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RESUME

Déterpénation de I'huile essentielle d’orange doucd'Algérie et étude de I'écoulement et de
phénoménes de transfert dans un évaporateur a filragité.

Le traitement de I'huile essentielle d'orange dod@dgérie par évaporateur a film agité a perr
I'élimination de 85,7% de la masse initiale. La déohe expérimentale adoptée (plan a surfac
réponse) a permis d'approcher les conditions opiest optimales, les teneurs en compd
0Xygénés ont été multipliées par 18. La teneutivelales composés identifiés représente 99,1
de la composition globale de I'huile, le composéariaire est le d-limonéne avec une ten
relative de 94,73 %.

Les résultats expérimentaux obtenus au cours de égtde ont permis d'établir des corrélati
adimensionnelles reliant I'épaisseur moyenne dun, fie temps de séjour moyen, les coefficients
transfert de chaleur et de matiére aux conditiopéraioires (Débit d’alimentation, viscosité
vitesse d’agitation) ainsi que des information®détnantes pour le contrdle du process.

Mots clés : huile essentielle d'orange douce, évaporateutna digité, transfert de chaleur et
matiére, modélisation de I'écoulement.

oY

his
B de
Sés
4 %
pur

ns
de
et

ABSTRACT

Concentration of the sweet orange essential oil of Algeria andwsty of flow and heat and mass
phenomena in anagitated film evaporator.

The traitment of the sweet orange essential oiAlgeria by agitated film evaporator allowed
concentration at 85,7%. The surface response melthgy allowed to approach the optin
operating conditions, the contents of oxygenatadpmunds were multiplied by 18. The relati
content of the identified compounds represents®%1of the total composition of oil, the majori
compound is D-limonene with a relative content ®4,73 %. The experimental results obtai
during this study allowed to establish adimensiooairelations connecting the average fi

thickness, the average residence time, the heatnass$ transfer coefficients to the opera;l‘ng

conditions (Rate feed, viscosity and stirring vélgcas well as determining information for t
control of the process.

e

Key words : Sweet orange essential oil, wiped film evaporategt and mass transfer, modellirg

of flow.
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NOMENCLATURE

I’équilibre avec la concentration de | dans la gha

MINUSCULES

aetb Ecarts de part et d'autre du maximum cu pi
mesurés a 10% de sa hauteur.

Co Chaleur massique J/IKg.K

e Epaisseur moyenne du film m

g Accélération de la pesanteur m/s

;" Fugacité a I'état de référence

he Coefficient local de transfert de chaleur par. W/m?.K
convection de fluide de chauffage a la paroi
d’échange

hp Coefficient local de transfert de chaleur par W/m?2.K
conduction libre a travers la paroi.

hy Coefficient local de transfert de chaleur par | W/m?2.K
convection libre de la paroi au film mince agité

ha Coefficient local de transfert de chaleur W/m?.K
transmission par convection forcée da a l'interfa
gaz liquide

h.—h Variation relative de la hauteur du pic rameneée §

%(%/p) l'unité du parametre p

oD

Ky Coefficient local de transfert de matiére dans la | mole/mz2.s
phase liquide

Ky Coefficient local de transfert de matiere dans la | mole/m2.s
phase vapeur

m, m’ Coefficients d’équilibre a I'interface

n Nombre d’expériences.

p Paramétres du modele (respectivementkJ t,
T,, 1, et K)

’ . . 3

Qv Débit volumique s

S Dimension de I'entrefer m

t Temps de séjour moyen dans le film S

i Temps d’échange avec la zone morte. S

u Vitesse moyenne du film m/s

X] Fraction molaire du composé i dans la phase lig

Xi Fraction molaire du composé i a l'interface duéqg
de la phase liquide.

Xj* Fraction molaire du composé j correspondant
I’équilibre avec la concentration de j dans la ghal
liquide

y Réponse du systeme

Yi Fraction molaire du composé j a l'interface duécc
de la phase gazeuse

y;* Fraction molaire du composé j correspondant a
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gazeuse
Z Nombre de pales.
MAJUSCULES
A Surface d’échange m2
B Epaisseur de la pale m
C Concentration a la sortie devigd@orateur mole/n?
Ci Concentration du traceur au temps t mole/n?
D Degré de déterpénation %
Da Diametre du rotor m
D; Diametre intérieur du cylindre extérieur m
Dy Diametre hydraulique (P= 47S= De.-D) m
De Diametre extérieur du cylindre intérieur m
D Coefficient de diffusion dans la phase liquide m?2/s
i Facteur de trainée (& %ab)
J Nombre de réacteurs
Kx ”quu(?gfiecient global de transfert de matiére danshase
Ky Coefficient global de transfert de matiere danshase | mole/mz2.s
vapeur
K \Y
Rapport des volum{s\/—f)
L Longueur de la surface d’échange m
Mj Masse molaire du composeé j g/mole
N Densité de flux molaire transféré mole/m?2.s
P’ . Pression deaturation du compose j. Pa
Q Débit massique d’alimentation Kg/h
Qcp Débitsde capacité thermique WIK. s
Q Débit volumique par unité de périmétre mouill§ { m*m.h
— 9
_ﬂ_D;)
Rix Résistance au transfert de matiere du compos@g th m2.s/mole
phase liquide.
Riy Résistance au transfert de matiere du composé@g th| m2.s/mole
phase gazeuse
S Aire de la section transversale m2
T Température K
Ta Température de I'air K
Ve Température ambiante K
T, Température a l'interface K
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U Coefficient global de transfert de chaleur W/m2.K
V Volume total du réacteur
Vi Volume d’une cellule m°
Vg Volume de rétention m’
Vy Volume ded zone agitée m°
V, Volume de la zone morte m®
W Débit volumique de distillat ml/s
X Fraction massique dans la phase liquide.
Y Fraction massique dans la phase vapeur
LETTRES GRECQUES

o | Seuil de signification

B | Proportion de débit échangeant avec la zone morte

0, Coefficient de fugacité du composé |

yj | Coefficient d’activité du composeé |

n | Viscosité dynamique Pa.s

A | Conductivité thermique du verre W/m.K
L, | Moment d'ordre O

4, | Moment d'ordre 1

Viscosité cinématique m’/s

p | Masse volumique kg/m®
02 | Variance ou dispersion autour de la moyenne

r. | Temps de passage S

® | Flux thermique W

X | Périmetre mouillé m

@ . | Flux a travers le fluide chaud W

®; | Flux a travers le film W

@, | Flux a travers la paroi W

P, | Flux vers le gaz inerte W

w | Vitesse d’agitation (sYH/( trs/mn)
Az | Ecarts entre ces moments obtenus pour la courhéésrat

la courbe expérimentaleii = 44 ... = Hieyp)
AT | Différence de température entre le fluide chaufdoéd K
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NOMBRES ADIMENSIONNELS

2
Fr = wD, Nombre de Froude
g
Re- = v Nombre de Reynolds de film
T[DiV
_ wDh,? .
Re; = v Nombre de Reynolds de rotation
Nu = h}I\Da Nombre de Nusselt
C
Pr _fl)\ P Nombre de Prandtl
Sc =Dl Nombre de Schmidt
|
ke
Sh :3 Nombre de Sherwood
|
INDICES

c et f : Relatifs respectivement au fluide chaufiad.
e, s et p : Relatifs respectivement a I'entréa sbltie de la colonne et a la paroi.

1, 2: Composants eau et glycérol
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INTRODUCTION GENERALE

De multiples opérations industrielles impliguen transfert de matiére entre deux
phases différentes. Parmi celles-ci, la distillatid’adsorption et le séchage. Le
dimensionnement de ces opérations nécessite laisaaies phénomenes s’y déroulant
et leur modélisation. La production de produits abmsommation a partir de ces
procédés passe, généralement, par un processusiphasins complexe menant de la
matiere premiere au produit fini, les différentéspés menant souvent a des réactions
de dégradations. Afin de préserver, au maximunguiaité du produit, nous sommes
ameneés, dans certains cas, a faire un choix juciai@ procédé, parfois onéreux mais
justifié au regard de la nature de la matiere pgeeninanipulée. L'industrie chimique se
trouve, ainsi, souvent confrontée a des probléreeség@aration notamment de produits
thermosensibles. Les procédés classiques tels epigédhangeurs tubulaires ou les
colonnes a distiller restent impuissants dans oeailte dans la mesure ou les temps de
séjours importants dans ces appareils entrainerenbla détérioration de la substance
traitée. Les appareils a film offrent, dans ce seles avantages incontestables. La
maitrise de leurs performances nécessite, cependaet bonne connaissance de
I'écoulement qui contribue a lidentification deacfeurs influencant la nature des
échanges de matiere et de chaleur dans I'évaporatetamment au cours d’une
distillation. C’est ainsi que la concentration desiles essentielles, généralement
pratiquée dans l'industrie par distillation fraotiée est une opération qui illustre bien
tous les risques encourus par les substancesithemment fragiles. Elle a fait I'objet
de notre intérét d’une part dans le sens ou ejténte’axe de recherche concernant la
valorisation des especes végétales régionaleseeti’qutre part, du fait que, I'Algérie,
pays potentiellement producteur d’agrumes et saoslyis, pourrait étre amené a
exporter ses essences et se pencher, ce faisal@usgoncentration. Le présent travalil
est composé de cing chapitres.

Le premier chapitre est dédié a une revue bibliglyue de la technique du film qui a
donné naissance aux appareils a film.

Le second chapitre s’est intéressé aux procédéke@epénation de I'huile essentielle
d’'orange douce d'Algérie par évaporateur a filmtégiil s’agissait de confirmer
I'opportunité et I'intérét de concentrer I'huilesestielle d’orange par ce procédé sans
en altérer les qualités aromatiques. Il a été mapes d'une part, d’analyser I'huile
essentielle brute par deux techniqgues complémestaia chromatographie en phase
gazeuse, couplée ou non a la spectrométrie de nid’ssgre part, la détermination des
conditions opératoires permettant d’aboutir au lewil degré de déterpénation a
nécessité l'utilisation d’'un plan d’expérience aface de réponse complété par une
démarche par simplex. Les résultats sont satisf@ssdans la mesure ou, comparés a
ceux existants dans la littérature, les conditipératoires choisies ont permis d’obtenir
des degrés de déterpénation trés intéressants demisconditions plus modérées,
notamment, en pression.
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Le troisieme chapitre a permis I'étude de I'inflce des paramétres opératoires sur
I'épaisseur du film et sur le temps de séjour moyansi que la modélisation de
I'écoulement. La construction d’'un modéle d’écoudein évalué grace a un logiciel, a
permis d’apporter des éléments d’informations a mém comprendre la configuration
de I'hydrodynamique de I'écoulement.

La modélisation du transfert de chaleur sans chaege de phase a fait I'objet du
quatrieme chapitre, le but étant d’établir I'irfhce des conditions opératoires sur le
coefficient de transfert de chaleur dans le filmtéagLe choix de ces conditions
détermine aussi bien lintensité des échanges datparoi chauffée et le fluide en
écoulement. Les résultats expérimentaux ont aldgoliétablissement d’une corrélation
adimensionnelle.

