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Résumé
Modélisation de ’extraction des essences de graines de coriandre par I’éthanol.

Ce travail présente une étude menée sur la cinétique d’extraction des essences de coriandre
par I’éthanol. L’extraction en phase dispersée nous a permis de suivre 1’évolution de la
concentration, en fonction du temps, de I’extrait dans la phase liquide jusqu’a I’équilibre.

L’épuisement total des graines de coriandre a été réalisé par circulation continue du solvant,
et a permis la détermination de la concentration initiale du soluté dans le solide.

Afin de déterminer la fonction la plus représentative de la cinétique d’extraction, deux
modeles ont été établis, 1’un se basant sur le transfert de matiére a 1’échelle microscopique et
ceux par lintervention du coefficient de diffusion dans les solutions des équations
différentielles. Dans ce méme modele deux versions de la solution générale ont été établis
I’une analytique et I’autre numérique a I’aide d’un logiciel nommé « EXDIF ».

Le deuxieme modele, se base sur le transfert de matiére a 1’échelle macroscopique, fait
intervenir le coefficient de transfert de matiére global.

Pour conclure, une simulation a ét¢ établie pour valider les différents modeles.

Mots clés : graines de coriandre, extraction solide-liquide, coefficient de diffusion, coefficient
global de transfert de matiere.

Abstract
Mass transfer modelisation during the coriander seeds essences extraction by the
ethanol.

This work presents the results of kinetic study of coriander seeds essences extraction by
ethanol. The mixed batch extraction allowed us to follow the extract concentration evolution
in the liquid phase, versus time, until the equilibrium state.

The total exhaustion of seeds has been carried out by continuous solvent circulation and
gave the access to the initial extract concentration in the solid phase.

In order to find the most suitable function to represent the kinetic evolution of extraction,
tow mathematic model were established, the first one is based upon the mass transfer at a
microscopic level where the diffusion coefficient was used in the differential solution of the
phenomena. In this model, tow version of the general solution were presented , one is an
analytic solution and the second is numerical found by a software called “EXDIF”.

The second model is based upon the mass transfer at a macroscopic level, in which the global
mater transfer coefficient was used.

At the end, to validate the different models, a graphical simulation had been used.

Key words: coriander seeds, solid-liquid extraction, diffusion coefficient, global mass
transfer coefficient.
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L’extraction Solide-liquide aussi appelée extraction par solvant est une opération unitaire
tres utilisée dans les industries chimiques quelque soit leur domaine et la préoccupation de
I’ingénieur en Génie chimique consiste, entre autre, en la conception et dimensionnement des

équipements d’extraction.

Le dimensionnement des appareillages passe par plusieurs étapes logiques et successives: la
comprehension des phénomenes naturels régissant I’extraction , établissement d’un modele
mathématique les décrivant et enfin détermination des paramétres nécessaires pour le

dimensionnement.

Dans ce contexte, nous nous sommes intéressés a la modélisation de [’extraction des
essences des graines de coriandre par 1’éthanol. En se basant sur les résultats des travaux
antérieurs et ceux obtenus par nos propres expériences au laboratoire, nous avons adapté deux
modeles de transfert de matiére afin de simuler les données expérimentales et d’accéder aux
grandeurs relatives aux transfert, en I’occurence, le coefficient de diffusion et le coefficient de
transfert de matiere.

Ce document est constitué de quatre chapitres, dans le premier ,nous trouvons une
rétrospective bibliographique concernant la coriandre « coriandrum sativum L ».

Le deuxiéme chapitre traite I’extraction des essences des graines de coriandre par I’éthanol,
ou sont présentés les différents modes opératoires et les résultats obtenus nécessaire a la
modélisation.

Le troisiéme expose en détail la partie modélisation ou on a réduis le phénomene naturel de
transfert de mati¢re en €équations mathématiques.

Le quatriéme chapitre est consacré a la validation des modeles proposés. En comparant les
résultats expérimentaux et simulés. Enfin, dans ce méme chapitre sont regroupés et discutés

tous les paramétres des modeles.



Chapitre I

La Metiere Vegetale
"La corlancre™



Chapitre 1 Matiére végétale « L.a coriandre »

L.1.Historique

Mentionnée dans la Bible le livre de « I'Exode », et consommée comme plante amére durant la
Paques juive, la coriandre fut une des premiéres plantes aromatiques utilisée par 'homme,
notamment en Egypte, en Chine ot on l'utilise depuis le V ™ siécle, et en Inde. Entreposée dans les
palais de la Gréce antique 2 la fin de I'age de Bronze vers 1400 avant notre ére, elle était utilisée a la
méme époque en médecine en Egypte; on en retrouve méme la trace dans les tombes de certains

pharaons.

Les feuilles mais surtout les fruits immatures dégagent une odeur assez forte, pénétrante, voire
désagréable qui rappelle celle de la punaise d'ou son surnom de punaise arabe. Son nom original

dérivé du grec koris signifiant punaise et andros, male.(cité dans [1])

Son odeur a donné lieu a une superstition fort ancienne: pour éloigner les démons, rien ne vaut
une poignée de coriandre jetée au feu, racontent les sages du Moyen-Age. Mais une autre école
prone a la méme époque le coté aphrodisiaque de la plante. Les deux théories se rejoignent car un
peu de verdeur, un peu de piquant en amour devient rapidement une perversion démoniaque chez

les pudibonds.(cité dans [1])

Charlemagne, reconnaissant I'avantage de la coriandre comme herbe bactéricide ordonne sa
culture dans toutes les fermes impériales. Son gotit prononcé pouvait pallier a la rareté et a la cherté

des épices.

Durant I'époque médiévale et la Renaissance, les graines de coriandre entrent aussi bien dans la

composition de recettes culinaires, de médicaments et potions que dans les filtres d'amour.

L'utilisation de la coriandre s'est propagée en Europe de 'ouest jusqu'en Angleterre au fur et a
mesure de la pénétration des Romains sur cette partie du globe. A la fin de I'age de Bronze, c'est la
coriandre qui parfume leur gruau d'orge. Les Anglais préférent la nommer "Dizzicorn" parce que la
coriandre consommée en grande quantité produit des étourdissements et a un effet narcotique sur

l'organisme. (cité dans [1])

Plus tard, les premiers colons qui immigrérent en Nouvelle-Angleterre ['apportérent en
Amérique et la coriandre devint une des épices les plus cultivées de la colonie. Adoptée depuis

longtemps par les Espagnols, les conquistadores l'emportérent au Mexique et au Pérou. La
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coriandre fut rapidement associée au piment broyé et devint une des composantes traditionnelles

du chili d'Amérique.

Au X1Xe siécle, la coriandre prend un certain recul dans la cuisine mondiale. Elle n'est plus a la
mode ... mais durant la deuxiéme guerre mondiale, alors que plusieurs produits bruts étaient
rationnés, on créa les "sugar drops", soit la graine de coriandre enrobée de sucre blanc ou rose. De
jolies filles montées sur des chars jetaient de pleines poignées dans la foule a 1'époque du carnaval.

C'est l'origine des confettis et le retour triomphal de la coriandre. (cité dans[1])

I.2.Description|2]

Les caractéristiques de cette espéce sont :
Nom:Coriandre
Nom latin:Coriandrum sativum.
Nom commun anglais : Coriander.
Famille botanique : Ombellifére.

Cycle : annuel
Largeur : 20 cm

Hauteur : 75 cm

Une vue d’ensemble de la plante et de sa graine sont présentés sur la figure 1.1 [2]

1.3.Culture et récolte

Cette plante pousse dans toutes les régions tempérées. Elle préfére les sols sains, compacts, qu'ils
soient sableux ou argileux, mais aussi des sols calcaires, perméables, frais, bien préparés et

ensoleillés. On la trouve aussi dans des terrains acides. [3]

La culture est influencée principalement par le site de location, précisément la latitude. Il a été

rapporté que dans un froid extréme et une courte saison de végétation, on obtient un bon rendement
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Fig.L.1.Vue d’ensemble de la plante de coriandre et de sa graine.
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en huile volatile. On récolte les graines en Aoiit et Septembre, dés qu'elles sont mures avec un
rendement allant de 120 a 1700 kilogrammes par hectare. La saveur se développe au séchage a

l'issue duquel la teneur en eau n'excede pas 12%. [4]
I.4.Vertus et usages

Les parties consommées de la Coriandrum sativum L sont les graines et les feuilles au besoin. A
cause de son effet stimulant les fonctions digestives, limitant ainsi les ballonnements, elle est

utilisée largement comme épice alimentaire dans les cuisines.

La graine, qui a une odeur anisée orientale, légérement épicée, camphrée et musquée, est
distillée pour obtenir les huiles essentielles. L'huile essentielle est un stimulant digestif, elle limite
l'aérophagie et les flatulences, stimule le systéme glandulaire et respiratoire. En diffusion,elle
dégage une odeur euphorisante.

