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Résumé

L’objet du présent travail est I’é¢tude de 'hydrodynamique des écoulements dans des
colonnes de distillation réactive et, plus particuliérement, 'analyse par tomographie a
rayons X de la distribution spatiale des phases liquide et solide dans des lits parcourus
par un écoulement a contre-courant gaz-liquide. La distribution des phases est observée a
différents niveaux, depuis 1’échelle locale jusqu’a 1’échelle de la colonne dans son ensemble.

L’introduction permet tout d’abord de rappeler les principales applications industrielles
des colonnes a empilage structuré et modulaire. L’hydrodynamique des écoulements dans
ce type d’appareils résulte de phénomeénes extrémement complexes, intervenant a une
échelle trés petite, c’est ce qui a poussé les chercheurs a développer des modéles de plus
en plus détaillés, dont la validation requiert une connaissance de plus en plus fine de la
répartition des phases au sein des lits d’empilages. L’obtention de mesures a une échelle
trés locale s’avére donc indispensable. Un rappel des différentes techniques de mesure de
I’hydrodynamique est présenté. Parmi ces derniéres, la tomographie a rayons X semble
particuliérement bien adaptée, car elle permet d’accéder a la distribution spatiale des dif-
férentes phases présentes dans un lit d’empilages de maniére non invasive et non intrusive.

Le premier chapitre comprend une définition de la tomographie a rayons X, ainsi que son
principe de fonctionnement, et une description des méthodes de reconstruction des images
obtenues par cette technique. Une bréve comparaison entre les différentes techniques de
tomographie permet de justifier le choix de la tomographie a rayons X.

Le second chapitre de ce travail comporte une description de I'installation, du dispositif
de tomographie a rayons X, de la programmation des mesures. Le mode opératoire suivi
pour la réalisation des différentes mesures est également décrit.

Le troisitme chapitre traite surtout de I'analyse des images de différents empilages secs
obtenues par tomographie a rayons X. La fraction de vide et la surface spécifique de
chaque type d’empilages étudié dans ce travail, sont déterminées sur base des images
tomographiques d’empilages secs. Ces valeurs sont comparées avec celles annoncées par
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Résumé

le fabricant, ainsi qu’avec des valeurs estimées sur base des caractéristiques géométriques
des empilages.

Le quatriéme chapitre décrit les résultats obtenus sur base des images de sections droites
de la colonne irriguée. Les images obtenues sur des sections irriguées font d’abord 1’ob-
jet d’une analyse purement qualitative. Cette analyse permet d’observer la distribution
spatiale des fluides au sein du lit d’empilage pour différents débits de liquide et de gaz.
Ensuite, les valeurs statiques et globales de la rétention de liquide sont calculées sur base
des images reconstruites en niveaux de gris. Afin de valider les résultats obtenus par tomo-
graphie, des comparaisons sont effectuées avec des résultats expérimentaux présentés dans
la littérature. L’influence de la viscosité sur les valeurs de rétentions de liquide est égale-
ment étudiée. Le point de charge dans les paniers catalytique des empilages modulaires
(Katapak-SP11 et Katapak-SP12) est mesuré et discuté. La perte de charge est mesurée
pour différents débits de liquide et de gaz. Des comparaisons avec la littérature sont éga-
lement effectuées. L’aire interfaciale gaz-liquide est mesurée sur les images binarisées de
sections droites d’empilage irrigué.

Le cinquiéme chapitre traite des comparaisons des valeurs de rétention, de perte de charge
et de laire interfaciale gaz-liquide avec des corrélations disponibles dans la littérature.

Le manuscrit se termine par un résumé de ’ensemble des résultats obtenus tout au long
de ce travail ainsi que des perspectives d’avenir.
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Introduction

Préambule

Le présent travail de thése a été réalisé dans le cadre d’une Action de Recherche
Concertée intitulée “Techniques expérimentales avancées et modélisation par automates
cellulaires de systémes multiphasiques : Application aux colonnes de distillation et de
distillation réactive”. L’objectif de cette recherche est le développement de nouveaux outils
de simulation et de caractérisation expérimentale de I’hydrodynamique dans les systémes
complexes gaz-liquide-solide. La recherche porte plus particulierement sur les colonnes de
distillation et de distillation réactive, car ces appareils, gros consommateurs d’énergie, sont
au coeur des défis auxquels le monde industriel est confronté en termes de développement
durable. On estime en effet & plus de 109 Gceal/an la consommation énergétique liée aux
opérations de distillation intervenant dans les procédés de raffinage et dans les procédés
continus de l'industrie chimique (Adler et al.[27], 2000). L’amélioration des performances
de ces appareils permettrait donc de réduire considérablement la facture énergétique et
environnementale (émissions de gaz a effet de serre) liée a leur utilisation.

Etat de art

Distillation et distillation réactive

La distillation implique la mise en contact d’une phase liquide et d’une phase vapeur,
qui est réalisée en faisant circuler ces phases fluides a contre-courant dans une colonne
a plateaux ou dans un lit fixe constitué d’éléments d’empilage aléatoires ou structurés.
La complexité inhérente a la structure des écoulements gaz-liquide rend difficile le cal-
cul prédictif et le controle des installations. De nombreuses recherches ont été réalisées,
principalement dans le domaine industriel, pour améliorer les performances des colonnes
a distiller par des modifications au niveau du design des éléments d’empilage (Olujic et
al.[41], 2003). 11 a en effet été démontré que les petits détails géométriques de 'empilage
(angle des ondulations, état de surface des toles,... , dans les empilages structurés) peuvent
avoir une influence importante sur la capacité de la colonne. Ces nombreux développe-
ments industriels n’ont cependant pas permis d’accéder a une compréhension compléte
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des mécanismes qui régissent le transfert de matiére entre les phases et 'hydrodynamique
des écoulements gaz-liquide. Ce manque de compréhension constitue un des verrous tech-
nologiques qu’il convient de faire sauter si on désire améliorer significativement 'efficacité
de ces installations, notamment du point de vue énergétique. La distillation réactive est
une démarche qui permet une intensification des procédés basée sur un couplage étroit des
opérations de réaction et de séparation. La premiére application de distillation réactive a
été brevetée dans les années 1920 pour des réactions autocatalysées en phase homogeéne,
comme des réactions d’hydrolyse ou d’estérification. La catalyse hétérogéne en distillation
réactive est apparue dans les années 1960. La distillation réactive a connu un regain d’in-
téret dans les années 1990, en raison de la demande croissante de technologies “durables”.
Cette technologie et les équipements associés ont alors fait 'objet de trés bons articles
de revues, comme ceux de Stichlmair & Frey[32] (1999) ou de Towler & Frey[33] (2000).
Les procédés industriels illustrant le mieux cette technique sont la production d’acétate
de méthyle et des éthers oxygénés.

Par définition, la distillation réactive intégre deux étapes du procédé, I'étape de réac-
tion et I'étape de purification, dans un seul appareil, en insérant un module de réaction
dans une colonne de distillation. De cette maniére, il est possible de dépasser les limites
de conversion rencontrées dans un procédé traditionnel en présence d’une réaction limi-
tée a un équilibre. La séparation en continu d'un produit de la réaction peut également
permettre un accroissement de sélectivité, grace a I’élimination de réactions secondaires
susceptibles de dégrader le produit. Elle permet aussi d’éviter 1’éventuelle inhibition du
catalyseur par un des produits de la réaction. Dans le cas de réactions exothermiques,
un des avantages majeurs de la distillation réactive vient de l'intégration énergétique des
étapes de réaction et de séparation : la chaleur dégagée par la réaction peut étre utilisée
directement pour la distillation sans nécessiter de dispositif annexe. La conception des
colonnes de distillation réactive est nettement plus complexe que celle des colonnes de
distillation ou des réacteurs chimiques. La présence de zones de réaction et de zones de
séparation dans un méme appareil conduit a des interactions trés complexes entre I’hydro-
dynamique, les équilibres liquide-vapeur, le transfert de matiére gaz-liquide, la diffusion
intra et extra granulaire et la cinétique chimique. Le design de ces équipements est donc
loin d’étre évident, surtout dans le cas de réactions menées en présence d’un catalyseur
solide. Différentes configurations d’empilage de distillation réactive proposées dans la lit-
térature sont basées sur 'alternance réguliére de zones a faible perméabilité (zones de
réaction catalytique) et de zones & haute perméabilité (zones de séparation) (Towler &
Frey[33], 2000, Van Hasselt et al. [38], 1999, Ratheesh et al. [24], 2004). Ces structures en
formes de « sandwich » permettent de postposer le phénoméne d’engorgement (« flooding
») au dela des conditions opératoires habituelles et offrent de nouvelles possibilités. Dans
ces empilages, le catalyseur solide est généralement sous la forme de particules enfermées
dans des paniers en treillis. Ces zones de réaction sont séparées par des canaux ouverts ou
par des feuilles d’empilage structuré classiques. L’agencement des zones catalytiques et
les feuilles d’empilage peut étre adapté de maniére & s’ajuster au mieux au procédé parti-
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culier. Cependant, cette flexibilité ne peut étre exploitée que si I'on maitrise parfaitement
la distribution des phases fluides entre les zones & haute et & faible perméabilité.

Différentes techniques de mesures

De nombreuses études sont en cours pour améliorer les performances des procédés mis
en oeuvre dans une colonne de distillation réactive(Ratheesh et al [24], 2004, Krishna [17],
2002, P. Moritz et al [20], 1999). Pour ce faire, la connaissance de I’hydrodynamique de
I’écoulement des phases liquide et gazeuse est nécessaire. En effet, la qualité du contact
entre les deux fluides dépend fortement de la maniére dont elles sont distribuées au sein
de l'empilage. Un grand nombre de paramétres doivent étre pris en compte. Il s’agit
des débits et des propriétés physico-chimiques du liquide et du gaz, de la géométrie des
éléments de 'empilage, ainsi que leurs propriétés de surface. La répartition des phases
gazeuses et liquides est donc primordiale. Afin d’assurer le meilleur transfert de matiére
et de chaleur entre ces deux phases, une maximisation de I'aire interfaciale gaz-liquide est
donc nécessaire.

Pour une trés bonne compréhension de ’hydrodynamique d’une colonne de distillation
réactive, plusieurs grandeurs devront étre mesurées telles que : la perte de charge, la
rétention de liquide pour différents débits de liquide et de gaz. Différentes techniques de
mesures de rétentions de liquide existent dans la littérature.

Méthode par pesée

La méthode par pesée consiste a peser en continu la colonne en ’absence et en présence
d’un écoulement de liquide et ou de gaz. Pour déterminer la rétention totale de liquide,
quelques mesures préliminaires sont nécessaires :

— peser la colonne en I'absence de liquide (w;);

— peser la colonne complétement remplie de liquide (ws) ;

— peser la colonne en présence d’un écoulement de liquide (w);

On obtient ainsi la relation suivante qui permet de déterminer la valeur de la rétention
totale de liquide :

o= 20— W1 (1)
Wo — Wy
Cependant, ’accés aux valeurs locales n’est pas possible et la précision des mesures est
fonction de la limite de la pesée. De plus, ’équipement n’est pas simple car il faut que les
matériels auxiliaires qui relient la colonne aux structures fixes doivent étre choisies aussi
souples que possible afin d’éviter de fortes perturbations dans la mesure du poids.
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Méthode de drainage

La méthode de drainage est trés appréciée pour sa simplicité de mise en oeuvre (Viva
et al, 2008 [40])car elle ne nécessite pas 'ajout d’équipements lourds. En effet, le principe
de cette méthode consiste a établir un écoulement gaz-liquide dans la colonne et dés que
I’écoulement est stable, on arréte I’alimention en fluide et on récupére le liquide qui draine
du lit. De cette facon, on détermine la quantité de liquide retenue par le lit d’empilage
pour certains débit de liquide et de gaz. Des précautions doivent étre prises pour ne
pas sur estimer les valeurs de rétention de liquide. Il s’agit de ne pas tenir compte dans
I’estimation de la rétention, de la quantité de liquide présente dans le distributeur et dans
les tuyaux d’alimentation de liquide. Cette méthode ne permet de fournir que la rétention
dynamique et pas la rétention statique. En effet, vu que la rétention statique représente
la quantité de liquide piégée dans le lit d’empilage, ce liquide ne pourra donc pas étre
récupéré par drainage.

Méthode par différence de niveaux

La méthode par différence de niveaux consiste & mesurer la différence de niveau de
liquide dans le bassin d’alimentation de liquide entre le moment ot la colonne n’est pas
parcourue par du liquide et le moment ou la colonne est parcourue par un écoulement
stable de liquide. La différence de niveau permet ainsi de connaitre la quantité de liquide
présente dans le lit d’empilage. Cependant, il faut également faire attention de ne pas tenir
compte de la quantité de liquide présente dans les tuyaux d’alimentation pour ne pas sur
estimer la valeur réelle de la rétention de liquide (Behrens, 2006 [3]). Contrairement a la
méthode de drainage, cette méthode par différence de niveaux en fonction de 1'état de
référence choisi permet d’accéder & la rétention totale, dynamique et statique.

Méthode par traceur

La méthode par traceur est également trés frequemment employée dans la littérature
(Brunazzi et al, 2006 [9]; Viva, 2008 [40]). Cette méthode permet d’accéder a différentes
caractéristiques hydrodynamiques de 1’écoulement du liquide telle que la rétention de li-
quide. Le principe de cette méthode consiste a injecter un traceur liquide dans la colonne.
Ensuite, il s’agit de suivre en fonction du temps les concentrations de traceur présent
dans le flux liquide d’une part a ’entrée et d’autre part a la sortie de la colonne. En
déterminant le temps de séjour moyen du liquide, il est possible d’estimer la rétention
totale de liquide. Cependant, cette méthode présente des inconvénients : choix du traceur
en fonction du liquide en écoulement dans la colonne (viscosité et densité presque simi-
laires), accés seulement a la rétention dynamique, mesure peu précise si la phase liquide
est trés dispersée.

Toutes les méthodes citées ci-dessus ne permettent d’obtenir qu’une valeur globale de
la rétention et ne fournissent aucune indication sur la maniére dont le liquide est distribué
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au sein de la colonne. C’est la raison pour laquelle nous avons opté pour la tomographie
a rayons X qui permet d’accéder a ces informations locales tout en étant non invasive et
non intrusive.

Position du présent travail

Le but de cette thése est de collecter des données expérimentales aussi précises et
aussi complétes que possible, permettant de déterminer les mécanismes hydrodynamiques
qui interviennent dans les empilages de distillation réactive. La tomographie a rayons X
est utilisée pour mesurer la distribution des phases a différentes échelles, depuis 1’échelle
locale des détails de I'empilage, jusqu’a I’échelle de la colonne dans son ensemble. Les
résultats obtenus permettent non seulement de quantifier les grandeurs hydrodynamiques
macroscopiques comme la rétention ou l'aire interfaciale mais, ils permettent également
et surtout d’expliquer leur évolution en fonction de la structure de 'empilage et des
conditions opératoires. Les informations ainsi obtenues fournissent les bases pour le déve-
loppement d’un modéle hydrodynamique, plus détaillé, susceptible de rendre compte, a
I’échelle macroscopique, de I'influence des diverses variables opératoires et des propriétés
physico-chimiques des phases en contact, sur le fonctionnement des appareils.
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Chapitre 1

La tomographie a rayons X

1.1 Définition

Tomographie : (racine grecque, tomé, section et graphein, décrire). Procédé qui consiste
a reconstruire le volume d’un objet (exemple : le corps humain dans le cas de I'imagerie
meédicale, une structure géologique dans le cas de la géophysique) a partir d’une série de
mesures réalisées a la périphérie de 'objet (données de projections).

De nombreuses techniques tomographiques existent et se différencient principalement
les unes des autres par leur résolution spatiale, ainsi que la simplicité ou non de la recons-
truction numérique des images :

— IRM (imagerie a résonance magnétique) ou RMN est une technique d’imagerie trés
attractive qui utilise pour source de rayonnement un champ magnétique intense
qui émet des ondes radioélectriques excitées par impulsions et détectées sous forme
d’anneaux . Elle posséde une bonne résolution spatiale et temporelle, permettant
ainsi d’obtenir des images de la distribution du liquide sur des empilages structu-
rés tels que des monolithes en céramique (Gladden et al, 2003[10]) ou d’analyser
le régime d’écoulement pulsé dans un lit fixe de particules pressées. (Lim et al,
2004[18]). Cependant, la plupart des empilages structurés utilisés dans des colonnes
de distillation sont en métal, lesquels ne sont pas du tout compatibles avec 'IRM.

— La tomographie & rayons X commence & étre employée dans ’étude de colonne a
empilages (Green, 2006[12] ; Toye et al, 2005[34]). La résolution spatiale est inférieure
a 0,4 mm et permet donc de distinguer les détails de 1'empilage sur les images
reconstruites. Il s’agit d'une méthode non intrusive et non invasive.

— La tomographie a rayons y est une méthode de choix pour 'obtention d’images
d’objet de forte densité et de grande dimension. Elle s’applique assez facilement
dans l'analyse de la distribution du liquide dans des colonnes de grand diamétre
contenant un empilage structuré (Roy et al, 2004]26]) ou des particules poreuses
(Boyer et Fanger, 2002[6]). Cependant, la résolution spatiale (quelques mm) est
plus basse que dans le cas de la tomographie a rayons X et les détails des éléments
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de 'empilage ne peuvent donc pas étre distingués sur les images reconstruites.

— La tomographie électrique ne peut étre considérée dans ce travail & cause de sa
trés faible résolution spatiale, qui vaut approximativement 10 % de la section droite
(Beck et Williams, 1996[I] ; Toye et al, 2003|35]).

Le choix s’est porté sur la tomographie a rayons X qui est trés bien maitrisée a ce jour. En
effet, comparées aux autres techniques, elle permet, grace au grand pouvoir pénétrant du
rayonnement X d’étudier des systémes présentant une forte densité. De plus, les rayons
traversent ’objet en ligne droite, sans aucune diffraction, de sorte que la reconstruction
des images est linéaire, permettant ainsi 'obtention d’une bonne résolution spatiale.

La tomographie a rayons X est donc une technique non destructive qui permet la
reconstruction d’une section droite d’'un objet a partir de ses projections, obtenues en
illuminant l'objet sous un grand nombre d’angles différents. Le tomographe comporte
généralement un collimateur permettant de réduire I’épaisseur du faisceau produit par la
source de rayons X. Ce faisceau ne pénétre que dans la couche que ’on désire examiner. Ce
qui permet ainsi au niveau de 'image reconstruite d’éviter toute interférence qui pourrait
étre provoquée par toutes les autres sections de 1'objet. (Figur

Ohjet sur le

Détecteur
plateau tournant

. linéaire
Faisceau de
rayons X

Collimateur Ohjet en rotation o

sur lui méme

Source de

rayons X Section droite

de I'ohjet

FIGURE 1.1: Principe de la tomographie a rayons X

1.2 Principe de la tomographie a rayons X

Considérons un systéme de coordonnées cartésiennes (x,y), toute section droite peut
étre représentée par une fonction a deux dimensions :

flz,y) = p(z,y) (L.1)
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ol u(x,y) est la valeur du coefficient d’atténuation au point (x,y) (Figure . Chaque
rayon peut étre défini par un couple de paramétres (9, t), O étant angle entre le rayon
et ’axe des y et t la distance entre le rayon et l'origine des axes.

Projection

FIGURE 1.2: Projection d’un objet pour un angle ¥ (Kak et Slaney, 1988 [15])

L’intégrale de ligne correspond a I'intégrale de la fonction f(x,y) le long du rayon (9,t) :

PO = [ ueg)ds (1.2
(6,t)ligne

Dans le cas des rayons X, cette intégrale de ligne est proportionnelle au logarithme du
signal mesuré par le détecteur. En effet, pour une source monochromatique, I'intensité du
rayonnement transmis I, est donnée par la loi d’atténuation des rayons X :

[ = Iyexp {— / » 1z, y) ds} (1.3)

dans laquelle [ est l'intensité du rayonnement incident. On obtient donc :
I
Py(t) = —In [ — (1.4)
Iy

24



Chapitre 1. La tomographie a rayons X

La tomographie & rayons X se base donc sur le fait que chaque matiére est caractérisée
par un coefficient d’atténuation linéaire des rayons X (p), qui dépend de son nombre
atomique (Z) et de sa densité (p), ainsi que de I'énergie du rayonnement incident (E)
selon la relation suivante (Vinegar et al., 1987[39]) (Figure |1.3).

b738
w(em™)
1
Aluminium
Eeton
—-— 05
0.5 \ —Eau -
Alr
—\__\kk—_—_%_
0 T | | | I 1
0 100 200 300 400 500
E (keV)

FI1GURE 1.3: Coefficient d’atténuation des rayons X pour différents matériaux en fonction
de I’énergie des rayons X

Une projection correspond donc & un ensemble d’intégrales de lignes relatives a une
méme position angulaire de mesure. Selon la maniére dont les rayons sont disposés dans
le faisceau incident, on parlera de projection paralléle (Figure ) ou de projection plan

angulaire (Figure [L.4b).
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FIGURE 1.4: (a) Projection paralléle, (b) Projection angulaire (Kak et Slaney, 1988 [15])
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1.3 Reconstruction

Il existe de nombreuses méthodes de reconstruction de 'image mais les plus utilisées
sont essentiellement la rétro-projection et la rétro-projection filtrée (Brooks et al, 1976[7]).
La rétro-projection consiste a additionner les données brutes de chaque projection. Ce-
pendant, cette technique entraine la présence d’un artéfact (« le blurring ») suite a la
superposition des rayons correspondant aux différents angles. Cela s’explique par la prise
en compte de 'ensemble des points situés sur le faisceau de rayons, qu’ils appartiennent
ou non a l'objet (Figure . Ce phénomeéne est d’autant plus marqué que les variations
de densité au sein de ’échantillon étudié sont abruptes. Il n’est donc pas possible d’obtenir
une image correcte par simple rétro-projection.

