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Distillation membranaire a poche d’air :
application a la rétention de solutés ioniques et organiques
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RESUME: L4 distillation & membrane a fait "objet, ces derniéres anndes, de nombreuses investigations dans divers
domaincs d’application. Les principaux résultats d'une étude expérimentale, utilisant ia distillation membranaire 3
poche d’air, relative a l1a rétention d’cspéces ioniques ct de solution aqueuse de Rouge Congo, sont présentés. Leffet de
fa température et de la concentration en sel ou en colorant sur fe flux du permdat ont été étudics. Cette étude a permis de
déterminer la température limite de fonctionnement du pilote utilisé (333 K) et de montrer que la concentration de la
solution d’alimentation n’a aucun effet notable sur le fiux du perméat. Des taux de rétention de 100% ont ét¢ obtenus
aussi bien pour les ions que pour le colorant. Les principaux résultats sont discutés ¢t comparés 4 ceux de la littérature.

Moets clés: Distillation 4 membrane, AGMBD, Solution aqueuse, Colorant, Rouge Congo.

ABSTRACT: In the last years, the membrane distillation has been the subject of numerous investigations in various
application fields. Presented herein are the main results of an experimental studv, using the air gap membranc
distillation {AGMD), relative to the rctention of tonic species and agqueous solution of Red Congo. The effects of 1he
operating conditions (temperature and the concentration of salt or dye) npon the permeate flux have been studied. This
stady has determined the optimal operating temperature of the pilot (333 K} and showed that the concentration of the
feed solution has insignificant effect upon the permeate fiux. Rates of retention of 100% have been obtained for ions as
well as for dye. The main resulis are discussed and compared to those found in the literature.

Key words: Membrane distillation, AGMD, Dye, Red Congo aqueous solutions.

INFRODUCTION

La lutte contre 1a pollution industrielle a stimulé, ces derniéres années, la recherche de technologies
propres et particulierement les procédés membranaires pour I’élimination des métaux lourds et des
composes organtques. L industrie de textile utilisatrice potentielle d’eau est 'un des secteurs les
pius concernés par ce développement. Dans un procédé type de teinture 50 & 100% de colorant est
fix€ sur la fibre. I)’importantes quantités d’eau, de préférence a haute température, sont nécessaires
aux opérations de lavage. Une bonne partie, de colorant non fixé passe dans les eaux de rejet. La
préoccupation majeure de I’ industrie de textile et cutr est de minimiser les concentrations de sels et
des colorants dans les eaux de rejet. De nombreuses investigations ont été effectuées pour apporter
des solutions a ce probléme. Parmi les solutions les plus prometteuses, on peut citer "intégration
des techniques & membranes, telles que I'ultrafiltration et la nanofiltration dans le procédé de
traitement | 1-4].

La distillation a membrane, technique en cours de développement, utilisant la différence de
température comme force motrice de part et d’autre de la membrane connait ces derniéres années un
intérét particulier pour son application dans Je domaine de traitement des eaux.

Dans cette technique, 1’échange s’effectue sur la base de la différence de volatilité entre solutés
contenus dans la solution mére d’alimentation. En agissant comme support pour 'interface liquide-
vapeur, la distillation 3 membrane peut éliminer les impuretés de différentes natures (sels, traces
radicactives, organiques, bactéries, etc...). Le mécanisme de séparation est basé sur le mouvement
des composés volatils de la solution d’alimentation vers la surface de Ja membrane, "évaporation de
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ces composés a travers les pores non mouillés et la condensation de la vapeur a 'autre face de la
membrane dans un liquide ou gaz selon la configuration. La distillation & membrane (DM} existe
sous quatre configurations: distillation membranaire 4 contact direct (DCMD), distillation
membranaire & poche d’air (AGMD), distillation membranaire sous vide (VMD) et distillation
membranaire a gaz balayeur (SGMD).

La DM a été appliquée avec succés au traitement des eaux [5-7], des résidus pharmaceutiques [8] et
des solutions d’acide phosphorique riches en composés de lanthane [9]. D’autres applications tirent
avantage du fait que la séparation peut se faire a faible température pour concentrer des mélanges
contenant des substances, soit alimentaires (jus de fruits) [10], soit biologiques (sérum bovin ou
vitarnines) [11, 12]. D’autres applications sont consacrées a la séparation des traces de substances
volatiles contenues dans P’eau [13-15].

On se propose, dans le présent travail, d’étudier la rétention de chlorure de sodium et d’un colorant
le Rouge Congo par PAGMD. L’effet des paramétres de fonctionnement telles que la température,
la concentration de la solution d’alimentation en sel et en composé organique sur e flux du perméat
a été étudié ains1 que ’effet de la concentration sur la rétention du sel et du colorant. Les principaux
résultats obtenus sont présentés et discutés dans cet article.