Les huiles essentielles ne doivent pas étre ingérées sans avis médical. Elles ne doivent pas non
plus étre utilisées pour des enfants de moins de 3 ans et par les femmes enceintes/allaitantes sans

avis médical. [5]Son effet n'est pas testé sur les animaux.
On dénombre aussi d'autres bien effets de son huile essentielle, ainsi:
@ Elle diminue le stress.

. Elle calme les nerfs.

. Elle soulage les fatigues mentales.
o Elle réduit les « pennes » de migraine.
s Elle stimule la circulation sanguine.

Et en cosmétique elle peut étre utilisée comme:

° Fragrances.
. Déodorant naturel.
° Un produit de soin de peau.
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® Huile de bain et de massage. [6]
I.5.Composition chimique

La graine de coriandre contient de I'eau, des protéines, des fibres, de 'amidon, des sucres, des
minéraux, des lipides et de I'huile essentielle, leur teneur en pourcentage varie selon la terre et le
climat ou la plante été cultivé. A titre d'exemple, nous présentons dans le tableau 1.1 .ci-dessous, la

composition de cette graine rapportée par Gildemeister & Hoffmann en 1931. (cité dans[7])

Tableau I.1. :Composition de I’extrait de coriandre.

Composés Pourcentage

Eau 11,37

Protéines 11,49

Lipides 19,15

Fibres 28,43
Amidon 10,53

Pentosanse 10,29
Sucre 1,92
Constituants minéraux 498
Huile essentielle 0,84

Le tableau I.2.suivant regroupe la composition de I'huile essentielle et celle des acides gras

constituant la partie lipidique.
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Tableau L.2. :Composition de I’huile essentielle et des lipides contenue dans le fruit de

coriandre d’Allemagne en 1995.[8].

Huiles essentielle Lipides
Composé Teneur% Composés Composés Teneur.%
minoritaires
<2%

Linalol 67,7 B-pinéne Acide Pétrosilinique 68,8
a—pinéne 10,5 Camphéne Acide linoléique 16,6
y-terpéne 9,0 Myrceéne Acide oléique 1.5

y-acétate de 4.0 Limoéne Acide palmitique 3.8
géranyle
3 70 "th Ol
Camphre b
1.9 Dipenté
Géraniol : i
o-terpéne
Bornéol

Le linalol est le constituant majoritaire de l'huile essentielle, avec 67,7%, alors que l'acide
pétrosilinique prédomine dans la partie lipidique

I.6.Localisation de 1I'huile essentielle dans le fruit de coriandre

La biosynthése des constituant de I'huile essentielles de coriandre se fait dans deux sortes de

canaux(voir fig.1.2), les uns, périphériques disparaissant lorsque le fruit est mur, alors que les

autres, internes, apparaissant au cours de la maturation. (cité dans[4])
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Tissu scién}fé

Canal sécréleur

1 Graine

@ @

Fig.1.2.(a)Fruit,(b)Coupe transversale.

Certains composés oxygénés se forment dans les canaux périphériques, tandis que les autres
alcools et terpénes sont élaborés dans les canaux internes. L'accumulation du linalol est achevée
quand les fruits sont murs. (cité dans[9])
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Chapitre 11 Extraction des essences des graines de coriandre par I’éthanol

IL.1.Extraction Solide-Liquide

L’extraction solide-liquide, encore appelée extraction par solvant, est une opération de transfert
de matiere destiné a séparer les principes solubles d'un substrat solide par leur "diffusion" dans un
solvant. [10]

En regle générale, la phase noble est constituée par la solution d'extrait tandis que la phase
insoluble constitue le résidu. Toutefois, l'inverse peut se produire; ainsi I'élimination de composés
indésirables tels que les lipoprotéines améres du soja ou la caféine du thé ou du café, peut faire
appel a I'extraction par solvant. [10]

Quel que soient les constituants dans le solide, ceux-ci ne sont jamais totalement insolubles dans
un solvant donné et a coté du produit désiré, on entraine souvent d’autres produits. Il est impossible
d’obtenir la séparation d’un seul constituant et ceci quelque soit le solvant utilisé.(cité dans[4])

L’extraction solide-liquide est réalisée, en principe, par contact intime du solide avec le solvant
suivi d’une séparation mécanique de la solution et le solide. Toutefois, une certaine quantité de
solution est retenue dans le solide, ce qui oblige parfois a procéder a des lavages ou a I’opération
nommeée désolvatisation, consistant a chasser, par évaporation le solvant imbibant le résidu. (cité
dans[4])

I1.2.Extraction par solvants volatils des végétaux

L’extraction par solvant volatil des végétaux consiste a mettre en contact la matiére végétale et le
solvant. Le solvant pénétre dans le tissu végétal ou toutes les substances solubles vont s’y
dissoudre. Le solvant chargé appelé « miscella », subit une distillation pour la récupération du
soluté et de solvant pur.(cité dans[4])

Ce procédé d’extraction est, de nos jours, le moyen le plus efficace pour obtenir des huiles
végétales et animales. Obtenus dans des conditions moins agressives, les extraits récupérés par
cette technique restituent plus fidélement que les huiles essentielles I’odeur des plantes et la
conservent plus longtemps grace aux antioxydants et aux fixateurs naturels d’odeurs qu’ils
renferment.[12]

I1.3.Performances industrielles de I'extraction solide-liquide

Une extraction idéale satisferait aux quatre conditions suivantes:

o débit élevé,
e rendement maximum,

e sélectivité élevée ou faible suivant I'objet visé,
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e concentration de I'extrait élevée.
Ces quatre impératifs sont évidemment difficiles a concilier et I'on s'en tient dans la pratique a un
compromis. [10]
I1.3.1.Débit
Il peut s'exprimer par la masse de I'extrait obtenue par unité de temps. [10]

11.3.2.Rendement

Tout le monde n'entend pas le terme "rendement” de la méme fagon. Parfois il s'agit de la masse
d'extrait sec obtenue dans la phase liquide rapportée & la masse brute de produit mis en jeu. Dans la
plupart des milieux(thé,café fruits),il s'agit de la masse d'extrait sec obtenue, rapportée a la masse
d'extrait sec soluble initiale de la phase solide. Enfin, en toute logique, lorsqu'il s'agit d'une
extraction qui doit étre trés sélective comme en sucrerie, le rendement représente la masse de la
fraction recherchée obtenue dans l'extrait, par rapport a la masse de cette fraction initialement
présente dans la phase solide. [10]

Un simple bilan de matiére de l'extraction permet de déterminer son rendement. Il suffit de
connaitre:

¢ la masse de solide traité,

e sateneur en composé que l'on veut extraire ou son extrait sec soluble,

e le volume d'extrait obtenu,

e la concentration de l'extrait en composé désiré ou son extrait sec total.
IL3.3.Sélectivité

Dans certaines industries, le souci de sélectivité se réduit a la non extraction de certains
composés indésirables (brasserie, café, thé, etc.).Dans d'autres, par contre, on cherche a extraire un
seul composé (sucrerie) ou une fraction bien définie (extraction des huiles essentielles).La
sélectivité sera alors caractérisée par la teneur de l'extrait en substances recherchées rapportée a
son extrait sec total. [10]
11.3.4.Concentration de l'extrait

En dehors de cas trés particuliers, I’extrait doit étre généralement non seulement concentré mais
totalement séché. Il est clair que les frais de séchage, liés en particulier a la consommation

d'énergie, seront d'autant plus lourds que 'extrait sera plus dilué. [10]

10
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II.4.Facteurs influencant les performances d'extraction

En dehors des facteurs directement cinétiques qu’on va discuter plutard, un certain nombre
d'autres facteurs interviennent et agissent plus ou moins directement sur la vitesse d'extraction, la
concentration de I'extrait et le rendement.

I1.4.1.Nature du solvant [10,13,14]

Pour de nombreuses raisons évidentes, le solvant le plus convenable et trés généralement utilise
en industrie alimentaire est 'eau. L'eau est le solvant le plus universel et convient a la fois a
I'extraction des sucres (saccharose, dextrines et maltose en brasserie, lactose en laiterie, etc.), a
I'extraction des matiéres azotées (extraction des protéines de toutes origines) et a celle des sels
minéraux.

Les corps gras, par contre, sont insolubles dans l'eau et I'huilerie se distingue des autres
industries alimentaires en utilisant des solvants organiques. Parmi ces solvants nous citons
I’éthanol et 'hexane dont le prix de revient est relativement bas, mais qui ont I'inconvénient d'étre
inflammables, le trichloréthyléne qui assure de trés bons rendements d'extraction mais qui est peu
sélectif et dissout des composés indésirables (gommes, mucilages, pigment colorés).

