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Résume :

Modélisation du transfert de matiére lors de l'extraction de l'essence de coriandre par
{'éthanol et le binaire éthanol-eau

Ce travail présente une étude menée sur la cinétique d'extraction des essences de
coniandre par I'éthanol et le binaire €thanol-eau a 75% en éthanol. L'extraction en phase
dispersée nous a permis de suivre I'évolution de la concentration, en fonction du temps, de
I'extrait dans 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 modéhiser le transfert de matiere des systémes solide-liquide étudiés, deux
méthodes ont €te utilisées: résolution analytique des équations de transfert de matiere et la
resolution numenque par le logiciel « EXDIF ». Les coefficients de diffusion apparents ont
été determines par ces deux méthodes, sur la base des données expérimentales.

Moits cles: graines de conandre, extraction solide-liquide, coefficient de diffusion

Abstract:

Mass transfer modeling during the coriander seeds essence extraction by the
ethanol and the binary ethanol-water

This work present the results of kinetic study of coriander seeds essence extraction by
the ethanol and the binary ethanol-water at 75% of ethanol. The batch extraction allowed us to
follow the extract concentration evolution in 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 model the solid-liquid system mass transfer. two methods were used:
analyucal resolution of masse transfer differential equations and numerical resolution by the
“EXDIF” logicial. The diffusion coefficients were determinate by the two methods using
expenmental data.

Keys words: conander seeds, solid-liquid extraction diffusion coefficient.
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Introduction

Les essences de cornandre obtenues lors de leurs extraction par solvant volatil sont
utilisées dans divers domaines de I'industrie : en agro-alimentaire, en cosmétologie et en
pharmacie.

C’est dans ce contexte, que nous nous sommes intéressés a la modélisation du transfert
de matiere lors de I'extraction solide-liquide des essences de coriandre en utilisant deux

solvant différents, tels 1’éthanol et le binaire éthanol-eau a 75% en éthanol.

Ce travail est constitu¢ de trois chapitres, dont le premier a été consacré a la
description de la mati¢re végétale utilisée et aux travaux antérieures effectués sur cette espéce.
Le deuxiéme chapitre porte sur I’étude de la cinétique d’extraction par les deux solvants

précités.

Le troisieme chapitre traite de la modélisation du transfert de matiére solide-liquide. A
cet effet, deux modeles ont €t¢ développés afin de décrire au mieux le processus de transfert
de matiere lors de I’extraction des essences de graines de coriandre par I’éthanol et le binaire
éthanol-eau.

Ainsi, pour la résolution numérique des équations de transfert, le logiciel EXDIF a été

utilis€, apres I’avoir adapté a nos mesures expérimentales.

Par ailleurs, nous avons appliqué les solutions analytiques simplifiées des équations de
transfert de matiere dans une sphére a nos deux systémes solide-liquide pour la simulation de
la cinétique d’extraction. Notons que les deux méthodes ont permis d’atteindre le coefficient

de diffusion apparent dans le solide.
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L1.Historique

La cortandre (Coriandrum sativum L.), est d’origine incertaine, on ne sait pas encore,
st elle est de Moyen Orient, de Caucase ou du bassin méditerranéen. Les graines de conandre
sont parmi les plus anciennes €pices connues ; elles ont été cultivées en Egypte il y a 3500
ans. On en retrouve la trace en Grece, vers 1400 avant notre ére, ou elles étaient utilisées
comme médicament [1]. Les romains connaissaient déja ses propriétés antimycotiques et
antibactériennes. La coriandre calme les inflammations, stimule la digestion et dénoue les

crampes. La phyto-cestrogene qu'elle contient en est un aphrodisiaque. [2]

L.2.Description

La coriandre (Figure 1.1) est une plante annuelle, a racines pivotantes, appartenant
a la famille des Ombelliferes. Elle peut attcindre jusqu’a 1.4 m de hauteur. Ses feuilles
sont pointues et ses fleurs sont de petites ombelles blanches ou mauve pale. [3] La graine
(Figure 1.2.), fruit caractéristique de conandre appelé schizocarpe, est ronde et petite, son
diametre varie de 3 a 5 millimetres. Sa couleur est jaune brundtre a jaune paille, suivant

les variétés. La graine contient plus de 0.7% d’huile essentielle.

La conandre posséde des propriétés carminatives, stomachiques et excitantes. Elle
est indiquée dans les digestions pénibles, les spasmes et les fatigues nerveuses. Elle est

aussi utilisée dans la synthese de vitamine A [4].

L3.Culture et récolte
Cette plante pousse dans toutes les régions tempérées. Elle préfére les sols sains,
compacts, qu’ils sotent sableux ou argileux, mais aussi des sols calcaires, perméables,

frais, bien prépares et ensoleillés. On la trouve aussi dans des terrains acides. [4]

La cuiture est influencée principalement par le site de location, précisément la
latitude. Il a ét¢ rapporté que dans un froid extréme et une courte saison de végétation, on
obtient un bon rendement en hutle volatile. On récolte les graines en Aout et Septembre,
des qu’elles sont mires avec un rendement allant de 120 a 1700 kilogrammes par
hectare. La saveur se développe au séchage a I'issue duquel la teneur en eau n’excéde

pas 12%.

S
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floraison fructification

Figure L.1 : Vue d’ensemble du Coriandrum sativum 1.

tissit sclentie

canal sécroteur

ralne

graine entiére
coupe transversale

Figure L.2. Fruit de coriandre [3]
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L4.Composition chimique
La graine de conandre contient de I’eau, des protéines, des fibres, de I’amidon, des
sucres, des mincraux, des lipides et de I’huile essentielle. A titre d’exemple, nous
présentons dans le tableau 1.1 ci-dessous, la composition de cette graine rapportée par
Gildemeister & Hoffmann en 1931. [3)

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

Composés Pourcentage ’
i
| |
| Fran | 11.37 !
| Protéines 11.49 [
j
| Lipides 1975
Fibres 28.43
Amidon j 10.53 |
Pentosanse | 10.29 .
Sucres 1.92 !
i
i (lonstituants minéraux 4.98 ‘f
i Huile essentielle (.84

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

constituant la partie lipidique.
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Tableau 2 : Composition de I’huile essentielle et des lipides contenues dans

le fruit de coriandre d’Allemagne en 1995. |3]

| Huile essentielle ! Lipides
‘Composés . Teneur, L omposés ‘ Composés Teneur, %
. : , cCo SES
% _iminoritaires " 262 | r j
T H
‘ |
: - ‘ . ! -
Linalol ‘ 677 ;ﬂ_plpene | ;
[ i i
; Sryes | - N . i :
fa-pinene ! 710.3 “Cumphéne |
| : i '
! | i
¥ ~terpene 9.0 Myrcene Acide pétrosiinique 08.8
; ! S P : i
t H .
| : ' '
|y ~acétate de Limoéne Acide linoléique ‘ 16.6 i
. géranyle 4.0 : : !
| L p-thvmol Acide oléique ' 73 '
[
'Cumphre | 3.0 ' ‘
| Dipenténe Acide palmitique 38

! !

. . | :
' Géraniol } 1.9
5 i

| : a-terpinene

i - Borneol

Le linalol est le constituant majoritaire de {"huile essentielle, avec 67.7%. alors que

I’acide pétrosilinique prédomine dans la partie lipidique.

