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Résumé

Intensification des procédés d’extraction des huiles essentielles et modélisation
énergétique

Le présent travail a pour objectif 1’étude des procédés d’extraction des huiles essentielles. Pour cela, il
est divisé en deux parties. La premiére, porte sur 1’étude de I’intensification d’une unité d’extraction
par miniaturisation du dispositif de condensation, afin de proposer une unité intensifiée applicable a
I’échelle industrielle.

La seconde, consiste en la modélisation du transfert de matiere et de la consommation énergétique
dans le cas des procédés classiques et innovants, intensifiés, assistés par microondes. D’abord un
modele mathématique a été développé pour représenter au mieux 1’hydrodistillation. Ensuite, une
nouvelle approche avec de nouvelles équations a été proposée pour décrire les extractions assistées par
microondes. Les modéles développés ont permis 1’étude de la consommation énergétique dans le but
de mieux apprécier I’intensification moyennant les microondes comme source de chauffage.

Mots-clés : Intensification, Mini condenseur, Extraction des huiles essentielles, Microondes,
Modélisation, Transfert de matiére, Consommation énergétique.

Abstract
Essential oil extraction process intensification and energy consumption modeling

The aim of this work is to study the extraction processes of essential oil. Thus, it was divided in two
main parts. The first part deals with the intensification of an extraction unit through the miniaturization
of the condenser in order to propose an intensified unit easily transposed to the industrial scale.

The second part includes mass transfer and energy consumption modeling for both, classical processes
and innovative ones, intensified using microwaves as heating source. First, a new mathematical model
was developed in order to better describe a classical hydrodistillation. Then, an innovative approach
with new equations was proposed to describe microwave assisted extraction technique. The models
developed allowed the energy consumption assessment and thus, a better appreciation of the efficiency
of the intensification by means microwaves as a heating source.

Keywords: Intensification, Minichanel condensation, essential oil extraction process, Microwaves,
Modeling, Mass transfer, Energy consumption.



Sommaire

Introduction générale..................iii e, 1

PARTIE I : Intensification des procédés

Chapitre I : Généralités sur I’intensification des procédés

I.1. Définition de I’intensification des proc€des.........ccovvviiiiiiiiiiiiiieiiiiniiiee e 3
1.2. Méthodes d’IntenSifiCation............ociieieiiiiie e e 3
1.3. Intensification par couplage de foNCtioNns...........ccccooveveiieci i 4
[.3.1  LeS EChanQeUrS-TEACTEUIS. ......cviuireiieieitesie ettt sttt 4
1.3.2 Réacteurs a échanges intensifiés.........ccoovieiiiiiiiiie e 5
1.4. Intensification par microstructuration des proCedes...........cccvverererierererenennns 5
1.4.1 Les réacteurs microstructureés et Ies miCroréacteurs..........ccoocvvevervreereeieennnn 6
1.4.2 Micromélangeurs et mélangeurs MIiCroStrUCUIES...........ccoveieeireeiieieeiieseenens 7
1.4.3 Microéchangeurs de Chaleur.............cccvovveiiiic i 7
L5. Extrapolation des systémes a 1’échelle industrielle.............cccovieiiiiininnnnn. 11
1.6. Distribution des FIUIAES.........ooviiieecie e 11
7. CONCIUSION. ....c.iiiiiiieiieiee ettt ere s 12

Chapitre II: Procédés intensifiés d’extraction des huiles essentielles

[1.L1.  Procédés assiStés par MICIOONAES. ........ccueierirrieieieie e 14
12,1 DETINITION. ...ttt 14
[1.1.2 Chauffage par MICrOONUES ........cccvveiieiiieiiecee e 14
[1.L1.3  Les microondes : technique d’intensification de I’extraction des huiles

BSSENMTIBIIES. ...t 16

[1.2.  Autres procédés d’extraction intensifiés..........coceeververienerienienenrienieneeens 22

1.3. (00010163 (51570 o TR 28



Chapitre 111 : Intensification d’une unité d’extraction des huiles

essentielles
IIIL.1. Présentation de UNIte...........cccvviiiiiiiii i 31
11.2. Intensification du systeme de condensation.............ccccvevvevererenesesese e 34
[11.2.1 Intensification par miniaturisation du condenseur a €au..............ccccueeuvenee. 35
[11.2.2 Calcul d’un aérocondenseur MINIALUIISE .........ccovvevveeiiieevie e 44
1.3, CONCIUSION. ...ttt bbb 51

PARTIE Il : Modélisation
Chapitre 1V: Modélisation d transfert de matiére

IV.1. Rappel sur le transfert de matiere...........c.ccoceveiiiieneiicreee e 54
IV.2.  Rappel sur L adSOrption..........cccueerieeciienieeiiienieeieesiee e esieesveeseeeesveesenesnnees 58
IV.3. Modeéle avec résistance au transfert de matiere en phase vapeur.................. 63
IV.3.1 Influence du débit de vapeur sur I’eXtraction...........ccceeeeveeerveeerreesenneenne. 63
IV.3.2 Développement du MOdElE..........ccocoveiieiiiiiciee e 64
IV.3.3 Validation du modele...........cccovoieiiiiiiie e 69
IV.4.  Modeéle basé sur un phénomene de SUrface...........ccoovvereirenennicncneieee, 76
IV.5. (070 0] 111 [ o SRS 81

Chapitre V: Modélisation de la consommation énergétique

V.1.  Rappel sur les cinétiques d’eXtraction ...........cceceveeveerienieneniieneeneeeeeeees 84
GBINBVIIET ...ttt bbbttt ettt b bbb 84
LAVANGR. ...ttt 85
V.2.  Modélisation de la consommation Energétique ...........cceoeveierererierenieniens 85
GBNBVIIET ...ttt bbb 86
LAVANGE. ...t 89
V.3 CONCIUSTON .o 96
CoNCIUSION GBNEIAIE...........ooeecccecee s 97
Bibliographie

Annexe



Liste des tableaux

Tableau I11.1 : Dimensionnement du container moyen utilisé pour le Mobilab......... 31
Tableau I11.2 : Caracteéristiques de la charge a traiter............cccocevvevevieieececse e, 32
Tableau I11.3 : Dimensionnement de 1’aérocondenseur du Mobilab........................... 33
Tableau 111.4 : Consommation énergétique du Mobilab.............ccccooeiriiiiiiiiinnn 34
Tableau I11.5 : Caractéristiques de I’installation photovoltaique du Mobilab............. 34
Tableau 111.6 : Données thermodyNamiQUES...........cerveerereererierise e 36
Tableau I11.7 : Résultats de calcul des différents parametres...........cccceevvvveeiieieennenn, 42
Tableau I11.8 :  Calculs des flux de chaleur lors de la condensation.................c.cc...... 45
Tableau I11.9 : Caractéristiques du ventilateur ChoiSi...........ccccocvveviiiiiicic e, 46
Tableau IV.1: Valeurs numériques des facteurs pré-exponentiels des six premiers
termes de la série pour une plague Plane............ccveiveiiiic e 65
Tableau 1V.2 : Valeurs numériques des facteurs dans 1’exponentiel des six premiers
termes de la série pour une plaque PIaNE..........cccoiiiieiicieie e 65
Tableau IV.3 : Les valeurs de T,/T; pour différentes valeurs de L dans le cas d’une
PIAGUE PIANE......eeeieeie ittt et s b et e e re et e ra e re e ans 66
Tableau 1V.4 : Les valeurs de F,/F; pour différentes valeurs de L dans le cas d’une
PlAGUE PIANE.....ceeeeee bbb 67
Tableau IV.5 : Parameétres du modele 1 et 2 obtenus apres simulation....................... 72
Tableau 1V.6 : Paramétres du modéle 2 obtenus aprés simulation de 1’extraction de
I’huile de 1avande............oooiiiiiiiii e 75
Tableau IV.7 : Paramétres du modele de désorption aprés simulation...............c.c...... 79
Tableau V.8 : Parameétres du modele du premier ordre..........ccccoeveeveeieeieevecie s, 80

Tableau V.1 : Energie consommeée lorsque 1’extraction atteint un rendement de 95%
BE 9000 ettt b e are et e e nbeennees 87

Tableau V.2 : Données relatives a 1’extraction assistée par microondes MSDF et le
ProCedE ClasSIQUE SDF.........ooiiiie e et 90

Tableau V.3 : Calculs de I’énergie globale consommée pour le procédé MSDF pour
IffErENtES PUISSANCES. ... .ecvveitieie ettt ettt et e s sreesreenee s 91

Tableau V.4 : Différence entre la consommation énergétique de la vapodiffusion
classique et assistée par microondes des fleurs de lavande.............ccccooevviieiiiinenenne. 95



Liste des figures

Figure 1.1 : Méthodes d’intensification (Stankuewicz & Mouljin, 2000).............cc....... 4

Figure I1.1 : Orientation des dipdles électriques a) en absence de champ électrique ; b)
en présence d’un champ électrique continu ; ¢) en présence d’un champ électrique
AITEINALIT ... et 15

Figure I1.2 : Mécanisme du transfert de chaleur et de matiere lors d’une extraction
classique et par microondes des produits naturels (Veggi & al, 2008).............ccc....... 17

Figure 11.3 : Micrographies des feuilles de thym (a) sans traitement, (b) apres
hydrodistillation d’une durée de 60 min et (c) aprés hydrodistillation assistée par

microondes pendant 30 min (Golmakan & Rezaei, 2008)..........ccccccevveveieeieeviesienn. 17
Figure 1.4 : Schéma de I’hydrodiffusion assistée par microondes et gravité (Rostagno
L/ = 1o (o T USSP 18
Figure 11.5: Schéma de la vapodiffusion assistée par microondes (Farahat & al,
2009)... ettt E ettt R e E ettt e Rt R e e be bt reebe et e e rears 19
Figure 11.6: Schéma du dispositif d’entrainement a 1’air assisté par microondes
(LUCCNESIE, 2005).. .00 e itiicieeiti ettt et et e e nreenenns 19
Figure 1.7 : Schéma du dispositif d’hydrodistillation assistée par microondes sous
pression réduite (LUCChESIE, 2005)........cccurririreieinienieesie e 20
Figure 11.8: Schéma du dispositif d’hydrodistillation assistée par microondes
(Rostagno & Prado, 2013)......cc.cciiiieiiecie ettt 21
Figure 11.9 : Schéma du dispositif d’entrainement a la vapeur assisté par microondes
(Rostagno & Prado, 2013)......cc.cciiiieieiie ettt are s 22
Figure 11.10 : Implosion des bulles de cavitation prés d’une paroi solide (Michel,
140 ) TSP 23
Figure I1.11 : Schéma de I’extraction par chauffage ohmique (Gavahina, 2012)........ 25

Figure 11.12 : Photo de I’installation d’hydrodistillation solaire (Munir & al, 2010)..26
Figure 11.13 : Schéma du MOBILAB (Basta & Amrani, 2008)............ccccceeveviieiiennn. 27
Figure 11.14 : Vue d’ensemble de I’intérieur du MOBILAB (Bacha & Tchekikene,

Figure 111.1: Schéma du serpentin (gauche) et de la disposition des ventilateurs
(0 (o 1 (=) TSSO 33

Figure 111.2 : Réseau des mMini CONAENSEUIS. .......ccvveveieereerieieesieeie e sieeeesee e seeseeas 36

Figure 111.3 : Différents zones d’un mini CONdeNSEUT...........c.cccvevureiierieireeieeeereenen, 37



Figure 111.4 : Profil des températures tout au long de la condensation du mélange

1722 0L | PSPPI 39
Figure I11.5 : Courants d’entrée (droite) et de sortie (gauche) pour la simulation de
I QCTOCONACNSEUL ........iiiiiiiiteiie ettt et et et e st e et ee i e b e 47
Figure 111.6 : Caractéristiques du ventilateurs sur le simulateur hysys............cc.ccoeuvee 47
Figure 111.7 : Résultats de la SIMUlation............ccoceiiiiiiiiiiieeeee e 48
Figure 111.8 : Schéma de 1’aérocondenseur PropOSE...........ccueerererereriereseriesesesieseens 50

Figure IV.1: Cinétiques d’extraction de I’huile essenticlle a partir du genévrier par

hydrodistillation (Milojevic & al, 2008)..........ccooiiiiiiiiieie s 63
Figure 1V.2: Cinétique d’extraction de I’huile de genévrier simulée par les deux
modeles pour un débit de 0,13 MI/MIN.......ccoiiiiiiiiee e 70
Figure IV.3: Cinétique d’extraction de 1’huile de genévrier simulée par les deux
modeles pour un débit de 3,6MI/MIN........ccccoiiiiiiiieeec e 70
Figure IV.4: Cinétique d’extraction de I’huile de genévrier simulée par les deux
modeles pour un debit de 10 MI/MIN......cccoiiiiiiiiie e 71
Figure 1V.5: Cinétique d’extraction de I’huile de genévrier simulée par les deux
modeles pour un débit de 11,7 MI/MIN.......ccooiiiiiiicc e 71
Figure V.6 : cinétiques d’extraction de I’huile de lavande a différents débits........... 73

Figure IV.7 : Cinétique d’extraction de I’huile de lavande simulée pour un débit de

Figure IV.9 : Cinétique d’extraction de I’huile de lavande simulée pour un débit de
25, 50 €1 60 O/MIN...eiitieiiiecee e 75

Figure 1V.10 : Micrographies des cellules sécrétrices de lavande a) avant traitement,
b) apreés extraction par vapodiffusion et c) assistée par microondes (Farhat & al,

Figure V.11 : Courbe de PEICE..........couoiiiiii e 77

Figure IV.12 : Cinétique d’extraction de I’huile de lavande simulée par le modéle de
désorption POUIr P =50 W....o.i ottt 77

Figure 1V.13 : Cinétique d’extraction de I’huile de lavande simulée par le modéle de
désorption PoOUr P = 100 Wi......coiiieeccceee ettt 78

Figure 1V.14 : Cinétique d’extraction de I’huile de lavande simulée par le modéle de
désorption pour P =200, 300 €t 400 W.......ccceeiiiieiieie e eee e 78



Figure 1V.15: Simulation de la cinétique d’extraction de 1’huile de thym par un
modele du PSeUdO-PremMIer OFAIE.........coiveirierieeeie et 80

Figure V.1: Cinétiques d’extraction des baies de genévrier simulées par le modéle
considérant la résistance au transfert de matiere..............ccccoovviiciiiiinccceiiicce, 84

Figure V.2 : Cinétiques d’extraction des fleurs de lavande par vapodifusion assistée
par microondes simulées par le modele de désorption...........cccevevvevveieiiienneie s, 85

Figure V.3 : Courbes donnant 1’énergie consommée simulée a différents rendements
de I’extraction de I’huile de genévrier et pour différentes puissances de chauffe.......86

Figure V.4 : Diagramme représentant la consommation énergétique en fonction du
rendement pour 1’hydrodistillation des baies de genévrier...........cceecveevvercreeecreennnnne. 88

Figure V.5: Consommation énergétique du procédé MSDF pour différentes
puissances de microondes pour I’extraction de I’huile de lavande.................c............ 92

Figure V.6 : Histogramme représentant la consommation énergétique pour différentes
puissances de microondes pour ’extraction de I’huile de lavande..............cccceeneene. 92

Figure V.7 : Energie consommeée en fonction des puissances délivrées par le four a
o] £0T0] 0 L= ST 93

Figure V.8 : Consommation énergétique du procédé classiqgue SDF et du procédé
analogue MSDF & 200W.........coiiiiiie ettt sra e ens 94



introduction
generale




Introduction générale

L’industric des huiles essentielles comme toute autre industrie est réputée pour étre
consommatrice d’importantes quantités de ressources. En effet, les procédés les plus répandus
a I’échelle industrielle sont I’hydrodistillation et 1’entrainement a la vapeur qui sont certes
faciles a mettre en ceuvre mais hélas, énergivores et grands consommateurs d’eau. Face a une
forte consommation des ressources énergétiques qui sont le plus souvent d’origine fossile et a
la croissance de leur impact néfaste sur 1’environnement, comme la pollution, la recherche de
nouvelles alternatives est devenue primordiale et constitue la préoccupation majeure des
ingénieurs concepteurs de procédes.

Ces alternatives se traduisent par les différents développements qu’a connus le génie des
procédés ces derniéres années, comme I’amélioration de ’efficacité des procédés existants
suivant le concept de I’intensification par miniaturisation au lieu d’une approche classique
basée sur la notion d’opérations fondamentales ou unitaires. Les recherches dans le domaine
de la récupération des extraits végétaux traitent de la conception de nouveaux procedés
utilisant les énergies renouvelables pour en faire des procédés plus respectueux de
I’environnement ou la mise en ceuvre de techniques innovantes utilisant les microondes ou les
ultrasons afin d’améliorer leur efficacité et diminuer leur consommation énergétique.

Une approche basée sur le concept d’un développement durable des procédés, qu’ils soient
classiques ou innovants, passe par [1’¢laboration d’indicateurs capables de donner
simultanément des informations précises sur I’évolution de la production ou du rendement et
sur I’évolution de la consommation énergétique.

C’est dans ce contexte que nous nous sommes propos€s d’évaluer les possibilités
d’intensification d’une unité d’extraction des huiles essentielles par entrainement a la vapeur
d’eau et de développer des modéles traduisant 1’évolution de la consommation énergétique au
cours du processus d’extraction.

Ainsi, nous avons départagé notre travail en deux grands axes :

Le premier, est I’étude de la possibilit¢é d’améliorer une unité d’extraction des huiles
essentielles, intensifiée au préalable par 1’intégration des énergies renouvelables, en
miniaturisant I’échangeur de chaleur servant a la condensation.

Dans le second, nous avons tenté d’élaborer des modéles de transfert de matiére sur la base
d’une nouvelle approche permettant de différencier entre les phénomeénes qui régissent les
procedés classiques et intensifiés par I’emploi de microondes. Ces modéles seront utilisés et

appliqués pour étudier la consommation énergétique de ces deux procédeés.
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Face a une croissance démographique rapide, une augmentation du pouvoir d’achat des
consommateurs et de leurs besoins, les industries se voient obligées d’augmenter leur
production afin de répondre a la forte demande résultante. Cette croissance forcée de la
production entraine une croissance dans la consommation des ressources naturelles,
ressources menacées par une disparition d’ici quelques années, puisqu’il s’agit le plus souvent

d’énergies fossiles.

Ne pouvant freiner ni la demande ni la production, la nécessité de trouver d’autres alternatives
devient urgente. Des solutions incluant 1’intégration des énergies renouvelables ou encore, le
développement de méthodes et d’approches innovantes lors de la conception des procédés
peuvent étre envisagées. Cette idée de développer de nouveaux procédés plus performent
repose sur le concept d’intensification initié par Stankiewicz et Moulijin (Stankiewicz &
Moulijin, 2000), méme si en réalité, certains auteurs se sont penchés sur la question depuis
une trentaine d’années déja comme Tuckerman et Pease qui ont proposé un systeme de
refroidissement moyennant des microcanaux pour les circuits intégrés en électronique
(Tuckerman & Pease, 1981).

Dans ce chapitre, des généralités sur le concept innovant d’intensification ainsi qu’une revue
des techniques intensifiées développées sont données, afin de mieux apprécier les avantages

de son application.
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I.1. Définition de P’intensification des procédés
L’intensification est définie comme étant I’ensemble de méthodes et technologies innovantes

offrant une réduction significative du rapport taille des installations - capacité de performance,
une amélioration de la qualité des produits, une réduction des quantités d’effluents et de
catalyseurs, une diminution dans la consommation énergétique et un contrble précis du
procedé, ainsi assurer une meilleure sécurité (Stankiewicz & Moulijin, 2000). Enfin, tout
développement ou technologie conduisant & des procedes plus petits, propres, économes et

efficaces est considéré comme une intensification.
En d’autres termes,

Intensification = faire plus avec moins

1.2. Méthodes d’intensification
Intensifier des procédés peut se faire suivant deux voies principales, selon la nature du

procédé et I’amélioration désirée (Stankiewicz & Moulijin, 2000) :
- Intensification des équipements utilisés dans les procédés :

Concevoir de nouveaux équipements respectueux de I’environnement de par leur taille, leur
consommation énergétique et ayant la capacité de fournir de meilleures performances en
transfert de matiere et de chaleur. Exemple : les microréacteurs et microéchangeurs de

chaleur.
- Intensification des méthodes constituant les procédés :

Développer de nouvelles méthodes utilisant des sources d’énergie alternatives (ultrasons,
microondes, énergies renouvelables...) ou des techniques fusionnant procédés chimiques et
physiques comme le couplage d’un réacteur avec un separateur en un seul équipement ou

encore les réacteurs — échangeurs.
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Intensification des procédés

v v

Equipements l [ Méthodes }

Equipement prenant en
charge des réactions

chimiques

P ™
EqU|p(?me_nt pour des Réacteurs séparations Sources Autres
_opérations sans multifonctionn hvbrides d'énergie hethodes
réactions chimiques els v alternatives

- i ™
- Mélangeur
. . statique
- Réacteur a - Echangeur
disque de chaleur
tournant compact

- Réacteur - - Echangeur
échangeur s

microcanaux

Figure I. 1 Méthodes d’intensification (Stankiewicz & Moulijin, 2000)

1.3. Intensification par couplage de fonctions
Parmi les nombreux équipements du génie des procédés, I’intensification par couplage de

fonctions a touché des équipements clés présents dans tous les procédés tels que les réacteurs
et les échangeurs. Les échangeurs-réacteurs ainsi que les réacteurs a échange intensifié ont

donc été développés a I’échelle pilote ou industrielle.