En dehors de I'huilerie qui n'a d'alimentaire que la finalité, mais qui par ailleurs, a davantage les
caractéres d'une industrie chimique, on ne retrouve les solvants organiques que pour I'élimination
par extraction sélective d'un composé dont on cherche a se débarrasser: élimination de la caféine
par le chloroforme pour la préparation du café"décaféiné", élimination des lipoprotéines améres du
soja par I'éthanol... etc. [10]

Les fluides supercritiques ont des propriétés particuliéres intéressantes.

En résumé, le solvant doit satisfaire les spécifications suivantes:
o étre sélectif, par rapport aux produits a extraire
e posséder une grande capacité de dissolution,
¢ avoir une température d'ébullition peu élevée, pour éviter toute dégradation des constituants
thermolabiles,
e ¢&tre non toxique, non inflammable et non explosif,
e avoir une volatilité élevée, pour éviter les opérations d'évaporation,
e avoir une faible viscosité et une masse volumique peu élevée, pour faciliter la diffusion,

I’agitation et la séparation mécanique,

11
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e étre disponible et peu coliteux.

11.4.2.pH du milieu d'extraction

Le pH du milieu d'extraction intervient essentiellement au niveau de la dissolution des composés
solubles et au niveau de la solubilisation de la fraction hydrolysable.

Les macromolécules douées d'une certaine polarité, sont spécialement concernées par le pH.
Enfin, d’une maniére secondaire, le pH peut étre mis a profit pour apporter a l'extraction une
certaine sélectivité.[10]

I1.4.3. Température

Il est difficile de cerner de fagon simple I'influence de la température sur I'extraction, car ce
facteur agit de fagon complexe sur tous les effets concernant I'extraction. On peut grossiérement
distinguer deux cas:

*Extraction ne mettant pas en jeu d'hydrolyses enzymatiques

Dans ce cas, les gammes élevées de température sont favorables au rendement de I'extraction et

ceci pour quatre raisons principales:

-la chaleur facilite I'extraction en perméabilisant la paroi cellulaire par dénaturation,

-la chaleur, du moins dans les gammes de la température usuelles, augmente la solubilité¢ des
matiéres a extraire,

-la chaleur augmente les coefficients de diffusion

-la chaleur, enfin, diminue la viscosité des jus d'extraction, ce qui facilite non seulement, le passage
du jus a travers la masse de substrat solide, mais aussi les opérations ultérieures de séparation
(sédimentation ou filtration).

Une température excessive, par contre, agit en sens contraire par dénaturation des produits a
extraire.

Le souci de sélectivité peut étre un facteur limitant la température choisie: on ne dépasse pas en
huilerie la température de 50 a 55°C lors de I'épuisement des tourteaux, afin d'éviter I'extraction des
gommes et des mucilages. De méme lorsqu'on accepte une diminution de rendement pour
améliorer la qualité du café, c'est en modérant la température d'extraction qu'on agit.
*Extractions mettant en jeu des hydrolyses enzymatiques
On se range alors aux températures optimales d'activité des enzymes impliquées, quitte a modifier

la température aprées hydrolyse pour I'adapter aux étapes suivantes.
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11.4.4.Taille et forme des particules

Il est claire qu'on a doublement intérét de travailler sur des particules fines:les échanges
osmotiques seront d'autant plus importants que la surface totale développée par les particules sera
plus élevée et que le rayon des particules sera plus faible. C'est pourquoi, dans la pratique, une
extraction est toujours précédée d'une opération mécanique (découpage, rapure, broyage, etc.).

On peut également favoriser le rapport surface sur le volume en agissant sur la forme des éléments
solides.

On est cependant limité dans la finesse des particules: une exagération dans le sens diminue la
perméabilité du lit solides au solvant, ce qui entraine I'établissement de courants préférentiels et
bloque le processus d'extraction a certains endroits ou le solvant ne circule plus. D'autre part, il faut
prévoir l'opération suivante qui est toujours une phase de clarification (séparation du jus et du
résidu insoluble): celles-ci est d'autant plus difficile, quelle que soit la technique employée, que la
taille des particules a séparer est réduite.

I1.4.5.Degré d'agitation

L'agitation mécanique des systémes d'extraction solide-liquide est toujours favorable pour

l'augmentation du rendement en créant une phase liquide uniformément concentrée.

11.4.6. Taux d"humidité du solide

Lors de l'utilisation des solvants hydrophobes, la diffusivité varie inversement avec la teneur en
eau du solide
I1.4.7.Durée d'extraction

Une longue durée d'extraction favorise la récupération du soluté, mais en industrie, il est
conseillé d'arréter l'extraction a l'instant ou le rendement en produit de meilleure qualité soit
maximal.
11.4.8.Hydromodule

L'hydro module, h, est le rapport ente le volume du solvant et la masse de solide a extraire. Il est
exprimé en m’ /kg(cité dans[14])

L hydro module crée un gradient de concentration du soluté dans les deux phases, favorisant
ainsi sa diffusion vers la phase liquide. Toutefois, 1l s'est avéré qu'au-dela de certaines valeurs, son
influence est peu significative vu que dans ces conditions, la diffusion du soluté ne pourrait pas étre

freinée par une saturation de la phase liquide ot un gradient de concentration insuffisant entre les
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deux phases.
ILS5. Travaux antérieurs

Plusieurs travaux traitant I’extraction par solvant volatil des matieéres végétales ont été entrepris
dans le département de Génie chimique a I’Ecole Nationale Polytechnique d’El Harrach. On peut
résumer quelques idées générales pour les utilisés comme base de données pour le chapitre qui
traite de la modélisation.

A.Sari-Bey 1999 [15] : Iauteur a évalué I’influence de quelques paramétres sur le rendement de
I’extraction au méthanol des graines de coriandre :

o JVitesse d’agitation @ : a une température d’extraction de 20°C et avec un hydromodule de
0.003m’/kg et en variant la vitesse ® de 0 a 500tours/min, I’auteur a constaté que le
rendement en extrait augmente avec la vitesse d’agitation.

e Hydromodule (h) : en gardant la température d’extraction a 20°C et avec une agitation ©
moyenne 1’auteur a étudie I'influence de I’hydromodule sur le rendement en extrait. Cette
é¢tude a montré¢ une faible variation du rendement en extrait dans Iintervalle
d’hydromodule étudié. Ce qui serait da au fait que les valeurs d’hydromodule utilisées sont
suffisamment élevées, de sorte qu’en aucun cas la diffusion du soluté ne peut étre freinée
par la saturation de la phase liquide ou par un gradient de concentration insuffisant.

o Température d’extraction :pour un hydromodule de 0.003m’/kg et une agitation moyenne
le rendement en extrait @ 40°C été nettement supérieur a celui de 20°C, observa 1’ auteur

M.M.Zaidi 2001 [16] : I’auteur a étudié I’influence de la granulométrie de la phase solide sur le
rendement en extrait lors de I’extraction au méthanol des graines de coriandre, il a constaté que:
« La concentration du soluté dans la phase liquide augmente avec la diminution du diamétre moyen
des particules solides en raison de I’augmentation de la surface d’échange. »

Bourenane 2004, Amokrane 2002 et Kolai 2004 [17,18,4] : Des travaux ont mis en évidence
I’influence du taux d’humidité des particules sur le rendement d’extraction des essences, et ce de
deux maniére différentes :par ajout d’eau au végétal avant sa mise en contact avec le solvant et par
extraction avec un mélange binaire éthanol-eau [4,18]. Ces travaux ont montré qu’en général le
rendement en extrait augmente avec la quantité d’eau présente dans le systéme.

En fin, sur la base des résultats de ces travaux nous avons fixé les parametre opératoires de notre

étude.
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IL.6.Extraction des essences des graines de coriandre par I’éthanol
I1.6.1.Définition du systéme solide liquide étudié

Dans le cadre de I’établissement d’un modéle théorique ,pour un éventuel usage dans le
dimensionnement d’un appareil d’extraction, nous nous sommes intéressés a I’extraction des
essences de graines de coriandre par I’éthanol.
I1.6.1.La phase solide

La phase solide étudiée est constituée de graines de coriandre achetées sur le marché local et

provenant de la région de Sétif dans le Nord-est algérien.

Notre phase solide a subit des traitements selon I’organigramme d’expériences II.1.suivant :

Matiére végétale brute |
Opération de triage.

\. J

{ Echantillonnage

Y X

Extraction en Iit fixe Extraction en charge

_ dispersée
Valeur de C Géométrie de Cinétique de
. I’extraction
moyenne. graines Ci(t)

| ' |

Base de données
expérimentales.

Discussion des
résultats.