L5.Localisation de I’huile essentielle dans le fruit de coriandre
La biosynthése des constituants de huile essentielles de coriandre se fait dans deux
sortes de canaux, les uns, periphériques disparaissent lorsque ie truit est mur, alors que les

autres, internes, apparaissent au cours de la maturation.

Certains composés oxygénés se forment dans les canaux peériphériques, tandis que les
alcools et les terpénes sont élaborés dans les canaux internes. L’accumulation du linalol est

achevée quand les fruits sont mairs. | < te Pl 5]

1.6. Usage des essences de coriandre

Les essences de coriandre trouvent une utilisation dans les industries alimentaires, en
pharmacie et en parfumerie. Elles sont utilisées comme condiment et lors de la fabrication de

certaines liqueurs. [6]
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L7. Travaux antérieurs

La composition chimique de 1’huile essentielle issue du fruit de coriandre a donné lieu
a de nombreuses €tudes, en raison de ses multiples applications dans les domaines les plus
vaneés cités auparavant. La présence de linalol en proportion élevée, allant de 70% a 75%

voir 83%, dans I’extrait obtenu par CO;, supercritique, a été signalée. [ ¢/t P 773

Des travaux menés sur la composition chimique de ’huile essentielle du coriandre a
différents stades de maturit¢ ont montré que la maturité¢ des graines est un paramétre
déterminant pour le rendement et la qualité de I’huile essentielie et le linalol s’accumule

progressivement dans le frutt au fur et a mesure de leur maturation. [8]

Des travaux récents réalisés au département de Génie chimique de I’Ecole Nationale
Polytechnique d’Alger, ont concerné la modélisation de transfert de matiére lors de
I’extraction par le méthanol des essences des graines de coriandre de différents taux
d’humtdité, a I’aide de deux fonctions : cinétique et standard. Le coefficient de diffusion
déterminé par la fonction standard, pour des graines de taux d’humidité naturel s’est avéré
nettement inférieur a ceux obtenus avec des graines humidifiées. Par ailleurs, il a été constaté
que ’ajout d’eau modifie la structure du solide et que cette modification est indépendante de

la quantité d’eau absorbée par les graines. [9)]

D’autres travaux ont port¢ sur la détermination de coefficient de diffusion lors de
’extraction par le méthanol des essences de graines de coriandre entiéres et broyées. Le
coefficient de diffusion apparent a ét€ déterminé par résolution numérique et analytique des
équations de transfert de matiere. Il a ét¢ montré qu’il varie en fonction de la taille des
particules solides et présente un maximum. Les auteurs attribuent cette variation a la
répartition non uniforme des différentes parties du substrat végétal dans les classes

granulométriques étudiées. [10]

Enfin, une étude menée sur la cinétique de I'extraction des essences des graines de
coriandre par le binatre éthanol-eau a différentes concentrations, a montré que, plus la teneur
en eau dans le binaire augmente, plus élevée est la concentration du soluté¢ dans ia phase
liquide. La contribution de I’éthanol sur cette concentration a été trouvée significative pour des
compositions du binaire allant de 90% a 98,5%, en ¢thanol, et négligeable pour des

compositions en €thanol, allant de 0 a 75% dans le binaire. [7]



Principaux symboles et notations utilisées dans le Chapitre I1

Symbole Unité Définition de la grandeur ]
d* - Densité a 20°C

1 5 Temps

Co kg/kg Teneur initiale de soluté dans le solide

Cit) ‘ kg/m’ Concentration du soluté dans la phase liquide
[ R m Ravon maven de la particule !
'Te o | Température d ‘ébullition
D — | Indice de réfraction 5
\Pr kgrm’ | Masse volumique des graines de coriandre
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Chapitre Il Extraction des essences de coriandre par léthanol et le binaire éthanol-eau

I1. Extraction des essences de graines de coriandre par ’éthanol et par le binaire
¢thanol-eau
I.1.Extraction solide-liquide
L extraction solide hiquide. encore appelée extraction par solvant. est une operation de
transfert de mati€re destinée a séparer les principes solubles d'un substrat sohide par leur
diffusion dans un solvant. En régle générale, la phase noble est constituée par la solution

d’extrait tandis que la phase insoluble constitue le résidu. [11]

Quel que soient les constituants contenus dans le solide. ceux-c1 ne sont jamais
totalement msolubles dans un solvant donné et a coté du produit désiré, on entraine souvent
d’autres produits. 11 est impossible d’obtenir la séparation d’un seul constituant et ceci

quelque soit le soivant utilisé. [12]

I."extraction solide-liquide est realisee. en principe. par contact mime du soiide avec
ie solvant swvi d’une séparation mecanique de la solution ct Je solide. Toutefols. une certaine
quantité de solution est retenuc dans le sohide, ce qui oblige parfois a proceder a des lavages
ou a4 I’opération nommmeée désolvatisation, consistant a chasser. par ¢vaporation. le solvant

imbibant le résidu. [12]

L extraction sohde-hquide est une operation de transiert on d’échange de matiére entre
deux phases. Ce transtert exige certain temps pour étre complet et 1l est essentiel de déterminer
la vitesse globale du phénomene, ¢ est-a-dire vitesse de transtert ou vitesse d extraction, pour
défimr un appareal d’extraction. Cette vitesse d'extracuon résultante est régie par trois

processus ¢lémentaires de 1'échange de matiére :

* [.a dissolution du soluté au sein des particules par le solvant
=  [a diffusion de la solution
s [a diffusion du soluté contenu dans la solution au contact du solide vers la masse

restante du solvant {12]

Cette vilesse résultante est régie par trois processus ¢lémentaires de 1'échange de matiére,
mus en ¢vidence par Angelidis, dans le cas de P’extraction solide liquide des oléagmeux
(s <‘_2’ Faf [?_3_]
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= [mbibiion et dissolunion ae 1'hnile de surface. qum est une etape rapide. basée sur la
théone du transfert de manere en phase hqude.

* Diftusion de 'huie a I mieneur des pores . suivant ia dimension de ces deruers : celle-ci
pourrait étre sott © convecuve. hibre ou empécheée.

= Et enfin. transtert du soluté vers la masse restante du solvant : cente étape sera influencee
par la vitesse d’écoulement du solvant dans les espaces vides restant des pores capillaires.
C’est 1'étape la plus lente durant laquelle 1'écoulemem mmpose la wvitesse et non la

diffusion.

De plus. Pextraction sohde-liquude est miluencée. a la fois par des paramétres
thermodvnamiques (temperature. pression, débit. .._etc) et par des parametres cinétiques
(duree de tranement. \iesse de chemmnement du soivamt a intérteur de ja matnice du
solide.... .ete). Dans de nombrenx cas, le soluté n'est pas distnbue de fagon homogene dans
ics pores du solide. Alors qu une fraction de 1'extrait se trouve tres aceessible. elle est donc
extraite en priorité. ["exwraction du reste du soluté est imute a la tfois par sa solubilité et sa

diffusion dans le sohide. | 14]

I1.1.1.Extraction par solvants velatils

I."exracuon par soivant volatil des vegétaux consiste i mettre en contact la matiére
végélale et le solvant. l.c solvant penétre dans le tissu vegétal ou toutes les substances
solubles vont s'v dissoudre. Le solvant chargé appelé (miscella). subit ime distillation pour la

recupéranon du solute ct de solvant pur.