1.3.1 Les échangeurs-réacteurs
Le réacteur échangeur, noté HEX, est I'un des exemples les plus développés de

I’intensification par couplage de fonctions. C’est un équipement thermique dans lequel des
réactions chimiques ont lieu grace a I’insertion d’ailettes, de structures métalliques poreuses
ou encore de créateurs de vortex qui améliorent le mélange et le transfert thermique favorisant

les conditions adéquates pour des réactions chimiques.

Ces appareils offrent une sélectivité et des rendements importants grace a I’amélioration du
transfert (de chaleur et de matiére), ils diminuent aussi les risques d’emballement des

réactions ainsi que les codts et la taille des installations (Anxionnaza & al, 2008).
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1.3.2 Reéacteurs a échanges intensifies
Ces équipements sont, a I’inverse des premiers, des réacteurs, dans lesquels les échanges

thermiques sont intensifiés. Nous pouvons citer :

- Le réacteur a disque tournant SDR (spin disc reactor) : c’est un réacteur formé d’un
disque thermostaté tournant. Les réactifs sont injectés par le dessus du disque et forment
grace a la force centrifuge, un film de faible épaisseur qui améliore le transfert de
chaleur et de mati¢re. Le transfert de chaleur est assuré par le passage d’un fluide
caloporteur au niveau du disque (Fustier, 2012).

- Les réacteurs a microcanaux : ils sont constitués de canaux de tres faible dimension dans
lesquels les transferts sont améliorés (Anxionnaz & al, 2008).

- Réacteur a flux oscillatoires: Il est constitué d’un tube contenant de nombreuses
chicanes et relié a un oscillateur. Les oscillations permettent de controler le mélange

tandis que le temps de séjour sera contrdlé grace aux débits (Anxionnaz & al, 2008).

I.4. Intensification par microstructuration des procédés
Une autre méthode d’intensification est la microstructuration des procédés. Elle consiste en

une réduction considérable de la taille des équipements. Des études ont montré que le passage
de I’échelle métrique a 1’échelle micro permettait un gain dans les performances. A titre
d’exemple : Echangeur de chaleur de diametre inférieur & 1 mm. Ce type d’échangeur peut
atteindre d’importantes surfaces d’échanges par unité de volume, des valeurs élevées du

coefficient de transfert de chaleur et une faible résistance (Yang & Lin, 2007).

Pour mieux comprendre cette approche, il faut revenir sur la nature des phénomenes. Un
procédé de transformation de la matiére est le fruit des couplages de plusieurs phénomenes
élémentaires : hydrodynamiques, réaction chimique, transfert de matiére et de chaleur, a
differentes échelles spatiales et temporelles. Par exemple, dans une reaction chimique, deux

régimes peuvent se distinguer, diffusionnel et chimique.

Selon la nature du procédé, un phénomene peut représenter 1’étape limitante par rapport aux
autres, traduit par la différence des temps caractéristiqgues de chaque processus (certains
processus ont des temps caractéristiques plus long que d’autres), ce qui peut affecter les

performances des procédés (Poux & al, 2010).

L’intensification par miniaturisation peut palier a ces problémes de performance. Elle consiste

a adapter les dimensions géométriques du systeme aux temps caractéristiques des phénomenes
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limitants afin de permettre un gain significatif sur le rendement ou sur la compacité d’un
équipement. L’étude des temps caractéristiques montre qu’ils sont proportionnels aux
dimensions caractéristiques du systéme, ainsi les processus ayant des temps faibles peuvent

étre effectués dans des installations de trés faibles dimensions (Poux & al, 2010).

Le but de I’intensification par microstructuration est de performer des équipements a iso-
efficacité a petite échelle, c’est-a-dire développer des opérations ayant les mémes
performances (méme efficacité et productivité) que celles des techniques conventionnelles

mais avec une taille et une consommation énergétique moindre.

C’est dans ce contexte que Commenge et ses collaborateurs (Commenge & al, 2004) ont
étudié les performances d’un appareil constitué initialement d’un seul microcanal et pouvant
évoluer en plusieurs microcanaux paralléles en conservant la productivité et I’efficacité 7. lls
ont étudié le cas des réactions homogeénes et hétérogenes du premier ordre et les phénomeénes

de transfert thermiques lorsque :

- I’écoulement est laminaire, de type Poiseuille et piston dans un canal
- la concentration a la paroi est constante dans le cas d’un transfert de mati¢re
- latempérature a la paroi est constante dans le cas d’un transfert thermique

- réaction homogeéne ou hétérogeéne.

Les résultats qu’ils ont obtenus montrent qu’une réduction importante des installations peut
étre atteinte. Cependant, cette miniaturisation entraine une augmentation dans la perte de
charge qui est un critére a ne pas négliger lors du dimensionnement. Toutefois, il est possible
de la restreindre par la multiplication du nombre de microcanaux et la diminution de la
longueur de la conduite en conservant la méme section droite. Un compromis entre le
diametre, la longueur, le nombre de microcanaux et la perte de charge doit étre envisage lors

de la miniaturisation des équipements.

1.4.1 Les réacteurs microstructurés et les microréacteurs
Les microréacteurs sont des réacteurs composés de canaux dont les dimensions sont de 1’ordre

de dizaines ou de centaines de microns. Les réacteurs microstructurés sont des réacteurs
contenant des zones microstructurées mais dont les dimensions extérieures sont supérieures a
celles des précédents. Ce dernier type a été utilisé pour les réactions de la chimie fine

(Pennemann & al, 2004). Les microréacteurs ont été développés a 1I’échelle laboratoire en
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plusieurs types : les microréacteurs fluide — fluide et gaz — solide utilisés pour les réactions

catalytiques. Leurs avantages sont :

- Reéduction de la consommation en énergie et en solvant.

- Amélioration de la sélectivité de la réaction et ce, grace au faible volume du réacteur
qui réduit le temps de séjour et I’occurrence des réactions parasites.

- Meilleure maitrise de 1’écoulement et de 1’échange thermique, ce qui permet d’éviter
I’emballement thermique du réacteur et les réactions parasites thermiquement activées.

- Augmentation de la réactivité et du rendement.

- Meilleur contrdle des réactions rapides et fortement exothermiques grace au rapport

surface/volume important qu’ils offrent (Volkel, 2009).

1.4.2 Micromélangeurs et mélangeurs microstructurés
Les micromélangeurs sont des éléments fluidiques de petite taille équipés de microéléments

de mélange. Ils traitent généralement des débits de I’ordre du ml/h voire 1/h, ce qui limite leur
utilisation a I’échelle laboratoire. Les mélangeurs microstructurés, quant a eux, sont constitues
d’éléments microstructurés dans des boitiers de taille relativement importante. Ils peuvent
donc traiter des débits plus importants (de 10 I/h au m%h) et sont utilisés & I’échelle

laboratoire ou pilote (Hessel & al, 2005).

Deux types de micromélangeurs existent : passifs et actifs. Les micromélangeurs passifs sont
ceux induisant un mélange sans apport d’énergie externe mis a part 1’énergie de pompage. IIs
se basent sur la création de lamelles de fluide grace a des séparations et recombinaisons, les
plus utilisés sont les micromélangeurs sous forme de T ou de Y. Les micromélangeurs actifs
sont ceux induisant un mélange en faisant intervenir une énergie externe comme les ultrasons,

des membranes vibrantes...etc. (Falk & Commenge, 2010).

1.4.3 Microéchangeurs de chaleur

L application de ces technologies est tres vaste, allant de 1’¢lectronique, ou elles ont connu
leurs premieres utilisations, aux procédés chimiques. Cette tendance vers les systemes

microstructurés est due (Kandlikar & al, 2003) :

- au besoin d’améliorer les transferts de chaleur des procédés,
- a la dissipation des flux de chaleurs dans les équipements électroniques

microscopiques,
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- al’émergence d’équipements microscopiques nécessitant un refroidissement.

Les microéchangeurs offrent un meilleur rapport transfert de chaleur/taille : pour une méme
puissance thermique échangeée, le volume des équipements est nettement inférieur que celui
des appareils classiques, ce qui permet une réduction d’occupation d’espace, une meilleure
compacité et donc une réduction des codts de construction et des économies quant a la
quantité de fluide utilisée, ils résistent aussi aux fortes pressions (Poux & al, 2010).

Cependant, il n’en reste pas moins qu’il existe certains inconvénients qu’il faudra maitriser
comme la perte de charge élevée, qui croit plus la dimension est faible, les problémes
d’encrassement et de nettoyage a cause des petites dimensions, ou encore des problémes
d’uniformité des flux dans les canaux (Saber, 2009). Ainsi, lors de la conception des
microéchangeurs, des compromis entre 1’efficacité de 1’échangeur et sa compacité,

I’uniformité des flux et la perte de charge, doivent étre envisagés.

Les échangeurs de chaleur intensifiés peuvent se presenter sous différentes formes, les plus
étudiées jusqu’a aujourd’hui sont les échangeurs compacts a plaques ou bien, les échangeurs a
microcanaux et la encore, plusieurs géométries existent: des microcanaux de section
rectangulaire, triangulaire, trapézoidale et circulaire. Pour chaque section, le transfert
thermique est différent, comme par exemple lors de la condensation ou le film formé varie
d’une géométrie a une autre, par conséquent la résistance au transfert de chaleur également

(Wang & Rose, 2010).

1.4.3.1 Transfert de chaleur a micro-échelle
Le coefficient de transfert de chaleur h entre le fluide qui s’écoule et la paroi est donné par la

relation :
h=N A
-, (1.1)
Ou, Nu est le nombre de Nusselt, A la conductivité thermique du fluide (W/m.K) et d;, (m) le

diametre hydraulique du canal.

Pour une température constante a la surface, il est déemontré que Nu est constant et égal a
3,657 pour un régime d’écoulement laminaire et a 4,364 lorsque c’est le flux d’échange qui

est constant (Poux & al, 2010).
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A partir de I’équation (I.1), on en déduit que le coefficient d’échange de chaleur est
inversement proportionnel a la grandeur caractéristique, qui est le diamétre hydraulique dans
ce cas: pour des diameétres trés faibles, le transfert de chaleur est meilleur. A partir de ce
concept, plusieurs études sur les échanges thermiques dans les microtubes ont vu le jour
(Asadi & al, 2014).

Les lois classiques existantes dans la littérature ne prennent pas en compte certains
phénomeénes a cause de leur faible influence sur le transfert de chaleur a 1’échelle macro, alors
qu’a I’échelle micro ils deviennent non négligeables telle que la conduction longitudinale,
puisque 1’épaisseur de la paroi, autrefois négligée devant les dimensions du canal, ne 1’est
plus. Les effets de raréfaction sont également non négligeables lorsqu’il s’agit d’un gaz
(Saber, 2009).

Adams et ses collaborateurs (Adams & al, 1998) ont étudié la convection forcée de 1’eau dans
un microtube, les résultats obtenus ont montré que le nombre de Nusselt dans les microcanaux

était supérieur aux prédictions des corrélations traditionnelles.

L’échange a D’interface d’un microcanal provoque des phénomeénes complexes comme
Iélectro-osmose ou la double couche électrique (Chawki, 2010). Un autre paramétre
important a prendre en compte dans les microstructures est la tension superficielle.
Effectivement, son effet n’est pas a négliger, les méthodes utilisées a 1’échelle macro ne
peuvent étre appliquées pour des canaux de diameétre inférieur a 1mm a cause des effets de la
tension superficielle (Wang & Rose, 2006).

Si plusieurs études ont vu le jour dans ce domaine, c’est parce que les lois usuelles que 1’on
connait ont leurs limites et leur application a petite échelle fait toujours 1’objet de recherche
méme si quelques travaux ont montré que dans certains cas les corrélations conventionnelles
peuvent étre applicables. A titre d’exemple le travail de Yu et ses collaborateurs (Yu & al,
1995) a travers lequel ils ont montré qu’a de faibles nombres de Reynolds, les mesures du
coefficient de transfert de chaleur, lors de I’écoulement de I’eau dans un microtube, étaient en
accord avec celles prédites par les relations classiques, alors que pour des valeurs élevées, il
y’avait divergence (Yu & al, 1995). Quelques années plus tard, Yang et Lin (Yang & Lin,
2007) ont montré pour le méme fluide que les lois usuelles étaient applicables lorsque le

régime est laminaire ou turbulent.
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Owhaib et Palm (Owhaib & Palm, 2004) quant a eux, avaient étudié auparavant la convection
forcée dans un microcanal pour le tétrafluoroéthane, fluide réfrigérant (R134a) et ont trouvé
qu’il y’avait un accord entre les corrélations classiques et les résultats expérimentaux mais

pour le régime turbulent uniqguement.

1.4.3.2 Condensation dans les microstructures
Nombreux sont ceux qui se sont intéressés a la condensation dans les microcanaux. Dans ce

contexte, plusieurs corrélations ont été développées ces vingt dernieres annees sur la base
d’une analyse théorique du phénomeéne: (Wang & al, 2002), (Cavallini & al, 2005),
(Bandhauer & al, 2006) et (Wang & Rose, 2006). Le modele de Wang et Rose (Wang &
Rose, 2006) prend en considération la tension superficielle dans les microcanaux pour

différentes geométries.

Il se peut que des écarts soient notés entre les différentes corrélations. Su et ses collaborateurs
(Su & al, 2009) ont comparé quelques modeles empiriques avec les prédictions théoriques
(Wang & Rose, 2006) pour deux fluides réfrigérant, le R134a et I’ammonium. Ils ont
remarqué que les corrélations ne sont pas toujours en accord avec la théorie, comme pour le

cas de ’ammonium.

Heo et ses collaborateurs (Heo & al, 2013) ont étudié le transfert de chaleur et la perte de
charge lors de la condensation du CO, dans un microcanal qu’ils ont comparé a d’autres
modeles entre autre (Bandhauer & al, 2006) et (Cavallini & al, 2005) et ont noté un écart
assez important notamment pour les coefficients de transferts de chaleur élevés. Les raisons
plausibles sont la complexité de I’écoulement dans les microcanaux qui doit faire 1’objet
d’une étude minutieuse. Il est important qu’une distribution homogene du fluide dans les

microcanaux soit assurée pour ne pas nuire aux performances des microcondenseurs.

Une autre étude sur la modélisation des échangeurs de chaleur a été proposée par Garcia-
Cascales et ses collaborateurs (Garcia-Cascales & al, 2010). Les auteurs ont proposé un
modeéle pour dimensionner un condenseur/évaporateur compact basé sur la méthode du « cell
by cell discretization » qui consiste a diviser I’échangeur de chaleur en plusieurs cellules ou

sont appliquées les lois usuelles et résoudre le systéme d’équation résultant par itérations.

Toutes ces études ont été effectuées dans le but d’analyser et de comprendre les phénomenes
de condensation a micro échelle afin de pouvoir développer des mini condenseurs offrant les

meilleures performances et le moins de contraintes possibles.
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1.5. Extrapolation des microsystemes a I’échelle industrielle
Au vu des avantages de I’intensification, il devient de plus en plus courant de penser a son

application a I’échelle industrielle. Afin de maintenir une production annuelle identique, il est
nécessaire de dupliquer les microsystemes plusieurs fois en les reliant entre eux.
L’extrapolation a 1’échelle industrielle suivant cette méthode est appelée « numbering-up ».
Deux types de numbering-up existent, le numbering-up externe qui est une reproduction de la
totalité de I’équipement alors que le numbering-up interne consiste en la reproduction de la

partie fonctionnelle uniguement.

Cependant, des problemes liés & une mauvaise distribution peuvent faire leur apparition lors
de la multiplication des microsystémes. Ce phénoméne peut avoir un impact négatif sur
I’efficacité¢ du procédé microstructuré au point que la miniaturisation pourrait en perdre tout
son sens. C’est pourquoi, lors de ’extrapolation a 1’échelle industrielle, il faut prendre en
compte ce phénoméne. Pour assurer une bonne performance du procédé, il est nécessaire
d’assurer une bonne distribution des flux internes dans le réseau d’ou I’importance d’une
étude hydrodynamique des structures multi-échelles et la encore, plusieurs chercheurs se sont
étalés sur la question et ont étudié plusieurs configurations de distribution des flux dans des
réseaux d’équipements microstructurés. Dans ses travaux, Saber (Saber, 2009) s’est
approfondie sur cette problématique en étudiant les performances thermiques d’une structure
parallele de microcanaux avec une bonne et une mauvaise répartition des flux. Il a été
remarqué que la maldistribution dans le réseau de microcanaux réduisait les performances si
celle-ci était supérieure a 60% (Saber, 2009). Plus le flux est divisé, plus on accroit la
probabilité qu’une maldistribution soit localisée dans le réseau de microstructures, c’est
pourquoi, il est important avant la phase de dimensionnement de ces procédés miniaturisés,
d’effectuer une étude hydrodynamique qui nous renseignera sur les configurations des flux

nous procurant les meilleures performances.

1.6. Distribution des fluides
Afin de minimiser les impacts de la maldistribution dans les réseaux compacts lors de

I’extrapolation a échelle industrielle, il est nécessaire de concevoir des systemes de
distribution assurant une équi-répartition du fluide d’alimentation a travers tous les canaux
composant le systeme. Ces systemes consistent en la subdivision du flux initial en un

ensemble de flux répartis sur plusieurs échelles : un canal principal d’une longueur Lo et d’un
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diamétre Dy, génere un réseau arborescent de canaux de diamétres D; et de longueurs L; qui

eux méme vont se diviser et ainsi de suite.

1.7.  Conclusion
Ce chapitre nous a permis de voir tout le potentiel d’intensification dans les procédés, ses

avantages ainsi que son extrapolation a I’échelle industrielle.

Les équipements intensifiés par microstructuration, miniaturisation ou couplage de fonction
offrent de trés grands avantages dont I’amélioration du transfert (chaleur et matiere) ainsi
qu’un meilleur controle des procédés. La majorité des concepts cités précédemment n’ont pas
été transposés a 1’échelle industrielle. Leur extrapolation nécessite la maitrise des écoulements

au sein de ces systemes qui peuvent altérer leurs performances.

Parmi les concepts extrapolés avec succés a [I’échelle pilote ou industrielle, les
microéchangeurs sont apparus comme le candidat idéal, ce qui nous a encouragé a appliquer
ce concept a un procédé d’extraction des huiles essentielles, développé dans les chapitre

suivants.
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Chapitre Il Procédés intensifiés d’extraction des huiles essentielles

Les huiles essentielles connaissent une grande utilisation dans différents domaines, et leur

consommation augmente incitant I’industrie chimique a une forte production.

L’extraction des huiles essentielle est une activité ancienne qui a vu le jour a petite échelle
puis s’est développée pour assurer des productions plus importantes, voire industrielle.
Plusieurs procédés d’extraction ont été mis en place au fil des années, et ont montré de bonnes
performances mais une consommation énergétique importante. Les procédés les plus anciens
comme I’entrainement a la vapeur d’eau, 1’hydrodistillation, la vapodiffusion et I’extraction a
froid sont des techniques maitrisées et tres répandues mais connues comme étant trés
énergivores et grandes consommatrices d’eau. D’autres techniques ont été¢ développées afin
de diminuer la consommation en eau, comme 1’hydrodistillation combinée a une extraction

par solvant connue sous le nom d’extraction de Lickens — Nickerson.

Aujourd’hui, cette industrie doit faire face a une réelle mutation encouragée par une prise de
conscience et une envie de développement durable. Cette mutation impose des changements
concernant notamment la consommation d’énergie et d’eau. Les procédés classiques ne

répondent plus a ses critéres et d’autres techniques ont été mises au pointtelles que

I’extraction assistée par microondes, ultrasons ou encore utilisant des énergies renouvelables.

Dans ce qui suit un descriptif de quelques procédés d’extraction d’huiles essentielles

intensifieés et respectueux de I’environnement est présenté.
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1.1 Procédés assistés par microondes
Durant ces dernieres années plusieurs procedés utilisant le chauffage par microondes comme

technologie d’intensification ont été développés. Dans cette partie, un rappel du principe de
fonctionnement de cette méthode et de nombreuses techniques d’extraction d’huiles

essentielles intensifiées par I’emploi des microondes est présenté.

11.L1.1 Définition
Les rayonnements microondes sont des ondes électromagneétiques qui se propagent dans le

vide & la vitesse de la lumiere (Anzion & al, 2003). Elles résultent d’un champ électrique et
d’un champ magnétique. Elles sont comprises entre 300 GHz et 300 MHz ce qui est traduit
par des longueurs d’ondes allant de 1 m a 1 mm, mais la fréquence généralement utilisée est

de 2450 MHz ce qui correspond a une longueur d’onde de 12,2 cm.

Les principales utilisations des microondes étaient la télécommunication mais les avantages
qu’elles offrent ont fait qu’aujourd’hui leur application est plus vaste, elles sont tres sollicitées
par plusieurs procédés comme moyen de chauffage rapide et efficace, car elles permettent une

réduction de la consommation énergétique.

11.1.2 Chauffage par microondes
Le chauffage classique est basé sur les phénoménes de conduction et de convection pour

transmettre la chaleur qui se fait de I’extérieur vers I’intérieur du récipient or en utilisant un
four a microondes, c’est le processus inverse qui se produit i.e. le transfert thermique se fait
de lintérieur vers I’extérieur. Le principe de chauffage par microondes est basé sur

I’absorption des ondes €lectromagnétiques émises par le four.