Dans le cinquieme chapitre, la modélisation dudiiem de matiére a été appréhendée
pour cerner I'importance des parametres opératsinede coefficient de transfert de
matiere dans le film et par la méme sur l'impor@ame I'évaporation dans ce type
d’appareil.

L’ensemble de ces résultats expérimentaux condtituie I'information expérimentale
menant a I'établissement d’'un modéle qui décrimiransfert simultané de matiere et
de chaleur dont est le siege I'évaporateur a fine@urs d’'une distillation.

De nombreux résultats ont été obtenus et deslatores ont été établies fournissant
des informations déterminantes pour le contrélprdgess propose.
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CHAPIIRE I

LA TECHNIQUE DU FILM

I.1. INTRODUCTION.

Les échangeurs de chaleur et de matiere doétem €laborés pour offrir une aire
d’échange élevée particulierement pour les apjphieat s'’accompagnant d'un effet
thermique important. L’apparition des échangeufittadans lesquels les phénomenes
de transfert sont intenses a permis le développediappareils de géométries et de
technologies diverses. lls présentent divers agast#éfaibles temps de séjour, rapport
surface d’échange/volume traité élevé, phénomeadsadsfert de matiere et de chaleur
accéléres, possibilité de travail sous pressiomitédu sous vide pousseé...) qui ont
encourage le développement de la technique du lfié® films tombants ont rapidement
révélé leurs limites pour les produits de fortecosté pour lesquels I'écoulement par
gravité ne constitue pas une force motrice suffesapour I'optimisation des
phénoménes de transferts. Il en est de méme paur $olutions solide-liquide
(suspensions) qui aboutissent a I'encrassemerat sierface d’échange. L'apparition des
appareils a film agités a permis de pallier a oesnveénients et la bibliographie offre
une large gamme d’éléments d’agitation.

I.2. PRINCIPE DE LA TECHNIQUE DU FILM.

La mise en ceuvre de la technique de la coothee consiste en I'étalement d’'une
phase liquide en un film de faible épaisseur s@r surface solide, le déplacement de ce
liquide est assuré soit par la pesanteur, soif@etion d’'organes mécaniques divers.

La surface solide supportant le film, par son cfemgd, permet d’'induire un phénomene
de transfert thermique dans le liquide en écoulén@dis que la surface libre du film
offre la possibilité d’'un transfert de matiére ente liquide et son environnement
immédiat (gazeux). La simultanéité de ces trarsferbvoque des modifications de la
nature ou des propriétés dans le liquide qui ldst.sl'intensité de ces modifications
peut étre contrdlée par le temps durant lequeigléde est en contact avec la surface
solide sur laquelle il se déplace. Leenaerts (1888)me les propriétés fondamentales
de la technique du film selon le tableau I.1.
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Tableau I-1: Propriétés fondamentales de la technige du film

Particularités Effets Applications
spécifiques
- Rapport surface/volume élevé - Opérations a cinétique rapide de
. . . . transmission thermique et de
- Faible résistance a la transmission o
matiére L/G

thermique et au transfert de matiére dans
la phase liquide - Opérations pouvant se dérouler
dans des strictes conditions
d’équilibre

Géomeétrie du film et
de l'appareillage

- Aires interfaciales paroi-liquide et
liquide-gaz élevées

- Faible pression hydrostatique - Traitement de produits labiles

- Temps de séjour court

- Homogénéité de composition et de |- Opérations a cinétique rapide de
propriétés transmission thermique et de
matiere paroi-liquide ou paroi-

, . - Turbulence L
Mécanique liquide-gaz
d’écoulement en film |- Diminution de la résistance a la ) . .

) p . . - Traitement des fluides a hautep
ruisselant et agité transmission thermique et au transfert de

o L viscosités et non Newtoniens
matiére dans la phase liquide

- Réactions chimiques en phase
homogene liquide ou en phase
hétérogéne liquide-gaz

- Etroitesse du spectre de distribution
des temps de séjour

- Amélioration des conditions
d’écoulement

- Nettoyage de la paroi de support du
film

- Continuité des opérations avec un seulOpérations pouvant se dérouler
passage du film a travers I'appareil, |dans de strictes conditions
Facilité de réglage, Faibles pertes de| d’équilibre

charge

Conditions
opératoires
- Opérations sous vide ou sous
- Maintien de la pression pression

1.3. TYPES D’ECHANGEURS A FILM.
Echangeurs a film tombant.

En raison de la rapidité de I'évaporation atndchangement appréciable de la
viscosité ou de I'apparition de particules solidass le liquide, le film a tendance a étre
interrompu. |l s’établit alors des chemins préféieda d’écoulement qui font que
certaines parties de la surface chauffante ne @ast mouillées régulierement par le
film et forment des zones surchauffées (Anglaretalk 1989). De nombreuses
structures ont été envisagées en vue d'améliaendture de I'écoulement et
d’augmenter les transferts de chaleur et de matigtre la paroi et le film.
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=  Structures a surfaces amélioréesDes rainures ou des grilles agissent comme
des promoteurs de turbulence :

« Plague munie de rugosités importantes (le transfrimultiplié par 3,5 par rapport
a une plaque lisse). La rugosité induit des oswmlat de la vague interfaciale
contribuant a un renouvellement accéléré de lasarbfferte au transfert.

* Fils métalliques horizontaux sur la paroi, le fimésente une surface ondulée et les
coefficients de transferts sont doublés (Fujital & E978).

» Surface hélicoidale rainurée (transferts thermiqeesus de 30 a 70% et de matiére
de 20 a 70% par rapport aux tubes lisses (Zi-Qui.,&1889).

= Structure a géométrie modifiéela géométrie de la paroi est choisie de facon a
augmenter la surface d’échange thermique par rappcelle d’une paroi verticale ou a
accroitre la turbulence au sein de la phase liqutilelonc a renouveler de maniére
accélérée la surface offerte au transfert.

Y

« Echangeur a ailette spiralée intérieure (fig I-Ia)e tube vertical est constitué
d’'une paroi munie d’'une ailette spiralée sur lalgualisselle le liquide en film mince.
Le tube est constitué d'un empilement de plaquettesilaires dont une partie est
évidée sur un angle donné, que I'on décale les paesapport aux autres de facon a
former un escalier en spirale (Legoff & al., 199@n constate une augmentation de la
surface d’échange et des temps de séjours aihsiggbonne répartition et un mélange
naturel du liquide.

e Echangeur a paroi ondulée (fig I-1b)a paroi ondulée est constituée d’une
succession de cellules assurant un mélange traasvear le biais de courants de
recirculation (Bourouis. 1994).

» Echangeur a paroi conique spiralée (spinning cooleirmn : Figure (I-1cXMenzi &
al., 1989), (Pyle, 1994).a colonne comporte une alternance de cones felessra la
colonne cylindrique extérieure et de cones tousagliés a I'axe central rotatif. Le
liquide s’écoule sur la surface dgnes stationnaires sous l'influence de la grgwitié
tombe sur les cones rotatifs. La force centrifugiaguelle il est soumis fait alors
monter le liquide qui déborde vers le cbne statneninférieur.
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Figure I-1: Différentes géométries induisant une turbulenc
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Echangeurs a film agité.

Les couches minces meécaniqguement agitées setfillas ruisselants different
essentiellement par le fait que le liquide est deudmune contrainte tangentielle de la
part du dispositif d’agitation. Cette action a wuble effet en ce sens qu’elle impose au
liquide une trajectoire hélicoidale, tandis quenérgie communiquée au film par le
rotor développe la turbulence du film en modifiaontinuellement sa structure.

Différentes géomeétries et divers rotors ont étéamipoint pour répondre aux exigences
de plus ou moins grandes, une forte turbulence tafigm, une bonne transmission
thermique, et le traitement de fluides a forteosste.

» Echangeur a film centrifugéChery & al., 1993): L’agitation du film est imp&s en
provoquant la rotation de la surface solide quslgporte. Le produit circule dans
I'entrefer de deux cbnes, un cOne intérieur tourmdrun cone extérieur pouvant étre
chauffé.

La surface qui supporte le film est un cone veltiltmt le sommet est orienté vers le
bas. Le produit a traiter est alimenté a la basduwetait de I'effet centrifuge résultant de

la rotation, se répartit en film et progresse supdroi intérieure du tronc de céne pour
déborder a sa partie supérieure. L’'avantage de texthnologie réside en la possibilité
de régler I'entrefer et la réduction de la difféserde pression entrée-sortie, mais elle
reste soumise aux mémes limitations que le filisselant.

» Echangeur a film puls€éLeenaerts., 1988) La surface cylindrique chauffée est
entourée extérieurement d’'une superposition decgrale cones, solidaires les uns des
autres et coaxiaux au cylindre supportant le fibméeoulement. L’ensemble des cbnes
est animé d’'un mouvement alternatif qui permesiaite transmettre au film I'énergie
nécessaire a son agitation forcée. Le film reneoténs sa chute verticale les troncs de
cones animés d’'un mouvement de va-et-vient ; chdesrcones constituant un obstacle
a I'’écoulement, le liquide se trouve retenu et mgdapuis refoulé et a nouveau étalé sur
la surface chauffante.

» Echangeur a film rotatif ou raclé ou agifeeenaerts, 1988): Les insuffisances des
écoulements en film ruisselant ou en film cent@ugsultent principalement de la
faiblesse des forces motrices et des forces cegést C'est I'idée maitresse qui a guidé
la construction des appareils a film rotatif. Lepareils sont équipés de rotors a pales
fixes et également a pales mobiles (raclantes,yaimes ou a balais représentés sur la
figure 1-2) qui ont amélioré le traitement des pritsl trés visqueux.

» Echangeur a élément spira(8&koczylas & al., 1995)L’organe d’agitation est un
élément spiralé connecté pour créer une turbul@ice?2 d).
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Pales fixes Pales racknte Pales pendulaires Paleslaid

Figure I-2 : Différentes géométries de pales.

g Echangeurs a court trajet.

La technologie particuliere des appareils artcarajet allie les avantages de la
technique du film a la présence d’'un condensewrniet qui permet au distillat une
condensation rapide. De plus cette technologie @erde mettre en ceuvre des
distillations moléculaires lorsque les pressioriisées sont de I'ordre de Fombars.
Dans des conditions de pressions trés bassedyrée darcours moyen des molécules
devient du méme ordre de grandeur que la distadparant la paroi chaude de la paroi
froide (tableau I-2). Au cours de la distillatioroléculaire, le composé évaporé a partir
de la surface chauffée parcourt une distance velatint courte a travers un espace
fortement raréfié vers une surface froide ou itgedense (Perry, 1973). La distillation
a court trajet offre des conditions idéales aux strres a haute température
d’ébullition.