FIGURE 1.5: Rétro-projection. 4 projections d'un objet circulaire sont représentées. La
petite cellule située en dehors de 1'objet original re¢oit une contribution non nulle (Brooks
et al., 1976[7]).

Tandis que la seconde méthode utilise un filtre qui permet de corriger ce « blurring »
en attribuant des valeurs d’atténuation négatives aux points situés en dehors de l'objet.
Les projetions ainsi filtrées contiennent des valeurs positives et négatives qui se com-
pensent lorsqu’elles sont rétro-projetées en des points situés en dehors de 1’échantillon
étudié (Figure . Cette opération, appelée convolution, rend donc possible I'obtention
d’une image sans artéfact. C’est cette méthode qui est utilisée dans ce travail pour la
reconstruction des images. Des modifications ont été apportées pour tenir compte de la
géométrie du systéme de radiographie utilisé, a savoir un faisceau incident plan angulaire,
suivant la méthode décrite dans la littérature (KKak et Stanley, 1988[15]).
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C

-
NS

X

FIGURE 1.6: Rétro-projection filtrée. Les projections filtrées sont rétro-projetées pour
reconstruire 'objet original. Le point situé en dehors de la section circulaire recoit des
contributions positives et négatives qui se compensent (Brooks et Di Chiro, 1976 [1]).
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Dispositif expérimental

2.1 La colonne et les systémes de circulations des fluides

La Figure montre un schéma de l'installation expérimentale qui est principalement
constituée d’une colonne en PVC transparent de 0.1 m de diameétre et de 4 m de hauteur.
La colonne est parcourue par un écoulement a contre-courant de gaz (air) et de liquide
(eau de ville). Le liquide est alimenté au sommet de ’empilage par un distributeur multi-
ponctuel. Il circule en boucle fermée grace a une pompe volumétrique dont le débit peut
étre réglé manuellement. Le débit de liquide est mesuré grace & un débitmétre a flotteur.
Sa vitesse superficielle est comprise entre 4.97 et 38 m3/m?.h. Le gaz est fourni par un
ventilateur. Ce gaz est alimenté en pied de colonne au niveau du séparateur gaz-liquide.
Le débit est ajusté par une vanne manuelle et est mesuré grace a des débitmeétres a flotteur
travaillant dans différentes gammes de débits. La vitesse superficielle du gaz varie entre
0.5 et 2 m/s.
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Distributeur
de liquide Q,

Rotametres
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Ventilateur Pompe

FIGURE 2.1: Schéma de l'installation expérimentale

2.2 Les empilages

Divers empilages structurés et modulaires ont été utilisés dans ce travail : Mellapak
Plus 752Y, Katapak-SP12 et Katapak-SP11. Ces éléments d’empilages métalliques de 0.1
m de diamétre et de 0.2 m de hauteur sont fournis par Sulzer Chemtech.

2.2.1 Mellapak Plus 752Y

Le Mellapak 752Y (Figure , Tableau est un empilage structuré, dont les éléments
sont formés par la juxtaposition de feuilles ondulées de 1.2 mm d’épaisseur disposées
verticalement. La hauteur des ondulations (« corrugation height ») est égale a 13 mm.
Les feuilles ondulées sont perforées de trous ovales et circulaires de diamétre de 4 mm. La
Figure [2.3|représente la colonne contenant le lit de Mellapak Plus (M1, M2, M3, M4). Les
éléments d’empilage structuré sont placés perpendiculairement les uns par rapport aux
autres. De plus, on a placé au dessus du lit de Mellapak, un lit d’empilage aléatoire (Pall
rings (PR), Figure [2.4), afin d’assurer une distribution uniforme de liquide au sein du lit
de Mellapak Plus.
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Hauteur de I’élément d’empilage 0.2 m
Diamétre de I’élément d’empilage 0.09 m
Surface spécifique 510 m?/ m?
Fraction de vide 97.5 %
Angle d’inclinaison des ondulations 41°
Base des ondulations 9.85 mm
Hauteur des ondulations 6.50 mm

Tableau 2.1: Caractéristiques géométriques du Mellapak Plus 752Y (Sulzer Chemtech)

FIGURE 2.2:

Photographie du Mellapak Plus 752Y
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FIGURE 2.3: Schéma de la colonne contenant un lit de Mellapak Plus 752Y

FIGURE 2.4: Photo d’'un empilage aléatoire : le Pall ring
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2.2.2 Katapak-SP12

Le Katapak-SP12 (Figure Tableau est un empilage modulaire et se différencie
du Mellapak par la présence de trois paniers en treillis, pouvant contenir des particules
de catalyseur. Dans le cadre de ce travail, les paniers contiennent des billes de verre, non
poreuses, de 1 mm de diamétre. Les paniers de catalyseur sont séparés entre eux par des
feuilles d’empilage de Mellapak Plus 752Y. Le suffixe 12 indique une alternance de 1 panier
catalytique qui constitue la zone de réaction et de 2 feuilles d’empilage qui constituent
la zone de séparation. Les différents élements de Katapak-SP12 sont également placés
perpendiculairement les uns par rapport aux autres. On a placé de part et d’autre du lit
de Katapak-SP12 (K1, K2, K3, K4), des éléments de Mellapak Plus 752Y (M1, M2, M3,
M4) afin d’assurer une distribution uniforme du liquide et de gaz au sein du lit d’empilage

modulaire (Figure [2.6).

Hauteur de I’élément d’empilage 0.2m
Diameétre de 1’élément d’empilage 0.09 m
Surface spécifique 342 m? / m3
Fraction de vide 70 %
Fraction de vide dans les paniers catalytiques 38 %
Rapport du nombre de zones de réaction et du nombre de zones de séparation 1:2

Tableau 2.2: Caractéristiques géométriques du Katapak-SP12 (Sulzer Chemtech)

FIGURE 2.5: Vue de haut d’un élément de Katapak-SP12
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151 6 6

FIGURE 2.6: Schéma de la colonne contenant un lit de Katapak-SP12
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2.2.3 Katapak-SP11

Le Katapak-SP11 (Figure , Tableau est également un empilage modulaire et
se difféerencie du Katapak-SP12 par la présence de quatre paniers en treillis, pouvant
aussi contenir des particules de catalyseur. Comme pour le Katapak-SP12, les paniers
contiennent des billes de verre, non poreuses, de 1 mm de diamétre. Les paniers de cata-
lyseur sont séparés entre eux par une feuille d’empilage de Mellapak Plus 752Y. Le suffixe
11 indique une alternance de 1 panier catalytique qui constitue la zone de réaction et
de 1 feuille d’empilage qui constitue la zone de séparation au lieu de 2 feuilles comme
dans le Katapak-SP12. Les différents élements de Katapak-SP11 sont également placés
perpendiculairement les uns par rapport aux autres. On a placé de part et d’autre du lit
de Katapak-SP12 (K1, K2, K3, K4), des éléments de Mellapak Plus 752Y (M1, M2, M3,
M4) afin d’assurer une distribution uniforme du liquide et de gaz au sein du lit d’empilage

modulaire (Figure

Hauteur de I’élément d’empilage 0.2 m
Diamétre de 1’élément d’empilage 0.09 m
Surface spécifique 300.2 m? / m?
Fraction de vide 55 %
Fraction de vide dans les paniers catalytiques 38 %
Rapport du nombre de zones de réaction et du nombre de zones de séparation 1:1

Tableau 2.3: Caractéristiques géométriques du Katapak-SP11 (Sulzer Chemtech)

151 6

FIGURE 2.8: Schéma de la colonne contenant un lit de Katapak-SP11
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FIGURE 2.7: Vue du haut d’un élément de Katapak-SP11

2.3 Le tomographe a rayons X

La distribution des phases dans les sections droites de la colonne est mesurée grace a
un dispositif de tomographie a rayons X (Figure ). Le tomographe est composé d’une
source RX et d’un détecteur linéaire. Le générateur haute tension du tomographe est
un générateur de type Baltograph CS450A & potentiel constant, fabriqué par la société
Balteau NDT, en Belgique. Il est constitué¢ de deux unités haute tension utilisant du gaz
SF6 comme isolant. Ce générateur permet de travailler entre 30 et 420 kV. La source
de rayons X, dont la tache focale mesure 0.8x0.8 mm?, est un tube bipolaire TSD420/0,
muni d’un systéme de refroidissement a l'huile et & ’eau, et qui produit un faisceau plan
angulaire collimaté de 40° d’ouverture et de 1 mm d’épaisseur. Les mesures présentées
dans ce travail ont toutes été réalisées avec un courant de 3.5 mA et une tension de 420
kV. Le détecteur linéaire est un X-Scan 0.4f2-512-HE fabriqué en Finlande par la société
Detection Technology. 1l s’agit d’un banc de 1280 photodiodes, de 512 mm de long avec
un pas de 0.4 mm, chaque photodiode a une largeur de 0.3 mm et une hauteur de 0.6
mm. Le temps d’intégration peut étre fixé entre 0.67 et 15 ms. Les caractéristiques du
détecteur et du manipulateur permettent d’obtenir des images dont les pixels ont une
dimension de 360pm x 360um. Le manipulateur du tomographe permet la gestion de trois
mouvements :

— Le déplacement vertical du bras mobile supportant le tube RX d’une part et le
détecteur linéaire d’autre part. La position verticale du bras peut étre comprise
entre 150 et 3800 mm avec une précision de 0.1 mm ;

— La rotation de 'objet placé sur le plateau tournant ;
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— La rotation du bras mobile de la position de calibrage (aucun objet entre la source
et le détecteur) a la position de travail et vice versa.

Les trois mouvements du manipulateur sont motorisés et leur controle se fait & partir d’un
écran tactile qui comprend les commandes suivantes :

— Réarmement des relais de sécurité ;

— Initialisation de I’axe vertical ;

— Positionnement manuel ou automatique du bras du tomographe ;

— Engagement ou dégagement du bras;

— Choix du nombre d’images par tour, qui est limité a 42 valeurs comprises entre 480
et 12800 ;

— Séquence d’images multiples : Elle permet d’exécuter un tour complet (360°). Pen-
dant la rotation de l'objet, le systéme va générer un nombre d’impulsions équidis-
tantes égal au nombre d’images choisi;

— Séquence d’image unique : Elle permet de mettre ’objet dans une position angulaire
donnée.
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FIGURE 2.9: Dispositif de tomographie a rayons X. A : bras du tomographe; S : source
de rayons X ; D détecteur; P : plateau tournant; R : rails; W : mur en béton de 0.6 m
de largeur
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2.4

Programmation des mesures

Le détecteur linéaire est connecté a un PC afin de permettre sa configuration (para-
métrage, calibrage). Et pour ce faire, on a utilisé le software Soft-Lyser. Comme on peut
le voir sur la Figure 2.10] ci-dessous, la fenétre de travail de ce logiciel est divisée en trois
sous-fenétres :

2.5

Fenétre gauche : cette fenétre représente une prévisualisation de la capture effectuée
permettant ainsi de s’assurer que les données acquises sont cohérentes (exemple :
absence d’obstacle entre la cible et la source d’émission de rayons X);

Fenétre supérieure droite : elle reprend les paramétres de configuration du détec-
teur. (exemple : Integration Time est le paramétre le plus important, car il permet
de configurer le temps d’intégration du détecteur pour le mode capture en mode
rotation ) ;

Fenétre inférieure droite : dans cette fenétre se trouvent les parameétres permettant
de modifier 1'aspect de 'affichage dans la la fenétre de visualisation (nombres de
bits,. .. ).

Mode opératoire du tomographe

Toutes les mesures ont été réalisées & haute énergie (420 kV et 3.5 mA). Le mode
opératoire est le suivant :

Réarmement de tous les relais de sécurité;

Préchauffage de la source d’émission de rayons X;

Choix des paramétres de la source (voltage, intensité,..) en fonction de la densité et
du diamétre de I'objet étudié;

Initialisation de 1’axe vertical du bras;

Dégager le bras et effectuer le calibrage du détecteur via le logiciel Soft-Lyser sans
aucun objet entre la source et le détecteur, de maniére a fixer les gains et les offsets
des 1280 photodiodes ;

Engager le bras afin que I'objet se trouve entre la source et le détecteur;

Choisir le nombre de projections (entre 480 et 12 800) ;

Choisir le nombre d’images de sections droites en fixant le pas et les positions ver-
ticales initiales et finales du bras ( entre 150 et 3800 mm);

Choisir le type de séquence souhaité ;

Lancer la mesure. Toutes les 14 ms (ce temps dépend du nombre de projections
choisi), le systéme envoie, vers un PC d’acquisition, les 1280 valeurs d’intensités
mesurées et la valeur de la position angulaire. Un scan dure environ 1 minute
Sauvegarde automatique des projections obtenues sous format .BIN (6.4 MB pour
2560 projections), qui pourront ensuite étre traitées sous Matlab.
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FIGURE 2.10: Fenétre du logiciel Soft-Lyser
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Analyse des images de sections droites
de 'empilage sec

3.1 Introduction

Des mesures tomographiques ont tout d’abord été réalisées sur la colonne séche pour
différentes hauteurs. La colonne a été successivement remplie avec des éléments de Mel-
lapak Plus 752Y, de Katapak-SP12 et de Katapak-SP11.

La reconstruction d’images des sections droites est réalisée en utilisant la méthode
de rétro-projection filtrée. Ces images sont traitées sous Matlab 7, ou elles vont subir
divers traitements (application d’'un masque, normation, seuillage,...) afin d’améliorer
leur représentation graphique et d’associer une signification physique réelle aux valeurs
des pixels qui composent ces images.

Mellapak Plus 752Y

Il s’agit d’un empilage structuré constitué de feuilles métalliques ondulées, percées de
trous et disposées verticalement cote a cote. Les ondulations ont une base de 9.85 mm, une
hauteur de 6.50 mm et sont inclinées de 45° par rapport a la verticale. L’élément utilisé
a un diametre de 9 cm et une hauteur de 20 cm. La Figure représente une section
droite de la colonne. Il s’agit de I'image brute, comportant 499x499 pixels et n’ayant subi
aucun traitement aprés sa reconstruction. Sur cette image, on peut voir la paroi de la
colonne (1) et le wall wiper (2), qui permet de maintenir ensemble les feuilles ondulées
et de redistribuer le liquide vers l'intérieur de I'élément d’empilage. On peut observer
également les feuilles ondulées formant 1'empilage (3) ainsi que la présence de trous sur
les feuilles ondulées (4). La tomographie a rayons X permet donc bien de détecter les
détails géométriques de 'empilage.
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FIGURE 3.1: Image brute en niveaux de gris d'une section droite d’un empilage de Mella-
pak Plus 752Y
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Katapak-SP12

La Figure |3.2] montre I'image brute d’une section droite d'un élément de Katapak-
SP12. On observe que cet empilage se différencie du Mellapak Plus 752Y par la présence
de 3 paniers (3a et 3b), qui contiennent, dans notre cas, des billes de verre de 1 mm de
diamétre. La résolution spatiale du tomographe n’est pas suffisante pour distinguer les
billes de verre. Ces paniers correspondent a la zone de réaction et sont séparés par des
feuilles ondulées (2), qui correspondent a la zone de séparation. Les trous sur les feuilles de
I'empilage structuré (5) sont aussi visibles sur cette image. Le cercle gris foncé correspond
a la paroi de la colonne (1). On distingue également le wall wiper (4), qui permet de
maintenir ensemble les feuilles ondulées et les paniers et de redistribuer le liquide vers
I'intérieur de I'élément d’empilage.
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FIGURE 3.2: Image brute en niveaux de gris d’'une section droite d’un empilage de
Katapak-SP12
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Katapak-SP11

La Figure |3.3| montre I'image brute d’une section droite d'un élément de Katapak-
SP11. On observe que cet élément d’empilage se différencie du Katapak-SP12 par la
présence de 4 paniers au lieu de 3 et la présence d’une seule feuille de Mellapak Plus 752Y
entre chaque panier. En effet, le symbole SP11 signifie bien un panier suivi d’une feuille
de Mellapak tandis que SP12 signifie un panier suivi de deux feuilles de Mellapak. Comme
dans le cas du Katapak-SP12, les billes a l'intérieur des paniers ne sont pas visibles car
la résolution spatiale du tomographe est trop faible.
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FIGURE 3.3: Image brute en niveaux de gris d’une section droite d’un empilage de
Katapak-SP11
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3.2 Les différentes opérations de traitement d’images

Ces images vont subir différentes opérations afin d’éliminer le bruit de fond et d’obte-
nir des images cohérentes et représentatives des différents empilages. Les diverses opéra-
tions de traitement d’images peuvent étre appliquées aux images relatives aux trois types
d’empilage (Mellapak Plus 752 Y, Katapak-SP12 et Katapak-SP11). Pour ces différentes
opérations, on ne va montrer que des images du Mellapak Plus 752Y.

Voici I'organigramme reprenant ces opérations :

Image bruie reconstruite

|
Masque circulaire

Mormaton

|
seuillage
|

Binarisaton

FIGURE 3.4: Organigramme reprenant les différentes opérations du traitement d’images
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3.2.1 Application d’un masque sur toutes les images

Seul 'intérieur de la colonne nous intéresse, ¢’est pourquoi, un masque circulaire, de
diameétre similaire a celui de la colonne, est appliqué a toutes les images brutes recons-
truites. Le principe de ce masque est de donner des valeurs nulles & tous les pixels formant
la paroi de la colonne et également a tous les points situés en dehors de la colonne sur
I'image brute. Si on applique ce masque a la Figure[3.1] on obtient la Figure suivante :
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FIGURE 3.5: Image d’une section droite d’'un Mellapak Plus 752Y sans la paroi de la
colonne
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Chapitre 3. Analyse des images de sections droites de I’empilage sec

3.2.2 La normation

La normation permet d’exploiter de maniére quantitative les images. En effet, elle
donne une signification physique aux valeurs des pixels formant cette image, & savoir
la densité de I'objet, c’est-a-dire, le pourcentage de solide présent dans chacun de ces
pixels. Le facteur de normation a été pris égal a une valeur moyenne du pixel maximum
calculé sur différentes images. On obtient ainsi des valeurs comprises entre 0 et 100 %
qui correspondent respectivement a un pixel ne contenant pas de solide et & un pixel
entiérement rempli de solide. Cela permet par exemple de déterminer la fraction de vide
d’un objet. L'image obtenue aprés normation (Figure ne différe de la précédente
(Figure que par les valeurs de ses pixels. En effet, la gamme des valeurs des pixels
indiquée sur 1’échelle de gris est maintenant comprise entre 0 et 1.

50 - B 0.9
100 B 0.8
150 - B 0.7
200} 1 0.6
250 B 0.5
300 — 3 40.4
350 b - -0.3
400 - 7 r 102
450 - 1 r 10.1

I I 1 1 I I I L 1
50 100 150 200 250 300 350 400 450

FIGURE 3.6: Image normée d’une section droite de Mellapak Plus 752Y
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Chapitre 3. Analyse des images de sections droites de I’empilage sec

3.2.3 Le seuillage

Cette opération est trés importante car elle permet d’éliminer le bruit de fond, qui peut
provenir des fluctuations du détecteur, et des artéfacts produits lors de la reconstruction
des images. Le principe consiste & appliquer un seuil, c’est-a-dire, donner la valeur zéro a
tous les pixels dont la valeur est inférieure a ce seuil. Cependant, le choix du seuil est assez
complexe et dépend fortement des images obtenues (Green, 2006[12]). Le bruit dépend de
la densité de I'objet que le faisceau de rayons X doit traverser. Le bruit devient visible
dans les zones supposées vide, telle que ’extérieur de la colonne. Pour cette opération,
nous partons d’images brutes sans appliquer de masque afin de tenir compte du bruit en
dehors de la colonne. Pour chaque type d’empilage, la valeur maximale d’atténuation des
rayons X a 'extérieur de la colonne a été déterminée pour différentes sections droites du
lit d’empilage. Une valeur moyenne de toutes ces valeurs a été calculée. La Figure 3.7
montre le bruit mesuré a U'extérieur de la colonne pour les trois empilages structurés secs.

