse correspondant a un écoulement établi sur une paroi
inclinée, (équation 5.2). Le film liquide est injecté avec une épaisseur d’entrée e, =B et une vitesse
d’entrée q; /e, =2v/3. La phase gazeuse est injectée avec un débit qg. Sur la frontiére de sortie, une
condition type sortie libre est utilisée. Les conditions appliquées sur les fronticres Est et Ouest
sont respectivement, paroi et glissement. La concentration C’,. de l'espece chimique A est
imposée a l'entrée de la phase gazeuse et sur la frontiecre Ouest. La concentration de I'espece
chimique A imposée a I'entrée liquide C”,; est nulle. Sur les fronticres Est et Sud, des conditions
de flux nul et de sortie libre sont appliquées respectivement. Lorsque le transfert de masse est
accompagné par une réaction chimique en phase liquide, la concentration du réactant B, C7;; est
imposée a l'entrée de la phase liquide et C’y ;=0 a P'entrée de la phase gazeuse. Pour les fronticres
Est et Sud, les mémes conditions que pour le réactant A sont appliquées. Nous travaillons dans la

suite avec les concentrations normalisées : C*=(C -C,,)/(C ,-C ;) et CH=(Cy-Cy)/ (Cy;-
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C'p¢)- Le maillage utilisé est cartésien, orthogonal, bidimensionnel. Il est constitué de 67500

cellules, raffiné au niveau de interface gaz/liquide, figure 5.2.
5.3- Etude hydrodynamique

Nous allons nous intéresser dans un premier temps a caractériser ’hydrodynamique dun
film liquide s’écoulant sur une paroi corruguée. Au cours de ces derni¢res années, des études
expérimentales se sont intéressées a ’écoulement laminaire d’un film liquide le long de paroi
ondulée et corruguée. Vlachogiannis & Bontozoglou (2002) ont étudié expérimentalement
Iécoulement gravitaire dun film liquide le long d’une paroi inclinée avec des corrugations
rectangulaires. D’une maniére numérique et expérimentale, Szulczewska (2003) a étudié
I’écoulement de liquide le long d’un garnissage structuré type Mellapak 250 Y. Les résultats lui ont
permis de trouver le débit liquide minimum pour que la surface du garnissage soit enti¢rement
mouillée. D’une maniére numérique, Raynal et al. (2004) ont réalisé des simulations 2D dun
écoulement gaz-liquide le long d’un plan corrugué similaire a la surface d’un garnissage structuré
avec une approche de type Volume Of Fluid (VOF). Les résultats obtenus ont permis de
déterminer la rétention liquide (liquid hold-up). Avec une méthode d’intégrale de fronticre en se
limitant au régime de Stokes, Pozrikidis (1988) a étudié I’écoulement d’un film liquide le long d’une
paroi ondulée bidimensionnelle. Plus récemment en utilisant la méme méthode, Trifonov (1998),
Shetty et Cerro (1997 a,b), Valluri (2004) ont étudié I’écoulement d’un film liquide le long d’une
paroi ondulée. Bien que cette approche (intégrale de fronticre) permette d’étudier I'impact de
différents parametres (viscosité, densité, tension de surface ...) sur ’évolution de la surface libre
(interface), elle ne peut simuler que I’évolution de la surface libre sans tenir compte de la phase

gazeuse.
5.3.1- Topologie du film liquide

Pour des conditions industrielles d’écoulement relatives au captage du CO, par des solvants
amines, le taux d’arrosage dans une colonne a garnissage structuré varie approximativement de 10
250 m> m® h', ce qui correspond a une épaisseur de film variant entre 0.2 mm et 0.3 mm et un
nombre de Reynolds variant entre 6 et 30. Les études réalisés sur ce type d’écoulement ont montré
que les parameétres pettinents sont le nombre de Reynolds Re; =q; /v, le rapport entre I’épaisseur
du film liquide et 'amplitude du garnissage e/a, le rapport entre 'amplitude et la longueur d’onde

de la corrugation a/\ et finalement le nombre de Bond qui est le rapport entre la force gravitaire et
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la force de tension de surface, Bo=p,ge’/o. Dans cette premiére partie, nous analysons
Iécoulement du film liquide sans tenir compte des effets capillaires, Bo>>1. Nous nous
concentrons sur les effets de l'amplitude de la corrugation a et le débit du liquide par
I'intermédiaire du nombre de Reynolds.

Nous considérons dans un premier temps le cas d’'un écoulement de film liquide sur une
paroi corruguée a faible amplitude, figure 5.3. Avant d’aborder les résultats des simulations, il est
intéressant de considérer deux cas limites, débit liquide faible et débit liquide élevé. Pour un débit
liquide faible, il est prévisible que le film liquide ait une faible épaisseur qui va épouser la forme de
la paroi corruguée. Lorsque le débit liquide est élevé, I’épaisseur du film liquide devient importante
jusqu’a couvrir toute la profondeur de la corrugation. Ce comportement est bien observé sur la
tigure 5.3 (a),(b) et (c), ou est présentée la forme prise par le film liquide obtenu par simulation
numérique pour différents débits. En effet, la figure 5.3 (a) montre que pour les faibles nombres
de Reynolds, le film liquide épouse la forme de la paroi corruguée d’'une maniére uniforme et
I'épaisseur de linterface est quasiment constante. Pour des valeurs de Reynolds plus élevées,
(tigure 5.3 (b) et (c)), le film liquide ne suit plus la forme du garnissage et couvre une grande partie
du creux de la corrugation.

A présent, nous allons nous intéresser a la forme du film liquide pour d’autres amplitudes a.
Nous rappelons que le rapport a/\ est constant. Les résultats des simulations sont présentés sur
les figures 5.4 (a),(b),(c) et figures 5.5 (a),(b),(c). Nous observons le méme comportement pour les
différentes amplitudes a. La transition d’un régime film liquide d’épaisseur uniforme au régime film
liquide remplissant la profondeur de la corrugation se réalise pour des nombres de Reynolds
différents selon 'amplitude a. Pour caractériser ce changement de comportement, nous avons
tracé sur la figure 5.6 les points correspondant a chaque régime en fonction du nombre de
Reynolds et de 'amplitude de la corrugation adimensionnée par I’épaisseur du film J calculée avec
I’équation (5.3). Nous trouvons que le nombre de Reynolds critique de transition entre les deux

régimes évolue linéairement avec a/p. La transition s’écrit alors :

-1/3
Re . w9lal —20 | _gq18 5.3)
' gsin(a/2) Yij

Pour Re<Re, (, le film liquide est uniforme le long de la paroi tandis que pour Re; >Re, , le film

liquide remplit le creux de la corrugation.
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2(5
(@)

Figure 5.3- forme du film liquide pour un écoulement le long d’une paroi corrugée, avec une
amplitude de corrugation a et Reg fixe. Re;=45 ; (@) ¢/a=0,19 ; Re,= 17 ; (b) ¢/ a=0,28 ; Re, =34 ; (¢)
¢/a=0,31 ; Re, =40.
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Figure 5.4- forme du film liquide pour un écoulement le long d’une paroi corrugée, avec une
amplitude de corrugation a et Reg fixe. Re;=45 ; (a) ¢/a=0,2 ; Re; = 27 ; (b) e/a=0,11, Re; =63 ;5(c)
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e/a=0,13, Re, =77.
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(a)

Flow

(b)
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©
Figure 5.5- forme du film liquide pour un écoulement le long d’une paroi corrugée , avec une
amplitude de corrugation a et Reg, fixe. Re;=45; (a) ¢/a=0,13 ; Re, = 23 ; (b) ¢/a=0,15 ; Re, =57 ;
() e/a=0,23 ; Re; =78
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Figure 5.6- Nature du film liquide en fonction du rapport a/ et le nombre de Reynolds

5.3.2- Structure de ’écoulement

Dans cette section, nous allons analyser la structure de I’écoulement du film liquide en
s’intéressant plus en détail a la vitesse de linterface U, (€), 'épaisseur locale du film liquide e(€) et a
la forme des lignes de courant. Notons que la vitesse de linterface et Iépaisseur du film sont

calculées a I'iso-contour F=0.5 de la fraction volumique.

En premier, considérons la distribution de I’épaisseur du film liquide le long de la paroi
corruguée. Sur la figure 5.7, nous avons tracé Iévolution de Iépaisseur du film liquide
adimensionnée en fonction de la coordonnée curviligne décrivant linterface &, pour trois valeurs
de Reynolds, Re; =17, Re; =63 et Re; =77, en maintenant constant le rapport a/A=0.25. Au regard
de la figure 5.7, nous observons que la périodicité de 'écoulement du film liquide est bien vérifiée.
En effet, épaisseur du film liquide a la sortie €= &, est égale a Iépaisseur en entrée =0 et vaut
e=f.

Concernant I’évolution de I’épaisseur du film liquide, nous constatons que pour Re =17,
I’épaisseur du film est quasi-uniforme le long de la paroi corruguée avec une légere diminution au

sommet de la corrugation. Avec l'augmentation du nombre de Reynolds (Re; =63), nous
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observons une accumulation du liquide, au niveau du creux et derri¢re le sommet du garnissage.
Pour des Reynolds plus élevé (Re,=77), les deux accumulations de liquide laissent place a une
grande zone d’accumulation dans le creux de la corrugation.