La capacité des appareils dépend de la surfaceati@e, de la hauteur et de I'épaisseur
du film ainsi que du temps de séjour. La capacé® appareils a film est passée du
laboratoire a I'échelle industrielle avec des c#@pacpouvant atteindre 100 kg/h.m2
(Document UIC).

Tableau I-2: Libres parcours moyens pour les difféentes gammes de pressions
(Grigorov & al., 1970).

Vide grossier Vide moyen Vide poussé ultravide
Domaine de 76041 1a10 10°2a 10’ 10° et moins
pression (torr)
Régime visqueux intermédiaire moléculaire moléculaire

d’écoulement

Libre parcours | 6,2.10°4 4,7.1C 4,710°a4,7 47a471 | 4716a4,7.16
moyen (cm)
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La technologie qui a connu les succes les plusiitapts est probablement celle du film
rotatif. C'est en 1946 que Luwa créa en Suisse remgre usine de fabrication
d’évaporateurs a films agités. Depuis, elle n'séate se développer dans de nombreux
domaines, le seul obstacle a ce développementardgidns les contraintes mécaniques
liées a la taille des appareils dont les surfacéshdnge varient de 0,018m2 pour le
KDL1 (débits de I'ordre de 0,01-0,2 kg/h ) a 5Qwoar le KD5000.

La grande variété d’appareils existants rend imptssune étude exhaustive des
échangeurs a film que ce soit d'un point de vuerdgyghamique ou des transferts de
matiere et de chaleur. Les modeles théoriques oigpés ainsi que les équations
adimensionnelles sont tributaires de la géométnsicérée.

I.4. APPLICATIONS DE LA TECHNIQUE DU FILM.

Les faibles temps de séjour ainsi que la pd#éi de travailler a pression réduite
(abaissement des températures d’ébullition) peametti’obtenir des produits d’'une
grande qualité. C’est ainsi que les applicationsit saombreuses: dégazage,
désodorisation, purification, concentration et ti@acchimique dans divers domaines :
agro-alimentaire, pharmacie, pétrochimie, cosmésgupolyméres... (Kukla., 1997),
(Hyde & al., 1997).

O Evaporation et distillation de substances thermosesibles :

- Purification et séparation d’acides gras (trighaes utilisés comme agents
émulsifiants).

- Purification et séparation de constituants d’huilésochimiques.

- Concentration d’huiles essentielles.

(O Concentration de produits alimentaires et pharmacetiques :

- Concentration de solutions de sucre : dans lindistucriere, les jus sucrés de
betteraves ou de cannes a sucre sont dilués, niéesssaire de les concentrer avant
de les soumettre a la cristallisation.

- Concentration de la gélatine.

- Concentration d’enzymes, protéines et vitaminesh&fiques ou naturelles (vitamine
E,[5-carotene...).

- Elimination du solvant a partir d’extraits de végsta

- Concentration de purées et jus de fruits et dentegu

- Concentration du lait et des sous produits dabbai¢ation du beurre et des
fromages.

[ Récupération de matiéres premieres en limitant lessques de dégradation :
- Recyclage de solvants a partir de peintures, gaisaiiles et résines.

- Récupération de produits organiques a partir dellgms et résines.

- Distillation sous vide d’huile de moteur usagée.

- Récupération de polymeres dans le recyclage dempplaistique.
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O Concentration, réaction et dévolatilisation de prodits visqueux :

Elimination de réactifs, solvants et monomeres dlamustrie des
thermoplastiques.

Elimination du phénol libre et de I'eau a partirrdsines phénoliques.
Réaction et élimination du caprolactone du nylon 6.

Elimination de monomeres a partir de polymeéres limski.

Réaction et élimination des condensats a partuodigesters.
Concentration des eaux de production de la laimke €bton.

O Dessalement

L'utilisation des procédés courants de dessalermepligue de gros investissements
dans des zones souvent déshéritées. En effet,stdlation, 'osmose inverse, et
I'électrolyse nécessitent des appareillages d’epwer alors que les besoins en eau
potable dans ces régions n’excédent pas quelquesshibes par heure. De plus, ces
appareillages ne sont parfois pas adaptés auxtamclimatiques des régions arides
et semi-arides (température, humidité, tempétesablkes, pluviométrie).

A cet effet, un évaporateur a film tombant en poyyléne a été étudié, le processus
est appelé aéro-evapo-condensation. Un prototydé dreveté en 1994 par la firme
Caldor-Marseille (Bourouni & al., 1997).
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CHAPIIRE II

DETERPENATION DE I’HUILE ESSENTIELLE
D’ORANGE DOUCE PAR EVAPORATEUR A FILM
AGITE

II.1. COMPOSITION CHIMIQUE DE I’HUILE ESSENTIELLE
D’ORANGE DOUCE D’ALGERIE.

[1.1.1. INTRODUCTION.

Les agrumes ont permis le développement’intiubtrie des jus ainsi que celle des
essences, considérée comme une industrie annecadlela@les jus. L’'orange fait partie
du genre Citrus qui regroupe plusieurs especearaitgs d’agrumes dont le cédratier,
le citronnier, le lime, le bigaradier, I'orangee, iInandarinier, le pamplemoussier et le
pomélo (Institut national de la recherche agronamjd.968). Elle représente un chiffre
d’affaires mondial de 2 milliards de $ US, dansnoiawrché dominé par la Floride et le
Brésil, et constitue une matiere premiere induggrieotalement valorisée et aux
ressources multiples. Rien n’est perdu dans I'cgangs huiles essentielles (5% du
poids du fruit) sont extraites des écorces qui smsuite traitées pour servir d’aliment
de bétail (8%). Le fruit est pressé afin d’en exyani le jus (87%), ce dernier est ensuite
concentré 6 fois afin d’en réduire le colt de tpams(Bovill, 1996).

Selon Adrian (1996), 80 000 tonnes d’huile ess#at@dorange sont vendues chaque
année dans le monde. L’Algérie importe des dizadeestonnes d’huiles essentielles
d’agrumes par an (CNIS), principalement destinékisdustrie alimentaire. Malgré ce

besoin, il n'existe pas d’industrie de I'huile esselle locale, elle n’est qu'un sous
produit de I'extraction du jus, et est donc limigrequantité.

Les huiles essentielles de zestes d’agrumes coeti¢rpour la plupart une proportion
prédominante d’hydrocarbures terpéniques (monatepeGoHis et sesquiterpénes
CisHz4), de terpénes oxygénés (tableau A.l.1 en annedd@ &nsi que de cires,
coumarines et psoralens (Guenther, 1972). Si latira oxygénée intéresse
particulierement l'industrie des arébmes alimentgides cosmétiques et des parfums,
les monoterpénes font I'objet de nombreuses ingastins dans plusieurs domaines. Le
D-limonene est actuellement utilisé comme solvattirel non toxique, son avantage
principal résidant dans son arbme naturel et sdégi@dabilité. Il rentre notamment
dans la fabrication de résines, colles, nettoyagthophobes, agents dégraissants et a
été proposé pour remplacer les chlorofluorohydimeas dans l'industrie informatique
et autres industries électroniques (Whysner & afilis, 1996). Il a également permis
I'apparition de pesticides et insecticides natiteds efficaces (LD Citrus Newsletter,
2000). De nombreuses études expérimentales omtlfgars montré que le D-limonéne
permet la prévention, l'inhibition et la régresside différentes formes de cancers
(Whysner & Williams, 1996).
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[1.1.2. PROCEDES D'’EXTRACTION .

Selon sa localisation, on distingue, dans t@as de l'orange, trois procédeés
d’extraction de I'huile essentielle (Huet, 1991):

» Les procédés mécaniques pour l'huile essentiellzedte.

» La distillation pour les feuilles, les fleurs egn$ certains cas les fruits ou les jus de
fruits.

» L’extraction par solvant pour les fleurs ou le et de fleurs.

Le fruit est composé d’une part de I'écorce quildeompose en deux parties, le flavedo
qui forme la partie colorée de I'écorce et renferde® glandes a huile essentielle et
I'albédo, enveloppe blanche et spongieuse, et iEqudrt de I'endocarpe qui constitue

la partie comestible du fruit c’est a dire la pultde jus. L’huile essentielle des fruits

étant contenue dans des poches ou des glandesxelt® une pression sur les parois
de la poche. La technologie d’extraction consigteian I'éclatement des glandes par
différents procédes.

Les procédés manueld 000 oranges par jour et par opératetigemi manuel€l00
kg de fruits par jour). Utilisés durant des siéclés nécessitent une main d’'ceuvre
importante et ont cédé le pas aux procédés méasiqu

Les procédés meécaniquesnt de deux types :

U Soit ils réalisent simultanément I'extraction dis jet de I'huile essentielle
sans contact réciproque, c'est le cas de l'extuackte FMC in line » utilisé par
I'entreprise nationale ENAJUC de Blida. Le fruit dgstribué dans une coupelle formée
de doigts métalliques fixes. Une autre coupellentse de doigts mobiles et grands
ouverts s’abat sur le fruit et le presse, les t3ongobiles se refermant entre les doigts
fixes de la coupelle inférieure. Simultanément oaaule creuse et perforée de trous
s’introduit dans la partie inférieure du fruit. jues de fruit est exprimé et rentre dans la
canule, alors qu’en surface un jet d'eau entrdéradlsion d’huile essentielle exprimée
de I'écorce par les doigts métalliques.

Soit les fruits circulent sur des rouleaux abrasifsont arrosés par une série de jets
d’eau, I'émulsion eau-huile essentielle est retieallans un bac situé sous les rouleaux
alors que les fruits sont dirigés vers I'extractdarjus. L'émulsion est filtrée, décantée
dans des bacs florentins puis centrifugée. C'estde de I'extracteur « polycitrus
indelicato» utilisé par la Nouvelle Conserverie é&ignne « NCA » de Rouiba.

Le principe d’abrasion et rapage reste le méme gautres types d’extracteurs.
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[1.1.3. ANALYSE DES HUILES ESSENTIELLES.

Grace a la chimie instrumentale (chromatogeapten phase gazeuse,
chromatographie liquide haute performance, spempe UV, infrarouge,
spectrométrie de masse), l'inventaire des compdséshuiles essentielles est devenu
exhaustif. L’'analyse des mélanges complexes tedda@pihuiles essentielles a connu un
essor considérable avec l'avenement des colonneflagas, notamment en silice
fondue ou acier inoxydable, qui offrent des moyelns efficaces et plus rapides que les
colonnes classiques. La supériorité capitale démnnes en silice fondue sur celle en
verre est due a leur facilité de manipulation (Themt, 1995). L’'analyse par
chromatographie phase gazeuse reste néanmoingom@nfau probleme de
I'identification.