4 OSEC

Valuer du bruit externe (*104)
%] [¥%] 4= wn [=2] - o0 w

M Plus 752Y K-SP12 K-SP11

FIGURE 3.7: Valeurs moyenne du bruit a I'extérieur de la colonne sur 45 sections droites
pour différents empilages

On observe clairement que le bruit dépend de la densité de I'objet scanné. La densité
du Mellapak Plus 752Y est considérablement plus basse que celle du Katapak-SP11 et
Katapak-SP12, ce qui peut expliquer les valeurs plus basse du bruit sur les images du
Mellapak Plus 752Y. Tandis que le Katapak-SP11 et le Katapak-SP12 sont caractérisés
par des valeurs de bruit externe similaires. Cela peut s’expliquer par le nombre de couches
métalliques que le faisceau de rayons X doit traverser :

— Dans le Katapak-SP12 : il y a 6 feuilles de treillis métalliques (2 pour chaque paniers

catalytiques) et 8 feuilles de Mellapak Plus 752Y. Donc, au total, cela représente 14
couches métalliques ;
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Chapitre 3. Analyse des images de sections droites de I’empilage sec

— Dans le Katapak-SP11 : il y a 8 feuilles de treillis métalliques (2 pour chaque paniers
catalytiques) et 5 feuilles de Mellapak Plus 752Y, ce qui représente au total 13
couches métalliques.

De plus, il faut ajouter les effects des billes de verre présents dans les paniers cataly-
tiques, lesquels sont plus important dans le cas du Katapak-SP11. Toutes ces contributions
conduisent & avoir des valeurs de bruit similaires pour ces deux types d’empilage.

Dans ce travail, deux méthodes de seuillage ont été adoptées. 1l s’agit de la méthode
automatique d’Otsu, proposée par défaut dans I'Image Processing Toolbox (4.2) de la
version 7.0 de Matlab et d’une méthode manuelle.

La premiére méthode est basée sur l'analyse de la factorielle discriminante. Cette
méthode est telle que les classes de niveaux de gris sont séparées le plus possible et que
les classes sont regroupées autour de leur centre. Il en résulte une maximisation de la
variance interclasse et une minimisation de la variance intraclasse. La Figure montre
que cette méthode convient assez bien aux images d’empilage sec. En effet, on observe
que le bruit a I'extérieur et a 'intérieur de la colonne a été éliminé.
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FIGURE 3.8: Image d’'une section droite de Mellapak Plus 752Y aprés application du
seuillage par la méthode d’Otsu
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Chapitre 3. Analyse des images de sections droites de I’empilage sec

Pour mieux visualiser I'effet du seuillage, on va regarder le profil de valeurs de fractions
de solide d’une ligne de I'image avant et aprés seuillage (ligne rouge sur la Figure [3.8).
On obtient ainsi la Figure [3.9) On observe les différents pics correspondant a la paroi de
la colonne, au wall wiper et aux feuilles de 'empilage. De plus, sur le profil d’une ligne de
Iimage brute (Figure [3.9h), on constate la présence de bruit a extérieur de la colonne
et entre les feuilles de Mellapak. En effet, ces pixels correspondant & du vide devraient
étre nuls. Ce bruit est di aux variations abruptes de densité présentes dans la section
droite étudiée. Il faut noter que lors de la reconstruction des images brutes, un filtrage
par une fenétre de Hamming et 'algorithme de rétro-projection filtrée ont été utilisés afin
de réduire ce phénoméne. Or ce dernier est encore présent. Tandis qu’ aprés avoir effectué
I'opération de seuillage sur 'image brute, on observe que les différents pics correspondant
au solide sont bien distincts entre eux, et que le bruit a I'extérieur de la colonne et entre
les feuilles de Mellapak a bien été éliminé (Figure [3.9pb).

a
0.014 T T T T T T T T T

0.012 Paroi de la colonne aroi de la colonne
’ /

e T

0.01 1
0.008 \ Feuilles du Mellapak
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0.006 - 8
0.004 - m</ U j\wj\ .
0.002 8
1 1 | 1 \/M

Q Be=memnasi [V
0 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500
b
0.014 T T T
0.012 =
0.01F B
0.008 - bl
0.006 4
0.004 - 4
0.002 - =
0 I I 1 I I | I I
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FIGURE 3.9: Profil des coefficients d’atténuation d’une ligne d’une image brute (a) et
d’une image seuillée par la méthode d’Otsu (b) d’un Mellapak Plus 752Y
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Chapitre 3. Analyse des images de sections droites de I’empilage sec

La méthode manuelle consiste a déterminer la valeur du seuil de maniére subjective
dans le but d’obtenir I'image la plus « belle » possible. Elle dépend fortement de la
personne qui 'applique. Elle consiste simplement a augmenter progressivement la valeur
du seuil jusqu’a obtenir une image sans bruit de fond. Le risque de cette méthode est
d’effectuer un seuillage trop sévére, ce qui pourrait conduire a éliminer des pixels contenant
réellement du solide et donc de perdre une partie de 'information contenue dans 'image
(Figure [3.10).

Une autre approche serait d’évaluer le niveau de bruit a partir des valeurs de pixels
situés en dehors de la section droite de la colonne sur les images reconstruites. La Figure
a été obtenue & partir de 'image brute (Figure dans laquelle on a enlevé le solide
afin d’observer uniquement la zone en dehors de la colonne. Les pixels de cette région
devraient avoir théoriquement des valeurs de coefficient d’atténuation nulles, puisque ces
pixels correspondent a des points ne contenant pas de solide. Ces valeurs positives ne
peuvent étre dues qu’a un bruit de fond. La valeur du seuil correspond a la valeur du
pixel maximum dans cette zone afin de pouvoir éliminer la totalité de ce bruit de fond.
Ce seuil est appliqué sur 'image brute (Figure et on obtient ainsi la Figure . Sur
cette derniére figure, on constate que le bruit en dehors de la colonne a été éliminé mais
que le bruit entre les feuilles de Mellapak reste encore présent. Afin de mieux visualiser
Ieffet de ce type de seuillage sur 'image bruitée, la Figure [3.13] représente les profils
d’atténuation d’une ligne de I'image brute de la Figure [3.1] et de I'image seuillée de la
Figure [3.12] On Observe bien que le bruit n’est plus présent a extérieur de la colonne.
Cependant, comparé au profil obtenu dans le cas du seuillage par la méthode d’Otsu
(Figure , les pics a l'intérieur de la colonne ne sont pas distincts entre eux, ce qui
signifie q’il reste encore du bruit. La Figure |3.14] montre les différents seuils fournis par
cette méthode et celle d’Otsu. On constate que le seuil obtenu (0.0034) par la méthode
d’Otsu est plus élevé que celui de la méthode basée sur le bruit externe (0.0006). En
effet, cette derniére méthode se concentre que sur le bruit externe tandis que la méthode
d’Otsu tient compte de toute la section dans la détermination du seuil. On peut donc
dire de maniére qualitative que dans le cas des images d’empilage sec, la méthode d’Otsu
enléve plus de bruit que la méthode de seuillage se basant sur les zones en dehors du
lit d’empilages. Pour pouvoir justifier le choix de I'une ou 'autre méthode, il faudrait se
baser sur une grandeur de référence, comme la porosité par exemple. Cela sera traité dans
la section suivante.
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Chapitre 3. Analyse des images de sections droites de I’empilage sec
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FIGURE 3.10: Seuillage progressif d'une image d’une section droite d’'un Mellapak Plus
752Y
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FIGURE 3.11: Image brute d’une section droite de la colonne contenant des éléments de
Mellapak Plus 752Y dans laquelle on a enlevé le solide
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FIGURE 3.12: Image d’une section droite de Mellapak Plus 752Y seuillée par méthode
manuelle
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FIGURE 3.13: Profil des coefficients d’atténuation d’une ligne d’une image brute (a) et
d’une image seuillée par la méthode manuelle d'une section droite de Mellapak Plus 752Y
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FIGURE 3.14: Profil des coefficients d’atténuation d’une ligne d’une section droite du
Mellapak Plus 752Y avec les deux seuils obtenus & partir des deux méthodes de seuillage
étudiées dans ce travail
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Chapitre 3. Analyse des images de sections droites de I’empilage sec

3.2.4 Binarisation

Cette opération va permettre de discerner facilement les plus petits détails sur 'image
reconstruite. Tous les pixels de valeurs supérieures au seuil prennent la valeur 100 %
tandis que les autres acquiérent la valeur de 0 %.
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FIGURE 3.15: Image binarisée d’une section droite de Mellapak Plus 752Y

Tous les calculs qui vont suivre sont effectués sur des images en niveau de gris et
non sur des images binaires, la binarisation entraine une perte considérable d’information
en raison d'une grande simplification des valeurs des pixels. La multiplication, point par
point, de 'image brute et de I'image binarisée apreés seuillage permet d’obtenir une image
en niveau de gris dont on a éliminé le bruit de fond.
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Chapitre 3. Analyse des images de sections droites de I’empilage sec

3.3 Fraction de vide des différents empilages

Nous allons déterminer la fraction de vide des trois types d’empilages a partir des
images de sections droites obtenues par tomographie a rayons X. Ces images ont d’abord
subi les différents traitements décrit dans la section précédente afin d’éliminer le maximum
de bruit. Le choix du seuillage s’est porté sur la méthode d’Otsu, car la méthode manuelle
n’arrive pas a éliminer le bruit de fond & I'intérieur de la colonne, ce qui conduit a fausser
les valeurs de la fraction de vide. Ces valeurs pourront étre comparées avec celles trouvées
dans la littérature. Gotze et al (2001)[11], Behrens (2006)[2] fournissent quelques données
géométriques (fraction de vide, surface spécifique,...) sur des empilages modulaires de 0.25
4 0.45 m de diamétre. Tandis que Ratheesh et kannan (2004)[24], Brunazzi et Viva(2006)[9]
ont étudié ces types d’empilages pour un diamétre de 0.1 m. Ces derniers se sont concentrés
sur la détermination expérimentale de la fraction de vide de ces empilages structurés et
modulaires. Leur méthodologie consiste simplement & mesurer la différence de volume de
liquide avant et aprés immersion de ’empilage dans un récipient complétement rempli de
liquide. La différence de volume correspond au volume occupé par le solide de 'empilage et
a partir de ce dernier, on peut déterminer la fraction de vide de ces empilages. Ces résultats
pourront étre comparés avec ceux obtenus par tomographie a rayons X et ainsi valider
cette technique pour la détermination des caractéristiques géométriques des empilages
structurés et modulaires.

3.3.1 Mellapak Plus 752Y

Des mesures tomographiques ont été réalisées sur 70 sections droites de la colonne
séche contenant 4 éléments de Mellapak Plus 752Y. Ces images ont tout d’abord été
traitées afin d’éliminer le bruit de fond et la paroi de la colonne. De plus, ces images ont
été normalisées afin d’avoir des valeurs de pixels comprises entre 0 et 1 (Figure [3.16h).
Ensuite, il suffit simplement de sommer les valeurs des pixels formant le solide et diviser
cette somme par la surface de la section droite de I’empilage pour obtenir la fraction de
solide de 'empilage. A partir de cette derniére, on peut donc déterminer la fraction de
vide de I'empilage.

La Figure représente un zoom d’une partie de la Figure [3.16h. On constate
que I’épaisseur des feuilles ondulées est plus grande que I'épaisseur réelle des feuilles de
Mellapak Plus 752Y. En effet, la vraie valeur est de 0.2 mm, alors que sur les images, on
obtient une épaisseur de 2 & 3 pixels (pixel=0.36 mm). Ce phénoméne d’épaississement
est dli & une limitation du tomographe qui n’arrive pas a faire une distinction nette entre
deux phases (ici, le solide et le vide). Cependant, on peut quand méme réduire cet effet,
en prenant le squelette du solide, c¢’est-a-dire, que I'on réduit I'epaisseur des feuilles sur
les images a la taille du pixel (0.36 mm) (Figures et d).
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FIGURE 3.16: (a) : Image en niveaux de gris d’une section droite sans utilisation du
squelette ; (b) : Image en niveaux de gris d’une section droite avec utilisation du squelette ;
(c) : zoom d’une partie de I'image (a); (d) : zoom d’une partie de I'image (b)

De plus, I’étape de binarisation ne convient pas dans la détermination de la fraction de
vide de 'empilage, il vaut mieux travailler sur les images en niveaux de gris. En effet, les
pixels des images binarisées ne présentent que deux valeurs possible : 0 ou 1. Dans ce cas,
méme si on prend le squelette, on va sur-estimer I’épaisseur des feuilles (0.36 mm au lieu
de 0.2 mm) et la fraction de vide calculée sera sous-estimée. Tandis que dans le cas d'une
image en niveaux de gris, le pixel du squelette posséde une valeur comprise entre 0 et 1,
ce qui signifie que ce pixel contient un pourcentage de solide et un poucentage de vide. Et
donc, on ne sur-estime pas ’épaisseur. La Figure représente les valeurs de fraction
de vide de différentes sections droites de la colonne obtenues & partir des différents types
d’images (binarisées, en niveaux de gris). Tout d’abord, pour chaque cas, on observe que
les valeurs de fraction de vide fluctuent d’une section droite a une autre. En effet, les
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sections droites sont différentes entre elles par la présence ou non de trous et du wall
wiper. En comparant avec la valeur fournie par le fabricant (0.975), on constate que les
valeurs déterminées a partir de ces images binarisées ou en niveaux de gris sans utilisser
leur squelette sont plus faibles. L’utilisation du squelette sur les images binarisées ou en
niveaux de gris permet de se rapprocher de la valeur fournie par le fabricant. Cependant,
travailler en niveaux de gris fournit des meilleures valeurs que dans le cas des images
binarisées. Les petites différences peuvent provenir de la présence du wall wiper (WW).
Car il semblerait que la valeur de 0.975 ne tiennent pas compte de la présence du wall
wiper, ce qui peut se justifier dans le cas de colonnes de grand diamétre, mais pas dans
notre cas puisque le diamétre est trés petit (0.1 m).

_—_— g

0,6

0.4

Fraction de vide (-)

0,2

a 200 400 600 800 1000

H{mm)

Miveaux de gris + squelette Binarisées + squelette — fabricant

Binarisées Miveaux de gris

FIGURE 3.17: Fraction de vide pour différentes sections droites du Mellapak Plus 752Y

Le tableau reprend les valeurs moyennes calculées & partir des images en niveaux
de gris et binarisées pour 70 sections droites dans les différents cas (avec et sans squelette),
ainsi que la valeur fournie par le fabricant. On constate bien que I'utilisation du squelette
est nécessaire dans la détermination de la fraction de vide du Mellapak Plus 752Y. De plus,
on constate que lorsqu’on ne tient pas compte du wall wiper (WW), la valeur moyenne
de la fraction de vide se rapproche de la valeur annoncée par le fabricant.
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Sans squelette Avec squelette Fabricant
Tmages bianrisées WW | Pas de WW WW | Pas de WW
0.794 0.814 0.945 0.948 0.975
Images en niveaux de gris WW | Pas de WW WW | Pas de WW
0.880 0.892 0.968 0.972

Tableau 3.1: Fraction de vide du Mellapak Plus 752 Y

3.3.2 Katapak-SP12

La détermination de la fraction de vide (€) a partir des images de 'empilage sec se fait
en deux étapes. La premiére étape concerne uniquement la zone de distillation et consiste
a mesurer la surface occupée par les feuilles de Mellapak (Syen) qui composent le Katapak-
SP12. Comme nous I'avons montré dans la section précédente, I'utilisation du squelette en
niveaux de gris dans les images permet de réduire les erreures dues a la résolution spatiale
limitée du tomographe. La seconde étape concerne la zone de réaction. Un masque a été
appliqué sur les images afin de ne tenir compte que des paniers catalytiques du Katapak-

SP12 (Figure [3.18)).
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FIGURE 3.18: a) Masques des paniers du Katapak-SP12; b) Image en niveaux de gris des
paniers du Katapak-SP12

La résolution du tomographe n’étant pas suffisante pour distinguer les billes présentes
dans les paniers de Katapak-SP12, la fraction de solide relative aux paniers a di étre
évaluée d’une autre maniére. Nous avons tout d’abord déterminé la surface totale occupée
par les paniers en leur appliquant un masque comme illustré sur la Figure [3.18h. A partir
de ces masques, la surface occupée par les paniers pleins a été déterminée (Span plein). Pour
évaluer la valeur réelle de la surface de solide des paniers, la porosité au sein des paniers est
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nécessaire. Celle-ci a été déterminée expérimentalement par Brunazzi et Viva (2006)[9],
et est égale & 0.385. Cette valeur peut étre utilisée dans la relation suivante qui permet
ainsi de déterminer la surface occupée par le solide dans une section de Katapak-SP12 :

Ssolide,tot - SMell + Span,plein * (1 - 0385) (31)

Afin d’obtenir la fraction de solide de cet empilage, cette surface Sglie tot €St ensuite
divisée par la surface d’une section droite du lit d’empilage, Sgection. Lia relation suivante
donne la fraction de vide (¢) du Katapak-SP12 :

Ssolide,tot )

e=1—( (3.2)

Ssection

Cette relation est utilisée pour 80 sections droites du lit contenant 4 éléments de
Katapak-SP12 et I'on obtient ainsi la Figure 3.19 On observe une fluctuation d’une
section a une autre, ce qui s’explique par le fait que toutes les sections sont différentes
entre elles par la présence ou non du wall wiper ou de trous dans les feuilles d’empilage
structuré. Les valeurs supérieures a 0.9 correspondent a des sections droites situées aux
jonctions entre deux empilages car a cet endroit, la surface des paniers est quasi-nulle

(Figure |3.20)).
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FIGURE 3.19: Fraction de vide pour différentes sections droites du lit de Katapak-SP12
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FIGURE 3.20: Section droite en bas d'un élément de Katapak-SP12 montrant la fermeture

des paniers de cet élément

Le tableau qui compare les valeurs de porosité du Katapak-SP12 obtenues par
tomograhie a rayons X et celle calculée par Brunazzi et Viva (2006)[9] montre que accord

est trés bon.

Tomographie a rayons X

Brunazzi et Viva

0.795

0.806

Tableau 3.2: Comparaison des valeurs de porosité du Katapak-SP12 obtenues par tomo-
graphie a rayons X et celle annoncée par Brunazzi et Viva (2006)[9].
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3.3.3 Katapak-SP11

La détermination de la fraction de vide du Katapak-SP11 s’effectue de la méme ma-
niére que dans le cas du Katapak-SP12. En effet, ces deux empilages modulaires sont
presque similaires, ils ne se différencient que par le nombre de paniers et le nombre de
feuilles de Mellapak entre ces paniers.

La Figure [3.21] représente la fraction de vide pour 80 sections situées a différentes
hauteurs du lit composé de 4 éléments de Katapak-SP11. Comme dans le cas du Katapak-
SP12, on constate également une fluctuation en fonction de la hauteur.

Fraction de vide (-)

0 200 400 600 oo 1000 1200

Hi{mm)

& sections droites mayenne tamo movenne Brunazzi et ¥iva

FIGURE 3.21: Fraction de vide pour différentes sections droites du lit de Katapak-SP11

Le tableau qui compare les valeurs de porosité obtenues par tomographie et celle
annoncée par Brunazzi et Viva, montre que 'accord est trés bon.

Tomographie a rayons X | Brunazzi et Viva
0.737 0.738

Tableau 3.3: Comparaison des valeurs de porosité du Katapak-SP11 obtenues par tomo-
graphie a rayons X et celle annoncée par Brunazzi et Viva (2006)[9]
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3.4 Surface spécifique des différents empilages

La mesure de la surface spécifique d’'un empilage est trés importante, car elle joue un
role primordial sur Paire interfaciale qui va se développer entre les phases (gaz-liquide) en
écoulement au sein du lit d’empilage.

Dans cette section, nous allons déterminer la surface spécifique dans différents empi-
lages étudiés sur base des images de leurs sections droites obtenues par tomographie a
rayons X. Un programme sous Matlab a été écrit afin de déterminer cette surface spé-
cifique. Ces valeurs pourront étre comparées a celles calculées expérimentalement par
Brunazzi et Viva[9], qui ont simplement démonté 'empilage, ¢’est-a-dire qu’ils ont sépa-
rer les différents éléments qui composent 1’empilage (feuilles, paniers, wall wiper) et ils
ont mesuré leur surface.

3.4.1 Meéthodologie

Le calcul repose sur I’analyse d’une image binarisée de la section droite de I'empilage

sans la paroi de la colonne (Figure et sur les étapes de calcul suivantes :

— On part de chaque pixel égal a I'unité (solide) et on regarde ses 4 voisins : si I'un
d’eux a une valeur nulle (gaz), ce pixel de solide est en contact avec le gaz et
appartient donc & 'interface gaz-solide.

— On réalise cette étape pour chaque pixel de solide de I'image binaire afin de déter-
miner le nombre de “faces” du pixel de solide en contact avec du gaz.