Fig.IL.1.organigramme des expériences.
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Nous avons procédé d’abord a I’étape fastidieuse de triage de 4 kg de graines de coriandre, pour
enlever la poussiére et les graines cassées et ne garder que les graines entiéres.
I1.6.1.1.Echantillonnage

Afin d’obtenir un échantillon représentatif de toute la population, on a procédé a un
¢chantillonnage aléatoire, ce qui revient a dire que chaque élément de la population mére aura la
méme chance d’appartenir a un échantillon donné.[19]

11.6.1.2.Procédure

Nous avons suivi la procédure suivante :
1. Commencer par dessiner un carré,
2. étaler dedans tout le lot de la population,
3. diviser le carré par ses deux diagonales,
4. mélanger les deux triangles opposés par le sommet pour obtenir une nouvelle masse,
5. répétez la méme procédure pour le nouveau lot jusqu’a I’obtention d’un €chantillon de
100g de masse environ.
I1.6.1.3.Diamétre et sphéricité des graines
Par souci de conforter I’hypothése de la sphéricité des graines et I’uniformité de cette géométrie
sur laquelle sont basés les méthodes de modélisation utilisés plus loin, nous allons procéder a
I’estimation du diametre moyen sur un échantillon de 100 graines.
1. prendre au hasard 3 échantillons de 100 graines choisis de 3 différents lots préparés
précédemment,
2. peser chaque échantillon,
3. mesurer les deux diameétre orthogonaux pour chaque graine de chaque échantillon,
4. calculer la moyenne et les écarts.

La répartition des diamétres est représentée sur 1’histogramme de la figure.I.2. suivant :
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Fig.I1.2.Histogramme de répartition des diamétres des graines

L’histogramme obtenu est en forme de cloche avec une concentration autour du diamétre moyen
de 4, 20mm

Les résultats des mesures montrent une faible variation, ’écart type moyen, dans les deux
directions orthogonales de la graine étant estimé a 0,24. Ainsi, nous avons prouvé statistiquement

que les graine de coriandre sont des sphéres ayant un diamétre s’écartant trés peu de la valeur

moyenne.

I1.6.1.4.Détermination de la masse volumique des graines de coriandre

. . 2 : m
Pour calculer la masse volumique des graines on va utiliser la relation p = 7 . Dans notre cas la

sphére est la géométrie la plus proche pour décrire une graine, cela implique que le volume V sera
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; : 4 2 S . :
calculé par la relation V' = ;m‘% * oul R est le rayon moyen d’une particule. Par ailleurs, nous avons

pesé 3 échantillons de 100 graines chacun et estimé leur masse moyenne.

Résultats :
Echantillon 1 : m;=1,417¢g
Echantillon 2 : my,=1,4447¢g
Echantillon 3 :m;= 1,3845¢g
Masse moyenne : m = Ll e B 1,4154¢
: = LM m 3
La masse volumique moyenne : p = == ———— =0,46 g/cm
4 4 (D
100 - 7z| —
32

11.6.2.La phase liquide
La phase liquide est 1’éthanol de qualit¢ Fluka de pureté 99,5% en volume. Ses propriétés
physico-chimiques sont les suivantes :
e Température d’ébullition T.=78,5°C
e Densité d°’ =0,79
e Indice de réfraction 11200:1,3 62
[1.6.3.Le soluté
Le soluté représente I’extrait récupéré aprés évaporation du solvant. Il renferme tous les
constituants susceptibles d’étre solubles dans I’éthanol tel que : les huiles essentielles, les colorants,
résinoides,cires,acides. .. etc.[20] .
I1.7.Extraction des essences des graines de coriandre en batch agité
L’extraction en batch agité, illustrée sur la figure I1.3, est I’ opération dans laquelle on effectue le
contact intime entre la phase liquide et les particules solides grace a un bonne agitation dans le
réacteur. L’agitation, comme expliqué au § I1.4.5, assure une bonne homogénéité de la
concentration en phase liquide, en plus, elle diminue I’épaisseur de la couche limite par le

mouvement turbulent provoqué.
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I1.7.1.Procédure

e Dans un ballon a deux cols(voir fig.I1.3), verser 100g de graines de coriandre séches,

e Régler le bain thermostaté a une température de 25°C,

e Faire circuler I’eau dans le réfrigérent a un débit moyen,

e Verser 300ml d’éthanol et mettre 1’agitateur en marche a une vitesse d’environ 500t/min

e ATlaide d’une seringue prélever 2ml de solution dans les temps suivant : 15, 30, 60, 90, 120,
180, 240 et 360 minutes, puis a 24heures,30 ,48 et 72heures,

e Préserver les prélévements(verres de montre) dans un dessiccateur a I’abri de poussiére et
d’humidité,

e Aprés I’évaporation de I’alcool peser les verres de montre.
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Figll.3.Appareillage d’extraction en charge
dispersée
1 ballon a deux cols

2 bain thermostaté
3 plaque chauffante avec agitation magnétique

4 barreau magnétique
5 réfrigérant
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I1.7.2.Résultats des manipulations

Les résultats obtenus aprés manipulation sont regroupés dans le graphe de la figure I1.4. suivante

14 7
12 ? % i |
| |
10 - % : }
2 4 ! |
= &
| é |
b G
|
1000 2000 3000 4000 5000
t(min)
. - essail ®essai2  essai3 ~ essaid X Courbe moyenne

Fig.I1.4.Courbes expérimentales de la cinétique d’extraction.
La figure 11.4 regroupe les résultats des quatre essais répétitifs, effectués dans des mémes
conditions opératoires, donnant I’évolution de la concentration du soluté dans la phase liquide en
fonction du temps.

L’ensemble des points expérimentaux décrit une courbe cinétique moyenne tendant vers un
palier a partir de 3000min. L’erreur par rapport a la valeur moyenne ne dépasse pas I’intervalle de
10%.

I1.8.Extraction en lit fixe avec circulation continue de solvant

Cette technique d’extraction permettant I’épuisement total du solide est réservé, dans notre cas, a
la détermination de la quantité initiale de soluté dans le solide. En effet, on laisse le solvant circuler
dans une boucle fermée d’extraction-évaporation-condensation jusqu’a ce qu’il n’y aura pas de
soluté, dans le solide, a extraire. La concentration obtenue est exprimée en kilogramme de soluté

par kilogramme de matiére solide.
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I1.8.1.Procédure
La figure IL.5. ci-jointe décrit le montage nécessaire pour effectuer I’expérience de I’épuisement
total, et pour la manipulation on résume la procédure comme suit :
¢ Introduire dans la colonne d’extraction tempérée a 25°C 20g de graines,
e Remplir I’extracteur par de I’éthanol pur,

e Porter a ébullition I’éthanol contenu dans le ballon,

Ajuster le débit de sortie de la colonne de fagon a maintenir le lit immergé par le solvant,
e Surveiller I’indice de réfraction de la solution quittant I’extracteur

e Arréter lorsque I’indice de réfraction de la solution et du solvant pur seront égaux,

e Dans un rotavapeur (voir Annexe fig A.l)récupérer le solvant pur et le soluté sec
séparément,

e Peser le ballon .
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Fig.I1.5.Appareillage de ’extraction en lit fixe avec circulation continue du

solvant.
1 Ballon, 2 Chauffe ballon, 3 Support, 4 Colonne d’extraction, 5 Arrivée d’eau a 25°C,
6 Sortie d’eau, 7 Réfrigérent, 8 Thermometre, 9 Prise d’air
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Les résuitats obtenues iors de trois essais répétitifs d’ épuisement de 20g de matiére végétaie sont

comme suit :
N°d’essai Tk 2 3
Co(10~ kg/kg) 50 48,5 49,05

Les résultats obtenus sont reproductibles, puisque I’erreur relative est de 3,05%.
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Principaux symboles et notations utilisés dans le Chapitre III et IV

Symbole Unité Signification physique
t S Temps
R m Rayon moyen des particules
Ni Kg/m’s Flux de transfert de matiére pour ’espéce i
J: Kg/m’s Densité de flux de diffusion pour I’espece i
T Kg/mzs Densité de flux de transport pour 'espéec i
G Kg/m’ Concentration du constituant i
v m/s Vitesse moyenne locale
En Kg/s Flux entrant
So Kg/s Flux sortant
Re Kg/s Flux de génération ou de disparition
Ac Kg/s - Flux d’accumulation
D m/s Coefficient de diffusion
y Indice Phase solide et/ou hquide.
Cy Ko/m’ Concentration du soluté dans la phase y
Cyo Kg/m’ Concentration initiale du soluté dans Ia phase
y
Cy(o0) Kg/m’ Concentration du soluté dans la phase y apres
i ' un temps infini
My(t) Kg Masse totale du soluté dans la phase y apres
un temps ¢
M;(0) Kg Masse totale du soluté dans la phase y apres
r ' un temps infini
o - Rapport enire le volume de la phase solide et
le volume de la phase liquide i
m kg/kg s Débit massique de transfert de soluié
exprimé en masse de soluté par masse de
solide
A m’ Aire d’échange de 1a phase solide
K s | Coefficient giobal de transfert de matiere
M kg Masse totale de la suspension(solide-liquide)
$ - Masse de la phase solide rapportée a la masse
totale de la suspension
o kg/kg Concentration en masse par masse du soluté
dans la phase y exprimé par le coefficient de
transfert de matiére.
e kg/kg Concentration en masse par masse du soluté
dans la phase y exprimé par le coefficient de
diffusion
p kg/m’ Masse volumique du solvant
D* m’/s Coefficient de diffusion au temps longs