Divers critéres de caractérisation ont été étatuigt les plus importants sont : le temps
de rétention en chromatographie en phase gazeuspettre de masse et les grandeurs
de rétention ; cependant, lidentification a padiun seul paramétre est considérée
comme trés douteuse. Selon Joulain (1994), la speétrie de masse ou la
chromatographie en phase gazeuse ne peuvent nej@reseules, une base concluante
pour lidentification. Une des méthodes les plusirentes consiste a combiner la
spectrométrie de masse a la chromatographie ere geaeguse sur colonne capillaire.
La fragmentation en spectrométrie de masse esttectnique de caractérisation
supérieure et, couplée a des données de rétemimstitue un puissant outil pour
'analyse qualitative. Le calcul des indices deem@ibn de composés séparés sur une
colonne chromatographique et leur comparaison ampdations, fournies par la
littérature, permet de confirmer lidentificationTranchant, 1982). Le mélange a
analyser est élué sur une colonne appropriée, lenget d’alcanes est analysé dans les
mémes conditions chromatographiques et chaque c®mho mélange peut ainsi étre
repéré par rapport aux deux alcanes sortant imieddént avant et apres ce composeé.

On définit :
% L'indice de Kovats (en isotherme) calculé seloxpeession:
(=)
1= 100z +106—— 2% (11-1)

Ln(t !?Z+1)
t R,z

t'r; est le temps de rétention réduit du composé utal@ partir du temps de rétention
du composéi:ki=tri—tu, OU # est le temps de rétention d’'un composé non retenu
par la phase stationnaire (généralement le méthane)

t'rz et trz+1S0ONt les temps de rétention réduits des alcangansammédiatement
avant et apres le composé i .

U Lindice de Van Den Dool (1963) en programmationéhire de température est
calculé selon I'expression:
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lprog = 100z + 10()%%2— (11-2)
R,z+1— IR,z

La température de rétention du composé i est @dcaglon :
RE= To+ Itg, (11-3)

To est la température initiale de la colonne, r eggridient de température utilisé en
programmation de températureg ;Tet Tr.+1 étant les températures de rétention des
alcanes sortant immédiatement avant et apres |lpa@séni.

Les huiles essentielles d’agrumes de différentégines possedent en commun un
grand nombre de constituants et elles differenivasti les espéces surtout par des
variations d’ordre quantitatif. Une synthése bigtaphique concernant les composés
frequemment rencontrés dans I'huile essentieltgatige est résumée sur le tableau
A.lL1 en annexe A.l.1 (Huet, 1991). Le tableau A.en annexe A.l.1 donne les

compositions d’huiles essentielles d’'orange dowcdiflérentes origines.

[1.1.4. ANALYSE DE L’HUILE ESSENTIELLE D’'ORANGE DO UCE
D’ALGERIE.

L’analyse d'un échantillon d’huile essentiekstrait a la Nouvelle Conserverie
Algerienne (NCA) de Rouiba, a permis d'établir q@epriétés organoleptiques et
physico-chimiques d’'une part et sa composition dan® d’autre part. Les résultats
sont donnés dans les paragraphes suivants.

[1.1.4.1 Propriétés organoleptiques et physico-chimques.

Ces propriétés sont celles définies par la norm€& RB-203 des normes AFNOR sur les
huiles essentielles (Normes Afnor, 1992) qui ca&naeént les produits utilisés dans
I'industrie de la parfumerie et des arbmes (tablédy.
Tableau II-1 : Propriétés organoleptiques et physico-chimiques d#éuile
essentielle d’orange douce d’Algérie.

Odeur Caractéristique du zeste d’orande
Aspect Limpide

Couleur Orangé

Densitédyo° 0,8650

Indice de réfraction s° 1,4744

Viscosité cinématique (m2/s) | 1,23 .10°
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[1.1.4.2. Composition chimique.
[1.1.4.2.a. Conditions d’analyse.

La composition chimique de I'huile essentialerange douce a été déterminée a
I'aide des techniques suivantes :

U Analyse par chromatographie en phase gazeuse soolonne capillaire en silice
fondue, d’'une part de I'échantillon d’huile esselti et, d’autre part, de la série
d’alcanes (¢a Gy), qui permettra le calcul des indices de rétentierVan Den Dool.
Une série de standards disponibles a égalemeanétgsée dans les mémes conditions
pour confirmer l'identification. Les conditions daialyses chromatographiques sont
identiques a celles utilisées pour I'établissenags tables d’indice de rétention de
Jennings & Shibamoto (1980).

L’analyse est effectuée sur un appareil Chrompaekd@02 muni d’'une colonne DB1,
de 30 m de longueur, 0,32 mm de diametre intérieweed,25um d’épaisseur du film.
La pression du gaz vecteur JNest de 300 kPa avec un split de 1/26. La quantité
injectée est de 0,1 ul. L'analyse est effectuégregrammation de température :

A 80°C jusqu’a 200°C a raison de 2°C/mn pour lewatles indices de rétention. Le
nombre d’injections est de trois par échantillon.

% Analyse par chromatographie en phase gazeuse couplé la spectrométrie de
masse.

L’analyse est effectuée sur un appareil Dani Edanatimuni d’'une colonne DB1 de
60 m de longueur, 0,32 mm de diametre intériewteed,25 um d’épaisseur du film. La
pression de gaz vecteur JHest de 0,35 bars. La quantité injectée est dep0,1

L’analyse est effectuée en programmation de tenyn@rde 60°C pendant 15mn
jusqu’a 260°C a raison de 2,5°C/mn pendant 30mn.

11.1.4.2.b. Calculs et discussion.

Le chromatogramme de I'huile essentielle d’gedouce est représenté par la figure
[I-1, les résultats obtenus sont résumés sur ledall-2. L'exploitation des résultats a
ete effectuée, d'une part, par identification adéades données répertoriées par la
banque de données de l'appareil et, d’autre partcalcul des indices de rétention qui
ont été comparés a ceux établis par Jennings &a8foto (1980). La présence de
certains composés a également été confirmée paengss de rétention de standards
injectés dans les mémes conditions. Les teneuratives des composeés
monoterpéniques (MT) et des composés oxygénés (E3¢ms dans I'huile essentielle
sont calculées a partir des teneurs relatives abterau cours de l'analyse par
chromatographie en phase gazeuse puis comparédles ®btenues pour des huiles
essentielles de différentes origines. Cette conguamaest réesumée dans le tableau A.1.2
donné en annexe A.l.1. Les teneurs relatives diegipales familles de composés :
hydrocarbures mono et sesquiterpéniques et oxggéoat calculées par sommation a
partir des résultats du tableau 1I-2 et sont codgmux teneurs obtenues a partir des
résultats fournis par la littérature résumés enetab A.l.2 en annexe A.l.1l. Cette
comparaison est portée sur le tableau II-3.
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Elle révéle la qualité aromatique particuliére de I'eudssentielle en provenance du
Portugal due a la présence en proportion relatimemneportante du décanal, du linalol
et du géraniol, on remarque cependant l'absence ale®tf-sinensal. L’huile
essentielle d’Algérie de qualité aromatique prodtee celle d’Espagne, d’ltalie et
d’Australie est intéressante par sa teneufsesinensal.

Tableau II-2 : Composition chimique de I'huile essentielle d’orang douce

d’Algérie.
Compose t lcal lihe ltn SM %
(mn) [Jennings& al [Acree & al,
1980] 2004 ]

1.a -pinene 6,32 938 942 926 + 0,454
2. Sabinéne 7,12 970 976 970 + 0,545
3. B -pinéne - - 981 985 + 0,033
4. n-octanal - - 985 982 + 0,031
5. Myrcéne 7,46 981 986 990 + 1,755
6.5 -3-caréne 8,15 1010 - 1017 + 0,055
7. D-Limonéne 9,71 1033 1030 1022 + 94,732
8. (E)-p -ociméne 10,01 | 1053 1051 1043 + 0,014
9. (Z2)-oxyde de linalol 10,80 1085 1082 1071 + 0,008
10. Terpinolene - - - - + 0,003
11. Nonalal - 1090 1087 1079 + 0,011
12. Linalool 11,03 1085 1092 1085 + 0,293
13. Oxyde de limonéne 12,25 1116 - 1115 + 0,044
14. Citronellal 12,87 1133 1137 1134 + 0,026
15. a -terpinéol 14,78 1180 1185 1289 + 0,047
16. Décanal 15,35 | 1182 1188 1186 + 0,145
17. (Z)-Carvéol 16,11 1205 1209 1212 + 0,006
18. Géranial (citral 1) 16,71 1218 1222 1258 + 0,011
19. Carvone 16,94 1224 1228 1210 + 0,024
20. Néral (citral 2) 18,46 1242 1249 1231 + 0,002
21. Acétate de lynalyle 18,52 1245 1246 1244 + 0,020
22. Antranylate de méthyle 21,71 1302 - - + 0,009
23. Acétate de néryle 24,01 1340 1345 1345 + 0,009
24. Acétate de géranyle 25,52| 1366 1364 1365 + 0,025
25. a -Copaéne 26 ,67 1385 1398 1353 + 0,051
26. D-germacréne 27,88 1406 - 1500 + 0,044
27.B -caryophyllene 28,44 1420 1428 1438 + 0,035
28.a -Farneséne 29,99 1452 1465 1518 + 0,021
29. Valencéne 32,15 1478 1487 1473 + 0,513
30.5-Cadinéne 33,71 1514 1524 1531 + 0,017
31 B -Sinensal 44,61 1694 - 1689 + 0,115
32. Nootkatone 49 97 1794 1802 1797 + 0,073
+: Composé a été identifié par spectromégienasse —: L’indice de rétentionpea pu étre

calculé. Les temps de rétention en gras ont étérows grace a l'injection de composés standaras da
les mémes conditions d’analyse.
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Figure II-1 : Chromatogramme de I'huile essentielled’orange douce
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Tableau 1I-3 : Comparaison des teneurs des princidas familles d’huiles de

différentes origines.

Algérie Portugal Espagne Italie Australie Chine Argentine Russie
Zeboudj Proenca Boelens Boelens | Oberhofer | Di Giacomo Retamar Bakuradze
gal, | 93CUNAL e &al. &al. &al. (1986) (1985)
(2005) &al (1989) (1989) (1999) (1985)
(1979)
MT 97,591 91,800 98,570 98,300 98,830 98,500 94,840 ,2497
CO 0,873 3,910 1,170 1,210 0,510 0,410 1,060 2,03
Decanal 0,145 0,700 0,120 0,130 0,180 0,080 0,360
Linalol 0,293 0,650 0,390 0,350 0,330 0,060 0,470
Géraniol 0,630 0,820
Octanol 0,160 0,160
,3 -sinensal 0,115 0,004 0,018
D-Limonene 94,732 90,000 95,590 95,230 95,400 89,300 92,290 ,6189
Total identifié 99,144 95,710 99,740 99,510 99,460 99,910 95,940 ,2709

I1.2. PROCEDES DE DETERPENATION.
[1.2.1. INTRODUCTION.