Les lignes de courant reportées sur la figure 5.8 montrent que ces régions d’accumulation
sont en réalité des zones de recirculation du fluide. En effet, une zone de recirculation (stagnation)
apparait en premier au nivaux du creux a Re; =11, figure 5.8 (b). Pour des Reunolds plus élevé, une
autre zone de recirculation apparait derriere le sommet, figure 5.8 (c). Cette recirculation est due au
décollement de la couche limite. Sous leffet de son inertie, le film liquide est emporté
parallelement a la premicre partie du garnissage créant un épaississement en aval de Parréte. La
zone de recirculation dans la couche limite va alors se développer jusqu’a rejoindre la zone de
stagnation dans le creux du garnissage pour former une grande zones de recirculation causant
I'augmentation tres nette de I'épaisseur du film liquide, figure 5.8 (d) et (e).

Ces différentes structures d’écoulement sont représentées sur la figure 5.3 avec différents
symboles. Le symbole (@) représente le cas ou il n y a pas de recirculation, figure 5.8 (a), la forme
du film liquide est alors parfaitement uniforme le long du garnissage. Le symbole (M) correspond a
Papparition de la zone de stagnation au creux du garnissage, figure 5.8 (b). Le régime d’écoulement
ou les deux recirculations au creux et en aval du sommet sont présentes, figure 5.8 (c), (d), est
représenté par les symboles (%). Et finalement, lorsque les deux recirculations se rejoignent pour
former une grande zones de recirculation, figure 5.8 (e), est reporté par les symboles (A). Clest
lorsque les deux recirculations se rejoignent que I’épaisseur du film augmente de manicre tres

nette. C’est cette transition entre ces deux derniers régimes qui est décrite par la relation (5.3).

6 : , : , . , . .

e —

0 T T T T T T T T T
0.0 02 0.4 06 08 10

gk,
Figure 5.7- Distribution locale de Iépaisseur du film liquide adimensionnée en fonction de la
coordonnée curviligne décrivant l'interface & (===) Re, = 17 ; (==) Re; =63 ; (=) Re, =77.

137



Yacine HAROUN Chapitre 5 : Etude du transfert de masse réactif « gaz-liquide » le long d’un plan corrugué

v

@) (b) ©

4

C) ©

Figure 5.8- Epaississement de la couche limite provoqué par la diffusion de la quantité de
mouvement lorsque augmente le Reynolds. R;=45 ; (a) Re; =8 ; (b) Re; =11 ; (c) Re; =23 ; (d)
Re, =57 ; (e) Re, =78.

L’évolution locale de la vitesse de l'interface U, le long de I'interface est représentée sur la
figure 5.9 pour trois cas caractéristiques, Re, = 77, Re; =63 et Re; =77. Notons que la vitesse locale
de T'interface est adimensionnée en utilisant la vitesse d’interface pour un film en écoulement
laminaire sur une paroi parfaitement plane v, donnée par la relation (5.2) pour le méme débit utilisé
dans la simulation.

Sur la figure 5.9, nous observons que pour Re, = 77, lorsque I'épaisseur du film liquide est
quasi-uniforme le long du plan corrugué, la vitesse de I'interface accélere légerement au sommet de
la corrugation et décélere au creux afin de satisfaire la conservation du débit liquide. Ces effets

sont faibles car la diminution et 'augmentation de I’épaisseur du film liquide sont faibles, figure
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5.7. Pour un nombre de Reynolds intermédiaire Re; =63, avant que la zone de recirculation derriere
le sommet n’occupe tout le creux, nous remarquons que bien que film liquide s’épaississe, la
vitesse s’accélere légerement au sommet et le long de la zone de recirculation puis décélére au
nivaux du creux pour ensuite retrouver une vitesse établie pour un écoulement sur une paroi plane.
C’est la diminution de la section débitante au dessus de la recirculation du fluide qui est a 'origine

de I'accélération du fluide dans cette région, figure 5.8.

1.5 4 -

i ’ "~
U/v e === I

0.5+ -

T T T T T T T T T

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

73
Figure 5.9- Evolution de la vitesse de I'interface locale en fonction de la coordonnée curviligne
décrivant linterface & a=2,44 mm. (===) Re,= 17 ; (==) Re; =63 ; (=) Re, =77

orsque la zone de recirculation occupe tout le creux de la corrugation (Re, = nous observons
Lorsque 1 d lat tout | del gat Re, =77), b
s . ) . .
que l'accélération de la vitesse de I'interface est beaucoup moins spectaculaire que pour les cas
précédents. La vitesse de l'interface tends vers une vitesse établie pour un écoulement sur une
paroi plane puis décroit subitement lorsque le film liquide dépasse la zone de recirculation. C’est
paradoxalement dans cette situation ou I’épaisseur de l'interface varie fortement que la vitesse de
interface subie le moins de variation. Nous avons tracé sur la figure 5.10 I’évolution de la section
Iintert: bie 1 d tion. N t la figure 5.10 I’évolution de 1 ti
débitante en fonction de la coordonnée curviligne décrivant l'interface. I’épaisseur débitante est
comparée a I’épaisseur locale. Le résultat montre qu’au dessus de la recirculation du fluide
I’épaisseur de la section débitante est relativement constante ce qui explique la faible variation de la
vitesse de linterface. On obsetve aussi vers &£/,=0.8 une légére augmentation locale qui

correspond a I’endroit ou le film liquide rejoint la paroi.
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Figure 5.10- Evolution de I’épaisseur du film liquide (===) et de 'épaisseur de la section débitante
e, (=) en fonction de la coordonnée curviligne décrivant l'interface ¢. Re, =77.

Il ne reste pas moins que I’épaississement du film liquide dans le creux du garnissage n’est pas sans
conséquence sur 'aire interfaciale développée entre deux sommets de corrugation. En effet, le fait
que Iépaisseur du film liquide augmente dans le creux du garnissage va causer la diminution de
Iaire interfaciale développée entre deux sommets de corrugation. Pour illustrer ce comportement
nous avons fait varier de maniére indépendante 'amplitude a, I’épaisseur du film e et le débit

liquide. Nous représentons sur la figure 5.11 I’évolution de la longueur d’interface &,, développée

pat le film liquide entre deux sommets de corrugation, adimensionné par la longueur de la paroi L,

en fonction du nombre de Reynolds pour une valeur de a fixée. Nous constatons une évolution

comprise entre £,/L =1 correspondant a un film suivant parfaitement le garnissage (épaisseur

uniforme) et &, /L =1/4/2~0.707 correspondant a un film coulant verticalement sans suivre le

garnissage qui est alors complétement rempli. Sur la figure 5.12 tous les cas simulés sont reportés.
Nous constatons qu’il n’y a pas une évolution unique en fonction du nombre de Reynolds qui

n’est donc pas le parametre adapté pour décrire de maniere universelle ce comportement.

140



Yacine HAROUN Chapitre 5 : Etude du transfert de masse réactif « gaz-liquide » le long d’un plan corrugué
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Figure 5.11- Longueur d’interface &, développée pat le film liquide entre deux sommets de
corrugation adimensionnée en fonction du nombre de Reynolds.

£k 4a
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Figure 5.12- Longueur d’interface &, développée par le film liquide entre deux sommets de
corrugation adimensionnée en fonction du nombre de Reynolds pour différentes amplitudes a.
(%) Avant le décollement. (&) Apres le décollement.

5.3.3- Effet de la tension de surface

Nous allons a présent étudier I'effet de la tension de surface sur la forme de l'interface et la
structure de ’écoulement. La tension de surface joue un role trés important dans les écoulements a
film ruisselant. Physiquement, la tension de surface est associée aux forces de cohésion internes
qui s’exercent entre les molécules d’un fluide : forces de van der Waals, liaison ioniques, liaisons
métalliques (dans les métaux).

Lorsque la tension superficielle est élevée, la dynamique du film liquide résulte alors de la

compétition entre les effets d’inertie, de gravité, de viscosité et capillaire. Intéressons nous tout
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d’abord au profil du film liquide. Sur la figure 5.13, nous avons représenté le contour de la fraction
volumique obtenu avec deux cas caractéristiques, Bo=co et Bo=0,29 pour un débit liquide
identique, Re¢; =77. Nous observons que la tension de surface influence fortement le profil du film
liquide et la structure de I’écoulement. En effet, lorsque nous augmentons la tension de surface
(Bo=0,29), nous remarquons lapparition d’une zone d’accumulation de liquide en amont du
sommet de la corrugation et non pas en aval comme nous I'avons observé précédemment. Cette
accumulation capillaire (capillary ridge) résulte de 'augmentation de la pression capillaire appliquée
au fluide causant la décélération du liquide et 'augmentation de la courbure de linterface. Un
comportement similaire a été observé dans I’écoulement gravitaire d’'un film liquide le long de
substrats non poreux, Gaskell et al. (2004). Dans les travaux de Ovcharova (2005) sur la
génération d’accumulation capillaire (capillary ridge) dans une géométrie présentant des substrats,
I’évolution de l'interface est comparable a celle représentée sur la figure 5.13 (b).

Sur la figure 5.14 nous avons tracé 'évolution locale de I’épaisseur du film liquide obtenu
avec les cas: Bo=co et Bo=0,29. Pour Bo=0,29, contrairement au cas Bo=co, I’épaisseur du film
liquide s’accumule légerement en amont du sommet pour ensuite mincir fortement au sommet et
en aval du sommet jusqu’au creux. Dans la zone de stagnation le film s’épaissit 1égerement puis
tend vers une épaisseur établie pour un écoulement sur une paroi plane. D’une maniere générale,
I’épaisseur du film est plus petite dans le cas Bo=0,29.