11.L1.2.1 Interaction onde — matiére
Le chauffage par microondes n’est possible que pour certains matériaux dont la structure

moléculaire est composée de dipbles électriqgues (molécules globalement neutres mais
porteuses de charges partielles). En absence de champ électrique, ces dipOles s’orientent
aléatoirement sous I’effet de 1’agitation thermique du milieu. Lorsque les molécules sont
soumises a un champ électrique, celles-ci vont s’aligner dans la méme direction que celle du
champ. Ainsi, lorsqu’il s’agit d’un champ alternatif, les dipdles ,suivant le champ électrique,
vont changer d’orientation autant de fois que le champ électrique change de sens. Ces
rotations répétées des dipdles transforment 1’énergie €lectrique en énergie cinétique. Cette
énergie cinétique est partiellement convertie en chaleur a cause des frictions inter-dipdles, ces

frictions, caractérisées par les forces de liaison d’hydrogéne et de Van Der Waals, s’opposent
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a la libre rotation des molécules. Ainsi, les molécules frissonnent au lieu d’effectuer des

rotations.

Figure 11. 1 Orientation des dipbles électriques a) en absence de champ électrique ; b) en présence
d’un champ électrique continu ; ¢) en présence d’un champ électrique alternatif

11.1.2.2 Paramétres diélectriques
Certains matériaux ne sont pas sensibles aux rayonnements microondes. C’est pourquoi avant

de soumettre un corps a un chauffage microondes, il est important de connaitre ses propriétés
diélectriques afin d’identifier son comportement vis-a-vis des microondes. Ces propriétés

sont :

Facteur de perte diélectrique &'’ : représente I’aptitude d’un matériau a s’échauffer sous
I’action d’un champ d’ondes microondes. En réalité, c’est la capacité d’un matériau a
dégrader I’énergie électromagnétique en énergie thermique, &' > 1 signifie que le corps
s’échauffe facilement par microondes. Parmi ces produits, les solvants polaires, 1’eau liquide
et les substances contenant de 1’eau. En pratique, on estime qu’un produit naturel peut étre

chauffé par microondes si sa teneur en eau est supérieure a 20% (Anzion & al, 2003).

En reéalité, la perte diélectrique traduit un comportement global d’une soumission au
rayonnement microonde. C’est une association de deux phénomeénes, la polarisation et la
friction représentées respectivement par la constante diélectrique et I’angle de pertes

respectivement.

Constante diélectrique €' : traduit la possibilité du corps a s’orienter dans le sens du champ

électrique.

Angle de pertes § : représente le déphasage entre 1’application du champ électrique et la

rotation des molécules.

g’"=¢'tan o
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Puissance absorbée par un matériau a pertes diélectriques : la quantité d’énergie

microonde transformée en chaleur a I’intérieur de ce matériau.

Propagation de I’onde et profondeur de pénétration : I’onde qui se propage dans un
matériau se transforme en partie en énergie thermique alors que le reste s’atténue de facon
exponentielle. La profondeur de pénétration d par rapport a la surface est définie comme étant

la distance sur laquelle I’onde ceéde deux tiers de son énergie initiale au matériau.

11.1.3 Les microondes : technique d’intensification de I’extraction des huiles
essentielles
L’extraction des huiles essentielles repose sur le gradient de concentration entre la phase

aqueuse et la matrice végétale ce qui provoque le transfert de matiere et donc la diffusion du
soluté du solide vers le solvant. L’étape limitant la vitesse d’extraction est le processus
diffusionnel qu’il soit externe (au-dela de la surface du solide) ou interne (a I’intérieur du

solide).

Partant du principe d’intensification vu dans le chapitre précédent, améliorer 1’extraction des
huiles essentielles revient a intensifier les processus de transfert de matiére puisqu’ils
constituent les étapes limitantes. Intensifier le transfert est possible en utilisant les microondes

comme source de chauffage (Farhat, 2010).

Lors du chauffage par microondes, de la chaleur est transmise du cceur du solide vers sa
surface qui est a une température inférieure. Ce gradient de température implique un gradient
de pressions partielles des composes volatils évoluant dans le méme sens, favorisant ainsi leur

diffusion vers le solvant.

Le chauffage par microondes permet donc, d'initier et de géneérer le transfert de matiere et de
chaleur de I’intérieur des matrices végétales vers l'extérieur. En outre, il cause la rupture des
structures cellulaires contenant I’huile essentielle ce qui facilite leur entrainement par le
solvant et par conséquent, la vitesse d’extraction y est fortement améliorée. Pour un méme
rendement et une méme qualité de I’huile essentielle obtenue, les procédés utilisant les

microondes ont montré une reduction importante des temps d’extraction.
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Extraction conventionnelle

Iransfert de chaleur
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Transfert de matiére
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Procédés assistés par micoondes
Transfert de chaleur
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[
Transfert de matiére
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1. Désorption
2. Diffusion interne
3. Diffusion externe

Figure I1. 2 Mécanisme de transfert de chaleur et de matiére lors d’une extraction classique et par

microondes des produits naturels. (Veggi & al, 2008)

et SpakRagm, SSg
ORI 6T

Figure I1. 3 Micrographies des feuilles de thym : (a) sans traitement, (b) aprés hydrodistillation d’une durée de 60

min et (c) aprés hydrodistillation assistée par microondes pendant 30 min. (Golmakan & Rezaei, 2008)

11.1.3.1 Extraction sans solvant assistée par microondes
Cette technique n’utilise ni eau ni solvant, la matiere végétale qui contient de 1’eau est placée

dans un réacteur microondes. Les molécules d’eau absorbent les microondes et les
transforment en chaleur provoquant une augmentation de température et son ébullition. La
pression due a la formation de vapeur d’eau provoque 1’éclatement de la structure cellulaire.
Cette vapeur entraine avec elle I’huile libérée puis le mélange est condensé afin de rendre
I’état liquide aux substances. Pour une meilleure performance, la phase aqueuse peut étre
recyclée afin d’assurer une certaine humidité a la substance végétale. Chemat et son équipe

ont congu ce procédé (Chemat & al, 2004) et 1’ont appliqué pour 1’extraction des huiles
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essentielles des plantes aromatiques et d’épices. Ils ont réalisé une importante diminution du

temps d’extraction (Lucchesie, 2005).

11.1.3.2 Hydrodiffusion assistée par microondes et gravité
La matrice végétale est placée, cette fois aussi, dans un réacteur microondes sans ajout d’eau

ni de solvant. Sous [’action des microondes, 1’eau contenue dans la maticre végétale
s’échauffe provoquant la destruction des cellules riches en huile essentielle. Un phénomeéne
d’hydrodiffusion s’en suit puis le mélange traverse un systeme de refroidissement permettant

sa condensation. Aprés séparation, I’huile essentielle est obtenue.

Four microondes —>
pran
de
o8 .\
® 000 Matiére végétale
(X ®e
------- = Disque perforé en
L A pyrex
T
=X
% - Réfrigérant
=1
{/
Huile essentielle o -
Phase aqueuse . 1 “
P N
)
\ &2
\‘ ,/—
I

Figure Il. 4 Schéma de I’hydrodiffusion assistée par microondes et gravité (Rostagno & Prado,
2013)

11.L1.3.3 Vapodiffusion assistée par microondes
Ce procédé a été congu, mis au point, optimisé, appliqué et validé par Farhat et ses

collaborateurs (Farhat & al, 2009) pour I’extraction des huiles essentielles a partir d’écorces
d’oranges. La vapodiffusion assistée par microondes consiste a faire passer de la vapeur d’eau
descendante a travers la matrice végetale se trouvant dans un réacteur placé dans un four a
microondes. De la méme maniére que les procédés vu précédemment, I’huile est extraite par

la vapeur puis véhiculée vers un systeme de refroidissement.
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—

Générateur
de vapeur

Réacteur

Lit de matiére végétale

Support

#— Four microondes

Réfrigérant

R = .
Vase de collecte z ZZ#— phase aqueuse

Figure 1. 5 Schéma de la vapodiffusion assistée par microondes (Farhat & al, 2009)

11.1.3.4 Entrainement a ’air assisté par microondes
Cette technique est I’'une des premicres techniques d’exctraction assistées par microondes

développées. Elle s’inspire de 1’entrainement a la vapeur d’eau classique. La matiére végétale
est chauffée par microondes dans un ballon alimenté en air provenant d’un compresseur. La
vapeur d’eau enrichie en huile essentielle, est ensuite entrainée vers un collecteur plongé dans
de la galce pour le refroidissement et la condensation. L’huile est ensuite extraite en utilisant
du dichlorométhane (Lucchesie, 2005).

Le dispositif utilisé contiet donc 3 parties un compresseur, un four a microondes domestique,

et un collecteur équipé d’un systéme de refroidissement a glace.

Four micro-ondes

Compresseur a air

Ballon de récupération,
circuit de refroidissement

Figure I1. 6 Schéma du dispositif d’entrainement a ’air assisté par Microondes (Lucchesie M., 2005)
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11.1.3.5 Hydrodistillation assistée par microondes sous pression réduite
Cette technique a été brevetée en 1994 par la société Archimex. Elle met en jeu les radiations

par microondes couplées a un vide pulsé. (Lucchesie, 2005).

La matiére végétale fraiche ou humide est introduite dans un réacteur sans solvant ni eau, ou
elle subit des radiations par microondes. Comme vu précédemment, les microondes
permettent la libération de I’huile essentielle et la production de vapeur d’eau qui entrainera
les composes libérés, I’extrait est ensuite décanté et une partic de 1’cau résultante est

réinjectée dans le réacteur pour extraire les quantités résiduelles d’huile.

L’application par intermittence d’une pression réduite au sein du réacteur aide a ameliorer la
destruction de la structure cellulaire causee par les microondes. Ces opérations appliquees a la
maticre végétale permettent I’hydrodistillation de I’huile moyennant 1’eau contenue dans sa
matrice et ce grace a I’entrainement azéotropique des substances volatiles (Lucchesie, 2005).
L’utilisation d’une pression réduite permet ¢également de travailler a des températures

inférieures a 100 °C.

Le réacteur est placé dans une enveloppe chauffante qui servira a le chauffer durant une partie
des radiations afin de compenser la chute de température induite par 1’évaporation de 1’cau
contenue dans la matrice végétale. D’apres les concepteurs de cette technique, 1’extraction
serait dix fois plus rapide que 1’hydrodstillation classique a iso-rendement et iso-composition
(Lucchesie, 2005).

Condenseur

GéEnérateur K : L 7 r I ——luile

micro-andes essenticlie
Eouw

\ aramatigue
Coublde

I

Figure 1. 7 Schéma du dispositif d’hydrodstillation assistée par microondes sous pression réduite
(Lucchesie, 2005)
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11.1.3.6 Hydrodistillation assistée par microondes
Cette technique utilise le méme dispositif que I’hydrodistillation classique a la différence que

le ballon contenant 1’eau ainsi que la matiére végétale est placé au sein d’un four a

microondes (Figure 11.8) pour assurer le chauffage.

Les microondes assurent ainsi un chauffage rapide de 1’eau et par conséquent un temps

d’extraction moins important que celui d’une opération classique (Chemat & al, 2005).

Condenseur |
Huile essentielle 4
g
Phase aqueuse —-4dr
Tube de reflux pour I'eau

Four microondes —————— P

Ballon

Matiére végétale+eau

Figure I1. 8 Schéma du dispositif d'hydrodstillation assistée par microondes (Rostagno & Prado,
2013)

11.1.3.7 Entrainement a la vapeur assisté par microondes
Cette technique a été développée par Sahraoui et ses Collaborateurs (Sahraoui & al, 2008)

pour I’extraction des composés volatiles des fleurs de lavande. Elle est basée sur le principe de
I’entraiement & la vapeur a la seule différence que le ballon contenant la matiere végétale est

placé dans un four a microondes.

Les résultats de 1’étude de Sahraoui et ses collaborateurs (Sahraoui & al, 2008) ont montre
une nette amélioration du temps d’extraction, et une ouverture plus rapide des cellules dans le

cas du traitement par microondes.

21



Chapitre Il Procédés intensifiés d’extraction des huiles essentielles

Réfrigérant

| Microondes diffusées

Huile essentielle
Phase aqueuse

Cartouche contenant *

la matiére végétale }

Générateur de vapeur

Four microondes

Figure I1. 9 Schéma du dispositif d'entrainement a la vapeur assisté par microondes (Rostagno &
M.Prado, 2013)

1.2 Autres procédés d’extraction intensifiés

11.2.1 Extraction par fluide supercritique
Un fluide supercritique est un fluide dont la pression et la température sont supérieures aux
valeurs critiques. Dans cette zone de température et de pression, 1’état gazeux et 1’état liquide
ne sont plus distinguables, ceci confere a ces fluides des propriétés moléculaires particulieres,
intermédiaires entre celle du liquide et du gaz, qui justifie leur utilisation comme solvant
(Camel, 2001).

Le CO; est I’'un des fluides supercritiques les plus utilisés comme solvant, et ce a cause de son
abondance, son point critique pouvant étre atteint facilement sans grandes dépenses
énergétiques (Tc = 31°c, Pc = 7,38 MPa). De plus son utilisation en tant que solvant permet

de valoriser ce gaz a effet de serre.

Une unité typique d’extraction par fluide supercritique contient une pompe haute pression qui
délivre le fluide, et une cellule d’extraction contenant I’échantillon ou une pression et une
température correctes doivent étre maintenues. Apres détente, le fluide sortant de I’extracteur
passe par un dispositif contenant une phase organique ou un solide, dans lesquels les
composés extraits sont piéges et plus tard récupérés. Cette technique présente I’inconvénient

de ne pouvoir étre utilisée que pour les composés tres peu voire non polaires.
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11.2.2 Extraction par fluide pressurisé
Cette technique, plus récente que 1’extraction par fluide supercritique, dérive partiellement de

celle-ci. La différence réside dans le fait que pour cette technique, le solvant est maintenu a
I’état liquide. Une forte pression est appliquée au niveau des extracteurs afin d’atteindre des
températures élevées. Les fortes tempeératures atteintes offrent des extractions meilleures et

plus rapides (Camel, 2001).

11.2.3 Extraction assistée par ultrasons
Comme son nom 1’indique, cette technique utilise les ultrasons qui sont des ondes vibratoires

mécaniques dont la fréquence varie de 16 kHz a 1 Ghz, pouvant se propager dans tous types

de milieux : gaz, liquide ou solide.

Lors de la propagation dans un milieu liquide, ces ondes créent des cycles successifs de
compression et d’expansion (basse pression), induisant une différence de pression qui va

géneérer des mouvements moléculaires au sein du fluide (Michel, 2011).

Pendant le cycle d’expansion, la distance entre les molécules devient importante, au-dela
d’une certaine distance, propre au milieu, des bulles de cavitation vont se former. Un nombre
important de bulles est formé pendant I’expansion et diminue pendant le cycle de
compression. Les cycles successifs de compression — expansion vont causer 1’implosion de
ces bulles libérant une grande quantité d’énergie. Si les bulles de cavitation se trouvent a
proximité d’une paroi solide, elles deviennent asymétriques (Figure 11.10) et leur implosion

provoque la formation de jets de liquide projetés a grande vitesse vers la paroi solide.

Figure 11. 10 Implosion des bulles de cavitation prés d'une paroi solide (Michel T., 2011)

Pour [I’extraction des huiles essentielles, cette technique peut é&tre utilisée pour

I’hydrodistillation ou de I’eau liquide est utilisée comme solvant.
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Dans le cas d’une matrice végétale, ces jets vont toucher les parois cellulaires causant ainsi
leur rupture et la libération des composes contenus. Cette rupture va contribuer a
I’amélioration de ’extraction et permet une meilleure pénétration du solvant et donc un
meilleur contact entre phases. Ceci n’est pas le seul avantage de 1’utilisation des ultrasons, ils
permettent également une agitation mécanique du liquide en contact avec la matiere végetale.
Ceci améliore le transfert (Mason & al, 2011) et empéche la formation d’un film autour de la
matrice végétale ou une résistance est localisée. Cependant, une mauvaise dispersion de la
phase solide peut atténuer les ondes, diminuant ainsi la zone qui subit les ultrasons et donc le

rendement de 1’extraction.

Les ultrasons sont beaucoup utilisés a 1’échelle laboratoire (extraction des caroténoides, huiles
essentielles, antioxydants, arbmes, etc..) comme a 1’échelle industrielle (Rostagno & Prado,
2013).

11.2.4 Extraction par pervaporation
Par définition, la pervaporation est une technique de séparation assez récente d’un mélange

liquide. Elle consiste en la vaporisation partielle a travers une membrane dense présentant une

affinité pour 1’un des constituants.

En plus de ses applications dans le domaine de déshydratation des solvants organiques et en
tant que procédé d’épuration des alcools, la pervaporation peut également étre utilisée comme
technique d’extraction des huiles essentielles. Ce procédé a ét¢ appliqué pour I’extraction de
I’huile essenticlle de bergamote (Figoli & al, 2006). Généralement, 1’huile obtenue par
procédés traditionnels contient certaines substances indésirables connues pour étre
photoactives, ce qui réduit sa qualité et impose certaines limitations dans son utilisation. Afin
de retirer la substance photoactive, le bergaptene dans ce cas, un post-traitement chimique est
effectué moyennant une solution alcaline. Grace a I’extraction par pervaporation, une huile de
bergamote sans bergapténe a été produite en une seule étape permettant ainsi 1’obtention

d’une huile essentielle commercialisable de qualité et ce, a un moindre coft.

Cette étude a prouvé que l’extraction par pervaporation est une technique alternative aux
procedés d’extraction traditionnels de par sa selectivité et sa faible consommation

énergétique. La pervaporation est une technique prometteuse qui a déja fait ses preuves a
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I’échelle industrielle dans les domaines cités précédemment pourquoi ne pas 1’introduire dans

la production industrielle des huiles essentielles ?

11.2.5 Extraction par chauffage ohmique
A la différence des méthodes conventionnelles utilisant un chauffage classique, celle-ci utilise

un courant électrique, généralement alternatif, applique directement a la matiere végétale pour
la chauffer. Le courant électrique est transmis au milieu moyennant des électrodes plongées
dans le ballon d’extraction (Figure 11.11). Comme I’huile essentielle n’est pas un matériau
conducteur d’¢lectricité, il est nécessaire d’amener des ions dans le milieu, ceci est assuré par
I’utilisation d’une eau salée qui n’a aucune influence sur la qualit¢ de I’huile essentielle

obtenue (Gavahina & al, 2012).

Puiszance &léctrique

et unité de contrdle

Logiciel de contrdle

<+— Conder

Flasque
Eléctrode f? Huile
V\, i J\ essentielle
A q | <— Phase aqueuse

Tube de reflux

Cable de connection

Figure 1. 11 Schéma de ’extraction par chauffage ohmique (Gavahina M., 2012)

Le chauffage qui se fait a I’intérieur du milieu lui-méme, est assuré par 1’agitation des ions
transformant ainsi 1’énergie électrique en énergie thermique (Ramaswamy & al, 2014).
Le principal avantage de cette technique est le chauffage uniforme. Cette nouvelle méthode,
énergétiquement efficace, est plus facilement transposable a 1’échelle industrielle que

I’extraction assistée par microondes par exemple.
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11.2.6 Extraction utilisant I’énergie solaire
Munir et ses collaborateurs (Munir & al, 2010) ont congu une installation d’extraction

fonctionnant a 1’énergie solaire et pouvant étre directement installée et utilisée au niveau des
terrains de récolte. L’intégration de 1’énergic solaire pour le chauffage dans les procédés
d’extraction est tout a fait réalisable car les températures a atteindre lors de I’extraction ne
sont pas trés élevées (températures inférieures a 180°C), 1’énergie nécessaire pour cela peut

donc étre fournie par un dispositif de concentration solaire.

Cette installation utilise un réflecteur Scheffler comprenant un réflecteur primaire, un autre
secondaire et un axe de rotation. Le réflecteur primaire d’une surface de 8 m® suit les
mouvements du soleil grace a 1’axe tout au long de la journée. Il réfléchit tous les rayons
solaires incidents vers le second réflecteur de surface beaucoup moins importante, 0,434 m?.
Le faisceau concentré est ensuite redirigé vers la cible a chauffer. Ce systeme est utilisé pour

la fabrication d’une unité de distillation solaire (Figure 11.12), comprenant :

- Un réservoir cylindrique en acier d’une capacité de 40 L utilisé comme bouilleur
- Un vase Florentin de 200 mL

- Un systéme de condensation

Les résultats des extractions menées utilisant ce dispositif étaient satisfaisants. Cependant, le
dispositif a montré une consommation énergétique assez importante, due a des facteurs

inconnus comme le temps, le vent, etc....

Les expériences ont montré qu’il était tout a fait possible d’avoir une installation d’extraction
100 % solaire et 100 % autonome. Cela dit, le dispositif proposé peut encore étre amélioré

surtout du point de vue consommation énergétique.

Figure I1. 12 Photo de I’installation d’hydrodistillation solaire (Munir & al, 2010)
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11.2.7 Unité d’extraction mobile
Benyoussef et ses collaborateurs (Benyoussef & al, 2009) (Benyoussef & al, 2014) ont

dimensionné une unité d’extraction mobile d’entrainement a la vapeur d’eau, pouvant étre

placée dans un container classique de petite, moyenne ou grande taille, le MOBILAB.

L’objectif principal de la création de cette unité mobile était de diminuer les consommations

énergétiques, trés importantes pour les procédés classiques. En effet, le MOBILAB a été

congu de maniere a répondre aux exigences suivantes :

Moins consommateur d’eau puisque la condensation se fait moyennant un
aérocondenseur.

Energétiquement autonome et ce en utilisant des sources d’énergies renouvelables :
utilisation de panneaux solaires photovoltaiques pour le fonctionnement des
aérocondenseurs et de la biomasse restante provenant de la matiere végétale de fin
d’extraction.