Chapitre IT1 Modélisation

Le but que nous avons fixé nous a imposé¢ une méthode d’opérer bien définie, en effet,
I’extraction Solide-Liquide est une opération unitaire présente pratiquement dans toutes les
industries chimiques commengant par 1’agro-alimentaire jusqu’a la pétrochimie, ce qui fait
d’elle un procédé trés important. Dans ce cadre, le devoir de I’ingénieur en génie chimique est
de dimensionner les appareillages utilisés dans ce procédé pour un éventuel usage en
industrie. Le probléme est de déterminer les parameétres primordiaux pour les calculs des
équipements. Pour arriver a cela, il faut réduire le phénoméne naturel,régissant 1’extraction,
en équations mathématiques, ce qui est communément connu chez les ingénieurs par la
« modélisation ».Mais il faut noter que dans ce document, on se restreint uniquement a la
partie modélisation et non pas le dimensionnement.

Donc pour bien organiser notre travail, on a établis I"organigramme de modélisation

suivant :

Base de
Données |

Compréhension
du phénomene |

i 2
Gnagination d’un modéD.;

T e L

2

Etablissement
des équations.

X

[ Résolution des équations ]

I e R O Ve s L ) N A T e Y o e

@mination des parametres du modélD_._

I11.1.Processus de transfert de matiére

L’objectif de cette partie de 1’étude est de mettre en modele I’extraction des essences des

graines de coriandre par 1’éthanol en charge dispersée.
I11.1.1.Mécanisme de I'extraction solide-liquide[10]

Les mécanismes d'extraction et leurs importances relatives varient largement selon la nature
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du produit traité. On peut toutefois schématiser le déroulement de I'extraction comme suit:
IIL.1.1.1.Phase initiale[10]

Sorption du solvant dans la phase solide
Un gonflement des particules est observé, témoignant d'une sorption du solvant dans la
phase solide. Cette sorption est provoquée par les forces osmotiques, les forces de capillarité
et de solvatation des ions des cellules.
Lessivage
Une certaine proportion du soluté contenu dans les cellules blessées durant les diverses
manipulations du produit ou se situant sur la surface du solide, est directement extraite par le
lessivage.
Dissolution des composés solubles
A cette dissolution des composés déja solubles, s'ajoute trés souvent une solubilisation,
aprés hydrolyse, d'une fraction naturellement insoluble. L'hydrolyse peut étre de nature
chimique ou enzymatiques.
Courants de solution
Pour les extractions @ hautes températures, le solvant chaud dénature les cellules par
coagulation des lipoprotéines rendant la perméabilité des parois cellulaires de moins en moins
sélective. Par réchauffement, le volume de la phase liquide interne augmente, donnant lieu a
des surpressions qui entrainent des courants de solutions centrifuges a travers les pores.

HL2.2.Période de diffusion

La dénaturation cellulaire rendant les membranes holopermeéables, le processus de diffusion
peut avoir lieu. Celui-ci en deux phases: une phase interne a l'intérieur de la phase solide et
une phase externe a travers les couches limites entourant les particules.

Dans la mesure oti la suspension est agitée, le soluté quitte la surface externe de la couche
limite par convection.
I11.3.Notions théoriques sur le transfert de matiére entre phases

Plusieurs théories et modéles ont été développés pour expliquer le processus de transfert
de maticre entre phases. Toutes ces théories admettent un équilibre interfacial et supposent
une résistance nulle a ['interface.

Nous distinguons trois classes de théories :

* Les modeles de film,

* Les théories de la pénétration,
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* La théorie de la couche limite.

La plus intéressante pour notre cas est la théorie de la Couche limite. En effet, les
auteurs de cette théorie supposent ce qui suit : « Lorsque un solide est placé dans un courant
fluide en €coulement turbulent, il se développe une couche au voisinage du solide, dans
laquelle I'écoulement du film est laminaire. La diminution de la vitesse d'écoulement est due
aux forces de frottement de fluide et la particule solide. L.a résistance au transfert de matiére
est localisée dans cette couche en écoulement laminaire ».
111.3.1.Diffusion dans les solides poreux

La diffusion poreuse peut s'effectuer par I'un des trois processus suivant
e Diffusion ordinaire,
» Diffusion surfacique,
e Diffusion de Knudsen.

Si les pores sont de grande taille ou si le liquide diffuse par les orifices, alors la diffusion
est ordinaire, dife aussi moléculaire, résultante du mouvement aléatoire des molécules.

Si les molécules adsorbées sur une surface solide présentent une trés grande mobilité. Le
transfert de matiere par mouvement moléculaire sur la surface est appelé diffusion surfacique.
La diffusion surfacique se produit dans le sens des concentrations décroissantes sur la surface.

La diffusion de Knudsen a lieu lorsque la probabilité de choc entre les molécules et
parois des pores est supérieure a la probabilité de choc entre molécules.
I11.3.2.Présentation du premier modéle

Le modele que nous allons présenter est basé sur le mécanisme de transfert de matiére
d'une phase solide vers une solution parfaitement agitée.

Le solut¢ a extraire est renfermé a l'intérieur des particules solides qui ont une forme
sphérique, et supposé uniformément réparti.

Afin de décrire le processus de transfert de matiére, nous utiliserons plusieurs hypothéses
simplificatrices:

e Les particules solides sont assimilées a des sphéres de distance radiale
caractéristique R, et reste constante durant I'extraction,

¢ [a masse volumique du solide reste constante durant toute l'opération d'extraction,
La température est constante,

e ['extrait sera considéré comme un soluté unique ayant des propriétés physiques et
diffusionnelles moyennes, [21]

¢ La répartition initiale du soluté dans le solide est considérée comme étant uniforme,
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e A l'interface I'équilibre thermodynamique est atteint quasi-instantanément

e En prenant en considération la symétrie du probléme, la concentration du soluté ne
dépend que de la variable spatiale (r) et du temps [22].

e Lc solvant est parfaitement agité, d'ou une résistance au transfert coté liquide
négligeable, et la vitesse de processus d'extraction est régie uniquement par la
diffusion dans le solide.

o Le coefficient de diffusion est supposé constant durant tout le processus
d'extraction.

I11.3.3.Bilan de matiére

Soit un systéme quelconque, et soit i l'espéce a laquelle nous nous intéressons et v; sa
vitesse de déplacement.
La densité du flux de transfert de constituant / est donnée par la relation suivante :

N, =J,+T, 1.1
N, =-Dgrad(C,}+Cy .2

Ou J; représente la densité de flux de diffusion, 7; la densité de flux de transport, C; la

concentration du constituant /.

La vitesse moyenne locale v de I'écoulement est exprimée par la relation suivante :

Isolons un volume (V) du solide, limité par une surface S invariante dans le temps et soit n
le vecteur unitaire de la normale a la surface orientée vers l'extérieur.

Vi n

Figure II1.1.Volume V du sclide.

Le bilan de matiére s'écrit alors :

29



Chapitre 111 Modélisation

En—-SoxtRe= Ac L3
Ou
En: flux entrant ;
Se : flux sortant,
Re : génération (+), disparition (-)
Ac : accumulation.
Or

En-So=~[n(C,v,)dS L4

En supposant qu'il n’y a pas de réaction chimique (Re=0)

Ac= J’ Ci 4y 1.5
ot

v

L'équation de bilan devient:

[nCyas={ E;%"—dlf 1116

En remplagant l'intégrale de surface par l'intégrale de volume par application du théoréeme de

Green Ostrogradsky, 1'équation s'écrit :

— [diMCyyav = | %d?f L7
Ou encore
—divN, = -qgi
ot

Dans le cas, ou le déplacement de / di a la diffusion seule, I'équation s'écrit :

—div(DgradC, )+ %‘— =iy 1.8
/

II1.3.4.L' équation de continuité dans le cas d'une sphére
Soit C la concentration de l'espece diffusante. En coordonnées sphériques r, & et ¢ eten

absence de réaction chimique, I'équation de continuité s écrit :

~ Z
o I(B[Dr2§J+—l E—I(Dsint‘)a{']+ i 6(?] .9

a 2 \ar\” o) sin6 oo 20) " sin’0 09

Si on admet, que le coefficient de diffusion est indépendant des coordonnées spatiales et

que la diffusion est radiale I'équation (I11.9) devient :
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20 5 ae
oC, L 0 (: +:8(.S 1o
ot or r ot }