Ce procedé d'extractuion est. de nos jours, le moven le plus etficace pour obtenir des
hurles vegétales et amimales. Obtenus dans des conditions moms agressives, les extraits
récuperés par cetle lechmgque restituent plus fidélement que les hiles essentielles 1'odeur des
planes ¢t la conservent pius longtemps grace aux anuoxvdants et aux fixateurs naturels

d odeurs qu 1ls renferment. {15]
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1L.1.2.Facteurs intervenant dans Pextraction solide-liquide | 16}
Les pnncipaux facteurs intervenant dans 1'extraction solide-liquide sont :

IL1.2.1. Nature et état du solide et du soluté
La nature et I'état physique du solide et du solute ont une importance déterminante

pour le transfert de matiére. Le soluté contenu dans ces corps est réparti phis ou moms

réguliérement a des teneurs variables dans le solide.

Au début de I"'extraction. le solvant dissout le solute situ€ a la surface. en laissant un
solide poreux. 1l pénétre ensuite cette couche exténeure avant d attemndre le soluté situé en
profondeur. Son chenunement devient de plus en plus difficiie et se tradut par une diminution

de la vitesse d’extraction.

Le sohité dans les matiéres végétales est généralement occlus dans des cellules d’on il
est extrait par un mécanisme de dialyse ou de diffusion capillaire a travers les paross

cellulamres.

11.1.2.2. Nature du solvant [16,17]

Le choix du solvant d’extraction doit tenir compte des crnitéres suivants:

-~ étre sélectuf. par rapport aux produits a extraimre.

7 posséder une grande capacité de dissolution

» avoir une température d’ébullition peu élevée. pour éviter tome dégradation des
constituants thermolabiies.

» étre non toxique, minflammable et non explosif.

» avorr une volatilité élevée, pour éviter les opérations d évaporation,

~ avorr une faible viscosité et une masse volumique peu élevée, pour faciliter la
diffusion. I"agitation et la séparation mécanique,

» étre dispomble et peu coliteux,

Les prncipaux solvants utilisés sont I’eau, les alcools (méthanol, ¢thanol), et de moins

an mows les hvdrocarbures (hexane) et les solvants halogeneés.
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11.1.2.3. Température

L élévation de la température permet généralement I'accroissement de la solubilité et de la
diffusivité¢ du soluté et la diminution de la viscosité de la sohution. Elle est hmmtée par les
nisques d’extraire des composés nuisibles, et par les nisques de dégradation thermuque du

solute,

IL1.2.4. Degre d’agitation
L agitation mécanique des particules dans le solvant qui permet leur mamtien en
suspension et '’homogénéisation du milieu a un effet toujours favorable sur I'opération

d’extraction.

1L1.2.5. Taux d’humidité du selide
Lors de I'uttlisation de solvants hvdrophobes, la diffusivité vane mversement avec la

teneur en eau du sohide.

11.1.2.6. Durée d’extraction

11 est conseillé d’arréter 1"extraction a I'instant oi le rendement en produit de meilleure

qualité soit maximal.

11.1.2.7. Hydromodule
L hvdromodule, h, est le rapport entre le volume du solvant et la masse de sohide a

extraire. Il est exprimé en m*/kg.

L augmentation de 1’hydromodule crée un gradient de concentration du soluté dans les
deux phases, favorisant ainsi sa diffusion vers la phase liquide. Toutefois, au-dela de certaines
valeurs, son influence est peu significative vu que dans ces conditions, la diffusion du soluté
ne pourrant pas étre freinée par une saturation de la phase liqmde ou un gradient de

concentration insuflisant entre les deux phases.

10
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I1.2.Définition des systémes solide-liquide étudiés
IL2.1.La phase solide
La phase solide etudiée est constituee de granes de conandre achetees sur le marché
local et provenant de la region de Sétif dans le Nord-Est algenen.
Le lot de grames a subi au prealable un échannilonnage seton la methode d’usage { 18],
dJans le but d utiliser des echantillons représentatifs de la population mete pour I ensemble des

essais d’extraction.

11.2.1.1 Theéorie d’échantillonnage
Nous souhaitons toujours, en pratique. pouvolr trer des conclusions valides a propos
de groupes €tendus ou d’objets. Au lieu de considérer le groupe ¢n enuer. dit popuiation, nous
sommmes condnts a n’envisager qu une petite partie de cetui-ci (ue nous appeions echantiilon.
Nous le faisons dans le but d'établir certams fats concernant la population. & partir de
resultats obtenus en étudiant ['échantillon . c’est le procedé d'intérence staustique et le

processus de choix de 1'échantllon ou I’échantitlonnage.

Afin que les conclusions de la théorie de I'échantillomnage et de 'intérence statistique

sorent valables. les échanullons choisis doivent étre representatifs de la popuiation.

Pour obtenir un échanullon représentatif. on procéde a un echantiliormage aléatoire, ce
qui revient a considérer que chaque elément de la population a la méme chance d appartenir a

un échantiflon donne {19].

11.2.1.2.Procedure

Prenons une masse de matiére végétale contenant des graines dont la granulométrie
n'est pas toujours homogéne. Lors de leur conditionnement, ces grames voat se répartir par
ordre de masse et de diamétre de fagon a ce que les grosses se mettent en haut. les petites

avec la poudre en bas et les moyennes au mihieu

Pour avoir une masse ou un échantillon représentatif, qu regroupe les différents
diametres de graines et en se basant sur la théone de 1’échannilonnage décrite précédemment,

11
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on doit tout d’abord homogénéiser la masse globale, puis proceder a 1"échantillormage de la

fagon suivante :

# Tracer sur un papier de grandes dimensions, un carré et verser sur sa surlace la masse
globale de graines de conandre bien mélangée.

» Meélanger bien cette masse et ’étaler sur toute la surface du carré,

» Diviser cette masse en deux masses 1denuques représentant chacune la somme des
deux tnangles opposés formés par le deux diagonales du carre.

» Prendre I'une des masses et refaire le méme travail jusqu'a obtention de la masse

voulue {20].

11.2.1.3. Diamétre moyen et sphéricité des graines
Par le souci de conforter |'hypothese de la sphéncié des particules solides et
P'umformité de cette géométne sur laquelle sont basées les méthodes de modélisation utilisées

plus loin, nous avons procedé a 1'esumation du dismetre moven sur un échanullon de 100

gramnes.

Les résultats des mesures montrent une faible vanation, 1'écart type moven, dans les
deux directions orthogonales de la grame étant estimé a 0.286. La distnbution des drametres
movens est de forme gaussienne avec pour prés de 40% de la population se sitmant a
3,635mm. Amsi, nous avons prouvé statistquement que nos graines sont des sphéres avant un

diamétre s’ écartant trés peu de la valeur movenne de 3.655mm. [9]

11.2.1.4. Détermination de la masse volumique des graines de coriandre
Afin d’évaluer la masse volumique de la graine de conandre, nous avons pese trois

échantillons de 100 graines chacun et esimeé la masse moyenne.