Mobile, afin de diminuer la consommation énergétique due au transport. Ceci est assuré
par le fait que les containers utilisés sont facilement tractables, ils sont donc directement
emmenés vers les lieux de récolte. Ceci permet également d’assurer un meilleur

rendement puisque la matiére végétale utilisée provient directement de la récolte et ne

subit aucune altération.
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Figure I1. 13 Schéma du MOBILAB (Basta & Amrani, 2008)
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Figure I1. 14 Vue d’ensemble de I’intérieur du MOBILAB (Bacha & Tchekikene, 2010)

Les éetudes technico-économiques ont montré que ces installations étaient technologiquement

réalisables et économiquement viables (Bacha & Tchekikéne, 2010).

1.3 Conclusion
Les procédés d’extraction assistés par microondes permettent une diminution considérable du

temps d’extraction ainsi qu’une économie d’eau et d’énergie, cependant son extrapolation a
I’échelle industrielle est un probléme d’actualité encore non résolue. En attendant, d’autres
techniques ont été extrapolées avec succés a I’échelle industrielle comme 1’utilisation des

ultrasons.
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Chapitre 111

Intensification d’une unité d’extraction des huiles essentielles

SYMBOLES ET NOTATIONS

Surface d’échange de ’aérocondenseur[m?]

Surface d'échange zone de désurchauffe [m?]

Surface d’échange zone de condensation [m?]

Surface d’échange zone de refroidissement [m?]

Capacité calorifique de I'eau liquide [kcal/kg.°C]

Capacité calorifique de I'eau vapeur [kcal/kg.°C]

Diametre du tube externe [mm]

Diamétre du ventilateur [m]

Longueur de du tube [m]

Débit de vapeur dans un mini condenseur [kg/h]

Débit de vapeur a condenser [kg/h]

Nombre de Nusselt

Nombre de Prandlt du I'eau liquide saturée

Chaleur échangée dans la zone de désurchauffe [kcal/h]

Chaleur échangée dans la zone de condensation [kcal/h]

Chaleur échangée dans la zone de refroidissement [kcal/h]

Nombre de Reyolds

Température d'entrée des vapeurs [°C]

Température de sortie apres condensation des vapeurs [°C]
Coefficient d'échange de chaleur global dans la zone de désurchauffe
[kcal/h.m?.°C]

Coefficient d'échange de chaleur global dans la zone de condensation
[kcal/h.m?.°C]

Coefficient d'échange de chaleur global dans la zone de refroidissement
[kcal/h.m?.°C]

Diametre du tube interne [mm]

Diametre hydraulique [mm]

Coefficient d'échange de chaleur coté eau de refroidissement [W /m?2. K]
Coefficient d'échange de chaleur par convection dans la zone de

condensation [W /m?.K]
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h,

Coefficient d'échange de chaleur par convection dans la zone de
désurchauffe [W /m?2.K]

Coefficient d'échange de chaleur par convection dans la zone de
refroidissement [W /m?2. K]

Débit d'eau de refroidissement dans un mini tube [kg/h]
Débit volumique dans un mini tube [m3/h]

la résistance de film extérieur[h m?°C / kcal ]

la résistance de I’encrassement [h m2°C / kcal |

la résistance de film interne[h m?2°C / kcal ]

la résistance du métal [h m2°C / kcal ]

Température d'entrée de I'eau de refroidissement [°C]
Température de sortie de 1’eau de refroidissement [°C]
Vitesse faciale de I’air [m/s]

Titre massique de vapeur

Conductivité thermique [W /m. K]

Viscosité dynamique de la vapeur saturée [Pa. s]
Viscosité dynamique de 1’eau saturée [Pa. s]

Enthalpie de vaporisation [Kcal/kg]

Densité de I’eau vapeur saturée [kg/m3]

Densité de ’eau liquide saturée [kg/m3]

Coefficient de cisaillement

Perte de charge [Pa]
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Les microondes en tant que solution d’intensification des procédés d’extraction des huiles
essentielles ont fait leurs preuves, néanmoins la question relative a leur application a I’échelle
industrielle reste posée. En attendant, des études antérieures ont été effectuées dans le but
d’améliorer 1’efficacité des industries des huiles essentielles. En 2009, Benyoussef, Nait Sidi
Ahmed & Allouache (Benyoussef & al, 2009), (Nait Sidi Ahmed & Allouache, 2009) ont
proposé une unité d’extraction mobile appelée «MOBILAB» entrant parfaitement dans le
cadre des procédés verts.

Notre objectif, a travers ce chapitre sera de reprendre cette unité « MOBILAB » dans le but
de I’améliorer davantage par intensification en appliquant le concept de miniaturisation au
systetme de condensation. Ainsi, tenter d’augmenter 1’efficacité de cette unité et les économies

d’énergie.

II1.1. Présentation de I’unité
Trois types d’unités pouvant étre inclues dans trois container de différentes tailles ont été

développées. Pour notre étude, nous avons choisi 1’unité pouvant étre contenue dans un
container de taille moyenne (Figure 11.13, 11.14) dont les spécificités sont données dans le

tableau 111.1. Telle que congue, cette unité contient :

- Une chaudiere pour produire de la vapeur d’eau
- Des caissons mobiles d’extraction

- Un aérocondenseur

- Un décanteur

- Une installation photovoltaique

- Deux pompes (dont une de secours)

- Une citerne d’eau

Tableau I11. 1 Dimensions du container moyen utilisé pour le Mobilab

Dimension Container moyen
Longueur 9,00 m

Largeur 2,30 m

Hauteur 2,40 m

Poids du Tare 2492 kg
Capacité en Volume 49,68 m*
Capacité de chargement 24 749 kg
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Un dimensionnement détaillé de I’ensemble de 1’unité est donné dans divers travaux (Amrani
& Basta, 2008), (Nait Sidi Ahmed & Allouache, 2009) et (Bacha & Tchekiken, 2010). Dans
ce qui suit, nous nous intéresserons uniquement au dimensionnement de 1’aérocondenseur
ainsi que I’installation photovoltaique utilisés par Nait Sidi Ahmed & Allouache (Nait Sidi

Ahmed & Allouache, 2009) car ce sont ces équipements qui feront 1’objet d’intensification.

I11.1.1.  Caractéristiques de la charge a traiter
Les caractéristiques de la charge a traiter, ainsi que les conditions de fonctionnement de

I’unité sont résumées ci-dessous :

Tableau Il1. 2 Caractéristiques de la charge a traiter

Débit de vapeur 800 kg/jr
Matiére végétale 800 kg/jr
Biomasse nécessaire 400kg /jr
Nombre d’heures de travail/jour 8

L’unité travaille en deux sessions de 4h chacune. A la fin de chaque extraction, la matiére

végétale, épuisée et séchée, est utilisée comme biomasse.

II1.1.2. Dimensionnement de I'aérocondenseur
Une étude préliminaire de dimensionnement d’un condenseur a air en convection naturelle a

été menée et a montré qu’une longueur d’échange trés importante était nécessaire pour
condenser les vapeurs. Ceci a favorisé le choix d’un aérocondenseur en convection forcée
comme alternative. Un serpentin de 32mm de diamétre a été choisi et simulé pour la
condensation de 100 kg/h de vapeur de 110°C a 25°C. Les résultats sont résumés dans le
tableau I11.3.

32



Chapitre 111 Intensification d’une unité d’extraction des huiles essentielles

Tableau I11. 3 Dimensions de I’aérocondenseur du MOBILAB

Serpentin Ventilateur
Diametre (m) 0,0032 | Diamétre (m) 0,5
Longueur total (m) 28,26 | Nombre de ventilateurs 8
Surface d’échange (m?) 2,84 Débit d’air total a brasser (m3/h) | 20000
Longueur d’un tube 1 (m) 1,4 Vitesse de rotation tr/min 100
Diametre des courbures internes du 0,2
tube, d (m)
Nombre de rangées N 16
UA (k] /h.°C) 11081,83

Ci-dessous se trouve un schéma du serpentin utilisé ainsi que I’arrangement des ventilateurs.

3.5m

< >

10,15m 0,4m
i <-> <-> <>

Q A

0,3m ! !

v

<->Q<-> <-->Q>’
N vV 015m

D,lSmi

A

———————

16m

Figure I11. 1 Schéma du serpentin (gauche) et de la disposition des ventilateurs (droite)

III.1.3. Dimensionnement de I'installation photovoltaique
L’¢énergie solaire prend en charge toute la consommation électrique du MOBILAB durant les

8 heures de travail/jour, soit :

- La consommation d’une pompe de 50 W

- La consommation de huit ventilateurs de 60 W

- La consommation d’un ventilateur de plafond pour aérer le container c6té cheminée, de

40w

La consommation énergétique journaliére a été résumée dans le tableau suivant :

33




Chapitre 111 Intensification d’une unité d’extraction des huiles essentielles

Tableau I11. 4 Consommation énergétique du MOBILAB

Quantité d’¢électricité nécessaire par jour pour le ventilateur de plafond (Wh/jr) 320
Quantité d’¢lectricité nécessaire par jour pour I’aérocondenseur (Wh/jr) 3840
Quantité d’¢lectricité nécessaire par jour pour la pompe (Wh/jr) 400
Quantité d’¢lectricité totale nécessaire par jour (Wh/jr) 4560

Le dimensionnement des panneaux solaires s’est fait grace a un logiciel Tecsol, et les résultats

sont récapitulés dans le tableau suivant :

Tableau I11. 5 Caracteéristiques de I’installation photovoltaique du MOBILAB

Production électrique (Wh) 4760
Nombre de modules (panneaux photovoltaiques) 30
Surface approximative des modules (m?) 15
Intensité maximale de charge (A) 43,75

Cette étude a montré la possibilité de concevoir une unité d’extraction ne consommant ni
énergie fossile ni eau, totalement autonome, ce qui réduit son impact sur I’environnement.
L’étude de I’intensification par miniaturisation et ses avantages dans le chapitre I, nous a
encouragés a se demander s’il n’était pas possible d’améliorer I’efficacité de cette unité. C’est
dans ce sens que nous proposons, une intensification du systeme de condensation par
miniaturisation, principalement pour réduire la consommation énergétique et par la méme

occasion les colts de 1’installation.

111.2. Intensification du systéeme de condensation
Deux voies d’intensification seront proposees :

- Intensification en utilisant un réseau de mini condenseurs a eau, a double-tube, en
paralleles.

- Miniaturisation de I’aéroréfrigérant.

L’objectif est de dimensionner un systéeme de refroidissement ayant de meilleures
performances que celui déja proposé du point de vue consommation énergétique. Cependant,

nous proposons un calcul sommaire qui nous aiderait a avoir une idée des améliorations que
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pourrait nous apporter 1’intensification du condenseur, voir si celle-ci est faisable mais surtout
si notre approche d’intensification est intéressante. C’est une étape préliminaire et importante

avant un dimensionnement plus rigoureux et plus minutieux.

I11.2.1.  Intensification par miniaturisation du condenseur a eau
Afin de répondre aux besoins de condensation et de refroidissement de la vapeur obtenue
aprés extraction, nous proposons 1’utilisation de condenseurs a double-tube miniatures avec

les caractéristiques suivantes :

- Diametre du tube intérieur ou circule la vapeur a condenser : d =1 mm
- Diamétre du tube extérieur ou circule 1’cau de refroidissement : D =5 mm

- Lalongueur du double-tube n’excéde pas 2,5 m

11.2.2.1  Description de la configuration proposée
Le dispositif de condensation devra occuper au maximum [’espace qu’occupait les

ventilateurs, pour cela nous avons choisi un réseau de mini canaux placés en paralléle d’une
longueur maximale de 2,5 m disposés sur toute la hauteur du container soit, 2,4 m et sur une

largeur d’1 m.

La configuration que nous proposons est constituée de 8 étages sur lesquels est disposée une
série de mini condenseurs regroupés en deux mailles. Chaque maille contient 20 rangées de 6
double-tubes, ce qui correspond a un nombre total de 120 mini condenseurs par maille et donc
240 par étage. Finalement, notre systéme de refroidissement se compose de 1920 tubes d’un
diamétre externe égal @ 5 mm. Le flux d’alimentation sera ainsi subdivisé & trois reprises :
d’abord en 8, puis le débit traversant chaque étage se verra subdivisé en deux avant de
traverser les mailles, et enfin en 120 par maille. Cette structuration du systéeme qui se présente
sous forme d’une géométrie arborescente a été proposée afin de limiter I’impact de la

maldistribution des flux a travers les mini canaux.
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Figure I11. 2 Réseau des mini condenseurs

11.2.2.2 Dimensionnement du réseau de mini condenseurs
< Données :

- Débit de vapeur a condenser : M, = 100 kg/h.

Puisque la vapeur est constituée essentiellement d’eau et d’une fraction trés faible d’huile

essentielle, nous considérerons que les propriétés moyennes de la vapeur sont celles de 1’eau.

Tableau I11. 6 Données thermodynamiques

Vapeur d’eau Eau liquide
Cy 0,45 kcal/kg.°C 1 kcal/kg.°C
A 0,016 W/m.K 0,58 W/m.K

Densité de ’eau a 100 °C : 958,4 kg /m?3
Densité de ’eau a T < 100 °C : 1000 kg/m3
Viscosite de I’eau a 100 °C : uy = 0,000282 Pa.s

Enthalpie de vaporisation de I’eau : Ah,,,, = 540,4 Kcal/kg
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Remarque : la variation de C, sur I’intervalle de température considéré est trés faible, c’est

pourquoi, nous prendrons une valeur constante dans le but de simplifier les calculs.
Tous nos calculs se feront sur un double-tube que nous extrapolerons sur tout le réseau.
Les données relatives a un seul mini condenseur sont :

- Température d’entrée des vapeurs : T =110 °C

- Température de sortie du liquide aprés condensation : Ts = 25 °C

- Température d’entrée de I’eau de refroidissement : t = 15 °C

- Débit de vapeur a condenser traversant le microtube de 1 mm de diametre : M =
0,052 kg/h

- Pour condenser cette quantité de vapeur, le débit d’eau de refroidissement utilisé est

de m = 0,45 kg/h par mini condenseur

Le tube contient trois zones distinctes :

110 °C 100 °C 100 °C 25°C
I | | |

Désurchauffe Condensation Refroidissement
U ¢ U, Q, Us Q3
A U

Figure I11. 3 Différentes zones d’un mini condenseur

1. Calcul de la chaleur totale échangée lors de la condensation dans un mini

condenseur

Les quantités de chaleur échangées dans un mini condenseur constitué d un microtube se

calculent selon les équations suivantes (111.1) (111.2)

Qéchangée =0, +0Q,+ 03 (111.1)

Q1 = 0,234 kcal/h; Q, =28,106kcal/h; Q3= 3,9 kcal/h
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9Qéchangée = 32,24 kcal/h

2. Estimation des températures de sortie de I’eau de refroidissement au niveau de

chaque zone

% Température de sortie, aprés la désurchauffe ts:

La chaleur récupérée par I’eau de refroidissement apres la condensation est donnée par

I’équation suivante :

Qéchangée = mel(ts —te) (111.3)

Ainsi, la température de sortie est donnée par :

_ Qéchangée

ts + t,

mCypy (111.4)

3|t =8664°C

Le calcul des autres températures se fait de la méme facon que le calcul précédent, en prenant

les parametres adéquats a chaque zone. On trouve :

% Température apres la condensation ts:

Q1
mCpy, (111.5)

tzzts_

>|¢, =86,12°C

%+ Température apres le refroidissement t; :

Q;
mCp (111.6)

tlztz_

> ¢, =2366°C
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Te
110 °C T T2
100 °C 100 °C
\<
<_
86.64 °C
ts j
!
|
!
! ' t
Désurchauffe : Condensation : Refroidissement ®

Figure I11. 4 Profil des températures tout au long de la condensation du mélange vapeur

3. Détermination des coefficients d’échange de chaleur

Du fait des faibles dimensions des condenseurs, nous négligeons la résistance du transfert
thermique par conduction a travers l’épaisseur du tube interne. Ainsi, ’expression du

coefficient de transfert de chaleur global de chaque zone se simplifie en 1’équation suivante :

1

_1.1
Ui hi ke (11.7)

Partant des hypothéses suivantes :

- les diameétres étant tres faibles, le régime tout au long du tube est supposé étre
laminaire,

- température de paroi constante,

nous pouvons prendre un nombre de Nusselt constant et égale a 3,657 et ainsi estimer les
coefficients de transfert de chaleur cote vapeur h; et c6té eau de refroidissement h, utilisant

I’équation (111.8)

dp (111.8)

39



Chapitre 111 Intensification d’une unité d’extraction des huiles essentielles

3.1.Zone de désurchauffe

e Détermination de h,
La vapeur circule dans un tube de 1 mm de diameétre donc d;; = 0,001 m

Nu 3,657 (111.9)
h1 = =

hl = 58,51 W/mZK

e Détermination de h,

L’eau de condensation circule dans I’espace annulaire entre le tube de diamétre 1 mm et le

tube extérieur de 5mm. Donc d;, = D —d = 0,004 m

Nu 3,657 (111.10)
he = 7—% = 5504 58

h, = 530,27 W/m?.K

e Détermination de U, :

En remplagant dans 1’équation (111.7) :

> | U, = 45,39 kcal/h.m?.°C

3.2.Zone de condensation

e Détermination de h,

Pour la détermination du coefficient de transfert de chaleur de condensation h, nous
utiliserons la corrélation de Bandhauher & al (Bandhauer & al, 2006) donnée par 1’équation
(111.11). Ces chercheurs ont développé ce modéle spécialement pour la condensation dans les

mini canaux.

T+ (111.12)

Avec :
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Pour Re < 2100 :

6+
Tt = 5Prf + 5ln lPrf (? — 1) + 1]

(111.12)
S e [ (B e 2 )l
b= v = nT\T)a o T, et 5=(1-Ve)5 (13
0,65 0,137"1
L 1+(1_x)0'74p_g ur
2 o i (111.14)

Les pertes de charge linéaires au sein des mini canaux sont estimées par la relation de
Poiseuille :
128uL
P j—

=—0q
nd* (111.15)

N’ayant pas la longueur des canaux (c’est ce que nous allons déterminer), nous nous plagons
dans le cas le plus défavorable, ce qui signifie que nous estimerons la perte de charge
maximale qu’il pourrait y avoir, ce qui correspond a une longueur de tube égale au maximum

possible, c’est-a-dire 2,5 m.

Concernant 1’équation (111.14), afin de simplifier les calculs, 1a aussi nous considérerons le cas
le plus défavorable qui correspond a x = 1. En prenant cette valeur, nous supposons que le
mélange qui subit la condensation est un liquide saturé et non une vapeur, ainsi, le film de
condensation qui se formera au niveau des parois de la conduite aura une épaisseur plus
élevée et donc la résistance au transfert de chaleur sera plus importante. Par conséquent, le
coefficient d’échange thermique sera moins élevé, ce qui devrait nécessiter des dimensions
plus importantes des tubes. En prenant ces deux cas défavorables, notre systéme sera en

réalité surdimensionné.
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Tableau I11. 7 Resultats de calcul des différents parametres

Grandeur physique Valeur numérique
AP 430,86 Pa
T 0,0347
u* 0,00602
£ 0
6 0,0005
5t 10,23
Pry 2,032
T* 15,86

h, = 1520,605 W /m?.K

e Détermination de U, :
h, = 530,27 W /m?.K (Calculé précédemment)

Comme précédemment on détermine U, et on trouve :

3.3.Zone de refroidissement

U, = 338,61 kcal/h.m?.°C

Le calcul est similaire que pour 1’étape 3.1 du méme chapitre :

h; = 2121,06 W /m?.K

h, = 530,27 W/m2.K

On trouve : | Us = 365,35 kcal/h.m?.°C

4. Détermination des surfaces d’échanges :

La chaleur échangée en fonction de la surface d’échange de chaque zone :

Qi = ALULATLML

(111.16)
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4=
U,ATLM,

4.1.Zone de désurchauffe
Calcul de la ATLM :

(T —te) — (Ty — t3)
(Te—te)
(T1—-t2)

ATLM, =

2>ATLM, = 18,21 °C

En remplagant dans I’équation (I111.17) on obtient :

A, =0,000283 m?

4.2.Zone de condensation

Les étapes sont les mémes que préecédemment :
Calcul de la ATLM :

(T, —t) — (T, — tp)
(Ty—t3)
(T2—t3)

ATLM, =

2>ATLM, = 36,64 °C

>| A4, =0,00227 m?

4.3.Zone de refroidissement
Calcul de la ATLM :

(T, —t1) — (T — ¢te)
(T,—tq)
(Ts_te)

ATLM; =

In

>ATLM; = 32,64 °C

= |45 = 0,000327 m?

(111.17)
(111.18)
(111.19)
(111.20)
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4.4 .Surface d’échange globale
On en déduit la surface d’échange totale fournie par un mini condenseur:

A=A+ A, +A; =0,00288 m? (111.21)
La longueur de tube nécessaire serait :

L=+5 (111.22)

2| L=0917m

Ainsi, pour condenser 100 kg/h de vapeur, les 1920 mini condenseurs devraient avoir une

longueur de 92 cm.

Ce systeme de refroidissement permet d’utiliser un réseau de mini condenseurs compacts
occupant un espace trés réduit comparé a la capacité thermique qu’ils offrent. Cependant, la
quantité d’eau de refroidissement est aussi importante que celle utilisée avec des échangeurs
classiques (1920 x 0,45 = 864 kg/h). Donc cette configuration ne permet pas d’économiser
de I’eau, or c’est I’objectif recherché. En outre, I’utilisation de telles microstructures présente
certains inconvénients, comme I’encrassement, leur nettoyage risque de nécessiter un
investissement supplémentaire. Le seul avantage a tirer de 1’application de ce réseau de mini
condenseurs est le gain remarquable d’espace. De ce fait, il n’est pas intéressant d’utiliser un

tel dispositif de refroidissement.

