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ERRATA-ADDENDA

I7.1 § 2.1.1. ligne 10

lire "Vj et V, sont respectivement le potentiel i 1'extérieur et 3

1'intérieur de la goutte'.

IT.4 § 2.1.2. ligne 7

2
-k : I 2
k Log (! ZX cos ¢ sin 6 + ;E-cos $)

lire V = %

I1.6 § 2.2. derniére ligne

ajouter "avec K =,4"€o€1

. 2
Ep—E] ( 1 )
egt2e] Text

Log
rint‘

I1.8 § 2.2.3. ligne 3

lire "uz au lieu de "vz

II1.8 § 2.2.3. ligne 6

2

. 4ra
lire 3T P2

II.10 ligne &

i = £27¢81
lire €e e1(1 + 3Wo €2+2€l)

II.13 § 2.3.3. avant derniére ligne
lire "{-V]R(ro, ds t x), x| +v (p, %)}

II.19 § 2.3.4.

lire n'i = n(i,x,t) + (- .2 Ki,

=0

©

Ii1.9

lire "Soit v(r) = K"y2"

jn(i,x,t)n(j,x,t)...



p. A II.1 ligne 12

lire '"volume Vg" au lieu de "rayon Vg"

p. A.IV.11

il manque deux figures
“1° exemple
X(1) X(2) - X(3) X(4) X(5) X(6)
b * 4 % 4 3 ! ¥ ! % —
D(1) D(2) D) D& D(5)
2° exemple
X(1) X(2) X(@3) - X(4) X(5) X(6)
' 4 w—t % —1 5 . - 2
D(1) A D(2) D(3) D(4) D(5)
figure 18
. V. B :
Il manque 1'échelle des abscisses 1Q00 ppmpoids — 8,5 cm

figure 19 et figure 20

lire "Concentration initiale de 1'émulsion 1900 ppm"

p. IV.2 et IV.3 § 4.1.

2 2 2 2 2 2
02 = mo}2 = 0y et mom Oz =013 ~ 0}

dans la 4° formule p. IV.2.
Ceci entraine :

2 - : N
62 = 351 ppm? et non 134 ppm

en haut de la page IV.3.
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LISTE DES PRINCIPAUX SYMBOLES UTILISES

rayon d'une goutte

concentration au temps t

concentration & une distance L de 1l'interface
distance entre deux gouttes

excentricité

champ appligué

champ régnant dans la phase continue

champ régnant dans une goutte

force de diélectrophorese :

force de pesanteur

force résistante

accélaration de la pesanteur

constante intervenant dans Fe

constante intervenant dans Fr

constante intervenant dans Fg

constante de vitesse d'agglomération

distance & 1'interface

moment dipolaire d’une goutte

nombre de gouttes de rayon r par unité de volume
nombre de gouttes de la classe i par unité de volume
polarisation

débit d'émulsion

rayon de 1l'électrode extérieure

rayon de 1'électrode intérieure

rayon maximum des gouttes de 1'émulsion
tension interfaciale

temps

vitesse d'une goutte

ux vitesse horizontale d'une goutte

u, vitesse verticale d'une goutte

vitesse du fluide & la distance x de 1l'axe



Vv potentiel du champ appliqué Eo

Vi potentiel de El

V2 potentiel de Ez

vy volume d'une goutte de la classe i

Ve vitesse d'écoulement du fluide

v(ir,x) vitesse de diélectrophoreése d'une goutte de rayon r
w0 teneur en eau (volume)

X distance & 1l'axe de la cellule

Lettrnes grecques

o polarisabilité

ola) fonction définissant la taille des' gouttes

AV différence de potentiel entre les électrodes

€ constante diélectrique relative

€1 constante diélectrique relative de la phase continue
€2 " " " de la phase dispersée
EO " , " absolue ’

Ui viscosité dynamique de la phase continue

Ha " " de la phase dispersée

(03] masse volumique de la phase continue

Do " " de la phase dispersée

o} conductivité

T temps de relaxation d'un diélectriqgue.



INTRODUCTION '

L'essentiel de ce travail est consacré & l'électrodécantation d’une
émulsion de faible concentration sous 1'effet d'un champ électrique non uniforme:
nous y étudions en particulier la diéleétrophorésg dant les effets sont connus

depuis longtemps, mais qui n’'a jamais vraiment été mise en application.

Dans le premier chapitre nous présentons les différents moyens d'action
d'un champ électrique sur une émulsion ainsi que les études qui en ont été

faites.

Le deuxieme chapitre est consacré plus spécialement & 1'étude théo-

rique de la diélectrophorése et & la description de modeéles.

Le montage expérimental et les méthodes permettant de caractériser

1'émulsion sont décrits dans le chapitre III.

Les résultats obtenus pour le traitement d'une émulsion d’'eau dans
un hydrocarbure sont exposés dans le IVéme chapitre et sont interprétés a 1l'aide

des modeéles précédemment proposés.

Enfin, pour des raisons d'allégement du texte nous avons préféré

placer en annexes les développements de calculs et les résultats intéressants,

~

mais moins directement liés a notre sujet.






1 - BIBLIOGRAPHIE

1.1 - Rappels théoriques et définitions

Considérons une émulsion constituée d'une phase continue de constante
diélectrique relative €; et d'une phase dispersée de constante €; supérieure 3
€1 et plagons la dans un champ électrique E. Les gouttelettes se polarisent et
acquierent un moment dipolaire J%. Suivant les conditions expérimentales, trois

types de phénoménes provoquant le cassage de 1’'émulsion peuvent alors se produire.

Des gouttelettes voisines s'attirent sous 1’effet de forces créées par
la polarisation induite par le champ : elles se rapprochent et coalescent. La tail-
le moyenne des gouttes augmente alors et une décantation accélérée de la phase

dispersée s'ensuit. C'est la coalescence dipolaire.

Les gouttes peuvent acquérir des charges électrostatiques nettes et se
mouvoir sous l’effet du champ : en outre des Charge§ créent des micro-distorsions
du champ qui contribuent elles aussi & faire bouger les gouttes. Ces mouvements
augmentent la probabilité de chocs entre gouttes et favorisent donc le grossisse-

ment de leur taille ; ce phénoméne est appelé "electrofining”.

Remargue : le terme "electrofining” est un néologisme construit par analogie
avec "electrostatic refining” et inventé par L.C. WATERMAN et la société PETRECO.

Il n'a pas d'équivalent en frangais.
Enfin £a diélectrophonise consiste & faire mouvoir les gouttes pola-
risées par l'application d'un champ non uniforme et & les rassembler en certains

points privilégiés, ot elles coalescent et décantent.

1.2 - Coalescence dipolaire

1.2.1 - Définition du temps de relaxation d'un diélectrique

Pour introduire la notion de temps de relaxation d'un diélectrique,

nous allons exposer un calcul effectué par H.A. POHL (1).

Calculons la densité de charge libre Pe a 1'intérieur d'un milieu
linéaire, isotrope et homogéne de constante diélectrique relative € et de

conductivite o.



Le vecteur déplacement électrique 5 et la densité de courant Jf créés

par les électrons libres s'écrivent respectivement

-*A
=g € E

o Oy

u]
=0 E
-F_

D'aprés la théorie de Maxwell.

ap
.. 0 f
SOltEE:pf+at =0

gTot/ee ot

Donc par intégration pf = pfo o o

pfo étant la densité de charge libre & 1l’instant zérg et-t = 808/0

la constante de temps de relaxation du diélectrique.
Cette constante de temps est donc une mesure de la vitesse d’apparition
ou de disparition d'une densité volumique de charges libres dans un milieu diélec-

trigue.

C'est 1'équivalent de la constante de temps d'un circuit électriqgue

comprenant une résistance et un condensateur.

1.2.8 - Mécanisme de la coalescence dipolaire et généralités

Si nous plagens dans un champ électrique uniforme une émulsion dont
la phase continue a un temps de relaxation faible c'est-&~dire, une conductivité
relativement forte -du pétrole brut par exemple- ies gouttes peuvent acquérir des
charges électrostatiques nettes par contact‘avec les électrodes, mais elles sont
dissipées avant que les gouttes n'aient pu se mouvoir sur une distance appréciable.

Donc, seuls les effets de polarisation sont & prendre en compte.




Les gouttes polarisées de 1'émulsion se placent suivant les lignes de
champ : les charges induites de signes opposés de deux gouttes deviennent adja-
centes. La force électrostatique gui existe alors entre ces gouttes les rappro-
che en les déformant faisant diminuer ainsi 1'épaisseur du film de phase conti-
nue qui les sépare. Quand cette épaisseur atteint une valeur critique le film
se rompt et la coalescence se produit. Au cours de cette coalescence il peut y

avoir formation d'une goutte plus petite appelée goutte fille.

+ + + +

|
X'
J
+ + + +
|

Schéma n® 1 (d'aprés L.C. WATERMAN)

Bans un champ électrigque une goutte acgquiert un dipole induit, donc deux gouttes
s'attirent mutuellement.

Les études de la coalescence d'une goutte & une interface (2} et de
la coalescence entre gouttes (3) ont montré gue la présence du champ é€lectrique
augmentait la vitesse de drainage du film ainsi que la valeur de 1'épaisseur
critigque par rapport aux valeurs prises par ces variables en 1l'abscence de
champ. De plus, 1'apparition d'une goutte fille est beaucoup plus rare en

présence d'un champ.

Différents modeles de déformation des gouttes au cours de leur rappro-
chement ont é€té proposés (4) : ils permettent d’'expliciter mathématiquement le

phénoméne de coalescence dipolaire.

D'autre part L.C. WATERMAN (5, B) a calculé une valeur approchée de

la force d'attraction existant entre deux gouttes de taille égale.

= 2 2.8 4
F kE“ a [d]
a rayon de la goutte

d distance entre deux gouttes




tion en phase dispersée wo donc

Pour une émulsion monodispersée -hypothése faite pour le calcul de

la force- le rapport a/d est proportionnel & la puissance 1/3 de la concentra-

F = kE? aZ[w0)4/3

F/KE2 a2

0.06

0.02

Schéma n® 2

y (d'aprés L.C. WATERMAN)

La force d’attraction entre
deux gouttes diminue fortement
quand la distance entre leur
centre s'accroit

d/a

Bien que cette expression ne constitue qu'une valeur approchée de la
force d'attraction -elle n'’est valable que si a << d- on peut en déduire les

caractéristiques de la coalescence dipolaire.

- La force, et donc la vitesse de coalescence, diminue fortement quand
la teneur en phase dispersée décroit ; en decd d’'une certaine teneur que L.C.
WATERMAN fixe & 1000 ppm le phénomene ne se produit pratiquement plus. Les appa-
reils industriels de dessalage des pétroles bruts travaillent en général aux

alentours de 7 % d’'eau comme phase dispersée (7).

- La force entre deux gouttes est proportionnelle au carré de 1l'inten-
sité du champ : la coalescence dipolaire se produit donc aussi bien en champ

continu qu'en champ alternatif. L.C. WATERMAN a montré (5) que 1l'efficacité de




la coalescence dipolaire est la méme pour les deux types de champ si la phase
continue de 1'émulsion a une conductivité supérieure & 10" % mho/cm. Cependant

si la conductivité est inférieure & cette valeur, les gouttes conservent des

charges électrostatigues, acgquises au contact des électrodes par exemple, suffi-

sament longtemps pour gu'il se produise de l'électrophorése en cas d'emploi d'un

champ continu. On remédie & ce phénoméne qui perturbe le bon fonctionnement de

la coalescence dipolaire en utilisant un champ alternatif et en protégeant les

électrodes -avec du teflon par exemple-.

1.2.3 - Etude théorique de la coalescence dipolaire

G.M. PANCHENKOV et col. ont étudié de fagon trés approfondie 1'aspect
théorique de la coalescence dipolaire (8). Fls ont calculé en particulier les
constantes de vitesse d'agglomération des gouttes en tenant compte de la diffu-
sion thermique, de la coalescence dipolaire et des chocs dus aux vitesses diffé-
rentes de décantation des gouttes suivant leur rayon. Puis connalssant la fonction
de répartition de tailles des gouttes de 1'émulsion, ils en ont déduit le temps
T au bout duquel le nombre de gouttes n'était plus qu’un deux centiéme du nom-
bre initial N_ '

T=kem 3y
0

Ils ont aussi montré que l'efficacité de la coalescence dipolaire
décroissait avec 1l’augmentation de la fréquence du champ alternatif si la phase
dispersée contenait un sel dissous : en effet, si la frégquence est trop élevée
les ions n'ont pas le temps de se redistribuer & l'intérieur des gouttes & cha-

que alternance du champ et la constante diélectrique des gouttes diminue.

D'autre part, ils estiment &8 3 % la teneur en phase dispersée en dega

de laquelle la coalescence dipeolaire n'’est plus efficace.

Enfin, en calculant les valeurs critiques du champ, ils trouvent les

valeurs optimales des parametres d'un é€lectrodéshydrateur.

1.2.4 - Notion de champ critique

RAYLEIGH en 1825 a montré qu'une goutte se cassait si elle portait une
trop forte charge électrostatique (15). Depuis lors divers auteurs dont G.M.
PANCHENKOV (8, 12, 13), L.C. WATERMAN (B), WILLIAM WOELFLIN (14) ont signalé
gu'une goutte d'un diélectrique liquide se brisait si on la plagait dans un

champ électrique d'intensité supérieure & une certaine valeur dite "critigue”.



Ce phénoméne est di aux forces, créées par le champ s'exergant sur
les extrémités opposées de la goutte polarisée gui provoguent son élongation.
Quand cette déformation devient trop grande, les forces de cohésion sont insuf-

fisantes pour assurer 1l'intégrité de la goutte et elle se casse.

G.M. PANCHENKOV et col. ont montré que la relation entre le champ

appliqué £ et 1l'excentricité e de la goutte était de la forme :

_ o
E = Ale,, €, e)/%['\.’l]

€ constante diélectrique de 1'émulsion fonction de la teneur en eau
de 1’émulsion
¢ tension interfaciale

a rayon de la goutte

Les hypothéses posées a 1l'occasion de ce éalcul sont les suivantes

- fréquence du champ appliqué tres inférieure & 1; T étant le temps
de relaxation de la phase continue. ‘ N

- fréquence du champ suffisament grande pour que l'on puisse négliger
les phénoménes dissipatifs d'énergie.

- déformation de la goutte initialement sphérique suivant un ellip-

soide de révolution.

Ils calculent alors 1l'énergie totale U de la goutte gqui est une fonc-
tion de 1'excentricité : comme la goutte constitue d'aprés les hypothéses un
systéme isolé, la position d'éguilibre est celle qui rend 1'énergie extrémale ;
la résolution de 1l'équation %% = 0 fournit alors la relation 1.1.

Puis les auteurs calculent alors 1l'’excentricité dite ”critgque” a
partir de laguelle 1'équilibre atteint par la goutte est instable (ggg <0).
En reportant la valeur de cette excentricité critique dans la relation 1.1
ils obtiennent enfin la valeur du champ critique : les calculs correspondants

sont donnés en annexe I.

81 le champ appligqué dépasse légeérement sa valeur critique, seules les
extrémités de la goutte se cassent st se dispersent en petites gouttelettes ;

s'il est trés supérieur la goutte explose.

Ce calcul a été effectué en négligeant 1l'influence des autres gouttes

sinon dans le calcul de la constante diélectrique de 1'émulsion €.



Cependant, pour des émulsions assez concentrées un autre phénoméne se produit
car il faut en réalité considérer le champ agissant sur la goutte et non le
champ moyen E. La différence entre ces deux champs croitlorsque les gouttes
sont de plus en plus rapprochées ; c'est-a-dire, pour une émulsion & granulo-
métrie constante lorsgue la concentration augmente ; si bien gue les gouttes
peuvent se casser pour des valeurs du champ moyen appliqué inférieures a la

valeur critique.

Les auteurs ont vérifié leur théorig pour des émulsions contenant de

18 3 % d’eau dans du brut.

1.2.5 = Appareils de coalescence dipolaire

1

Ce paragraphe a pour but de décrire les installations d'électrodécan-

tation par coalescence dipolaire existantes ou brevetées.

1.2.5.1 - Deseription sommaire

Le principe de ces électrodécanteurs est tres simple : il consiste a
créer un champ électrique aussi uniforme que possible et a faire séjourner
1'émulsion dans ce champ un temps suffisamment long pour obtenir la séparation
voulue des deux phases : un tel électrodécanteur peut étre schématisé& comme

sur la figure 1.

Cet appareil comprend trois zones

- la zone de traitement proprement dite est comprise entre les deux
€lectrodes : la coalescence dipolaire s'y produit sous 1l'effet d'un champ élec-
trigue haute tension en général alternatif,

- la zone de décantation située en dessous des €lectrodes est le
sigdge d'un champ électrique d'intensité plus falble créé par 1'électrode
inférieure et l'interface eau-huile. Ce champ permet de poursuivre la coales-
cence sans casser les grosses gouttes ; un recyclage est prévu pour permettre aux

gouttes qui n'ont pas décanté de repasser dans la zone de traitement,

-~ la zone située au dessus des électrodes est une zone de décantation.

1.2.5.2 - Description de quelques brevets

En plus du traitement électrique proprement dit les appareils indus-
triels comprennent en général des systémes annexes : un chauffage gui permet

le dégazage de 1'émulsion ainsi que la réduction de la viscosité pour faciliter



la décantation et un systéme de baffles qui, en créant de brusques changements
de direction du flux, favorisent une premiere décantation des grosses gouttes.
Ensuite vient le systéme d'électrode et une zone de décantation. L’'ensemble

est soit vertical soit horizontal ou encore oblique mais dans tous les cas le
niveau de 1l'interface eau-huile est soigneusement régulé. En fait ce qui est
breveté avant tout c'est le systéme de baffles qui assure une bonne répartition
de 1'émulsion dans la zone de traitement électrique. Les électrodes sont en
général perpendiculaires & la direction du flux et sont congues de manigre a

permettre le passage de 1'émulsipon & travers elles : plagues perforées, systéme

de grilles. (17, 18, 19, 20, 21J).