Echantillon 1 : m;=1,6358¢g
Echantllon 2 : m>=1,5361g
Echantillon 3 : m;=1,5670g

_mymy +my 5863¢

mﬂwy

Ayant trouvé que les grames sont de forme sphérique de diameétre moven D,y ¢gal a

3,65 mm, nous pouvons calculer le volume }” d"une particule par la relation :

12
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.4
Im= SRS
3
Pour un ravon de la sphére 2= 0.182cm. le volume d une graine est de 2.5.10 ‘m’
. . S : m : . .
La masse volumique p a ete caiculée par la relation: o = 0 ct estmee a 034.5 I\gjm".

11.2.2 La phase liquide
Deux solvants, largement emplovés dans diverses industries. ont été utilisés dans nos

essais : I'éthanol pur et le binaire ¢thanol-eau.

11.2.2.1.L’éthanol
L éthanol utihisé est de qualité Fluka de pureté 99.5% en volume. Ses propriétés phvsico-

chimques sont les suivantes :

o Temperature d ébulhtion T, =78.3°C
e  Densité d™V~=0.79
e Indice de rétraction 1 'p=1.3611

11.2.2.2. Le binaire éthanol-eau

Le binaire éthanol-eau utilisé a une concentration de 75% en masse en éthanol.

Les propnétés phyvsicochimiques de ce solvant sont les smvantes -

o Densite dV-=0) 86.

e Indice de réfraction -"n=1.3630.

IL2.3. Le solaté
Le soluté représente 1" extrait récuperé apres évaporation du solvant. Il renferme les
constituants de I’hule essentielle amnsi que d autres produits solubles dans le solvant tels : les

colorants. résmoides. cires. acides... ... etc|21].

IL3.Extraction de I’essence de graines de coriandre en charge dispersée
L’extraction en charge dispersée est la mise en mouvement d'un sohde dans la phase

hquide dans des réacteurs agiés.

[P -



Chapitre 1l Extraction des essences de coriandre par 1'éthanol et le bindaire éthanol-ecu

Dans ce tvpe d’extraction. l'agitation assure le contact mntune entre les deux phases. Elle
permet le maintien en suspension des particules de la phase solide. une bonne

homogénéisation du milieu et contribue a réduire la couche limite entourant le solide.

11.3.1. Description de I’appareillage

Le dispositif expénimental utilisé Jors de nos essais en charge dispersée est schématisé sur
la figure 11.2. Il est compose d'une plaque d’agitation magnétique. d’un  baiwn thermostaté on
est placé un ballon a deux cols. mum d’un barrean magnetque. le premuer col est sunmonté
d’un rétrigérant a reflux. tandis que le second sert a effectuer des prélévements. a I'aide d une

senngue, des tractions de la phase liquide au cours de 'extraction.

11.3.2. Protocole expérimental
L’ ensemble des essais d’extraction en charge dispersée des grames de corlandre ont été
réalisés 4 une température de 20°C. un hvdromodule de 0.003 m’/kg (300 ml de solvant pour

100g de mati€re vegétale) et a une vitesse d agatation de SOO0tr/mm.

Des prélévements de volume de 2mil de la phase hquide ont été effectués a des

moments précis au cours de I'extraction.

Quant a la durée d'extraction celle-ci a ¢té prolongée jusqu'a 1'établissement de
I'équulibre entre les deux phases. L'équilibre thermodynamique a été estumé attemt lorsque
I’évolution de la concentration dans la phasc liquide n'est plus percepuible (de 'ordre de

I"erreur expénmentale) et la vitesse d extraction est supposée nulle.

Ce prolongement de la durée de D'extraction jusqu’a |'équlibre nous permet
d’atteindre expénmentalement une grandeur fondamentale pour la modélisation de transfert
de matiére en régume transitoire qui la concentration du soluté i 1'éqmlibre, dite concentration

a 't

Les fracuons prélevées sont laissées a Iawr hibre yjusqu'a 'évaporation totale du solvant.
La concentration C'yf) du soluté dans la phase liquide a été déterminé a partir de sa masse

dans chaque fraction rapportée au volume de celle-ci exprimeée en kg/m’.
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Figure IL1 : Appareillage de |’exiraction en phase dispersee

1-Ballon

2-Bain thermostaté

3-Plaque d’agitation magnetique
4-Barreau magnétique
5-Réfrigérant

6-Entree d’ean de refroidissement
7-Sortie d’eau de refroidissement
3-Seringue
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Chapitre 11 Extraction des essences de coriandre par |'éthanol et le binaire éthanol-eau

1L.3.3.Résuitats et interprétations
11.3.3.1. Extraction par I’éthanol

Nous avons effectué cing essais dans les mémes conditions opé€ratotres décrites
precedemment. Pour tro1s d entre eux. le temps d extraction a eté prolongé juscu a 149 heures

afin d attemndre la concentration a I'équuitbre dans la phase hiqude.

I."évohution de la concentration en extrant dans la phase liquude. en fonction du temps,

~

est présentée sur la figurell 2, ci-dessous.

18 1

CI,K?I? R X II
0 U ¢

10 4 i; “

8 4
6 -
4
2

0 LB  § L] L L4 L}

0,E+00 1,E+05 2E+05 3,E+05 4E+05 5E+05 6,E+05
t.s

Figure I1.2. Extraction des essences de coriandre par I’éthanol en charge dispersée.

Evolution, en fonction du temps, de la concentration en extrait dans la phase liquide.

Cette figure montre que les résultats sont reproductibles. et qu’ils s'¢cartent au
maximum de 8% par rapport a leur valeur movenne. Ainsi 'erreur expérimentale peut étre

estimée a 8%, précision largement admise dans le domaine de génie chimique.

Par ailleurs, toutes les courbes sont caractérisées par une tendance asymptotique ce qui

vient conforter I’hypothése de 1"établissement de 1'équilibre dans le svstéme.

Les différents cssais font apparaitre un psendo-palier aux voisinages de 4 heures

d’extraction. qui correspondrait a deux cinétiques différentes du processus.

16
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[L3.3.2. Extraction par le binaire éthanol-eau
L extractton par le binaire ¢thanol-cau e¢n charge dispersee a €t¢ menée jusqu'a

i"établissement de 1"équiilibre aux environs de 150 heures.

L ¢évolution de la concentrauon de I'exurait dans la phase liquide en fonction du temps

est presentée sur la figure 11.3.

30 4 o
Cl (kg/m3) .
25 4 *

20 - **®
15 -

L

L 4

10 42
>

5

O | L) L J L | | lt’s;
0,E+00 1,E+05 2 E+05 3 E+05 4E+05 5E+05 6 E+05

Figurell.3. Extraction des essences de coriandre par le binaire éthanol-eau en charge
dispersée. Evolution, en fonction du temps, de Ia concentration d’extrait dans ia phase
liquide.

Comme pour les essais précédents nous remarquons une athire asvmptotique avec une
concentration a I’équulibre qui représente environ le double de celle obtenue avee 1'éthanol
pur. Notons que cette comparaison est purenment quantnative, car les deux solvants utilisés

concernent necessairement des composés appartenant a des classes chumques différentes.
En outre, nous remarquons 'appantion d'un palier intermédiaire apres 24 heures

d’extraction. Notons que ce palier est nettement plus prononcé que cehu observe dans le cas

d’extraction par 1 éthanol.