111.2.2.  Calcul d’un aérocondenseur miniaturisé
L utilisation de mini condenseurs a eau n’ayant pas répondu a nos attentes, nous Proposons

d’intensifier I’aérocondenseur utilisé dans le but de diminuer de la consommation énergetique
et donc la réduction des panneaux solaires dont 1’utilisation nécessite un investissement assez

important.

Cette fois aussi, le calcul suivant n’est qu’un calcul sommaire qui servira de base pour
connaitre la faisabilité et 1’éventuel gain apporté par I’intensification. Il s’agira de proposer

une certaine disposition, puis de simuler, moyennant le logiciel Hysys, 1’aérocondenseur.
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e Choix de la structure

La structure choisie est constituée de mailles de tubes de faible diametre, mises en parallele

contre le mur du container. Le choix du diamétre, du nombre de tube ainsi que la longueur est,

cette fois aussi, conditionné par les dimensions du container ainsi que de I’espace libre.

- Le diametre choisi est de 3mm

- Nombre de tubes par maille 35. D’aprés une étude (Saber, 2009), le nombre maximal de

tubes & mettre en paralléle afin de minimiser I’impact de la maldistribution sur les

performances des mini tubes est d’environ 35. D’ou un tel choix

- L’espacement entre les différents tubes d’une méme maille est de: 2 mm, soit une

longueur de maille de 173 mm.

- L’espacement entre les différentes mailles est de : 3 cm

- La hauteur totale ne doit pas excéder 2,40 m, hauteur du container

Ces conditions nous permettent de mettre en paralléle 11 mailles de 35 tubes pour une hauteur

totale de 2,2m.

e Calcul des flux de chaleur

Les calculs et différents résultats pour un débit de 100 kg/h de vapeur sont résumés dans le

tableau ci-dessous :

Tableau I11. 8 Calculs des flux de chaleur lors de la condensation

Etape désurchauffe | condensation refroidissement
Température d’entrée du fluide (°C) 110 100 100
Temperature de sortie du fluide (°C) 100 100 25

Flux de chaleur échangé (kcal/h) 450 54040 7500

Soit, un flux total a échanger

Q = 61990 kcal/h
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e Calcul de I’aérocondenseur
Le calcul de I’aérocondenseur se fait selon les étapes suivantes :

e Le choix d’un diametre, d’un débit volumique et d’une vitesse du ventilateur

e Fixer une température de sortie d’air acceptable pour les conditions de travail autour
de 35-37°C.

e Calcul de la surface du ventilateur et de la surface a refroidir.

e Vérifier la condition : Surface totale des ventilateurs / surface a refroidir > 40% (Serth,
2014).

Pour le dimensionnement, nous avons subdivisé le réseau de tubes en 3 cellules contenant 4
mailles chacune, sauf pour la derniere qui en contiendrait 3. Les ventilateurs seront placés de

telle sorte a recouvrir une cellule. Ainsi nous envisageons d’en utiliser seulement trois.

Rappelons que le MOBILAB utilise 8 ventilateurs de 0,5 m de diamétre fournissant un débit
d’air de 2500m®h chacun, pour assurer une condensation de 100 kg/h. Comme nous voulons
diminuer le nombre de ventilateurs, notre choix s’est porté sur des ventilateurs de diamétre
légérement plus élevé débitant une quantité d’air plus importante afin d’assurer la

condensation des 100 kg/h de vapeur.

D’aprés un travail effectué par Boumahammed (Boumahammed, 2012) un ventilateur de 0,68
m de diamétre fournirait 4500 m*h d’air pour une vitesse de 100 tr/min. Nous avons choisi

d’utiliser un tel ventilateur pour recouvrir une cellule.
Les spécificités du ventilateur sont :

Tableau I11. 9 Caracteristiques du ventilateur choisi

Diamétre (m) 0,68
Débit d’air (m*/h) 4500

Vitesse du ventilateur (tr/mn) | 100

e Simulation par Hysys

La simulation va nous permettre de determiner la surface d’échange nécessaire pour la

condensation dans une cellule, ainsi que la température de sortie de 1’air. Concernant le
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dernier ventilateur, il sera surdimensionné puisque celui-ci recouvrirait trois mailles au lieu de

quatre.

1. Définition des courants d’entrée et de sortie

Le débit d’entrée dans la cellule représente 1/3 du debit total a traiter, soit : 33,33 kg/h.

La perte de charge est calculée au sein d’un tube par la formule de Poiseuille donnée par

I’équation (111.15) pour une longueur de 2m. Le résultat pour 4 mailles est : 2,876kPa, nous

prendrons 3kPa par précaution.

Stream MName vapeur
Vapour / Phase Fraction 1.0000
Temperature [C] 110.0
Pressure [kPa] 100.0
Mealar Flow [kgmole/h] 1.832
Mass Flow [kg/h] 33.00
Std Ideal Liq Vel Flow [m3/h] 3.307e-002
Melar Enthalpy [k)/kgmale] -2.382e+005
Melar Entrapy [kl/kgmole-C] 1335
Heat Flow [kl/h] -4.363e+005
Lig Val Flow @5td Cond [m3/h] 3.305e-002
Fluid Package Basis-1
Utility Type
ol m |

Va

|3

Stream Mame Liquide
Vapour / Phase Fraction 0.0000
Temperature [C] 25.00
Pressure [kPal 97,00
Molar Flow [kgmeole/h] 1.832
Mass Flow [kg/h] 33.00
Std Ideal Lig Vel Flow [m3/h] 3.307e-002
Molar Enthalpy [kl/kgmaole] -2.84%9e+005
Molar Entrapy [kl/kgmale-C] 6.559
Heat Flow [kl/h] -5.219e+005
Lig Vol Flow @5td Cond [m3/h] 3.305e-002
Fluid Package Basis-1
Utility Type
‘| n |

Figure 111. 5 Courants d’entrée (droite) et de sortie (gauche) pour la simulation de 1’aérocondenseur

2. Caractéristiques du ventilateur

Aiar cooler: AC-100

Dresigm Rating | Worksheet I Performance I Drynamics I Rigorocus Air Cooler

Rating

Sizing

Mozzles

Mumber of Fans 1

Fan Fam O
Speed [rpm] 1000
Demanded speed [rpml] 1000
hax Acceleration per sec [rpm] <o limit>
Design speed [rpm] 1000
Design air flow [ACT_m3/h] 4500
Current air flow [ACT_m3./h] 4500
Fan Is On I~

[ Delate |

Figure I11. 6 Caractéristiques du ventilateur sur le simulateur hysys
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3. Résultats de la simulation

Aprés introduction des données nécessaires,la simulation a donné les résultats suivants :

Air Cooler Model Air Outlet
Temperature: 36.08C
[.Flir Cooler Simple Desian -
Process Stream DeltaP T T
3.000 kPa
Overall UA > 7
4314 KJ/C-h -
Air Intake
Caonfiguration Temperature: 20.00C
one tube row, one pass M| Pressure: 101.3 kPa
Rigorous Model
Size Rigorous Air Coaler b

For a more accurate exchanger rating

click Size Rigorous Air Cooler button here T e 5

Figure 111. 7 Résultats de la simulation

La température de sortie est de 36°C, elle reste acceptable comme température de travail

e Estimation de la surface d’échange
En se basant sur les résultats trouvés, nous pouvons calculer la surface d’échange.

UA=1030,63 kcal/h.°C

Le calcul du coefficient global d’échange se fait selon la formule,
1
Ez Ti+Ta+Tm+Td (“|23)

r, - la résistance du film extérieur [h.m?.°C/Kcal]
rq : la résistance de I’encrassement = 0,0001 h.m?.°C/Kcal
r; - la résistance du film interne = 0,0002 h.m?.°C/Kcal

I'm : la résistance du métal = 0,00015 h.m?.°C/Kcal

La résistance du film extérieur, r,, se calcule grace a une corrélation reliant ses variations a
celles de la vitesse faciale de 1’air (Nait Sidi Ahmed & Allouache, 2009) et de la forme :
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Vpqir = —2871 X 7, + 5,953 (111.24)

Avec :

débitd’ air 4500
= =344m/s (111.25)

surface du ventilateur - D,?
4

Vfair =
Donc : 7, = 0,000875 h.m?.°C/Kcal

En remplacant dans 1’équation (I11.23), nous obtenons : U = 754,72 kcal/h.m?.°C

Ce qui donne une surface d’échange de : A = 1,37m?. La longueur des tubes nécessaire peut

donc étre déterminée comme suit :

L 1,37
 35x4Xxmx3x1073
Cette longueur est raisonnable et peut étre installée dans le MOBILAB.

= 1,04m (111.26)

e Veérification des calculs
Pour pouvoir utiliser le ventilateur, il faut vérifier que la surface recouverte par un ventilateur

soit égale, au minimum, a 40% de la surface de la baie qu’il doit refroidir. La baie étant le

rectangle contenant les 4 mailles de 35 tubes.
La surface a refroidir est donc :

(0,173 x 4+ 0,03 x 3) x 1,04 = 0,81 m? (n.27)

Le rapport entre la surface du ventilateur et celle de la baie est alors :

70,682 /4
0,81
Le ventilateur recouvre donc 44,84% de la surface a refroidir ce qui représente une

= 0,4484 (111.28)

couverture convenable.

Pour la disposition des 3 ventilateurs sur le mur du container, nous imposons un espacement
de 0,1 m entre chaque ventilateur. Le premier ventilateur est placé a la hauteur de la premiére

maille.

Cette disposition nous permet de mettre les 3 ventilateurs en série, comme montré dans le

schéma ci-apres (Figure 111.8).
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A

1,04m 0,0985m
0,173m Iﬁk:ﬁtyyes/“ ; 1
/ \ 0,68m
| |
\ /
,_:_\ r3 0,1m
7 \ M 2,4m
Cellule
\
v ) $oim
// \\
K\ ]}

A
O,DGlSm\i 0,0985m
Y A J

Figure 111. 8 Schéma de I’aérocondenseur proposé

L’utilisation de ventilateurs de diamétre légérement plus important que ceux utilisés
initialement dans les MOBILAB, a permis de fournir une quantité d’air plus importante pour
une méme vitesse de rotation, ce qui revient a considérer une consommation énergétique par
ventilateur similaire. Dans notre étude, le nombre de ventilateurs nécessaire a la condensation
a été diminué de huit a trois, ce qui permet une réduction considérable de la consommation
énergétique et du nombre de panneaux photovoltaiques utilisés et ainsi les codts

d’investissement.
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111.3. Conclusion
A la lumiére de ces résultats, il ressort clairement qu’une connaissance plus approfondie

concernant les microéchangeurs et échangeurs miniaturisés est nécessaire pour présenter des
résultats satisfaisants. C’est peut-étre la raison pour laquelle, nous n’avons pu réduire la
consommation d’cau de refroidissement par 1’utilisation des mini condenseurs alors que
plusieurs fois, il a été rapporté que I'un des avantages majeurs de la miniaturisation est la

réduction des fluides consommés.

Concernant I’aérocondenseur, la simulation ainsi que les calculs sommaires semblent donner
de bons résultats puisque une diminution du nombre de ventilateurs utilisés est constatée.
Toutefois, il faut tenir compte des problémes d’encrassement et envisager des solutions lors
du dimensionnent des mini tubes afin de ne pas diminuer des performances de

I’aérocondenseur.
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Modélisation du transfert de matiere

SYMBOLES ET NOTATIONS

Concentration du soluté en phase aqueuse a l’instant t (masse de soluté /
volume de solution) [mg/l]

Concentration initiale du soluté (masse de soluté / volume de solution) [mg/I]
Concentration d’équilibre du soluté en phase aqueuse (masse de soluté /
volume de solution) [mg/l]

Coefficient de diffusion du soluté dans le solide [cm?/min]

Hauteur du lit [cm]

Huile essentielle

Flux de diffusion moléculaire du constituant j [mol/cm?. s]

Constante d’équilibre pour une isotherme linéaire

Constante cinétique du pseudo-premier ordre [min~1]

Constante cinétique du pseudo-second ordre [g/mg. min]

Constante de d’Adams-Bohart [[/mg. min]

Constante cinétique du second ordre de la reaction de sorption sens 1
[l/mg.min]

Constante cinétique du premier ordre de la réaction de sorption sens 2
[min~1]

Paramétre de 1’isotherme de Freundlich [ll/ﬂ/g .mgl/#‘l]

constante de Thomas [ml/min.mg]

constante de Yoon-Nelson [min™1]

Masse de 1’adsorbant dans la colonne [g]

Matiére végétale

Densité de flux de matiére du constituant j [mol/cm?. s]

Capacité d’adsorption d’ion maximale par unit¢ de volume d’adsorbant
[mg/1]

Débit volumique d’écoulement de la solution [ml/min]

Surface spécifique de la particule d’adsorbant [cm™]

Flux de transport de matiére du constituant j [mol/cm?. s]

Vitesse linéaire de la solution traversant le lit [cm/min]
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Volume de la phase aqueuse [ml]

Constante de Langmuir [l/mg]

Coefficient de transfert de matiere dans le film [cm/min]

Masse d’huile essentielle extraite [g]

Masse d’huile extraite a la fin d’extraction [g]

Rayon des particules [cm]

Terme de réaction chimique dans le bilan de matiére

Temps d’opération [min]

Concentration moyenne de soluté dans le solide a I’instant t (masse de soluté /
masse de solide) [mg/g]

capacité d’adsorption prédite [mg/g]

Concentration d’équilibre du soluté dans 1’adsorbant [mg/g]

Capacité maximale d’adsorption de Langmuir [mg/g]

Concentration du soluté dans 1’adsorbant & un rayon r du centre du solide
[mg/g]

Concentration & un temps infini [mg/g]

Rendement en huile essentielle (masse d’HE récoltée / masse de MV) [g/g]
Distance axiale, positive dans le sens de 1’écoulement [cm]

Fraction de vide dans la colonne

Densité de I’adsorbant [g/ml]

temps nécessaire pour que 50% du soluté soit adsorbé [min]

Exposant de I’isotherme de Freundlich
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Dans cette partie, nous étudions le transfert de matiere dans le cas des procédes classiques,

hydrodistillation et innovants, hydrodistillation et vapodiffusion assistées par microondes.

Un modeéle général décrivant la cinétique d’extraction en considérant la résistance au transfert
de matiére dans la phase vapeur est développé et une nouvelle approche basée sur des

phénomenes de surface est proposee afin de décrire les procédés assistés par microondes.

IV.1.  Rappel sur le transfert de matiere
Le transfert de matiére est le déplacement de molécules d’un mélange au sein d’un milieu

donné ou entre phases. Le transfert peut se faire selon deux mécanismes : la diffusion et le
transport (Crank, 1975).

IV.1.1. Densité de flux de matiére
La densité de flux de matiére est le débit de matiére transférée par unité de surface. Cette
grandeur est donnée par I’équation (IV.1) :

N =], +T, (IV.1)
Ou:

- N;: Densité de flux de matiére

- Jj - Flux propre a la diffusion
- Tj : Flux de transport

Le plus souvent, le transfert par transport est negligeable et le transfert de matiere est

essentiellement décrit par une diffusion moléculaire.

IVV.1.2. Diffusion moléculaire
La diffusion est un phénoméne microscopique résultant du mouvement aléatoire des

molécules d’une substance diffusante dans un milieu (Crank, 1975). Geéneralement, le
déplacement se fait des zones les plus concentrées vers les moins concentrées (Baehr &
Stephan, 2006).
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IV.1.3. Premiere loi de Fick
La premicére loi de Fick donne I’expression du flux de mati¢re due a la diffusion appelé « flux

de diffusion ».

Fick (1855) a étudié la diffusion moléculaire en faisant I’analogiec avec la conduction
thermique qui elle-méme est due au mouvement aléatoire des molécules. En se basant sur ce
principe, il a quantifié la diffusion par une équation analogue a celle de la conduction
développée auparavant par Fourrier (1822). Partant de I’hypothése que le transfert est
proportionnel au gradient de concentration, il propose 1’équation suivante (IV.2) pour décrire

le flux de diffusion de molécules isotropiques a travers une section donnée :

__ %
J=-D52 (IV.2)
ou:

J : Flux de diffusion par unité de surface

D : Coefficient de diffusion

- C: concentration de la substance diffusante

x : coordonnée spatiale normale a la section

L’équation générale de la premiére loi de Fick est :

]_; = —Djgrad(; (IV.3)
Ou Dy, est le coefficient de diffusion de j dans k.

IV.1.4. Equation de continuité relative a un constituant
Considérons un systéeme comportant m espéces dans lequel la vitesse de déplacement d’une

espéce j est notée v;. Le bilan de matiére sur un volume V est :
Entrée — Sortie + Créaction = Accumulation
Ce bilan permet d’obtenir 1’équation générale de continuité qui est :
divN, + ac
—dwh, 21 =5 (IV.4)

ou 7; représente le terme de création qui est une vitesse de réaction chimique.

Cette derniére équation est également connue comme étant la seconde loi de Fick.

55



Chapitre IV Modélisation du transfert de matiere

Dans le cas ou le transport est négligeable et en absence de réaction chimique 1’équation
(IV.4) devient :

_ - aC
—div(—Djgrad(;) = ETA (IV.5)
Les lois de Fick ont été résolues pour plusieurs cas et différentes conditions initiales. Ainsi,
plusieurs modéles traduisant la diffusion dans une matrice solide, pour différentes géométries,
ont été développés et rassemblés par Cranck (1975). Parmi les nombreux cas traités, les
solutions dans le cas d’une diffusion, suivie d’une évaporation du soluté a la surface du solide

dans un fluide ou une résistance au transfert de matiére existe sont :
1. Diffusion dans une plaque plane avec évaporation a la surface
En considérant que :

- Condition initiale : La plaque est initialement & une concentration uniforme moyenne :
Cs(x,0) = C4(0)

- Condition aux limites : Au niveau des deux surfaces de la plaque, a x = %I, un
équilibre Solide — Fluide s’effectue et la substance diffusante s’évapore dans ce

dernier :

oc
T ke (Co — Cs) (IV.8)

Avec :

Co : Concentration du soluté dans la phase entourant la plaque, maintenant 1’équilibre
entre les deux phases (solide — fluide)

C, : Concentration du soluté a la surface de la plaque

k; - Coefficient de transfert de matiere cote fluide

D : Coefficient de diffusion

[ : Demi-épaisseur de la plaque

Le rendement est donné par 1’expression suivante :

2

q(t) i 2L o
— 7 = 1 — ﬁnDt/l
o LB D (V:9)

ou:
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- q:masse de solute diffusé a I’instant t

- (o : Masse totale de soluté diffusé

- B, sont des parametres adimensionnels, et solutions de 1’équation :

p tanp = L. (1V.10)

L =kfl/D. (IV.11)
Des tableaux donnant g, en fonction des valeurs de L existent et sont données en Annexe

(Annexe 1).
2. Diffusion dans un cylindre avec évaporation a la surface

La solution s’écrit :

(t) N ~630t/a?
nzlﬁ%w Tme (V.12

Avec :
L= akf/D (IvV.13)

ou a représente le rayon du cylindre et 8, sont les racines de 1’équation (IV.14) et sont

tabulées pour plusieurs valeurs de L (Annexe 1).

q)1(B) = LJo(B) =0 (1vV.14)

3. Diffusion dans une sphére avec évaporation a la surface

TONRN 612 _gine/a?
@ ;ﬁ%[ﬁ% Fa-nl° (V19
L = ak;/D (IV.16)
Beotf+L—1=0 (IV.17)
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a est le rayon de la sphere et B,, , qui sont solutions de 1’équation (I1V.17), existent dans des

tables pour plusieurs valeurs de L (Annexe 1).

IV.2.  Rappel sur I’adsorption

IV.2.1. Isothermes d’adsorption
Les isothermes d’adsorption décrivent I’adsorption de molécules sur une surface solide.

L’équation générale d’une isotherme est : w, = f(C,) ou w, représente la quantité adsorbée
et C, la concentration en équilibre.

Plusieurs isothermes existent (Chatterjee & Schiewer, 2014):

W dCe

- Isotherme de Langmuir : w, = —=—
e

- Isotherme de Freundlich : w, = KzC,/*

- Isotherme linéaire : w, = KC,

IV.2.2. Les équations de bilan de matiére
a) Pour les opérations en batch :

v dc N de _ 0 (Iv.18)
Sdt dt
Apres intégration de 1’équation précédente : V;(C — Cy) = Mw (IvV.19)
b) Pour les opérations continues, cas d’adsorption en lit fixe :
ac ac (1—¢) 0w
@), @) (), =0
at/, 0z/; £ at/, (1V.20)
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1VV.2.3. Modéles des cinétiques d’adsorption
Les cinétiques d’adsorption sont souvent décrites par deux types de modé¢les, le premier

consiste en des modeles de transfert de matiere (bases sur la résistance externe, résistance
intra-particules et 1’existence des deux résistances) et le second, part du principe que le
phénomene d’adsorption est en réalité une réaction de surface sur 1’adsorbant (cinétiques du

pseudo-premier ordre, pseudo-second ordre et de Langmuir) (Chatterjee & Schiewer, 2014).

Modélisation : Transfert de matiere Modélisation : Réaction de surface
- Diffusion a travers le film formé a - 1% ordre
interface liquide — solide 2°M ordre
- Diffusion dans les pores du solide - Langmuir

e Dans la modélisation « transfert de matiere » : la réaction de sorption est rapide et un

ou les deux processus de diffusion cités plus haut représentent 1’étape limitante.

e Dans la modeélisation « réaction de surface » : c’est le transfert de matiére qui est

rapide et la réaction de sorption constitue 1’étape limitante du phénomene.