Les électrodes sont parfois mobiles et leur distance est régulée en
fonction de 1'intensité du courant électrique:afin d'éviter les risques de court

circuit (16).

Quand 1'émulsion passe dans le champ électr;que, des chaines de gouttes
conductrices ont tendance & se former entre les électrodes. L'intensité du cou-
rant croit et il y a des.risques de court circuit. Des générateurs haute tension
permettant de limiter 1'intensité du courant ont’été congus. WILLIAM L. SHIRLEY
(22) décrit un systéme fournissant une haute tension continue : guand la conduc-
tivité de 1'émulsion et donc 1l'intensité du courant, deviennent trop élevées, la
différence de potentiel entre les électrodes devient nulle ; puis des séries
d'impulsions sont fournies jusqu'a ce gque les chaines de gouttes se brisent et
gue la conductivité fedevienne normale ; alors la haute tension est rétablie.

Un autre brevet (23) décrit un appareillage permettant de créer des séries d'im-

~

pulsions a partir d’un générateur alternatif.
Les déshydrateurs industriels utilisent des champs de quelgues centai-
nes de volts par centimetre et ont des rendements d'extraction d'eau de l'ordre

de 90 % (5517,

1.3 - Electrocoalescence en champ continu : "electrofining”

Ce terme s'applique & la 4&paration parn un champ continu d'émulsions
faormées d'une phase dispersée polaire et d'une phase continue organique de fai-
ble conductivité (0 < 107 '2? mho/cm). Le temps de relaxation de la phase continue
est alors relativement élevé ; donc les charges électrostatiques nettes acquises
par les gouttes sont conservées suffisament longtemps pour permettre aux gouttes

de se déplacer d'une fagon appréciable sous 1'influence du champ électrigue.



Les mouvements des gouttes chargées augmentent la probabilité de choc avec les
non chargées et la coalescence devient plus rapide. Ce phénoméne se produit en
champ uniforme aussi bien gu'en champ non uniforme. Dans tous les cas les gout-
tes s'agglomérent aussi par coalescence dipolaire et si 1'on travaille en champ

non uniforme le phénoméne de diélectrophorése se produit en plus.

1.3.1 - Electrocoalescence en champ continu uniforme

S.E. Sadek et C.D. Hendricks ont étudié, dans une cellule & électrodes
paralléeles -champ continu uniforme-, la coalescence de gouttes d’eau en émulsion
avec un liquide de faible conductivité (24). Ils supposent que les gouttes se
chargent au contact des électrodes, puis qu'elles se déplacent sous 1l'action du
champ électrigue : le mouvement incessant des gouttes provoque des chocs gui
induisent leur coalescence.

La charge d'une goutte proportionnelle & 1'intensité du champ, est
calculée suivant la formule de CHO (25) : un Facteu; d'efficacité n est cepen-
dant introduit pour tenir compte du fait que les gouttes ne portent pas leur
charge de saturation. Ensuite ils calculent la vitesse de déplacement des gout-
tes en fonction de la charge qu'elles portent : cette vitesse est proportionnelle
au carré de l'intensité du champ. Ils en déduisent alors des constantes de vitesse
de collisions dépendant d'un facteur B lié & la répartition spatiale des gouttes

-

dans la cellule. Un modéle est alors élaboré qui permet, & 1'aide d'un ordina-
teur, de calculer la distribution de taille des gouttes & un instant donné en
fonction de la distribution initiale : il montre gue cette distribution se conser-
ve par homothétie (self preserving distribution). Malheureusement la vérification
expérimentale n'a guére été concluante vu la trop faible taille de 1'échantillon
étudié. D'autre part, les coefficients n et B se révélent trés inférieurs & leur
valeur maximale et des mouvements globaux de fluide induits par le champ -appelés
électroconvection- se produisent : cex phénoménes viennent encore altérer la
validité du modéle. Dans les expériences décrites par ces auteurs 1l'intensité du
champ était de 2 kV/cm et la teneur en eau de 5 %. En tout cas le phénoméne de

coalescence est rapide -de l'ordre de la seconde-.

1.3.2 = "Electrofining” en champ non uniforme

La technique précédente utilisant un champ é€lectrique uniforme ne peut
agir efficacement que si 1’'émulsion est assez concentrée, sinon les probabilités
de chocs entre gouttes restent faibles puisqu'il y en a peu gui se chargent par

contact avec les électrodes.
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C'est pour cette raison gque l'electrofining en champ non uniforme a été étudié ;
dans ce cas, en effet, les gouttes peuvent se charger suivant divers mécanismes
- diélectrophorése qui les améne au voisinage de 1'électrode & haut
gradient de champ ol elles se chargent par contact,
- charges résultant de chocs avec d'autres gouttes déjad chargées,

- et d'autres actions encore mal expliquées (2B).

Les différents mécanismes de coalescence et de décantation sont sghé—

matisés sur la figure 2.

Il n'existe pas d'études théorigues du phénoméne ; tout au plus, peut-
on trouver des articles sur le dépoussiérage électrostatigue (27) gui utilisent
des méthodes de calcul proches de celles qu'ii faudrait, nous semble-t-il, em-

ployer pour décrire l'electrofining en champ non uniforme.

Divers brevets font état d'appareils d'electrofining, le champ non
"uniforme y est créé soit par une série de barreaux de formes diverses, reliés

d un générateur haute tension continue et situés & 1l'intérieur de cellules re-
liées & la terre (239, 30), soit par un assemblage de plaques condulées mises &
terre et paralléles & une série de barreaux portés & un haut potentiel (31) ;
cet appareil est représenté sur la figure 3. La décantation des grosses gouttes
formées au cours des chocs s’opére alors pendant le passage dans le systéme
d'électrodes. En général 1'émulsion est traitée au préalable dans un électrodé-
canteur & coalescence dipolaire pour abaisser la teneur en phase dispersée a

un taux convenable (de 0,5 & 3 %). Le champ employé vaut de 1000 a 5000 V/cm

et le rendement d'extraction en phase dispersée peut dépasser 93 % pour un

temps de sé€jour de une & quatre minutes. Un autre brevet (32) décrit un appareil
formé d’une ou de quelques électrodes en forme de barresux placées dans des cel-
lules ; 1'émulsion est introduite & un débit assez élevé pour que la décantation
des gouttes ne se fasse pas & l'intérieur de la zone de traitement électrique
les risques de court-circuit étant ainsi limités, le champ électrique employé

est plus élevé (15 kV/cm) et le temps de traitement est de 1'ordre de la seconde.

1.4 - Diélectrophoreése

"Le mouvement de matiére électriguement neutre causé par des effets de
polarisation dans un champ électrigue non uniforme est appelé diélectrophorése”
H.A. POHL (44). On doit distinguer ce phénoméne du mouvement créé par 1l'effet

d'un champ électrique sur une charge appelé électrophorése.
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1.4.1 - Description du méecanisme de la diélectrophorése

Un corps sclide chargé placé dans un champ uniforme se meut suivant
les lignes de champ vers l'électrode de charge opposée. Un corps neutre par

contre est polarisée mais ne bouge pas.

Dans un champ non uniforme continu le corps chargé se déplace encore,
mais contrairement au cas précédent, le corps non chargé en fait de méme. Cela
est di au fait gue ce corps acquiert par polarisation une charge positive sur
le cBté le plus proche de 1'électrode négative et inversement sur 1l'autre co6té.
Comme le champ appliqué n'est pas uniforme il produit des forces d'intensité
inégale sur les deux cBtés. Le résultat est 1l’existence d'une force nette diri-
gée vers les régions de plus haut gradient de champ. H.A, POHL a montré (45)
que cette force était proportionnelle au gradient du carré de 1'intensité du
champ. Le sens du mouvement ne dépend done pas du sens du champ ; en particulier
la diélectrophorése se produit en champ alternatif ce qui est confirmé par cer-
tains autres auteurs (46, 47). On peut adssi observer des phénoménes de diélec-
trophoreése quand le champ appliqué est uniforme (2868) : en effet les particules
en se polarisant créent dans leur voisinage des distorsions du champ appliqué.
Chague particule est donc soumise & des forces dues aux inhomogénéités du champ
causées par les particules environnantes : ceci produit des rassemblements et
donc la coalescence ou l'agglomération des particules. Cependant ce phé&noméne
n'est autre que celui de la coalescence dipolaire. Nous n'appellerons désormais
diélectrophonese que Le phénomene qui se produit quand Le champ appliqué est
non unigorme.

H.A. POHL et col. ont d'abord étudié la diélectrophorése de particules
solides pour des suspensions dont la phase dispersée et la phase continue ont la
méme densité. Ils ont utilisé une cellule cylindrique en travaillant soit en dis-
continu (44, 48, 48) soit en continu (45). Dans le premier cas ils définissent
le rendement de diélectrophorése par la longueur mesurée sous microscope des
chaines de particules collées & 1l’électrode centrale et dans le deuxiéme cas par
le rapport des concentrations mesurées d’une ﬁart dans la partie centrale de la
cellule ét d’autre part & la périphérie. Ces auteurs ont étudié l'influence des
paramétres de la cellule et des conditions expérimentales sur le rendement de
diéléctrophorése et ils fournissent un certain nombre de courbes dont nous avons
tiré 1l'exemple suivant.
exemple : diélectrophorése en continu de particules de chlorure de polyvinyl
(e = 4,60, rayon moyen = 80 um, concentration : 6 %) en suspension dans un

milieu de constante diélectrique 2,26.
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- temps de traitement estimé d'aprés d’autres auteurs (51) 3 deux
minutes.

- Champ moyen appliqué 2000 V/cm. B0 Hz
Le rapport des concentrations vaut alors 72.

Ces auteurs ont écrit 1l'expression des forces s'exergant sur les par-
ticules mais ce sont R.H. KIRCHOFF et A. HAMDI qui ont élaboré un modéle donnant
le rendement (51). Ce modéle dont les hypothéses sont communes avec celles posées
pour un de nos propres modéles -premier modéle décrit au paragraphe 2.3.2- mais
en négligeant la décantation, a été vérifié grossiérement sur des données four-

nies par H.A. POHL.

Cet auteur a aussi étudié la séparation de deux classes de particules
de constantes diélectrigues différentes en suspension dans un milieu de constante
diélectrique et de densité plus faible : pour ce faire il utilise une cellule
telle gque la force électrique s'’exercant sur une particule soit constante, quelle
que soit sa position, et soit dirigée en sens inverse de la force de gravitation.
Cette cellule dite "isombtrice" est représentée sur la figure 4, les calculs
définissant la forme des électrodes sont donnés en annexe IIT : elle comprend
deux sorties, 1’une vers laquelle se dirigent naturellement les particules sous
1'effet de la pesanteur et l'autre qui n'est accessible gu'aux particules pour
lesquelles la force électrigue compense au moins la force de pesanteur. Si les
conditions expérimentales sont bien Choisieé, cette derniére sortie est seule-
ment empruntée par les particules qui ont la constante diélectrique la plus

élevée : on opeére ainsi une séparation des deux classes de particules.

La force électrique réelle s'excergant sur une particule mesurée lors
de ces expériences se révele d'intensité trés supérieure a celle prévue par la
théorie. D'aprés H.A. POHL, ce phénoméne serait du aux distorsions du champ
électrique créées par les particules si leur concentration est élevée : ces
déformations augmentent la non uniformité du champ et accroissent donc la force

€lectrique (50).

1.4.2 - Autres résultats

Les études ont montré que dans trois circonstances particuliéres le

rendement baissait.
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- Quand on augmente la différence de potentiel entre les électrodes,
le rendement croit d'abord puis & partir d'un certain seuil il retombe rapide-
ment & zéro. H.A. POHL a montré que ce seuil qu'il appelle voltage de redisper-
ALon (sluff off voltage) dépend des caractéristiques de la cellule de diélec-
trophorése et du type d'isolant placé sur les électrodes. En outre, il existe
une relation linéaire décroissante entre la taille des particules en suspension
et la valeur de ce potentiel - pour des particules de 100 um de diametre la
redispersion se produit quand le champ moyen atteint 7 kV/cm. Cet auteur attri-

bue le phénoméne & la capture par les particules de charges nettes au voisinage

de 1l'électrode centrale entrainant ainsi une répulsion des particules entre elles.

- Le rendement suit les mémes variations si on augmente le temps de
traitement. En effet si on applique un champ' électrigue, un courant circule
dans la cellule : il entraine une accumulation de charges de signhes opposés &
chaque extrémité de la particule (43). La force s'exergant sur le dipole induit
par ces charges est de sens opposé & la force de di@lectrophorése et son intensité
crolt avec le temps de traitement. Quand ces deux forces deviennent égales -au
bout d'un temps dit "de redispersion”- le sens du mouvement des particules s’in-
verse et le traitement devient inefficace. Ce témps de redispersion est propor-

tionnel au facteur de résistivité du systeme %1 ii - A1 et A; résistivités de
1-

la phase continue et des particules. Ce phénoméne n'apparait que si le champ

appliqué est continu.

- Des expériences menées sur des suspensions ou des émulsions dont les
deux phases ont la méme densité, ont montré que le rendement baissait quand la
concentration augmentait (49, 52). Les essais d'explication du phénoméne se

fondent sur l'accumulation de phase dispersée autour de 1'électrode centrale.
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IT - ETUDE THEORIQUE DE LA DIELECTROPHORESE

2.1 - Polarisation d'une goutte dans un champ électrigue

Nous allons d’abord calculer la polarisation d'une goutte sphérique
non chargée placée dans un champ électrique uniforme ; puis nous examinerons

les corrections & apporter si le champ est & symétrie cylindrigque ou si 1la

goutte se déforme comme le signalent certains auteurs.

2.1.1 - Goutte sphérique dans un champ uniforme (33)

Nous supposons gque la goutte, constituée d'un ligquide de constante
diélectrique relative €, se trouve plongée dans un milieu homogéne de cons-
tante €, ; l'ensemble est soumis & 1'influence d'un champ uniforme dérivant

d'un potentiel

V = - E_r cos 9
0 o
————
—
E
D -
€]
Schéma n® 3

Cherchons le potentiel créé par le systeme en tout point P. Montrons
3

que le systéme d’équation Vi = (1-A a4, VD
3
r

Va2 1 - A) VO

est solution du probleme - V; et Vy sont respectivement le potentiel & 1'exté-
rieur de la goutte

- Vy; et Vy satisfont & 1'éguation de Laplace AV = O

- Quand r tend vers 1'infini V; tend vers V0

- la premiére condition aux limites (V;) = (Vy] est satisfaite

r = a
- la deuxieme condition aux limites s'écrit

r = a

9 9V
€1 ——'-Vl a = €p [—-31"2

ar ‘r= r=a
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€2 - €3
€9 + 2€;

Soit A =
Le champ & l'intérieur de la goutte est donc uniforme : il s'écrit

(=]
E, = (1-A) EO - =81 £

€y, + 267 ©

Si les deux milieux étudiés sont & polarisation Lineaire, ce cue nous
supposerons, £a polarisation de la goutte vaut

€y - € >
2 1 E

B ( ) s = 3
=g (e, - € = 38 €] ————1n
2 1 2 [s] ! €9 + 284 a]

0]

Le moment dipolaire est par définition égal au volume de la goutte v

que multiplie la polarisation donc : ;

€y - €1 =2

- >
M=v P = 4ma’ e ¢
o '€, + 2¢; O

€2 - €,

Soit en appelant polarnisabilit? le facteur o = 3g; €
0 €5 + 28,

ce moment dipolaire s'écrit

2.1.2 - Goutte sphérique dans un champ 4 symétrie cylindrique

Supposons maintenant que le champ électrique initial gui agit sur la
goutte ne soit plus uniforme mais qu'il soit créé par deux électrodes cylindri-
ques et coaxiales de longueur ipnfinie. Le potentiel & la distance x de 1'axe est

VD = Kk Log x/b

k et b sont des constantes dépendant des électrodes et de la différence

de potentiel appliqué.

Calculons alors la polarisation de la goutte.
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< @lectrode 2lectrode -+
intérieure extérieure

coaxiales

Schéma n° 4

Soit une goutte non chargée placée dans un champ dont le potentiel est
défini par une équation en coordonnées sphériques V = f(r, 6, ¢) - 1’origine des

coordonnées est située au centre de la goutte et le potentiel y est nul.

Nous savons (33} que la solution de 1'équation de Laplace pour ce sys-
teme est

2

a a
V1 F(F, e, ¢) - A ;’f [;—; e, ¢J

Vo = (1 - A) £ (v, 6, ¢)

Vi et V; potentiels & 1'extérieur et & 1'intérieur de la goutte
- quand ¢ » ®, V; > VO

- (V1]r=a

(V2)lr=a
é.\_/.}_ = 62[_3._\./_2_

- la deuxiéme condition aux limites g;(
ar ‘r=a ar ‘r=a



s'écrit A

Ii-4

€ - €3

/]
ez + €1 [1 v = (#/(3F/3r)) _ ]

A partir de ces résultats nous allons montrer gue la polarisabilité

d'une goutte en champ cylindrique est pratiquement égale dans le cadre de nos

expériences & celle calculée au paragraphe précédent pour un champ uniforme.

sphérigues

1 (a + x)
a

’

Le potentiel correspondant au champ étudié s'écrit en coordonnées

V=+Ff(r, 8, ¢) = k Log (1 - 2 g-cos ¢ sin 8 + r2/x% cos? ¢)/b

1
2

Le facteur [BF/BI‘)r a vaut donc

_ ~xcos ¢ sin 6 + a cos® ¢

=8 .
x? - 2ax cos ¢ sin 6 + a? cos? ¢

(3f/3r)
r

Calculons alors les extrema du facteur g-(F/[BF/Br))r=a

Le maximum est atteint pour le point (a, - g“ 0) et vaut

a
Log (1 + ;]

E, 0) vaut 1-(a - x) Log (1 - gy
a X

Le minimum atteint au point (a, >

Dans nos expériences, a rayon de la goutte, ne dépasse jamais 50 um

et x ne peut &tre inférieur au rayon de 1'électrode intérieure 6 mm donc

2«
X

trouver des bornes du facteur % [F/BF/Br]r

€, = 80-

5,10 °

3

6.10°%

3

~ 10_2

Nous pouvons alors prendre des développements limités des extrema et

<Les 8
a

-2
Br)r=a

1 - 10 <1+ 10 2

Soit, vu les caractéristiques des produits utilisés -g; = 2,20

le fecteur A peut &tre estimé &

€5 - € e e N
A=—2""-1 ayec une erreur inférieure 2 0,1
€2 + 2€;

o\°®



' II=-5

Nous pouvons donc considérer, en ne faisant qu'une erreurn ingériewre
ao,1 %, que La polarnisabilité en champ cylindrique est La méme que La polarni-
5ab{lite en champ uniforme.