En posant

wu=—r.C Hii1
Nous aboutissons a la relation suivante;

b
i Wi 11112
ot or’

IH1.3.5.Conditions aux limites
Compte tenu du modele que nous proposons et des condifions expérimentales dans
lesquelles nous nous sommes placées, les conditions aux limites sont traduites par les
relations suivantes :
* A T'état initial
t=0 Vr<R C(r0)=C, et C,(0)=0
» Au centre de la particule la concentration du soluté est maximale du fait de la
symétrie :
aC,(1,0) )
or

+ A l'interface, il y a un équilibre des concentrations,

=1 V-0

C,(t,R)=PC/(1) Ou P est le coefficient de partage
» A l'interface nous considérons 1’égalité des débits massiques du soluté sortant des
pores du solide et entrant dans la phase liquide.

o, .o,

r=R Vi -3D,
or ot

IT1.3.6.Résolutian des équations de transfert de matiére
Le systeme d'équations développé précédemment peut étre résolu par différentes méthodes :
¢ [a méthode de séparation des variables,
o transformée de Laplace,
» méthode des différences finies.
Plusieurs solutions ont €t¢ rapportées dans la bibliographie [23] selon le sens de transfert
et le domaine du temps. Au voisinage de I'équilibre on parlera de temps longs et au début du
processus, c'est-a-dire, bien loin de I'équilibre on parlera des temps courts.

Parmi les solutions proposées de 1’¢quation de transfert de matiére, nous citons :
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1. La solution générale pouvant étre appliquée quelque soit le sens de transfert du soluté : de
la solution vers une sphere initialement exempte de soluté ou de lIa sphére vers un solvant

initialement pur:

1 ! g2 7, sinlg, 7

C,(r) £ ) 6a(l+a) R -Dd ( ,R) s
C(»)  S9+9%+q’a sin(g,, )

2.La solution correspondante au transfert dans le sens liquide>solide dans les temps longs

écrite en fonction de la masse totale de soluté dans la sphére a I’instant 7 rapportée a la

méme masse apres un temps infini et en remplagant r=R dans (111.13) :

Dt/ R
M (¢) e Z6a:(1:z+l)e % 11114
M(») & 9+9% +¢2a’

Avec
3
tang, = In 5
3+og,
; M ’
Et a, donné par I'équation : ARE, o I11. 14.bis
M,0) l+a
Nous pouvons aussi déterminer o par les grandeurs a I'équilibre par les relations
y v, C.
suivantes : a=—2 ol P= (00) : Coefficient de partage
p% R} .r(°°)

3- La solution correspondante au transfert dans le sens solide—> liquide dans les temps longs
en fonction des meémes variables précédentes et pour la méme condition :

M) . &6a(a e

115
M(oo) ~ 949a'+qla”

Pour r=R
Ou o’ est défini par la relation suivante :

3M (o) 1
4R’C, 1+V/a'

* comme cas particulier, nous utilisons un logiciel nommé « EXDIF » qui utilise la méme
solution précédente en faisant tendre o’ vers 1’infini mais en tenant compte de I’ensemble
des termes de la somme :

M) 6 e :
Si=—2y ——— " =Hiis.h
M (w0) ; n’ i

Pour les temps courts le méme auteur [23] propose ’utilisation de I'équation suivante :
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M .(1 ) Dt 2 Y/ A g Dt
z = 6(@] 1:)2 A2 +2§Ie?fC—(};;)'}—3F 11116

En négligeant Ie deuxiéme terme du second membre devant sa racine et I"apport de la
Série, I'équation (II1.16) s'écrit donc :

1

ﬁ(—{—) = 6(—%)5 i_ 117
M ;(oo) R
fii.4.Présentation du deuxiéme modéeie
La représentation de notre deuxiéme modele repose sur le fait que le transfert de maticre
s’effectue par convection dans la phase liquide a cause du mouvement d’agitation. Par bilan
de matiere en écrit que :

=" _kC,—~C,)
dt

m : Débit massique de transfert du soluté (kg/kg s)

A: aire d'échange de la phase solide, (m?)

C : Concentration de la phase solide en soluté (kg/kg)
C,: Concentration de la phase liquide en soluté (kg/kg)
k: coefficient global de transfert de matiére. (s'm™)

Si Ton considére que le volume de la phase solide ne varie pas, la variation de
concentration de cette phase en soluté est proportionnelle a sa variation de masse et I'on peut
écrire:

dC,
dt

=—k'4(C,-C)) (LLA)

Les constantes k' et A étant pratiquement impossibles a déterminer séparément, autant les
globaliser en une seule constante K=k'A, dés lors

dC,

dt

11 est difficile de délerminer dans ces différentes élapes laquelle constilue le facteur limilant

=—K(C,-C,) (IILB)

la vitesse d'extraction.

Ce facteur limitant varie d'un produit a l'autre, et peut changer en fonction notamment de la
taille des particules, mé&me a I'intérieur d'un méme produit. Selon Huige et Westermann (1975)
qui se sont intéressées 4 I'extraction du malt de brasserie, Ia dispersion du soluté dans le
solvant est trés rapide et ne constitue jamais le facteur limitant. Néanmoins, dans le cas de

l'extraction du sucre de betteraves, le facteur limitant résiderait, selon Génie(1975) dans la
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diffusion du saccharose a travers la couche limite d'écoulement laminaire de l'eau d'extraction
appliquee a la surface des cossettes. Meddings et Potter (1971) cités par Huige et Westermann
(1975) ont montré que lors du brassage, les étapes limitant la vitesse d'extraction étaient la
"saccharification” de I'amidon et la diffusion des sucres solubles vers I'extérieur des particules
lorsque celles-ct sont de taille réduite. Au contraire, dans le cas des grosses particules, le
facteur limitant se trouves dans la diffusion de l'eau de brassage, a lintérieur des

particules.{10]

Ifi.4.1.Hypothéses simplificatrices

Les calculs qui suivent impliquent les hypothéses simplificatrices de départ suivante:
-la phase initiale achevée, on se trouve en phase de diffusion,
-le processus limitant est le processus de diffusion et non celui de solubilisation,
-fe coefficient de partage du soluté entre les deux phases est égal a ['unité,
-la perte de masse de la phase solide consécutive a la diffusion de matiére scche est
compensée par un gain de masse équivalent de solvant migrant dans la phase solide,
i11.4.2.Développement mathématique

Soient C, et ; les concentrations (en masse par masse) d'un soluté respectivement dans la
phase solide et dans la phase liquide.
Conformément a ce que nous avons écrit précédemment (IILB):

dC, =—K(C, —C,)dt (111.18)

Soient « M » la masse totale de la suspension et « s » la masse de la phase solide rapportée
4 la masse totale de la suspension.
« Cp» la concentration initiale de soluté dans la phase solide, un bilan maticre permet
d'écrire:

SMC, = sMC | +(1—-s)MC, (111.19.1)
D’ou 'on tire
6L F@] (111.19.ii)
-5 |
La combinaison des équations (T11.18), (111.19.1) et (111.19.11) donne:
dC,=-K [C_, — M:’dt

-8

= _0%—'%(?‘ =3l .)d!
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Et
AR e
i g zm(‘-'-,_.-?f;cQ=_{,:’?’_} (111.20.i)
le=a) " ai-s s

En définitive,
(1K),
C()=C,s+{t-s)*e V| @201

L'équation (11.19.11) permet d'en déduire 'évelution au cours du temps de la concentration
en soluté de l'extrait liquide:

K

C()= s('olil 4 e_['—]:; (I1.21)

Cette derniere équation est souvent vérifié expérimentalement et peut s'écrire sous la forme

plus condensée:
C)=CleNi-c*) @22

A la fin, il suffit de déterminer la courbe expérimentale et la valeur de €,{e) pour ¢n
déduire, par calcul, 1a valeur de A qui n’est d’autre que% :
I1.5.Relation entre D et K
Les ¢quations 1115 et II1.17 donnent la possibilité de trouver umne relation entre le coefficient
de diffusion D (1""“modéle) et le coefficient de transfert de matiére K (2¥modeie), mais il ne
faut pas oublier que I’équation 11115 est valable pour les temps longs et 111.17 est valable
pour les temps courts par contre II1.22 (2% modéle) est valable pour tout le domaine du temps.

La discontinuité¢ du domaine de temps dans les solutions des équations différentielles du
1"**modgle nous rameéne a trouver deux coefficients de diffusion 1'un pour les temps courts et
Tautre pour les temps Tongs. Donc, en se basant sur le principe de conservation de matiére
appliqué au transfert du soluté de la particule solide vers le solvant, nous obtenons la relation
suivante :
A Pinterface r—R :

Le flux de transfert de matiére par convection Le flux de transfert de matiére par diffusion.
(Phase liguide) (Phase solide)

N {convection)= N (diffusion)

1. le premier cas pour les temps longs :
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K
(-";K(f)zsca(l_ezf} .en (kgkg) {1}

Ou  Cf(r) et Ia concentration de Ia phase liquide en soluté exprimée en fonction du

coefficient de transfert de matiére K.