1V.2.4. Modéles de I’adsorption en batch
L’adsorption en batch peut étre décrite par les phénomenes cités précédemment. Le choix des

modeles dépend de 1’étape limitante considérée. Les solutions théoriques sont obtenues par
résolution simultanée des équations de bilan de matiere, de vitesse d’adsorption et d’équilibre

correspondantes avec les conditions aux limites appropriées.

a) Modélisation « transfert de matiére »

e Résistance externe — diffusion a travers un film :
Un film se forme a I’interface adsorbant — solution aqueuse.

ow Iv.21
P2 = kySalC ~ Co) (V2D
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e Diffusion intra-particules :

Le soluté diffuse a travers les particules solides de forme sphérique constituant 1’adsorbant

avec un coefficient de diffusivité D constant suivant la loi de Fick :
ow _ b d 5 ow'
ot Sor r or (1V.22)

b) Modélisation « réaction de surface »

Plusieurs modéles peuvent étre utilisés pour analyser les cinétiques de sorption, I’un des plus

utilisés est 1’équation du pseudo-premier ordre (Lagergen, 1989), (Aksu, 2001).

dw
i Ki(We — W) (1V.23)
w(t) = we (1 — e~Kah) (IV.24)

Une autre équation souvent utilisée est 1’équation du pseudo-second ordre (Ho & Mackay,
1999) (Yakup & al, 2001) :

dw

dw _ WY V.25
— K;(Weo — W) ( )
() = 2t (IV.26)

Y Kwat '

Azizian (Azizian, 2004) a proposé la réaction de sorption ci-dessous pour décrire 1’adsorption

d’une substance S:

Kzdsa rption
Soluté + WV ——= SV

K::Iés::lrpti::ln
ou V represente le site vacant.

C’est une réaction réversible, le premier sens est la réaction d’adsorption et le second, celle de

désorption :

60



Chapitre IV

Modélisation du transfert de matiere

ow
ot

= adC(Wm - W) — Kgesw

(IV.27)

Cette equation est appelé « cinétique de Langmuir » (Chatterjee & Schiewer, 2014).

IV.2.5. Modeéles de I’adsorption en lit fixe

L’adsorption en lit fixe est généralement décrite par une courbe dite « courbe de Percée ».

Plusieurs solutions de la courbe de Percee existent, la plupart étant complexes, certains

chercheurs ont proposé des solutions analytiques dans le cas d’une faible résistance au

transfert de maticre, autrement pour les cas ou c’est la réaction de sorption qui est 1’étape

limitante.

a) Modele de Thomas

Pour aboutir & ce modele, Thomas et ses collaborateurs (Thomas, 1944) ont supposé qu’il n’y

avait pas de dispersion axiale ce qui simplifie I’équation de bilan de mati¢re. Afin de trouver

une solution théorique de la courbe de Percée, ils ont résolu simultanément les équations, de

bilan de mati¢re simplifiée, d’équilibre d’adsorption « isotherme de Langmuir » et la

cinétique d’adsorption réversible de second ordre « cinétique de Langmuir ».

Ct) = Co

KThWCM

1+e
Avec :

- Kyp i estla constante de Thomas (mL/min.mg)

- w, : capacité d’adsorption prédite (mg/g)

- M : masse d’adsorbant (g)

- Q : débit d’écoulement de la solution (mL/min)

- C, : concentration initiale dans la solution (mg/L)

- C: concentration de I’effluent (mg/L)

~KrnCot (IV.28)
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b) Modéle de Yoon — Nelson (Yoon & Nelson, 1984)

Ce modele est relativement simple par rapport aux autres modeles existants car son
application ne nécessite pas la connaissance de toutes les propriétés physiques du systeme. Il

peut étre exprimé comme suit :

C 1

Co 1+ e Kvn(@-0 (1V.29)

Avec :

- Kyy : est la constante de Yoon-Nelson (min™)

- T estle temps nécessaire pour que 50% du soluté soit adsorbé (min)

C) Modéle d’Adams — Bohart (Loderio& al, 2006)

Ce modele est bas¢ sur 1’hypothése que la vitesse d’adsorption est proportionnelle a la
quantité de soluté se trouvant dans le fluide et la capacité d’adsorption résiduelle de

I’adsorbant.

H
C(t) — eKABCot—KABNOU—O
Co (IV.30)

Avec :

- K,p : Constante d’ Adams-Bohart (I/min.mg)
- H:Hauteur du lit (cm)
- N, : Capacité d’adsorption d’ion maximale par unité de volume d’adsorbant (mg/L)

- U, : Vitesse linéaire de la solution traversant le lit (cm/min)
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IV.3.  Modéle avec résistance au transfert de matiere en phase vapeur

1VV.3.1. Influence du débit de vapeur sur I’extraction
Jusqu’a présent, la majorité des modeles existants ont été développés sur la base que la

résistance au transfert de matiére n’est localisée que dans le solide, et qu’un équilibre entre
phase solide et liquide se produit a I’interface des deux phases (Benyoussef & al, 2002),
(Milojevi¢ & al, 2008) et (Sovova & Aleksovski, 2006).

En analysant les travaux antérieurs, des études, comme celle de Milojevic (Milojevi¢ & al,
2008), ont montré que la cinétique d’extraction variait en fonction du débit de vapeur
envoyée : plus le debit est élevé, plus le processus était rapide. Mais cette augmentation

n’était pas indéfinie, la cinétique ne changeait plus a partir d’un certain seuil.

1,6
1,4 x X X X X A
- m N
_ ]
s 1 X -
g -
g 0,8
3 X -
§ 06 - " * ¢
-
0,4 . *
0,2 *
oK
0 20 40 .60 80 100 120
temps (min)
€0,13 ml/min MW3,6 ml/min  A10ml/min X 11,7 ml/min

Figure IV. 1 Cinétiques d’extraction de I’huile essentielle a partir du genévrier par hydrodistillaion
(Milojevi¢& al, 2008)

Cette variation de la cinétique en fonction du débit pourrait témoigner de la présence d’une
résistance au transfert de matiere en phase fluide, une résistance qui diminuerait avec
augmentation du débit jusqu’a s’annuler. De ce constat, nous avons propose un modéle qui

tient compte de la résistance au transfert de matiére aprés évaporation de 1’huile.
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1V.3.2. Développement du modele
Le deéveloppement est basé sur le mécanisme de diffusion dans un solide avec transfert de

matiére aprés évaporation a la surface, décrit par les équations (IV.9), (IV.12) et (IV.15)

qu’on écrira sous la forme suivante :

t (o]
@® =1- Z T, e Knt

oo (IV.31)

Ou T, et K,, varient selon la géométrie considérée.

Les tables données par Crank (Annexe 1) ont permis la détermination des six premiers termes

de la série numérique uniquement, pour les trois géométries (plaque, sphére et cylindre).
% Plaque plane

Dans le cas ou la matrice végeétale est constituée de feuilles, celles-ci peuvent étre assimilées a

des plaques planes.

L’équation du rendement dans le cas d’une plaque plane est donnée par 1’équation (1V.9) :

En posant :
. 212
"UBR2(BE 41241 (1V.32)
E, = B2 (1v.33)
On obtient :

q(t) 1—ZTne_FnDt/lz
n=1

I

(IV.34)

Les valeurs de chaque terme ont été déterminées pour différentes valeur de L
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Tableau V. 1 Valeurs numériques des facteurs pré-exponentiels des six premiers termes de la série

pour une plaque plane

L T1 T2 T3 T4 T5 T6

0 - 0 0 0 0 0
0,01 1,001 2,0433E-06 | 1,282E-07 | 2,533E-08 | 8,018E-09 | 3,284E-09
0,1 0,999 0,000195 | 1,267E-05 | 2,520E-06 | 7,995E-07 | 3,278E-07
0,2 0,999 0,000742 | 5,001E-05 | 1,002E-05 | 3,187E-06 | 1,309E-06
0,5 0,996 0,00398 0,000300 | 6,146E-05 | 1,971E-05 | 8,122E-06

1 0,986 0,0124 0,00111 0,000237 | 7,725E-05 | 3,207E-05

2 0,963 0,0313 0,00375 0,000874 | 0,000294 | 0,000124

5 0,913 0,0664 0,01347 0,00400 0,00151 0,000681

10 0,874 0,0839 0,02359 0,00898 0,00402 0,00202
100 0,819 0,0908 0,03255 0,0165 0,00991 0,00657

Tableau V.2 Valeurs numériques des facteurs dans I’exponentiel des six premiers termes de la série

pour une plaque plane

L F1 F2 F3 F4 F5 F6

0 - - - - - -
0,01 99,600 98885,092 | 394987,110 | 888457,056 | 1579345,158 | 2467601,140
0,1 9,678 1006,856 | 3967,866 | 8902,677 | 15811,302 | 24693,922
0,2 4,683 256,624 996,917 2230,626 3957,857 6178,510
0,5 1,707 43,357 161,880 359,292 635,645 990,953
1 0,740 11,735 41,439 90,808 159,904 248,734
2 0,290 3,319 10,819 23,182 40,464 62,676
5 0,069 0,651 1,910 3,915 6,693 10,254
10 0,020 0,185 0,522 1,040 1,746 2,644
100 0,000 0,002 0,006 0,012 0,020 0,029

Remarque : Ces résultats montrent qu’il n’est pas nécessaire de poursuivre le calcul au-dela

du sixiéme terme puisque tous les termes tendent vers zéro. Ainsi, les six premiers termes

peuvent étre pris comme premiere approximation de la série globale.
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. T F, . , . .
Nous avons calculé les rapports T—" et F—" pour estimer 1’écart existant entre le premier et les
1 1

cing autres termes afin de voir la possibilité de les négliger devant celui-ci.

Tableau IVV.3 Les valeurs de T,/T; pour différentes valeurs de L dans le cas d’une plaque plane

L T2/TL (%) | T3/TL (%) | T4/TL(%) | T5/T1(%) | T6/TL (%)
0 - - - - -
0,01 0,000204 | 0,0000128 | 0,00000253 | 0,00000080 | 0,0000003
0.1 0,0195 0,00127 | 0,000252 | 0,0000800 | 0,0000328
0.2 0,0742 0,00500 0,00100 0,000319 | 0,000131
05 0,400 0,0301 0,00617 0,00198 | 0,000816
1 1,26 0,113 0,0241 0,00783 0,00325
2 3,24 0,389 0,0907 0,0306 0,0129
5 7.27 1,48 0,438 0,166 0,0746
10 9,60 2,70 1,03 0,460 0,231
100 11,1 3,98 2,02 121 0,803

On peut remarquer que plus on

avance dans la série, plus les termes deviennent petits voir

négligeables devant le premier, notamment pour les valeurs de L < 1. Dans cet intervalle,

T, < 0,002T;. Au-dela de cet intervalle, la contribution des deux premiers termes est

Iégerement plus élevée mais reste faible puisqu’elle ne dépasse pas 12 %, T,, < 0,111T;. Mais

en géneéral, les termes postérieurs au premier sont négligeables devant ce dernier et ne

représentent en moyenne pas plus de 4%.

Ainsi, nous pouvons considérer que quel que soit t, la série peut étre réduite a son premier

terme.

Pour appuyer encore plus cette idée d’approximer I’équation a son premier terme, NOUS avons

. . F . .
déterminé le rapport F—” et nous avons obtenu les résultats suivants :
1
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Tableau V.4 Les valeurs de Fn/F; pour différentes valeurs de L dans le cas d’une plaque plane

L F2/F1 F3/F1 F4/F1 F5/F1 F6/F1
0 - - - - -
0,01 992,818 3965,718 | 8920,216 | 15856,815 | 24775,012
0,1 104,032 409,975 919,858 1633,682 | 2551,468
0,2 54,800 212,885 476,335 845,173 1319,378
0,5 25,396 94,822 210,456 372,331 580,454
1 15,855 55,990 122,694 216,052 336,074
2 11,447 37,314 79,959 139,566 216,177
5 9,426 27,660 56,700 96,937 148,512
10 9,080 25,588 50,959 85,522 129,481
100 9,001 25,003 49,006 81,015 121,030

F . 5
Le rapport F—" augmente considérablement au fur et a mesure que n augmente. Sachant que F,
1

est précédé d’un signe (-) dans 1’exponentielle, cela signifie que les termes exponentiels

deviennent de plus en plus petits et tendent vers zéro.

Ainsi, en plus des facteurs pré-exponentiels T, qui se sont avérés étre négligeables devant le
premier terme, les parties exponentielles le sont également, E, est au moins neuf fois plus
élevé que F; dans le cas d’une plaque plane. Ceci implique que la série est pratiquement

égale a son premier terme.

Nous pouvons donc conclure de tous ces résultats, que le rendement qui était donné par une
série infinie peut étre assimilé a son premier terme uniquement et étre simplifié sous la forme
suivante :

q(t)

—==1-—bhek
Jwo

Ou b est le facteur pré-exponentiel du premier terme de la série et est fonction de plusieurs

(IV.35)

paramétres dont le coefficient de transfert de matiere en phase fluide et k est fonction des

coefficients de diffusion et de transfert de matiere.

En divisant par la masse de la matiére végétale, on obtient I’expression du rendement en huile

essentielle :
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YO ) pert (IV.36)

Yoo
Nous avons traité le cas d’une sphére et d’un cylindre et les résultats obtenus sont :
% Cylindre

Le rendement est donné par 1’équation (IV.12). En posant :

412

R (V.37)

Et en remplacant (1V.37) et (1V.33) dans (IV.12) on obtient I’expression suivante :

(IV.38)

G

n=0

®,

% Sphére

En remplagant 1’équation (1V.33) et (1V.39) dans celle du rendement (IVV.15) on obtient une

équation identique a (I\VV.38) mais pour une sphere.

- 6L
"BRBR L - D) (1IV.39)

Les résultats pour les deux cas, cylindre et sphére sont regroupés dans les tableaux (Annexe
2).

Pour les trois géométries, T,, ne représente pas plus de 4% de T, pour la majorité des valeurs
de L et dans tous les cas E, est au moins quatre fois supérieur a F;. Ainsi, quel que soit la
géométrie considerée, la série peut étre assimilée a son premier terme et le rendement
d’extraction en cas de présence d’une résistance au transfert de matiere dans le fluide peut

étre décrit par 1’équation (1V.40) :

Y(£) = Yo (1 — be k%) (IV.40)
Ou la contribution du transfert de matiere en phase fluide est représentée par le coefficient b.
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Remarque : Ce modeéle est semblable a celui développé par (Milojevi¢ & al, 2008), sauf que
ce dernier est parti d’une autre approche pour le développer et les parameétres obtenues ont des

significations différentes.

IV.3.3. Validation du modele
Pour la validation du modé¢le, nous 1’avons appliqué pour 1’hydrodistillation du genévrier

(Milojevi¢ & al, 2008) et la vapodiffusion de lavande (Farhat & al, 2009).

% Le genévrier
Milojevi¢ et ses collaborateurs (Milojevi¢ & al, 2008) ont étudié I’extraction de I’huile du

genévrier possédant une humidité de 14% et contenant un total d’1,43 g/100 g de matiére
végétale d’huile essentielle. Deux types d’expériences ont été faites, la premiére pour un ratio
genévrier — eau de 1:3 et la seconde pour 1:10 w/w. Dans le premier cas, 1’hydrodistillation a

été conduite pour différents débits de vapeur : 0,13 — 3,6 — 10 et 11,7 ml/min.

La simulation des cinétiques d’extraction obtenues pour un ratio de 1:3 a été effectuée par le
modele développé dans le paragraphe précédent que nous noterons « modele 2 » et celui du

pseudo-premier ordre classique noté « modéle 1 ».

Modele 1 : Y(t) = Yoo (1 — 758 (IV.41)
Modele 2 : y(t) = Yoo (1 — be k1) (1V.40)

L’évolution du rendement en fonction du temps simulée par les deux modeles précédents est

donnée par les courbes suivantes :
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rendement (%)

0 20 40 temps (min)0 80 100 120

A Expérience emmm\Modélel emmmModeéle 2

Figure IV. 2 Cinétique d’extraction de I’huile de genévrier simulée par les deux modéles pour un
débit de 0,13 ml/min
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Figure IV. 3 Cinétique d’extraction de I’huile de genévrier simulée par les deux modéles pour un
débit de 3,6 ml/min

70




Chapitre IV

Modélisation du transfert de matiere

rendement (%)
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Figure IV. 4 Cinétique d’extraction de I’huile de genévrier simulée par les deux modéles pour un

débit de 10 ml/min
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Figure 1V. 5 Cinétique d’extraction de I’huile de genévrier simulée par les deux modeles pour un

débit de 11,7 ml/min
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Tableau IV.5 Paramétres des modeéles 1 et 2 obtenus apres simulation

Modele 1 Modele 2
Y(t) = Yoo (1= ™) Y(t) = Yoo (1 — be™ ")
Débit(ml/min) Kk Voo R? b k Voo R’
0,13 0,006564 | 1,43 0,8527 | 0,9522 [0,005795| 1,43 | 0,9661
3,6 0,02911 | 1,43 0,8572 | 0,9109 | 0,02667 | 1,43 | 0,9728
10 0,05706 | 1,43 0,9968 | 0,9848 | 0,05769 | 1,43 | 0,9957
11,7 0,06403 | 1,43 0,9977 | 0,9516 | 0,06244 | 1,43 | 0,9926

Pour les débits les plus faibles, c’est-a-dire 0,13 et 3,6 ml/min, le modéle considérant une
résistance au transfert de matiere en phase vapeur (modéle 2) montre de meilleurs résultats
qu’un modé¢le la négligeant (modeéle 1), preuve qu’une résistance serait localisée au niveau de
la vapeur et qui ne devrait pas étre négligée. Cependant, ce n’est pas ce qui est observé pour
les deux derniers débits, les deux modeéles simulent bien les cinétiques d’extraction. Le
modele 2 semble converger vers le premier, qui a été établi sur la base d’une absence de

résistance au transfert de matiére en-dehors du solide.

De ces simulations, nous pouvons déduire qu’il y aurait bien une résistance au transfert de
matiere en phase fluide qui influerait sur les procédés d’extractions mais qui diminuerait plus
le debit est éleve. Ceci pourrait étre expliqué par la formation d’un film vapeur a I’interface
solide — vapeur entourant la particule, au niveau duquel une autre résistance au transfert de
matiere serait localisée constituant un frein a la diffusion du soluté vers le courant de vapeur.
Lorsque le débit augmente, le régime devient de plus en plus turbulent entrainant ainsi la
réduction voir la disparition de ce film, ainsi, plus aucune résistance n’existe et le transfert de
matiére est en mesure de déplacer tout le soluté. C’est pourquoi plus aucune évolution dans la
vitesse d’extraction n’est observée au-dela d’un certain seuil de débit de vapeur et I’équation
décrivant ce phénomene converge vers une expression développée pour les processus
négligeant le transfert de matiére confortant ainsi notre hypothese selon laquelle une
résistance au transfert de matiere est bien présente dans le fluide, pourtant trés peu rapportée

dans la littérature.

72




Chapitre IV Modélisation du transfert de matiere

7

s Lalavande
Farhat et ses collaborateurs (Farhat & al, 2009) ont publié les cinétiques d’extraction d’huile

de lavande a partir de 30 g de matiere végetale seche. Deux types de procédés ont éte utilisés,
le premier, est I’hydrodiffusion classique, il a été effectué a plusieurs débits et le second,
proceédé innovant, est la vapodiffusion assistée par microondes, effectuée pour diverses
puissances de chauffage du four a microondes.

Nous nous intéresserons dans cette partie qu’au procédé classique puisqu’il a été fait a

plusieurs débits.
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Figure IV. 6 Cinétiques d’extraction de I’huile de lavande a différents débits

Ces cinétiques ont été simulées par le modele 2.
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Figure IV. 7 Cinétique d’extraction de I’huile de lavande simulée pour un débit de 3g/min
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Figure 1V. 8 Cinétique d’extraction de I’huile de lavande simulée pour un débit de 6g/min
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Figure 1V. 9 Cinétique d’extraction de I’huile de lavande simulée pour des débits de 25, 50 et 60
g/min

Tableau 1V. 6 Paramétres du modéle 2 obtenus aprés simulation de I’extraction de I’huile de

lavande
Débit (g/min) b k Voo R’
3 1,082 0,03793 4,24 0,8749
6 1,046 0,04311 4,3 0,91
25, 60 et 80 1,051 0,2659 4,43 0,9776

Le modele semble simuler correctement les courbes. Cependant le coefficient b est
pratiqguement égal & 1 dans les trois cas. Ceci laisse supposer que la résistance au transfert de
matiére en phase fluide serait négligeable, pourtant la variation de la cinétique en fonction du
débit prouverait le contraire. D’autre part, les débits utilisés lors des extractions sont élevés,
par conséquent, nous pouvons dire qu’il existe une résistance au transfert de matiére en phase
fluide, d’ou la variation des cinétiques jusqu’a 25 g/min, débit a partir duquel plus aucun
changement n’est noté, mais que cette résistance serait faible au vu des débits éleveés ce qui est

d’ailleurs traduit par les valeurs de b pratiquement égales a 1.
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IV.4.  Modéle basé sur un phénomeéne de surface
Les courbes obtenues par Farhat et al (Farhat & al, 2009) lors de I’extraction par

vapodiffusion assistée par microondes montrent des allures différentes de celles d’une
cinétique d’ordre 1, mais plutdt proche de celle d’une sigmoide. Cette allure fait penser aux
cinétiques d’adsorption a travers un lit fixe, décrites par les courbes de Percée. A partir de ce
constat, nous nous sommes posé la question suivante : « Les phénoménes d’extraction par
vapodiffusion assistée par microondes ne peuvent-ils pas étre assimilés a des processus non
pas d’adsorption mais de désorption en lit fixe ? » Puisqu’on suppose qu’apres un chauffage
par microondes, la majorité des cellules aurait éclaté (Figure 1V.2) et que I’huile qu’elles
emprisonnaient serait libérée et se déposerait a la surface des particules sans avoir a traverser
les parois cellulaires. Ainsi n’est-il pas approprié de décrire les procédés assistés par
microondes par des phénomenes de surface au lieu de diffusion ? Et que la vapeur envoyée

provoquerait en réalité la désorption de 1’huile qui se situe a la surface.