Les constituants principaux des huiles esskedi sont les monoterpenes;ddis),
hydrocarbures insaturés cycliques présents darestesices naturelles parfumées distillées
a partir des végetaux, les sesquiterpenesHgs) composés insaturés et non polaires, et
leurs dérivés oxygénés (tableau A.l.1 annexe A.ILBs huiles essentielles de zestes
d’agrumes contiennent pour la plupart une proportmédominante d’hydrocarbures
terpéniques. Les essences d’orange douce, de dégata citron, de lime et de mandarine
en contiennent plus de 90%, seules les essenclesrgamote n’en contiennent que 50%
(Huet, 1991). Ces hydrocarbures participent pliddment que les composés oxygénés au
profil aromatique de l'huile essentielle bien queurl réle ne soit pas inexistant. Peu
odorants, les hydrocarbures terpéniques préseditmuires inconvénients car partiellement
insaturés. Chimiquement instables, ils sont sugetdes regroupements structuraux en
présence d’air, de lumieet d’eau. Ces réactions sont accélérées par lawheat par les
faibles pH.

C’est ainsi que les réactions d’hydratation-désatgdion en milieu acide (boissons
aromatisées a I'orange, au citron...) conduiseninb®réene a la -térpinéol. Les réactions
d’oxydation transforment le limonéne en d-carvoleeyalencéne en nootkatone, Je-
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terpinéne et le néral en p-cyméne. Ces artéfalstgjtie le p-cymene, la nootkatone... sont
indésirables car ils donnent une odeur dégradéepééparation alors que I'on cherche un
ardbme qui donne une impression de fraicheur.

Enfin, les hydrocarbures terpéniques sont insotulilans l'eau, ce qui constitue un
inconvénient majeur pour les boissons qui se veéulenpides. lls sont également
insolubles dans les solvants polaires comme l'dlcequi les rend indésirables dans les
parfums.

C’est pourquoi, les parfumeurs et manufacturieextaits de parfums se sont, toujours,
attelés a obtenir I'essence sous forme concentege& dire apres élimination des mono et
sesquitérpéenes afin d’obtenir la quintessence ldeld (Institut National de la Recherche
Agronomique, 1968). Cette opération est connue $ousrme de déterpénation et aura
pour but de limiter les risques d’oxydation, d’awgter la solubilité de I'essence
concentrée dans les solvants polaires, de concéegrqualités aromatiques de I'essence et
de réduire le colt de transport et de stockage.fglut consister en :

= L’élimination de tout ou partie des monoterpéngsesge concentration
= L’élimination des mono et sesquiterpenes, le @uécest appeldésesquiterpénation.

= L’élimination de tous les composés hydrocarbon&st da déterpénation proprement
dite.

11.2.2. EVALUATION DU DEGRE DE DETERPENATION.

Il n’existe pas de normes spécifiques auxressedéterpénées, aussi I'évaluation de la
gualité de l'essence déterpénée reste linitiathes auteurs qui utilisent d’ailleurs des
terminologies différentes.

» Certains auteurs proposent d'évaluer la déterpgmat travers le degré de
concentration selon la relation 1.4 (Bauer, 199BRgineccius, 1994).

masse d’huile initiale
masse d’huile finale

(II-4)

» Sanchez & al. (Avril 1999), utilisant la définitioproposée par Bauer (1990) et
Reineccius (1994), établissent la variation lirdau degré de concentration en fonction
des propriétés physiques (densité, indices deatérg. Ces résultats peuvent constituer un
outil pratique pour I'évaluation du degré de corraion d’'une huile essentielle a partir
des mesures de ces parametres.

» Tatéo & al. (1983) définissent le degré de déteaipén a travers le rapport :

D = Teneur relative@mposés oxygénés (11-5)

Teneur relates/®@ COMpOSES NON OXygenes
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» Tzamtzis & al., (a 1990) propose de calculer lgrédele déterpénation D a partir d’'une
corrélation empirique utilisant des données expémiales et reliant le degré de
déterpénation a la quantité d’essence concentrée R

Da=tb &°°¢ (11-6)

Oi b = 15,96 §§Z'6- 7,07 LnF

c=74,31-0,307 F2

A =100 pour k =0,2

F : débit d’alimentation.

R : Débit de résidu (fraction concén)

Le degré de déterpénation reste limité par la digadé composés oxygéneés présents dans
'essence naturelle et les essences totalementpdétes ne représentent que 5 a 6% de
I'huile brute dans le citron et 2% dans I'orangeisi ne pousse-t-on que rarement a bout
le procédé, et sur le marché on trouve des essenoesntrées 20 fois ou 50 fois (Institut
National de la Recherche Agronomique, 1968).

[1.2.3. SYNTHESE BIBLIOGRAPHIQUE.

La séparation des mélanges complexes en c@spgmes (isolation) ou en fractions
(concentration, purification ...) fait appel a la fdience de propriétés physiques des
constituants du mélange telles que la densiténtgérature, la solubilité...

Du fait des compositions chimiques difféerentesjdgerpénation de chaque huile essentielle
nécessite un procédé particulier (Huet, 1991). ldidgraphie révéle de nombreuses
tentatives visant a obtenir une qualité aromatigopeémale de I'essence mais également
veiller & ce que le procédé utilisé puisse étreelibppé a I'échelle industrielle au moindre
codt possible.

11.2.3.1. La distillation.

Q{) Rectification.

La rectification est une purification de I'liessentielle par distillation fractionnée.
Elle est possible car les hydrocarbures terpéniqaéesin point d’ébullition plus faible que
les composés oxygenés , 160-180°C contre 210-2968%Csesquiterpénes bouillant a des
températures encore plus élevées, de I'ordre de3@00C (Huet, 1991). Cependant, ces
composés se dégradent aux températures élevéasyratient donc de travailler sous vide.

La distillation fractionnée sous vide poussé estoem le procédé le plus utilisé dans
lindustrie. Pourtant, un survol de la littératur@aves, 1947), (Jacobs, 1952),
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(L'Eplattenier, 1952), (Broderick, 1955), (Fleish#994), révéle que de nombreux auteurs
ne privilégient pas cette méthode pour la déterjpgma

Les pressions de vapeur des composés monoterpgratard tres proches et leurs teneurs
élevées, il est impossible de déterpéner complételae essences de citron par distillation
fractionnée, bien que leur concentration soit fgmesiPar ailleurs, les points d’ébullition
des composés oxygeneés et ceux des sesquiterpanéesrés proches, il est impossible de
trouver une colonne de distillation capable d’assla séparation.

Pino & al. (1992), utilisent une installation p#otde distillation fractionnée avec 20
plateaux théoriques sous une pression de 1,33tkiree@empérature de 58-64°C.

Q{) Evaporateur a film (technique de la couche mince).

Tatéo (1990) a utilisé un évaporateur a filouss une pression de 191 mbar. Son
avantage principal réside dans les faibles tempséglmurs dans la zone chauffée, ce qui
minimise les risques de dégradations.

Vora (1983), a également utilisé un évaporateulinadous une pression de 10 mm de Hg
et a une température de 57-62°C.

11.2.3.2. L’extraction liquide-liquide

Q{> Séparation liquide-liquide.

Ce procédé (Huet, 1991), a été breveté pafirlae Naarden sous le nom de
naardénisation : on dispose d’'une colonne vertidates laquelle se trouve un axe tournant
supportant une série de disques ralentissant Jelifjuide et favorisant le mélange. Un
solvant lourd, polaire, le méthanol par exempleiejgcté en haut de la colonne, et un
solvant plus Iéger polaire, le pentane en bas deltane. L’huile essentielle est introduite
sur le coté de la colonne. Par suite de la difiégette densité, le pentane remonte, dissout
sélectivement les hydrocarbures terpéniques egwemstué en haut de la colonne. Les
solvants sont séparés de leur charge par digiilagbus vide et recyclés. Le procédé est
continu.

Q{) Lavage a I'alcool.

Pour obtenir un produit tres pur, Owusu-Yaw & dl9§6), ont procédé a un lavage a
I'alcool dilué, soit sur une essence brute, saitue essence concentrée par rectification.
L’huile essentielle est lavée plusieurs fois a8at 15 volumes d’alcool éthylique a 60°C
ou 70°C , en opérant a basse température (2°C) psotubiliser les cires, et sous
atmosphére inerte. La phase terpénique surnagar elégantation, la phase alcoolique est
recueillie et filtrée. L’alcool est alors distil&ous vide, puis du chlorure de sodium est

31
Zeboudj. S. (2006). Thése de doctorat d’état. Ecole Nationale Polyechnique.



ajouté pour séparer la phase aqueuse. L’huile esberst enfin séchée avec du sulfate de
sodium.

Qb Extraction au CO, supercritique.

L’extraction au fluide supercritique est l'objetud’ intérét croissant depuis quelques
années notamment dans lindustrie alimentaire. &eantages de ce procédé sontla
disponibilité du C@qui est non inflammable, facilement éliminé et naxique.

En 1984, Gérard décrivit pour la premiére foisilisétion du CQ liquide comme solvant
d’extraction pour la déterpénation des huiles deigi Temelli & al. (1988) ont utilisé le
CO, supercritique (SCF) pour la concentration d'un agédiion d’huile essentielle
d’'orange.

Barth & al. (1994) ont utilisé le SCF pour sépde= hydrocarbures, cires, coumarines,
psoralens partir d’huile de citrus enduite sur du kieselglr colonne).

Dugo & al. (1995) ont utilisé le SCF pour €luer laenoterpénes a partir d’'une colonne
remplie de gel de silice enduit d’huile essentigllerange : le gel de silice retient les
composés oxygeéneés et les hydrocarbures sont élnéssa température et basse pression.
La désorption des composés oxygénés peut se fairéapsuite par augmentation de la
température.

Le processus se déroulant a basse températuresdesices obtenues n’'auront pas subi
d’altération chimique et ne contiendront plus d’lyachrbures monoterpéniques.

11.2.3.3. L'extraction solide-liquide

Q{> Chromatographie d’adsorption.

En 1952, Kirchner et Miller prouvérent qu'en u@iig du gel de silice et un éluant non

polaire, les hydrocarbures d’'une huile essentipbeivent étre facilement séparés des
composés oxygénés. Depuis, de nombreux cherch8hankaranayarana & al. 1977),

(Ferrer & al. 1987), (Tzamtzis & al. 1990) ont dé#bades mérites de cette technique en
tant que procédé commercialement viable. Bien qadterpénation a plus de 50% ait pu
étre realisée, le procédeé n’a pas été commercialisé

En 1990, Tzamtzis et al. (1990 b) examinérent Issiimilité d’'une séparation sur colonne
d’adsorption a faible pression.
Q{> Adsorption sur un polymere.

En 1981, Tatéo prouva qu'une solution agueuse afethet d’huile de citron passée a
travers une colonne de Kastel S112 (copolymerepotaire) permettait la déterpénation. Il
adapta le processus a I'échelle pilote avec sudkésuligna que le procédé pouvait étre
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utilisé en continu et que les temps de productiaiest réduits en comparaison avec les
extractions a contre-courant par des solutionswsgsealcooliques de citrus.

Qb Extraction sur poroplast.