 2.1.3 - Polarisabilité d'une goutte dans le cas ou elle se déforme

Certains auteurs (B, 8) signalent qu'une goutte placée dans un champ
électrique uniforme se déforme suivant un ellipsoide de révolution. Montrons que,
dans notre cas, cette déformation, si elle se produit, est suffisamment faible
pour qu'on puisse négliger d'opérer une correction sur la polarisabilité calcu-
lée précédemment.

~

Le potentiel & 1'intérieur d’'un ellipsoide de révolution s'écrit (33)
€

Va2 = VO €1 + (€, - €,)B
b? 1+ 8 1.2
avec B = —— {-2e + Log * — - = g° gi e est petit (a grand
242 o3 1 - e 3 15

axe de l'ellipsoide, b petit axe, e excentricité).

Si on place un goutte sphérique dans un champ uniforme elle peut se
déformer et la relation qui lie l'intensité du champ appliqué E0 & 1l'excentri-

cité s'écrit (Annexe I}

T €1 + (e, - €1) (1/3 - 2/15 e?)
aci1€g €2 - €

si e << 1

T est la tension interfaciale de la goutte et du milieu dans lequel

elle est plongée.

Bans le cadre de nos expériences EO a une valeur maximale de 10°%° V/m :

on en déduit donc e < 0,06.

Le facteur B est donc compris dans 1'intervalle [1/3 - 4.10°%, %]
Le potentiel V peut donc &tre estimé a V_ . S avec une erreur
0 2€7 + €9

inférieure & 0,1 °/,,. On netrouve ainsi Le méme résultat que celul obtenu pour
une goutte sphérique.

Donc, dans fLe cadre de nos expérniences La polarisabilité d'une goutte

peut foujours 5'écrnine o = 3e; € £2 7 1 (grreur inférieure & 1,1 %/ 3.
2e€1 + €2 oo
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2.2 - Mouvement d’'une goutte dans la cellule de diélectrophorése

Bans nos cellules de diélectrophorése le champ est créé par deux
€lectrodes coaxiales cylindrigues entre lesquelles on établit une différence
de potentiel V : ce champ peut &tre assimilé & celui du & deux cylindres de
longueur infinie.

2 AV
8]

=¥

x Log FEXt/rint

Toyt Tayon électrode extérieure

r rayon électrode intérieure

int

>
“ r rayon vecteur unité
VA

Schéma n® 5

2.2.1 - Forces agissant sur la goutte

- La force électrique agissant sur une goutte de volume v et de moment

> -
dipolaire = a v E est

> 3 > B3Egyy 2
F = I av (E ,. =0 1
e . oi® 9x
i=1
> > ->
Eoi projection de EO sur 1l’axe de coordonnées 1

Soit F_ = 4 ad £ 2
oi o =7 @ vegrad E

Le sens de La force electrnique est donc indépendant du sens du champ ;
cette force est radiale et est dirigée vers les régions de plus haut gradient de

champ ; c’est-3-dire vers 1l'électrode centrale ; elle vaut

a3

F o= -K—nA2T
e 3
X
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- La force de pesanteur s'écrit

3

4
Fg = 5 ma (p2 - p1) g

- La force résistante qui s'cppose au mouvement d’une goutte animée de la vi-

tesse U s'exprime par la formule de Stockes - Rybgczinski - Hadamard (35) car le
nombre de Reynolds de la goutte est trés inférieur & 1.

E; = - K' a G ,
Uz * 21,

avec K = BTy W

Nos expériences ont montré gue les gouttes ne portaient pas de charges

électrostatiques nettes : il n’existe donc‘pas de forces correspondantes.

Fr . f -
Fe
1
>
u
Fg N
-~ a
X
€lectrode électrode
extérisure intérieure
Schéma n® 6
Mouvement relatif d’'une gputte
par rapport au fluide

2.2.2 - Mowvement horizontal d'une goutte

L'équation différentielle qui régit la vitesse horizontale u d’une
goutte s'écrit :
du a?

=+ Kau, = - K — AV2
dt x3

3 pas
3 P2
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Le terme 1ié & 1’accélération du mouvement de la goutte a une cons-

Ta . - . .
3K P, soit avec les valeurs numériques appropriees

-a = 50 um, p2 = 830 kg/m®, K' = 0,042- de l'ordre de 2.10 “s donc trés faible. La

tante de temps de 1’ordre de

vitesse horizontale de la goutte s’écrit donc

Cdx _ K a®Av?
Y“tae s TR e @Y

Cette vitesse est proportionnelle au carré du rayon de la goutte. Nous
donnons ci-dessous guelques valeurs de cette vitesse -avec rgyt = 0,02 m,

ript = 0,006 m, AV = 5000 V, x = 0,01 m-

rayon (um) vitesse u {cm/h)
1 0,017
10 1,74
50 43,68

2.2.3 - Mouvement vertical d'une goutte

Appelons UF(XJ la vitesse du fluide constituant la phase continue &
une distance x de 1'axe de la cellule de diélectrophorese. La vitesse verticale

v, d'une goutte obéit & 1'équation

du

43 2_43 _ _ K -
3"a P2 gy < 37a (p2 - p1) g - K'a [UF(XJ uz]
du

it dnrado, —Z - Ko = Apat - - K

Soit 3ﬂa D2 e K au_ = BWa (p2 p1) g K auf[x].
4ma’p, . .
La constante de temps est de 1'ordre de - donc tres petit. La
vitesse verticale d'une goutte s’écrit donc

_dz _ ma’ (p2 - p1) g

U, = 3% uf(x) 4/3 T (2.2)

2.2.4 - Trajectoire d'une goutte

En remplagant dt par sa valeur tirée de 1'équation 2.1 et en la repor-
tant dans 1l'expression de u, (équation 2.2) on obtient 1'éguation différentielle

régissant la trajectoire de la goutte
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dz _ _4_a® (pp - p1d g| - K'x
up(x) - g = (Kaz AV2) (2.3)

La vitesse relative de décantation par rapport au fluide est

4 az (02 - pl] g _ w2
3“ K = K"a

vial =

(p2 - p1l) g

n_i
en posant K 3ﬂ T

Nous donnons ci-dessous guelgues valeurs de cette vitesse

raycn (um) vitesse v(a) cm/h
1 0,045
10 ) 4,54
50 13,5 ~

Dans le cadre de nos expériences 1'émulsion passait en régime lami-

naire du bas en haut de 1la cellule.

La vitesse du fluide s'écrit donc (36)

r? x? + ext int Log x/r
ext ~
00 20 Log Toxt/Tint ext
x = e——
or r? - r?
ext int 2 2
(r? v 2, - ) (r -rc, )
ext
int Log Toxt/Tint ext int

En reportant cette expression dans (2.3) et en intégrant entre deux

bornes on trouve 1'éguation de la trajectoire d’une gaoutte.

2 u|2 612 P2 - F% N |2 412
2| - A (2 ’z:_ S|P ext Tint o x  oxEy L g xt

1 ext 4 1 8 1 LOg I“ext/rint 4 I‘ext 12 1 4 i
en posant A = - 2QK2 >
T - T

ext t
nka?Av? (r? . r: - T el ) (r? £ " r2 t)
ex int 0% Teyt/Tint ex in

_4ak'ma® (pp - pi1)
Ka2Av?
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REMARQUES IMPORTANTES

- Les calculs précédents ont &té effectués dans le cas d'une goutte
unique : si la goutte est plongée au sein d'une émulsion il faut, en toute
rigueur, remplacer la constante diélectrique de la phase continue par la cons-

tante diélectrique de 1'émulsion €5 (53]

€2 —- &, )

€ =¢€5 (1 + 3W_ S .

e

La teneur en eau w0 des émulsions que nous avons étudiées est tres

faible nous pouvons donc négliger cette correction.

- Si au lieu d'employer un champ continu on emploie un champ alterna-
tif 11 faut remplacer les constantes diélectriques par leurs valeurs complexes.
Cette correction n'a une répercussion sur les résultats que si la fréquence du
champ utilisé est grande. Nous ne l'avons pas effectidée car nous avons ssulement

utilisé un champ de fréguence 50 Hz.

- Calculons la force de diélectrophoreése que produit sur une goutte un

champ alternatif de faible gréquence.

- >
Soit E = EO sin wt 1l'expression de ce champ électrigue.

Tav grad E2

La force instantanée est Fe 5

= 1-& \Y rgd E? sin? wt
2 g 0

La force moyenne s'exercant sur la goutte vaut donc

E = i-a % gr;d E2 o7 sin® wt/T
e 2 0o ©
o= ad E?
g - 7 &V grad B
La force moyenne s'exergant sur une particule est égale a %—a \% grgd Eg

- EO amplitude du champ électrique.

Done un champ alternatif d'amplitude E o BT equivalent, en ce qul con-
cerne La fornce de diglectrophornise, a un champ continu d'intensiteé E, / 75
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Apreés avoir étudié le comportement d'une goutte unique dans la cellule
de diélectrophorése nous allens nous préoccuper du mouvement d'ensemble des gout-
tes d'une émulsion et construire ainsi des modeles donnant le rendement théorigue

d'extraction de la phase dispersée.

2.3 - Modeles de rendement théorique de la diélectrophorese

Le but de nos expériences est de casser les émulsions d'eau dans de
1'huile ; la séparation d’une goutte de la phase continue peut s'opérer de deux
fagons : soit par décantation sous l'effet de la pesanteur, soit par agglutina-
tion sur 1l'électrode centrale. Nous avons mis au point successivement trois mo-
déles qui diffeérent par les hypothéses émises sur 1'interaction des gouttes et

sur leur mouvement global.

2.3.1 - Hypothéses communes aux trois modéles

(g} - Le champ électrigue dans la cellule de diélectrophorése peut
8tre assimilé au champ créé par deux cylindres coaxiaux Anginis : cette hypo-
these est facilement vérifiée si la cellule de diélectrophorése est congue de

maniere a limiter au maximum les effets de bord.

(b) - La distribution des gouttes dans la phase continue est undigoxme

au niveau de 1'introduction du fluide dans la cellule.

(c) - Quand une goutte atteint L'élLectrode centrale elle y adhére :
cette condition est réalisée s'il n’y a pas acquisition de charge électroata-
tique par contact ce gui est vrai en particulier si le champ appliqué est

alternatif.
(d) - La diffusion des gouttes par agitation thermigue est négligea-
ble par rapport aux mouvements créés par les forces électrigues : cette hypo-

thése a été vérifiée (Annexe III).

2.3.2 - Modéle sans_interaction _des gouttes

Deux hypothéses supplémentaires sont introduites.

(e) - Le 4lux est Laminaire : cette condition est vérifiée si la lon-
gueur de la cellule de diélectrophorese est grande devant la largeur de 1'espace

interélectrodes et si le nombre de Reynolds est petit (débits relativement faibles)
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(f) - 1L n'y a pas coalescence de goutfes entre elles gue ce soit sous
1'effet de forces électriques (coalescence dipolaire) ou sous 1'effet de chocs
dus & des vitesses de décantation ou de diélectrophorése différentes : £e xende-

ment de L'apparell est donc indépendant de La fteneur en eau.

Les parametres du modele sont les dimensions de 1'appareil : diamétre
extérieur et intérieur, longueur. Les variables sont le débit d'émulsion et la
différence de potentigl entre les é&lectrodes ainsi gue la répartition granu}omé—
trique de 1'émulsicn. Le modéle calcule alors pour chague goutte de taille donnée
la distance limite au delad de laquelle elle n'a plus le temps d'atteindre 1'élec-
trode centrale : on en déduit le rendement pour les gouttes de cette taille et,
connaissant la fonction de répartition, le rendement global d’extraction en eau.

(cf Annexe IV]}.

Ce modele se révele insuffisant car nos expériences montrent une dépen-
dance entre le rendement et la teneur en eau. Aussi avons-nous élaboré deux autres
modéles tenant compte :

- soit seulement de la coalescence de gouttes créée par les chocs,

- soit de la coalescence dipolaire.

REMARQUE : En nous inspirant d’une étude faite sur 1'électrocoalescence en champ
uniforme (24) et sur le méme principe que ce modé&le nous en avons congu un autre

qui tient compte de 1'"electrofining” qui se produit en champ continu.

Nous supposons que les gouttes portent des charges proportionnelles au
champ électrique et au temps de séjour dans la cellule. I1 est alors possible de
réécrire les équations du mouvement d'une goutte et de batir un modéle donnant
le rendement d'extraction en eau. Il s’avere alors possible d'ajuster la valeur
du parametre de proportionnalité pour faire coincider les résultats théoriques et

expérimentaux.

Comme il n'y a pas vraiment de justification théorique de cette maniére
de procéder et puisgue les auteurs de 1'étude (24) n'ont pas réussi & vérifier

leurs calculs nous avont abandonné ce modéle.

Il est donc tout & fait probable que la correspondance entre résultats
expérimentaux et théorigues sera meilleure en champ alternatif qu’en champ conti-

nu puisque nous avons négligé l'electrofining.
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2.3.3 = Modéle tenant compte du choc des gouttes

(e') - Ce modéle prend en compte le ghossdissement de La taille des
gouttes du aux chocs mais néglige celui du & la coalescence dipolaire. On admet
que deux gouttes venant en contact -distance entre leurs centres inférisure ou

égale & la somme de leurs rayons- coalescent immédiatement.

(f') - Drautre part pour des raisons de facilité de calcul nous avons
admis que le passage du fluide dans 1'appareil se fait en 48gime piston -vitesse
uniforme dans tout 1'appareil. Cette hypotheése, d'apres les résultats gue nous
avons obtenus grace au modéle précédent, n'introduit gu'une erreur inférieure a

5 % sur le calcul des rendements supérieurs & 0,20.

Une goutte peut atteindre 1'électrode centrale de deux manigéres
- avoir une taille suffisante apres chocs,
- 8tre capturée par une goutte’'plus grosse qui atteint 1'électrode

centrale.

Cherchons la distance d(r ) telle qu'une goutte de iayon originel n,
située en decd de cette distance acquiére, apreés chocs, une taille suffisante

pour lui permettre d'atteindre 1'électrode centrale.

Appelons - n(r) le nombre de gouttes de rayon r par unité de volume
- R[ro, do’ t, %} le rayon au temps t d'une goutte de nayon
orniginel n, Située & l'instant zéro & la distance d_ de 1'axe, cette goutte

étant située & la distance x au temps t.

- v(r, x) la vitesse algébrique d'une goutte de rayon r

située & la distance x de 1l'axe (éguation 2.1].

Au temps t + dt cette goutte se trouve située a la distance

X' =x+v | (r,d,t, x), x| dt (2.4).
o’ "o

De plus, pendant le temps dt elle capture des gouttes de rayon plus
faible : sa taille augmente donc. Dans l'intervalle dt elle coalesce avec les
gouttes de rayon p < R comprises dans un volume de longueur

{- v | (r» d_» t, xJ, x| + v (p, x)}

_vip, x) *+ v(R,x) dt|
2x'm

et de section moyenne T IR(PD, do’ t, x)+ D|2 K

(cf. annexe IV).
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rayon p

électrode
intérieure 1 !
¢°T \goutte de rayon R
'/
l ,
F
Position au temps t : pointillés . ///
Position au temps t+dt : trait plein . Schéma n° 7

Donc & 1l'instant t + dt le rayon de la goutte étudiée sera défini par
1'éguation
R(r,d, t+dt, x') =R I(r, d, t, x]
0 0 o 0
J'I‘

+

nip) {- v|R(rO, d,. ts x), x| + vip, x)}dt

vip, x) + v (R, x)
x T|R(r_, d_, t, x) + p|® (1 - dt)p® dp (2.5)
o’ "o
2x' T

x' est défini par 1'équation (2.4).

Nous pouvons, gréace a8 1'équation (2.5}, calculer numériquement les fonc-

tions d{r) par une recherche dichotomique (cf. Annexe IV].

Pour résumer toutes les gouttes de rayon r, situées au temps zéro a une
distance inférieure a d[rO] sont séparées de 1'émulsion - toutes les gouttes si-
tuées & une distance d(rsup) - rsup étant le rayon maximum des gouttes de 1'émul-

sion - ne décantent pas.

Examinons maintenant le cas des gouttes de rayon ro situées & une dis-
tance comprise entre dir Jet d(rsup]. Elles sont séparées de 1'émulsion si elles
o}

sont capturées par des gouttes qui ont le temps d'atteindre 1'électrode centrale.
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Calculons la probabilité de cette capture.

Une goutte de rayon r, située & la distance x tel que d(ro) < x < d(rsup]
est capturée par une goutte de rayon p gui atteindra 1'électrode centrale sous
deux conditions

- dlp) > x

- présence au temps t = 0 d’'au moins une goutte de rayon p dans le volu-

me de longueur d(p) - x et de base moyenne :
2 _1___ d(p] _
T(r + p) 1+2ﬂ(x 1)

Exemple : Considérons une émulsion formée de trois classes de gouttes de rayon

'y, rp et rg = r {ry; < ry < ry4).

sup
)
1
X
* % % ¥
| d(ry) d(rs) di{r3) = d(rsupl
i
élgctrode intérieure éleqtrcde extérieure

Toutes les gouttes de rayon originel r; situées en decd de di(r;) attei-
gnent 1'électrode centrale. Aucune goutte située au deld de diri) n’a le temps

d'atteindre 1'électrode.