— L’aire interfaciale gaz-solide est obtenue par le produit de ce nombre de faces de
pixel et de la dimension du coté du pixel, divisé par la surface de la section droite
de la colonne.
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FIGURE 3.22: Image binarisée d’une section droite d’un élément de Mellapak Plus 752Y
en 'abscence de la paroi de la colonne.

3.4.2 Mellapak Plus 752Y

La méthode décrite ci-dessus a été validée en I'appliquant pour la détermination de
la surface spécifique d’'un élément d’empilage structuré, dont les caractéristiques géomeé-
triques sont connues : le Mellapak Plus 752Y fourni par Sulzer Chemtech. La surface
spécifique a été calculée a partir des images 2D de ’élément d’empilage sec obtenues par
tomographie. La valeur obtenue de la surface spécifique a été ensuite comparée a celle an-
noncée par le fabricant. La Figure représente I’évolution de cette surface spécifique
calculée en fonction de la hauteur de 'empilage. Elle fluctue entre 330 et 520 m™ avec
une moyenne calculée sur 18 images appartenant & un méme élément d’empilage, qui vaut

environ 424 m.

66



Chapitre 3. Analyse des images de sections droites de I’empilage sec

600

500 | D

400 *

300

Aire specifique (m'!)

0 50 100 150 200
H (mm)

FIGURE 3.23: Evolution de l'aire spécifique du Mellapak Plus 752Y en fonction de la
hauteur de I’élément d’empilage

Cette valeur est significativement plus faible que la valeur fournie par le fabricant, 510
m" basée sur les dimensions géométriques de 'élément d’empilage (Behrens, 2006 [3]) :

§ -1

ot b (longueur de la base des ondulations) = 0.00985 m, s (longueur du coté des
ondulations) — 0.00815 m et h (hauteur des ondulations) — 0.0065 m. Dans cette formule,
ni les perforations dans les feuilles ondulées, ni la surface du wall wiper ne sont prises en
compte dans le calcul de la surface spécifique de I’élément d’empilage.

La différence entre la valeur calculée et celle du fabricant sont donc dues a :

— la contribution (positive) du wall wiper (carré sur la Figure

— la contribution (négative) des trous dans les feuilles ondulées ( losange sur la Figure

3.23))

La Figure illustre une image d’une section droite utilisée pour calculer la surface
spécifique du Mellapak Plus 752Y. Sur cette figure, on peut voir clairement les perforations
dans les feuilles ondulées et le wall wiper, mais aussi ’espace vide entre 'empilage et la
paroi de la colonne.
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FIGURE 3.24: Image binarisée d’une section droite du Mellapak Plus 752Y. Visualisation
des trous, du wall wiper et de I'espace entre ’empilage et la paroi de la colonne

Il faut noter que dans le cas de colonnes avec un petit diamétre, similaires a la colonne
utilisée dans ce travail, ['aire correspondant a l’espace entre I’empilage et la paroi de la
colonne n’est pas négligeable. En effet, 'empilage n’occupe que 85 % de la surface de la
section droite comme on peut le voir sur la Figure [3.25] (cercle rouge).
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FIGURE 3.25: Image binarisée d'une section droite du Mellapak Plus 752Y. Cercle rouge
délimitant la section droite de 'empilage

Donc, méme dans des sections droites sans wall wiper et sans trous, les valeurs de
la surface spécifique calculées sont comprises entre 420 et 440 m™ (triangle noir dans la
Figure , lesquelles sont significativement plus faibles que la valeur annoncée par le
fabricant.

Une valeur plus précise de la surface spécifique de cet élément d’empilage pourrait étre
déterminée a partir de ses caractéristiques géométriques telles que :

— la présence des trous représentant 10 % de Paire de la surface des feuilles ;

— la surface du wall wiper représentant 9% de la surface des feuilles perforées pour un

élément d’empilage de 0.10 m de diamétre et de 0.20 m de hauteur;

— T'espace entre 'empilage et la paroi de la colonne représentant 15% de la surface de

la section droite de la colonne
On obtient ainsi une valeur "géométrique" de la surface spécifique égale a :

510(1 — 0.10)(1 + 0.09)(1 — 0.15) = 425m~* (3.4)

Cette valeur est proche de la valeur moyenne calculée a partir des images de section
droite de ’empilage obtenues par tomographie et qui vaut 424 m™.
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La méthode de calcul de 'aire spécifique basée sur les images obtenues par tomographie
a rayons X a donc éte validée. La procédure de validation a montré que les détails géomé-
triques tels que les perforations dans les feuilles et le wall wiper doivent étre considérés si
on veut obtenir une estimation plus précise de l'aire spécifique de I'élément d’empilage.
Dans le cas de colonnes avec un grand diamétre, les contributions du wall wiper et de
I'espace entre I'empilage et la paroi de la colonne pourraient étre négligeables, mais pas
celle des perforations dans les feuilles de I'empilage qui représentent 10% de la surface
spécifique de I’empilage.

La Figure montre que la tomographie a rayons X donne accés non seulement a
la valeur globale de la surface spécifique, mais aussi & son profil axial. Les fluctuations
autour de la moyenne s’élévent jusqu’a 22 % en relatif, ce qui pourrait avoir une influence
significative sur la distribution du gaz et du liquide dans le lit d’empilage.

3.4.3 Katapak SP12

La méthode proposée pour calculer la surface spécifique a été appliquée sur les images
de I'élément de Katapak SP12. L’aire spécifique de cet empilage, agp pourra étre utili-
sée pour normaliser les valeurs d’aire interfaciale gaz-liquide, agr. Le rapport agr/agp
est souvent utilisé dans les corrélations présentes dans la littérature (Billet et Schultes,
1993[5]; Onda et al., 1968[22]; Rocha et al., 1996[25]; Shi et Mersmann, 1985[29]). En
raison de la structure modulaire de I'élément d’empilage (Figure chapitre 4 : Dis-
positif expérimental), la surface spécifique du Katapak SP12 est généralement évaluée
comme la somme des contributions relatives aux paniers catalytiques et aux feuilles on-
dulées (Behrens, 2006]2]). La contribution effective des paniers catalytiques a la surface
spécifique de 'empilage est limitée a sa surface externe, car dans le cas d’un écoulement
a contre-courant gaz-liquide au dessus du point de charge des paniers catalytiques, les
paniers sont complétement remplis d’eau. Donc, la porosité interne des paniers (espace
entre les billes) ne contribue pas au contact gaz-liquide. La Figure illustre une image
d’une section droite de cet élément d’empilage. Les contributions de la surface externe des
paniers catalytiques et des feuilles ondulées sont représentées respectivement en rouge et
en vert. La porosité interne des paniers est masquée (en noir).

La Figure montre les contributions de la surface externe des paniers catalytiques
(croix) et des feuilles ondulées (carré) pour différentes sections droites du lit d’empilage.
La surface spécifique des paniers reste constante et vaut environ 105 m™'. La surface
spécifique des feuilles ondulées varie en fonction de la position verticale de la section
droite. En effet, le nombre de trous varie d’une section a une autre et le wall wiper n’est
présent que dans certaines sections droites. Si on somme les contributions des paniers
et des feuilles ondulées, on obtient une valeur de 354 m™ dans les régions ou il n’y ni
perforations et ni wall wiper (hauteur comprise entre 120 et 150 mm). Cette valeur est
en accord avec celle donnée par Behrens, qui vaut 341 m™ pour un élément d’empilage
similaire. Behrens|2] a obtenu cette valeur en mesurant la surface externe des paniers et
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FIGURE 3.26: Image d’une section droite du Katapak SP12. Visualisation de la surface
externe des paniers en rouge et de la surface des feuilles ondulées en vert

la surface des feuilles ondulées non perforées sur un élément d’empilage démonté.

Ces différences, comprises entre 30 et 50 m™, dépendent de la section droite et re-
présentent approximativement 10 % de la surface spécifique totale de ’empilage. Elles
peuvent étre attribuées aux zones de contact entre les paniers et les feuilles ondulées,
lesquelles limitent l'aire interfaciale entre le gaz et le solide. L’'influence des points de
contact sur l'aire spécifique de 'empilage est sur-estimée car la résolution spatiale du
tomographe est limitée par la taille du pixel (0.36 mm). Cependant, la validation de la
méthode obtenue & partir du Mellapak Plus 752Y nous encourage a faire confiance aux
valeurs globales qu’a celles obtenues en sommant les différentes contributions des paniers
et des feuilles ondulées.

La Figure [3.28] représente la surface spécifique pour 80 sections droites du lit entier
contenant 4 éléments de Katapak-SP12. On observe que la surface spécifique fluctue d’une
section & une autre. On va comparer nos valeurs a celle déterminée par Brunazzi et Viva[9).
Pour rappel, ces derniers ne tiennent pas compte du wall wiper dans le calcul de la
surface spécifique. Ils ont simplement démonté 'empilage et ils ont mesuré les différentes
contributions des paniers et des feuilles ondulées. Si on prend donc la moyenne des valeurs
calculées sur les sections droites ne présentant pas de wall wiper sur tout le lit d’empilage,
on remarque que cette valeur moyenne (283.4 m?/m?) est en trés bon accord avec celle
évaluée par Brunazzi et Viva (282,7 m?/m3).
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FIGURE 3.27: Différentes contributions de 'aire spécifique d’un élément de Katapak™
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FIGURE 3.28: Valeurs de la surface spécifique du Katapak-SP12 pour différentes sections
droites du lit d’empilage
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3.4.4 Katapak SP11

Pour rappel, le Katapak-SP11 se différencie du Katapak-SP12 par la présence de 4
paniers et d'une seule feuille de Mellapak entre les paniers. La Figure illustre une
image d’une section droite de cet élément d’empilage. Les contributions de la surface
externe des paniers catalytiques et des feuilles ondulées sont représentées respectivement
en rouge et en vert. La porosité interne des paniers est masquée (en noir).
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FIGURE 3.29: Image d’une section droite du Katapak SP11. Visualisation de la surface
externe des paniers en rouge et de la surface des feuilles ondulées en vert

La Figure [3.30] représente la valeur globale de la surface spécifique d’un élément de
Katapak-SP11 pour 80 sections droites de cet empilage. Ces valeurs varient en fonction
de la position verticale de la section droite. En effet, comme on 1’a vu dans le cas du
Katapak-SP12, le nombre de trous varie d’une section & une autre et le wall wiper n’est
présent que dans certaines sections droites. Les valeurs les plus élevées correspondent a
la présence du wall wiper.

La Figure montre la surface spécifique pour différentes sections du lit entier
contenant 4 éléments de Katapak-SP11. Si on prend la moyenne des valeurs dans les
régions ou il n’y a pas de wall wiper, on obtient une surface spécifique de 218 m?/m3.
Cette valeur est en accord avec celle déterminée par Brunazzi et Viva [9)], qui vaut 210
m?/m3 pour un élément d’empilage similaire. Pour rappel, ces derniers ne tiennent pas
compte du wall wiper dans le calcul de la surface spécifique. Ils ont simplement démonté
I’empilage et ils ont mesuré les différentes contributions des paniers et des feuilles ondulées.
Le fabricant Sulzer fournit la valeur de 212 m?/m?® qui ne tient pas compte non plus de
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la présence du wall wiper.

Si on tient compte du wall wiper, la surface spécifique moyenne de cet empilage vaut
264 m?/m3. Cette valeur est plus élevée car la surface externe du wall wiper n’est pas
négligeable, surtout dans le cas de colonnes de petit diamétre.
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FIGURE 3.30: Valeurs de la surface spécifique pour différentes sections droites d’un élément
de Katapak™ SP11
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FIGURE 3.31: Valeurs de la surface spécifique du Katapak-SP11 pour différentes sections
du lit d’empilage
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Chapitre 4

Analyse des images de sections droites
de ’empilage irrigué

4.1 Introduction

Des images tomographiques réalisées sur la colonne irriguée ont permis d’accéder a
la distribution du liquide au sein des différents empilages étudiés (Mellapak Plus 752Y,
Katapak-SP11 et Katapak-SP12). Les mesures ont d’abord été réalisées avec un écoule-
ment de liquide seul, ensuite en présence d’'un écoulement a contre-courant gaz-liquide.
Pour rappel, la gamme de débit de liquide est comprise entre 40 et 300 1/h (3.4 et 38
m?®/m?h). Et la vitesse du gaz varie entre 0 et 2 m/s.

4.2 Meéthodologie

La colonne, initialement séche, est arrosée pendant plusieurs minutes avec un débit de
liquide élevé afin que 'empilage soit bien mouillé. Ensuite, on fait passer le premier débit
de liquide (par ordre croissant) afin qu’un régime hydrodynamique stable puisse s’établir.
Pendant ce temps, les différentes opérations d’étalonnage liées au tomographe peuvent
étre effectuées. Aprés une quarantaine de mesures, un nouvel étalonnage du détecteur
doit étre réalisé afin d’éviter toute variation au cours du temps de ses parameétres de gain
ou d’offset. Lorsque les mesures tomographiques relatives a un débit donné sont terminées,
on passe au débit suivant.

4.3 Les différentes opérations de traitement d’images

Comme dans le cas des images d’empilage sec, la reconstruction d’images des sections
droites d’empilage irrigué ou complétement noyée est réalisée en utilisant la méthode de
rétro-projection filtrée. Ces images vont subir différentes opérations afin d’éliminer le bruit
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de fond et d’obtenir des images cohérentes et représentatives des différents empilages. Les
diverses opérations de traitement d’images peuvent étre appliquées aux images relatives
aux trois types d’empilage (Mellapak Plus 752 Y, Katapak-SP12 et Katapak-SP11). Pour
ces différentes opérations, on ne va montrer que des images du Katapak-SP11 compléte-
ment noyé, car c’est a partir des images d’empilage noyé que ’on va déterminer le pixel
maximum a appliquer aux images d’empilage parcouru par un débit de liquide lors de
I’étape de normation.

Outre les opérations mentionnées dans le cas de I'empilage sec, une opération sup-
plémentaire, la soustraction des données de projections relatives a 'empilage sec a été
réalisée afin d’obtenir des images du liquide seul.

Voici 'organigramme reprenant ces opérations :

Projection Projection
solide+liguide (1) solide- (2)
Soustraction
(1)-(2)
Reconstruction

Masgue circulaire

MNormation

[
Seuillage
[

Binarisation

FIGURE 4.1: Organigramme reprenant les différentes opérations du traitement d’images
d’empilage irrigué
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4.3.1 Soustraction de ’empilage drainé

Sur toutes les images de sections droites parcourues par du liquide ou complétement
noyées, il est difficile de séparer les contributions relatives a la phase solide formant ’em-
pilage, de la phase liquide. Cela s’explique par des valeurs des coefficients d’atténuation
assez proches pour ces deux phases, comme on peut le voir sur les Figures et Afin
d’obtenir les images du liquide seul, il faut soustraire, avant reconstruction, les projec-
tions d’empilage sec des projections d’empilage irrigué (Figure . Cela va permettre
de déterminer la distribution spatiale du liquide et de quantifier la rétention d’eau sur
les différents empilages. Sur la Figure [4.4] les niveaux de gris sont trompeurs. Les valeurs
semblent plus élevées, mais elles correspondent & une échelle de coefficients d’atténuation
différents, comme l'indique ’échelle de gris située sur la droite de I'image.
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FIGURE 4.2: Image d’une section droite de Katapak-SP11 sec
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FIGURE 4.3: Image d’une section droite de Katapak-SP11 complétement noyé d’eau
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FIGURE 4.4: Image d’une section droite du liquide seul obtenue aprés avoir soustrait les
projections d’empilage sec des projections d’empilage noyé
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4.3.2 Application d’un masque circulaire

Cette opération consiste simplement a appliquer un masque circulaire sur les images
brutes du liquide seul (Figure [4.4), afin d’éliminer les parois de la colonne et tous les
pixels situés a 'extérieur de la section droite de la colonne. On obtient ainsi la Figure 4.5
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FIGURE 4.5: Image du liquide seul aprés application d’un masque circulaire

4.3.3 Normation

Tout comme dans le cas des images relatives a la colonne séche, cette opération est
nécessaire pour permettre une étude quantitative sur ces images reconstruites. Les pixels
des images de sections droites d’empilage parcouru par un écoulement de liquide ont donc
tous été normés par rapport & une valeur maximum, correspondant a un pixel entiérement
rempli de liquide. Les pixels ne peuvent prendre que des valeurs comprises entre 0 % (pas
de liquide) et 100% (rempli de liquide). La valeur de chaque pixel est donc égale a la
valeur locale de la rétention liquide. Cette derniére grandeur sera abordée dans la suite
de ce travail.

La valeur du pixel maximum correspondant & un pixel entiérement rempli de liquide a
été calculée a partir des images de sections droites d’empilage noyé de liquide de la maniére
suivante : on a d’abord déterminé la valeur maximum des pixels pour différentes sections
droites du lit d’empilage complétement rempli d’eau. Ensuite, on a pris la moyenne de
toutes ces valeurs maximum comme pixel maximum. Les valeurs supérieures a 100 % dans
les sections droites normées sont ramenées a 100 %.
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4.3.4 Seuillage

Les images des sections droites de la colonne irriguée ou noyée ont dii étre seuillées,
afin d’éliminer le bruit de fond produit par les fluctuations du détecteur et des artéfacts de
reconstruction. Pour rappel, le bruit peut étre quantifié en observant les zones de I'image
ne contenant aucun objet, par exemple a 'extérieur de la colonne. Dans ces zones, les
pixels devraient théoriquement avoir une valeur nulle et dans le cas contraire, cela signifie
que du bruit est présent. Le niveau du seuil a d’abord été déterminé a partir des images
d’empilage noyé d’eau. La Figure [1.6)montre que le niveau de bruit pour les trois empilages
est plus important dans le cas ou la colonne est complétement remplie d’eau que dans
le cas de la colonne séche. Le niveau du bruit dépend en effet de la densité moyenne de
'objet scanné (Green, 2007[13]).

14

OSec

12 4 mhoyé d'eau

10

Valuer du bruit externe (*104)

M Plus 752Y K-SP12 K-SP11

FIGURE 4.6: Niveaux du bruit a 'extérieur de la colonne pour différents empilages dans
les conditions de colonne séche et complétement remplie d’eau

Comme dans le cas des images de sections droites d’empilage sec, la méthode d’Otsu
et la méthode basée sur le niveau du bruit externe ont été utilisées pour ’empilage noyé.

La Figure [4.7 montre le profil d'une ligne de I'image de la Figure [£.5] ainsi que les niveaux
de seuil fournis par ces deux méthodes de seuillage.
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FIGURE 4.7: Profil d’une ligne de I'image de la Figure

On constate que le niveau du seuil obtenu par la méthode d’Otsu (0.0025) est deux
fois plus élevé que celui fourni par la seconde méthode (0.0012). De plus, ce seuil est trop
élevé car il enléve du liquide présent dans les paniers, comme on peut le voir sur la Figure
qui représente 'image de la Figure [4.5| avec application de ce seuil de 0.0025. En effet,
cette méthode n’arrive pas a faire la différence entre les pixels contenant du bruit et les
pixels partiellement remplis d’eau a l'intérieur des paniers, car ces derniers ont des valeurs
d’atténuations beaucoup plus faibles que celles des pixels remplis d’eau présents dans la
zone de distillation (Figure . La seconde méthode, par contre, est basée sur le niveau
du bruit externe et permet d’enlever 100% du bruit en dehors de la colonne sans enlever
les pixels de liquide présent dans les paniers (Figure [4.9).
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FIGURE 4.8: Application du seuil d’Otsu sur 'image de la Figure
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FIGURE 4.9: Application du seuil de la méthode basée sur le niveau du bruit externe sur
I'image de la Figure [4.5]

Le choix de la méthode de seuillage s’est donc porté sur celle basée sur le niveau
du bruit externe. Cette méthode a été appliquée sur différentes sections droites du lit
d’empilage noyé d’eau et on a pris la moyenne des valeurs des seuils calculés. Cependant,
méme si ce seuil permet d’éliminer 100 % de bruit externe sur les images de sections
droites d’empilage parcouru par un écoulement de liquide, il risque également d’éliminer
des pixels pouvant contenir un peu de liquide. En effet, la densité moyenne d’un empilage
irrigué et donc partiellement rempli d’eau est plus faible que la densité moyenne d’un
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empilage noyé, donc le niveau de bruit est plus faible. L’utilisation du seuil évalué sur
les images de ’empilage noyé conduirait a sous-estimer certaines grandeurs telles que la
rétention de liquide. Ce seuil correspond donc a une valeur maximum du seuil que 1’on
ne doit pas dépasser. C’est pourquoi, on a aussi déterminé le niveau du bruit externe
sur les images d’empilage parcouru par le débit de liquide le plus faible (4.97 m/h). On
obtient un seuil de 0.00093, qui correspond a la valeur mimimum que I'on peut prendre
pour le seuil dans la gamme de débit étudiée dans ce travail. Cette valeur de seuil permet
de ne pas perdre d’information, mais cela pourrait conduire a sur estimer la quantité de
liquide dans le lit d’empilage parcouru par des débits de liquide élevés, pour lesquelles
le seuil n’élimine pas l'entiéreté du bruit. Nous disposons donc des valeurs de seuils qui
correspondent aux extrémes. Nous avons opté pour une valeur moyenne entre ces deux
valeurs de seuil : 0.00105 dans le cas du Katapak-SP11. Cette valeur de seuil sera appliquée
sur les différentes sections droites d’empilage parcouru par un écoulement de liquide.