Cette technique mise au point par Fleisher en B®bur principe I'extraction liquide-
liquide. Le poroplast, obtenu a partir du téflost etilisé comme phase stationnaire non
adsorptive, et est imprégné d’essence de citrumlile’ est éluée avec une solution aqueuse
d’alcool qui permet la migration de I'huile a trasaune colonne remplie de cette phase.
Les composés hydrophiles se fixent sur les paescule téflon alors que les composés
oxygéneés sont dissous dans I'éthanol aqueux etésepmsi des hydrocarbures.

L’alcool est ensuite concentré a 30% puis réutifigé la colonne. La dispersion d’huile

ainsi obtenue est éluée sur une seconde colonndieeégalement de poroplast avec un
solvant polaire de bas point d’ébullition tel geeHréon ou le chlorure de méthylene. Les
composeés oxygéneés sont ainsi désorbés de l'interfae second solvant est éliminé par
distillation sous vide de la fraction concentrée. @océdé est utilisé pour la production
d’essence déterpénée de citrus dans l'industrie.

Q{) Séparation en phase gazeuse.

Un systéeme de chromatographie en phase gazeuses @it a été proposé par la firme
francaise EIf aquitaine et la société de Rechereh@gchniques industrielles pour diverses
séparations dont la déterpénation (Chapelet Letoxrn& al. 1980). La colonne de
séparation ayant un diametre de 400 mm pour 1,%enonlg est remplie d'un support
imprégné d’'une phase stationnaire polaire. La teatpge de travail est de 150°C et la
guantité injectée est de 30 g/s pour une durégedtion de 10 secondes. Le débit de gaz
vecteur est de 60 . On opére par cycles pouvant varier de 1 & Suteinet les
differentes manceuvres sont entierement automatisees

11.2.3.4. Les procédés combinés.

En 1960, Arctander utilisa la combinaison d’undiliééion fractionnée et d’'une extraction
sélective par solvant. L’huile est ainsi distilldans un appareil en verre sous vide, la
température n’excédant pas 50°C. Lorsque les 2¢3hgdrocarbures ont été séparés, la
distillation est stoppée et la concentration digdation obtenue par extraction par solvant a
50 & 60%. L’'alcool est éliminé par évaporation seige, I'essence déterpénée étant
obtenue apreés distillation fractionnée sous videspé (pression < 0,1 mm Hg).

En 1975, Rockland et Debenedict combinérent unéillai®n moléculaire a une
chromatographie d’adsorption sur alumine neutrélution des hydrocarbures terpéniques
se fait avec du pentane, celle des composés oxygame de I'éthanol. Les fractions sont
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encore une fois concentrées par distillation sdds.\.e procédé n’a cependant pas eu
d’application industrielle.

11.2.3.5. Autres procédés.

En 1966, Norman et Craft pratiquerent la déterpéngtar extraction par deux solvants
utilisant le diméthyl sulfoxide (DMSO) et le penéarBien que le procédé donne de bons
résultats en laboratoire, il est improbable qudlive application dans l'industrie, le DMSO
étant difficile a éliminer de I'essence détérpénée.

En 1992, Brose & al. utilisérent la haute sélet#inde la cyclodextrine (CD) pour séparer
les composés oxygénés de I'huile de citrus a basspérature. En pratique, I'huile circule
d’'un coté d’'une membrane hydrophile, la solutidnaidie de CD circule de I'autre coté de
la membrane. En effet, une basse température &eviarisolubilité des composés oxygénes
dans la CD. Les composés oxygénes de I'huile dgeathffusent a travers la membrane et
forment des complexes avec la CD. La températuria delution de CD est par la suite
élevée puis on procéde a sa récupération par @spirgers une seconde membrane
hydrophile. Lorsque la température est élevée;dagposés oxygénés se séparent de la CD
et passent a travers la seconde membrane donnasblution chaude d’essence d’orange
enrichie en composés 0xygénés : une essence Boiaientrée a pu ainsi étre obtenue par
ce procedé a I'échelle pilote.

[1.2.4. OPTIMISATION DES CONDITIONS EXPERIMENTALES

La mise en ceuvre d'un procédé industriel nécedaitenise au point des conditions

expérimentales dont dépendent la rentabilité etqlemlité du produit obtenu. Le

développement d’un nouveau procédé, de méme gpéniisation d'un procédé déja

existant, peut étre rapidement maitrisé grace @lidation de méthodes statistiques et
mathématiques introduites sous forme de plans éteeces. Elles assurent une réduction
des quantités de matiere et d’énergie ainsi qdlédité des résultats en un minimum de
temps et prennent appui sur des logiciels.

Les avantages de cette stratégie sont multiplés permet de diriger I'expérimentation en
un nombre minimal d’expériences, d'exploiter lesuféats sous forme d'un modéle
mathématique empirique susceptible d’aboutir atifogation des conditions de travail et
de déterminer les effets des facteurs ainsi qus lateractions.

Le champ d’application de cette méthodologie et targe et englobe non seulement les
sciences expérimentales classiques (physique, e€himologie...) mais également les
sciences humaines, I'économie...( Perrin & al. 1995).
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Pour établir 'opportunité et l'intérét d'une sépton par évaporateur a film, une stratégie
expérimentale a été choisie par adoption d'un pthexpériences, l'objectif étant
d’optimiser le degré de déterpénation en foncti@s gparametres opératoires, vitesse
d’agitation, débit d’alimentation, température dstidation.

11.2.4.1. Principe des plans d’expérience.

Le contexte d’utilisation des plans d’expériencesouvre des phénomenes de type boite
noire, dont on cherche a comprendre le fonctionmeraeen optimiser les performances
(Benoist & al., 1994).

Les plans d’expériences permettent d’étudier Liefice d’'un grand nombre de variables
sur une ou plusieurs grandeurs considérées. Leoptehe étudié peut étre mis sous la
forme mathématique suivante :

Yy = {0%2, X3, ,%n) (1-7)

y étant la grandeur qui nous intéresse, appelémnsép et xles variables sur lesquelles on
peut agir, appelées facteurs.

En fonction des besoins de I'étude, on définit paurfacteur i une valeur inférieure et une
valeur supérieure, ce qui constitue le domaineudét

La littérature propose de nombreuses structureérampntales qui présentent chacune des
avantages et des inconvénients. Selon le plan iex@étal choisi, le modele obtenu sera un
polyndme du premier degré, ce qui traduit unetimialinéaire entre les facteurs et la
réponse du systeme, ou du second degré, ce quitadbaes surfaces de réponse. Dans ce
cas, les plus couramment utilisées sont les planBahlert et les plans composites. Ces
derniers s’utilisent dans le cas d’'une stratégientée vers I'optimisation ou la prévision
des réponses. lIs permettent de décrire I'évolutieria réponse pour un nombre limité de
facteurs qui doivent tous étre quantitatifs et cw#. Le comportement de la réponse est
alors représenté par une surface de réponse, guiepel’estimer la réponse y par un
modéle quadratique de la forme (Perrin & al. 1998)pontgomery. 1984), (Schimmerling
& al.1998) :

k k k Kk
YRR Bdrt Y XY D axX + € (11-8)
i=1 i=1 i=1  j=1

X; eétant les facteurs; & g les estimations des coefficients du modele ¢€cart entre les
valeurs observées de la réponse et les valeunséestipar le modéle appelé aussi résidu.

Ces plans sont congus pour étre conduits en phssggguences (Goupy. 1988). Les deux
premiéres sequences servent a estimer la pag@itendu modele :
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@+Zk: aix;+ Zk: Zk: aj XiXi (1-9)

Kk
et la derniére séquence la partie quadratique):,  a;x;2 (11-10)
i=1
® 1° séquence elle consiste a réaliser un essai répété awecdotdomaine expérimental
et permet d’estimer la variance et ainsi de tddtéluence d’un ou plusieurs facteurs
qualitatifs sur une variable.

® 2° séquence elle consiste aéaliser un plan factoriel complet, les facteursray2
niveaux. Cette séquence permet d’estimer la pan#aire du modele ainsi que les
interactions.

© 3° séquence :elle compléte les essais déja réalisés. Les nesvelombinaisons
dessinent une étoile dans I'espace des facteurpldre ainsi obtenu est appelé plan en
étoile.

L’'avantage de ces plans réside dans le fait gplinent facilement la suite d'un plan
factoriel dont les résultats sont inexplicablesyramodele du premier degré.

La méthodologie expérimentale est la suivante :

= Définition du but de l'investigation : sélectionnles réponses a mesurer, les variables
(facteurs) et leurs niveaux, c’est-a-dire le dorealtétude.

= Construire un plan du 1° ordre avec des répétitmnsentre ou en chaque point du
plan. Faire les expériences et les analyser.

= Analyse de variance : un ajustement du modéld eseessaire ?

* Si oui continuer l'optimisation (direction de laugl grande pente ou méthode
simplex)

* Si non augmenter le plan au second degré. Fairexpériences et les analyser.
Calculer les valeurs de I'optimum et construirslgface de réponse.

[1.2.4.2. Optimisation par la méthode SIMPLEX.

Le principe de la méthode SIMPLEX est de recherclzerposition de ['optimum
connaissant les coordonnées d'un point (point de&)baoit a partir de manipulations
préliminaires soit par la littérature. Cette méthquermet de se déplacer le long de la
surface de réponse grace au choix d’'un simplex é&arm.1.2) (Porte & al., 1984).
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La précision avec laquelle on détermine les coowfitioptimales dépend de la taille du
simplex initial. Spendley & al. (1962), conseillesit de réduire la taille du simplex

lorsqu’on s’approche de I'optimum pour localisemi@ximum avec plus de précision soit
d’utiliser les points du simplex comme un plan giéxences et, en ajoutant quelques
points, de déterminer un modele quadratique qunifble maximum par calcul.

I1.2.5. MATERIEL ET METHODES.
Les expériences sont effectuées grace a l'ingtallaeprésentée sur la figure 11-2.

La masse d’huile essentielle est introduite dangdgient d’alimentation, la pompe a vide est
alors mise en marche. Les facteurs étudiés son€lit d’alimentation, la température de
chauffage et la vitesse d’agitation (tableau 1144).choix du domaine expérimental s’est fait
sur la base des résultats obtenus au cours dés pedaninaires.

= La pression a été fixée pour cette série a 200 mmmercure. Bien que la vocation de

l'appareil soit la distillation a court trajet, lgamme de pression relativement élevée est
imposée par I'état de I'appatreil.

La gamme de température s’inspire d'essais prédimes (Gaouer, 1994), veillant a
préserver l'identité des composés thermosensibles.

Les débits préconisés par le constructeur varient @,04 & 1 kg/h alors que les pressions
peuvent atteindre quelques mm de mercure.

= Une fois I'équilibre atteint (température et piesy le robinet d’alimentation est ouvert
pour une durée qui permet d’assurer un débit dalitation constant. Les échantillons de
distillats et de résidus ainsi obtenus sont pe€8@01 g prés.
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Figure 11-2 : Schéma de I'appareil a film agité.