Une goutte de rayon r; située au temps t = 0 au point x n'atteindra
1'électrode gue si elle est capturée par une goutte de rayon rs ; méme si elle
est capturée par une goutte de rayon rz elle n'aura pas le temps d'atteindre

1'électrode car x > dirs).
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Appelons p(r, p, x) la probabilité de présence d'une goutte de rayon p
dans le tronc de cne défini précédemment. La probabilité qu'une goutte de rayon
r située 3 une distance x soit capturée est donc

plr, x) =1 -1 (1 - plr, p,, x))
i i

p; varie de Pye défini par d[po) = X, a rsup.
La probabilité gu'une goutte de rayon r soit capturée est

d(rsup) ,

- 2 _ 42
p (r) 2mxp(r, x).dx / w(d [rsupl d®(r))
d(r)

Nous avons calculé les probabilités élémentaires plr, Py x) en nous
réferant & un article sur le nombre aléatoire de gouttes dans un volume donné

(37). Elles obéissent & une lci binomiale dont le parametre est fonction de la

teneur en eau de 1'émulsion (cf. Annexe IV].

Le volume total d'eau enlevé de 1l'émulsion est donc proportionnel &

r
sup
2 o2 2 _ 42 3
nlp) |d®(p) - ri . + (d (rg,p) - @ (p)) plp)| pidp (2.8)
o .
Le volume total d'eau contenu dans 1'émulsion est proportionnel &
r
sup
2 _ o2 3
n(p) |rl . - vl .| p¥do (2.7)
0

Le rendement d'extraction en eau est égal au rapport des facteurs (2.8)

et (2.7},

Tous les calculs ont €té conduits sur ordinateur. En plus des données

du précédent modéle i1 faut introduire un nouveau paramétre : la teneur en eau.

La prise en compte de la coalescence de gouttes due aux vitesses diffé-
rentes de décantation n'a pas été exposée dans 1'étude précédente afin de "facili-

ter” la lecture : elle se fait par la méme méthode.

Les résultats du modéle montrent qu'il existe une refation Lindaire
entre Le rendement d'extraction en eau et La teneur en eau si elle est assez

faible (<0,5 %).
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Ce modeéle cependant ne suffit pas & expliguer le grossissement de la
taille des gouttes que nous avons observé:. Nous en avons donc élaboré un autre

qui tient compte de la coalescence dipolaire.

2.3.4 - Modéle tenant compte de la coalescence dipolaire

(e") - Dans ce cas £e grossissement de la taille des gouttes de 1'émul-
sion par coalescence dipolaire est étudié mais celui du aux chocs résultant des
vitesses de décantation ou de diélectrophordse différente est négligé. Nous ver-

rons au chapitre V gque ceci n'entraine qu'une erreur infime.

(f") - Nous supposons d'autre part un 18gime piston d'écoulement de

1’'émulsion dans la cellule. <
(g”) - Enfin pour tenir compte des distorsions du champ créées par les
gouttes nous supposons que La force Electrique 4'exergant sun une goutte dépend

de La tenewr en phase dispernsée w,

La force de diélectrophorése s'écrit donc :

™
]

> 2
av (1 + klwo) grad Ej

@
N

Appelons vi le volume d'une goutte de rayon T

La vitesse d’'agglomération par coalescence dipolaire des gouttes de
rayon Fi et rj a été calculée par G.M. PANCHENKOV et col. (8) ; elle est pro-
portionnelle &

2
)y@ ViV A
v,

J
+ VvV, s]
i j

- E1
Ki,j = k2

T est la température absolue.

La vitesse de formation des gouttes de rayon r. s'écrit donc
i
LK, , .n,n, ., (2.8)

n, est le nombre de gouttes de rayon ry par unité de volume.
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Les deux premiers groupes de la partie droite de 1'équatien (2.8)
expriment la vitesse de disparition des gouttes de rayon r; o le dernier repré-
sente la vitesse de formation de ces gouttes & partir des gouttes de rayons plus
faibles r, et ri-j' La combinaison de cette éguation et de celle exprimant 1la
vitesse de diélectrophorése permet alors d'écrire un modéle gqui calcule la répar-

tition granulométrique des gouttes de 1'émulsion & la sortie de 1'appareil et le

rendement en fonction de la répartition & 1l'entrée.

A 1'instant t = 0 les gouttes de la "tranche” d’'émulsion comprise entre
les plans de cote z=0 (au niveau de 1'introduction dans l'appareil) et z = dz sont

réparties uniformément (hypothése b) c'est-a-dire n, = constante ¥Yx.
Examinons 1'état de cette "tranche” d’émulsion & l'instant dt.

Elle se trouve comprise entre les cotes Ve dt et vf dt + dz en appelant

Ve la vitesse de passage de 1'émulsion dans'l'apparei% {hypothese f"). D’autre
part la répartition de la taille des gouttes aura variée conformément & 1'éqgua-
tion (2.8). Enfin les gouttes se seront rapprochées de 1'électrode centrale et
certaines 1'auront atteinte (équation 2.1 Corrigéé suivant 1'hypothése (g")):

donc les concentrations auront variées.
Explicitons ces divers phénoménes.

Appelons n(i, x, t) 1le nombre des gouttes de rayon r, par unité de
volume & 1l'instant t et & la distance x de l'axe,v[ri, x) la vitesse de diélec-
trophoreése d'une goutte de rayon rs située & une distance x,v'(ri, x] la dérivée

de v(ri, x) par rapport & x.

Il existe évidemment une relation entre la cote et le temps qui s'ex-
prime z = VF.t-
Considérons les gouttes de rayon r; comprises dans un anneau de rayons

x et x + dx et de hauteur dz. A 1'instant t il v en a n(i, x, t) 2w.x dx dz.

A L'instant £ + dt elles sont situées dans un anneau de hauteur dz, de
rayon intérieur x + v(ri, x)dt et de rayon extérieur

o] = x + dx + v[ri, X + dx)dt

ext
Soit si on se limite & un développement du 1° ordre

Pogr = X * dx + Iv[ri, x] + viiry, x) dx|dt
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Ces gouttes sont donc comprises dans un anneau de volume

2m(x + vir,, x)dt) (1 + v'ir,, x}dt)dx.dz.

En outre leur nombre a varié puisque il se produit de la coalescence
dipolaire. Le nombre de gouttes de rayon r; au temps t + dt dans 1'anneau consi-
déré est d’apreés (2.8)

dn{i, x, t))dt

ni = n(i, x, t) + ( re

Les concentrations des gouttes de rayon ry & des instants différents

sont donc reliées par les relations de récurrence.

X

n{i, x + vir,, x)dt, t + dt} = n!
T ox o+ viry, xldt) (1 + v'(ry, x)dt)

z(t + dt) = z{t) + Ve dt = VF.(t + dt)
[+ o]
avec n! = n{i, x, t) + |- T K, . n(i, x, t) - K, ., n?(i, x, t)
i ) i3 i,1i
J=0
g 1
= » -J F] = .-.J F] t
s -Z KJ,l_J n(j, x, tl.nli-j, x, t}
J=0
3 3
y/ r. r 2
3 Ti T 7
et K. ,=k2(ﬂ) L J g 78
i,] T 3 3 0
ri + 7,

Il semble difficile de poursuivre les calculs analytiquement aussi les

~

avons nous men@s a l'aide d'un ordinateur.

En partant des conditions initiales que 1'on connait on en déduit par
récurrence les concentrations de chaque taille de gouttes en tout lieu (itéra-
tion sur l'espace) et & tout instant(itération sur le temps). On en déduit la
répartition grenulométrique de 1'émulsion & la sortie de la cellule de diélec-
trophorese ainsi que le rendement. Les constantes k; et ks sont déterminées de
maniere 3 faire coincider des résultats donnés par le calcul avec ceux résultant

d'expériences.

Un ordinogramme du modele est donné en annexe IV.
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IT1 - MONTAGE EXPERIMENTAL ET CARACTERISTIQUES DE L'EMULSION

3.1 - L'appareillage et les produits

Le montage comprend la cellule de diélectrophorése, 1'appareillage

@lectrique et une partie destinée & la circulation, au stockage et & la mesure

du débit des fluides ainsi qu'a la fabrication de 1'émulsion (figure n°® 5].

3.1.1 - La cellule de diélectrophorése

3.1.1.1 - Nous avons vu au paragraphe 2.2.1 que la force élec-
trigue agissant sur une goutte était proportionnelle & grgd Eé. Les lignes de
champ de Eo et donc la valeur du gradient dépendent de la forme des €lectrodes
entre lesquelles on établit une différence de potentiel ; nous donnons en annexe
ITI gquelgues valeurs de gfgd Eé en fonction de cette forme. Pour des raisons de
simplicité de fabrication et d'utilisation de 1la ca}lule nous avons choisi d'uti-
liser un champ Eo créé par deux électrodes cylindriaues et coaxiales. Nous avons

congu deux cellules différentes : 1l'une en verre destinée a voir les phénoménes

guil s'y produisent et l'autre en acier inoxydabie.

Cellule de type I : {voir schéma fig. 6] Elle se compose d’'un corps en verre en

trois parties afin de faciliter les manipulations. Pour des raisons que nous
exposerons plus loin nous avons choisi d'opérer la décantation de 1'eau & contre
courant : la partie inférieure du corps comprend donc un orifice d’entrée de
1'émulsion et une sortie pour l'eau décantée. La partie supérieure comprend un
orifice destiné & la sortie du produit traité ainsi gue des trous servant & la
fixation des électrodes. Les deux électrodes coaxiales sont en acier inoxydable
elles sont fixées & la partie supérieure du corps au moyen de bouchons isolants.

Le raccordement électrique des électrodes se fait & 1’extérieur de la cellule.

I1 est évident que dans les parties inférieures et supérieures de la
cellule les lignes de champ diffeérent beaucoup de celles créées par deux cylin-
dres coaxiaux infinis mals cette disposition a l'avantage considérable de per-

mettre la vision des phénomenes.

Cellule de type II : (voir schéma fig. 7) Le corps de cette cellule est un tube

en acier inoxydable qui est utilisé aussi comme €lectrode extérieure ; il est
fermé@ & ses deux extrémités par des cylindres en polychliorure de Vynil : celuil
du bas permettant la sortie de 1'eau et celui du haut la fixation de 1'électrode

intérieure, en acier elle aussi.



II1-2

L'entrée de 1'émulsion et la sortie du produit traité se font respectivement

dans les quarts inférieur et supérieur du corps.

Les lignes de champ dans la zone de traitement de 1'émulsion sont

identigques & celles creéées par deux cylindres coaxiaux infinis.

3.1.1.2 - Limitation de l'intensité du courant électrique

- Le positionnement de 1'électrode centrale pose quelques problémés
il n'est pas possible d’'utiliser des entretolses entre les deux électrodes car
un film d'eau s'y forme provogquant un passage de courant de forte intensité en-
tre les électrodes. La difficulté a été résolue en guidant 1'électrode intérieure
a 1'aide du bouchon dans la deuxié&me cellule et en fixant dans la premiere la

partie supérieure de 1'électrode par deux guides réglables situés & 1'extérieur.

- Si les électrodes ne sont pas recouvertes d'une couche isolante, les
gouttes qui atteignent 1'électrode centrale se chargeht et rebondissent vers
l'autre électrode créant einsi un transfert de charges par conduction. Nous avons
pu observer ce fait dans une cellule semblable & celle décrite dans 1'annexe I
mais dont les électrodes n'étalent pas protégées. L'intensité du courant électri-
que qui traverse l'appareil est alors relativement élevée en particulier, si on
emploie un générateur fournissant une haute tension continue pour créer le champ

électrique. Actuellement, les électrodes sont protégées par un film plastigue, et

ce phénoméne est, sinon inexistant, du moins trés atténué.

Lorsque ces précautions sont prises, l'intensité du courant qui traver-
se la cellule est treés faible - densité moyenne de courant, y compris les courants

de fuite, inférieure a 60 nA/cm® dans le cas de la diélectrophorése d'une émulsion

d'eau dans du gas oil.

3.1.2 - L'appareillage électrique

Nous avons travaillé en champ alternatif aussi bien qu'en champ continu.
Le générateur haute tension continu est un appareil SAMES qui fournit une tension

aux bornes de 0 & 80 kV, 1l'intensité du courant restant toujours limitée & 200 pA.

L’ensemble alternatif est composé d'un auto transformateur primaire
220 V - secondaire 0-220 V et d’un transformateur haute tension primaire 0-220 V -
secondaire 0-15 kV. Des résistances ont été introduites sur le circuit afin de
limiter 1'intensité du courant en cas de court circuit dans la cellule de diélec-

trophoreése.
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L'intensité dans le circuit est.ainsi limitée & 750 uA. Nous avons tou-

Jjours utilisé le réseau de fréguence 50 Hz.

8.1.3 - L'émulsion

L'émulsion est fabriquée et entretenue 3 l'aide de deux pompes centrifu-
ges. Pour la fabriquer il suffit de faire circuler la phase continue puis d'y in-
jecter la phase dispersée dans un tube situé & 1'aspiration d'une des pompes. Les
gouttes qui se forment sont alors cassées en trés fines gouttelettes par le rotor
de la pompe. On doit ensuite continuer & recycler 1'émulsion sinon la teneur en
eau diminue : nous avons observé une diminution de 400 ppm en trois heures pour
80 1 d'émulsion de teneur initiale 1400 ppm circulant & un débit de 300 1/h obte-
nu en utilisant une seule pompe. Si on utilise deux pompes, par contre, la teneur

en eau reste constante mais la teille moyenne des gouttes a tendance & diminuer

légerement.

Le débit d'émulsion introduit dans la cellule de diélectrophorése est

ajusté en jouant sur le taux de recyclage : il est mesureé a 1'aide d’'un des trois
rotametres situés en paralleéles que 1l’on peut brancher sur le circuit gréce a des

vannes de réglage. Nous avons ainsi une gamme de mesures possible de 0,3 1/h &

25 1/h.

Nous n'avons pas jugé nécesseire de réguler le niveau d’émulsion dans
le bac.: Le débit d’émulsion traité est en effet faible vis & vis de la contenan-
ce du bac ; le niveau ne balsse donc gue tres lentement. Comme la charge reste

& peu preés constante un ajustement du débit toutes les heures suffit.
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Les prises d'échantillon se font avec des seringues & travers des bou-
chons en caoutchouc placés en divers endroits sur les tuvauteries. Les risques

d'hvdratation de 1'émulsion au contact de 1'air humide sont ainsi évités.

3.1.4 - Produits utilisés et température

Le produit choisi pour phase continue de 1'émulsion, doit obéir & cer-
tains criteres

- forte résistivité pour permettre d'appliquer des champs électriques
élevés sans qu'il y ait apparition de courant trop intense,

- point éclair situé & une température suffisante afin de limiter au
maximum les risques d’'incendie qui pourrait se produire en cas de surchauffe

locale due & un court circuit au sein de la cellule.

e

Notre choix s'est porté sur du gas oil pour moteur diesel - constante
diélectrique relative €, = 2,20, viscosité dynamique y; = 3,37 cp, masse volumi-
que p; = 830,6 kg/m3 a4 21°C. Ce produit contient de 60 & 100 ppm d’'eau dissoute

a température ambiante.

REMARQUE : le choix du gas oil présente un autre aspect avantageux il constitue

en gquelque sorte un "point moyen” représentatif des produits pétroliers.

La résistivité du gas oil est &levée (> 10'%2Qm) donc la constante de
temps de relaxation de ce diélectrique est de l'ordre de la seconde : au phéno-
mene de diélectrophorese viendra donc s'ajouter 1'"electrofining” quand nous uti-

liserons un champ continu.
La phase dispersée est constituée d'eau distillée.
L'émulsion formée par ces deux corps est non stabilisée.

La température optimale de traitement de 1'émulsion est celle qul per-
met la plus grande vitesse de décantation de la phase dispersée : or cette vites-
se est proportionnelle & —QEE;—EL.

' 1

de maniere & rendre ce rapport maximum.

La température optimale doit donc étre choisie

Dans notre cas cependant, la différence des masses volumiques de la
phase dispersée et de la phase continue est grande et le gas oil est peu vis-
queux & température ambiante : nous 1'avons donc choisi comme température de

travail pour des raisons de simplicité expérimentale.
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La pigce dans laquelle nous travaillons est située en sous-sol si bien

que la température y est & peu prés constante -écart maximal é&té hiver 3°C- .

L'émulsion qui circule dans les pompes se réchauffe : il faut considé-
rer une élévation de température de 3°C aprés huit heures de recyclage dans les

conditions opératoires courantes (60 litres d'émulsion].

Pour nos calculs nous avons considéré les valeurs des parametres des

/

produits utilisés a la température moyenne 21°C.

3.1.5 - Réentrainement de gouttes d'eau

Les gouttes d'eau viennent s’agglemérer sur 1'électrode centrale : le
film d'eau ainsi constitué glisse sur 1'électrode et décante a la base de la cel-
lule de diélectrophorese. Cependant si des micro-turbulences se forment au sein
de 1'émulsion une partie de cette eau peut 8tre réentrainée et ressortir de 1'appa-

reil sous forme de grosses gouttes.

Ces turbulences peuvent &tre d'origine soit hydraulique, liées au débit
de fluide circulant dans la cellule, soit électriques, fonctions du champ appligué:

elles se traduisent par une baisse du rendement.