Le tableau reprend les valeurs extrémes des seuils pour les trois empilages utilisés
dans les conditions d’un écoulement de liquide. Le seuil déterminé est similaire pour le
Katapak-SP11 et le Katapak-SP12 car le niveau de bruit externe est le méme pour ces
deux empilages.

Tableau 4.1: Valeurs de seuils dans le cas de la colonne irriguée

Seuil Katapak-SP11 | Katapak-SP12
Up,=401/h 0.00093 0.00094
Colonne noyée 0.00118 0.00119
Valeur moyenne 0.00105 0.00106
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4.4 Analyse qualitative des images d’empilage irrigué

Les images présentées a la Figure 4.10} [4.11| et [4.12] montrent I’évolution de la distribu-
tion du liquide dans des sections droites du lit de Katapak-SP11 respectivement situées a
1400 mm, 1320 mm, 1240 mm, 1060 mm, 1180 mm, 1010 mm et 770 mm du distributeur
multiponctuel, pour trois débits de liquide : 40, 110 et 200 1/h. Ces images sont obtenues
en superposant les images binarisées de 1’empilage solide (en gris) et du liquide en écoule-
ment (en bleu). Les Figures et correspondent respectivement au Katapak-SP12
et au Mellapak Plus 752Y.
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FIGURE 4.10: Evolution de la distribution de liquide a différentes hauteurs dans le lit et
donc a différentes distance du distributeur : (a) 1400 mm; (b) 1320 mm; (c¢) 1240 mm;
(d) 1180 mm; (e) 1010 mm et (f) 770 mm pour un débit de liquide de 40 1/h (Up=4.97
m /h)
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FIGURE 4.11: Evolution de la distribution de liquide a différentes hauteurs dans le lit et
donc a différentes distance du distributeur : (a) 1400 mm; (b) 1320 mm; (c¢) 1240 mm;
(d) 1180 mm; (e) 1010 mm et (f) 770 mm pour un débit de liquide de 110 1/h (Up=12.7
m /h)
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FIGURE 4.12: Evolution de la distribution de liquide a différentes hauteurs dans le lit et
donc a différentes distance du distributeur : (a) 1400 mm; (b) 1320 mm; (c¢) 1240 mm;
(d) 1180 mm; (e) 1010 mm et (f) 770 mm pour un débit de liquide de 200 1/h (Up,=23.1
m /h)
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FIGURE 4.14: Evolution de la distribution de liquide dans le lit de Mellapak Plus 752Y a
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Chapitre 4. Analyse des images de sections droites de ’empilage irrigué

Observations

La majorité du liquide se situe dans les paniers contenant les billes de verre de
1 mm de diamétre, ce qui prouve lefficacité du Katapak-SP11. En effet, ce type
d’empilage est concu de telle sorte que le liquide s’écoule vers les paniers ol se
produit la réaction chimique et ne permet pas au gaz de passer & 'intérieur de ces
paniers ;

Une faible partie du liquide se situe au point de contact des feuilles ondulées et on
constate que I’écoulement semble se faire sous la forme d’un film de liquide;

Le wall wiper semble bien remplir son role, qui est de limiter 1’écoulement de li-
quide & la paroi de la colonne en le redistribuant vers l'intérieur du lit d’empilage.
Cependant, il reste encore un peu de liquide qui s’écoule le long de la paroi de la
colonne;

Plus le débit de liquide est élevé, plus la quantité de liquide dans les paniers est
élevée. La fraction de surface et donc la qualité du mouillage s’accroit de maniére
notable avec le débit de liquide ;

Pour les débits de liquide faibles (4.97 et 12.70 m/h), on constate que les paniers ex-
ternes, c¢’est-a-dire ceux situés aux extrémités de 'empilage, sont préférentiellement
parcourus par du liquide par rapport aux paniers centraux. Cela peut étre di & une
mal distribution du liquide provenant de 1’élément de Mellapak situé au-dessus du
Katapak-SP11;

Les méme observations peuvent étre faites pour le Katapak-SP12 et le Mellapak
Plus 752Y.
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4.5 Analyse quantitative des images d’empilage irrigué

4.5.1 Définition de la rétention de liquide

Il s’agit de la quantité de liquide retenue dans un lit d’ empilage fixe traversé par
un écoulement de liquide. La rétention de liquide correspond donc au volume de liquide
présent dans le lit rapporté au volume de ce dernier. Elle est représentée par hy, avec :

hL _ VLiquide (41)
VColonne
La rétention totale de liquide est composée de :
— la rétention dynamique, qui correspond au liquide qui s’écoule de la colonne lorsque
I’alimentation en liquide et en gaz sont arrétées simultanément ;
— la rétention statique, qui correspond au liquide qui reste définitivement emprisonné
dans le lit d’empilage aprés 'arrét total de ’écoulement.
On obtient donc la relation suivante :

hL,Totale = hfL,Dynamique + hL,Statique (42)

La rétention de liquide statique peut étre subdivisée en trois contributions :

— La rétention dans les pores des particules de catalyseur, hpy.es , correspond comme
son nom l'indique au liquide retenu dans les pores. Dans ce travail, cette valeur est
nulle puisque les paniers contiennent des billes de verre non-poreuses ;

— La rétention capillaire, hcapitiaire, qui représente le liquide retenu par capillarité dans
les paniers du Katapak-SP12 ou du Katapak-SP11. Cette rétention résulte d’un
bilan de force entre la gravité et les forces capillaires. Aprés drainage, on obtient
une hauteur de liquide au bas des paniers dite hauteur capillaire ;

— La rétention résiduelle, hrgsiquene, correspond au liquide retenu dans les paniers au
dessus de la hauteur capillaire. Ce liquide se situe surtout au point de contact des

billes contenues dans les paniers.
La relation (4.2) devient donc :

hL,Totale - hL,Dynamique + hL,Pores + hL,Capillaire + hL,Résiduelle (43)

Or, comme les billes de verre sont non-poreuses, on obtient :

hL,Totale = hL,Dynamique + hL,Capillaire + hL,Résiduelle (44)
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4.5.2 Rétention statique de liquide

La rétention statique de liquide correspond donc au liquide retenu par 'empilage
aprés l'arrét de l'alimentation en liquide. La procédure consiste a noyer lentement et
complétement la colonne afin d’éviter la présence de bulles d’air. Aprés 24 heures, le
bouchon placé en bas de la colonne a été enlevé permettant ainsi au liquide de drainer
librement. Dans le but d’étudier 'influence de la position verticale de 'empilage sur la
rétention de liquide, plusieurs sections droites des quatre éléments de Katapak-SP présents
dans la colonne ont été scannées. Les images ont été prises tout les 10 mm, sauf dans la
partie inférieure de chaque empilage ot 'on a pris un pas de 5 mm car il y a plus de liquide
dans cette partie. L’inconvénient de la tomographie pour ce genre de mesure est le temps
du scan qui prend environ une minute par section droite. Donc le temps nécessaire pour
scanner I'entiéreté du lit d’empilage est de plus ou moins deux heures. On a commencé a
prendre des mesures tomographiques aprés une heure de drainage. Donc la premiére série
de mesures partant du haut vers le bas de la colonne a été terminée aprés trois heures
de drainage. La mesure a été répétée apres 24 heures de drainage. La rétention statique
varie au sein d’un élément d’empilage mais également d’un élément a I'autre, comme on
peut le voir sur la Figure [4.15
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FIGURE 4.15: Rétention statique de liquide dans un lit de Katapak-SP11 rapportée a la
section droite de la colonne aprés lheure et 24 heures de drainage

En effet, on observe que la rétention statique est plus élevée en bas de chaque élément.
Cette rétention correspond a la rétention capillaire qui s’étend sur une certaine hauteur
(dite hauteur capillaire). Au dessus de cette hauteur capillaire, se situe la rétention rési-
duelle de liquide qui correspond au liquide retenu aux points de contact entre les billes
de verre dans les paniers.

On constate également une diminution de la rétention statique de liquide partant
du haut de la colonne, empilage K4, vers 'empilage du bas, K2 (Figure [1.15)). Cette
diminution ne peut pas étre uniquement due au temps de drainage supplémentaire da a
la durée des mesures tomographiques, car le méme comportement s’est reproduit apres 24
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heures de drainage (Figure. De plus, il est évident que 'empilage K1, situé en bas du
lit d’empilage, retient plus de liquide que les empilages situés plus haut, indépendemment
du temps de drainage. Le méme comportement a été observé pour le Katapak-SP12 apres
une heure de drainage (Figure [£.16)).
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FIGURE 4.16: Rétention statique de liquide dans un lit de Katapak-SP12 rapportée a la
section totale de la colonne aprés lheure de drainage

Il a donc été démontré qu’au dela de 1 heure, le temps de drainage n’a pas d’effet
significatif sur la rétention statique comme on a pu le voir sur un lit de Katapak-SP11.
Cependant, on pourrait supposer que le comportement de drainage du Mellapak est diffé-
rent de celui du Katapak-SP. Le contact entre les treillis métalliques de deux éléments de
Katapak-SP adjacents favorise le passage du liquide d’un élément a I'autre par capillarité.
Tandis que les feuilles ondulées du Mellapak ralentissent le drainage du liquide venant
de 'empilage du dessus. C’est ce qui pourrait expliquer la différence entre 'empilage K1,
placé au dessus du Mellapak situé en bas du lit, et des autres empilages de Katapak-SP.

Le tableau reprend les valeurs de rétention statique de liquide obtenues par to-
mographie a rayons X pour des lits de Katapak-SP11 et de Katapak-SP12 et les valeurs
de rétention statique de liquide obtenues par la méthode de pesée (Viva, 2008[40]). La
méthode de pesée consiste & plonger I’élément d’empilage dans un bassin rempli d’eau et
ensuite de le retirer de ce bassin et de le placer sur un support en plastique. Ensuite, on
laisse drainer le liquide que 1'on récupére en bas de cet élément pendant une heure. On
constate que les valeurs obtenues par la méthode de pesée sont assez proches de celles
obtenues pour les empilages qui sont en contact avec un élément de Mellapak Plus 752Y
(K1 et K4) obtenues a partir des images tomographiques. Les petites différences peuvent
étre expliquées par le fait que les configurations expérimentales ne sont pas exactement
les mémes.

94



Chapitre 4. Analyse des images de sections droites de ’empilage irrigué

| Empilage | KI | K2 | K3 [ K4 [ Viva (2008) |
Katapak-SP11 [ 522 % [ 3.18 % [ 451 % [ 629 % | 6.83 %
Katapak-SP12 | 4.93 % | 2.16 % | 3.84 % | 421 % | 497 %

Tableau 4.2: Comparaison entre valeurs de rétention statique obtenues par tomographie
et celles obtenues par la méthode de pesée pour le Katapak-SP11 et le Katapak-SP12.
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4.5.3 Rétention globale de liquide
4.5.3.1 Pour un écoulement de liquide seul.

Des mesures tomographiques ont été effectuées a différentes hauteurs dans le lit pré
mouillé et pour cing vitesses superficielles dans un ordre croissant :4.97 m/h (40 1/h), 9.24
m/h (80 1/h), 12.7 m/h (110 1/h), 17.32 m/h (150 1/h) et 23.10 m/h (200 1/h).

Mellapak Plus 752'Y

La Figure représente la rétention totale en fonction de la hauteur (distance par
rapport au pied de la colonne) dans un lit contenant 4 éléments de Mellapak Plus 752Y
(M1, M2, M3 et M4) pour cinq vitesses superficielles du liquide. La rétention de liquide
a été calculée en sommant les contributions relatives de tous les pixels situés a l'intérieur
de la colonne, dans 53 images reconstruites du liquide seul, préalablement seuillées. On
ne dispose pas de toutes les valeurs de rétention de liquide pour 1’élément M1 car le bras
du tomographe ne peut pas descendre en dessous d’'une hauteur de 150 mm. Sur la Figure
4.17, on observe que :
— la rétention de liquide augmente avec le débit de liquide;
— la rétention de liquide chute au niveau des jonctions entre deux éléments de Mellapak
Plus 752Y.

— P’élément M4 présente une rétention de liquide plus faible que les autres éléments.
Cela peut s’expliquer par une maldistibution provoquée par les éléments d’empialge
en vrac (pall rings) situés juste au dessus de cet élément M4.
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FIGURE 4.17: Rétention totale de liquide en fonction de la hauteur du lit de Mellapak
Plus 752Y, c¢’est-a-dire en fonction de la distance par rapport au pied de la colonne.
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Katapak-SP12 et Katapak-SP11

Les Figures [4.1§] et représentent la rétention totale en fonction de la hauteur
(distance par rapport au pied de la colonne) respectivement dans un lit contenant 4
éléments de Katapak-SP11 et dans un lit contenant 4 éléments de Katapak-SP12 pour
cinq vitesses superficielles du liquide. La rétention de liquide a été calculée en sommant
les contributions relatives de tous les pixels situés a l'intérieur de la colonne, dans 80
images reconstruites du liquide seul préalablement seuillées. Logiquement, la rétention
totale de liquide augmente avec la vitesse superficielle du liquide (Figures et [£.19).
Dans le cas du Katapak-SP12 et du Katapak-SP11, on constate qu’en partant du bas
du lit (coté gauche du graphe), la rétention totale pour chaque Katapak augmente dans
un premier temps, puis diminue en haut de 1’élément, proche de la jonction entre deux
Katapak. Entre deux Katapak, la surface du solide formant I'empilage diminue et tend
vers zéro. En effet, épaisseur des paniers se réduit a deux épaisseurs de treillis (Figure
[3.20)), conduisant & une réduction de la rétention dans les paniers et donc & une diminution
de la rétention totale. La rétention maximale se situe un peu prés a mi hauteur de chaque
élément. Pour les vitesses superficielles les plus élevées étudiées dans ce travail (17.33 et
23.10 m/h correspondant a des débits de liquide de 150 et 200 1/h), la rétention totale
diminue avec la hauteur a laquelle se trouve 'empilage (distance par rapport au pied de
la colonne) et donc augmente avec la distance depuis le distributeur.

En comparant les Figures[4.18|et [4.19], on constate que la rétention totale de liquide est
plus élevée dans un lit de Katapak-SP11 que dans un lit de Katapak-SP12. Cela s’explique
par un plus grand nombre de paniers dans le Katapak-SP11. En effet, nous savons que
les paniers retiennent plus de liquide que les feuilles ondulées de Mellapak et méme si le
nombre de feuilles ondulées est plus petit pour le Katapak-SP11 que le Katapak-SP12,
Ieffet des paniers est prédominant.
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FIGURE 4.18: Rétention totale de liquide en fonction de la hauteur du lit de Katapak-
SP11, c’est-a-dire en fonction de la distance par rapport au pied de la colonne.
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FIGURE 4.19: Rétention totale de liquide en fonction de la hauteur du lit de Katapak-
SP12, c’est-a-dire en fonction de la distance par rapport au pied de la colonne.

4.5.3.2 Pour un écoulement a contre courant gaz-liquide

Des mesures tomographiques ont ensuite été réalisées sur la colonne parcourue par
un écoulement a contre-courant gaz-liquide. Le gaz est alimenté en bas et le liquide est
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alimenté en haut de la colonne, préalablement pré mouillée. La gamme de vitesses su-
perficielles du liquide et du gaz sont respectivement de 0 & 25 m/h (correspondant & des
débits de liquide de 0 &4 200 1/h) et de 0 & 2 m/s (correspondant & des Facteurs F de 0 a
2.19 m/s (kg/m?3)%°).

Katapak-SP11 et Katapak-SP12

Les Figures et représentent la rétention totale de liquide en fonction du
facteur F pour différentes vitesses superficielles du liquide, respectivement dans un lit de
Katapak-SP11 et dans un lit de Katapak-SP12.

Pour rappel, le facteur F dépend de la vitesse superficielle du gaz (ug) et de la masse
volumique du gaz (pg) selon la relation suivante :

F= TLg.\/p_G (45)

Logiquement, pour un débit de liquide donné, la rétention totale de liquide augmente
avec le débit de gaz. Pour une vitesse superficielle du gaz donnée, la rétention de liquide
augmente avec le débit de liquide. On constate également que ’engorgement, qui corres-
pond au changement de pente, est atteint plus rapidement pour les débits de liquide élevés.
A débit de liquide fixe, 'engorgement apparait pour des débits de gaz plus faibles dans
le cas du Katapak-SP11. Dans les empilages modulaires comme le Katapak, les paniers
de catalyseurs sont complétement remplis d’eau lorsque le débit de liquide est élevé et le
surplus de liquide s’écoule dans la zone de distillation. Le gaz n’a presque plus d’espace
pour circuler, ce qui conduit a 'engorgement. Cet espace disponible pour le gaz est plus
réduit dans le cas du Katapak-SP11, en raison d’un nombre plus important de paniers (4
au lieu de 3) entrainant ainsi un engorgement plus rapide.
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FIGURE 4.20: Rétention totale de liquide pour différents débits de liquide en fonction du
facteur F dans un lit de Katapak-SP11
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FIGURE 4.21: Rétention totale de liquide en fonction du facteur F pour différents débits
de liquide dans un lit de Katapak-SP12

4.5.3.3 Comparaison avec la littérature
Mellapak Plus 752Y

Dans la littérature, on trouve peu d’informations sur ce type d’empilage de conception

relativement récente :
— Vival40] (2008) : Valeurs de rétention de liquide pour le Mellapak Plus 752Y (dia-
métre de 0.1 m) obtenues par la méthode de pesée;
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— Behrens|2] (2006) : Valeurs de rétention de liquide pour le Mellapak Plus 752Y
(diamétre de 0.45 m) obtenues par la méthode volumétrique.
La Figure 4.22| compare les valeurs de rétention dynamique sur le Mellapak Plus 752 Y
obtenues par tomographie & rayons X avec celles fournies par la littérature. Les résultats
sont en bon accord avec ceux de Viva car ses mesures ont été effectuées sur les mémes
éléments d’empilage. Les différences avec Behrens peuvent s’expliquer par un empilage de
plus grand diamétre (0.45 m). Cependant I’allure des trois courbes est similaire.
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FIGURE 4.22: Comparaison des valeurs de rétention de liquide obtenues par tomographie
a rayons X avec celles déterminées par Viva et Behrens dans un lit de Mellapak Plus 752
Y parcouru par un écoulement de liquide

Katapak-SP11 et Katapak-SP12

Les Figures et comparent les valeurs de rétention globale de liquide obtenues
a partir de la tomographie & rayons X et celles déterminées par Viva|40] (2008). Cet
auteur utilise exactement les méme types d’empilage que nous (méme dimensions). Les
Figures et montrent également l'influence du niveau de seuillage des images
tomographiques sur les valeurs de rétention globale :

— S1 :seuil déterminé & partir des images de sections droites du lit d’empilage parcouru
par le débit de liquide le plus faible (Up, = 4.97m/h ) sur lesquelles le niveau de
bruit est faible;

— S2 : seuil déterminé a partir des images de sections droites du lit d’empilage com-
plétement rempli d’eau, sur lesquelles le niveau de bruit est élevé;

— S3 : moyenne entre S1 et S2

On constate qu’avec le seuil S1, on est en bon accord avec les valeurs de Viva pour les
faibles débits de liquide. Tandis que pour les débits de liquide élevés, le seuil S1 sur-estime
les valeurs de rétention de liquide. Cela s’explique par le fait que le seuil S1 ne permet
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pas d’éliminer 100% de bruit sur les images d’empilage parcouru par des débits de liquide
élevés ou le niveau de bruit est plus élevé que sur les images correspondant au débits de
liquide faibles. Par contre, avec le seuil S2, on est en bon accord dans le cas des débits
élevés tandis que dans le cas des débits faibles, ce seuil conduit a sous-estimer les valeurs
de rétention de liquide. Ce comportement est di au fait que ce seuil étant trop élevé pour
les faibles débits de liquide, il enléve tout le bruit mais aussi des pixels pouvant contenir
du liquide. C’est pourquoi, nous avons choisi comme seuil, la moyenne entre les deux
premiers, S3. On constate qu’avec ce seuil, on est en bon accord avec les valeurs de Viva
dans toute la gamme de débits de liquide.