L’impact de la tension de surface sur la vitesse locale de I'interface est représenté sur la figure
5.15 ou est tracée I'évolution locale de la vitesse pour les deux cas Bo=co et Bo=0,29. Les résultats
montrent que I’évolution de la vitesse est fortement influencée par la variation de la tension de
surface. Lorsque Bo=co, la vitesse s’accélere au sommet et décélere au creux afin de satisfaire la
conservation du débit liquide comme nous I'avons vu précédemment. Pour Bo=0,29 la vitesse
subit plusieurs accélérations et décélérations dont les plus fortes se produisent respectivement au
sommet et au creux de la corrugation. Cect est di a la diminution et a 'augmentation de I’épaisseur
du film.

Il est bien connu que lorsque I’épaisseur du film liquide est plus faible que la longueur

1/2

capillaite Lc=(0/pg) '~ (effets capillaites dominants), il peut y avoir des phénomenes de
démouillage et I'apparition de zones seéches, ce qui est nuisible au performance de la colonne a
garnissage structuré en terme d’aire interfaciale efficace. Ce comportement est bien observé sur la
figure 5.16 ou est représentée la forme du film liquide pour un débit liquide constant Re, =57 et
différents nombres de Bond et longueurs capillaires, I.¢/e=1,2 (Bo=1), L¢/e=3,8 (Bo=0,1) et

Le/e=7,2 (Bo=0,02). Avec I'augmentation de la tension de surface, nous obsetvons I'apparition
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dans un premier temps d’une onde capillaire le long du film liquide, voir figure 5.16 (b). En
augmentant encore la tension de surface (Bo=0,02) le film liquide démouille et il y a apparition
d’une zone séche au sommet de la corrugation. Nous observons aussi ’existence autour de la zone
seche d’un bourrelet qui collecte le liquide dans le film liquide. Notons que dans ce dernier cas le
calcul est arrété a I'apparition du démouillage.

Dans le cas spécifique des colonnes a garnissage structuré, le transfert de masse est
directement proportionnel a laire interfaciale développée par le liquide ruissellant le long du
garnissage. Par conséquent le démouillage a un effet non seulement sur le taux de mouillage du
garnissage, mais aussi sur le transfert de matiére gaz/liquide qui peut devenir limitant. Il est donc
important de caractériser indépendamment le mouillage et le transfert si 'on souhaite découpler
Ieffet du mouillage de I'effet de la vitesse de transfert sur le flux de transfert.

Notons que dans le cadre de ce travail de these nous considérons que la paroi du garnissage
est parfaitement mouillée. Cette approche va nous permettre d’étudier 'influence de la géométrie
et de la structure de ’écoulement du film liquide sur le transfert de masse réactif ainsi découplée de
Peffet du mouillage. Dans la suite du travail nous considérons Bo>>17.

L’influence du mouillage sur le ruissellement des films liquides le long des garnissages
structurés est toujours étudiée et profite des avancées dans ce domaine a la fois sur le plan
expérimental que numérique, pour plus de détail nous renvoyons le lecteur a la these de Ataki

(2006).

Stream lines

;9

(2) (b)

Figure 5.13- Forme du film liquide pour différents nombres de Bond. Re;=45,; Re, = 17, (a)
Bo=co, L¢/e=0 (b) Bo=0,29 ; ¢/ e=2,2.
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Figure 5.14- Distribution locale de I’épaisseur du film liquide adimensionnée en fonction de la
coordonnée cutviligne décrivant linterface & Re, = 77, (===) Bo=c0, ; L.c/e=0 (=) Bo=0,29 ;
Le/e=22
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Figure 5.15- Evolution de la vitesse de I'interface locale en fonction de la coordonnée curviligne
déctivant linterface €& Re, = 17. (===) Bo>>1; I.¢/e=0 (=) Bo=0,29 ; 1.c/e=2,2
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Figure 5.16- Forme du film liquide pour différents nombres de Bond.
Reo=45 ; Re,=57. (a) Bo=1; L¢/e=1,2 (b) Bo=0,1 ; Lc/e=3,8 (c) Bo=0,02 ; 1.c=7,2
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5.3.4- Epaisseur du film liquide dans un élément de garnissage structuré

L’épaisseur du film liquide contenue dans la section efficace de transfert dans la colonne a
garnissage structuré joue un role important sur les pertes de pression et sur les performances de
transfert de la colonne en fonctionnement. Nous avons vu dans le chapitre 1 que le parametre
hydrodynamique utilisé pour modéliser la quantité de fluide contenue dans la section du garnissage
est la rétention liquide. Depuis les travaux de Bravo et al. (1985), la modélisation généralement
utilisée pour introduire la rétention liquide est de multiplier I’épaisseur moyenne du film liquide par

. . 2 3
la surface spécifique du garnissage a, (m"m”)

h, =<e>a, 5.4

Dans cette section nous allons nous intéresser a 'évolution de la rétention liquide dans une section
de garnissage équivalente a une longueur d’onde A. Nous avons constaté précédemment, figures
5.3, 5.4 et 5.5 que pour de faibles nombres de Reynolds, I’évolution de I’épaisseur du film liquide
est uniforme le long de la paroi corruguée. Au dela d’'un Reynolds critique Re, ., la zone de
recirculation due au décollement de la couche limite, occupe tout le creux de la corrugation
causant I'épaississement du film liquide dans la section du garnissage. Un comportement similaire a
¢été observée par Raynal & Royon-Lebeaud (2007) qui ont réalisé des simulations 2D d’un
¢écoulement gaz-liquide le long d’un plan corrugué similaire a la surface d’un garnissage structuré
avec une approche de type Volume Of Fluid. Ils ont observé I'apparition de zones de recirculation
dans le creux de la corrugation dont la taille est proportionnelle au nombre de Reynolds. Ils en ont
déduit que la rétention liquide dans cette configuration peut étre considérée comme la somme de
la rétention liquide statique (volume occupé par la recirculation) et la rétention liquide dynamique.
On peut trouver dans la littérature de nombreuses corrélations donnant la rétention liquide
en fonction des conditions d’écoulement. Pour les faibles cisaillements entre le gaz et le liquide,
Duss et al. (1997), Olujic et al. (1999), Billet et Schultes (1999), Raynal et al. (2004), ont modélisé la
rétention liquide dans un garnissage structuré comme le produit entre I’épaisseur du film liquide et

la surface spécifique du garnissage sous la forme :

34 3
L [gsin aJ 8 =/ a ©-5)

Cette relation ne concerne que les films minces c'est-a-dire sans décollement du film dans la

section du garnissage.
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Sur la figure 5.17 nous avons représenté 'épaisseur moyenne du film liquide dans la section
du garnissage sur une longueur d’onde A, en fonction du nombre de Reynolds. Différents
parameétres physiques par lintermédiaire du nombre de Reynolds et géométriques par
lintermédiaire du rapport e/a ont été utilisés pour réaliser les simulations. Les résultats sont
représentés sous une forme adimensionnelle en utilisant I’épaisseur caractéristique B pour un film
en écoulement laminaire sur une paroi plane, obtenue par la relation (5.2). Au regard de la figure
5.17 nous constatons que la représentation telle qu’elle ne permet pas de décrire de maniére unique

I’évolution de Iépaisseur du film dans la section du garnissage.

3 : | : : : , : ,
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Figure 5.17- Epaisseur moyenne du film liquide dans la section du garnissage sur une longueur
d’onde A, en fonction du nombre de Reynolds.

Afin d’avoir une représentation plus ¢éloquente faisant intervenir la transition induite par le
décollement, nous introduisant I’épaisseur critique a 'entrée du domaine de calcul . définie a

partir de la relation (5.3) :

91a
Pe= e

(5. 6)

ou Re, est le nombre de Reynolds de la simulation numérique et a "'amplitude de la corrugation.
Nous constatons alors une évolution unique de Iépaisseur revélant deux régimes. Les résultats
obtenus sont confrontés sur la figure 5.18 a la corrélation proposée par Duss et al. (1997), Olujic
et al. (1999), Billet et Schutles (1999), Raynal et al. (2004), pour le calcul de la rétention liquide

dans un garnissage structuré, équation (5.5).
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Lorsque le film liquide est uniforme le long de la paroi corruguée, 'épaisseur moyenne du
film liquide <e> dans la section du garnissage est en bon accord avec la relation (5.5) indiquant

que nos résultats sont représentatifs des conditions d’écoulements rencontrées dans les colonnes a

4 ‘i % J

garnissages structurés.

Figure 5.18- Evolution de I’épaisseur du film liquide dans la section du garnissage structuré.
(=) Résultat obtenu avec la relation (5.5). (==) Résultat obtenu avec I’équation (5.7)

Avec Taugmentation du débit liquide nous observons un changement de pente dans
I’évolution de I’épaisseur du film liquide. Ceci est da a Iépaississement de la recirculation du fluide
au creux de la corrugation. Nous trouvons une expression de I’épaisseur du film en fonction des

propriétés physiques et géométriques sous la forme suivante :

<e>=75-38Re' a (5.7)

La rétention liquide s’écrit alors :
h, = (75-38aRe)a, 5.8)

Le changement de comportement correspondant a I'intersection des deux évolutions donne :

a
=6.73—
d Re,
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Nous trouvons ainsi que la transition pour I’épaisseur intervient avant la jonction des deux
recirculations comme nous pouvons le constater sur les figures 5.8 montrant la forme de
I'interface.

Ce résultat confirme bien les observations de Raynal & Royon-Lebaud (2007) qui souligne
que la rétention liquide dans la section du garnissage est la somme de la rétention liquide statique
calculée du volume occupé par la recirculation et la rétention liquide dynamique représenté par
I’épaisseur de la section débitante.