17
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[1.4. Extraction en Jit fixe avec circulation continue du solvant
Les extractions en lit tixe avec circulation continue du solvant ont été conduites dans
le but de détemmmner la concentration mitiale du soluté dans le solide. Cette concentration
correspond & la masse maximale de soluté extractible par le solvant considéré. rapportée a la

masse de matiére vegétale utilisée.

H.4.1. Extractien par I’éthanol
Pour la détermimnation de la teneur initiale en extrait dans le solide, on a utilisé la
techmque de 1'extraction en lit fixe avec circulation continue de solvant en boucle fermée.
L. extraction en lit fixe repose sur le méme principe de transtert de matiere entre deux phases.

I"'une fixe « la matiére végétale » I"autre mobile « le solvant d’extraction ».

Cette techmque assurant un contact permanent entre la matiére végetale et le solvam frais.,

permet d’attemndre 1'épuisement total de la matiére végétale.

1L.4.1.1.Déscriptionde Papparcillage

Le dispositif expérimental est schématisé sur la figure 1.4, II est consutué dune
colomme thérmostatée qua joue e role d’extracteur. La matiere végétale forme um lit fixe et
Péthanol la traverse de haut en bas. La partie mféneure de la colonne d’extraction est mume
d'un svstéme de réglage de débit de solvant et reliée a un ballon. dans lequel est recueillie la
muscella sortant de la colonne. Le ballon est surmonté d une colonne a parois lisses et dun
réfngérant permettant de condenser les vapeurs de solvant. Cette fagon d opérer assure une

alimentation continue de | extracteur en solvant frais.

1L4.1.2.Mode expérimental

20g de matiere végétale sont introduits dans la colonne préalablement thermostatée a
20°C. La colonne est ensuite remplie de solvant pur. Le solvant charge en soluté est envové
vers le ballon ou 1l subit une distillation atmosphénque et alimente la partie supéneure de
I'extracteur. Le débit du solvant chargé (uittant la colonne est réglé de fagon a mamntemur le

niveau de solvant sumageant le lit de graines constant.

L extraction est arrétée Jorsque ['indice de réfraction du solvant sortant en bas de la
colonne est égal a celu1 du solvant pur. L extrait est récupéré apres une distillation sous vide

du solvant charge dans un évaporateur rotatif (Hiichi), et pesé jusquau poids constant.

18
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Figure 11.4 : Appareillage de I’extraction en lit fixe avec circulation continue du solvant
en boucle fermee

[-Ballon 6-Sortze d’eau
2-Chautfe ballon 7-Rétnigérant
3-Support R-Thémometre
4-Colonnne 9-Prise d atr
>-Amvée d ean du bain
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11.4.1.3.Résuitats et discussion
La teneur imtiale du soluté dans la phase solide notée Co est détinie comme étant la masse
d'extrait. exprimee en kg, recupérée par epuisement lotal d'un kilogramme de matére

vegélale.

Deux essais répettfs ont été etfectués dans les mémes conditions opératoires

préalablement décrites. Les résultats obtenus sont donnés dans le tableau 11.2. ci-dessous

Tableau IL.2. : Concentration imitiale, (o, d’extrait dans le solide

Essais . Co (107 kg/kg)
Fssai 1 ) 50
Essai 2 48.5

Sur la base de ces deux résultats. nous avons estimeé la concentration mtale du soluté

dans le solide a (49.2 + 0.4)*10 kg/ke.

Notons que 1" erreur expénimentale est relaivement faible et est inféneur 4 1%.

[1.4.2. Extraction par le binaire éthanol-eau.

Le bmnatre utilisé présente un azéotrope a une composition de 95,58% (massique) en
¢thanol. Afin d’éviter une vanation de la composition de binaire alimentant ' extracteur. nous
avons utilisé le montage d'extraction en Iit fixe avec circulaiion continue du solvant par

percolation.

I1.4.2.1.Description de Pappareillage

L’ appareillage utilisé lors de 'extraction en lit fixe avec circulation conunue du solvant
est schématisé sur la figurell.5. II est constitué d'une colonne thermostatée a doubles parois
qui joue le role de I'extracteur. La matiére végétale forme un lit fixe dans cette colonne et le
solvant, la traverse de haut en bas, la partie inféneure de I'extracteur est munte d’un robmet
de réglage de débit de solvant et reliée & un ballon, dans lequel est recueillie la muscella
sortant de la colonne pour subir une distillation atmosphérnque. Le ballon est surmonté d'un

réfrigérant qui condense les vapeurs de solvant. Les débats du solvant entrant et sortant de la
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colonme sont réglés de fagon a ce que. pendanmt toute la durée de 1"opération le volume de solvant

dans I'extracteur reste constant.

[1.4.2.2.Mode operatoire
On mtroduit 20g de la matiére vegétale dans la colonne et on remplhit la réserve

surmontant la colonne avec le bmaire éthanol-ean.

La muscella récupérée a la sortie de la colonne est envovee vers le ballon on une
grande fraction de solvant est évaporée. Les vapeurs de solvant sont condensées dans un

réfrigérant et récupérées dans un récipient de recette.

L’extractton est arrétée lorsque 1'indice de retfraction dn solvamt en bas de colome

devient égal a celur du solvant pur.
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Figure 11.5 : Appareillage de I’extraction en lit fixe avec circulation continue du solvant

par percolation

1-Ballon

2-Chautte ballon

3-Support

4-Colonne d’extraction
5-Entrée du fluude caloporteur
6-Sortie du fluide caloporteur
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7-Réserve de solvant

8-Rétnigérant

9-Recette de solvant

10-Entrée de I'eau de refroidissement
11-Sortie de I’eau de refroidissement

12-Réglage du débt de solvant
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11.4.3.3.Résultat et discussion
La teneur imtiale du soluté dans la phase solide notée (o est définie comme étant la masse
d'extrait. exprimé€e en kg, récuperée par épusement total d'un kilogramme de matiére

végétale.
La teneur initiale du sohuté dans la phase solide est égale 111.10 kg/kg.
La teneur imuale du sohité dans la phase solide recupérée par le binaire est deux fois

supénieure a celle obtenue par |'éthanol. Cecr pourrait étre dit a 1'extraction par Ie¢ binaire des

composes ditférents a ceux extraits par 1’éthanol.



ek Rauie

Les principaux symboles et notations utilisés dans le chapitre 111

S:vmbole;\‘r- ) Uniré Signification physique L L
k S Coefficient de transfert de matiére

r m Variable spatiale

[ s L temps e
v ms Vitesse de . déplacement d’ un constituant i -
Yo m's . Jutesse moyenne locale S , RS
de o ks L acw__mulatwn R S

Ly kg'kg Teneur initiale de solute dans ie solide L
i) kgm® Concentration de solute dans la phase liquide i l'instam 1
Cr) kggﬁj ____ Concentration de soiute dans la phase liquide | équilibre
Cyl) - kgm’ Concentration de soluté dans le solide & instant 1 -
Oy kg/m® o Concentration de soluté dans le solide a l équilibre
D ms - _f qg jcient de di jﬁlsum

En kg's Flux entrant B o

J; mol.m”.s* Densité du flux de diffusion B

K — (Coefficient de partage
N, molm”-.s” Densité du flux de transfer1 S
Re  kgrs gendration ou disparition -
So - kg's Flux sortant S o

T “mol.m~.s” Densité du flux de transport )

no m’ Tolume de la phase liquide o
i — Rapport des quantites de solute dans te sotide e1 dans le

_liquide a I'équilibre
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Chapitre [T Modélisation de transfert de matiére

111.1.Intreduction
L.a modéhsation est une construction mathématique capable de représenter un

processus expérimental bien déterminé.