Katapak-5P11
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FIGURE 4.23: Comparaison des valeurs de rétention de liquide obtenues par tomographie
a rayons X avec celles déterminées par Viva dans un lit de Katapak-SP11 parcouru par
un écoulement de liquide
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Katapak-SP12
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FIGURE 4.24: Comparaison des valeurs de rétention de liquide obtenues par tomographie
a rayons X avec celles déterminées par Viva dans un lit de Katapak-SP12 parcouru par
un écoulement de liquide

Les Figures et représente l'influence de I’écoulement du gaz sur la rétention
totale de liquide respectivement dans un lit de Katapak-SP11 et dans un lit de Katapak-
SP12. On constate que les valeurs déterminées a partir de la tomographie sont en accord
avec celles mesurées par Viva[40] (2008).
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FIGURE 4.25: Rétention totale de liquide en fonction du Facteur F dans un lit de Katapak-
SP11
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FIGURE 4.26: Rétention totale de liquide en fonction du Facteur F dans un lit de Katapak-
SP12

On trouve également d’autres références pour ce type d’empilage avec des dimensions

différentes dans la littérature :

— Gotze et al [I1](2001) : Rétention dynamique de liquide dans un lit de Katapak-SP12
dans une colonne de 0.25 m de diamétre ;

— Ratheesh et Kannan [24](2004) : Rétention dynamique de liquide dans un lit de
Katapak-SP12 dans une colonne de 0.10 m de diamétre. L’élément de katapak-SP12
se différencie du notre (Figure [1.27n) par la présence d’une séparation au centre
de chaque panier conduisant ainsi a la formation de 2 petits paniers a la place de
chaque panier (Figure [4.27p).

— Behrens [3](2006) : Rétention dynamique de liquide dans un lit de Katapak-SP12
(Figure [£.27p) dans une colonne de 0.45 m de diameétre (méme configuration que
Ratheesh et Kannan).
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FIGURE 4.27: a)Elément de Katapak-SP12 utilisé dans ce travail ; b) Elément de Katapak-
SP12 utilisé par Ratheesh et Kannan ainsi que Behrens

Pour permettre une comparaison avec ces différents auteurs, on doit disposer des
valeurs de rétentions dynamique de liquide. Pour cela, on se base sur la définition de la
rétention dynamique (section 4.5.1 : Définition de la rétention de liquide). I1 suffit donc
simplement de soustraire la rétention statique des valeurs de rétention totale de liquide
afin d’obtenir les valeurs de rétention dynamique de liquide. On obtient ainsi la Figure
On observe que les valeurs obtenues a partir de la tomographie a rayons X sont
également en accord avec la littérature. Les différences peuvent s’expliquer par le fait que
les empilages utilisés possédent des configurations et des diamétres différents.
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FIGURE 4.28: Comparaison des valeurs de rétention dynamique de liquide dans un lit de
Katapak-SP12 obtenues a partir de la tomographie a rayons X avec ceux déterminées par

d’autres auteurs
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4.5.4 Répartition du liquide dans les éléments de Katapak-SP11
et SP12

Pour rappel, ces empilages possédent deux zones différentes : une zone de réaction
(paniers) et une zone de distillation (feuilles de Mellapak). Dans cette section, nous al-
lons déterminer la répartition du liquide dans ces différentes zones pour les éléments
de Katapak-SP11 et Katapak-SP12. Pour déterminer la rétention totale de liquide dans
chaque panier pour une hauteur donnée, il suffit d’appliquer un masque correspondant
a la section droite de chaque panier pour cette hauteur donnée. Ce masque permet de
ne prendre en compte que les pixels correspondant a l'intérieur des paniers, en annulant
tous les pixels en dehors des paniers. La valeur de rétention de liquide dans la zone de
distillation est quant & elle obtenue en soustrayant de la rétention totale, la contribution
relative aux paniers. Les Figures et représentent la fraction de rétention totale
de liquide dans les paniers et dans la zone de distillation pour cing débits de liquide
différents respectivement pour le Katapak-SP11 et le Katapak-SP12. On constate que la
rétention dans les paniers est plus importante que dans la zone de distillation. De plus
ce comportement est plus marqué dans le cas du Katapak-SP11. En effet, la fraction de
rétention de liquide dans les paniers représente plus ou moins 80 % de la rétention totale
de liquide dans le cas du Katapak-SP11 et 60 & 70 % dans le cas du Katapak-SP12. Cela
s’explique par la présence d’un plus grand nombre de paniers dans le Katapak-SP11 (4 au
lieu de 3). La fraction de rétention de liquide dans la zone de distillation est plus impor-
tante dans le cas du Katapak-SP12, ce qui résulte d’'un plus grand nombre de feuilles de
Mellapak. On observe également que plus le débit de liquide augmente, plus la fraction
de rétention de liquide dans la zone de distillation augmente. Cela s’explique par le fait
que les paniers étant complétement remplis d’eau, le surplus de liquide s’écoule dans la
zone de distillation.
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FIGURE 4.29: Fraction de rétention de liquide dans les paniers et zone de distillation du
Katapak-SP11
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FIGURE 4.30: Fraction de rétention de liquide dans les paniers et zone de distillation du
Katapak-SP12

4.5.4.1 Rétention totale de liquide dans les paniers de Katapak

La Figure représente la rétention de liquide dans les paniers du Katapak-SP11
rapportée a la section totale de la colonne, pour 80 hauteurs et pour cinq vitesses super-
ficielles de liquide. On observe que plus le débit de liquide est grand, plus la rétention de
liquide est élevée. On constate également qu’a partir de 150 1/h (17.32 m/h), les paniers
des trois premiers éléments de Katapak-SP11 commencent a étre complétement remplis
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d’eau. En effet, on observe que les courbes se confondent au dela de ce débit de 150 1/h.
En ce qui concerne le dernier élément de Katapak-SP11 situé a une hauteur de 870 mm
en partant du bas de la colonne, par contre, les paniers ne sont pas complétement remplis.
Cela peut étre da a la présence du Mellapak au dessus de cet élément de Katapak-SP11.
Les mémes observations peuvent étre faites pour le Katapak-SP12, comme on peut le voir
sur la Figure [4.32]
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FIGURE 4.31: Rétention totale de liquide dans les paniers de Katapak-SP11 rapportée a
la section totale de la colonne en fonction de la hauteur dans le lit d’empilage

0,16

0,14

M
012 - L
01 s S
\ ——297m/h

o NEAVELA o
N W\ e

0,04 \ \ ‘

—

i )

——23.10m/h

0.02 K1 K2 K3 K&

o 200 400 600 800 1000 1200

H{mm)

FIGURE 4.32: Rétention totale de liquide dans les paniers de Katapak-SP12 rapportée a
la section totale de la colonne en fonction de la hauteur dans le lit d’empilage

4.5.4.2 Rétention totale de liquide dans la zone de distillation du Katapak

Les Figures [4.33] et montrent les valeurs de la rétention totale dans la zone de
distillation en fonction de la hauteur dans le lit de Katapak-SP11 et Katapak-SP12 pour
cing vitesses superficielles du liquide. On observe bien que la rétention dans la section de
distillation augmente avec le débit de liquide. En effet, & partir d’un certain débit de liquide
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les paniers sont complétement remplis d’eau et donc le surplus de liquide s’écoule dans la
section de distillation. Plus on augmente le débit de liquide, plus le liquide s’écoulera en
dehors des paniers qui sont totalement remplis d’eau. On observe également qu’au niveau
de la jonction de deux éléments d’empilage, la rétention de liquide est plus importante,
ce qui peut s’expliquer par la fermeture des paniers a ce niveau. En effet, la zone de
distillation est plus importante que celle de réaction vu que la surface des paniers tend
vers zéro a cette jonction. Le liquide sort donc des paniers et se retrouve dans la zone de
distillation.

La rétention de liquide dans la zone de distillation du Katapak-SP12 est plus élevée
que dans le cas du Katapak-SP11. Cela résulte du nombre plus important de feuilles
de Mellapak dans le Katapak-SP12 (deux feuilles entre les paniers au lieu d’une feuille
entre les paniers de Katapak-SP11). Ainsi 'aire occupée par la zone de distillation est
plus importante dans le Katapak-SP12, ce qui entraine donc une plus grande rétention
de liquide.
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FIGURE 4.33: Rétention totale de liquide dans la zone de distillation de Katapak-SP11
rapportée a la section totale de la colonne
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FIGURE 4.34: Rétention totale de liquide dans la zone de distillation de Katapak-SP12
rapportée a la section totale de la colonne
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4.5.5 Mesure du point de charge de liquide dans les paniers de
Katapak-SP

La tomographie a rayons X permet d’identifier le point de charge dans les paniers
catalytiques a partir de mesures réalisées dans différentes sections droites de I'empilage.
Le point de charge catalytique correspond au débit de liquide qui conduit au remplissage
complet par du liquide de la porosité des paniers de Katapak-SP.

4.5.5.1 Katapak-SP11

La Figure[4.35|représente 1’évolution de la rétention de liquide dans les paniers externes
(ceux situés aux extrémités) et internes (situés au centre de 'élément) du Katapak-SP11,
rapportée a la section des paniers, en fonction de la hauteur du lit d’empilage (distance
par rapport au pied de la colonne) pour un faible débit de liquide (Up, = 4.62 m®/m?h).
On observe que le liquide n’est pas uniformément distribué dans les paniers. En effet, on
observe qu’il y a plus de liquide dans les paniers externes que dans les paniers internes.
Cette différence peut étre expliquée par la présence du wall wiper, lequel limite ’écoule-
ment du liquide le long de la paroi de la colonne et permet donc de redistribuer le liquide
a 'intérieur de 'empilage, principalement dans les paniers externes.
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FIGURE 4.35: Rétention de liquide dans les paniers externes et internes du Katapak-SP11
pour Uy, de 4.62 m®/m?h

A partir de cette figure, on peut également voir que les paniers ne sont pas totalement
remplis de liquide, car la valeur de la rétention est beaucoup plus faible que la porosité
des paniers de cet élément (38%). Les valeurs de rétention de liquide calculées sur chaque
panier confirment qu’il y a plus de liquide dans les paniers externes que dans les paniers
internes et que ce phénoméne de mal distribution est présent pour chaque élément de
Katapak-SP11 dans le lit d’empilage. Pour I’élément de Katapak-SP11 localisé en haut
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du lit d’empilage juste en dessous de 1'élément de Mellapak Plus 752Y (K4), on observe
une mauvaise distribution de liquide dans les paniers externes et internes. Cela peut étre
di a une mal distribution du liquide provenant de ’élément de Mellapak situé au-dessus
du Katapak-SP11 (Figure ). Quand on augmente le débit de liquide, la rétention de
liquide dans les paniers augmente aussi, mais la différence entre les paniers externes et
internes reste présente (Figure .
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FIGURE 4.36: Rétention de liquide dans les paniers externes et internes du Katapak- SP11
pour Uy, de 12.7 m®/m?h et Ug de 0 m/s
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FIGURE 4.37: Images d’une section droite de Katapak-SP11 (K4) parcouru par un débit
de liquide de 4.69 m /h situées a une distance de 690 mm (a) et 770 mm (b) du distributeur

Pour une vitesse superficielle de liquide (Ur) de 12.7 m®/m?h, les paniers externes
sont presque totalement remplis d’eau, de sorte que ’on s’approche du point de charge
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catalytique liquide. La Figure |4.38| représente I'influence d’un écoulement a contre-courant

de gaz sur la distribution du liquide dans les paniers du Katapak-SP11 pour Uy, = 12.7
m3/m?h et Ug = 1.22 m/s.
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FIGURE 4.38: Rétention de liquide dans les paniers externes et internes du Katapak- SP11
pour Uy, de 12.7 m3/m?h et Ug de 1.22 m/s

L’écoulement de gaz semble forcer le liquide & rentrer dans les paniers et le point de

charge de liquide dans les paniers peut étre atteint plus rapidement, ¢’est-a-dire pour des
débits de liquide moins élevés.

4.5.5.2 Katapak-SP12

Les Figures et montrent que le Katapak-SP12 présente un comportement
similaire au Katapak-SP11. En effet, la rétention de liquide dans les paniers externes et
internes du Katapak-SP12 suivent la méme tendance que ceux du Katapak-SP11. Dans les
Figures et on peut voir que les deux paniers externes sont irrigués de la méme
maniére pour des débits de liquide faibles ou élevés. Les paniers externes sont remplis
d’eau plus rapidement que le panier interne.
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FIGURE 4.39: Rétention de liquide dans les paniers externes et internes du Katapak-SP12
pour Uy, de 4.6 m3/m2h
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FIGURE 4.40: Rétention de liquide dans les paniers externes et internes du Katapak-SP12
pour Uy, de 23.1 m3/m2h

4.5.5.3 Synthése

Les résultats obtenus par tomographie a rayons X suggérent que le point de charge
dans les paniers catalytiques n’a pas une valeur unique car ce dernier dépend de la position
verticale dans 1’élément et dans la colonne et aussi de la position du panier (externe ou
interne). En négligeant les effets du gaz pour les deux types d’empilage (Katapak-SP11
et Katapak-SP12), on peut dire que les paniers externes se remplissent complétement
d’eau & partir d’'un débit de liquide de 12.7 m3/m?h, tandis que les paniers internes ne
se remplissent complétement d’eau que pour un débit de liquide supérieur ou égal & 17.3
m3/m?h (110 1/h) dans le cas du Katapak-SP11 et supérieur ou égal a 23.1 m®/m?h (200
1/h) dans le cas du Katapak-SP12.
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4.5.6 Influence de la viscosité du liquide

L’influence de la viscosité du liquide a été étudiée sur base de mesures de rétention
de liquide sur le Katapak-SP11. Le liquide utilisé est une solution de glycérine avec une
viscosité de 10 Centipoises. La configuration de la colonne est restée la méme que dans le
cas du systéme eau-air. Les débits de liquide sont de 3.94, 7.04, 17.08 et 20.7 m®/m?h. La
gamme de débit de gaz est de 0 & 2 m/s. La Figure représente la rétention globale
de liquide en fonction du débit de liquide pour la solution de glycérine et pour 'eau.
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FIGURE 4.41: Rétention de glycérine et rétention d’eau dans un lit de Katapak-SP11 en
fonction du débit de liquide

On constate tout d’abord que les deux profils de rétention de liquide ont la méme allure.
Cependant, on observe que la rétention de glycérine est plus élevée que la rétention d’eau.
Cela s’explique par la viscosité plus élevée de la solution de glycérine, qui a tendance a
étre plus retenue par 'empilage que 'eau. En effet, une viscosité plus élevée favorise les
forces de résistance a 1’écoulement du liquide, conduisant a une plus grande quantité de
liquide retenue.

La Figure [4.42 compare les valeurs de rétention obtenues a partir de la tomographie
a ceux obtenus par la méthode de pesée réalisées a 'université de Pise sur le méme
empilage. Les valeurs obtenues par la tomographie a rayons X sont en trés bon accord
avec celles obtenus par la méthode de pesée. Les petites différences peuvent s’expliquer
par des fluctuations expérimentales, dues notamment & des variations de la viscosité avec
la température (non régulée).
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FIGURE 4.42: Rétention de glycérine obtenue par tomographie et par pesée dans un lit
de Katapak-SP11 en fonction du débit de liquide
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4.5.7 Pertes de charge

La perte de charge a été mesurée entre le bas et le haut du lit d’empilage & 'aide
d’un tube en U rempli d’eau. La procédure choisie consiste a fixer un débit de lig-
uide et d’augmenter progressivement la vitesse superficielle du gaz jusqu’a atteindre
I’engorgement et cela pour la gamme de vitesse superficielle de liquide allant de 0 a
31.85 m®/m?h. T’évolution de la perte de charge est représentée sur la Figure m
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Figure 4.43: Evolution de la perte de charge avec le facteur F dans un lit de Katapak-SP12

On observe que la perte de charge augmente logiquement avec les vitesses superficielles
du gaz et du liquide. Dés que 'on approche de I’engorgement, la perte de charge devient
trés importante, ce qui se traduit par un changement de pente de la courbe. La Figure
[4.44] compare nos résultats a ceux trouvés dans la littérature pour différents débits de gaz
sans écoulement de liquide. Nos résultats sont en accord avec ceux de la littérature.
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Figure 4.44: Pertes de charge dans un lit de Katapak-SP12 a débit de liquide nul

La Figure reprend la perte de charge mesurée dans différents types de lit (4
éléments de Katapak-SP12, 4 éléments de Mellapak 752Y et Hybride (partant du bas de
la colonne: 1 élément de Mellapak Plus 752Y, 4 éléments de Katapak-SP12 et 3 éléments
de Mellapak Plus 752Y)) et pour une vitesse superficielle de liquide fixe de 17.30 m/h.
On constate que la perte de charge dans un lit de Katapak est plus élevée que celle dans
un lit de Mellapak, tandis que la perte de charge mesurée dans un lit hybride comprenant
4 Mellapak et 4 Katapak-SP12 se situe entre les deux autres lits. La Figure montre
que ces résultats sont en accord avec ceux de Behrens et Olujic[2](2006).
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Figure 4.45: Pertes de charge pour différents types de lit: Katapak-SP12, Mellapak Plus
752Y et Hybride (Katapak-SP12 + Mellapak Plus 752Y) pour Uy, = 17.30 m/h
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Figure 4.46: Pertes de charge pour différents types de lit: Katapak-SP12, Mellapak Plus
752Y et Hybride (Katapak-SP12 + Mellapak Plus 752Y) pour U, = 10 m/h (Olujic et
Behrens)

4.5.8 Aire interfaciale gaz-liquide

La mesure de I'aire interfaciale est trés importante car elle intervient dans les relations
exprimant les transferts de matiére entre les phases mises en jeu. De plus, elle détermine
la qualité du contact entre les deux phases (liquide et gaz) et donc la qualité du transfert
de matiére.

Méthode

La méthode utilisée pour la détermination de laire spécifique de I'empilage sec peut
étre adaptée a la détermination de l'aire interfaciale gaz-liquide des empilages irrigués.
Les pixels remplis d’eau (valeur du pixel = 2) et au contact d’au moins un pixel de gaz
(valeur du pixel = 0) sont supposés appartenir a l'interface gaz-liquide. L’aire interfaciale
gaz-liquide a été obtenue en sommant les contributions de tous les pixels appartenant a
I'interface gaz-liquide.

Mellapak Plus 752Y

La Figure [4.47 montre une image d’une section droite d’un élément de Mellapak Plus
752Y. Les pixels de gaz (valeur de pixel = 0) sont en blanc, les pixels de solide (valeur du
pixel = 1) sont en gris et les pixels de liquide (valeur du pixel =2) sont en bleu.
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FIGURE 4.47: Image d’une section droite du Mellapak Plus 752Y parcouru par un débit
de liquide (Up, = 23.10m/h)

La Figure [4.48| représente l'aire interfaciale gaz-liquide en fonction de la vitesse su-
perficielle du liquide. On observe que l'aire interfaciale augmente bien avec la vitesse
superficielle du liquide. Pour des vitesses de liquide élevées, on constate que plus de 80%
de la surface de 'empilage est mouillé. Ces valeurs d’aire interfaciale gaz-liquide ont été
comparées avec des modeles dans le chapitre 5 : Modélisation.
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FIGURE 4.48: Valeurs d’aire interfaciale Gaz-liquide du Mellapak-Plus 752Y en fonction
de la vitesse superficielle du liquide, obtenues a partir de la tomographie a rayons X

Katapak-SP12

La Figure [4.49 montre une image d’une section droite d’un élément de Katapak-SP12
irrigué. Les pixels de gaz (valeur de pixel = 0) sont en blanc, les pixels de solide (valeur
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du pixel = 1) sont en gris et les pixels de liquide (valeur du pixel =2) sont en bleu. On
observe que les paniers sont presque complétement remplis d’eau, confirmant que leur
surface externe représente la seule contribution des paniers au contact gaz-liquide. C’est
pourquoi, U'intérieur des paniers est masqué (en gris) dans le but de visualiser seulement
I’écoulement de liquide a la surface de ceux-ci et laire interfaciale correspondante, comme
représenté dans la Figure [4.50
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FIGURE 4.49: Image d’une section droite du Katapak-SP12 irrigué. (U, = 31m/h; Fg =
1.53 m/s (kg/m?)°)
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FIGURE 4.50: Image d’une section droite du Katapak-SP12 irrigué dont les paniers sont
masqués en gris. (Up = 31m/h); Fg = 1.53 m/s (kg/m?)%?)
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Les Figures |4.51] [4.52] [4.53] [4.54] |4.55] [4.56| montrent les ditributions de liquide et de
gaz dans des sections droites du lit d’empilage & deux hauteurs différentes et pour trois
débits de liquide et de gaz. On observe que le liquide tend & s’accumuler aux points de
contact entre les feuilles ondulées et aux points de contact entre les feuilles ondulées et
les paniers. La quantité de liquide (la rétention de liquide) augmente clairement avec la
vitesse superficielle du liquide. Les Figures [4.52] [4.54] et 4.56| correspondent a des sections
droites ot un wall wiper est présent. On observe clairement une accumulation de liquide
sur le wall wiper. Ce comportement est amplifié quand on augmente la vitesse superficielle
de liquide. Les Figures [4.51] |4.52] [4.53| et [4.54] correspondent a des conditions opératoires
sous le point de charge catalytique de 'empilage : il n’y a pas d’effet significatif de la
vitesse du gaz (Facteur F). Les Figures et correspondent aux conditions du
point de charge. Tl y a une augmentation significative de liquide surtout dans les zones
proches du wall wiper, qui pourrait initier un engorgement si la vitesse du gaz augmente.
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FIGURE 4.51: Image d’une section droite du Katapak-SP12 irrigué sans wall wiper. (Uy,
= 12m/h; Fg = 0.61 m/s (kg/m?3)%)
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FIGURE 4.52: Image d’une section droite du Katapak-SP12 avec wall wiper. (U, = 12m/h;
Fg = 0.61 m/s (kg/m3)%?)
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FIGURE 4.53: Image d’une section droite du Katapak-SP12 sans wall wiper. (U, = 12m/h;
Fg = 1.53 m/s (kg/m?3)%9)
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FIGURE 4.54: Image d’une section droite du Katapak-SP12 avec wall wiper. (U, = 12m /h;
Fg = 1.53 m/s (kg/m?3)%?)
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FIGURE 4.55: Image d’une section droite du Katapak-SP12 sans wall wiper.(Up, = 25m/h;
Fg = 1.53 m/s (kg/m?)°)
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FIGURE 4.56: Image d’une section droite du Katapak-SP12 avec wall wiper. (Uy, = 25m /h ;
Fg = 1.53 m/s (kg/m?3)%?)