Notons tout de méme que la relation (5.8) peut surestimer le calcul de la rétention liquide
dans une section de garnissage dans les conditions réelles de fonctionnement. En effet, dans nos
simulations I'angle du sommet de la corrugation est de 90°. Cet angle est inférieur a l'angle
parcouru par un élément fluide le long du garnissage dans des conditions réelles d’écoulement.
L’angle de 90° favorise a prioti le décollement de la couche limite et donc la surestimation de la
rétention liquide statique. Il serait intéressant en perspective de compléter cette étude en incluant
langle au sommet de la corrugation comme parameétre géométrique supplémentaire. Cela
permettrait une caractérisation de la rétention liquide en fonction de cet angle. Cependant nous
observons un bon accord lorsque le film n’est pas décollé. Nous pouvons envisager que nos
simulations et la relation (5.7) donnent une premiere approximation d’un comportement prédictif.
De plus, I'intérét de cette corrélation est de faire apparaitre Ueffet de 'amplitude a, parametre qui

était absent des corrélations précédentes et que nous avons fait varier dans nos simulations.
5.3.5- Synthése

Cette premicre partie du chapitre 5 a été consacrée a I’étude de ’hydrodynamique d’un film
liquide s’écoulant le long d’une paroi corruguée proche de celles rencontrées dans les contacteurs a
garnissage structuré. Cette étude nous a permis de comprendre I'impact de la géométrie et des
propriétés physiques sur évolution du film liquide et sur la structure de I’écoulement. Il apparait
clairement que la géométrie du garnissage et les propriétés physiques des fluides influence tres
fortement la dynamique du film liquide.

Les résultats obtenus montrent que la forme du film liquide peut avoir deux régimes. Nous
avons mis en évidence un nombre de Reynolds critique dépendant de la géométrie du garnissage.
En dessous de ce Reynolds le film liquide suit le garnissage et son épaisseur varie faiblement. Pour
un nombre de Reynolds supérieur, le décollement en aval de l'arréte rejoint le creux du garnissage.
On observe alors une augmentation nette de I'épaisseur moyenne du film dans la section du

garnissage.
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Nous avons aussi montré que la vitesse de I'interface accélere au sommet de la corrugation et
décélére au creux afin de satisfaire la conservation du débit liquide due a la diminution puis a
I'augmentation de I’épaisseur du film liquide.

Les informations obtenues dans cette partie hydrodynamique vont étre utilisées dans la suite

pour comprendre 'impact de la structure de I’écoulement sur le transfert de masse réactif.

5.4- Etude du transfert de masse dans un écoulement de film s’¢coulant le long

d’une paroi corruguée

Apres avoir étudié l'influence de la géométrie et des propriétés physiques sur ’écoulement
d’un film liquide, nous nous intéressons dans cette section au transfert de masse et aux processus
hydrodynamiques impliqués dans les transferts. Nous étudions I'influence de ’hydrodynamique du
film liquide sur le transfert de masse de maniére a relier les parametres de transfert de masse aux
échelles locales de ’écoulement dans une configuration d’écoulement proche de celles rencontrées
dans les contacteurs a garnissage structuré.

Ainsi, I'espéce chimique A présente initialement dans la phase gazeuse s’absorbe dans la
phase liquide. Dans un premier temps nous allons considérer I'absorption du dioxyde de carbone
(CO,) dans de l'eau. Il est bien connu que le dioxyde de carbone a une diffusivité moléculaire tres
faible en phase liquide comme le traduit le « grand nombre de Schmidt, Sc; *490 ». Dans le but de
diminuer le cott de calcul du a la résolution du maillage, nous avons utilisé un nombre de Schmidt
plus faible Sc;,=23. Cependant, cette valeur, est suffisamment importante pour que les résultats
puissent étre extrapolés a des plus grands nombres de Schmidt, sans pour autant rendre excessif la
résolution du maillage a linterface. La solubilit¢é du CO, dans I'eau a été utilisée pour réaliser la

simulation, He=1.1.
5.4.1- Analyse locale du transfert de masse

Comme nous I'avons montré dans la section 5.3, lorsque un film liquide ruisselle le long
d’une surface corruguée, la vitesse de I'interface accélere au sommet de la corrugation et décélere
au creux afin de satisfaire la conservation du débit liquide due a la diminution et a 'augmentation
de I’épaisseur du film liquide.

Pour tenter de comprendre I'impact de ce comportement sur le transfert de masse nous
avons tracé sur la figure 5.19, I’évolution locale du flux de masse coté liquide adimensionné (Sh,) le

long de la paroi corruguée, pour les parametres e/a=0,19 ; Re; =17 ; S¢; =23. Nous trouvons que le
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flux de masse local augmente au sommet de la corrugation avec I'accélération du fluide et lorsque
le fluide décélere au creux, le flux de transfert local diminue légerement. Le résultat montre
clairement que le transfert de matiére subit l'influence des parametres hydrodynamiques du film

liquide et de la géométrie.

30

Figure 5.19- Evolution du Sherwood local coté liquide en fonction de la coordonnée curviligne
décrivant linterface £&. Comparaison entre le résultat numérique (M) et la solution de Higbie
(=).e/a=0,19 mm, Re, =17, Sc, =23.

Concernant la modélisation du transfert de masse coté liquide, les résultats numériques sont
comparés a la solution théorique de Higbie (1935) sur la figure 5.19. Le temps d’exposition d’un
élément de fluide a I'interface correspond au rapport entre la longueur curviligne de I'interface { et
la vitesse locale de linterface U,. Nous observons que la théorie de Higbie basée sur les
caractéristiques locales de longueur (et de vitesse de linterface U, est en trés bon accord avec
I’évolution numérique. Notons que  est épaisseur établie pour un film en écoulement sur une

paroi plane correspondant ici a ’épaisseur d’injection du film liquide dans le domaine de calcul.

DA,L

t

KL tocar B
k ; texp,locaI:U_ ; Sh =

L,local
| DA,L

(5.9)

L,local =
exp,local

Ces premiers résultats de simulation montrent que le transfert de mati¢re est fortement lié la
dynamique du film liquide et que le coefficient de transfert dans le liquide est directement corrélé a
la vitesse de linterface. Cependant, pour l'instant nous nous sommes restreint au cas du film
d’épaisseur quasi-uniforme le long du plan corrugué, figure 5.4 (a). ’étude de ’hydrodynamique
du film liquide le long du plan corrugué, section 5.3, nous a dévoilé que la structure de

I’écoulement est sensible a plusieurs parameétres physiques et géométriques. En effet, pour un
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Reynolds critique Re, (, le film liquide décolle de la paroi derricre le sommet de la corrugation. Une
zone de recirculation prend aussi forme dans le creux de la corrugation, voir figure 5.21. Un tel
comportement hydrodynamique peut accélérer le processus de transfert de masse au travers du
renouvellement de la surface d’échange par la recirculation du fluide. Pour tenter de comprendre
il y a ou pas relation entre la dynamique de la recirculation et celle du champ de concentration,
nous avons tracé les contours de la concentration dans les zones de recirculation pour deux cas
caractéristiques, ¢/a=0.11-Re; =63 et ¢/a=0.13-Re; =77 sur les figures 5.20 (a) (b), et figure 5.21.

A Tinverse de ce que nous aurions pu imaginer, le contour de la concentration montre
clairement que la recirculation du fluide n’affecte pas la pénétration de la concentration dans le
film liquide. En effet, bien que le nombre de Sc; utilisé soit plus petit que le Sc; correspondant a la
valeur réelle de la diffusivité du CO,, la concentration pénétre trés peu dans le film liquide et
I’épaisseur de la couche limite diffusive n’atteint pas la zone de recirculation. Ceci suggere que le
processus de transfert s’opere essentiellement par I'advection a linterface qui transporte la
concentration.

Le résultat de simulation correspondant a la configuration, e/a=0.13, Re; =77, Sc; =5, est
tracé sur la figure 5.22. La figure présente I’évolution du Sherwood local coté liquide en fonction
de la coordonnée curviligne décrivant I'interface. Le résultat montre bien que la recirculation du
fluide n’affecte pas le transfert de masse. En revanche le transfert de mati¢re est fortement lié a la

vitesse de 'interface.

Nous souhaitons maintenant justifier a posteriori le choix de g (épaisseur du film en entrée)
comme échelle de longueur pour exprimer les flux adimensionnels. En fait il y a 3 échelles
possibles, ’épaisseur en entrée B, I'épaisseur locale e et I’épaisseur débitante e,. I.’observation du
champ de concentration montre que I'espece diffusée ne pénétre pas dans toute I'épaisseur du
film, elle diffuse dans la section débitante sans atteindtre la limite de cette zone débitante. Par
conséquent, I’épaisseur locale du film e n’est pas une grandeur pertinente pour le transfert qui
dépend en fait du temps d’exposition. Le choix de § ou de I’épaisseur débitante e, est sensiblement
¢quivalent car ces deux grandeurs sont proches (cf figure 5.10). Par contre, l'utilisation de
I’épaisseur totale introduit dans les situations fortement décollées une variation artificielle qui n’est
pas liée a la variation locale du flux mais plutét a 'augmentation de I’épaisseur locale comme

Iillustre la figure 5.23.
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Gag/Liquid interface

Gas/Liquid interface . .
Recirculation zone

at the trough \

Recirculation zone
at the peaks

CO2 penetration

in liquid film CO2 Concentration

@) ®)

Figure 5.20- Contour de la concentration du CO,au sommet (a) et au creux de la paroi
corruguée, ¢/a=0,11; Re; =66 ; S¢, =18

Stream lines

Interface CO2 Concentration

Recirculation zone

1
0.875
0.75

0625 @ Liquid flow

CO2 Concentration

Figure 5.21- Contour de la concentration du CO, dans la zone de recirculation du fluide.
¢/a=0,13 ;Re, =77 ; S, =5
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0,0 02 I 04 I 06 08
5y
Figure 5.22- Evolution du Sherwood local coté liquide en fonction de la coordonnée curviligne

décrivant linterface £ Comparaison entre le résultat numérique (<>) et la solution de Higbie (=),
équation (5.9). e/a=0,13 mm ; Re; =77 ; S¢; =5.
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Figure 5.23- Evolution du Sherwood local coté liquide correspondant au cas de la figure 5. 21 en
utilisant ’épaisseur locale du film e a la place de 3 dans la normalisation du flux (relation 5.9).
e/a=0,13 mm ; Re, =77 ; S¢, =5.