La modélisation en géme chimique permet d’établir le modéle d un procédé a partir des
lois fondamentales de la physique et de la chime, telles que la conservation de la masse, le
premier principe de la thermodynamique, les équilibres entre phases, les lois de transfert. .. etc.

Dans leur formulation la plus générale, ceux-ci s écriven:

(entrée) + (création) = (sortie) + (accumulation) {22}

Dans notre cas, le transfert de matieére sohide-liqude lors d”extraction des essences de
grames de conandre va étre modélisé par €tablissement des équations mathématques, qui
décrtvent I'évolution de la concentration en extrait dans la phase hquide, en fonction du

temps, aussi bien pour des temps courts que des temps suffisamment longs.

I11.2.Notions théoriques sur le transfert de matié¢re entre phases {23, 24,25]
Plusieurs théories et modeles ont été développés pour expliquer le processus de
transfert de matiére entre phases. Toutes ces théones admettent un éqmlibre interfacial et

supposent une résistance nulle & I'interface.

Nous distinguons trois classes de théones :
¢ Les modéles de film,
¢ Les théones de la pénétration,

e La théorie de la couche himite

I11.2.1. Théorie de doubles films
Ce modéle a été développé par Lewis et Withman en se basant sur les hypothéses
smivantes :

s Film en écoulement lamunaire adjacent a 'interface,
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Chapitre II] Modélisation de transfert de matiére

s Résistance au transtert localisée dans le film.
e Pas de résistance mtertaciale
e Equilibre thermodvnamique a I'intertace.

Ces auteurs considérent un régime de transfert permanent.

111.2.2. Théorie de la pénétration

Cette théone, émise par Higbie, en 1935, a été ameliorée par Danckwerts. en 1955.

Modé¢le de Higbie :

Cet auteur suppose que la surface de séparation entre les deux phases est tapissée
d’éléments de flmde qui ont tous le méme temps de séjour a I'interface. A tour de rdle les
¢léments thudes viennent séjourner a la surface durant un temps trés court pendant lequel
s effectue le transiert. si bien que le regime permanent n'a pas le temps de s émblir. Le
ransfert s'effectue par diffusion moléculaire et la concentration a la surface est une valeur

d"équilibre.

Modéle de Danckwerts
Danckwerts admet que les temps de d’exposition des ¢léments fludes a I'interface sont
différents. II modifie le modéle précédent en introduisant une fonction de distribution des
temps de séjours de la forme :
F (t}) = 5 exp(-st),

On s représente la vitesse de renouvellement de surface en s~ et £ le temps de sejour.

Modéle de Toor et Marchelo:

Partant de 'idée de Danckwerts sur la distnbution des temps de séjours. ces auteurs
admettent que si la durée de vie des éléments de fluide & la surface est sutfisamment longue,
le regime permanent a le temps de s'établir. Amsi, pour les faibles temps de séjours, le
systeme obéit 4 la théone de la pénétration. alors que pour des temps de séjours relativernent

longs, le systéme satisferait le modeéle de film.
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111.2.3. Couche limite

Lorsque un solide est placé dans un courant flude en écoulement turbulent. 1l se
développe une couche au voisinage du sohde, dans laquelle 1'écoulemem du film est
lamunaire. La diminution de la vitesse d”écoulement est due aux forces de frottement de fhude
et la particule solide. La résistance au transfert de matiére est localisée dans cette couche en

écoulement laminaire.

I11.3.Diffusion dans des solides poreux [26]
C’est le cas le plus réepandu lors de 'extraction solide-liquide. La diffusion poreuse peut
s effectuer par I'un des trois processus suivant :
o [Mtfusion ordinatre,
o Dhffusion surtacique,
e Diffusion de Knudsen.

Si les pores sont de grande taille ou s1 le hiqude diffus par les orifices, alors la diffusion

est ordinaire, dite aussi moléculaire, résultante du mouvement aléatoire des molécules.

Des molécules adsorbées sur une surface solide présentent une trés grande mobilité. Le
transfert de matiére par mouvement moléculaire sur la surface est appelé diffusion surtacique.

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

parot des pores est supérieure a la probabilité de choc entre molécule.

H1.4.Présentation du modéle

Le modéle que nous allons présenter est basé sur Je mécamsme de transfert de matiére

d’une phase solide vers une solution parfaitement agitée.

Le soluté a extraire est renfermé a 'mténieur des particules solides qui ont une fonme

sphérique, et supposé uniformément réparti.

Afin de décnre le processus de transtert de matiére, nous utihiserons plusieurs

hypothéses simplificatrices:
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* Les particules solides sont assinnlées a des sphéres de distance radiale caractéristique

R, et reste constante durant |’extraction.

= La masse volumique du solide reste constante durant toute 1 operation d’extraction.

* La température est constante.

* [’extrait sera considéré comme un soluté umque avant des propriétés phyvsiques et
diffusionnelles movennes. {27]

= La répartition mitiale du sotuté dans le solide est considérée comme étant uniforme,

* A Tlintertace | ¢quilibre thermodvnamique est attemt quasi-instantanément

*= En prenant en considération la svinétne du probléme. la concentration du soluté ne
dépend que de la vanable spatiale (r) et du temps [28].

*= Le solvant est parfaitement agité, d'ou une résistance au transtert coté hquide
néglgeable. et la vitesse de processus dextraction est regie uniquememt par la
diffusion dans Ie solide.

* Le coefticient de diffusion est supposé constant durant tout le processus d’extraction.

111.4.1.Bilan de matiére
Sort un systéme quelconque, et soit i I'espéce a laquelle nous nous mteressons et v; sa

vitesse de déplacement.
La densité du flux de transiert de constituant 7 est donnee par la relation sivante
Ni=J4+T, JdIL 1)
Ni = -DgradCyj - Cy  (IIL.2)

On J; représente la densité de tlux de diffusion. 7 la densité de flux de transport, ', la

concentration du constituant 7.

La vitesse moyerme locale v de 'écoulement est expriunée par la relation suivante :

S O

e 7= |

ST
A

V=
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[solons un volume (V) du solide, limité par une surface .5 invanante dans le temps et

soit 11 le vecteur unitaire de la normale & la surface onentée vers 1’exténeur.

Figurelll.2. Volume ¥V du solide

Le bilan de matiére s'écnt alors :

En-So+Re=Ac (I11.3)

On En: flux entrant |
So : flux sortant
Re : génération (+), disparition (-) ;

Ac : accumulation.