L’analyse de la distribution de la rétention liquide (Figures|4.10} |4.11]et [4.12)) a montré
que le liquide n’est pas uniformément distribué sur toute la hauteur du lit d’empilage, et
il en est de méme pour laire interfaciale gaz-liquide. Cette distribution non uniforme est
confirmée dans la Figure [£.57] (courbes du milieu et du haut), qui montre aussi que l’aire
interfaciale gaz-liquide est corrélée a l'aire spécifique de 'empilage. Comme représenté
dans la Figure [3.27] les maxima de I'aire spécifique correspondent & la présence de wall
wiper, lesquels sont séparés entre eux approximativement de 7 cm. Cette corrélation a été
vérifiée quel que soit le débit de liquide.
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FIGURE 4.57: Aire spécifique et aire interfaciale gaz-liquide pour 19 sections droites du
lit de Katapak-SP12 et pour deux débits de liquides : Uy, = 25 et 31 m/h (Fg = 1.23 m/s

(kg/m?)>?)

Les valeurs moyennes de l'aire interfaciale gaz-liquide sur la hauteur totale du lit
d’empilage sont comprises entre 150 et 250 m™, selon les conditions opératoires.

La qualité du contact entre le gaz et le liquide est souvent représentée par le rapport
agr/asp entre laire interfaciale agp, et I'aire spécifique agp. La valeur de ce rapport peut
étre moyennée sur les quatre éléments de Katapak-SP12 constituant le lit d’empilage pour
chacune des conditions opératoires. La Figure représente ’évolution de la moyenne
de ce rapport en fonction de la vitesse du gaz (Facteur F) pour différents débits de liquide.
Chaque point correspond a une valeur moyennée sur 19 sections droites. Logiquement,
une augmentation de la vitesse du liquide a un effet positif sur la qualité du contact entre
le liquide et le gaz. Cependant, aucune augmentation significative de l'aire interfaciale
n’a été observée quand la vitesse superficielle du liquide est supérieure a 25 m/h. Ce
comportement pourrait étre expliqué par un phénoméne d’engorgement local qui aurait
lieu préférentiellement dans les sections droites ot un wall wiper est présent (Figure .
Quand la vitesse superficielle du liquide augmente, les films de liquide voisins se touchent
et entraine une réduction de laire interfaciale gaz-liquide. Cette réduction pourrait contre-
balancer 'augmentation de ’aire interfaciale observée dans les sections droites sans wall
wiper ou la rétention de liquide peut augmenter avec le débit de liquide sans probléme
d’engorgement (Figure [4.55).

La Figure montre les valeurs du rapport agy,/asp en fonction du Facteur Fg pour
différents débits de liquide. Le point de charge pour chacun des débits de liquide y est
représenté par un cercle noir. On observe que pour des faibles valeurs du facteur Fg,
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I'écoulement du gaz a peu d’influence sur le rapport agr/asp. Tandis que dés que I'on
se rapproche du point de charge (cercle noir), ce rapport augmente. En effet, ce point
de charge correspond au débit de gaz suffisant pour commencer a ralentir ’écoulement
du liquide et a le retenir, entrainant ainsi une augmentation de la rétention de liquide et
aussi une augmentation de 'aire interfaciale gaz-liquide (agy,).
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FIGURE 4.58: Evolution du rapport agr,/asp en fonction de la vitesse du gaz (Facteur F)
pour différentes vitesses superficielle du liquide
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Chapitre 5

Modélisation

5.1 Pertes de charge

Nous avons testé deux types de modéles pour la détermination de la perte de charge

a débit de liquide nul:
— Modéle proposé par Ratheesh et de Kannan|24] (2004) ;
— Modéle proposé par Behrens (Modéle de Delft) [3] (2006).

5.1.1 Modéle de Ratheesh et Kannan

Ce modéle fait intervenir un facteur de friction. La relation est la suivante :

AP fogul,
- =9 ge 5.1
AZ sec deq ( )
avec :
- %m : perte de charge pour un débit nul de liquide (Pa/m)

— f: facteur de friction (-) ;
— pg : Masse volumique du gaz (kg/m®) ;
— uge: vitesse effective du gaz (m/s) ;
— d.,: diamétre équivalent qui vaut 4egs:/a (m).
Le facteur de friction est fonction du nombre de Reynolds. Lorsque Re<1500 :

2.293

362.308 (5.2)

f=

et lorsque Re>1500, on utilise I’expression suivante:
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0.628
f= Re0-131 (5.3)
g
otl le nombre de Reynolds se détermine par:
de
Re, = Ceq * Ug * Pg (5.4)

Hg

Les Figures [5.1] et comparent les valeurs prédits par le modéle aux valeurs
expérimentales, pour les trois configurations étudiées : Katapak SP12, Mellapak 752 Y
et hybride.
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Figure 5.1: Prédiction de la perte de charge par le modéle de Kannan et Ratheesh :
empilage Katapak- SP12
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Figure 5.2: Prédiction de la perte de charge par le modéle de Kannan et Ratheesh :
empilage Mellapak Plus 752Y
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Figure 5.3: Prédiction de la perte de charge par le modéle de Kannan et Ratheesh : lit
hybride (Mellapak Plus 752Y + Katapak- SP12)

Ces trois figures montrent que le modéle rend bien compte des résultats expérimentaux
avec une erreur de +-10% pour les trois types de lit d’empilage.

5.1.2 Modéle de Behrens

Le deuxiéme modéle est le modeéle dit de « Delft », proposé par Behrens|3]. Ce modéle
de perte de charge fait une distinction entre les canaux ouverts et les canaux fermés dans
les empilages de Katapak-SP12.

5.1.2.1 Les canaux ouverts

Dans les canaux ouverts, Behrens propose de déterminer la perte de charge par la
relation suivante :

AP o pguge,oc
(E)oc - 1—‘Ctot,oc 2 % hpb (55)

avec :

— 2L Perte de charge pour un débit nul de liquide (Pa/m) ;

— I': Ratio de la surface de la section droite de la zone de distillation sur la surface

de la section droite totale du lit d’empilage(-) ;

— pgt Masse volumique du gaz (kg/m?) ;

— Ugeoc: Vitesse effective du gaz dans les canaux ouverts (m/s) ;

— Cot,oc: coefficient de friction total (-) ;

— hpp: hauteur d’un élément de Katapak-SP12 (m);
Ce modéle considére qu’il existe trois contributions pour le coefficient de friction: I'interaction
gaz-gaz (Ga oc, 1'interaction gaz-liquide (g o0 et la friction due au changement de direction
(pCoc- On obtient donc la relation suivante:
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Ctot,oc = CGG,OC + CGL,OC + CDC,OC (56)

En I'absence de débit liquide, 'interaction gaz-liquide s’annule et on obtient la relation
suivante :

Ctot,oc = CGG,OC + CDC,OC (57)

L’interaction gaz-gaz est principalement fonction de I'angle d’ondulation (a. : 41°)
des feuilles de Mellapak Plus 752Y qui délimitent les canaux ouverts dans I'empilage
Katapak-SP12 :

Cacoe = (1 — @) % 0.722 % (cos(a.))* ' * Ly (5.8)
’ dna
avec:
— ¢: parameétre géométrique donné par : bizs ou b est la base des ondulations des
feuilles de Mellapak et s est la longueur du coté des ondulations;
— Ly longueur totale des canaux triangulaires d’écoulement de gaz dans le lit d’empilage

— dpg: diamétre hydraulique des canaux pour I’écoulement de gaz ;

(bh—255)2 (5.9)

[( (bh;}?és) )2+( (bhbi;%S) )2} 0'5+ ”hg,?‘“

dhg=

Dans le cas d’un écoulement de gaz sans liquide, il n’y a pas de film de liquide (6 = 0)
et I'expression du diamétre hydraulique devient donc :

bh (510)

ou :

— 0: épaisseur du film de liquide (m) ;
— b: base des ondulations (m) ;

— h: hauteur des ondulations (m) ;
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— s: longueur d’un coté des ondulations (m) ;
La longueur totale des canaux triangulaires, [, , est donnée par :

Lop = Npe * Lpe (5.11)
h e hvert
], = peTwert g, 5.12
P sin(a.) et (5.12)

ol
— hype: hauteur d’un élément d’empilage (=0.2m) ;
— hyere: hauteur totale de la partie verticale des canaux (=0.02m) ;
npe: nombre d’empilage dans le lit d’empilage (-) ;
a.: angle d’ondulation des feuilles de Mellapak Plus 752Y (41°) ;

— lpe: longueur des canaux triangulaires d’écoulement de gaz (m) ;
L’interaction gaz-liquide n’est évidemment pas prise en compte dans le cas ou il n’y a pas
d’écoulement de liquide. Cependant, on doit tenir compte de la derniére contribution de
I’équation qui correspond au changement de direction de I’écoulement de gaz dans les
canaux ouverts via 'expression suivante :

CDC,OC = Npe * (gbulk + wgwall,oc) (513)

ol

— &k ¢ facteur de friction due au changement de direction du gaz a la transition
entre deux éléments d’empilage;

— 1 fraction de canaux se terminant & la paroi de la colonne;

— &walloc: facteur de friction & la paroi de la colonne. Le facteur de friction a la
paroi dans le cas d'un écoulement de gaz sans liquide est déterminé par la relation
suivante:

4715 * (cos(ay))*415
ReGe,oc

Swall,oc - (514)
La fraction v est fonction du diameétre de la colonne ainsi que de la hauteur de
I’empilage et de 'angle d’ondulation des feuilles de Mellapak. Connaissant la valeur de
ce facteur pour un diameétre de 45 cm (Behrens|3],2006), on a pu déterminer en premiére
approximation la valeur de ce paramétre pour un diamétre de 10 cm de colonne par régle
de trois.
Le facteur de friction due au changement de direction est déterminé par :
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otk = 1.76 % (cos(apc))"* (5.15)

ou l'angle de changement de direction est donné par :

a. + 90
2

apc = (516)

5.1.2.2 Les canaux fermés

Ce sont les canaux qui sont en contact avec les paniers contenant les billes de verre.
Pour ce type de canaux, le modéle de « Delft » suppose que la perte de charge sans
débit de liquide dépend du changement de direction et du changement du moment. Cette
derniére contribution est due au fait que les canaux n’ont pas un diamétre constant sur
toute la hauteur de ’empilage.

[’expression proposée pour la perte de charge dans les canaux fermés est:

AP p9u26 cc
N 7 Jec — r ot,cc = 5.17
<AZ) Ct h 2 k hpb ( )
ot le coefficient de friction totale est donné par :
Ctot,cc = CDC,CC + CMC,CC (518)

Le coefficient de friction di au changement de direction est identique & celui dans le
cas des canaux ouverts seulement lorsqu’il n’y a pas de débit de liquide:

CDC’,CC = Npe * (gbulk + wgwall,cc) = CDCﬂoc (519)

Le coefficient de friction dii au changement de moment est défini par la relation suiv-
ante :

h
h—tgr

(e = 1.05 % (%R)2 +0.45 % (1 — ) (5.20)

ou:
— tg: épaisseur des paniers (m) ;
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— h: hauteur des ondulations (m) ;

Comme on peut le voir sur les Figures[5.4] et ce modéle permet de rendre compte
des résultats expérimentaux avec une erreur inférieure a 15 %.
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Figure 5.4: Prédiction de la perte de charge par le modéle de Behrens : Katapak-SP12
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Figure 5.5: Prédiction de la perte de charge par le modéle de Behrens :

752Y
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Figure 5.6: Prédiction de la perte de charge par le modele de Behrens : lit hybride
(Katapak-SP12 + Mellapak Plus 752Y)
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5.2 Reétention Statique de liquide

Dans cette section, nous allons utiliser des corrélations trouvées dans la littérature
pour déterminer la rétention statique (Behrens (2006)[3]). La Figure représente la
rétention statique dans les paniers d’un élément de Katapak-SP11 rapportée a laire des
paniers. On peut considérer les paniers catalytiques des Katapak comme un lit de billes,
ce qui permet d’utiliser des corrélations ci-dessous. Pour rappel, dans le cas des paniers
contenant des billes de verre non poreuses, la rétention statique de liquide est composée
de deux contributions : la rétention capillaire, Ay ., et la rétention résiduelle, A ¢s.

045 — Rét:‘mtiun
capillaire
0.4 g

0,35 - =

0,25 =

hLstatique

[ | Rétention m Rl
résiduelle

0,1 L

0.05 Hauteur capillaire/ ™ T3
a .I.... E g Emsm

260 310 360 410 460

H({mm)

FIGURE 5.7: Rétention statique dans les paniers d’un élément de Katapak-SP11

La rétention capillaire résulte d’un bilan de force entre la force de gravité et les forces
de capillarité. La hauteur capillaire est donnée par la relation suivante :

6(1 —
( ER)UC

0s0 5.21
dperpLY ( )

hcap =

On

— o : tension de surface du liquide (N/m);

— eg : fraction de vide des paniers (-);

— oL : masse volumique du liquide (kg/m?);

— d, : diamétre des billes de verre (m);

— g : accélération de la pesanteur (m/s?);

— ¥ : angle de contact liquide-solide (°);
On obtient une hauteur capillaire de 4.5 cm, qui est en accord avec celle déterminée a
partir de la tomographie ( +- 5 cm).

J
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La rétention capillaire est déterminée par la relation suivante

ertrl
hL,Cap — hcap RVZ K (522)

Ou

— tg : épaisseur des paniers (m);

— g : longueur des paniers (m);

— Vg : volume des paniers (m);
La rétention résiduelle de liquide a été définie comme le liquide retenu par les forces de
capillarité aux points de contact entre les billes. Cette rétention est souvent déterminée
a partir de la relation de Saez et Carbonell[28] utilisant le nombre d’EStvés, nombre
adimensionnel représentant le rapport entre la gravité et la tension de surface. Cette
relation a été adaptée pour tenir compte de 'entiéreté des paniers :

1 - hc - hca
B res = 0,028~ ( b p) (5.23)
€R hcb

Ou
— hgp, : hauteur du panier (m);
— heap : hauteur capillaire (m);
La rétention statique dans les paniers est donc donnée par la relation suivante :

trl 1— hey — hea
hL,stat = hL7cap + hL,res = hcapM +0.028 °R ( ’ p) (524)
Vi €R hep

Cette rétention peut étre rapportée a la section totale de la colonne en la multipliant
par le pourcentage de surface occupée par les paniers dans le lit d’empilage. Le tableau
reprend les valeurs de la rétention statique de liquide dans les paniers rapportée a
la section totale de la colonne déterminées a partir de la tomographie et des corrélations
précédentes pour le Katapak-SP11 et le Katapak-SP12. La valeur déterminée par le modéle
se trouve dans la gamme des valeurs obtenues par tomographie dans le cas du Katapak-
SP11. Tandis que dans le cas du Katapak-SP12, les valeurs de rétention statique dans les
paniers sont plus faibles que celle déterminée par le modéle.

| K1 | K2 | K3 | K4 | modele
K-SP11 | 4.89 [ 2.93 | 4.09 | 5.71 | 5.78 %
K-SP12 | 3.58 | 1.12 | 1.93 | 1.88 | 4.46 %

Tableau 5.1: Rétention statique dans les paniers du Katapak-SP11 rapportée a la section
totale de la colonne.
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5.3 Rétention globale de liquide

Dans la littérature, on trouve divers modéles pour déterminer la rétention de liquide

dans un lit d’empilages structurés et modulaires:

— Spiegel et al[31] (1987) : Modéle pour la détermination de la rétention globale de
liquide dans un lit de Mellapak.

— Hoffmann et al.[T4] (2004): Modé¢le pour la détermination de la rétention globale de
liquide dans un lit de Multipak de 0.05 m et de 0.1 m de diamétre. Cet empilage
modulaire est composé d’une zone de séparation et d’une zone de réaction.

— Ratheesh et Kannan|24] (2004): Ces auteurs ont adapté le modéle de Hoffmann et
al. au Katapak-SP12 de 0.1 m de diamétre.

— Kolodziej et al.[I6] (2005): Modéle pour la détermination de la rétention dynamique
dans un lit de Katapak-S de 0.25 m de diamétre.

— Behrens|3] (2006): Modéle Delft (Sulzer) pour la détermination de la rétention de
liquide dans un lit de Mellapak Plus 752Y, dans un lit de Katapak-SP11 et de
Katapak-SP12 de 0.45 m de diamétre.

Nous allons utiliser uniquement le modéle de Spiegel, le modéle de Ratheesh et Kannan
et le modéle de Behrens, car ils concernent les mémes empilages que ceux étudiés dans ce
travail.

5.3.1 Modéle de Spiegel

Ce modéle ne concerne que les empilages structurés tels que le Mellapak Plus 752Y.
Il propose la relations suivante pour déterminer la rétention de liquide :

By — 0.0169 * a2 % (3600 * ur)®?
100
La Figure [5.8] compare les valeurs de rétention déterminées par le modeéle aux valeurs
obtenues par tomographie. Les résultats sont en accord avec un écart inférieur a 15%.

(5.25)
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FIGURE 5.8: Comparaison des valeurs de rétention de liquide dans un lit de Mellapak
Plus 752Y obtenues par la tomographie avec celles déterminées par le modéle proposé par
Spiegel.

5.3.2 Modéle de Ratheesh et Kannan
5.3.2.1 Mellapak Plus 752Y

Pour rappel, cet empilage n’est constitué que de feuilles ondulées perforées (surface
des trous = 10%) et ne posséde donc pas de zone de réaction. La rétention de liquide
peut étre déterminée & partir de la relation suivante proposée par Mackowiak|[19](1991):

hi, = A.FY, (5.26)

ou le nombre de Froude est donnée par:

2
us.a
Fp=—2— 5.27
E g.sin(0) (5.27)
avec:
— A et B : paramétres a ajuster;

— uy: représente la vitesse superficielle du liquide (m/s);
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— a: représente la surface spécifique de empilage (m?/m3);

— g: Paccélération de la pesanteur;

— ¥: 'angle de contact du liquide sur la surface de 'empilage (50°)
La Figure 5.9 compare les valeurs de rétention de liquide dans un lit de Mellapak Plus
752Y obtenues a partir de la tomographie avec ceux déterminées par le modéle ci-dessus.
Les paramétres A et B valent respectivement 36.76 et 0.228. On constate que le modéle
est en accord avec les données obtenues par la tomographie a rayons X. L’écart entre le
modeéle et la tomographie est inférieure a 15%.
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Figure 5.9: Comparaison des valeurs de rétention de liquide dans un lit de Mellapak
Plus 752Y obtenues par la tomographie avec celles déterminées par le modéle proposé par
Ratheesh et Kannan.

5.3.2.2 Katapak-SP11 et Katapak-SP12

Pour rappel, le Katapak -SP est constitué d’une zone de distillation (feuille de Mella-
pak Plus 752Y) et d’une zone de réaction (paniers catalytiques). Le modéle tient compte
de ces deux zones.

a) Zone de distillation

Vu que la zone distillation est composée de feuilles de Mellapak Plus, nous allons donc
utiliser la méme relation que celle utilisée pour la détermination de la rétention de liquide
dans un lit de Mellapak Plus 752Y. Cependant, il faudra utiliser la vitesse superficielle du
liquide qui s’écoule dans la zone de distillation. Nous savons que la vitesse superficielle
totale se calcule & partir de la relation suivante:
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Débityo

Z et 5.28
Sectt(,t ( )

UL tot =

La vitesse superficielle du liquide dans les différentes zones se détermine par:

i _ Débitdist _ @*Débitzot P
UL, dist = Sectgise  I's#Sectior T WL, tot
et
_ Débitrsger . axDébitior a
ULréact = TGectyzney  AxSectior A ULjtot
Ou

— ¢ : Fraction de liquide qui s’écoule dans la zone de distillation (-);

— I' : Rapport entre la section droite occupée par la zone de distillation et la section
droite totale de la colonne (-);

— o : Fraction de liquide qui s’écoule dans la zone de réaction (-);

— A : Rapport entre le volume occupé par les paniers et le volume totale de I'empilage
(-)-

La rétention de liquide dans la zone de distillation s’obtient par:

hy, = 36.76 x F)7* (5.29)

en utilisant la vitesse superficielle du liquide, ur, 4 et les paramétres (36.76 et 0.228)
qui ont été déterminés sur base des mesures sur le Mellapak Plus 752Y.

b) Zone de réaction

L’évaluation de la rétention de liquide dans les paniers dépend de la valeur du point
de charge catalytique, c’est-a-dire de la vitesse superficielle du liquide correspondant au
remplissage complet des paniers (ur p).