5.4.2- Coefficients de transferts globaux

L’analyse conjointe du transfert de masse local avec la structure de I’écoulement du film
liquide nous a apporté de nombreux renseignements sur I'influence de ’hydrodynamique du film
liquide sur le transfert et nous a permis de relier les parametres de transfert aux échelles locales de

I’écoulement. En se basant sur les informations locales nous allons dans cette section construire
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des coefficients de transferts globaux en reliant le coefficient de transfert 4, a des parametres
facilement mesurables tels que le nombre de Schmidt et le nombre de Reynolds.
Nous rappelons que le coefficient de transfert global est I'intégrale du coefficient de transfert

local sur la longueur de linterface &, 1l est définit comme suit :

1
K== | Kijocar A& (5. 10)

§T 0
Pour prendre en compte l'influence des propriétés physiques sur le transfert, de nombreux
parameétres physiques ont été considérés comme la viscosité, I’épaisseur du film liquide, la masse
volumique et la diffusivité. Pour ce faire, de nombreuses simulations ont été réalisées en variant les

nombres de Reynolds et de Schmidt. Les résultats obtenus sont représentés sur la figure 5.24.

No————T—T T T T T T
s
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,/
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rd
'
12 4 e -
’I
Sh . e ]
L P
’I
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.
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4 2 - - - Géométrie plane E
Ed - -
. At — Géoméfirie comuguée
’I
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+Yv-xzrra——1—1
a 2 4 8 8 10 12 14 16 13 20
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(<e>/ )" Re~ Sc,

Figure 5.24- Comparaison du Sherwood calculé et de la corrélation développée. (=) Géométrie
corruguée. (====) Géométrie plane.
Nous trouvons que le nombre de Sherwood liquide varie en $4; oc Re,””S¢,”’. Nous trouvons
un comportement caractéristique d’un transfert sur une interface gaz-liquide. Plus précisément, les
simulations numériques montrent que le transfert de masse dans un écoulement de film liquide sur

une paroi corruguée est décrit par une loi de la forme :

0.5
kB _ K(ﬁj Re?S 5¢05 5. 11)

T

avec : Kune constante qui dépend de la géométrie du garnissage trouvée égale a K=1.33.
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Re = 9t e nombre de Reynolds basé sur le débit dans le film,
Vi

Sc, = YL e nombre de Schmidt
D,

k; : le coefficient de transfert global.

B : I’épaisseur du film en entrée.

D ,; : la diffusivité de Pespéce chimique A dans la phase liquide.

¥, :1a viscosité cinématique de la phase liquide.
Nous constatons que le transfert est supérieur a celui mesuré sur une paroi plane ou la constante
K vaut 2/v/n. Donc le garnissage a pour effet de simplement modifier la valeur de cette constante,
la loi de transfert étant inchangée a condition de pendre pour la distance d’exposition la longueur
d’interface &,

Pour la géométrie considérée ici, la longueur d’interface varie entre deux limites évidentes

comme illustré par la figure 5.25. Pour un film trés mince qui suit parfaitement le garnissage, la

longueur d’interface est la longueur de paroi parcoutue, soit &=L (figure 5.25 (a)). Pour un

garnissage complétement rempli de liquide (figure 5.25 (c)), la longueur d’interface est alors

£,= =L/+2. Le transfert varie donc entre deux limites qui peuvent étre exprimées en fonction de

la géométrie du garnissage. Il faut pour cela remplacer la valeur de & correspondant a ces deux

limites dans la relation (5.11). Dans les situations intermédiaires, le transfert pourra étre approché

en choississant pour &, une valeur comprise entre L et L /+/2.

v

A

Figure 5.25- Forme du film liquide pour un écoulement le long d’une paroi corruguée. (a)

¢/a=0.19 ; Re,= 17 ; (b) ¢/ a=0,28 ; Re, =34 ; (¢) ¢/ a=0,31 ; Re, =43
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En pratique la distance d’exposition est difficilement accessible et les corrélations font en
général intervenir le temps d’exposition t. . En effet, la corrélation (5.11) fait partie de la famille
des mode¢les dits de pénétration issue de la théorie de Higbie (1935). Elle peut aussi s’écrire en
faisant intervenir le temps d’exposition défini comme le rapport entre la longueur caractéristique

de linterface &; et la vitesse de Iinterface <U™> :

teyy =721 (. 12)

D
Sh, = KB K\/Z s P (5.13)
DA,L 3 texp DA,L

I’objectif de la section suivante est la modélisation du temps d’exposition t,.

Le transfert s’écrit alots :

5.4.3- Temps d’exposition

Nous avons vu dans la section précédente que le transfert de masse est fortement dépendant
de la structure de 'écoulement du film liquide, plus exactement la forme de I'interface qui définit le
temps d’exposition. Ainsi, comme illustré sur la figure 5.25, le temps d’exposition équivalent peut
prendre diverses valeurs selon le régime d’écoulement.

Avec 'augmentation du débit liquide, le creux du garnissage se remplit et 'épaisseur du film
liquide augmente causant la diminution de la distance d’exposition et par la méme occasion du
temps d’exposition. Comme expliqué précédemment, la distance d’exposition a donc deux limites
évidentes, la longueur de garnissage ou de la corrugation L (figure 5.25 (a)) et la distance verticale
A (figure 5.25 (c)).

De nombreuses modélisations existent pour calculer le temps d’exposition t,,, dans les
garnissages structurés. Bravo et al. (1985), Fair et Bravo (1990) et Gualito et al. (1997) ont défini le
temps d’exposition comme le rapport entre la longueur de la corrugation S (voir chapitre 1) et la
vitesse du liquide. De Brito et al. (1994) ont calculé le temps d’exposition en se basant sur la
rétention liquide, la longueur de corrugation S et le taux d’arrosage. Plus récemment, Raynal et al.
(2008) ont supposé que le film liquide est parfaitement uniforme le long du garnissage structuré.
Ils ont modélisé le temps d’exposition entre deux sommets de corrugation pour un film mince
d’épaisseur B comme le rapport entre la trajectoire parcourue par un élément de fluide sur le

garnissage structuré L et la vitesse de l'interface v. Le temps d’exposition d’écrit alors :
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. L L
o=t 5. 14
" v (gsin(a/2)p%2v, ) 619

Malgré le nombre important de travaux réalisés pour modéliser le temps d’exposition, la relation
entre les parametres de transfert, ’hydrodynamique du film liquide et la géométrie du garnissage
reste mal connue.

Dans ce contexte, afin de relier le temps d’exposition a un parametre facilement mesurable
dans un élément de garnissage structuré, nous avons tiré de nos simulations numériques le temps

d’exposition entre deux sommets de corrugation.

La figure 5.26 présente le temps d’exposition adimensionné par ce temps t*,,, en fonction du
nombre de Reynolds. Nous constatons que le temps d’exposition simulé est compris entre

tep=0,9t%, et £, =0,6 t¥ . t., est toujours inférieur au temps d’exposition t*. proposé par

€X]

p
Raynal et al. (2008) car le film s’épaissit toujours dans le creux du garnissage comme illustré
précédemment (cf. figure 5.8 et figure 5.25). Ainsi, la limite t. = t*_ n’est atteinte que pour des
films trés minces. L’autre limite reportée sur la figure 5.26 correspond au temps d’exposition pour
un garnissage completement rempli par le liquide. La distance d’exposition est alors A et la vitesse
/2, limite que nous

interfaciale correspond a celle d’'un film vertical ce qui donne ¢, = t*

exp

n’obtenons pas dans nos calculs car le creux n’est jamais completement rempli.

147 A Present work T
—— Raynal et al. (2008)
12 J
10
A A
T A A‘ A i
exp exp A ‘ ‘ ‘ ‘t
0.6 4 A A N
0.4 4 -
0.2 i
0.0 T T T T T T T T T
0 20 40 60 30 100
Re

L

Figure 5.26- Temps d’exposition normé par t*,_.

Notons que Shetty et Cerro (1997 a,b) ont trouvé un temps d’exposition variant en (/12 / V,_) Ga'’

Re?” avec une méthode d’intégrale de frontiére pour des conditions d’écoulement différentes (cf.
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3

chapitre 1). Cette expression fait intervenir le nombre de Galilée Ga, :9—2 et le nombre de
Vi

Reynolds Re, = 9 re temps d’exposition t*
Vi

proposé par Raynal et al. (2008), donné par (5.14)

exp

peut aussi se mettre sous cette forme, sachant que L/A=v2 et il s’¢écrit :

* B o ais gy 203
tep =1.35—Ga " Re, (5.15)
Vi
sin(ar/2)4°
Vi
Sur la figure 5.27, nous avons tracé le temps d’exposition calculé numériquement en fonction des
nombres de Reynolds et de Galilée. Nous constatons que le temps d’exposition simulé est donné a

20% pres par la relation suivante :

2
torp ~1013% Ga;"*Re, *° (5. 16)

Vi
Cette écriture revient a multiplier le temps d’exposition donné par la relation (5.14) par un facteur

de 0.75 afin de corriger la trajectoire parcourue par un élément de fluide entre deux sommets de

corrugation L et de tenir ainsi compte de I’épaississement du film liquide dans le creux du

garnissage qui ne suit pas parfaitement la surface du garnissage.