MATERIELS ET METHODES

Le dispositif expérimental utilisé, dans cette étude, est un pilote MAX 4, fabriqué et commercialisé
par HVR water purification AB (Suede). Sur la figure 1 sont schématisés les principaux éléments
constituant fe pilote. Le module est composé de deux cellules juxtaposées sous forme de AGMD.
L’épaisseur de la poche d’air est fixe et des membranes hydrophobes sont utilis€es. Le circuit
d’alimentation est constitué d’un réservoir de 4.5 L, d’une pompe assurant la circulation, de 'eau 2
traiter, en boucle fermée. L’eau d’alimentation est chauffée a la température voulue a ’aide d’une
résistance. L’eau de rejet est évacuée au moyen d’une électrovanne. La condensation de la vapeur
produite §effectue au niveau de deux plaques refroidies, 4 la température ambiante, par deux
ventilateurs. Les solutions salines sont préparées 4 partir de sel de chlorure de sodium (Fluka) pour
analyse. Les conductivités de la solution d’alimentation et du distillat sont mesurées au moyen
d’une sonde de type Eutech Instruments. Le colorant utilisé est le Rouge de Congo, ¢’est un produit
Fluka de pureté 99%. L’analyse du colorant dans I’alimentation, le perméat et le rejet a été effectuée
a ’aide d’un spectrophotomeétre UV-visible Lamda 20 Perkin-Elmer. L étalonnage a été réalisé a la
longueur d’onde A = 497 nm. Toutes les solutions ont €té préparées a partir d’eau désionisée.
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Figure 1 : Schéma du pilote
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RESULTATS ET DISCUSSIONS

1 - Rétention des ions

Cette partie est consacrée a la rétention des ions, nous nous intéressons a |’étude de Peffet de
parametre de fonctionnement telles que la température et la concentration de la solution
d’alimentation, sur le flux du perméat. Comme dans 1a DM, la séparation s’effectue sur la base de la
volatilité et non sur les propriétés physico-chimiques des espéces (nature, charge et taille des ions)
le chiorure de sodium est choisi comme modéle.

~ Effet de la température

Les figures 2 (a-e) représentent la variation du volume du perméat en fonction du temps pour
différentes températures (303 a 353 K) et concentrations (1 a 36 g/L). A une concentration donnée,
on observe que le volume du distillat en fonction du temps est linéaire. Ce qui indique que le flux
est constant. Le volume augmente avec la température, le maximum de volume recueilli au bout de
deux heures est de 1.180 L 4 1a température de 353 K.
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Figure 2 (2): Volume recueilli en fonction du temps, C= 1 /L.,
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Figure 2 (b): Volume recueilli en fonction du temps, C=3 g/1.
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Figure 2 (c): Volume recueilli en fonction du temps, C= 9 g/L.
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Figure 2 (d): Volume recueilli en fonction du temps, C= 12 g/L.
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Figure 2 {e): Volume recueilli en fonction du temps, C= 36 g/L,
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Sur la figure 3 est représenté, a titre d’exemple (concentration égale 4 1g/L), le flux du perméat en
fonction de la température moyenne de la solution d’alimentation. Cing séries de mesures ont été
effectuées a différentes concentrations. La courbe théorique (en trait plein) représente une variation
exponentielle du flux avec la température. La procédure de calcul du flux a été présentée dans une
récente publication [16]. Jusqu’'a 333 K, on note que les résultats expérimentaux sont en accord
avec la courbe théorique. Ceci est généralement attribué & un mode de transfert gouverné par un
transfert de masse. Au-deld de cette température, ’écart par rapport & la courbe théorique
s’accentue. Deux hypothéses peuvent étre avancées pour expliquer ce comportement, soit la
saturation partielle des pores (pression de pénétration de la solution d’alimentation supérieure a la
pression hydrostatique des pores), soit le changement de mode transfert. La premiére hypotbése est
a exclure étant donné que la membrane présente les mémes performances d’une série de mesures a
Iautre.

Le coefficient global de transfert de chaleur dans la configuration de ’AGMD est compos¢ de
plusieurs termes. L ’augmentation de la température, sous certaines conditions hydrodynamiques
caractérisées par un faible nombre de Reynolds, entraine une baisse du coefficient de transfert de
chaleur dans la couche limite thermique & 'interface membrane- solution et par conséquent une
diminution du flux indiquant que le transfert de chaleur devient dominant. Ce qui peut étre vérifié
par une €tude en fonction de la vitesse de circulation. Comme dans le cas du pilote utilisé, la vitesse
de circulation de la solution d’alimentation est invariable, nous retenons que la température 333 K
correspondant au seuil d’apparition de phénomeéne de polarisation lors du fonctionnement du pilote
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Figure 3: Flux en fonction de la température moyeane de [a solution d'alimentation, C =1 g/L.