Or
En-So =~ nCv,)ds (IIL4)

En supposant qu’il n’ait pas de réaction chimique (R=0)

ac, .
de = j b (IIL5)

L’équation de bilan devient :
~vdS = [ ¥t a1
[rCwas = j 5 A11.6)

En remplagant I'intégrale de surface par I"intégrale de volume par application du théoréme de
Green Ostrogradsky, 1'équation s’écrit -

b
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~ [divCmdr = [ 05{- dv (IL7)

Ou encore

— divN; = L
o

Dans le cas. ou le déplacement de / di a la diffusion seule. I'équation s’écrit -

~diviDgradC) + i — g (LL.8)

at

I11.4.2.L° équation de continuité dans le cas d’une sphére
Soit C la concentration de "espece diffusante. En coordonnees sphénques r. € et ¢. et

en absence de réaction chimique, 1'équation de conimuté s éerit

\ y N
o _ 1 g( -a(;') L2 (psi ), n oc 119
ot :{(Z’r or /7 sin@ a6 Dsind bt in ¢ (j;.(pz J 1.9

S1 on admet, que le coefficient de diffusion est mdépendamt des coordonnées spatiales et

que la diftusion est radiale 1'équation (I11.9) devient :

aC _y )( 0C 2 QC.) (1L 10Y
L - r

En posant
u=r.C (ILL1D

Nous aboutissons a la relation suivante:
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M _ pdu (IL12)

1H1.4.3.Conditions aux limites
Compte tenu de modele que nous proposons et des conditions expérimentales dans
lesqueiles nous nous sommes placées. les conditions aux limites sont traduites par les
relattons smvantes :
* A 1'état mtial

=0 IrC,r0=C,, et Cq0)=0

* Au centre de la particule la concentration du solwé est maximale du fait de Ia
svInétrie :

r=90 vis-0 9% _y
ar(1,0)

e A l'nterface, il v a un équilibre des concentrations :
C,(1,r)=KC, (1) ou Kestle coetfictent de partage
» A l'interface nous considérons l'égalité des débits massiques du soluté sortant des

pores du solide et entrant dans la phase hquide.

] C (R0 1
r=R vt ~D‘( . =k[ ’(‘, "—(7,(:)
or [ K |

ITL5.Résolution des équations de transfert de matiére
Le systeme d’équations développé précédemment peut étre résolu par différentes

méthodes :
« la méthode de séparation des variables

» transtormée de Laplace

« meéthode des différences times
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Chapitre [1] Modélisation de transfert de matiére

Plusieurs solutions ont été rapportées dans la bibliographie [29] selon le sens de transfert
et le domaine du temps. Au voisinage de ’équilibre on parlera de temps longs et au début du
processus, ¢’est-a-dire, bien loin de 1'équilibre, on parlera des temps courts.

Parmmu les solutions proposées de I'équation de transiert de mati€re, nous citons :

1- La solution générale pouvant étre appliquée quelque soit le sens de transiert du

soluté : de la solutton vers une sphére initialement exempte de soluté ou de la sphéere

vers un solvant imtialement pur :
el ey e & (111.13)

2-La solution correspondante au transfert dans le sens hquude —» solide :

C.(0 = Gar(a + e R
FASE :l_z /

T {111.14)
C () . 9+ % +q e’
avec tangs = 39~ T
3 + wa’n
C‘:(@)_ _ i

et a, donné par I'équation :

FCK0Y ~ 1+

Nous pouvons ausst déterminer a par les grandeurs a I'équihbre par les relations

. (Ca0)
A= CKo0)

suivantes : a= 2 ol

=
]&371R

: coefficient de partage

3- La solution correspondant au transtert dans le sens solide—— hiquude :

C) _ - 60+ade ™ _&sm(q, )
Choo) = 949a4q s T SOY

(IL15)
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Pour r = R 1"équation précédente s écrit :

R‘.

Can _ L < 61+
C(e0) = 9+9d+g

O a’ est défim par la relation swvante :

Pour les temps courts le méme auteur [29] propose 'utilisation de I'équation suavante :

¥ 1 1 3

2 - id : T)

G 6(2J 722N ierfe o3 (1L 16)
§ R = V-'(Dnj :

En néghgeant le deuxiéme terme du second membre devant sa racine et I'apport de la
série 1"équation (II1.16) s écnt donc :

1

“n 6([’1’) i
', (o0) R NE o

I11.6. Application des mod¢les

En faisant un bilan de matiére du soluté entre la phase liquide et la phase solide, nous
avons adapté les équations I[IL13, 15 et III.17 4 nos données expérimentales, a savoir
I'évohation de la concentration du solut¢ en fonction du temps dans la phase hqude, la
concentration dans la phase liqude & Uéquilibre que nous avons déterminé
expérimentalement, ainsi que la géométrie et la taille des particules évaluées par méthode
statistique.

I11.6.1. Résolution numérique au moyen du logiciel EXDIF

La résolution numérique de la solution générale (JI1.13) a été effectuée a I'aide du
logiciel dénommé « EXDIF ». Ce programme est congu sur la base des méthodes numéniques
de Runge-Kutta pour I'mtégration des équations différentielles du tvpe LIL 14}

A GSed
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MBI[[ Modélisation de transfert de matiére

Pour I'estimation du coefiicient de diffusion, le programme emploie un algorithme de
régression non linéaire de Levenberg-Marquardt. Cette méthode fait vaner progressivement
le coefficient de diffusion afin de rédutre au maximum la somme des carrés des différences
entre les valeurs mesurées et calculées. La valeur initiale du coetTicient de diffusion est prise
égale a 0.

Le logiciel domne le coefficient de diffusion, le profil de l'évolution de la
concentration, en fonction du temps, donnés en annexe 1. ainsi que 1'approximation pour les

temps courts.

Les valeurs des coefficients de diffusion déterminées pour les deux svstémes étudiés

sont présentées dans le tableau 111. 1

Tableau I11.1 Coefficients de diffusion déterminés par EXDIF
Coefficient de diffusion -

(m?/s) : Ethanol : Binaire ethanol-eau
Global ‘ 245107 i 189 107
Temps courts o 2,46 102 f 2,18 107

Ces résultats montrent que pour le svsiéme graines de cortandre-éthanol, le coeflicient
de diffusion est constant que 1'on s’intéresse au début de I'extraction ou au voisinage de
I'équlibre. Ce résultat vient conforter I'hypothése de la constance du coetficient de diffusion
au cours du processus d’extraction. Par contre, dans le cas du binaire nous observons une
faible vanation du coeflicient de diffusion en considérant les temps courts et I’ensemble du
domaine. Cec1 pourrait étre en relation avec le fait que dans ce cas nous avons remarqué

I'existence d™un palier itermédiaire traduisant une cinétique s’ effectuant en deux étapes.