6 . - . - . - - — :
e ¢ 0,
{ * Presentwork s +20%
-~ Raynal et al. (2008) O
1 s /* '200/0:
d Y rd
A ,/’ g
/ 4 /,
Ve 4 P
4 .’. // /’/ 7
s P
4 d 4
2 S e
t v/, iy - _
exp" L Ny el
//// ,//
s = ’
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q ;7 -
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14 77 ,,/ _
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Figure 5.27- Comparaison du temps d’exposition calculé et de la corrélation proposée. (=)
Corrélation (5.10).
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5.4.4- Synthése

Nous avons étudié dans cette section le transfert de masse dans un écoulement de film
liquide le long d’un plan corrugué semblable a la géométrie du garnissage structuré. Dans un
premier temps nous avons analysé conjointement le transfert de masse local et la structure de
I’écoulement du film liquide. Cette analyse nous a permis d’une part de comprendre I'influence de
I’hydrodynamique du film liquide sur le transfert de masse, et d’autre part de relier les parameétres
de transfert de masse aux échelles locales de I’écoulement. Cette étude locale nous a également
indiqué que le processus de transfert s’opére essentiellement par I'advection de I'interface qui

transporte la concentration.

La deuxi¢me partie de la section était dédiée a la modélisation des coefficients de transferts
globaux. En se basant sur des informations locales nous avons pu développer des coefficient de
transfert £, en reliant les parametres de transfert a des grandeurs facilement mesurable en
ingénieries tels que le nombre de Schmidt, le nombre de Reynolds, la longueur d’onde du
garnissage pour des configuration proche des conditions opératoire industrielles. Dans la section

suivante, nous allons aborder le transfert de masse réactif dans cette méme géométrie.

5.5- Etude du transfert de masse réactif dans un écoulement de film liquide le long

d’une paroi bidimensionnelle corruguée

Généralement dans les procédés de traitement de gaz acides, lorsquun composé dissout dans la
phase gazeuse s’absorbe dans la phase liquide, ce dernier est souvent associ¢ a des réactions
chimiques dans la phase liquide. La réaction chimique permet alors d’augmenter Pefficacité du
transfert. Le choix des réactifs liquides constituant les solutions de lavage dépendent de la nature
des composés gazeux. Dans le cas spécifique du captage du CO,, les solvants utilisés peuvent étre
des solutions alcalines comme la soude ou la potasse ou bien des solutions d’amines (mono-
¢thanolamine, di-éthanolamine ou tri-éthanolamine). Le transfert résulte alors de la compétition
entre la diffusion moléculaire au sein du film liquide et la réaction chimique. Pour tenter de
comprendre le processus de transfert de masse lorsque ce dernier est accompagné d’une réaction
chimque, considérons le cas proche de l'absorption du CO, dans une solution amine (MEA),
accompagné d’une réaction chimique irréversible d’ordre 1 par rapport au CO, et par rapport a la

MEA qui s’écrit :
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CO, + MEA—¥— produits (5.17)

Les vitesses de consommation des réactifs CO, et MEA dans la phase liquide sont sous la forme :

Weor=-k, [CO,[MEA] ; Wypa= - k, [MEA][CO,]

avec k, la constante de vitesse de réaction (m’ mol’ s™). Notons que la constante de vitesse de
réaction et les propriétés physiques du CO, et du MEA ont été délibérément modifiées dans le but
de diminuer le cout de calcul dd a la résolution du maillage. Cependant, les valeurs utilisées sont
suffisamment importantes pour que les résultats puissent étre extrapolés aux valeurs réelles, sans
pour autant rendre excessif la résolution du maillage a Iinterface ou la couche limite diffusive
atteint une finesse extréme a cause de la réaction chimique. Les propriétés physiques utilisées sont
représentées sur le tableau 5.1.

Le probleme physique simulé correspond a ’écoulement d’un film liquide le long d’une paroi
corruguée sous leffet de la gravité g et cisaillé par une phase gazeuse a co-courant. Le CO,
représenté dans la suite par le symbole A présent initialement dans la phase gazeuse s’absorbe dans
la phase liquide et réagit avec la MEA, représenté dans la suite par B avec une réaction chimique

irréversible du deuxieme ordre dans la phase liquide.

Tableau 5.1- Nombres adimensionnels

Scar Scpy Scur Reg Reg D,/Dg Ha

Simulé : 20 0.02 21 17 45 0™ 8
Réelle ~ 560 1 10> 20-150 10’ 10" 20

5.5.1- Analyse locale du transfert de masse réactif

Dans cette section, nous allons nous intéresser a I'interaction entre le transfert de matiere,
I’hydrodynamique du film liquide et la réaction chimique a I’échelle locale. L’intérét de cette
approche est de comprendre 'impact de la réaction chimique sur le transfert de masse dans une

configuration d’écoulement proche de celle rencontrée dans les contacteurs a garnissage structuré.

Sur la figure 5.28, nous avons présenté le champ de concentration des espéces chimiques A,
B et le produit P dans I’écoulement du film liquide considéré. Au regard du champ de
concentration nous observons que la pénétration de 'espece chimique A dans le film liquide est

tres faible. Pour une distance de contact relativement long, nous observons que le réactant B
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s’épuise a proximité de I'interface mais reste saturé au fond du film liquide, une frontiére apparait
alors séparant la région riche en réactif A proche de l'interface de la région riche en réactif B au
fond du film liquide, figures 5.28 (a) et (b). Le champ de concentration du produit P montre que la
production de ce dernier se fait essentiellement a I'interface gaz liquide indiquant aussi que la

réaction chimique a lieu principalement a 'interface.

Gas Flow

Gas Flow Gas Flow

Stream lines h Stream lines

MEA l“nnwmrulim

Liquid film
= Product

CO2 Coneentration

(@) (b) ©)
Figure 5.28- Champ de concentration des réactants (a) A, (b) B, (c) le produit P

Sur la figure 5.29, nous avons tracé I’évolution locale du facteur d’accélération et du nombre
de Hatta en fonction de la distance d’exposition. Les résultats montrent qu’au sommet de la
corrugation la valeur du nombre de Hatta diminue a cause de 'augmentation du transfert de masse
sans la réaction chimique causant la diminution du facteur d’accélération local dans cette région.
Au creux de la corrugation, la valeur du nombre de Hatta augmente légerement due a la
diminution du transfert physique. Comme conséquence le facteur d’accélération augmente
légerement aussi.

Au vu des résultats obtenus trois types de comportement peuvent étre identifiés. Cette
observation est quantifiée sur la figure 5.30 ou est représentée I’évolution locale des concentrations
des especes chimiques A et B pour différentes valeurs de Hatta.

Pour les faibles valeurs du Hatta, la réaction chimique a un effet négligeable sur le transfert,
le facteur d’accélération est proche de 1. Le second comportement intervient pour des temps
d’exposition suffisamment longs, voir figure 5.30 (Ha=2.5). Ia concentration de lespcce
chimique B se repend rapidement dans le film liquide, empéchant ainsi un épuisement significatif.
Dans ce cas la réaction est dite du pseudo premier ordre et le facteur d’accélération augmente

rapidement. Pour les grandes valeurs de Hatta, (figure 5.30), Ha=5.5, Ha=10.6, le réactant B
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s’épuise a proximité de I'interface, une fronticre apparait alors séparant la région riche en réactif A
de la région riche en réactif B. Dans ce cas le facteur d’accélération tend vers une valeur limite

pour une réaction irréversible instantanée, soit E=2.7.

x E
. local m I

Figure 5.29- Evolution locale du facteur d’accélération et du nombre de Hatta en fonction de la
distance d’exposition. p, /pg =730, u, [ug =56 ; Re, =17 ; Req=45 ; Sc.,; =20 ; S, =21 ;
$¢,=0,02 ; Ha=38.
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Figure 5.30- Evolution locale de la concentration des especes chimique A et B dans le film
liquide pour différentes valeurs de Hatta local.
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5.5.2- Analyse globale du transfert de masse réactif

Concernant la modélisation du transfert de masse réactif, nous avons comparé les résultats
numériques a la solution proposée par Brian et al. (1961) sur la figure 5.31. La figure représente
I’évolution du facteur d’accélération global intégré sur toute la distance de contact en fonction du
nombre de Hatta global, pour différentes constantes de réaction k,.

Nous rappelons que le facteur d’accélération dit global est lintégrale du facteur
d’accélération local sur la longueur de I'interface {;. Le nombre de Hatta global est définit de la
méme maniere.

Le résultat montre un bon accord entre les deux solutions, indiquant ainsi que la
modélisation proposée par Brian et al. (1961) prédit correctement le facteur d’accélération dans des

configurations proches de celles rencontrées dans les contacteurs a garnissage structuré.

Ha

Figure 5.31- Evolution du facteur d’accélération global en fonction du nombre de Hatta global,
pour différentes valeurs de constante de réaction. (%) Solution numérique. (=) Solution de Brian
et al. (1961)

5.6- Conclusion

Ce chapitre est divisé en trois parties. Dans la premiere partie, nous nous sommes intéressés

a Iétude de I'hydrodynamique d’un écoulement de film liquide le long d’une paroi corruguée
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proche de celle rencontrée dans les contacteurs a garnissage structuré. Cette étude a permis de
mettre en exergue lIimpact de la géométrie et des propriétés physiques sur I’évolution du film
liquide et sur la structure de I’écoulement. En se basant sur les résultats numériques nous avons

développé une corrélation donnant la rétention liquide dans un élément de garnissage structuré.