(_‘jf (I) : C,” (00{1 = M

-Dgf
e } en (kg/m’) {2}

9+9a +a’q}

Ou C(r) et la concentration de la phase liquide en soluté exprimée en fonction de coefficient
de diffusion D. Constatez qu’on a réduit ia somme de ia relation 111.15 a un simple membre en
prenant n=1 cela est justifi¢ par le fait que |'apport des autre termes de la somme est
negligeable devant 1’apport du premier terme.
Pour obtenir des unités homogénes, ¢’est-a-dire des (kg/kg) oubien (kg/m’), on va diviser les
deux termes de I"équation {2} par p, la masse volumique du solvant, on aura :

) _CMe) | _balast)

En (kg/kg) {2.bis).

Pour trouver une relation entre D et K nous allons égaliser entre {1} et {2 bis} ce qui nous
fait supposer :

- Pour que ies deux expressions soient €gaies lorsque / tend vers 1'infini ii faut que les

termes en exponentiels soient €gaux, car ¢’est le terme en exponentiel qui est le plus

dominant aux temps longs.

w 2 -
Alors : oy f' =— &
R 1-3
2
Cela implique : D% =- 2[51_2___ {3}
4, (1 _S)

2. Deuxiéme cas, temps courts :

Pour ce cas, nous allons utiliser la solution 111.21 qui est la plus adéquate. On a :

seescr e PP L s
CcP)=6C, (m(jo = {4}

Donc en égalisant {4} et {1}, on peut facilement déterminer D graphiquement (voir chapitre
4).
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remarque : on remarque que {4} est écrite en fonction de concentration, alors que IIL.15
est exprimee par un rapport de masse, en effet on peut permuter entre ces deux formes de

) ., M)

I1.15 car les deux rapports ( ——= €
(’IJ(CO) Mr(‘”)

) sont égaux.

27



Chapitre IV

Simuleidon &t cliscussion cles resulfiais



Chapitre IV Simulation et discussion des résultats

L’adaptation des deux modeles a I’extraction des essences de graines de coriandre par
I"¢thanol, nous a permis de simuler ’évolution de la concentration du soluté¢ dans la phase
liquide en fonction du temps.

IV.1.Simulation par le premier modéle

Par le premier modéle, nous avons établis les équations donnant I’évolution de la
concentration de soluté dans la phase liquide en fonction du temps dans deux domaines de
temps

- Temps courts : définis comme étant les premiers instants de I’extraction.
- Temps Longs : définis comme étant les instants ou la cinétique d’extraction approche
de son équilibre.

En outre, nous avons pu déterminer la valeur du coefficient de diffusion correspondent a
chacun de ces deux domaines de temps en utilisant les relations II1.17 et II1.15 respectivement

IV.1.1.Détermination des coefficients de diffusion

e La valeur du coefficient de diffusion pour les temps courts été déterminé en

cP()

en fonction de V7 (fig.IV.1)
cy (‘”)

représentant le rapport

! + Pts eﬁlcpe;rgientaux — Courbe de tendance }

0450 - y = 0,003x
0.400 R’ =0,9378

Cl/Ce

0000 - T T T =L T T e e | |
[ L]
i 0,00 20,00 40,00 60,00 80,00 100,00 120,00 140,00
t"1/2[ °0,5]

Fig.IV.1.Détermination du coefficient de diffusion pour les temps courts.
|

2
] de la droite passant par 1’origine, donne par calcul la valeur du coefficient

La pente 6( D

Rr

de diffusion, évaluée a :
D= 29810 m%s
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* La valeur du coefficient de diffusion pour les temps longs été déterminé en représentant le

~+D
logarithme 1- EE%% en fonction du temps (fig1V.2)
‘1 00

(R]
=)

y = -2E-05x + 1,6055
R%>=10,9762

-
(=}

“

=y

e

=]

N

n

+00 2, E+05

In[1-CI(t)/Cle]

. 2
R
| m

1
=

)

Lh

1
(¥}
L

t[s]

Fig.IV.2.Détermination du coefficient de diffusion pour les temps longs.

6a(a +1) J

9+9a+q.a’

2
La droite obtenue a pour pente — ) et d’ordonnée a I’origine lr{

R2
La détermination du coefficient de diffusion nécessite donc la connaissance de la valeur de g;

3q,
3+ aqﬁ

La valeur de o calculée par la relation 111.14.bis a été évaluée a 0,4224, la valeur de

qui est le premier terme de la solution de 'équation tang, =

q1=4,0236 . ce qui donne un coefficient de diffusion D= 4,69 10%m?%s

IV.1.2.Simulation de la cinétique d’extraction

Nous pouvons a 1’aide des équations I11.15 et II1.17 tracer I’évolution de la concentration
du soluté dans la phase liquide dans les deux domaines du temps.
La figure IV.3 regroupe les points expérimentaux et les courbes cinétique correspondantes

aux temps courts et aux temps longs.
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J

i 20
18 -

CI(t)[kg/m3]

0 + T = T T e 1
0,E+00 5, E+04 1,E+05 2,E+05 2,E+05 3,E+05 3,E+05 |

t[s]

| | e Clexp — Cltemps courts ——Cl temps longs|

IV.3.Evolution de la concentration du soluté dans la phase liquide,en fonction du temps,
pour les temps courts et les temps longs.

Nous constatons que 1’équation relative au temps courts représente correctement les points
expérimentaux jusqu’a une durée d’extraction de 5 10°s . Au-dela de ce temps le modéle n’est
plus représentatif. Par contre, le modele relatif aux temps longs s’écarte des points
expérimentaux au début du processus et simule bien les valeurs expérimentales par la suite.
Nous présentons sur la figure IV.4. la simulation des résultats expérimentaux par la
combinaison des deux fonctions du premier modeles relatives aux temps courts et aux temps

longs respectivement.
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= CIt) expérimentale —— CI(t) combainison
14
|
| 12 -
‘ 10
g
5 8
=
= 6
&)
4 =
2 j,f:
0 ! | T T T T T T 1
0,E+00 5FE+04 1,E+05 2,E+05 2,E+05 3,E+05 3.,E+05 4,E+05 4,E+05
t[s]

Fig.IV.4.Simulation des résultats par la combinaison des deux fonctions du 1“"modéle.

La figure démontre une simulation fidele aux résultats expérimentaux.
IV.2.Simultation par le logiciel EXDIF
La simulation par le logiciel EXDIF, repose sur une résolution numérique de la solution
générale des équations différentielles de transfert de matiére. Ce programme est congu sur la
base des méthodes numériques de Runge-Kutta pour I’intégration des équations différentielles
de type I1L
Son utilisation, nous a permis de déterminer le profil de I’évolution de la concentration en
fonction du temps et de déduire les valeurs du coefficient de diffusion dans les deux domaines
du temps fixés précédemment.
D= 3,0410" m%s temps courts
D= 467107 m%s temps longs.
La figure IV.5 illustre le profil de la concentration du soluté dans la phase liquide simulée
par le logiciel EXDIF.
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Chapitre IV Simulation et discussion des résultats

| & Ptsexpérimentaux  EXDIF

| 14,00 |
12.00 - He

10,00 -

8,00 - .

6,00 -

CI(H)[kg/m3]

4,00 18

.
2,00 ? i |

0,00 ¢ T T T T ==}
0,E+00 1,LE+05 2, E+0S 3,E+05 4 E+05 S, E+05

t[s]

Fig.IV.5.Simulation par le logiciel EXDIF.

Lors de cette simulation, nous constatons que la concentration initiale en soluté de la phase
liquide n’est pas nulle, ce qui ne refléte pas nos conditions opératoires, ceci est prévisible si

I'on intéresse a la forme de I’équation IL.15.bis utilisée, qui pour t=0 donne

~D ¢ @
é’;(( )) &= [I - Z 21 z } Néomoins, les valeurs simulées par ce modele se rapprochent plus
! o0

o B
des points expérimentaux pour les temps courts que le premier modeéle relatif au temps longs,
ce qui a notre avis, est dii au fait que le logiciel utilise un algorithme de réajustement de
variables pour minimiser ["écart.