I11.6.2.Application du modéle donnant le transfert solide — liquide (équation 111.15)

111.6.2.1. Evolution de Ia concentration du soluté dans la phase liquide en fonction du
temps.
Les résultats obtenus lors de 'extraction en charge dispersée pour les deux systémes

solide liquides étudiés, nous ont permis de modéliser le transfert de matiére en leur appliquant

les solutions décrites par les équations 1115 et II1.17.
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Noas avons trace Ln (1-(CL(t)/Clao)) en fonction du temps ce qui nous a permis
d’atteindre le coetFclent de diffusion pour les temps long et d’établir 'équation donnant
I"évolution de la concentration du soluté dans la phase liqude, en fonction du temps dans le
domaine considéré. Pour les temps oourts nous avons tracé CI({WCla: en fonction de 1a racine
du temps et estime le coefficient de diffusion dans ce domaine des temps. Les figures I11.1

et [IL.2 donnent I'évolution de la concentration du sohité dans la phase liquide. en fonction du

temps. déterminée expérimentaiement et sunuiée pour les domaines da temps considérés.
3 - o T

ct) 39 |

254

3E+0S 4 E+05 SE+05 6 E+05

i(s)

o Clit) exp " Cl(t) t courts

Figure I11.1. Systéme graines de coriandre-¢thanol : évolution de la concentration du
soluté dans la phase liquide, en fonction du temps, pour les temps courts et les temps
longs
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L & L] Ll

0,E+00 1,E+05 2.E+05 3,E+05 4 E+05 5E+05 6,E+08|

| O pointsexp ——tempscourts -——temps longs J'S

Figure I11.2. Systéme graines de coriandre-binaire : évolution de la concentration du
soluté dans la phase liquide, en fonction du temps, pour les temps courts et les temps
longs

Nous remarquons, que 1'évolution de la concentration en phase liquide, en fonction du
temps, présentée par deux courbes différentes, 1'une pour des temps courts et [Tautre pour des
temps longs. L’équation relative gux temps courts représente fidélement les ponts
expénimentaux jusqu’a une durée d’extraction de 3 heures pour Uextraction avec 1"éthanol et 2
heures pour I'extraction avee le binaire. Au dela de ce temps le modéle n”est plus représentatif
de I"évolution de la concentration en fonction du temps. Alors que le modéle relatif aux temps
longs s’écarte des points expénimentaux au début du processus et simule bien les valeurs

expénmentales par la suite.

Nous présentons sur les figures II[.3 et II[.4, les smmmulations des résultats
expénmentaux par le modéle relatif aux temps courts en début d’extraction (Jusqu'a 2 heures
pour le binaire et 3 heures pour 1'éthanol) et par le modéle relatif aux temps longs au dela de
cet instant.
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0 L] Ll Ll L L L] ;

0,E+00 1,E+05 2,EHO5 3,E+05 4 E+05 S5 E+05 6,E+05i

t.s

o Cift) exp —CIft) simulée | i

Figure 111.3. Systéme graines de coriandre-¢thanol : simulation de I’évolution de la

concentration du solut¢ dans la phase liquide, en fonction du temps.

i 0,E+00 1,E+05 2,E+05 3,E+05 4, E+05 56405 6,E+05
i t e —_— —

‘ ! O pts exp —Cl simuiée |

| t

Figure 111.4. Systéme graines de coriandre-binaire : simulation de I’évolution de Ia

concentration du soluté dans la phase liquide, en fonction du temps.
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I.’évolution de la concentration dans tout le domaine des temps, peut étre présentée

avee une bonne précision, par une équation du tvpe:

City=A-Be " (IIL1Y)

A, B et b sont des constanies détermnées expérimenialement
Sur la base des résultats expérimentaux, nous avons déterminé ces constantes. Les équations

pour les deux systémes s écrivent :

Ethanol : CKD = 14.6-11.15¢ %%

Binaire : C(2) =28,35 - 22 87 200

H1.6.2.2.Détermination des coefficients de diffusion
A partir des constantes, des équations, II1.15 et II1.17, détermunées sur la base des
données expénimentales et qui nous ont permis de tracer les courbes dormant 1’évolution de la

concentration du soluté dans la phase liquide en fonction du temps, nous avons dédnt les

valeurs des coeflicient de diffusion pour les deux systémes solide- liquides et ce pour les deux
domaines du temps (temps courts et temps longs). Le calcul des coetlicients de diffusion pour
les temps long a nécessité la détermnation des parameétres a “et ¢, .

Le tableau II1.2 regroupe les valeurs de a’, ¢, et les coetficients de diffusion pour les

deux systemes étudiés.

Tablean IIL.2 : Coefficients de diffasion, paramétres a’et g, pour les deux systémes

étudiés
‘ Paramétres Ethanol Binaire
@ 8,037 | 3.277
Py ; 3,262 | 3,399
' D temps longs,(mi/s) 2.49.10° 201102
D temps courts,(m*/s) 226.10" | 2,78.10
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Ces reésultats montrent que le cocfficient de diffusion est dn méme ordre de grandeur
pour les deux svstémes. Dans le cas de I’éthanol les valeurs des coefficients de diffusion
obtenues par les deux modéles sont comparables, aussi bien pour les temps courts que pour
les temps longs. Par contre, une différence est constatée entre les résultats des deux modéles
dans le cas de I'extraction avec le binaire. Ceer est au fait que dans le premier modéle
« EXDIF », on considére a’ comme infini alors que dans le second modéle nous avons
détermuiné ce paramétre et nous en avons tenu compte pour 'évaluation du coefficient de
diffusion. Plus les valeurs de o’ tendent vers 9 et plus 'hypothése du a’ infini est justifiée

(les valeurs de a’en fonction de g, sont rapportées dans la bibliographie [29]).

C’est le cas lors de I'extraction avec I'éthanol. Cependant, dans le cas du binaire o’
ne peut pas étre considéré tendant vers I'imfinu. Par conséquent les valeurs du coethicient de

diftfusion obtemues avec a” fim reflétent mieux la réalité. dans le cas du binaire.

Comme pour le premier modele, la valeur du coefficient de diffusion correspondant
aux temps courts est supérieur a celui obtenu pour des temps longs, dans le cas de 'extraction
par le binaire, ce qui & notre avis est dii 4 une cinétique s effectuant en deux étapes dans ce

Cas.
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Conclusion

L’¢tude entreprise dans le cadre de ce travail a conduit a la détermination du
coefficient de diffusion apparent dans le solide, lors de ’extraction des essences des graines

de coriandre par I’éthanol et par le binaire éthanol-eau.

A cet effet, I’extraction en charge dispersée dans les mémes conditions opératoires
pour les deux systemes solide-liquide étudiés, a permis de suivre I’évolution de la

concentration du soluté en phase liquide jusqu’a I’équilibre.

Par ailleurs, afin d’estimer la concentration initiale du soluté dans la phase solide, nous
avons eu recours a I’extraction en lit fixe avec circulation contenue du solvant en boucle
fermée pour I’éthanol et P'extraction en lit fixe par alimentation continue du solvant par
percolation pour le binaire éthanol-eau, qui permettent I’épuisement totale de la mateére
vegétale.

La modélisation des cinétiques d’extraction par deux méthodes différentes ; résolution
numérique des équations de transfert de matiére en utitisant un logiciel dénommé « EXDIF »
et la résolution analytique, a permis d’accéder aux coefficients de diffusion apparents des
deux systemes solide-liquide étudiés. Les valeurs des coefficients de diffusion trouvées sont
de méme ordre de grandeur pour les deux systemes, aussi bien pour les temps courts que pour

les temps longs.

Par ailleurs, une différence entre les coefficients de diffusion, a été constatée dans le
cas de I’extraction avec le binaire pour ies deux modéles utilisés. Ceci pourrait €tre di au fait
que dans le premier modéle « EXDIF », on considére que a’ tend vers ’infini, en revanche,
dans le second modéle nous avons déterminé le parametre a’et nous avons tenu compte de sa

valeur dans e calcul du coefficient de diffusion.

Enfin, ce travail mérite d’étre poursuivi et orient¢ vers la détermination des

coeflicients de transfert qui sont a la base du dimensionnement des extracteurs.
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