La seconde partie a porté sur 'étude du transfert de masse sans réaction chimique. Dans un
premier temps nous avons relié le transfert de masse local a la structure de I’écoulement du film
liquide. Cette analyse nous a d’une part, permis de comprendre I'influence de I’hydrodynamique du
film liquide sur le transfert de masse, et d’autre part, de relier les parameétres de transfert de masse
aux ¢chelles locales de écoulement. Par la suite nous nous sommes intéressés a la modélisation
des coefficients de transferts globaux. En se basant sur des informations locales nous avons pu
développer des coefficients de transfert globaux £, en reliant les parametres de transfert a des
grandeurs facilement maitrisables en génie des procédés tels que le nombre de Schmidt, le nombre

de Reynolds et la longueur d’onde de la corrugation.

La dernicre partie de ce chapitre a été dédiée au transfert réactif. Dans cette partie nous
avons vu l'interaction entre le transfert de matiere, I’hydrodynamique du film liquide et la réaction
chimique a Péchelle locale dans le but de comprendre I'impact de la réaction chimique sur le
transfert de masse. Les simulations numériques nous montré que la solution implicite de Brian et

al. (1961) est bien adaptée pour estimer le facteur d’accélération dans la configuration étudiée.
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Conclusion et perspectives

L’objectif du travail présenté dans ce mémoire était double. D’une part il s’agissait de
progresser dans la compréhension des mécanismes physiques qui décrivent le transfert de masse
dans des configurations de film liquide proches de celles rencontrées dans les contacteurs a
garnissage structuré. Il s’agissait aussi de proposer des lois de comportement permettant de décrire
ces transferts et I'effet de la réaction au sein du film liquide. D’autre part, pour atteindre ces
objectifs, il était nécessaire de développer un outil numérique permettant de simuler des problemes

d’absorption réactive dans des écoulements diphasique a interface déformable.

Les développements numériques réalisés dans le code JADIM ont consisté dans un premier
temps a introduire le module de transport-diffusion-réaction des especes chimiques dans une
approche Volume of Fluid (VOF). Nous avons pour cela été amené a introduire une écriture
originale de I’équation de transport-diffusion de l'espéce chimique afin de tenir compte de
I’équilibre thermodynamique des espéces chimiques a la traversée de l'interface gaz/liquide. Ainsi
la solubilité¢ des espéces chimiques est prise en compte par une modélisation nouvelle permettant
le respect de la continuité du flux de concentration a la traversée de l'interface tout en reproduisant
la discontinuité de la concentration a l'interface gaz/liquide (loi de Henti) et ce quelque soit le
rapport des diffusivités de part et d’autre de linterface. Pour améliorer la précision du calcul du
coefficient de transfert a I'interface gaz/liquide et pour palier aux effets inhérents au calcul de la
normale de linterface a partir du taux de présence, nous avons mis en ceuvre une procédure de
lissage pour fortement atténuer les flux parasites induits par la discrétisation de la normale dans le
terme de flux a linterface. Pour cela nous nous sommes inspirés des développements faits pour
réduire des effets parasites équivalents (courants parasites) induits par le terme capillaire dans
I’équation de quantité de mouvement. Nous avons également montré qu’une interpolation
harmonique pour le calcul du coefficient de diffusion est nettement préférable a I'utilisation d’une
diffusion arithmétique particuliecrement dans les cas d’interface courbe et pour des grands rapports
de diffusivité. Le solveur « transport-diffusion-réaction » des especes chimiques ainsi développé a
¢été testé dans de nombreuses configurations permettant d’évaluer la qualité de la résolution
couplée de la diffusion a travers I'interface, de la réaction chimique et de I'advection a I'interface et
dans le film. Un accord trés satisfaisant entre les solutions numériques et analytiques a été observé
justifiant l'utilisation du code JADIM pour traiter des problemes d’absorption réactive entre un

film liquide et un gaz.
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Le premier axe d’étude abordé a été celui du transfert avec et sans réaction chimique dans
un film liquide tombant sous leffet de la gravité. Celui-ci s’est divisé principalement en trois
parties. La premiere a porté sur le transfert de maticre par absorption dans un film liquide tombant
sous leffet de la gravité. Les résultats obtenus montrent que le transfert dans un film liquide en
écoulement laminaire se fait principalement en deux modes. Le premier mode se produit pour les
temps de contact relativement courts ou le mécanisme de transfert est piloté essentiellement par
I'advection de l'interface qui transporte la concentration. Le transfert est alors décrit par la loi de
Higbie (Sh=1.12 (¢/x)"* Re;"’ Sc; ™). Le second mode de transfert se produit pour les longs temps
de contact. Le processus de transfert s’opére alors essentiellement par diffusion moléculaire dans
un film saturé et le nombre de Sherwood est par conséquent constant (Sh=2).

La deuxieme partie a porté sur ’étude du transfert de masse réactif dans un film liquide tombant.
Les résultats obtenus montrent que lorsque le transfert de masse est accompagné d’une réaction
chimique irréversible du premier ordre, un bon accord entre la solution numérique et la solution
analytique développée par Danckwerts (1970) est observé. Les simulations numériques ont ainsi

montré que Pévolution du facteur d’activation est trés bien décrite par E= (1+Ha?)"?

pour toutes
les valeurs du nombre de Hatta. Dans le cas d’une réaction chimique irréversible du deuxieme
ordre nous avons trouvé que les résultats des simulations numériques étaient globalement en bon
accord avec la solution implicite de Brian et al. (1961) malgré la présence d’'un maximal local dans
I’évolution du facteur d’activation en fonction du nombre de Hatta. Notamment, pour les faibles
valeurs de Hatta, la réaction chimique a un effet négligeable sur le transfert et le facteur
d’accélération tend vers 1. Pour des temps d’exposition suffisamment longs et une réaction
chimique rapide, la réaction est alors dite du pseudo premier ordre et le facteur d’accélération
augmente tres rapidement. Pour les grandes valeurs de Hatta, le facteur d’accélération tend vers
une valeur limite constante correspondant a une réaction irréversible instantanée.

Finalement, 'effet de la déstabilisation de 'interface sur le transfert de masse dans un film liquide
a été considéré. Dans cette partie nous avons montré que Peffet sur le transfert dépend fortement
de la maniere dont est déstabilisée la surface qui conduit a des ondes allant des ondes sinusoidales
de faible amplitude a des ondes solitaires. Les résultats ont montré que les ondes de tres petite
longueur d’onde ne sont pas avantageuses pour le transfert de masse. Bien que la surface
d’échange développée soit plus grande, le flux de transfert estimé pour cette configuration est
inférieur (de P'ordre de 50%) au flux transféré dans a un film lisse pour le méme débit liquide. En

revanche, les ondes de plus grande longueur d’onde favorisent fortement le transfert de masse qui
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croit sous l'effet de la mise en mouvement du gaz, le flux moyen transféré allant jusqu’a 80% dans

les situations simulées dans ce travail.

Le second axe d’étude a concerné ’étude du transfert de masse réactif dans un écoulement
de film liquide le long d’une paroi corruguée bidimensionnelle, premier pas vers Iétude du
transfert sur garnissage structuré. Le but de cette étude était d’améliorer la compréhension des
mécanismes physiques qui décrivent le transfert de masse dans des configurations ou la parot sur
laquelle s’écoule le film n’est plus plane mais présente des brisures. Dans un premier temps, nous
avons décrit 'hydrodynamique du film dont I’épaisseur augmente progressivement sous 'effet de
'apparition de recirculations successives : dans le creux du garnissage, puis a I'aval de I'arréte. Une
brusque augmentation de I’épaisseur survient en fait lorsque ces deux recirculations coalescent.
Nous avons ainsi montré que pour des films minces I’évolution de la rétention liquide suit les
mode¢les utilisés en garnissage 3D alors qu’aprés la transition induite par Dapparition des
recirculations le taux de remplissage croit plus rapidement.

Dans un second temps nous avons étudié 'effet de la géométrie corruguée sur le transfert de
masse sans réaction chimique. En s’appuyant sur la description locale du transfert, nous avons pu
développer des coefficients de transfert globaux en reliant les parameétres de transfert a des
grandeurs facilement maitrisables en ingénieries tels que le nombre de Schmidt, le nombre de
Reynolds et la longueur ou 'amplitude de la corrugation. Nous avons ainsi montré que le transfert
est sensiblement augmenté par rapport a celui d’un film sur une paroi plane et qu'une évolution de
type Higbie reste encore utilisable car I'espéce transférée a Iinterface diffuse peu dans le film
compte tenu de sa diffusivité. (Sh=1.33 (¢/)"” Re,"” S¢; )

Enfin nous avons considéré un transfert réactif pour ce type de géométrie en considérant une
réaction du second ordre. Nous avons montré que Iévolution du facteur d’accélération en
fonction du nombre de Hatta est peu sensible au garnissage et correspond a celle d’un film plan.
La solution implicite de Brian et al. (1961) est par conséquent bien adaptée pour estimer le facteur

d’accélération dans la configuration étudiée.