1. Récipient d’alimentation 2. Evaporateur 3. Condeseur interne 4. Fluide de chauffage 5. Moteur
d’agitation 6. Résidu 7. Pales de [l'agitateu

8. Distillat 9. Piege a vapeurs 10. Manometrell. Pompe a vide
Caractéristiques géométrigues de I'appareil
- Diamétre intérieur(tube intérieur évaporateur) : 0,055 m
- Diamétre extérieuftube intérieur évaporateur,065 m
- Aire chauffée 0,043 mz
- Hauteur chauffée 0,25 m
- Diametre du rotor. 0,053 m
- Entrefer: 0,001 m
- Dimension de la pale0,0012 m
- Nombre de pales3
- Epaisseur de la paroi0,0033 m
- Diameétre extérieuftube intérieur évaporateur,0848 m
- Diamétre intérieur(tube intérieur) : 0,078 m
- Diameétre intérieur du tube condensatio®,014 m
- Diamétre extérieur du tube condensatidn021 m
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[1.2.6. RESULTATS EXPERIMENTAUX

11.2.6.1. Formalisation du probléme.

La formalisation du probléme peut se schématiselapaoite noire de la figure 11.3.

Le débit d’alimentation — )|

Lavitesse dagitation  ———»  Appareilafim |, Degré de déterpénation

La temperature de chauffage—»|

Figure 11.3 : Boite noire associée au procédé de w#pénation

Le domaine expérimental a été défini comme indpés le tableau I1-4.

Tableau II-4 : Facteurs et domaine expérimental.

Variables Facteurs Niveaux
-1 +1
Xy Débit (kg/h) 0,18 0,64
X5 Température (°C) 40 70
X3 Vitesse d'agitation (3 10,5 20,9

[1.2.6.2. Construction du plan.

L’objectif du travail étant I'optimisation du prodé de déterpénation de I'huile essentielle,
la réponse étudiée est le degré de déterpénatd@fibi par la relation (l1-4).

_ Masse d’huile initiale
~ Masse d’huile finale

D

La matrice d’expérience obtenue est une matriceffiaiie compléte 2 correspondant a la
séquence 2, (expériences de 7 a 14) a laquelleasssiciée une matrice en étoile
correspondant a la séquence 3 (expériences dQpet 6 points au centre correspondant
a la séquence 1 (expériences de 1 a 6) (tablegu 1I-
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Le tableau 1I-5 regroupe le plan d’expérimentagbtes résultats obtenus.

Tableau II-5 : Résultats expérimentaux.

Exp | X; | X, | X3 | T(°C) Q(ml/s) Q( kg/h) a(sh Y =D
1 0 0 0 55 0,10 0,36 15,75 1,25
2 0 0 0 55 0,10 0,36 15,75 1,22
3 0 0 0 55 0,10 0,36 1575 121
4 0 0 0 55 0,10 0,36 15,75 1,23
5 0 0 0 55 0,10 0,36 15,75 1,26
6 0 0 0 55 0,10 0,36 15,75 1,30
7 -1 -1 -1 40 0,05 0,18 10,50] 1,13
8 -1 -1 | o+ 40 0,05 0,18 20,90| 140
9 S N 40 0,15 0,54 10,50 1,10
10 ] -1 ] +1] +1 40 0,15 0,54 20,90 1,09
11 | +1 ] -1 -1 70 0,05 0,18 10,50 1,62
12 | +1 ] -1 ] +1 70 0,05 0,18 20,90] 1,65
13 | +1 | +1 | -1 70 0,15 0,54 10,50 1,26
14 | +1 | +#1 ] +1 70 0,15 0,54 20,90 1,29
15 | -a 0 0 30 0,10 0,36 15,75 0,80
16 | +a | © 0 80 0,10 0,36 15,75 1,37
17 0 | -a 0 55 0,016 0,057 15,75 2,21
18 0 |+a | O 55 0,18 0,64 15,75 1,30
19 0 0 | -a 55 0,10 0,36 06,30| 1,39
20 0 0 | +a 55 0,10 0,36 24,00 1,24

[1.2.6.3. Plan factoriel complet.

Le plan factoriel complet a deux niveaux correspaunx expériences de 7 a 14 du tableau
II-5 (2° séquence) avec répétition au centre cpmedant aux expériences de 1 a 6
(1°sequence).

L’analyse de la variance des résultats est donmele sableau 11-6. Le test de courbure est
basé sur I'hypothése qu’il n’'y a pas d’effet quaidiee (la somme des coefficients des
effets quadratique serait nulle si on teste un hneoda second degré). La P-value est de
0,028 et donc assez faible pour refuser I'’hypotlyggien’y pas d’effet quadratique.

La présence d'une courbure nécessite de postulerymomodele d’ordre deux, soit un plan
a surface de réponse.
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D’autre part, I'effet de chacun des facteurs egéjsignificatif si sa P-value est inférieure a
5%. Ainsi seuls les effets de la température aféhit semblent significatifs ainsi que leur
effet d’interaction.

Tableau 11-6 : Analyse de la variance pour le plarfactoriel complet
(R?=0,969; Rz = 0,925)

Facteur Somme des| Degré de| Moyenne F P-value
Carrés liberté des carrés

Courbure 0,021 1 0,021 9,311 0,028
(1) Température 0,151 1 0,151 65,647 0,000
(2) Débit 0,140 1 0,140 60,95p 0,001
(3) Vitesse d'agitation 0,013 1 0,013 5,556 0,045
1*2 0,018 1 0,018 7,834 0,038
1+3 0,005 1 0,005 2,170 0,201
2*3 0,010 1 0,010 4,253 0,094
Erreur 0,012 5 0,002
Somme des carrés totau 0,370 12

11.2.6.4. Plan composite centré.

Les expériences complémentaires (séquence 3) porrgantes aux points en étoile sont
réalisées (expériences de 15 a 20 données enudblen Les résultats de I'analyse de la
variance sont donnés dans le tableau II-7.

L’analyse des résultats permet de conclure queffets de la température et du débit sont
significatifs ainsi que les effets d’ordre deux.uP&es cas ou les valeurs de P-value sont
supérieures a 5%, on ne peut rejeter I'hypothesendigé des coefficients des effets
correspondants.

La lecture du tableau montre que I'on peut consid@ue I'effet de I'agitation ainsi que les
effets d’interaction sont tous nuls. Dans ce casédffets non significatifs peuvent étre
supprimés afin que I'équation de régression sgitua simple possible.
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Tableau II-7 : Analyse de la variance pour le plarcomposite
(R2=0,783; R2Aj=0,587)

Facteur Somme Degré de Moyenne F P-value
des Carrés liberte des Carrés

(1)Température (L) 0,172 1 0,172 160,948 0,000
Température  (Q) 0,633 1 0,633 591,3p2 0,000
(2)Débit (L) 0,433 1 0,433 404,369 0,000
Débit  (Q) 0,303 1 0,303 282,732 0,000
(3)Vitesse d'agitation (L) 0,002 1 0,002 1,614 M 26
Vitesse d’agitation (Q) 0,055 1 0,055 51,304 0,001
1L *2L 0,018 1 0,018 16,749] 0,009
1L *3L 0,005 1 0,005 4,673 0,083
2L * 3L 0,010 1 0,010 9,159 | 0,029
Manque d’ajustement 0,312 5 ,062 58,3(9 0,000
Erreur 0,005 5 0,001
Somme des carrés total. 1,463 19

Si on ignore l'effet de I'agitation au premier déget des interactions non significatives
(température-agitation), I'équation de régressionrple modele du second degré est la
suivante :

D = 1,299 -0,588 Q +0,260T +0,133 +0,945Q2 -0,598 T2-0,108TQ -0,118KQ
(11-11)

L’analyse des coefficients de régression corresgotsda ces résultats est donnée dans le
tableau 11-8.
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Tableau 11.8 : Coefficients de régression du modeleomposite simplifié

Facteur ~ Effet et Erreur Type P-value
interactions
Moyenne 1,299 0,013 0,000
(L)Temp. (L) 0,260 0,021 0,000
Temp  (Q) -0,598 0,025 0,000
(2)Débit (L) -0,588 0,029 0,000
Débit _ (Q) 0,056 0,000
1L * 2L -0,108 0,026 0,009
2L *3L -0,118 ,040 0,032

La représentation de la surface de réponse estédoan figure Il-4. L'expression du
modéle permet d’évaluer les effets des facteurs.

L’augmentation du débit diminue le degré de détemién, I'effet du facteur débit est le
plus important (coefficient de régression 0,94%s kemps de séjour diminuant dans
'appareil lorsque les débits augmentent, ce rasulist prévisible. Par ailleurs,
laugmentation de la température, bien que moimgmifstative, diminue le degré de
déterpénation et défavorise la séparation (coefficde régression -0,598). Par contre,
I'effet de la vitesse d’agitation n’est pas sigrafiif ainsi que I'effet de I'interaction débit-
température.
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Degré de déterpénation 10,108
[ 0,353
[ 0,598
[ 0,843
[ 1,088
[ 1,332
B 1,577
B 1,822
Bl 2,067
Bl 2,312
Bl plus

0,20
Température (°C) Débit d'alimentation (ml/s)

Figure 11-4 : Surface de réponse D= f(Q,T)

[1.2.6.5. Evaluation de I'optimum.

Le probleme d’optimisation se ramene a la rechedehkextremum d’une fonction a deux
variables définie et différentiable dans le domali&ude. Si la fonction admet en un point
du domaine un extremum relatif, la différentieleed s’annule en ce point.

Ce qui revient a calculer le point correspondant a

—="—"7=0 (1-12)

La différenciation de I'équation 11-11 aboutit seusolution impossible, ce qui permet de
déduire que I'équation n’admet pas d’optimum daxddmaine considéré. La courbe de
réponse donnée en figure 1l-4 confirme I'absencm dhaximum dans le domaine d’étude,
dans ce cas la théorie d'optimisation préconiseatisidérer comme optimum la valeur
supérieure du domaine (Beveridge, 1970).
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11.2.6.6. Optimisation par la méthode simplex

Pour approcher la valeur optimale du degré de pébation une démarche séquentielle
expérimentale par la méthode du simplex est adoptée

La valeur supérieure du degré de déterpénatiomobtpar le plan composite est donnée
par I'expérience 17 soit Q = 0,057 kg/h et T = 55Rarmi les 3 facteurs étudiés, deux
seulement ont été retenus pour I'optimisation rapkex pour simplifier la démarche. En
effet, I'effet de la vitesse d’agitation peut étrégligé, nous choisissons de la fixer a sa
valeur moyenne : 15,75's

Pour la construction du premier simplex (Annexe 2, lle point de base choisi est celui
obtenu par I'expérience 17. La diminution du dehigmente le degré de déterpénation,
nous choisissons d’évoluer vers les faibles valdurgébit. Les calculs correspondant aux
points B et C sont donnés en tableau Il-11 ainsi lgs valeurs obtenues de D pour ce
simplex.