S UL react < Ur,p, laTétention dans les paniers se calcule a partir de la relation suivante:

0.587
uL,T’eact)

ur,p

hL,react =Ax Epaniers * ( (530)

Si UL réact > UrL,p, la rétention dans les paniers correspond a la porosité des paniers
rapporté a la section totale de la colonne:

hL,’react =Ax Epaniers (531)
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c) Globale

Toutes ces relations permettent d’évaluer la rétention totale de liquide au sein des élé-
ments de Katapak-SP11 et Katapak-SP12. Il suffit simplement de sommer les différentes
contributions :

Si UL réact < Ur,p,

hptot = Np dist + P réact = 36.76 * Fﬁf% + A * Epaniers * (uL’re“t) (5.32)

ur.p

Tandis que si U, yéqer > Ur, p, ON Obtient:

hL,tOt - hL,diSt + hL,réact - 3676 * FS'Z?ZS + A * Epaniers (533)

Les Figure [5.10] et [5.11] comparent les valeurs de rétention de liquide obtenues par
ce modéle avec celles calculées a partir de la tomographie respectivement dans un lit de
Katapak-SP11 et dans un lit de Katapak-SP12. On constate que les valeurs sont en bon
accord, avec un écart inférieur a 15%.

30,0

_ 200 - - >
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C el _t--
4 - - -
< 100 -=" -15%

5.0

0,0

0 5 10 15 20 25
UL (m/h)

+ Tomo Modéle Ratheesh et Kannan

Figure 5.10: Comparaison des valeurs de rétention de liquide dans un lit de Katapak-SP11
obtenues a partir de la tomographie avec celles évaluées a partir du modéle de Ratheesh
et Kannan
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Figure 5.11: Comparaison des valeurs de rétention de liquide dans un lit de Katapak-SP12
obtenues & partir de la tomographie avec celles évaluées & partir du modéle de Ratheesh
et Kannan

Dans le cas d'un écoulement & contre-courant gaz-liquide, l'inflence du gaz sur la
rétention de liquide se fait & partir d’un certain débit de gaz (ug Lp), qui peut étre évalué
par une corrélation proposée par Ratheesh et Kannan:

ug rp = 0.276 % uj % (5.34)

En présence d’'un écoulement de gaz, la rétention de liquide se détermine en fonction
de la perte de charge suivant la relation ci-dessous:

AP d
hL = th +c (M) (535)
pLg

Ou ¢ et d représentent des paramétres a ajuster. Nous avons conservé les valeurs
déterminées par ces auteurs: ¢ = 1.108 et d =1.89.

La Figure[5.12]montre les valeurs de rétention de liquide évaluées a partir de la relation
ci-dessus pour les débits de liquide élevés et pour différents débits de gaz. On constate
que les valeurs sont en accord avec un écart inférieur a 15%.
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Figure 5.12: Rétention de liquide en fonction du Facteur F pour un lit de Katapak-SP12 :
modeéle de Ratheesh et Kannan

5.3.3 Modéle de Delft

Ce modéle est proposé par Behrens|3] (2006). Le modéle de Delft a été développé en
tenant compte des caractéristiques géométriques des empilages structurés et modulaires,
car ces derniéres influencent 1’écoulement des fluides au sein du lit d’empilage. Il considére
également que 'écoulement de liquide est uniforme sur toute la hauteur de la colonne.
Nous allons tester ce modéle sur les différents empilages étudiés dans ce travail.

5.3.3.1 Mellapak Plus 752Y

Ce modéle considére qu'un film de liquide d’épaisseur uniforme s’écoule sur les feuilles
de Mellapak sur toute la hauteur du lit. Il utilise la relation suivante pour évaluer la
rétention de liquide dans un lit de Mellapak Plus 752Y:

hL,tOt = 5L * asp (536)

ou:

— 0p: épaisseur du film de liquide (m);

— agy: surface spécifique de I'empilage (m?/m3)
L’épaisseur du film se calcule de la maniére suivante:On a

asp * pr * g * sin(ar,)

3
5 = \3/ THLF UL (5.37)

145



Chapitre 5. Modélisation

ou:

— pr: viscosité dynamique du liquide (Pa.s);

— wuy, : vitesse superficielle du liquide (m/s);

— pr: masse volumique du liquide (kg/m3);

— ¢: accélération de la pesanteur;

— ar: angle effectif d’écoulement du liquide (radian).
Cet angle de contact se détermine a partir de 'angle des ondulations des feuilles de
Mellapak (a.):

cos(90 — a,) > (5.38)

ar, = atan
t (sz’n(QO — a) * cos(atan(;))

avec :

— a.: angle des ondulations des feuilles (41°);

— b: base des ondulations (m);

— h: hauteur des ondulations (m).
La Figure [5.13| compare les valeurs de rétention déterminées par ce modéle avec les valeurs
obtenues a partir de la tomographie. Les valeurs obtenues par le modéle sont en bon accord
avec celles de la tomographie avec un écart inférieur a 15%.
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Figure 5.13: Comparaison des valeurs de rétention de liquide dans un lit de Mellapak
Plus 752Y obtenues a partir de la tomographie avec celles évaluées a partir du modéle de
Delft
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Figure 5.14: Canaux ouverts et canaux fermés dans un empilage de Katapak-SP12

5.3.3.2 Katapak-SP11 et Katapak-SP12

Ce modéle tient également compte des différentes zones. De plus, dans la zone de
distillation, il fait une distinction entre les canaux ouverts et les canaux fermés (Figure
5.14]).

a) Zone de distillation

Cette zone étant composée de feuilles de Mellapak, nous allons utiliser la méme relation
que dans le cas de la détermination de la rétention de liquide du Mellapak Plus 752Y:
— dans les canaux ouverts:

hL,OC = 6L * aoc (539)

— dans les canaux fermés:

hL,OC = (SL * acc (540)

avec:
— apc : surface spécifique des canaux ouverts (m?/m?) déterminée par:
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Qsp
= 5.41
toc rx ( )

~ acc : surface spécifique des canaux ouverts (m?/m?) déterminée par:

Asp
= 5.42
“CCT T - X) (5-42)

— I' : Rapport entre la section droite occupée par la zone de distillation et la section
droite totale de la colonne (-);
— X : rapport entre le nombre de canaux ouverts et le nombre total de canaux (-).
La rétention de liquide dans la zone de distillation s’obtient ainsi par:

hL,dz‘st = (X * hL,OC + (1 — X) * hL,CC) % (1 — A) (543)

b) Zone de réaction

Le modéle de Delft tient également compte du point de charge catalytique dans
I’évaluation de la rétention de liquide dans les paniers.
Si UL react < UL,P,

hL,réact - hL,dz’st + hL,stat (544)

Pour ur yéqet > ur,p, les paniers sont considérés comme totalement remplis de liquide
et la rétention de liquide représente la valeur de la porosité rapportée a la section totale
de la colonne:

hL,réact =Ax Epaniers (545)
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c) Globale

La rétention totale de liquide au sein de ces empilages modulaires s’obtient en sommant
les contributions des différentes zones:
Si UL réact < Ur,p,

h'L,tot - h'L,réact + hL,dist =2x (X * hL,OC’ + (1 - X) * hL,CC’) * (1 - A) + hL,stat (546)

Tandis que pour uy, y¢qer > Ur, p, ON Obtient:

hL,tot = hL,réact + hL,dist =2x% (X * hL,OC + (1 - X) * hL,CC) * (1 - A) + A x Epaniers (547)

Les Figures [5.15] et comparent les valeurs de rétention de liquide obtenues par
ce modéle avec celles calculées a partir de la tomographie respectivement dans un lit de
Katapak-SP11 et dans un lit de Katapak-SP12. On constate que les valeurs sont en bon
accord avec un écart inférieur & 15% pour le lit de Katapak-SP12 et un écart inférieur a
25% pour le lit de Katapak-SP11.
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Figure 5.15: Comparaison des valeurs de rétention de liquide dans un lit de Katapak-SP11
obtenues a partir de la tomographie avec celles évaluées a partir du modéle de Delft
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Figure 5.16: Comparaison des valeurs de rétention de liquide dans un lit de Katapak-SP12
obtenues a partir de la tomographie avec celles évaluées a partir du modéle de Delft

Dans le cas d'un écoulement a contre-courant gaz-liquide, la rétention de liquide est
fournie par la relation suivante qui tient compte de la perte de charge dans le lit d’empilage:

AP 2
hL = hL,Téact + 0.2 [1+ 150 (ﬁ) * F££5 (548)

La Figure [5.17] représente la rétention de liquide en fonction du facteur F pour des
débits de liquide au dessus du point de charge catalytique. On observe que le modéle
est en accord avec les valeurs obtenues a partir de la tomographie. Le modéle présente
une différence de pente qui correspond au phénomeéne d’engorgement qui entraine une
augmentation brusque de la rétention de liquide. On n’a pas pu prendre des mesures
tomographiques pour des vitesses de gaz trop élevées, car le phénoméne d’engorgement
fait vibrer la colonne et rend les images illisibles.
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Figure 5.17: Rétention de liquide dans un lit de Katapak-SP12 pour un écoulement a
contre courant gaz-liquide: modéle Delft vs Tomographie
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5.4 Aire interfaciale gaz-liquide

Pour rappel, la mesure de I’aire interfaciale est trés importante car elle intervient dans
les relations exprimant les transferts de matiére entre les phases mises en jeu. En effet, elle
détermine la qualité du contact entre les deux phases (liquide et gaz) et donc la qualité
du transfert de matiére.

5.4.1 Mellapak Plus 752Y

Dans la littérature, il existe divers modéles pour évaluer ’aire interfaciale gaz-liquide
pour des empilages aléatoires (Onda et al[23] (1993), Billet et al[4] (1985), Rocha et
al[25] (1996),...). On commence & voir apparaitre de plus en plus de modéles adaptés
aux empilages structurés et modulaires(Olujic et al[21] (1999), Brunazzi et al[8] (1995),
Behrens|3] (2006), Tsai et al36, 37], ,...).

Nous avons comparé nos mesures aux prédictions de quatre modéles.

5.4.1.1 Modéle de Brunazzi et al[8], (1995)

Ce modéle a été testé sur le Mellapak 250Y et le Mellapak Plus 752Y (J. Sieres et
al[30], 2009). L’évaluation de l'aire interfaciale gaz-liquide (agr) se base sur 'équation
suivante :

X . 0.5
aGL _ deq (2)15* (pL*g*gp*SmQ(e)) (5.49)

ap 4 Ep 3% pp *ug

avec:
— a,: surface spécifique de Pempilage (m?/m?);

— d.q: diamétre équivalent (m);

— hyp: rétention de liquide (-);

— g, porosité de I'empilage (-);

— pp: viscosité dynamique du liquide (Pa.s);

— wuy, : vitesse superficielle du liquide (m/s);

— pr: masse volumique du liquide (kg/m?);

— ¢: accélération de la pesanteur;

— 0: angle des ondulations des feuilles de Mellapak (radian).

5.4.1.2 Modéle de Olujic et al[21], (1999)

Il s’agit d’'un modéle empirique basé sur des résultats expérimentaux obtenus sur des
empilages structurés. Ce modéle relie I'aire interfaciale gaz-liquide & la vitesse superficielle
du liquide suivant la relation :
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ar __(1=9) (5.50)

Qp (1—1— 4 >
up o

ou A et B sont des paramétres a ajuster selon le type d’empilage. Pour le Mellapak
Plus 752Y, A et B ajustés pour nos résultats valent respectivement 0.0003 et 1.13.

5.4.1.3 Modéle de Behrens|3], (2006)

Ce modéle se base sur la relation de Onda[23] adaptée a la géométrie des empilages
structurés (Mellapak) et modulaires (Katapak-SP). On obtient 'équation suivante:

acr 0.075 "™ 0.1 —0.05 0.2
— =(1-Q)*x1—exp|—1.45x * Rey™ s Fr > « Wej (5.51)

Qp oy,

avec:
— Rey: nombre de Reynolds en phase liquide (-):

Re, = P27 UL (5.52)
ap * [,
— Frp: nombre de Froude en phase liquide (-):
Fr, = M (5.53)
L g xsin(ar) '
— Weyp: nombre de Weber en phase liquide (-):
2
We, = PL1L (5.54)
Qp * O,

— Q : pourcentage de trous dans I'empilage (-);
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5.4.1.4 Modéle de Tsai et al[37], (2009)

Tsai et al ont testé leur modéle sur trois empilages structurés: Mellapak 250Y , Mel-
lapak 500Y et Flexipac 1Y . Les valeurs d’aire interfaciale gaz-liquide obtenus par le
modéle sont en accord avec leurs résultats expérimentaux avec un écart inférieur a 15%.
Ce modéle relie 'aire interfaciale aux nombres adimensionnels de Froude et de Weber:

0.122
G 1362« [(Fry) ™ < Wey (5.55)
ap

5.4.1.5 Comparaison des résultats

La Figure [5.18| compare les valeurs du rapport entre aire interfaciale gaz-liquide et la
surface spécifique pour le Mellapak Plus 752 Y obtenues a partir des différents modéles
aux valeurs obtenues par tomographie. On observe que les modéles de Olujic et al, de
Brunazzi et al et de Tsai sont en trés bon accord avec les valeurs obtenues a partir des
images tomographiques, avec un écart inférieur a 15%. Tandis que le modéle de Behrens
fournit des valeurs trop faibles.

0,9
0,8 — >
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d:"‘L 0.5
~ 04
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& 0,3 —
0,2
0,1
0
0 5 10 15 20 25
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# Tomg — =—=Behrens = Brunazzi etal —=—Tzaietal Olujic et al

Figure 5.18: Rapport entre l'aire interfaciale gaz-liquide et la surface spécifique du Mel-
lapak Plus 752Y en fonction de la vitesse superficielle du liquide
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5.4.2 Katapak SP11 et Katapak SP12

Pour les empilages modulaires, le seul modéle publié pour la détermination de 1’aire
interfaciale gaz-liquide est celui de Behrens, qui propose d’utiliser 'équation [5.51] dans les
canaux ouverts et fermés des empilages modulaires. La Figure [5.19| représente les valeurs
d’aire interfaciale gaz-liquide pour le Katapak-SP11 et le Katapak-SP12. On observe que
les valeurs déterminées a partir du modéle sont deux fois plus faibles que celles obtenues
par la tomographie.

0,7

0,6 |

0,5 L
0,4 I

0,3

aGJasp [']

0,2 __—
0,1

0

Ui (m/h)

B Tomo K-5P11  ===Bchrensk-5P11

FIGURE 5.19: Rapport entre I'aire interfaciale gaz-liquide et la surface spécifique du Kat-
apak SP11 en fonction de la vitesse superficielle du liquide
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FIGURE 5.20: Rapport entre I'aire interfaciale gaz-liquide et la surface spécifique du Kat-
apak SP12 en fonction de la vitesse superficielle du liquide
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Les différents résultats obtenus au cours de ce travail montrent que la tomographie a
rayons X est une technique de mesure particuliérement bien adaptée a I’étude de ’hy-
drodynamique dans des colonnes a empilages structurés et modulaires, car elle permet
d’accéder aux distributions spatiales des différentes phases en présence, tout en n’intro-
duisant aucune perturbation au niveau de I’écoulement des fluides.

L’analyse des images de sections droites de la colonne non irriguée a permis de montrer
que la résolution du tomograhe est suffisante pour permettre de discerner les plus petits
détails tels que les trous dans les feuilles ondulées,... Ces images ont également permis de
déterminer la fraction de vide et la surface spécifique de chaque type d’empilage étudié
dans ce travail (Mellapak Plus 752Y, Katapak-SP12 et Katapak-SP11). Ces valeurs sont
en trés bon accord avec celles annoncées par le fabricant, ainsi qu’avec les valeurs estimées
sur base des caractéristiques géométriques des empilages.

La perte de charge a été mesurée pour différents débits de liquide et de gaz. Ces valeurs
sont en trés bon accord avec des valeurs expérimentales de la littérature (Ratheesh et
Kannan|24], 2004 et Behrens|[3], 2006) ainsi qu’avec des valeurs calulées par des corréla-
tions de la littérature. Les valeurs de perte de charge sont nécessaires car elles interviennent
dans certaines corrélations pour déterminer la rétention de liquide dans un lit parcouru
par un écoulement a contre-courant gaz-liquide.

Des images de sections droites de la colonne irriguée ont ensuite été réalisées. L’analyse
qualitative de ces images a permis d’observer la distribution spatiale des fluides au sein
du lit d’empilage. On a observé que la majorité du liquide se situe dans les paniers et que
les paniers externes se remplissent plus rapidement que les paniers internes. D’un point
de vue plus quantitatif, les valeurs statiques et globales de la rétention de liquide ont
été calculées sur 'ensemble de la colonne, pour différents débits de liquide et de gaz. La
rétention statique dans les empilages modulaires est plus élevée en bas des éléments. Cette
rétention correspond & la rétention capillaire qui s’étend sur une hauteur de 5 cm (dite
hauteur capillaire). Au dessus de cette hauteur capillaire, se situe la rétention résiduelle
de liquide. En ce qui concerne la rétention globale de liquide, elle augmente logiquement
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avec le débit de liquide et de gaz. On a observé que I'engorgement apparait plus vite
pour le Katapak-SP11 que le Katapak-SP12. L’influence de la viscosité du liquide sur les
valeurs de rétention a également été étudiée et les mesures ont montré que la rétention
de liquide augmente avec la viscosité du liquide. Les comparaisons effectuées ont montré
que ces valeurs « tomographiques » étaient en trés bon accord avec d’autres valeurs
expérimentales obtenues par la méthode volumétrique (Behrens|3], 2006) et par méthode
de pesée (Vival|4(],2009) ainsi d’ailleurs qu’avec des valeurs calculées grace a un certain
nombre de corrélations disponibles dans la littérature. Un accord satisfaisant a été obtenu
par rapport aux corrélations de Spiegel et al[31](1987), Ratheesh et Kannan[24] (2004),
ainsi que de Behrens[3] (2006).

Pour les empilages modulaires (Katapak-SP11 et Katapak-SP12) constitués de paniers
catalytiques et de zone de distillation, le point de charge catalytique a été déterminé sur
base des images de sections droites d’empilage irrigué. Le point de charge catalytique
correspond au débit de liquide minimum pour lequel les paniers catalytique sont com-
plétement remplis de liquide. Les mesures réalisées ont montré que le point de charge
n’apparaissait pas simultanément dans toute la colonne et dépend de la position verticale
dans 'élément et dans la colonnne et aussi de la position du panier (interne ou externe).
En effet, nous avons observé que le point de charge apparait plus vite dans I’élément situé
en bas dans la colonne et dans les paniers externes.

L’aire interfaciale gaz-liquide a été évaluée sur les images binarisées de sections droites
d’empilage irrigué. Pour le Mellapak Plus 752Y, les valeurs d’aire interfaciale gaz-liquide
sont en accord avec les valeurs calculées a partir de corrélations proposées par Olujic et
al[21](1999), Brunazzi et al[8](1995) et ainsi que celle proposée par Tsai et al[37](2009). La
corrélation proposée par Behrens|[3] pour les empilages modulaires est la seule disponible
dans la littérature et fournit des valeurs d’aire interfaciale gaz-liquide plus faibles que
celles déterminées par la tomographie.

Le travail a permis d’'un peu mieux comprendre ’écoulement dans des empilages trés
complexes comme les empilages de Katapak, mais de nombreuses questions persistent. Il
serait utile de réaliser des mesures tomographiques sur des colonnes de plus grand dia-
métre, ce qui permettrait de se rapprocher des conditions de fonctionnement des colonnes
industrielles. Il serait aussi intéressant de développer un modéle pour déterminer ’aire
interfaciale gaz-liquide des empilages modulaires sur base des données tomographiques.
Il serait également intéressant d’observer ce que deviendraient les distributions des diffé-
rentes phases si le gaz et le liquide étaient injectés en co-courant au sommet de la colonne.
Cela permettrait d’étudier les caractéristiques des différents régimes hydrodynamiques,
ainsi que de mieux comprendre les transitions intervenant entre ces différents régimes.
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