Ce travail a ainsi démontré le potentiel de JADIM pour simuler des probléemes d’absorption
réactive dans des films s’écoulant sur une paroi plane ou corruguée. Il est maintenant possible avec
le code JADIM de simuler directement le transfert réactif couplé avec I’évolution de la topologie

de Iinterface gaz-liquide. Il en découle de nombreuses perspectives.
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En premier lieu, concernant I’étude du transfert de masse réactif dans les garnissages
structurés, il serait intéressant de compléter I'étude menée dans ce travail en simulant des
configurations tridimensionnelles et d’analyser également en détail le transfert de masse réactif
coté gaz notamment lorsque Pécoulement du gaz est turbulent. En effet, bien que ce type de
simulation soit trés colteux en terme de temps de calcul, il permettrait une modélisation plus
précise du transfert de masse a I'interface du film pour ainsi développer des procédés de traitement
de gaz et de captage de CO, les plus performant possible. L’utilisation de 'approche développée
permettrait de mener une campagne paramétrique pour comprendre les modes de renouvellement
d’interface, parametre tres important dans le transfert de masse. Il faudra alors coupler le module
LES du code JADIM au solveur VOF ce qui constitue en soit un travail de validation essentiel en
s’appuyant notamment sur la littérature présentant des simulations DNS (Simulation Numérique
Directe) ou LES (Large Eddy Simulation) d’écoulements turbulents au voisinage d’interfaces
planes. Le méme plan de travail que celui mis en ceuvre dans cette thése pourra alors étre suivi en
¢tudiant le transfert réactif pour des films plans, déstabilisés et s’écoulant sur des parois
corruguées.

Une autre piste intéressante concerne I’étude du transfert de masse dans les films instables.
Nous avons montré dans ce travail I'effet important que peut avoir la déstabilisation de I'interface
sur le transfert, cet effet pouvant étre bénéfique ou nuisible au transfert. La poursuite du travail
entrepris devrait permettre a courte échéance la modélisation du transfert de masse en fonction de
la longueur et 'amplitude de Ponde formée. 1l s’agirait ainsi de préciser les caractéristiques d’une
onde conduisant a une augmentation ou une diminution du transfert. I.a prise en compte de ces
phénomenes permettrait sans doute une meilleure modélisation du transfert de masse gaz/liquide
dans les films ruisselant.

Enfin, 'approche numérique développée peut étre mise en ceuvre pour étude du transfert
de masse réactif dans des écoulements a phase dispersée c’est a dire autour de bulles ou de gouttes.
En effet, la compréhension de ce mécanisme physique conditionne le dimensionnement de
nombreux procédés utilisant différents types de contacteurs gaz/liquide, liquide/gaz ou
liquide/liquide ou des bulles ou des gouttes sont générées pour assurer des phénomenes de

transfert ou des transformations chimiques.
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Annexe A

A1 Calcul numérique des pertes de pression engendrées par un écoulement

monophasique (gaz seul) dans un élément périodique 3D de garnissage structuré

Au cours de la derniere année de thése, un travail complémentaire portant sur
I’hydrodynamique du gaz dans un élément de garnissage 3D en 'absence de liquide a été effectué a
I'IFP pendant 3 mois. Les simulations numériques ont été réalisées a I'aide du code industriel
FLUENT. La géométrie du garnissage simulée est formée d’un empilement de deux plaques
ondulées superposées 'une par rapport a autre avec un angle de 45° comme le montre la figure

A.1 (a). La taille du domaine de calcul est de 3.2 cm x 3.2 cm.

e s

@) ®)

Figure A.1- (a) Géométrie du garnissage structuré simulée. (b) écoulement du gaz dans un élément

périodique de garnissage structuré.

Une des principales difficultés a été la réalisation du maillage dans cette géométrie complexe. Le
maillage utilisé est un maillage non structuré de 566709 éléments avec un raffinement local au
niveau des parois pour capter la sous couche visqueuse (pour la résolution LES). La taille de cellule
en proche paroi est de 0.015 mm et augmente avec une raison 1.2. L’avancement en temps est
assuré par un schéma implicite d’ordre 2. Pour la discrétisation spatial un schéma BCD (Bounded

Central Differncing) est utilisé. La pression est calculée par une méthode de type SIMPLEC. Les

179



Yacine HAROUN Annexe A

conditions opératoires d’écoulement utilisées sont les mémes que celles rencontrées dans une
colonne a garnissage structuré en fonctionnement. Les résultats obtenus ont montré que
I’écoulement du gaz se fait dans les canaux du garnissage comme le montre la figure A.1 (b). Ce
résultat implique que pour traiter des problémes de transfert de masse coté gaz représentatifs des
conditions opératoires rencontrées dans les garnissages structurés il est nécessaire de réaliser des
calculs 3D tres couteux en terme de temps de calcul. Par conséquent dans nos travaux de these
nous nous limiterons a I'étude du transfert coté liquide avec prise en compte des réactions

chimiques ou I’écoulement est laminaire et trés proche des conditions opératoires industrielles.

L’objectif principal de ce travail complémentaire a été de calculer les pertes de charge de la
phase gazeuse en l'absence de liquide. Nous rapportons a titre d’exemple sur la figure A.2
I’évolution de la perte de pression en fonction du nombre de Reynolds bati sur le diameétre
hydraulique du garnissage. Cette figure compare les expériences de Spiegel & Meier (1992) avec les
calculs FLUENT, réalisés avec différentes approches pour reproduire la turbulence. On constate
que l'approche LES monophasique de FLUENT permet d’obtenir des résultats proches des
expériences de Spiegel & Meier (1992) (écart de 'ordre de 10%).

10000

4 Spiegel & Meier (1992)
@ Calcul LES
¢ Laminaire

1000 | | O keps g O
o

£ Dlzb
E 100 | 0¢
< Q,
a 0o A
10 >0 A
e
O
1 ‘ ‘
1,0e+02 1,003 Re(—) 1,004 1,05+05

Figure A.2- Evolution de la perte de charge en fonction du nombre de Reynolds dans la phase
gazeuse en 'absence de liquide.
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Annexe B

B.1- Calcul de Pordre de grandeur de ’échange interfaciale de masse

Dans cette partie nous allons calculer 'ordre de grandeur de I’échange interfacial de masse
afin de voir son impact sur la méthode a un fluide que nous utilisons. I’exemple choisi est
représentatif du type de probleme que nous allons étudier, il s’est porté sur 'absorption réactive du
CO, contenu dans I'air dans une solution de soude. La réaction en phase liquide entre le CO, et la

soude s’écrit :
CO,+2NaOH — Na,CO,+H,0 B.1)

Avant de donner les données du probleéme, il est important de noter que ceci est juste un exemple
représentative des probléemes que nous allons étudier, il est donné ici pour avoir un ordre de
grandeur approximative du flux de masse qui traverse I'interface et donc ne peut en aucun cas étre
généralisé pour touts les types de réactions chimiques rencontrées dans les procédés génie
chimique.
Les données du probleme sont :
- La fraction molaire du CO, est de 0.9
- Pression atmosphérique
- Température : 293 K
Concentration en soude 0.35 kmol m”
- Coefficient de transfert de film liquide, k; =2 10* m s
- P,(atm)=27,8C," (kmol kg
- Toute résistance est localisé dans le film liquide, C,,=C,’
- Coefficient de diffusion du CO,dans la solution de soude : 1.8 10’ m*s™
Coefficient de diffusion du OH dans le liquide : 3.2 107 m” s™!

Vitesse de réaction k, = 5243 m’kmol” s (la réaction est du premier ordre
2 p

Cet exemple a été reporté du livre de Roustan (2003) (p. 365).
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Le choix de la théorie pour résoudre le probleme c’est porté sur le modele du double film de
Whitman (1924).

- En premier, nous calculons la concentration du CO, a Iéquilibre dans la phase liquide en
utilisant la loi de Henry, nous trouvons : C ¢, =0.0323 kmol m”

- En suite, nous calculons le nombre sans dimension Hatta « Ha » et le facteur d’accélération
instantané « Ei» qui caractérisent respectivement le rapport de la conversion maximale
possible dans le film par la quantité maximale traversant le film par diffusion, le facteur
d’accélération instantané est utilisé pour calculer le facteur d’accélération « E » (Roustan
(2003)).

- En utilisant le facteur d’accélération instantané « E; » et le nombre sans dimension Hatta
« Ha», on déduit le facteur d’accélération « E » de I'abaque de Van Krevelen et Hoftijzer
(1948)

Nous trouvons : Ha=9.1, E=5

Le flux de transfert de maticre dans ce cas est donné alors par la relation suivante (Roustan

(2006)) -
Lo, = Ek,C, =3,23-10"° kmol -m™ .s™*

Tco, =9,044-10™ kg -m~?s™

De I'équation de conservation de la masse pour les grandeurs phasiques, I'expression qui donne le

flux de masse traversant 'interface s’écrit :
I = Pk(vl _Uk)' nd,

Nous allons utiliser cette expression pour voir les valeurs des vitesses normales a linterface
générées par le flux de CO,. Nous considérons que la masse volumique de chaque phase est celle
de la phase dominante, c'est-a-dire : la masse volumique du mélange (CO,-air) est celle de I’air et la
masse volumique du mélange (soude-eau) est celle de 'eau.

Finalement nous trouvons :

1ﬂcoz

PL

V,=U_+

V, =U_ +9,044-10" [m/s]=V, =U_

rco2

Pe

V, =Ug +
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V, =U; +7,38-10 [m/s]=V, =Uy

Donc a l'interface :
U, -n=V,-n=Ug-n

Ce résultat est tres important, il est a la base du développement des approches numériques du type

VOUL, il permet de définir un champ de vitesse unique continu dans tout le domaine de calcul.
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