Pour éviter au maximum ce réentrainement il semble naturel de placer la
sortie du produit traité dans la partie de la cellule gui contient le moins d'eau
c’'est-a-dire la partie supérieure. Nous avons effectivement constaté que le pour-

centage d'eau réentrainée est moindre si la décantation s'opére & contre courant

c'est ce qui explique que £'admission d'émulsion se gait a La base de La cellule.

3.2 - Détermination des caractéristiques de 1’'émulsion

Nous décrivons ci-dessous les méthodes gque nous avons employées pour
le dosage de la teneur en eau émulsionnée avec du gas oil et pour la détermina-

tion de la répartition granulométrique des gouttes.

3.2.1 = Dosage de la teneur en eau non dissoute d'une émulsion

Les forces engendrées par l’agitation thermigue sur des molécules d'eau
sont trés supérieures aux forces créées par un champ électrique (cf. Annexe III)
il est donc impossible d’extraire, par diélectrophorése, 1'sau dissoute dans le

gas oll.
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Seules les gouttelettes d’eau sont affectées par ce phénoméne et 1l'efficacité

du traitement peut s'exprimer par un rendement ainsi défini.

_ concentration en eau non dissoute apres traitement
concentration en eau non dissoute avant traitement

rendement = 1

Des méthodes de dosage soit chimiques & 1l'aide du réactif de Karl
Fischer, soit physigues par mesure de la constante diélectrique en présence
(38) ou non d'un tiers solvant sont citées dans la littérature. Nous avons
préféré mettre au point une méthode de mesure, par absorption infrarouge, qui

se révele & la fois simple de mise en oeuvre et précise.

3.2.1.1 - Principe de la méthode

Nous utilisons un spectrophotométre d'absorption infrarouge & double
faisceau. La cuve de mesure contient l'émulﬁion et de la méthylethylcétone sol-
vant nécessaire pour obtenir une homogénéisation des deux phases liqguides. La
cuve de référence contient du gas ol satuné en eau et de la méthyléthylcétone.
Le spectrophotom@tre fournit alors la différence d'absorption entre les deux
cuves, due seulement & £'eau non dissoute de 1'émulsion. La valeur de 1'absorp-

1

tion est repérée a 3550 cm ! nombre d’'onde caractéristique de la liaison 0O-H de

~

1'eau. I1 suffit alors de se reporter a une courbe d'étalonnage pour connaitre

la teneur en eau non dissoute de 1’émulsion.

3.2.1.2.1 = Tracé de la courbe d'étalonnage

Les étalons sont préparés en mettant des quantités connues d'eau dis-
tillée dans un mé€lange constitué de deux tiers en poids de gas oil saturé en eau
et d'un tiers de méthyléthylcétone (M.E.C.). Les étalons de concentration la plus

élevée sont obtenus en ajoutant 1'eau & 1'aide d'une micro burette & piston plon-

geur ; les autres sont fabriqués par dilution des premiers.

Nous mesurons alors 1'absorption de ces étalons en prenant comme réfé-
rence le mélange 2/3 gas oil, 1/3 M.E.C. ce gui permet de tracer la courbe d’'éta-
lonnage.

!

Cette courbe qui est pratiquement une droite a &té estimée par la mé-
thode des moindres carrés (cf. Annexe V). Nous constatons donc que le logarithme

de l'absorption obéit & la loi de Beer-Lambert, résultat tout 3 fait normal puis-

gue la concentration en eau est trés faible.
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La courbe d’'étalonnage a été établie dans l'intervalle 0-2000 PPMogids
et a été vérifiée jusqu'd 4000 ppm. Le spectrophotométre utilisé est un appareil

PERKIN ELMER. Les cuves d'une épaisseur de 2 mm sont en infrasil.

3.2.1.2.2 - Limites de la méthode

Sensipilité : D'apres la loi de Beer Lambert le logarithme de 1'absorp-
tion est proportionnel & 1'épaisseur de la cuve de mesure : il suffirait donc
théoriquement d'accroitre cette épaisseur pour mesurer des teneurs en eau/trés
faibles. Mais si 1la cuve est trop épaisse le "bruit” du & 1'électronique du spec-
trophotometre devient supérieur au signal et plus aucune mesure n’est possible.
Pour mesurer la teneur en eau de 1'émulsion on ne peut pas employer une cuve
d’épalsseur supérieure a 2 mm et la sensibilité est alors de 5 ppm poids d’eau.

A paftir de cette teneur et jusqu'a 40 ppm il est possible de faire une estima-

tion ; au dela la teneur en eau peut étre mesurée.

Précision : Nous donnons ci-dessous un tableau définissant les préci-

sions atteintes.

teneur en eau précision relative
ppm poids moyenne
0 - 40 —

40 - 200 5%

200 - 1000 2 %

> 1000 1%

~

Reproductibilité : Cette mesure est reproductible & condition de régler

~

1’appareil a 1'aide d’une ligne de base qui doit rester fixe dans le temps.

3.2.1.2.3 = Méthode pratique de dosage

Le prélévement d’émulsion & doser se fait dans une seringue de poids
connu. Par pesée on en déduit le poids M d'émulsion et on rajoute un poids M’
de méthyléthylcétone aussi proche que possible de M/2. L'emploi de la seringue
permet d'éviter 1'hydratation de la M.E.C. Le dosage est ensuite fait, la cellu-
le de référence contenant un mélange de 2/3 poids de gas oil saturé en eau et un

tiers en poids de M.E.C. On 1lit alors 1l'absorption (log %Ealu'
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Deux corrections sont alors apportées & ce résultat.

- Une due aux concentrations différentes de gas cil et de M.E.C. dans
les deux cellules. Ce fait pourrait entrainer des interférences entre 1l'absorp-
tion résultant de la liaison O-H de 1'eau et celle de la cétone. Des expériences
faites avec avec des échantillons de diverses teneurs en M.E.C. ont montré gue
dans une limite raisonnable -M' = M/2 (1 . 0,1)- 1la hauteur du pic d'absorption
n'était pas influencée par ces différences de concentration. Cette correction n’'a

donc pas lieu d'étre.

- Une correction due & la dilution de 1'eau créée par une plus ou moins

grande concentration en M.E.C., qui s'écrit

- o gas-oil M' p gas oil
(1og Io/I)réel (1og Io/I)lu (1 + STEC " T y(/1 * OMEC . 0,5)

P gas o0il masse volumique du fuel

p MEC masse volumique de la méthyléthylcétone

Une fois cette correction apportée on peut connaifre le pourcentage en

eau par comparaison avec la courbe d’'étalonnage.

3.2.2 - Répartition granulométrique de l'émulsion

Pour la mesure de la taille des gouttes, la littérature cite diverses
méthodes : microphotographie avec ou sans encapsulation préalable des gouttes
{39), diffraction de la lumiére, différence de vitesse des ondes acoustigues
suivant les milieux gu'elles traversent (40), observation de la hauteur d'une
interface au cours d'une décantation (41). Cette derniére méthode est inemploya-

ble dans notre cas vu la faible tensur en eau de 1'émulsion.

Les essais de mesure de tailles sous microscope ne se sont guére révé-
1és concluants car la distance frontale de l'appareil employé était trop petite,
aussi ne parvenions-nous & voir que les gouttes collées sur le support d'échan-
tillon. Nous avons donc mis au point une méthode fondée sur la mesure des concen-

trations en phase dispersée lors d'une décantation.

Appelons a(a) la fonction telle que ol(alda scit la proportion d’'eau
constituée par des gouttes de rayon compris entre a + da. La relation entre

cette fonction et la fonction de densité de probabilité de tailles de gouttes est
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ala) = aaf[a}//f r’f(r)dr.
)

A partir de mesures de concentration effectuées lors de la décantation

de l'émulsion nous allons estimer cette fonction.

3.2.2.1 - Relation entre o(a) et la concentration

.~ -~ ] - P ) ! .
Premiere méthode : Laissons décanter une émulsion d’eau dans du gas-oil

~

et mesurons a divers instants t la teneur en eau c(t} & une distance L de la sur-

face libre.
Posons les hypothéses suivantes

- Pour une goutte de taille donnée la vitesse de décantation est cons-
tante, c'est-a-dire la période d'accélération peut 8tre négligée. Cette simpli-
fication n'entraine qu'une erreur infime si les goﬁttes sont petites ce qui est

notre cas.

- Il n'y a pas coalescence de gouttes entre elles.
Alors les gouttes de 1l'émulsion décantent & une vitesse qui peut s'ex-
primer suivant la formule de Stockes-Rybeczinsky-Hadamard & condition que la te-

neur en eau de 1'émulsion soit relativement faible (34).

3(yy + Yo2) 2

2g
( = —— -
vir) 91, CL P1) 3ug + 24y

Soit v{r) = K"r .

A l'instant t toutes les gouttes dont la vitesse de chute est supérieure

a L/t sont situées en dessous de la prise d'échantillon. C'est dire qu'a 1'ins-
tant t on mesure la teneur en eau de l'émulsion constituée par des gouttes de

vitesse inférieure & L/t donc de rayon inférieur &

1
a = (L/K"t)’é (3.1)



II1-10

 §
o |
——-

Schéma n°® 9

i1

La teneur en eau mesurée & 1'instant t vaut donc
a

clt) = clo) { alrldr (3.2) -
o

Soit en dérivant cette équation par rapport a t

ala) da _ dec(t)

Il
dt c(o) dt

Et en reportant g%-par sa valeur tirée de 1'équation (3.1)

3
2 K" . % dc(t)
ata) = - g /R0 0 e (3.3)

Donc la connaissance de la fonction C(t) représentant la teneur en eau

de 1'émulsion & tout instant & une distance donnée L de la surface libre permet

de déterminer la fonction de répartition de gouttes ola) cherchée.

Deuxiéme méthode : Au lieu de mesurer la teneur en eau a tout instant

on peut la mesurer 4 un {nstant donné t a dif4érentes distances L de la surface

Spgit C(L) ces teneurs mesurées,

D'aprés 1'équation (3.2)
a
Cc(L) = c(o) alrldr
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D'ol aprés dérivation par rapport a L

da 1 dell)
ala) 97 = €7 a4

Et en remplacgant %% par sa valeur tirée de 1'équation (3.1)

_ 2 e do(l)
alal = E[—D—]— K"tL ar (3.4)

3.2.2.2 - Expériences et résultats

Le probléme qui se pose dans la réalisation de la décantation, par
application de la premiére méthode, consiste & opérer les prélevements d'émul-
sion sans pour autant perturber le régime hydraulique pour les prélévements

suivants.

La difficulté est tournée en opérant la décantation dans plusieurs
bacs identiques remplis avec la méme émulsion. Le temps de remplissage des bacs
-de l'ordre de la minute- est petit vis & vis du temps de décantation -de 1l'or-
dre de la dizaine d'heures- : nous pouvons donc considérer qu'ils ont été rem-

plis au méme instant.

Nous pouvons alors supposer que les phénoménes de décantation sont
identiques dans tous les bacs et il suffit de faire un 4eul prélévement dans

chaque bac & des instants différents pour pouvoir tracer la courbe c(t) aprés

dosage de la teneur en eau.

L'application de la deuxiéme méthode est plus aisée : il suffit d’opé-

rer des prélévements & différentes hauteurs dans un 4eud bac.

Le lissage de l'ensemble des points obtenus constitue une courbe dont
on peut calculer la dérivée. On en déduit enfin la courbe de répartition granu-
lométrique en volume a(a) par application soit de 1'équation (3.3), spit de

(3.4) suivant la méthode emplovée.

Les bacs de décantation sont en chlorure de polyvinyl ; 1l'emploi de ce
matériau qui posséde des propriétés antimouillantes permet d'éviter le dépdt de
gouttes sur les parols des bacs qui sont des cylindres de 50 cm de hauteur et de

5 cm de diamétre.
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Les seringues utilisées pour opérer les prélevements servent aussi
pour le dosage de l'eau : ce procédé permet de réduire au maximum les erreurs

dues aux manipulations.

Résultats : Les deux méthodes donnent des résultats comparables.
L'expérience nous a montré qu'il fallait faire les prélévements & une certaine
distance de la surface libre afin d'obtenir une meilleure précision -au minimum

5 cm-.

Les courbes de répartition granulométrique dépendent
- essentiellement de la puissance transmise par unité de volume de
phase continue,

- plus faiblement de la teneur en eau.

Nous présentons ci-dessous quelques valeurs du rayon médian de 1'émul-
sion -définition : le rayon médian est tel que 50 % de l'eau de 1l'émulsion est
constituée de gouttes de rayon inférieur au rayon médian- en fonction de ces

deux parametres.

temps d’émulsionnage concentration eau rayon médian
(h} [ppmpoids] (um)
0,75 1800 5,5
3 800 2,5
5 1800 1,78

lL.a courbe présente un seul pic si on fabrique 1'émulsion & partir des
deux phases ; elle en présente deux en général si on enrichit en eau une émul-

sion déja existante.

Des exemples de courbes de décantation et de répartition granulométri-

que sont représentés sur les figures 8-9-10-11.



IV - RESULTATS ET VERIFICATION EXPERIMENTAUX

4.1 - Essai hydrauligue de la cellule et dispersion des résultats

Si nous mesurions la teneur en eau de 1'émulsion en continu la préci-
sion des résultats serait entachée seulement de 1'erreur due & la méthode de
dosage de 1l'eau. Comme ce n'est pas le cas, d'autresvfacteurs viennent altérer
la précision : & 1'entrée de la cellule les erreurs dues & 1'inhomogénéité
éventuelle de 1'émulsion auxguelles viennent s'ajouter & la sortie les erreurs
dues aux variations instantanées de la teneur en eau causée par les petites

turbulences gqui se produisent au sein de l'appareil de diélectrophorése.

En faisant circuler 1'émulsion dans la cellule en £'absence de champ
electrique, nous avons essayé de trouver la part relative due & chacun des trois
facteurs.

(1) dosage de 1'eau.

{2) inhomogénéité éventuelle de 1'émulsion & 1'entrés.

(3) inhomogénéités dues aux fturbulences hydrauliques dans la précision

des résultats.

Pour cela, introduisons dans la cellule, une émulsion de concentrations
variées. Opérons m prélévements numérotés de 1 = 1 @ m & un instant j & 1l'entrée
de la cellule et mesurons en la teneur en eau Xij' Faisons de méme & la sortie
nous obtenons des teneurs en eau yij' Répétons la méme opération & n instants

différents.

La variance des mesures de la teneur en eau 3 1l'entrée est due seule-
ment aux facteurs (1) et (2) : elle vaut (54).
_ 2
Tz (xi. x_j)

.. J i variant de 1 @ m
o} 2 = Sh
’ nim - 1) j variant de 1 a n
L X,
. 13
s s i
en appelant x 3 la moyenne par rapport & i x i i

Calculons la droite de régression des moyennes x 3 par rapport au

temps soit x = at + b son équation.

La variance due. &8 cette régression vaut




Posons 1'hypothése suivante : il ne se produit pas de décantation
dans la cellule. Dans ce cas toute 1l'eau qui rentre dans la cellule en ressort

et donc s'il n’y avait pas de perturbations introduites par les turbulences
yij

m

a8 celle des moyennes x , mais décalée du temps de séjour T de 1l'émulsion dans

hydrauligues, la droite de régression des moyennes y j = serait identique

1l'appareil, Son équation serait donc y = al(t - T) + b. Soit 0; la variance des

~

moyennes y j par rapport a cette droite

Z _ _ 2

_ (a[tj T) + b y.j)

2 _ J

y n-2 '

L'excédent de o? sur Oi représente la part d'erreur due au troisiéme
facteur, commise sur les moyennes y 5 La variance due aux turbulences hydrau-
liques vaut donc

o3 = m(o? - o?)
y X

Connaissant 1l'erreur commise sur le dosage de 1'eau, nous pouvons
estimer la variance ¢ due & ce facteur (erreur absolue ® 1,65 écart type au
seuil de confiance 80 %} et donc en déduire la variance due & 1l'inhomogénéité

de 1'émulsion o%

2

_ o2 2
0z = 01,2 - Oy

Pour réaliser cette expérience, nous avons effectué a peu prés toutes
les heures, deux prélévements & l'entrée et deux & la sortie en un temps suffi-
samment court par rapport au temps de sé&jour pour qu'on puisse considérer qu'ils

ont été faits simultanément. Les teneurs en eau correspondant & ces expériences

sont représentées sur la figure 12.

Nous avons aussi vérifié & cette occasion qu'4il n'y a pas de décanta-
tion des gouttes dans La cellule de diElectrophorise en L'absence de champ élLec-

trique.

Soit apres calculs :

2 2
01,2 = 217 ppm

2 2
Ox 220 ppm

c; 1065 ppm?



L'erreur absoclue moyenne commise sur le dosage de l'eau au voisinage

de 1000 ppm, c'est-a-dire dans les conditions ol s'est déroulée 1'expérience

2 15 2 . e
= (?ng) . Les variances dues &

~

est 15 ppm. Elle correspond & une variance 0]

chaque facteur d'incertitude sont donc

012 = 83 ppm2
022 = 134 ppm2
02% = 1690 ppm?

De ces résultats nous pouvons tirer les conclusions suivantes.

La variance 0, est faible donc 1'erreur due aux inhomogénéités de
1'émulsion est faible elle aussi. L'@mulsion préparée pour La diélectrophorise
est done tr2s homogéne. En outre, la plus grande part d'erreur commise sur la
mesure des concentrations en eau & la sortie de 1'appareil provient des turbu-
lences hydrauliques qui se produisent au sein de la cellule -en effet 0,2 est

trés supérieur a 012 + 022— .

Enfin nous pouvons estimer les erreurs commises sur la mesure de la

teneur en eau (erreur absolue = 1,65 écart typel.

- & 1'entrée, erreur absolue 25 ppm
solt pour un taux de 1000 ppm erreur relative 2,5 %
- a la sortie, erreur absolue 65 ppm

correspondant & une erreur relative de 6,5 %.