- Effet de la concentration

La variation du flux en fonction en fonction de la concentration en chlorure de sodium, pour
différentes températures est représentée sur la figure 4. On remarque une faible réduction du flux
inférieure 4 6% pour une variation de 1 a 36 g/L. Cette diminution peut étre attribuée a différents
aspects: la diminution de la pression de vapeur due & I'effet de sel, la concentration de la
polarisation & la surface de la membrane et |’augmentation de la température de polarisation. Ce
résultat montre que la distillation membranaire peut étre utilisée pour des solutions trés concentrees
sans perte de flux considérable [17] comme dans le cas des autres procédés membranaires.

Pour toutes les valeurs de concentration des solutions d’alimentation et toutes les températures
étudiées, nous obtenons des taux de rejet de 100 %. De tels taux de rejet, méme pour des solutions
trés chargées en sels, sont en faveur de 1’application de la distillation membranaire dans le domaine
de traitement des eaux chargées en espéces ioniques nocives tels que les métaux lourds. Les
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procédés membranaires & force de pression comme ["osmose inverse, ['ultrafiitration et la
nanofiltration n’atteignent pas de tels taux de rejet et la rétention dépend de la nature des espéces et
du type de membrane [16-19].

3 — S
T=353K ]
E -||~ L ek + +
o T=343K '.l
D2 LT T=333K 1
g d'“ T e = - O e O - e o e O - - - — - _é j
<o |
= T=323K !
o3 i
.\0 - - - = e e e e _—_— = = - - — = - PV— A
E 12 S Ve A 4
- |
— e — — e O — — e - — = e e :
ER ° T=33% ° - %
NS S o o :
By I
1 3 12 36
Concentration &3 en g/}

Figure 4: Flux du perméat en fonction de 1a concentration

2 - Rétention de colorant

Le rouge Congo est un colorant qui fait partie de la série des colorants directs (également appelés
substantifs) pour lesquels la présence de groupes sulfonates favorise la solubilité dans 'eau. Les
avantages principaux de ces colorants sont leur facilité d'application et leur prix modique. Dans la
présente partie, nous nous intéressons aux conditions de rétention du Rouge Congo. L’effet de Ja
température et de la concentration sur le flux du perméat ont ét¢ étudiées.

- Effet de la température

Sur la figure 5 est représentée, a titre d’exemple (C = 5.6 10 mole/L), la variation du flux du
distillat en fonction de la température moyenne de la solution d'alimentation pour différentes
concentrations en Rouge Congo. Trois séries de mesures ont été effectuées pour des valeurs de
température inférieure ou égale a la température optimale de fonctionnement (333 X).
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Figure 5: Flux en fonction de la T de la solution d'alimentation, C = 5,6 10 mole/L.
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Le flux augmente en fonction de la température en forme exponentielle. La méme tendance a été
mentionnée par Drioli et all {20] dans le cas du jeu d'orange comme solution d'alimentation et
{zquierdo-Gill et all [21] pour le saccbarose.

L'analyse du colorant par UV visible montre que la qualit¢ du perméat est trés pure. La densité
optique mesurée est la méme que celle de I'eau désionisée. Ce résultat confirme que le taux de rejet
est de 100% pour les composés non volatils dans le procédé de distillation 2 membrane,

- Effet de Ia concentration

La présence de composé organique en solution agueuse a un effet significatif sur ’angle de contact
solide-liguide et la tension de surface du liguide. Au-dessus d’une pression d’entrée appelée
pression de pénétration, le liquide traverse les pores et la membrane est dite «mouillée».
L’accroissement de la concentration entraine une forte diminution de la pression de pénétration et
provogue la mouillabilité au-dela d’une concentration donnée. Ainsi, la distiliation a membrane
s’applique dans un domaine étroit de concentration qui dépend de la membrane et de la température
de la solution.

Pour ces raisons, nous avons travailié a de faibles concentrations du Rouge Congo,

Les résultas obtenus sont représentés sur la figure 6. Aucun effet notable de concentration n’est a
mentionner. Par contre, 4 la température de 353 K, une perte de flux de Pordre 20% a é1é observée.
La présence du chlorure de sodium n’a aucun effet sur la rétention du colorant.
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Figure 6: Flux du perméat en fonction de la concentration du Rouge Congo

CONCLUSION

It ressort de cette étude que dans le cas de rétention d’espéces ionigues I’augmentation de la
température est accompagnée d’un changement d’un mode de transfert d0 a 'augmentation de la
résistance de couche limite a I'interface membrane solution. Aux faibles températures, le transfert
de masse est dominant alors qu’aux températures supérieures 4 333 K, le transfert est gouverné par
le transfert de chaleur. La température optimale de fonctionnement du pilote est 333 K, dans le
domaine de concentration et de température étudiées, la rétention du rouge Congo est de 100%.
L’application de la distillation 2 membrane a I'échelle de laboratoire au traitement d’eaux
synthétigues chargées en espéces ionigue et colorant est prometteuse. La limitation majeure du
développement du procédé reste la mouillabilité précoce de la membrane.
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