IV.3.Détermination du coefficient de transfert de matiére par le deuxiéme

modéle
On va rappeler que notre deuxi¢me modele considere 1*évolution de la concentration de la

phase liquide en soluté en fonction du temps comme une fonction exponentielle

C,{t)= SC{{] ~ exp{— f—sz)]

Dans cette expression la valeur s est calculée comme suit :
o masse-de-la- phase- solide T 100g
masse-de-la - phase- solide+ masse-de-la - phase-liquide  100g +300cm’ *0,79g / cm’
5=0,296 .
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Chapitre IV Simulation et discussion des résultats

La valeur du coeflicient de transfert de matiére X, a ét¢ déterminée graphiquement en

0

représentant sur la figure IV.6., Il{} = (s:’,—(r)] en fonction du temps :

0 50000 100000 150000 200000 256000 300000 |

G T T T ST T T
=)
2
9
E=
s
| y = -2E-05x
! 5= 2
! R*=0,9855
J t(s)
[ -5“pts expérimentaux — courbe de tendance
Fig.IV.6.Détermination du coefficient de transfert de matiére.
K ! s T
La pente — : de la droite passant par I’origine, nous donne la valeur de K par calcul
-5

K-14107s"
IV.3.1.Simulation de la cinétique d’extraction

La cinétique d’extraction simulée par le deuxiéme modele est donnée sur la figure IV.7

! < pts expérimentaux —— Modélq 2‘

16

CI[10"(-3) ke/kg]

0,E+00 5,E+04 1,E+05 2,E+05 2,E+05 3,E+05 3,E+05
t(s)

Fig.IV.7.Simulation des résultats par le modéle 2.
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Chapitre IV Simulation et discussion des résultats

Nous observons sur la figure IV.7, que la courbe générée par notre deuxiéme modele,
couvre bien les points expérimentaux au voisinage des temps longs (t>7,5 10* s), par contre
pour les temps courts (t<5 10" s) la courbe de simulation s’écarte un peu des points
expérimentaux. En fait, malgré que le modéle théorique est valable pour tout le domaine du
temps, il est plus représentatif lorsquon s approche de I’équilibre, c’est-a-dire, la fin de
Fexpérience.

Malgré cet écart, la simulation des résultats expérimentaux par ce modéle nous semble
satisfaisante, étant donné que la déviation entre les valeurs expérimentales et simulées soit de
I’ordre de Ietreur admise et que la condition initiale C; (0)=0 soit vérifice.
IV.4.Comparaison enfre les différents modéles

Nous avons porté sur la figure IV.8 les point expérimentaux et les courbes simulées par les
différents modéles. A cet effet, nous avons exprimé dans tous les cas la concentration du
soluté dans la phase liquide en Kg de soluté / Kg de solide

ro_ pis expé}imentaux ——modgle 2 —— exdif ——modéle 1 |

O b T T T
0,0E+00 5,0E+04 1,OE+05 LSE+05 2,0E+05 25E+05  3,0E+05

L T 1

tfs]

Fig.IV.8. Comparaison entre les trois profils de concentration obtenus par les différents
modéles.

Nous remarquons que dans tous les cas, les courbes simulées couvrent, plus ou moins bien,
les valeurs expérimentales. Cependant, nous pouvons dire que la premiére simulation, qui
distingue entre les temps longs et les temps courts, représente mieux 1’évolution de
concentration en phase hiquide en fonction du temps gue le modele « EXDIF », ce qui, a notre

avis, est dit au fait que o n’est pas infini, alors que ce dernier le considere comme infini.
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Chapitre IV Simulation et discussion des résultats

En ce qui concerne le deuxiéme modéle, malgré I"écart de son simulation des résultats
expérimentaux, nous le considérons comme satisfaisant étant donné qu’il ne dévie pas de
I’erreur admise en Génie chimique et qu’il satisfait les conditions opératoires(conditions aux
limites).

Enfin, nous estimons que le 2 modéle présente I’avantage, par rapport aux deux autres,
d’utiliser une seule équation pour tout le domaine de temps, il fait intervenir trés peu de
paramétres et que son équation différentielle est trés facilement intégrable analytiquement et
comme les autres, il nous donne accés a deux grandeurs importantes : le coefficient de
transfert de matiere et le coefficient de diffusion au temps longs.

En se basant sur la relation entre le coefficient de transfert de matiére et le coefficient de
diffusion établie préalablement, nous avons calculé ces deux grandeurs dans chacun des cas.

Ces valeurs sont regroupées dans le tableaux I'V.1 suivant :

_ Tableau IV.1.Coefficients de diffusion et de transfert trouvés par les différents modéles

Coefficient de Coefficient de Coefficient de
diffusion au temps diffusion au temps transfert de maticre
I e i U con ;) longs
| 1"Modéle D=2.98 10"?m?/s D=4,69 10 m%/s K=14010"s"
2""Modele - D=4,66 10™°m’/s K=1,4010"s"
EXDIF D=3,04 10 m%/s D=4.,67 10"’ m%/s K=1,4010"¢"
Les valeurs de K pour le 1 modéle et le modele d’EXDIF sont calculées par la relation
KR?

ik établie dans le chapitre Il § 111.2.5 de méme pour la valeur de /) aux temps

Cgi(-s)

longs du deuxieme modéle

11 ressort de ce tableau, qu’au voisinage de I’équilibre tous les modéles conduisent a des
valeurs comparables de coefficient de diffusion, de méme pour les cocefficients de transfert de
matiere en phase solide.

Concernant le coefficient de diffusion pour les temps courts, que se soit pour une valeur de
a finie (1¥ modéle) ou infinie (EXDIF), nous aboutissons pratiquement a la méme valeur du
coefficient de diffusion de ’ordre 3 107% m%s.

La différence entre les coefficients de diffusion temps courts et temps longs, nous laisse

supposer que ces valeurs sont influencées par la concentration du soluté dans le solide.
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Conciusion

L étude entreprise a démontré que pour modéliser le processus d’extraction solide-liquide
on aura recours a plusieurs modéles. Le choix entre un modéle ou un autre dépend
enormément du domaine de temps dans le quel on effectue notre expérience.

Notre premier modele se base sur les phénomeénes de diffusion a I’échelle microscopique.
La microscopie du phénoméne est représentée par le coefficient de diffusion intrinséque au
systéme solide-liquide étudié. Donc, pour déterminer le coefficient de diffusion ), on a divisé
la fonction décrivant la cindtique d’cxtraction cn dcux fonctions, 1'unc valablc pour Ics tomps
courts, ¢'est-a-dire loin de 1'équilibre, et "autre valable pour les temps longs ¢ est-a-dire au
voisinage de 1"équilibre.

Diviser la cinétique d’extraction en fonction du temps implique une certaine discontinuité. 1La
combinaison des deux fonctions donne des résultats satisfaisants dans le sens qu’ils
simulaicnt parfaitcment Ics points cxpérimentaux.

En ce qui concerne notre deuxiéme modéle, la modélisation était basée sur le méme
phénomeéne mais a 1’échelle macroscopique. La macroscopie était apparente dans le
coefficient de transfert de matiére K qui peut étre calculé par bilan de matiére global.

La fonction établie de forme exponentielle tend vers un palier au voisinage des temps longs.
On a constaté, lors de la simulation par ce modele, qu’il ne couvre pas parfaitement les points

experimentaux au voisinage des temps courts, cependant ["écart reste faible(<10%).

Pour conclure, je voudrais attirer attention sur un phénoméne qui se répétait dans nos
résultats expérimentaux mais qu’on a négligé, c’est le phénoméne des pseudo-paliers dans la
cinéiique d’extraction. Cette observation mérite d’éire suivit de pres car elle peut nous mené a

des conciusions importantes.
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ANNEXE

Tableau A.1.Solutions de tang, = L”Z
3+og,
Fraction o qQu Qa2 qs dq qs Je
¢changée
0 o 3.1416 6.2832 9.4248 | 12.5664 | 15.7080 | 18.8496
0.1 9.0 3.241 6.3353 9.4599 | 12.5928 | 15.7292 | 18.8671
0.2 4.0 3.3485 6.3979 95029 | 12.6254 | 15.7554 | 18.8891
0.3 2.3333 3.465 6.4736 9.5567 | 12.6668 | 15.7888 | 18.9172
0.4 1.5 3.5909 6.5665 9.6255 12.7205 | 15.8326 | 18.9541
0.5 1.0 3.7264 6.6814 9.7156 | 12.7928 | 15.8924 | 19.0048
0.6 0.6667 3.8711 6.8246 9.8369 12.894 159779 | 19.0784
0.7 0.4286 4.0236 7.0019 10.0039 | 13.0424 | 16.1082 | 19.1932
0.8 0.25 4.1811 7.2169 10.2355 | 13.2689 | 16.3211 | 19.3898
0.9 0.1111 4.3395 7.4645 10.5437 | 13.6133 | 16.6831 | 19.7564
1 0 4.4934 7.7253 10.9041 | 14.0662 | 17.2208 | 20.3713

Fig.A.1.Evaporateur rotatif.
1 Bain D’huile
2 Ballon de la charge
3 Moteur
4 Réfrigérant
5 Ballon de recette
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