Pour définir 1'incertitude totale commise sur la mesure d'un rendement
de diélectrophorése en présence d'un champ électrigque il faut en plus introduire
1'erreur due aux turbulences électriques mais nous n'avons aucun moyen de 1l'esti-

mer.
Cependant, d'aprés la dispersion des résultats expérimentaux, nous
pouvons estimern a 17 % £'ernreurn helative commise swi La mesure d'un rendement

de dielectrophondse.

4.2 - Résultats expérimentaux

REMARQUE IMPORTANTE : nous définissons la valeur d'un champ alternatif par la

différence de potentiel existant entre les électrodes, équivalente & la diffé-

rence de potentiel continue qui créerait les mémes effets de diélectrophorése.
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exemple : une différence de potentiel alternative de 5 kV a, d’aprés nos conven-

tions, une amplitude de 5 V2 kV.

4,.2.1 - Résultats sur la cellule de type I

L'utilisation de cette cellule, congue pour permettre de voir les
phénomenes qui se produisent au cours du traitement, a montré qu’il est possible
de réduire de fagon considérable le taux de phase dispersée d'une émulsion de

faible concentration, rendement de 80 % pour une concentration de 700 ppm d’eau

par utilisation d'un champ continu moyen de 2 kV/cm.

D'autre part, ces premiers essais ont permis d’'estimer les caractéris-
tiques et les dimensions de la cellule de type II. Nous n'avons donc pas fait

d'études systématiques des variations du rendement.

~

Nous nous sommes limités & 1'emﬁloi d'un champ continu et d'une gamme
assez réduite de débits d’émulsion traitée -de 1,5 1/h & 10 1/h- . Les courbes

correspondantes sont tracées sur les figures 13 et 14.

L'influence des paramétres de fonctionnement a été étudiée sur la cel-

lule de type II.

4.2.2 - Résultats sur la cellule de type II

Nous allons d'abord préciser les variations du rendement en fonction
des paramétres -nature du champ électrique, temps de traitement, valeur du
champ appliqué, teneur en eau- en considérant la répartition granulométrigue
de 1'émulsion comme une donnée exogéne des expériences. Nous définirons ensuite

les changements intervenant dans cette répartition au cours du traitement.

4.2.2.1 - Influence des paramétres de fonctionnement

- Nature du champ électrique : Toutes les expériences montrent que le

rendement d'extraction de l'eau est toujours supérieur si le champ appliqué est
continu plutdét gu’alternatif. Pour une méme émulsion nous avons obtenu, par
exemple, les résultats suivants.
émulsion 1172 ppm d’'eau continu 0,81
temps de traitement 3,60 mn rendement

différence de potentiel entre électrodes 5 kV alternatif 0,40
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L'écart relatif entre ces rendements décroit guand l'extraction en

gau devient plus efficace. Le tableau suivant fournit des exemples de cet é&cart.

rendement en champ continu
rendement en champ alternatif

rendement en champ continu

0,57 4,56
0,83 2,24
0,80 1,24 !

- D'une part si 1'on emploie un champ continu certaines gouttes peuvent
se charger et venir se déposer sur les électrodes par électrophorése : c’est le
phénomene d’"”electrofining” décrit précédemmént. Ceci se vérifie dans la cellule
& champ uniforme {(décrite dans 1'annexe I) bien que les &lectrodes soient proté-

gées.

- D'autre part, la quantité d'eau séparée de 1'émulsion mais non encore
décantée & la base de la cellule est plus importante en cas d'emploi d'un champ
alternatif plutdt gue continu. Nous avons pu observer ce phénoméne au moment de
la coupure du champ. Les réentrainements de gouttes sont donc moins nombreux

dans ce dernier cas.

- Influence du temps de traitement (fig. 15 et 1B]

Bien que nous ayons effectué le traitement de 1'émulsion d’une manieére
continue, nous préférons parler de temps de traitement plutdt gue de débits.
- relation entre ces deux variables dans la cellule de type II temps de traite-

ment (mn) = 24/débit [(1/h).

Quand on augmente le temps de traitement le rendement commence par
croitre trés rapidement avant d'atteindre un seuil a partir duquel il ne pro-

gresse plus que lentement.

Pour des faibles temps de traitement (forts débits) le réentrainement
de gouttes devient important (fig. 15). Pour une émulsion de 3000 ppm, la teneur
en eau & la sortie de la cellule a été mesurée, soit directement, soit aprés une
décantation de deux minutes, temps suffisant pour que les grosses gouttes puissent

décanter.
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Les rendements calculés & partir de ces deux types de dosage varient dans de

fortes proportions comme le montrent les exemples suivants.

rendement avec légére décantation
rendement sans décantation

temps de traitement (mn) débit 1/h

0,94 25,3 2,35
1,3 18,7 1,31 !
1,75 13,7 1

- Influence de 1l'intensité du champ électrique (fig. 17)

Le rendement d’extraction de 1l'eau est une fonction croissante de la
différence de potentiel établie entre les &léctrodes. Cette fonction présente

trois aspects suivant la valeur du champ appliqué.

- si le champ appliqué est inférieur & duelques centaines de V/cm la
diélectrophoreése est inefficace : des expériences l'ont montré,

- pour des champs plus élevés la croissance du rendement en fonction de
. la différence de potentiel est pratiquement linéaire,

- enfin & partir d’un certain seuil le rendement ne croit plus. On peut
remarquer que le rendement limite qui est alors atteint n'est pas une fonction
croissante du champ appliqué. Au cours d'expériences effectuges sur des émulsions
similaires, nous avons trouvé, par exemple, les résultats suivants.

temps de traitement 12 mn 0,92 pour AV = 2,5 kv

émulsion de concentration 1750 ppm rendement limite {i
0,898 pour AV

champ continu 5,5 ky

Ce phénoméne est du aux turbulences électriques qui sont d'autant plus

intenses que le champ est plus élevé,.

Il est d'ailleurs significatif que le meilleur rendement que nous
n'ayons jamais obtenu 1'ait été avec 1'emploi d’'une différence de potentiel
relativement faible : 2,5 kV continu, -rendement de 0,98 pour 40 mn de traite-
ment d'une émulsion de concentration 1700 ppm d'eau- . Une telle valeur du temps

de traitement n'offre évidemment aucun intérét pratique.



- Influence de la teneur en eau de 1'émulsion (fig. 18)

La forme des courbes du rendement en fonction de la concentration en
phase dispersée différe sensiblement suivant la nature du champ appliqué : en
alternatif la croissance est d'abord faible puis forte et enfin modérée tandis

qu'en champ continu le rendement croit d'abord trés vite puis plafonne.

Dans tous les cas l'influence de la teneur en eau sur le rendement
d'extraction est indéniable. Ceci a deux causes. /

- soit des distorsions du champ électrique appliqué dues aux gouttes ;
cette déformation est d'autant plus importante que leur nombre est plus élevé.
Ce fait entraine une augmentation de la force de diélectrophorése comme 1'a cons-
taté H.A. POHL (50},

- soit des intéractions entre gouttes.

L'étude suivante sur la mesure des répartitions granulométriques de
1'émulsion avant et aprés traitement €lectrigue montre gu'effectivement 1l

existe des interactions des gouttes entre elles.

Remarque : il faut bien noter que le rendement est une fonction croissante de
la concentration. D'autres auteurs qui ont constaté 1l’inverse expliguent leurs
résultats par 1l'accumulation de particules autour de 1'électrode centrale, en-
trainant ainsi une dégénérescence de la non uniformité du champ (52). Tel n’est

pas notre cas puisque 1l'eau séparée de 1'émulsion décante 3 la base de la cellule.

4.2.2.2 - Variation de la granulométrie pendant le traitement
(fig. 19, 20, 21)

Les répartitions granulométriques sont déterminées avant passage dans

la cellule et aprés, lorsqu'une partie de l'eau a déja décantée.

Deux faits se dégagent des résultats

- la taille moyenne des gouttes augmente au cours du traitement élec-
trigue, )

- les courbes de densité de probabilités des tailles des gouttes sont

plus étalées.
Deux exemples de variations du rayon médian et de 1'écart entre les

deux déciles extrémes qui illustrent ces faits sont présentés dans le tableau

suivant.
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avant traitement

apres traitement

rayon médian

écart entre déciles

rayon médian

écart entre déciles

{um) (um) (um) (um)
1,78 1,4 4,7 14,4
2,3 3,1 4 6,8

Des gouttes coalescent donc pour en former de plus grosses. Cette
coalescence peut &tre induite par les chocs survenant entre gouttes ou il peut

i

s'agir de coalescence dipolaire.

lLa comparaison de ces résultats avec ceux prédits par la théorie nous

permet de préciser 1'importance respective de chacun de ces phénoménes.

4,3 - Etude de la validité des modeéles

Comme nous 1l'avons déja fait remarguer au chapitre II, il est fort
probable que les résultats des modéles seront meilleurs en champ alternatif

qu’'en champ continu & cause de 1l'electrofining qui se produit alors.

Avant de pouvoir tester les différents modéles, il faut ajuster les

paramétres que contient le troisieme.

4.3.1 - Détermination des paramétres du modéle avec coalescence dipolaire

Deux paramétres interviennent dans ce modéle celui 1ié & la vitesse
d'agglomération des gouttes et celui régissant la valeur de la force de diélec-

trophorese en fonction de la teneur en eau.

Ils ont été déterminés de fagon & assurer une correspondance raisonna-
ble entre les valeurs théoriques et expérimentales de la courbe granulométrique

et du rendement pour une méme expérience (celle représentée sur la figure 18).

I1 serait possible d’obtenir mathématiquement un meilleur ajustement
sur l'ensemble des résultats en augmentant la valeur du paramétre de la force

de diélectrophorése mais alors 1l'ordre de grandeur de cette force n'aurait plus



aucun rapport avec celui gue nous laissent prévoir les lois physiques et qui a

été vérifié grossiérement par certains auteurs pour des suspensions solides (51).

4.3.2 = Comparaison des modéles et résultats

Nous avons représenté sur la figure 18 les courbes de rendement en

fonction de la teneur en eau, estimées d'apreés chague modele.

- 3 -~ - P = 3 /
Comme nous pouvions le prévoir d'apres 1'étude des répartitions granu-
lométriques, le modele sans interactions des gouttes est totalement inadéquat

sauf aux tres faibles teneurs en eau.

Celui qui ne considére que la coalescence due aux chocs ne suffit pas,

et de beaucoup, & expliquer la croissance du rendement.

Remarque : M8me si dans ce modéle nous introduisons un paramétre de distorsion
du champ, 11 n'est pas possible d'assurer une concordance entre résultats théo-
riques et expérimentaux sans altérer ici aussi l'ordre de grandeur de la force

de diélectrophorése.

~

Le modele avec grossissement des gouttes du & la coalescence dipolaire

représente, par contre, de maniére satisfaisante les phénoménes réels.

En comparant d’autres résultats prévus par la théorie avec ceux résul-
tant d'expériences, nous voyons que ce modéle est valide pourn des temps de trhai-
Zement supérieuns a4 3 mn. Nous en donnons ci-dessous quelques exemples.

concentration |{rayon médian|{ AV| temps de traitement| rendement| rendement
ppm poids um kV (mn) réel théorique
3000 5,5 2,5 4,8 8,715 0,665
1500 5,25 2,5 8 0,675 0,60
2300 2,3 4 4 0,48 0,53
1800 1,78 5 2,72 0,23 0,25
400 5,25 5 3,57 0,13 0,185
2000 5,25 5 3,57 0,73 G,868
3000 5,5 1 3,57 0,175 0,115
3000 5,5 3 3,57 0,74 0,60
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Nous constatons que, la concordance entre les rendements est bonne

malgré les grandes variations des paramétres de fonctionnement.

A de plus forts débits ce modéle fournit des résultats qui peuvent &tre
jusqu'a 50 % trop faibles : ceci est du aux conditions d'entrée et de sortie de
1'émulsion dans la cellule. En effet si le débit est élevé les lignes de courant
du fluide ne sont pas paralléles & l'axe de la cellule sur une grande partie de

sa longueur ce dont nos hypothé&ses de calcul ne tiennent pas compte.

D'autre part, nous constatons gue la répartition granulométrique calcu-
lée & la sortie de 1'appareil par le modéle est légérement plus étalée que celle

qui a été tracée & partir des résultats expérimentaux. (fig. 23).
I1 faut cependant considérer deux points

- la taille des gouttes est trés variée ; une petite erreur commise
par le modele sur le nombre de grosses gouttes en entraine donc une beaucoup
plus forte sur la répartition en volume. Nous avons illustré ce fait en tragant

sur la figure 22 des courbes de densité de probabilités en nombre.

- la répartition granulométrigue & la sortie de la cellule est mesurée
et calculée apreés 1l'extraction d’'une partie de 1l'eau. Donc la moindre erreur com-

mise sur le rendement entraine une déformation de la courbe.

Compte tenu de ces remarqgues nous pouvons affirmer gqu'il existe une
bonne concordance entre Les népartitions ghanulométriques calculies et expérni-
mentales.

Nous considérons donc que le modéle avec coalescence dipolaire est
pleinement apte & reproduire la réalité. Nous donnons en annexe VI quelgues

commentaires sur ses hypothéses et ses extensions possibles.

Nous pouvons donc conclure que le modéle avec grossissement des gouttes
du @ la coalescence dipolaire convient pour représenter les phénoménes se produi-
sant pendant le traitement électrique.



CONCLUSION

Toutes nos expériences montrent que 1'utilisation d'un champ électri-
gue non uniforme permet 1l'extraction de 1l'eau contenue en émulsion dans un
hydrocarbure. Ce procédé est hautement efficace, méme & faible concentration,

gue le champ soit alternatif ou continu.

Cette séparation est réalisée de fagon continue sur un appareil per-
mettant d’atteindre de hauts rendements d'extraction avec des temps faibles de

traitement.

L'électrodécantation est produite par des effets de diélectrophorese

accompagneés d'un grossissement des gouttes par coalescence dipolaire.

Un modéle intégrant ces deux phénoménes a été élaboré ; il permet de
prévoir le rendement de fagon précise pour une large gamme de fonctionnement

de 1'appareil.

L’'étude entreprise ici se poursuit sous deux aspects

- extension du domaine d'application de la cellule de diélectrophorése

& la séparation des suspensions.

- cassage d'une goutte dans un champ électrigque et application au

mélange de deux phases.
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ANNEXE T - COMPORTEMENT D'UNE GOUTTE LIQUIDE DANS UN CHAMP UNIFORME

I - Déformation d'une goutte en champ électrique uniforme (8)

Supposons qu'une goutte de rayon r, de constante diélectrique relative
€, suspendue dans un milieu de constante €; soit soumise & 1l'action d'un champ
-
électrique uniforme EO et supposons d'autre part que le goutte constitue un sys-

téme isolé : sa position d'équilibre est alors celle qui rend son énergie extré-

male.
Cette énergie se compose de deux termes

- une énergie électrique égale a

€2 -~ &1 g2 (33)

_ 1
We = 2 VeEo €1 g€, + (€, - €1)A o

e

ED est le champ appliqué & la goutte et v est le volume de la goutte ;

A est un facteur dépendant de la forme de la goutte. (Nous avons vu gue. A = %
pour une sphere).

- une énergie de tension interfaciale.

S est la surface de la goutte et T la tension interfaciale.

Si nous supposons que la goutte se déforme suivant un ellipsoide de

révolution allongé nous pouvons alors définir A et S.

Schéma n°® 11
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1 - g2

A = ——— (Log 1+e . 2e) (33}
2e 1 - e
. 2y /e
S = 2ﬂré [t1 - 92)’é + 0 -el) Arc siné}

. ez 1
e est l'excentricité e = P a? - b?

La condition d'équilibre de la goutte s'écrit alors :

-1
d 2 2 (1 - e?) %
— {2mr°T{(1 - e*)7% + ——0u—"2 Arc sine}
de 0 e
, -1
_ 2T s €0 €1 (g2 - 1) {e, + (g2 - €}) 1—%-5—'(Log 1re _ 2e)} Ez] =0
3 o . 28 1 - g 0

Cette relation permet d'obtenir une relation entre le champ €lectrique
appliqué EO et 1l’excentricité de la goutte déformée e. Aprés des calculs assez

laborieux nous obtenons la relation

v /T €1 + (g, - €1)A
Eo K T Er € ( e, ) {eq. A1)

B 2
(3 - 28%) - 3 - 47 Arc sine

1
e(1 - 82)/5

1__ _ E_ 1+ e 2 35
Dol [(e e) Log r— + S] (1 e )

2
avec K° = -

En développant en série A et kK? nous trouvons pour une petite excen-

2 2

tricité :<K2 = 4,282
e

A =

1.z
318

1

2
e1+(e2-€1) (14-2¢ e2) |2
Soit si e est petit E = 2,07 /—— & ) A4 As
s} ro €0 €1 €49-E1

IT - Champ critique

PANCHENKOV et col. ont calculé l'expression du champ critigue -champ

a partir duguel la goutte se casse- & 1l'aide de la condition classique de la

dérivée seconde de 1'énergie :
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d2 (W + W)
e T . 0

de?

Nous avons mis au point une méthode de recherche du champ critique a

partir des forces s'exergant sur la surface de la goutte.

Sur la surface de la goutte s'exercent deux types de force

- des forces de cohésion liées & la tension interfaciale, )

- des forces électriques qui ont tendance & casser la goutte.

Si les forces d'origine électrique deviennent en un point quelfeonque
de la goutte et pour une certaine valeur du champ appligué, supérieures aux for-
ces de cohéslion la goutte se rompt. Nous avons ainsi un moyen de calculer le

champ critique.

La pression interfaciale en un point quelconque de la goutte s'écrit

R; et R, étant les deux rayons de courbure principaux de la surface de

la goutte au point considéré.