Figure 1V. 10 Micrographies des cellules sécrétrices de lavande a) avant traitement, b) aprés
extraction par vapdiffusion et c) assistée par microondes (Farhat & al, 2009)

Ainsi, pour décrire le procédé d’extraction par vapodiffusion, ce dernier a été assimilé & un
procédé de séparation par adsorption sur lit fixe percolé par un fluide, sauf que dans notre cas,
ce n’est pas une adsorption qui se produirait mais le processus inverse, une désorption de
I’huile du solide vers le solvant (la vapeur dans notre cas). L’étape limitane ne serait pas la
diffusion du soluté mais une réaction de surface qui est une réaction de sorption décrivant la
libération de 1’huile et les cinétiques d’extractions obtenues seront assimilées aux courbes de

Percée.
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Figure 1V.11 Courbe de Percée

S’inspirant du mod¢le de Thomas (IV.28) proposé pour I’adsorption en lit fixe, nous
proposons 1’équation (IV.42) pour décrire les cinétiques d’extraction dans le cas de la
vapodiffusion assistée par microondes en supposant qu’il s’agisse d’une désorption sur lit
fixe.

o)

1+ e(c@-0)
ou y représente le rendement en huile essentielle.

y(t) = (1V.42)

Pour valider ce modéle, les cinétiques d’extractions de 1’huile de la lavande par vapodiffusion

assistée par microondes ont été simulées pour les différentes puissances.
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Figure IV. 12 Cinétique d’extraction de I’huile de lavande simulée par le modéle de désorption pour
P=50 W
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Figure 1V. 13 Cinétique d’extraction de I’huile de lavande simulée par le modéle de désorption
pour P = 100 W
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Figure 1V. 14 Cinétique d’extraction de I’huile de lavande Ssimulée par le modéle de désorption
pour P = 200, 300 et 400 W
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Tableau 1V.7 Paramétres du modéle de désorption aprés simulation

Puissance (W) c d Y R?
50 2,424 1,159 4,35 0,9926
100 2,622 1,042 4,38 0,9964

200, 300 et 400 3,697 0,7423 4,41 0,995

De ces résultats, nous pouvons constater que le modele basé sur la désorption simule bien la
cinétique d’extraction signifiant ainsi que la désorption pourrait étre le phénoméne gouvernant
le processus d’extraction dans le cas de la vapodiffusion assistée par microondes ainsi que

pour tout autre procédé d’extraction sur lit fixe assisté par microondes.

% Simulation d’un procédé en batch
Les procédés d’extraction en batch, comme 1’hydrodistillation assistée par microondes,

pourraient étre décrits par des cinétiques du pseudo-premier ordre (1\VV.24) proposées dans le
cas de I’adsorption en batch.

Nous avons utilisé une telle équation sur la cinétique d’extraction obtenue par Golmakani et
Rezaei (Golmakani & Rezaei, 2008). Ces chercheurs ont ¢étudié [’extraction par
hydrodistillation par microondes de 60 g de thym séché a température ambiante (30°C —
40°C) et ayant une humidité de 7,3 % dans un volume de 1200 ml d’eau. La quantité d’huile

essentielle (masse) obtenue a été rapportée a 100 g de matiere végétale.
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Figure IV. 15 Simulation de la cinétique d’extraction de 1’huile de thym par un modéle du pseudo-
premier ordre

Tableau IV. 8 Paramétres du modéle du premier ordre

k Yoo R?
0.03521 2.538 0.9844

Si les extractions par microonde étaient gouvernées par la diffusion comme souvent rapporté
jusqu’a présent, comment expliquer la différence des allures des courbes obtenues pour les
différents procédés, continus et discontinus (vapodiffusion et I’hydrodistillation) ? Le premier
Se rapprochait d’une sigmoide alors que le second d’une cinétique du pseudo-premier ordre.
S’il s’agissait de la diffusion pure, les allures devraient étre les mémes. En revanche, ceci
pourrait étre expliqué en considérant qu’il s’agisse d’un phénoméne de surface, en effet lors
de I’adsorption / désorption, les courbes sont différentes pour les procédés en batch et
continus. D’ailleurs 1’application des modéles basés sur des phenomenes de surface sur les
cinétiques d’extraction des deux procédés : vapodiffusion et 1I’hydrodistillation, a montré de
bon résultats dans la simulation et ceci vient conforter notre hypothése, a savoir, les procédés

assistés par microondes seraient régis par un phénomene de surface dii a 1’éclatement des

cellules.
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IV.5.  Conclusion
Dans cette étude, nous avons proposé deux modeéles : le premier étant général puisqu’il met en

évidence la contribution de la résistance au transfert de matiére dans la phase fluide, le plus
souvent négligée alors qu’elle est bien présente dans le cas des debits faibles et le second, est
un modele spécifique aux extractions assistées par microondes. Ce dernier, a été élaboré en
partant du principe que le chauffage par microonde causerait la destruction des cellules
contenant I’huile, ce qui conduit a sa libération et son accumulation a la surface du solide. Par
conséquent, I’extraction de I’huile ne se ferait pas par diffusion mais par désorption de celle-ci
dans la vapeur envoyée. C’est partant de cette idée que nous avons modélisé I’extraction par
vapoddiffusion, en 1’assimilant aux procédés de désorption sur lit fixe. Les autres procédés en
batch comme I’hydrodistillation peuvent également étre considérés régis par des phénomeénes
de désorption lorsqu’ils sont assistés par microondes, sauf qu’ils seraient décrits par des

cinétiques de pseudo — premier ordre, non pas de diffusion mais de sorption.

Jusqu’a aujourd’hui le seul mécanisme qui était considéré était la diffusion a travers le solide
et les équilibres entre phase. Avec cette étude nous avons exploité une nouvelle approche pour
décrire les cinétiques d’extraction dans le cas des procédés intensifiés par 1’utilisation des

microondes comme source de chauffage.
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Chapitre V Modélisation de la consommation énergétique
Symboles et notations
E Energie totale consommeée [kJ]
Eclec Energie ¢électrique consommée [kWh /kg d’huile essentielle extraite]
Espr Energie totale consommeée lors de la vapodiffusion classique des fleurs de
Lavande [kJ]
Eyspr Energie totale consommeée lors de la vapodiffusion assistée par microondes
des fleurs de Lavande [kJ]
Ef Energie consommeée par le four & microondes [kJ]
Egy Energie consommeée par le générateur de vapeur [kJ]
My Masse de la matiere végétale [g]
MSDF Vapodiffusion assistée par microondes
P Puissance globale consommée [W ou kW]
Pr Puissance consommée par le four a microondes [KW]
Py Puissance consommée par le générateur de vapeur [KW]
P, Puissance délivrée par le four a microondes [kKW]
SDF Vapodiffusion
b Paramétre du modele considérant la résistance dans le fluide (équation V.1)
Paramétre du modele de désorption (équation (V.2))
d Paramétre du modele de désorption (équation (V.2))
Constante cinétique du modeéle de (équation V.1) [mn™]
k' Constante cinétique du modele du pseudo-premier ordre (V.11)
t Temps [mn]
too Temps pour lequel le rendement maximal est atteint dans les procédes
assistées par microondes [mn]
tooMsSDF Temps de fin d’extraction pour la vapodiffusion assistée par microondes
[mn]
toosDF Temps de fin d’extraction pour la vapodiffusion [mn]
y Rendement en huile essentielle extraite (masse d’huile essentielle / masse
de matiere végétale) [g/g]
Yoo Rendement maximale en huile essentielle extraite (masse d’huile essentielle

/ masse de matiere végétale) [g/g]
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Le développement durable et la préservation de I’énergie sont aujourd’hui des enjeux plus que
majeurs pour les industries et particulierement les industries chimiques souvent pointées du
doigt lorsqu’il s’agit d’économie d’énergie. Il est vrai que les procédés classiques, mis en
place il y a quelques décennies, notamment les procédés d’extraction des huiles essentielles,
sont des procédés énergivores qui, pour la plupart, ne répondent plus aux exigences actuelles

en terme d’économie d’énergie.

Pour réaliser des économies d’énergie et adapter les procédés d’extraction a ces
changements, de nouveaux procédés, dits intensifiés, utilisant d’autres sources d’énergie
(microondes, ultrasons) ont vu le jour et ont montré une grande efficacité. 1l est également
possible de diminuer la consommation énergétique des procédés classiques et ce en

optimisant la quantité d’énergie nécessaire.

Dans ce chapitre nous nous proposons de modéliser la consommation énergétique de deux
procédés, une hydrodistillation classique et une vapodiffusion assistée par microondes qui
sera comparée au procedé classique analogue. Le but de cette étude est d’une part de voir les
possibilités d’optimisation de la quantité d’énergie consommeée dans les procédés classiques et
d’autre part de mieux apprécier les avantages de D’intensification par [’utilisation des

microondes dans 1’économie d’énergie.

Ainsi, les modéles développés dans le chapitre précédent, a savoir celui tenant compte de la
résistance au transfert de matiére dans la vapeur et celui basé sur la désorption ont été utilisés
pour rendre compte de la consommation d’énergie, respectivement dans le cas de

I’hydrodistillation et la vapodiffusion assistées par microondes.
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V.1. Rappel sur les cinétiques d’extraction
Modéliser la consommation énergétique nécessite la modélisation du transfert de matiere afin

de simuler les cinétiques d’extraction. Dans le chapitre précédent, nous avons développé deux
mode¢les de transfert de matiére se basant sur deux nouvelles approches, 1’'une considérant
I’existence d’une résistance au transfert de matiére lors des procédés classiques, résistance
souvent négligée, ’autre considérant 1’extraction de 1’huile essentielle lors des procédés
assistés par microondes comme un phénomeéne de déesorption. Ces deux nouveaux modeéles
nous ont permis de simuler les cinétiques d’extraction pour les baies de genévrier (Milojevic
& al, 2008), et les fleurs de lavande (Farhat & al, 2009).

% Genévrier
Rappelons que Milojevic a procédé a 1’extraction des huiles essentielles du genévrier par
hydrodistillation. Il a obtenu différentes cinétiques d’extraction pour plusieurs débits : 0,13,

3,6, 10 et 11,7 ml/min correspondant a des puissances de chauffe de 150, 340, 580 et 700 W.

Ces différentes cinétiques d’extraction ont ét¢ simulées par le modéle considérant la présence
d’une résistance au transfert de matiére dans la phase fluide. Nous rappelons que le modele
développé s’écrit selon 1I’équation (V.1) :

y(t) = y(1 — be™*) (V.1)

Le modeéle ayant présenté une bonne simulation des points expérimentaux (Figure V.1), il sera

utilisé pour la modélisation de la consommation énergétique lors de cette extraction.

1,6
14

=
=N

rendement (%)

0 20 . 60 80 100 120
. temps(min) . )
(0,13 ml/min =36 ml/min =10 ml/min 11,7 ml/min
B exp0,13 ® exp 3,6ml/min exp 10ml/min A exp 11, 7ml/min

Figure V.1 Cinétiques d’extraction des baies de genévrier simulées par le modéle considérant la
résistance au transfert de matiéere
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« Lavande
Farhat et ses collaborateurs (Farhat & al, 2009) ont conduit la vapodiffusion des fleurs de

lavande assistée par microondes pour différentes puissances a un méme débit de vapeur de 25
g/mn pour trouver la puissance optimale. Les cinétiques obtenues ont été simulées par le
modele, proposé dans le chapitre précedent, considérant I’extraction gouvernée par un
phénomeéne de désorption. Nous rappelons que le modele était exprimé comme suit :

Y

R (V.2)
1+ e(e@-0)

y(t) =

Le modéle a donné de bons résultats de simulation et sera donc utilise pour modéliser la

consommation énergétique de ces expériences.

5 -
45
4
35
S 3
g
% 25
[¢B]
g 2
15
1
0,5
O T T T T T T 1
0 1 2 3 temps(mn) 4 5 6 7
B 50exp B 100W exp ® 200,300, 400W
—50 W —100 W ——200,300, 400 W

Figure V. 2 Cinétiques d’extraction des fleurs de lavande par vapodiffusion assistée par microondes
simulées par le modéle de désorption

V.2. Modélisation de la consommation énergétique

Partant du fait que I’énergie consommeée a tout instant lors d’un procédé est le produit de la
puissance et le temps (V.3), nous avons imaginé une voie qui nous permettrait d’exprimer

I’énergie consommée en fonction de la production en huile essentielle.

E=PxXxt (V.3)
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A partir des modéles développés, nous avons pu exprimer le temps en fonction du rendement
d’extraction et ainsi aboutir a une relation entre 1’énergie consommée et la quantité en huile

produite pour les deux procédés.

% Genévrier
Le modéle développé dans le chapitre précédent exprimé par 1’équation (V.1) nous a permis

d’exprimer le temps en fonction du rendement (V.4).

-2

En remplacant le temps par son expression (V.4) dans 1’équation (V.3) nous obtenons

1I’équation :

ppx[-tnfi(i-2)] v

L’équation (V.5) représente 1’énergie consommée en fonction du rendement & chaque instant
par rapport au rendement finale tout au long de I’extraction. La simulation de cette énergie

consommeée pour différents rendements est présentée sur la figure (V.3).

8000
7000
6000
5000

<4000

L
3000
2000

1000

0

0,00 0,20 0,40 0,60 0,80 1,00 1,20
Rendement (y/yx)
emmwP=150 W e===pP=340W P=580 W es==P=700W

Figure V. 3 Courbes donnant 1’énergie consommée simulée a différents rendement de 1’extraction de
I’huile de genévrier et pour différentes puissances de chauffe
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De ces courbes, nous remarquons deux régions distinctes :

- La premiére, pour les rendements inférieurs a 0,6 environ, présente une allure linéaire pour
les quatre puissances de chauffes.
- La deuxieme, au-dela de 0,6, les courbes changent d’allures, et évoluent plus vite surtout

pour les derniéres quantités d’huile.

Le procédé semble consommer plus vers la fin d’extraction alors que plus de la moitié est déja
collectée. A partir de ces résultats, une question nous vint a I’esprit : Est-il intéressant de

poursuivre 1’extraction, jusqu’a obtenir les derni¢res gouttes d’huile essentielle ?

Pour répondre a cette question, nous avons calculé la quantité d’énergie consommée lors de
I’extraction de 95% d’huile essentielle et 1’énergie consommée en plus pour obtenir un

rendement maximal 99% (Tableau V.1).

Tableau V. 1 Energie consommée lorsque I’extraction atteint un rendement de 95% et 99%

Puissance (W)

E consommée pour un
rendement de 0,95 (KJ)

E consommée pour un
rendement de 0,99 (KJ)

Différence (KJ)

150 4576,5 7076,05 2499,6
340 2220,07 3451,1 1231,07
580 1797,9 2768,7 970,9

700 1967,7 3025,7 1058,01

Pour chaque puissance, 1’énergie consommée entre 0,95 et 0,99 ne représente pas moins de
35% de I’énergie totale consommeée pour obtenir un rendement maximal. Ainsi, il est possible
d’économiser 35% de I’énergie en arrétant I’extraction lorsque 95% de 1’huile est extraite. En
outre, poursuivre I’extraction jusqu’a sa fin ne permettrait la collecte que de quelques
millilitres d’huile essentielle qui de plus n’est pas forcement d’aussi bonne qualité que celle
obtenue en début d’extraction. Finalement, nous avons plus & perdre a produire les quatre

derniers pourcents qu’a en gagner.

Deuxieéme information que nous procurent ces courbes, c’est les énergies consommeées a 1s0-

rendement pour différentes puissances de chauffe. Nous remarquons que la quantité
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consommée durant I’extraction en utilisant une puissance de 150 W est largement au-dessus

des autres qui présentent les mémes ordres de grandeur vu les courbes trés rapprochées.

Il est normale d’avoir une consommation d’énergie élevée pour une puissance de 150 W,
rappelons que cette puissance de chauffe génere un débit trés faible de vapeur d’eau, pas assez
élevé pour empécher la formation du film entourant les particules et délocaliser par
conséquent, la résistance au transfert de matiére au sein de ce film. Ainsi, I’extraction est
extrémement lente ce qui engendre une consommation d’énergie pendant un temps assez lent

d’ou les valeurs élevées.

Dans le diagramme suivant, la consommation énergétique de chaque puissance de chauffe est
mieux perceptible :

8000 -
7000 -
6000 -

5000 -

=150 W
m340 W
m580 W
=700 W

4000 -

E (Kj)

3000 -
2000 -

1000 -

0 -
04 0,6 0,8 0,99
temps (Min)

Figure V. 4 Diagramme représentant la consommation énergétique en fonction du rendement pour
I’hydrodistillation des baies de genévrier

Pour une puissance de 340 W, la consommation est inférieure a celle de 150 W. Le débit est
plus élevé, le regime devient turbulent ainsi la résistance diminue et 1’extraction évolue plus

rapidement.
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Lorsque P =580 W, la consommation diminue légérement, cette puissance est celle qui donne
le débit a partir duquel plus aucune résistance au transfert de matiére n’existe, I’extraction est
plus rapide et 1’énergie nécessaire pour 1’opération diminue par la méme occasion. Rappelons
qu’au-dela de ce débit, plus aucun changement n’est observé dans la cinétique d’extraction
signifiant qu’aucune amélioration dans le rendement n’aura liecu. Il n’est donc guere utile
d’augmenter la puissance de chauffe ou le débit car cette augmentation engendrerait
uniquement une croissance dans la consommation d’énergie, une consommation qui serait

plus vue comme un gaspillage car elle n’aura aucun effet sur le rendement d’extraction.

Ainsi, toujours dans I’optique de réaliser des économies d’énergie, il faut travailler dans des
conditions optimales qui seraient d’apres notre étude, une puissance de 580 W puisque c’est la
valeur & partir de laquelle plus aucune résistance au transfert de matiere ne freine le processus

d’extraction, de plus elle correspond a la consommation d’énergie minimale.

% Lavande
Pour cette extraction, comme un générateur de vapeur et un four a microondes sont utilisés, la

consommation énergétique englobe 1’énergie fournie aux deux appareils.

Nous rappelons que pour I’extraction assistée par microondes, le modéle décrivant le transfert

de matiere adopté est celui développé sur la base d’un phénoméne de surface.

D’apres 1’équation (V.2) :

t=d 11 ! 1 V.6
= . n y/y (V.6)
La consommation énergétique en fonction du rendement se calcule donc grace a 1’expression
suivante :
1 1
E=PX|d——In v -1
c /yw (V.7)

Ou P(kW): représente la puissance globale consommeée, incluant le four & microondes ainsi

que le génerateur de vapeur.
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- Calcul de la puissance globale

Pour le calcul de la puissance globale, il nous faut calculer les puissances électriques
consommeées par chacun des appareils. Ceci se fera grace a la consommation électrique du
proceédé classique (SDF) au débit optimal de 25 g/mn, et celui du procédé assisté par

microondes (MSDF) au méme débit et a la puissance optimale de 200W (Tableau V.3).

Tableau V. 2 Données relatives a I’extraction assistée par microondes MSDF et le procédé classique

SDF
Eelec(kWh/kg d’huile essentielle) Vo M, (g) | tee(mn)
MSDF 86,42 4,42% 30 3
SDF 423,83 4,43% 30 20
Nous supposons que :
E=E+Eg, (V.8)
Et E(kJ) = Egjec(kWh/kg d'huile essentielle) x 3600 X y,, X M,,,,(kg) (V.9)

e Pour le procédé classique, puisqu’il n’y a que le générateur de vapeur qui consomme de

I’énergie, alors :
Pyv = Espr(k]) X tow spr (V.10)
Nous trouvons alors :
By =17kw

Cette puissance est la méme pour toutes les autres expériences menéees a différentes

puissances de microondes, puisque le débit de vapeur génére est le méme (25 g/min).

e Concernant le procédé assisté par microondes, ayant 1’énergiec consommée par le

générateur de vapeur et I’énergie globale consommée pour le procédé MSDF, nous
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pouvons déduire 1’énergie consommee par le four a microondes Era partir de I’équation

(V.11) et donc la puissance absorbée pour délivrer une puissance de chauffe de 200W.
Cette valeur nous permettra de trouver la puissance absorbée par le four pour délivrer

toutes les autres puissances de I’expérience.

Ef = Eyspr — Egy (V.11)

L’énergie consomme par le générateur est se détermine comme suit :

Eg.v = ng.v X tOOMSDF = 306 k] (V12)

Et par simple conversion d’unité, Eyspr = 412,2 kJ

En remplagant dans 1’équation (V.11), E; = 106,2 kJ. Ceci correspond a une puissance

electrique consommée égale a: Pr =590 W pour délivrer une puissance de 200W.

Nous en déduisons que le four & microondes consomme 2,95 W/ W délivré.