Soit apres calcul

5 21
o =T ( (1—9214 i [1-92]/6
= e ¥ 1
T Ty “(sin2¢ + (1 - &2) coszd)]% (sin%¢ + (1 - &%) Cos?‘(b]/z

La pression €électrique en un point guelcongue de la goutte vaut (33)

_ 2 €2 2
Solez 81][‘5(—11: " E[—]n]

o]
] N

E[—]t et E(—]n sont les composantes tangentielles et normales & la

goutte du champ régnant & 1l'intérieur de celle ci.

Soit apres calcul
2 a’sin’¢ + E2 bzcosz¢T
] E2 [ €1
o

B

€1
2 - €1JA + gy

1
fe = 5’60[82 - 81] [;E
b%cos? + azsin2¢
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Puis en remplacgant Eé par sa valeur en fonction de 1'excentricité

(éguation A.1) ainsi que

_1
a-= I‘D('I-ez] 4

1
b = ry (1—-—92]4

K2T elsin2¢ + e, (1 -82%) CDSZ¢

2(ex - &1)ry sin®¢ + (1 - &%) cos?¢

On obtient Fe =

i

Ces forces dépendent de ¢ et de e : écrivons les Fe (¢, e) et fT (¢, e).
I1 nous faut maintenant chercher 1'excentricité, dite critique, telle qgu’en un
point, défini par son angle ¢, et en un seul la force Fe (¢, e) devienne égale &

fT (¢, e)l.

Cette excentricité critique est telle que

ma;imum (Fe(¢, e,) - f (o, BCJ) =0

Cette recherche a été menée & 1'aide d'un ordinateur.

Ensuite la connaissance de 1l'excentricité critique nous fournit la

valeur du champ critigue {(éguation A.1].

Ordinogramme de la recherche de l’excentricité critique

Le sous-programme OR donne le maximum de la fonction
fe(¢. e) - fT(¢, e) = {max ainsi gue l'angle ¢ pour lequel ce maximum est atteint
guand l'excentricité e est fixée les calculs correspondants se font selon la mé-

thode du nombre d'or (42).



A-I-5

valeurs initiales e; = O

e1

n
©

T~

FIN

ep - ey < g 7

ouil

e critigue

e

82=1
seull d'arrét ¢
1
I
ey * ez
e = >
L
CALL OR(e, ¢)
Af 07
max
<0 =0 0
e critique = e ey =

non
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ITI - Expériences et résultats

Nous avons trouvé une excentricité critigue e, = 0,98 et un angle de
rupture & peu prés égal & zéro. C'est dire gue la goutte se casse aux extrémi-
tés : cela correspond bien aux phénomeénes que nous avons observés sur des pho-
tographies parues dans la littérature. I1 faut cependant émettre gquelques réser-
ves sur la précision du modeéle car pour une excentricité aussi é€levée on peut
difficilement admettre que la goutte se déforme suivant un ellipsocide de révo-

/

lution : nous obtenons cependant une approximation du champ critigue.

Pour une goutte d'eau de 10 un de rayon, plongée dans du gas oil

(T =4.10 ?N/m) le champ critique vaut Eerit = 70 kV/cm.

~

Cette valeur du champ est bien supérieure & celles employées pour nos

expériences : nous n'aurcns donc pas & tenir compte du cassage des gouttes.

Nous avons cependant essayé d’'observer la ééformation d'une grosse
goutte (de 1 @ 5 mm de rayon) : le champ critique vaut alors de 3,2 a 7 kV/cm,
valeurs que nous pouvons facilement obtenir, Pour cela nous avons construit une
cellule parallélipédigue dont deux faces sont transparentes et dans laguelle
régne un champ uniforme. Aprés l'avoir remplie de gas 0il nous injectons une
goutte d'eau puis nous augmentons 1'intensité du champ électrigue. Nous n'avons
cependant jamais observé de déformation avec cette manidre de proceder mais par
contre nous avons vu la goutte se déformer lors d'une variation rapide du champ
dans le temps. Nous pouvons expliquer ces phénomenes par le fait que dans le
premier cas la goutte n'est pas isolée alors qu'elle l’est dans le second. Or le

modele de déformation n'est valable que si la goutte est isolée.

Pour observer des déformaticns de gouttes il faut donc agir sur 1la
fréquence du champ afin de se replacer dans le cadre des hypothéses émises

par PANCHENKOV. (paragraphe 1.2.3.).
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électrodes

>

‘(;::Ii::)“7779ﬁ branchement

électrique

Q plagues de P.V.C.

{(isolation)

Schéma n°® 12

La cellule a champ uniforme

Nous avons d'autre part vérifié dans cette cellule gque les gouttes des

émulsions étudiées ne portaient pas de charges électrostatigques nettes.
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ANNEXE 11 - DIELECTROPHORESE ET AGITATION THERMIQUE

La diélectrophorése est un phénoméne gui crée des gradients de concen-
tration de gouttes dans la cellule. Or les molécules constitutives d’une goutte
sont soumises au mouvement brownien ; phénoméne aléatoire qui se traduit par une
tendance & l'uniformation des concentrations en gouttes. Ces deux phénoménes sont
concurrents ; montrons que les forces de diffusion par agitation thermigue
s'exercant sur une goutte sont négligeables vis & vis des forces électriqﬁes de

diélectrophorése.

POHL (43) a effectué ce calcul & partir de la pression osmotique ;
nous avons préféré nous servir de la définition de l'entropie pour opérer cette

démonstration,

Considérons un volume unité V d'émulsion monodispersée formée de gout-
tes de rayon Vg. Supposons que la teneur en phase dispersée est faible. Chaque
goutte occupant un volume Vg, le nombre maximum de gouttes qui peuvent &tre con-

tenues dans le volume V est N = V/vg. Cherchons de combien de fagons n gouttes
NI

peuvent se répartir dans le volume V. Il y en a W = TN = 171

L'entropie de ce volume V contenant n gouttes est donc

S =k Ltog W= kIN log N-nlogn - (N - n} Log (N - n)l

Seit S = k‘— n Log ﬁ-— (N - n) Log (1 - ﬁJ

n
car — << 1.

C'est-a-dire S = k n N

1 - Log %

La variation de 1'énergie d'un volume V d'émulsion en fonction de la
concentration en gouttes n s'écrit donc
d(TSs) ds n

S=dn =T.Cm=—kTLOgN

La force s'exercant sur une goutte due aux gradients de concentration

de gouttes %% vaut donc

_ dS o dn
Fo = ar KT ndr
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Nous allons maintenant comparer la valeur maximale de cette force &

la force de diélectrophorése.
. dn
Le maximum du facteur P est 1.

Le minimum de dr ayant un sens est Z2a en appelant a le rayon de la

goutte.

Le maximum de F, est donc F - KT .
b b max 2a

3
La force électrique vaut Fe =k A2 (paragraphe 2.2.1).

X3

Supposons x = 0,02 m Pour 1'émulsion étudiée K = 2,25.10 *% UMKSA
Av = 2500 V
T = 300°K

donc log Fe = 2,24 + 3 log a

lof Fb max 22,7 - log a.

Soit pour guelgues valeurs du rayon a

alm) log Fe log Fb max
1010 - 27,76 - 12,7
10 8 - 21,78 - 14,7
10" 8 - 15,76 - 16,7
10 ° - 12,76 - 17,7

En conclusion dans le cas des gouttes étudiées dont les rayons vont de
guelgues microns a guelques dizaines de microns la force de diélectrophorése est
bien supérieure aux forces créées par 1’agitation thermique : nous n'avons donc

pas & tenir compte de ces forces.

Pour des particules de quelques angstrm -par exemple des molécules
dissoutes dans un sclvant- la diélectrophorése est inefficace, les forces de

diffusion thermique étant trés supérieures aux forces é€lectriques.
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Enfin pour séparer des particules de taille colloidale (quelqgues
centaines d'angstrtim) il faut employer un champ électrique d'intensité plus
élevée que celle utilisée dans le cadre de nos expériences. Pour un champ

moyen de 10 kV/cm il serait possible de séparer des particules de 0,1 pym de

rayon dans notre cellule.
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ANNEXE 1171 - QUELQUES VALEURS DE LA FORCE DE DIELECTROPHORESE EN FONCTION
DE LA FORME DES ELECTRODES

Nous avons vu que la force de diélectrophoréese était proporticnnelle

>
& grad Eé. Suivant la nature du champ appliqué ce facteur prend diverses formes.

-~ Champ & symétrie sphérique : il est créé par deux é€lectrodes sphéri-

3 -~ = » ~ / -
ques concentriques ; 1l'électrode extérieure de rayon L est a8 la terre, 1'élec-

trode intérieure de rayon r, est au potentiel Vj.

int

Le potentiel d'un point situé & une distance x du centre est

Vi r, r - X
int ext

Vo= ( )

% rext - r1nt

2 2 2

Vi° r}
-
et grad (E2) = - 2 int ext T

° x> (r -r )2
ext int ]

~

La force est donc inversement proportionnelle & la puissance cinguieme

de la distance au centre.

- Champ & symétrie cylindrigue : nous avons vu que la force agissant

sur une goutte est inversement proportionnelle & la puissance troisiéme de la

~

distance a 1'axe.

2V, 2 >

> 2
grad (Eo] = - "
3
x” Log [rext/rint]

- Géométrie isomotrice : cherchons s'il existe un systéme d’électrode

tel que fa force exercde sur une goutte so0it constante.

Une solution de 1'équation de Laplace en coordonnées cylindriques est

VO = Ar" sin (nf)
- n-1,-> >
donc E_ = - pnAr ' |a_ sin (nB) + a, cos (nB)]|
0 T 0
> ->
a_ et a, vecteurs unités radial et tangentiel.

T 5]
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-3 >
L av (n-1In% A% r2"73 5.

-> 2 -1
o v grad (EO] =5 r

NI

La force vaut donc Fe =

La force est constante si 2n-3 = 0. lLes surfaces équipotentielles qui
définissent la forme des électrodes telles que la force de diélectrophorése est
constante ont donc pour équation

% 30

2 \
V = §-k r sin 5
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ANNEXE TV - ORDINOGRAMMES DES MODELES ET COMPLEMENTS

1° Modéle

Dans ce modéle, nous avons supposé un régime laminaire d'écoulement de
1'émulsion et nous avons tenu compte des forces de pesanteur : la forme de la tra-
jectoire des gouttes dans la cellule varie donc suivant leur taille.

/

- Gouttes dont la vitesse de décantation est toujours inférieure & la

vitesse de passage du fluide.

La trajectoire d'une goutte située & 1l'instant zéro tout prés de 1'élec-
trode extérieure est représentée sur le schéma 12. La trajectoire d'une goutte
située & une abscisse X guelcongue s'obtient en décalant par translation suivant

0z la trajectoire précédente.

Tz
diagramme des ’
vitesses
d'écoulement
de 1'émulsion

= a
= a-L
|
I = L
i
|
niveau de l
1'introduction y
de 1'émulsion o 0
X X
gledtrode électrode
extérieure intépieure
abcisse r abcisse r,
ext int
Schéma n® 13
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Nous voyons sur le schéma gue, si la longueur de la cellule est L,
toutes les gouttes situées & 1'origine & une distance de 1'axe inférieure a X
vont pouvoir atteindre 1l'électrode centrale. X est le point de la trajectoire

dont 1l'ordonnée est a-L. Les autres ressortiront de 1'appareil.

Le rendement d'extraction de ces gouttes s'écrit donc

débit d'émulsion passant entre Tsnt et X

rendement =
débit total d'émulsion

En particulier si a est inférieur & L le rendement est égal & 1,

- gouttes dont la vitesse de décantation est du méme ordre de grandeur

que la vitesse d'écoulement du fluide.

Elles vont &tre entrainées par le fluide ol vont décanter suivant leur

position dans 1'appareil.

La trajectoire d'une goutte située prés de 1'électrode extérieure est

représentée sur le schéma 13.

Par le méme raisonnement gue celui fait précédemment nous voyons gue

toutes les gouttes dont la distance & 1'axe, est supérieure a X, » ou inférieure

& X', vont pouvoir atteindre 1'électrode centrale.

’z

— 7 = a'—L

b

bl

rext Schéme 14 rint
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Le rendement d’extraction de ces gouttes s'écrit donc

débit passant entre r, gt X' + débit passant entre x et r

int b' ext
rendement =
débit total
En particulier, si a' - b' est inférieur & L le rendement est égal & 1.

- gouttes dont la vitesse de décantation est toujours supérieure & la

vitesse d'écoulement du fluide.

Elles tombent toujours ; leur rendement d'extraction est donc égal a 1.

Le modeéle reconnait d'abord la forme de la trajectoire des gouttes puis
il calcule les coordonnées des extrema si ilg existent et enfin il calcule les

points X et X'.

Nous donnons ci-dessous 1l'ordinogramme du sous-programme qui calcule

le rendement d'extraction des gouttes de taille donnée.
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Est-ce que la goutte tombe dés l'origine ?
Vitesse décantation goutte > vitesse fluide & 1'électrode extérieure ?

//7\\

ouil non

Calcul de a

Est-ce que la goutte tombe toujours ?
vitesse décantation > vitesse maximale fluide ?

l/////”—--~\‘-____‘_~§-~ a> L 7

ouil non
oul non
rendemt =1 calcul de a’ l
calcul de b’ calcul de X rendement=1

a' - b'<L?

calcul débit passant

entre r, et X
int

oui non

d t
rendemt = 1 calcul du point X' rendemen

Calcul des débits passant entre

Tt et X{ et du debit passant

entre rext et Xb'

rendement
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2° Modéle

Calcul des dimensions du volume défini au § 2.3.3.

x'-vip, xldt
0B = x = x'-v(R, x)dt

axe de la cellule Schéma n° 15

La section de ce volume au point A est un cercle de rayon p + R.

La section au point C est un ovale de largeur R + p et de longueur

(R+p) (1 - Y02 X) 4y
donc de section T(R + p)2 (1 - X%;+_§lJ§E]

_ v(R, x) dt

<] Ot
mX

La section au point B a pour surface T(R + p]z (1

vip, x) + v(R, x)

27Tx" dt

La section moyenne vaut donc T(R + p)? {1 -

Nombre aléatoire de gouttes dans un volume fixé

Nous nous sommes servis d’'un article de Yu. A. BUYEVICH sur le nombre
aléatoire de gouttes pour une émulsion de forte concentration (37) et nous 1'avons

adapté au cas d'une émulsion de faible concentration.



A-IV-6

1° cas : emulsion monodispersée

Considérons un volume V d'une émulsion monodispersée contenant n,, gout-
n\/v
tes de volume vg. La teneur en phase dispersée de 1’émulsicon est WO = —-vrg.

Supposons que 1'état macroscopigque du systéme ne change pas et que le

comportement aléatoire d'une goutte ne dépende pas du comportement des autres.

Cherchons la probabilité W(nA] qu'il y a exactement i gouttes dans un

volume A € V (A<kV]).

Le nombre maximum de gouttes que pesut contenir A est NA = A/vg

nA n NA - nA

On peut montrer que W(n,) est égal & W(n,) = C,, W A[1 - W)
A A NA o] 5]

La probabilité gu'il y ait au moins une goutte dans le volume A est donc

Na

W (au moins une goutte) = 1 - (1 - WDJ .

2° cas : emubsion polydispersée

On peut montrer que dans un systéme polydispersé la probabilité qu'il

y ait nA-j gouttes de rayon j dans un volume A est
n, . n, . N, . - n, .
Win, ) = CNA’J v M W) A3 A
J A;j
NA i est le nombre maximum de gouttes pouvant étre contenues dans le

volume a. A. 6, est le pourcentage en volume de phase dispersée occupé par des

gouttes de rayon j.

En particulier la probabilité qu’il y ait au moins une goutte de rayon

quelconque dans le volume A est

NA . 2 NA .
1- MmO, J=1-m1-Ww) 11 -wai M
s A,J . o o
J J
%3
Or NA,j = AL VT’Vj volume d’une goutte de rayon j.

J
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Répartition granulométrique N(I) des gouttes de rayon
R(I)

Calcul temps de traitement T
l

AT = T/NT NT nombre de pas

6 = AT
X1 = XI
R1 = R(I)
=

Calcul nouvelle position X2 au temps 6 (cf ég. 2.4)

J variant de 1 &a I - 1 calcul nouveau rayon R2
(cf éqg. 2.5)
I J représentant les rayons R(J)
g =T - AT R(J) < R(I)
non oul
1 1
X1 = X2 RF = R2
R1 = X2 XF = X2
| [
-8 FIN

+ AT
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o 1

vj volume moyen d'une goutte

On peut montrer que X

Connaissant donc les volumes dans lesquels la présence d'une goutte

est recherchée nous pouvons en déduire la probabilité de cette présence.

Ordinogramme de la recherche dichotomique des fonctions d(r)

Le programme de calcul fait appel & un sous-programme CHOC permettant
de calculer le rayon final RF et la position finale XF d'une goutte de rayon
initial R(I) et de position initiale XI ; nous en donnons l'ordinogramme ci-

dessous.,
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L'ordinogramme de calcul de fonction d(r)

i

I=2 /
Est-ce qu'une goutte de rayon R(I) située a
X = REXT aura 1;thmS§Nie?decanter Sous-programme
) ) CHOC
oui nan
1 |
d{I) = REXT X0 = RINT
T X2 = REXT
FIN ™
[
X1 = (X2 - X0)/2

Sous-programme
CHOC

Est-ce qu'une goutte de ravon R(I) située
a X = X1 aura le temps de décanter

XF < RINT ?
oui non
1 1
X0 = X1 X2 = X1

test d'arrét
X2 - X1 < e ?

— e

oui e }

d{I) = X2
|
I =N°VY
e
oui non
T ]
FIN I = 1I+1
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3° Modéle

Nous subdivisons la zone de traitement comprise entre les deux électro-
des en NX couronnes d'égale épaisseur : la I®M couronne a pour rayon intérieur
X(I) et pour rayon extérieur X(I + 1). Nous avons bien sur les relations

{ X(1) = rayon de 1l'électrode intérieure

X(NX + 1)} = rayon de l'électrode extérieure

Nous divisons le temps de traitement en NT partie égale de durée AT.
Nous définissons dans la I®" couronne la répartition granulométrique par 10
classes de gouttes R(I, J) dont le nombre par unité de volume est AN(I, J). Les
limites de ces classes varient au cours des calculs, mais elles sont toujours
dans la méme relation d’ordre au sein d’'une mémg couraonne

R(I, J) < R(I, J + 1) VI

Remarque : Il peut arriver par contre que R(I’', J + 1)} < R(I", J) si I' #1I".
A partir de ces données & 1l'instant T nous allons examiner les change-

ments survenus au temps T + AT,

Les gouttes vont grossir par coalescence dipolaire pendant 1'intervalle
AT : 1'équation (2.8) nous fournit les vitesses d'agglomération de gouttes. Nous
en déduisons donc des nouvelles répartitions granulométriques & 1'intérieur de

chaque couronne.

Puis les gouttes se déplacent par diélectrophorése : des gouttes vont
changer de couronne, d'autres vont atteindre 1'électrode centrale. I1 nous faut
donc définir les répartitions granulométriques dans chaque courcnne a l'issue de

ces mouvements.

Pour y parvenir nous cherchons pour chaque classe de gouttes (c'est-a-
dire J constant, I variable) ol étaient placées & l'instant T les gouttes situées
a 1l'instant T + AT sur les limites des couronnes.

Exemples : une goutte de rayon R(I, J) qui se trouve & 1’instant T au point d'abs-
cisse D(K) sera située au point d'abscisse X(K) 3 l'instant T + AT (cf. &quation

2.1). I1 est nécessaire bien sur que D(K]) soit compris entre X(I) et X(I + 1].
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Si tel n'est pas le cas toutes les gouttes de rayon R(I, J) auront dépassé a
1'instant T + AT le point d'abscisse X(K). Nous définissons & 1l'occasion de
cette recherche un indice IND(K) tel gue IND(K) = I si D{K)e |[X(I), X(I + 1)].
Nous nous servirons plus tard de cet indice.

1° exemple

-~

Les gouttes de rayon R(1, J) se trouvant & l'instant T au point D(1)
sont situées & 1'instant T + AT au point X(1) et IND(1) = 1,

2° exemple

Les gouttes de rayon R(4, J) placées au temps T au point D(3) se trou-
vent au temps T + AT au point X(3) et IND(3) = 4. Comme D(5) est sur la limite de
1'appareil., D(5) = X(B8) il n'y a plus de gouttes de rayon R{(5, J) au temps T + AT

dans la cinguiéme couronne.

Connaissant alors les D(K) pour une classe de gouttes nous en déduisons
le rendement d'extraction de gouttes de la classe J pendant le temps AT. C'est le
nombre de gouttes comprises entre D{41) et le rayon intérieur X(1) c'est-&-dire
AN(1, J)& R3(1, 1)&(D?(1) - X*(1)) dans le premier exemple,

AN(2, J)s RP(2, x(D?(1) - X*(2)) + AN(1, JIR3(1, Je(X?(2) - X2(N)

dans le deuxiéme exemple. Les indices IND(K]) servent & cette occasion pour calcu-

ler les limites de la somme.

Puis nous pouvons déduire les nouveaux rayons et les nouvelles concen-

trations des gouttes de la classe J.

Dans le premier exemple les gouttes situées entre D(1) et D{(2} au temps

T seront situées dans la premiére courcnne au temps T + AT.

Le nombre de gouttes par unité de volume dans cette couronne sera égal

& la moyenne des concentrations concernées.

AN(1, J)x(X2(2) - D2(1)) + AN(2, Dx(D?*(2) - X2(2))

nouveau AN{1, J) <«
X2(2) - x2(1)
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R(I, JJ, AN(I, J)

REND < O

nombre de chocs de gouttes de rayon
R(I, J) avec elles mémes

I

nouveaux AN(I, J), R(I, J)

JK « 1

|

— 1

nombre de chocs de gouttes de rayons
R(I, J) et R(I, JK)

]

nouveaux AN(I, JKJ), R(I, J)

JKJK+1 I
L JK=J-1%
non
I
J<+~J -1
|
J =17
non

nombre de chocs de gouttes de rayon
R(I, 1) entre elles

I «'TI+1 l

|

nouveaﬂx AN(T, 1), R(I, 1)

non

IT « IT + 1 |

I =QNX?
]
J <« 1

N |

I <« 1
1

II <+ T+1 l

—l

Calcul de D(I)

|

I =107

non I
REND REND + ...
[:E:E:E:Z:E] nouveaux AN(I, J), R(I, J}
1
non J =10 7?
I
= ?
—- IT NT
|

Rendement global
Répartition granulométrigue

FIN
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La guantité globale d'eau constituée par des gouttes de la classe J
situées & l'instant T entre D(1) et D(2) doit se retrouver & 1l'instant T + AT
dans la 1° couronne. Le nouveau rayon de la classe J sera choisi de fagon &

assurer cette égalité donc

AN(1, J)x(X2(2) - D?2(1))gR3(1, J) + AN(2, J&(D?(2) - X2(2))xR®
‘ 2, N

nouveau R (1, J) <«
nouveau AN(1, J)&(X?(2) - X2(1))

En recommencant ceci pour chague classe de gouttes nous définissors les
répartitions granulométriques dans chaque courcnne & l'instant T + AT en fonction

des répartitions & 1l'instant T.

I1 suffit alors de procéder & une itération sur le temps pour arriver

connaitre le rendement global et la répartition granulométrique de 1'émulsion

Qv

[0l

la sortie de 1'appareil.
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ANNEXE V - METHODE DES MOINDRES CARRES APPLIQUEE AU TRACE DE LA COURBE D'ETALONNAGE

Cuves de 2 mm en Infrasil.

n® étalon teneur en eau 100 Log %2
ppm poids/fuel
1 Cs Ps /
1 0 0
2 37,5 1,8
3 75 3,5
4 150 7
5 500 23,5
6 750 34,7
7 1000 45,5
8 1500 69
9 2000 62
La droite des moindres carrés peut s'écrire
p=KkC + b
9 L p, LC,
Ip, C, - = = Zp. ZcC
avec k = ; = 1[2 B et b = 3 = -k 5 =
o

45,91.10 3
0.1067.

1]

Soit aprés calcul { 3
b

Une estimation de la variance est

Zlp; - KC; - b)?

s? = = 0.0707
9 -2
Ic,?
La variance de b peut étre estimée Og = g? i
g zc,°- (Ic,)?
i i
c'est-a-dire o, = 0,113.

b
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2

La variance de k est Oi = ————E——:__
r(c, - T2
i
c'est-a-dire 0, = 130.10 °.

k

Si QO et kD sont les valeurs réelles des valeurs estimées b et k, les

variables

° ot — suivent la loi de Student-Fischer & 7 degrés de liberté.

Nous pouvons donc construire des intervalles de confiance pour bO et ko.
T3 . < -3
{45’88'10 Ko 46,16.10 seuil de confiance 80 %.

- 0,11 < bo < 0,32

Donc b n'est pas significativement .différent de zéro au seuil de confian-
ce 90 %. On s'apercoit d'autre part que les points expérimentaux sont situés de
fagon aléatoire autour de la droite des moindres carrés avec une variance faible,

Nous pouvons donc conclure que la courbe d'étalocnnage est une droite d'éguation

]

p = 100 Log TE = 46.10 °C.
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ANNEXE VI - COMMENTAIRES SUR LES RESULTATS DU MODELE

Nous avons vu au chapitre V que

- d'une part le rendement d'extraction de 1'eau, calculé par le modeéle,

est généralement inférieur au rendement réel.

- d'autre part, méme s'ils coincident (cas de 1la figure 23) 1'émulsion

prévue & la sortie de la cellule comprend plus de grosses gouttes que 1'émulsion

réelle.
Ces phénoménes peuvent avoir trois causes.

- Notre modéle ne prend pas en compte les forces de pesanteur, or plus
une goutte est grosse plus son temps de séjour dans la cellule est grand. Le nom-
bre de ces gouttes qui atteignent 1'électrode centrale est donc plus élevé qué

prévu.

- Nous avons fait 1'hypothése d'un régime de vitesse uniforme dans toute
la cellule. Le régime réel étant laminaire, les gouttes situées prés des électro-
des décantent plus nombreuses et celles gul se trouvent au milieu de 1'espace
interélectrodes grossissent moins que prévu par la théorie. En particulier, dans
toutes les applications du modéle gue nous avons faites, aucune goutte n'atteint
une taille suffisante pour décanter sous 1'effet de son poids, or en régime lami-

naire il y a toujours des gouttes qui décantent.

- légende -
profil de
vitesses
laminaire
Une goutte située a un point profil de
d'abcisse xe|b, rext‘ décante vitesses
uniforme

si 1'on fait 1'hypothése d'un
régime laminaire ; elle ne
décante pas en cas de régime
uniforme.

vitesse de
décantation
d'une goutte




A-VI-2

- En outre, il peut se produire un phénoméne que nous dénommons

"impaction électrostatique” par analogie avec 1'impaction par inertie (35).

Définition : On appelle impaction électrostatique le procédé par lequel un contact
direct, dié & des forces électrostatiques, est &tabli entre une particule et un

corps solide de dimensions relativement plus grandes que celles de la particule.

Considérons une émulsion circulant autour d'un barreau placé transver-

salement au flux : les lignes de courant se déforment au niveau du barreau.

Schéma n® 10 bis

~

Si les gouttes ne sont soumises & aucune force elles suivent les lignes

de courant et aucune n’atteint le barreau.

Si les gouttes sont soumises aux forces d'inertie certaines atteignent
le barreau et y restent agglomérées : ceci constitue 1’impaction par inertie étu-

diée en particulier par V.G. LEVICH (35).

Examinons maintenant le cas ol le barreau est porté & un haut potentiel.

Des forces d’inertie et de diélectrophorése agissent sur les gouttes.

3i nous supposons que le champ électrique est & symétrie cylindrique la
force de diélectrophorése s'exercant sur une goutte est F8 = - K a3/p3 AV? et 1le
mouvement de la goutte est défini par les éqguations (nous supposons le régime

hydraulique établi)



A-VI-3

4 dup Av? .
s 3 - . . 3 K -
3T @ P2 5F K a 53 K' a (u vp]
du
Aol o, 0 o -
3T a Pz g o K' a (ue ve]

up et ue composantes radiales et tangentielles de la vitesse de la goutte

vp et ve " " " ” du fluide

Remarque : Le rendement d’impaction défini comme la proportion des gouttes de
1'émulsion atteignant le barreau est proportionnel & h défini sur le schéma -

une goutte située & une distance de l'axe inférieure & h atteint le barreau.

Ces équations ne sont pas résolubles analytiquement mais de la comparai-
q p y

son des variations de up et Uy nous pouvons déduire les faits suivants.

Quand on augmente La valeur de a ou de AV 1'accroissement de us est pro-
portionnellement plus fort que celui de ue'donc Le nendement d'impaction augmente.

Or & 1l'entrée et & la sortie de la cellule de diélectrophorése "1'impac-
tion Eélectrostatique” peut se produire. Donc les grosses gouttes plus sujettes a

ses effets seront moins nombreuses & ressortir de la cellule. (schéma n® 10 ter).

Il serait intéressant d’é&tudier ce phénoméne et de l'utiliser si possi-

ble pour augmenter 1l'efficacité de 1'extraction de 1'eau.

glectrode
centrale
sortie "?§s§::: impaction
}\\\\ N\ électrostatique
|] \.\<r4 de gouttes
| \\ \
l )
| \ |
ll : | ‘l
i
! \ i
\ \\ \
NS AN
N :%:‘__ entrée émulsion
Schéma n® 10 ter
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figure 2
Mécanismes de coalescence et de décantation

se produisant au cours de 1'electrofining

(Schéma repris d'aprés L.C. WATERMAN)

(:::) initialement un dipole
induit dans une goutte
<:::> dipole induit avec une
charge nette créée par le champ
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figure 3

SCHEMA D'UN APPAREIL D'ELECTROCOALESCENCE
EN CHAMP CONTINU

(D'aprés un brevet (31))






A
&2
vue en bout

vue de cOté

vue de dessus

A, paroi extérieure en verre ; B liquide diélectrique ; C électrode supérieure
courbée ; F électrode inférieure plate ; H entrée de la charge ; I tube inférieur
de sortie ; J tube supérieurede sortie ; K, trous de sortie

A source fournissant une haute tension ; B, cellule isomotrice ;

C vibrateur ; D collecteurs de poudre ; F pompe

figure 4

CELLULE ISOMOTRICE
(d'aprés H.A. POHL (55))
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figure 7

CELLULE DE DIELECTROPHORESE
Type II
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temps (heures)

METHODES DE DECANTATION
POURCENTAGE DECANTE EN FONCTION DU TEMPS
ET EN FONCTION DE LA DISTANCE A L'INTERFACE

décantation en fonction du temps mesurée a 35 cm de 1'interface

courbe de densité de probabilités représentée sur figure 9

décantation en fonction de la distance mesurée aprés 5 h.

courbe de densité de probabilités représentée sur figure 2!

semblable & 2 mais mesurée aprés 31.5 h.

distance de l'interface
1 l 1 3 (cm)

15 20 25.
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figure 9

18 exemple
COURBES DE DENSITE DE PROBABILITE
TEMPS D'EMULSIONNAGE 0,75 h.

EMULSION A 1800 ppm ;4o D'EAU

courbe de densité en volume

courbe de densité en nombre

A

——

nombre de A
gouttes

(105 /cm?)

/

rayon (um)
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2¢ exemple
COURBE DE DENSITE DE PROBABILITE
TEMPS D'EMULSIONNAGE 0,75 h.

EMULSION A 1900 ppm . ;o D'EAU

e courbe de densité

—@—= courbe de densité

figure 10

en volume

en nombre

nombre de
gouttes

(10%/cm?)

rayon (um)







%
A— 100

3% exemple

COURBES DE REPARTITION ET DE
DENSITE DE PROBABILITES EN VOLUME
EMULSION A 600 ppm D'EAU

figure 11
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figure 12






rendement

0,7
- 0,6
CELLULE DE TYPE 1
RENDEMENT = f (temps de traitement)
| 0,2 CHAMP CONTINU
- 0,4
L 0.3 e émulsion de concentration AV = 10kV
’ variant de 1000 & 2000 ppm.
o émulsion de concentration 1800 ppm AV = 5kV.
- 0,2
Lo, 1 figure 13

temps de traitement (mn)
1 1 1 1 i

—l
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rendement

._l

RENDEMENT = f (différence de potentiel)

débit 6,72 1/h - temps de traitement 10,3 mn

Différence de potentiel (kV)

i

L 0,9
| 0,8
L. 0,7
CELLULE DE TYPE I
L 0,6 CHAMP CONTINU
. 0,5
L 0,4
- 0,3 e émulsion de concentration 700 ppm
débit 3,2 1/h - temps de traitement 23,8
o émulsion de concentration 1800 ppm
~ 0,2
Chacun de c¢es points est la moyenne de
- 0,1 2 ou 3 points expérimentaux.
figure 14
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CELLULE DE TYPE II

rendement = f (temps de traitement)
Différence de potentiel 2,5 kV.

° émulsion & 1700 ppm d'eau champ continu

@ émulsion a 1500 ppm d'eau champ alternatif
o émulsion 3 3000 ppm d'eau champ alternatif
O points identiques aux précédents mais teneur

fiqure 15 en eau 3 la sortie mesurée aprés.légére décantation
g temps de traitement

1 1 ] 1 1 1 i L - (mn)
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CELLULE DE TYPE II
rendement = f (temps de traitement
Différence de potentiel 5,5 kV.
® émulsion & 1800 ppm d'eau champ continu
n © émulsion & 2000 ppm d'eau champ alternatif
o figure 16
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(mn)
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CELLULE DE TYPE II
rendement = f (différence de potentiel)

figure 17

alternatif

continu

émulsion a 3000 PPMpoids
® émulsion & 3000 PPMyoids
O &mulsion i 1750 PPMids
émulsion & 1750 PPRoids

eau débit 6.72 1/h
eau débit 15,3 1/h
eau débit 6.72 1/h

eau débit 15.3 1/h

courbe théorique correspondant aux O

(modéle avec prise en
coalescence dipolaire)

compte de la

différence de
1

_—
5 potentiel (kV.)
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® champ électrique alternatif

Courbes en pointillés

figure 18

concentration
-

CELLULE DE TYPE II

rendement = f (concentration en eau)
 temps de traitement 3,57 mn.
~ 3 Différence de potentiel 5 kV.

(:) résultats modéle sans interactions

PP

mpoids

(:) résultats modéle avec coalescence par choc

(:) résultats modéle avec coalescence dipolaire

eau
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figure 19

COURBES DE REPARTITION EN VOLUME
DE L'EMULSION AVANT ET APRES
TRATTEMENT

Temps de traitement 2,78 mn (débit 8,8 1/h)
Différence de potentiel entre électrodes 5 kV alternatif
Rendement d'extraction de l'eau 0,23

Concentration initiale de 1'émulsion

o avant traltement

e &Prés traitement

Courbes de densité de probabilité correspondantes
représentées sur la figure 20
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EN VOLUME
AVANT ET APRES TRAITEMENT

Temps de traitement 2,78 mn (Dé&bit 8,8 1/h)

Différence de potentiel entre &lectrodes
Rendement d'extraction de l'eau : 0,23

Concentration initiale de 1l'émulsion

avant traitement
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40 b Temps de traitement 4 mn
Différence de potentiel entre électrodes 4 kV alternatif
Rendement d'extraction de l'eau 0,48
30 Concentration initiale de 1'émulsion : 2300 PP ids
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10 |
figure 21 \
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CELLULE DE TYPE II

Répartition granulométrique
Courbes de densité de probabilités
en nombre

Emulsion & la sortie de 1'appareil

memes conditions que sur fig. 20
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== = = courbe théorique

figure 22
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