Ces résultats nous permettent de calculer la puissance consommeée par le four a microondes
pour chaque valeur de puissance délivrée (50, 100, 300 et 400W). Ceci nous a donné acces a
la puissance globale consommée pour chaque expérience. Les résultats sont donnés dans le

tableau suivant :

Tableau V. 3 Calculs de I’énergie globale consommée pour le procédé MSDF pour différentes

puissances
Pastiviee(W) | teo(mn) Py (W) Ef (kJ) Eg, (KJ) E(k)) P(kW)
P=50 4,47 1475 39,5595 455,94 495,4995 | 1.8475
P=100 3,03 295 53,454 308,4 361,854 1,99
P=200 2,52 590 89,208 257,04 346,248 2.29
P=300 2,52 885 133,812 257,04 390,852 2,585
P=400 2,52 1180 178,416 257,04 435,456 2,88

Une fois ces puissances déterminées, nous pouvons simuler la consommation énergétique

grace a I’équation (V.7). Les résultats obtenus sont donnés par la figure (V.5).
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Figure V. 5 Consommation énergétique du procédé MSDF pour différentes puissances de microondes

pour I’extraction de I’huile de lavande

Pour mieux percevoir les variations de la consommation énergétique, les résultats précédents

ont été représentés sous forme d’histogramme (Figure V.6).

E(kJ)
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m50W ®m100W wm200W m300W m400W

Figure V. 6 Histogramme représentant la consommation énergétique pour différentes puissances de

microondes pour I’extraction de I’huile de lavande
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Les résultats montrent une augmentation rapide de la consommation énergétique avec
I’augmentation du rendement, il n’est donc pas utile de poursuivre I’extraction a sa limite et
atteindre un rendement de 99% puisque la consommation énergétique augmente et la qualité

de I’huile essentielle diminue.

De plus, nous pouvons clairement remarquer que la consommation diminue, en premier lieu,
avec la puissance délivrée puis augmente, elle passe donc par un minimum. Ce minimum
correspond & une puissance optimale et qui se situerait d’apres les graphiques entre 200 et

300 W.

Afin de situer ’optimum, nous avons représenté les variations de la consommation en

fonction des puissances microondes pour plusieurs rendements (Figure V.7).

400 -
350 -
X
X
250 -
& 200 -
i
150 -
b M
100 - |
50 -
. *—o— * e —
0 50 100 150 200 250 300 350 400 450
PyW)
o ylyinf=0,1 mylyinf=0,5 ylyinf=0,9 Xylyinf=0,99

Figure V. 7 Energie consommée en fonction des puissances délivrées par le four & microondes

Ces variations montrent clairement que quel que soit le rendement, 1’énergie consommeée
présente un minimum pour une puissance de four a microondes de 200W. L’optimum

énergétique est donc atteint pour 200W.

Afin de voir I’avantage de 1’utilisation des microondes, nous avons comparé la consommation
énergétique du procéedé classique et celui assisté par microondes (P = 200W) réalisé au méme

débit de vapeur de 25 g/mn.
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Le procédé assisté par microondes est toujours simulé par le modéle de désorption alors que le
proceédé classique est décrit par une cinétique du pseudo-premier ordre dont 1’équation

générale est :

Y = Voo (1 — exp(—k't) (V.13)
Soit :
t= —%m [(1 - ylm)] (V.14)

Le graphique (Figure V.8) montre la surconsommation énergétique d’un procédé classique en
comparaison avec le procedé analogue assisté par microondes, pour un méme rendement. Elle

est en moyenne 2,3 fois plus élevée pour le procédeé classique.
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Figure V. 8 Consommation énergétique du procedé classique SDF et du procéde analogue
MSDF a 200W

Nous résumons dans le tableau (V.4), la différence entre la consommation énergétique du

procedé classique et de celui assisté par microondes pour quelques valeur du rapport y/ y...
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Tableau V. 4 Différence entre la consommation énergétique de la vapodiffuion classique et assistée
par microondes des fleurs de lavandes

Rapport y/ v, | E consommée SDF (kJ) | E consommée MSDF | Différence entre SDF et
(kJ) MSDF (kJ)
0,1 30,21 29,14 1,06
0,2 63,97 57,13 6,85
0,4 146,44 90,97 55,47
0,6 262,68 118,95 143,73
0,8 461,39 152,79 308,6
0,9 660,1 180,76 479,32
0,95 858,81 206,56 652,24
0,99 1320,20 263,52 1056,68

Nous pouvons remarquer qu’au départ, pour de faibles rendements, valeurs du rapport y/ y.
faibles, la différence entre les consommations n’est pas importante. Lorsque le rendement
devient important, la différence de consommation augmente. Ceci peut étre expliqué par le
fait qu’au début de I’extraction I’effet des radiations des microondes n’est pas conséquent au
vu du court temps d’exposition. La structure des cellules n’est donc pas modifiée et ainsi
I’huile essentielle a ce stade ne se trouve pas libérée a la surface. Ce procédé devient donc
semblable au procédé classique ou 1’étape limitante est celle de la diffusion de 1’huile vers

I’extérieur.

Pour des rendements supérieurs, le temps d’exposition aux radiations est plus important, de ce
fait, la majorité des cellules aurait éclaté et 1’huile serait libérée a la surface, ’extraction en
devient plus rapide. Le temps mis en jeu pour atteindre des valeurs élevées du rendement est
beaucoup moins important dans le cas des procédés assistés par microondes, 1’énergie
consommeée est donc beaucoup plus inférieure que celle consommée lors de I’extraction

classique dont I’étape limitante reste la diffusion jusqu’a la fin du processus.

Nous pouvons également déduire de ces calculs, que les rendements trés élevés, y/ y,,>0,9
s’accompagnent d’une forte consommation énergétique dans le cas du procédé classique. Il
n’est donc pas nécessaire de chercher a atteindre I’épuisement total de la matiere végétale
puisque ceci implique une grande consommation d’énergie pour une faible augmentation du

rendement et une diminution de la qualité de I’huile obtenue.
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V.3. Conclusion
Les calculs effectués dans ce chapitre nous ont montré I’efficacité énergétique de la

vapodiffusion des fleurs de lavande assistée par microondes par rapport au procédé classique
analogue, 2,3 fois plus consommateur en énergie pour un méme rendement. lls ont également
mis en évidence la surconsommation énergétique résultante de 1’augmentation du rendement
de I’hydrodistillation du genévrier, ou I’énergie consommée pour augmenter le rendement de

95 % a 99 % ne représente pas moins de 35 % de 1’énergie totale consommée.

Ceci nous permet de constater qu’améliorer ces procédés peut se faire par différentes voies.
Soit, par intensification, en incluant des énergies non classiques, microondes, ou tout
simplement, en optimisant le procédé en fixant des rendements d’extraction raisonnables,

souvent plus intéressant du point de vue qualité de 1’huile essentielle obtenue.

Elle ne nécessite donc pas toujours de grands bouleversements du procédé pour donner de

bons résultats.
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Conclusion générale

La surconsommation d’énergie ainsi que les problémes environnementaux accompagnant
I’industrie chimique la pousse aujourd’hui a un changement nécessaire permettant de

I’orienter vers un développement durable et une économie d’énergie.

A I’issu de ce travail, nous avons pu conclure que 1’industrie chimique est aujourd’hui plus
que jamais face a une réelle mutation. Celle-ci passera inévitablement par la nouvelle

approche qui touche le génie des procédés, I’intensification.

Dans ce contexte, ce mémoire avait pour but I’application de cette approche relativement
novatrice a une unité mobile d’extraction des huiles essentielles, ainsi que la modélisation et

I’étude de la consommation énergétique d’un procédé intensifié par microondes.

En premier lieu, la revue des méthodes classiques utilisées dans 1’industrie des huiles
essentielles ainsi que les différentes méthodes d’intensification et leurs avantages, a mis en
exergue la nécessité d’un réel changement, appuyé par les différentes techniques

d’intensification prometteuses développées.

En second lieu, 1’étude de la modélisation énergétique des procédés classiques d’extraction et
des procédés assistés par microondes, passant nécessairement par 1’étude du transfert de
matiere, nous a permis de développer deux nouveaux modeles de transfert de matiére se
basant sur des approches novatrices dans le domaine. Le premier modele établi pour décrire
les procedés classiques a été développe suivant une démarche qui va a I’encontre de celle
utilisée pour la majorité des mode¢les connus puisqu’elle considére la présence d’une
résistance au transfert de matiere dans la phase fluide, résistance qui est supposée négligeable
par la plupart des auteurs. Le second modéle, établi pour décrire I’extraction assistée par
microondes est totalement nouveau et se base sur une approche rarement utilisée puisqu’il
considere I’extraction de I’huile comme un phénomeéne de désorption a la surface du solide.
En effet, les études menées sur les extractions assistées par microondes ont montré une
modification de la structure cellulaire a travers I’éclatement des parois. Lors de cette
modification, I'huile essentielle est libérée et il n’y a plus lieu de parler de diffusion,
I’extraction de I’huile ne serait donc plus limitée par cette étape comme pour les procédés

classiques mais plutot uniqguement contrdlée par un phénomene de surface.

L’étude de la consommation énergétique des techniques d’extraction, traditionnelles et

innovantes, a été effectuée suivant une approche de modélisation basée sur I’application des
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modeles developpés. Cette partie de 1’étude a mis en évidence la forte consommation
accompagnant les procédés classiques, hydrodistillation et vapodiffusion. L’analyse de la
quantité d’énergie consommée lors de 1’hydrodistillation des baies de genévrier a montré une
augmentation exponentielle de la consommation avec le rendement, un simple calcul nous a
permis de voir qu’arréter I’extraction avant 1’épuisement total de la matiere veégétale et
collecter 95 % au lieu de la totalité¢ de I’huile contenue dans la plante, permettrait une
réduction de la consommation énergétique de 35 %. Pour les 5 % restants, il n’est pas
intéressant de chercher une production maximale d’autant plus que I’huile de fin d’extraction
peut étre de qualité médiocre. La comparaison de la vapodiffusion classique des fleurs de
lavande et du procédé analogue assisté par microondes a montré I’importante différence entre
les consommations de ces deux procédés pour un méme rendement, le procédé classique

consomme en moyenne 2,3 fois plus que celui assisté par microondes.

Ces résultats confirment I’efficacité des procédés intensifiés, et soulignent le fait que la
recherche d’un rendement maximal par épuisement de la matiere végétale est loin de

représenter un optimum économique ou écologique.

L’application du concept d’intensification s’est faite sur une unité d’extraction des huiles
essentielles dont le condenseur a été miniaturisé. Les résultats obtenus montrent une
diminution du nombre de ventilateurs nécessaires a 1’aérocondensation de 8 a 3, ceci
s’accompagne par une diminution de la demande énergétique de 1’unité et par conséquent une
amélioration de la consommation énergétique. Ces résultats sont donc trés encourageants et

confirment I’efficacité du concept.

Tout ceci nous a permis de conclure que méme si les procédés intensifiés sont, pour la
plupart, développés a 1’échelle laboratoire et nécessitent des études plus approfondies afin
d’assurer leur transposition a 1’échelle industrielle, ils n’en restent pas moins un moyen
prometteur, voire, inévitable a la mutation du génie des procédés et de 1’industrie chimique.
L’amélioration de I’unité étudiée a travers I’intensification des autres équipements une fois les
théories necessaires développees pourrait étre envisagée. L utilisation de I’intensification par
miniaturisation accompagnée de la technologie du chauffage par microondes pour les
procédés d’extraction des huiles essentielles pourrait faire I’objet d’un travail futur puisque
cela permettrait 1’utilisation de cette technologie trés efficace a 1’échelle industrielle et ainsi

passer outre les barriéres qui aujourd’hui empéchent sa transposition.
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Annexe 1

Tables de Crank (1975)
Plaque plane
Solutions de B tanfs =L

L B B> B3 Ba Bs Be

0 0 3,1416 6,2832 9,4248 12,5664 15,708
0,01 0,0998 3,1446 6,2848 9,4258 12,5672 15,7086
0,1 0,3111 3,1731 6,2991 9,4354 | 12,5743 | 15,7143
0,2 0,4328 3,2039 6,3148 9,4459 12,5823 15,7207
0,5 0,6533 3,2923 6,3616 9,4775 12,606 | 15,7397

1 0,8603 3,4256 6,4373 9,5293 12,6453 15,7713

2 1,0769 3,6436 6,5783 9,6296 | 12,7223 | 15,8336

5 1,3138 4,0336 6,9096 9,8928 | 12,9352 | 16,0107
10 1,4289 4,3058 7,2281 | 10,2003 | 13,2142 | 16,2594
100 1,5552 4,6658 7,7764 | 10,8871 | 13,9981 | 17,1093
0 1,5708 4,7124 7,854 10,9956 | 14,1372 | 17,2788

Cylindre
Solutions de qJ,;(B) — LJ,(B) =0

L B B, B3 Ba Bs Be

0 0 3,8137 7,0156 | 10,1735 | 13,3237 | 16,4706
0,01 0,1412 3,8343 7,017 10,1745 | 13,3244 | 16,4712
0,1 0,4417 3,8577 7,0298 | 10,1833 | 13,3312 | 16,4767
0,2 0,617 3,8835 7,044 10,1931 | 13,3387 | 16,4828
0,5 0,9408 3,9594 7,0864 10,2225 13,3811 16,501

1 1,2558 4,0795 7,1558 10,271 | 13,3984 | 16,5312

2 1,5994 4,291 7,2884 | 10,3658 | 13,4719 | 16,591

5 1,9898 4,7131 7,6177 | 10,6223 | 13,6786 | 16,763
10 2,1795 5,0332 7,9569 | 10,9363 | 13,958 | 17,0099
100 2,3809 5,4652 8,5678 | 11,6747 | 14,7834 | 17,8931
00 2,4048 5,5201 8,6537 | 11,7915 | 14,9309 | 18,0711




Sphére
Solutionsde fcotf+L—-1=0

L B1 B, B3 Ba Bs Be

0 0 4,4934 7,7253 10,9041 | 14,0662 | 17,2208
0,01 0,173 4,4956 17,7265 10,905 14,0669 | 17,2213
0,1 0,5423 4,5157 7,7382 10,9133 | 14,0733 | 17,2266
0,2 0,7593 4,5379 7,7511 10,9225 | 14,0804 | 17,2324
0,5 1,1656 4,0642 7,7899 10,9499 | 14,1017 | 17,2498
1 1,5708 4,7124 7,854 10,9956 | 14,1372 | 17,2788
2 2,0288 4,9132 7,9787 11,0856 | 14,2075 | 17,3364
5 2,5704 5,354 8,3029 11,3349 14,408 17,5034
10 2,8363 5,7172 8,6587 11,6532 14,687 17,7481
100 3,1102 6,2204 9,3309 12,4414 | 15,5522 | 18,6633
o0 3,1416 6,2832 9,4248 12,5664 15,708 18,8496




Annexe 2

Cylindre

Valeurs numériques de T, pour différentes valeurs de L, cas d’un cylindre

L T1 T2 T3 T4 T5 T6

0 0 0 0 0 0 0
0,01 1,001 1,85E-06 | 8,25E-08 | 1,87E-08 | 6,35E-09 | 2,72E-09
0,1 0,9996 | 0,000180 | 8,19E-06 | 1,86E-06 | 6,33E-07 | 2,71E-07
0,2 0,999 0,000702 | 3,25E-05 | 7,41E-06 | 2,53E-06 | 1,08E-06
0,5 0,995 0,00401 | 0,000197 | 4,57E-05 | 1,56E-05 | 6,74E-06

1 0,984 0,0136 | 0,000748 | 0,000178 | 6,17E-05 | 2,67E-05

2 0,954 0,0388 0,00264 | 0,000668 | 0,000238 | 0,000104

5 0,872 0,0954 0,0104 0,00321 | 0,00126 | 0,000581

10 0,804 0,126 0,0193 0,00761 | 0,00348 | 0,00178
100 0,705 0,134 0,0270 0,0145 0,00896 | 0,00605

Valeurs numériques de F, pour différentes valeurs de L, cas d’un cylindre

L F1 F2 F3 F4 F5 F6
0 0 14,54 49,22 103,50 177,52 271,28
0,01 0,0199 14,70 49,24 103,52 177,54 271,30
0,1 0,195 14,88 49,42 103,70 177,72 271,48
0,2 0,381 15,08 49,62 103,90 177,92 271,68
0,5 0,885 15,68 50,22 104,50 179,05 272,28
1 1,58 16,64 51,21 105,49 179,52 273,28
2 2,56 18,41 53,12 107,45 181,49 275,26
5 3,96 22,21 58,03 112,83 187,10 281,00
10 4,75 25,33 63,31 119,60 194,83 289,34
100 5,67 29,868 73,41 136,30 218,55 320,16




Valeurs des rapports T,/T1 pour différentes valeurs de L, cas d’un cylindre

L T2/T1 T3/T1 T4/T1 T5/T1 T6/T1
0 - - - - -

0,01 0,000185% | 0,00000824% | 0,00000186% | 0,000000634% | 0,00000027%
0,1 0,0181% 0,000819% 0,000186% | 0,0000633% | 0,0000271%
0,2 0,0702% 0,00325% 0,000741% 0,000253% 0,000108%
0,5 0,402% 0,0198% 0,0046% 0,00156% 0,000677%

1 1,38% 0,0760% 0,0181% 0,00627% 0,0027%
2 4,07% 0,276% 0,0700% 0,0249% 0,0109%
5 10,93% 1,19% 0,369% 0,144% 0,0667%
10 15,67% 2,41% 0,947% 0,433% 0,221%
100 18,93% 3,84% 2,05% 1,27% 0,858%

Valeurs numériques de F,/F; pour différentes valeurs de L, cas d’un cylindre

L F2/F1 F3/F1 F4/F1 F5/F1 F6/F1
0 - - - - -
0,01 737,40 2469,64 5192,26 8904,84 13607,59
0,1 76,28 253,30 531,52 910,93 1391,51
0,2 39,62 130,34 272,92 467,37 713,66
0,5 17,71 56,74 118,06 202,30 307,63
1 10,55 32,47 66,89 113,83 173,29
2 7,20 20,77 42,00 70,95 107,60
5 5,61 14,66 28,50 47,26 70,97
10 5,33 13,33 25,18 41,01 60,91
100 5,27 12,95 24,04 38,55 56,48




Sphere

Valeurs numériques de T, pour différentes valeurs de L, cas d’une sphére

L T1 T2 T3 T4 T5 T6

0 0 0 0 0 0 0
0,01 1,0009 |1,470E-06 | 1,684E-07 | 4,243E-08 | 1,532E-08 | 6,822E-09
0,1 0,9997 | 0,000145 | 1,676E-05 | 4,233E-06 | 1,530E-06 | 6,815E-07
0,2 0,9994 | 0,000570 | 6,667E-05 | 1,689E-05 | 6,111E-06 | 2,723E-06
0,5 0,9959 0,00558 | 0,000409 | 0,000105 | 3,798E-05 | 1,696E-05

1 0,9855 0,0122 0,00158 | 0,000410 | 0,000150 | 6,731E-05

2 0,9534 0,0380 0,00574 | 0,00156 | 0,000583 | 0,000264

5 0,8533 0,108 0,0245 0,00786 | 0,00317 | 0,00150

10 0,7607 0,150 0,0485 0,0196 0,00910 | 0,00470
100 0,6259 0,156 0,0690 0,0386 0,0245 0,0168

Valeurs numériques de F, pour différentes valeurs de L, cas d’une sphére

L F1 F2 F3 F4 F5 F6
0 0 20,19 59,68 118,90 197,86 296,56
0,01 0,030 20,21 59,70 118,92 197,88 296,57
0,1 0,294 20,39 59,88 119,10 198,06 296,76
0,2 0,577 20,59 60,08 119,30 198,26 296,96
0,5 1,359 16,52 60,68 119,90 198,86 297,56
1 2,467 22,21 61,69 120,90 199,86 298,56
2 4,116 24,14 63,66 122,89 201,85 300,55
5 6,607 28,67 68,94 128,48 207,59 306,37
10 8,045 32,69 74,97 135,80 215,71 315,00
100 9,673 38,69 87,07 154,79 241,87 348,32




Valeurs des rapports Tn/T1 pour différentes valeurs de L, cas d’une sphere

L T2/T1 T3/T1 T4/T1 T5/T1 T6/T1
0 - - - - -
0,01 0,00015% | 0,0000168% | 0,0000042% | 0,0000015% | 0,0000007%
0,1 0,0145% | 0,00168% | 0,00042% | 0,00015% | 0,00007%
0,2 0,0571% | 0,00667% | 0,00169% | 0,00061% | 0,00027%
0,5 0,561% 0,041% 0,010% 0,004% 0,002%
1 1,235% 0,160% 0,042% 0,015% 0,007%
2 3,990% 0,602% 0,164% 0,061% 0,028%
5 12,601% 2,867% 0,921% 0,372% 0,176%
10 19,668% 6,377% 2,5712% 1,196% 0,618%
100 24,927% 11,024% 6,159% 3,908% 2,685%

Valeurs numériques de F./F; pour différentes valeurs de L, cas d’une sphére

L F2/F1 F3/F1 F4/F1 F5/F1 F6/F1
0 - - - - -
0,01 675,28 1994,68 | 3973,37 | 6611,57 | 9909,22
0,1 69,34 203,61 404,98 673,46 1 009,07
0,2 35,72 104,21 206,93 343,88 515,07
0,5 12,16 44,66 88,25 146,37 219,01
1 9,00 25,00 49,00 81,00 121,00
2 5,86 15,47 29,86 49,04 73,02
5 4,34 10,43 19,45 31,42 46,37
10 4,06 9,32 16,88 26,81 39,16
100 4,00 9,00 16,00 25,00 36,01