Pour les expériences suivantes, nous choisissayalaur minimale du débit Q = 0,036

kg/h, ce choix est dicté par plusieurs impérafifaine part, les valeurs de débit utilisées
sont tres proches, la différence est du méme ayaee’erreur expérimentale. De plus une
diminution ultérieure du deébit entraine une coneitn rapide de I'huile essentielle en

haut du réacteur et une augmentation considérabla discosité qui fait que le temps de

séjour devient important et peut mener a la dégi@déhermique des composeés. Les points
D, E, F, G constituent les expériences suivantascdnstruction des simplex est résumée
en tableau I1.10.

Tableau II-11 : Matrice du simplex.

Exp | Points Coordonnées des simplex QKX | QX)) | T(xw)
Pas de variations : (mlis) | (kg/h) C)
Ax,=-0,005ml/s
Ax, = 20°C

17 A X:=0 X=0 0,016 0,057 55,0

21 B X1=p X2=q 0,008 0,030 60,2

22 C X1=q X2=p 0,014 0,050 74,3

23 D Milieu entre B et C 0,010 0,036 67,25

24 E Milieu entre B et D 0,010 0,036 63,5

25 F Milieu entre C et D 0,010 0,036 70,8

26 G Milieu entre E et D 0,010 0,036 65,4
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La mise en ceuvre de ces expériences aboutit antiopt (Tableau 11.11), qui se situe au
point :

Q=0,036 kg/h, T= 65,4 °C¢ =15,75 & pour une pression de 200 mm Hg (point G).
Pour vérifier l'influence de la pression, nous effmns une expérience dans les mémes

conditions de température, débit et agitation a0R=hm Hg (point H). Le résultat révéele
gu’une diminution de la pression favorise la sépamna

Ces résultats montrent que les conditions expéteates optimales de déterpénation par
évaporateur a film dans les conditions opératoatesisies, correspondent aux résultats
suivants :

T=65,4°C, w= 15,75 &, Q= 0,036 kg/h, sous une pression de 100 mm Hg.

Ces conditions ont permis I'élimination de 85,7 dé la masse initiale de I'huile
essentielle.

Tableau II-11 : Résultats de I'optimisation.

Exp | Point Q T D Limonéne | Decanal| CO
(kg/h) S (%) (%) (%) (%)
17 A | 0,057 55,0 2,21 92,49 0,289 1,685
21 B 0,003 60,2 3,13 89,47 0,289 3,493
22 C 0,050 74,3 4,36 71,72 0,239 5,962
23 D |[0,036 67,25 6,74 61,13 0,204 6,804
24 E 0,036 63,5 4,18 72,33 0,238 4,614
25 F 0,036 70,8 4,41 63,98 0,624
26 G | 0,036 65,4 7,00 63,78 0,234 9,047
Coordonnées de I'optimum obtenu par la méthode simpx :
Q=0,036 kg/h, T= 65,4 °C =15,75 & pour P= 200 mm Hg
27 H 0,036 65,4 (100 mmHg)| 11,8 44,92 0,56B 16,169
Huile essentielle 94,73 0,114 0,87

Le tracé du degré de déterpénation en fonctioraderhpérature en figure 1I-5 révele une
température optimale de 65°C, alors que le tracB d§ Q) montre bien la diminution du

degré de déterpénation en fonction du débit (figu6g ainsi qu’'une plage (Q > 0,1 kg/s)
pour laquelle sa valeur est trés faible.
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Figure 11-6 : Evolution duegré de déterpénation
en fonction du débit (T 8C, ¢ =15,75 §).

L’analyse de I'échantillon concentré sous les cthowé optimales, par chromatographie en
phase gazeuse, a permis le calcul des teneursveslatles principales familles de
COMpOSESs.

Il correspond a un degré de déterpénation de 1tl e concentration des composés
oxygénés de 18,2 relativement a leur teneur ddnsld’ essentielle. La fraction légére
(distillat) composée de mono et sesquitérpenesesor@nt 98 a 99% de limonene.
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Les résultats sont comparés a ceux obtenus paretts procédés ayant fait I'objet de
publications et sont regroupés dans le tablead.ll-1

Tableau 11.12: Comparaisode la qualité de I'essence déterpénée en
fonction du procédé utilisé.

Terpenes (%) | Oxygénés (%) Limonene (%)

H.E H.D H.E H.D HE/ HD H.E H.D

Distillation par évaporateur

a film agité 65,4°C, 100 mm Hg)
(Zeboudj, 2005)

Distillation par évaporateur

a film agité (7-62°C, 10 mm Hg)

98,2 54,6 0,87 15,9 18,2 94,7 44,9

97,8 | 61,2 1,0 9,9 9 95,2 57,0
(Vora, 1983)
Distillation par évaporateur
a film (122°C 143 H
afilm ( mm Hg) 983 | 928 | 13 | 41 31 - -

(Tatéo, 1990)
Distillation fractionnée 93,6 58,7 18| 333 18,5 91,4 51,8
(58-64°C, 9,88 mm Hg)
(Pino & al, 1992)
Extraction par Solvant 97,8 2,1 13| 902 70 96,1 | 1,82
(Ethanol a 70%)
(Owusu & al. 1986)
Adsorption sur gel de silice 98,4 - 15 - - 95,7 12,9
(éthanol/eau a 95%)
(Ferrer & al. 1987)

lIs montrent l'intérét particulier du procédé d’madtion par solvant dont la fraction
déterpénée est tres riche en composes oxygeéneés.

Cette méthode de séparation utilise la differeneesdlubilité entre les composeés, le
mélange éthanol/eau utilisé permet la solubilisaties composés oxygénés dans I'alcool,
les terpenes restent dans la phase aqueuse.

Les procédes n'impliquant pas de solvants paraissesi plus intéressants du point de vue
économique, I'étape d’extraction du solvant impigun investissement supplémentaire.

La démarche expérimentale adoptée par planificatierpériences a permis d’affiner les
conditions opératoires optimales, les teneurs emposes oxygénés ont eté multipliées par
18 dans notre cas, valeur nettement supérieureésuitats obtenus selon le méme procédé
par Vora (1983) et par Tatéo (1990), un abaissem@nplémentaire de la pression peut
améliorer ce résultat.
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11.3. Conclusion.

L’analyse de I'huile essentielle d’orange douce Ig&ie par chromatographie en phase
gazeuse avec calcul des indices de rétention ethpamatographie en phase gazeuse
couplée a la spectroscopie de masse a permis tifidei32 composés et d’évaluer leurs

teneurs relatives.

L'utilisation de la technique du film en comparaisavec les différentes techniques
proposées dans la bibliographie regroupées datableau 11-12 permet de conclure que,
bien que les résultats obtenus au cours de l'didragpar solvant soient les plus
intéressants pour une déterpénation totale deld’lassentielle, le rapport prix de revient/
prix de la fraction concentrée détermine le chddaur une concentration de I'huile
essentielle, le procédé par évaporateur a filningstessant puisqu’il permet de concentrer
environ 6 fois I'échantillon d’huile essentielle eaugmentant 18 fois sa teneur en
COmMpOosés oxygeneés tout en limitant les risquesédgadations thermiques (les temps de
séjour dans I'appareil sont de I'ordre de quelgexondes).
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CHAPMRE 111
MODELISATION DE ’ECOULEMENT

IT1.1. HYDRODYNAMIQUE DE L’)ECOULEMENT.
[1.1.1. INTRODUCTION.

Les phénomenes de transfert de chaleur et de mé&biéement liés a I’hnydrodynamique se

déroulent dans I'échangeur a film. L’objectif deatepitre est d’étudier linfluence des

parametres opératoires sur I'épaisseur du filmuetestemps de séjour moyen, ainsi que la
modélisation de I'écoulement, en vue de faciliter nhaitrise et la compréhension du
comportement thermique de ces appareils.

I11.1.2. REGIME D’ECOULEMENT.

Dans le cas du film tombant, I'écoulement est dar&gs® par le nombre de ReynoldssRe
et, suivant sa valeur, on distingue différentsmg d’écoulement :

Laminaire : Re&< 25 Transitoire : 25 < Re< 400 Turbulent : Re> 400

Dans le cas du film mince mécaniqguement agité openg définir le régime d’écoulement
uniquement comme laminaire ou turbulent comme tlanas de I'écoulement en conduite,
du fait de la présence d’'une surface libre qui t @re lisse ou recouverte de vagues et
ondulations de diverses origines sans que celaigpificatif d’'un écoulement turbulent. II
n'y a pas seulement apparition de vagues a lacifilare suite a I'accroissement du deébit
mais également création de turbulence a l'intérgeufilm par suite de I'agitation du rotor.
C’est ainsi que I'on a constaté I'apparition d’adstités de type « vortex de Taylor » dans
le film liquide.

Schweizer (1981) a montré que le nombre de Tagor,sert habituellement de critére
d’apparition d’instabilités, doit étre remplacé dda cas du film agité par I'expression :

0.33 JLy0.33 D033 171
ReRa" () ()" (L) >37.5 (11.1)

Cette expression empirique est valattéens le domaine de viscosité allant de 0,08 a 10
Pa.s et fait apparaitre le nombre de Reynoldsta¢ionRe;

[11.1.3. EPAISSEUR DU FILM.

L’épaisseur du film conditionne a elle seule beapcde ses propriétés notamment les
phénomeénes de transferts de matiere et de chaldertemps de séjour. Cette épaisseur
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dépend de nombreux parametres dont la géométria garoi, I'organe d’agitation, les
propriétés physiques du fluide. Elle détermineelafs de séjour qui est un des principaux
parametres agissant sur I'évolution du processtagoration ou réaction chimique.

[11.1.3.1. Description de I'écoulement.

Pour les appareils mécaniquement agités, la stauctu film au cours de I'écoulement
comporte 3 zones distinctes représentées en fijre(Tayemans, 1988).

1. vague en boucle.
2. entrefer

3. zone d’écoulement en film.

Zone de film F7]
Entrefer ‘
Zone de vague
en boucle
> -
’ Figure II1.2 : Configuration du

film ruisselant

Figure II.1: Configuration de I'épaisseur du film

Malgré I'hétérogénéité de forme et de comportendentes films, les auteurs conservent le
concept de la couche homogene, et définissen¢paigseur fictive moyenne du film agité.

Les contributions respectives de ces zones détenniilintensité des flux de transfert dans
le film et I'évolution du fluide dans I'appareil tegibutaire de sa répartition dans les trois
zones définies et de I'importance des vitessedesx& tangentielles.

Taeymans (1988) a établi les profils analytiquesvitiesse pour chacune des zones, la
pertinence de ses résultats a été confirmée gracessais expérimentaux de Schweizer
(1981). Ces résultats fournissent d'importants él@sd’informations sur I'écoulement.

< Au cours de l'agitation, I'extrémité d’une pale gse devant elle unague en forme de
boucle nourrie par la couche recouvrant la surface enstimée d'un liquide
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continuellement renouvelé (Taeymans. 1988), (Leena#&988). La dimension de cette
vague dépend des propriétés physiques du liquick etébit d’alimentation. La vitesse
verticale est nettement supérieure a celle d’'un filisselant, I'écoulement est instable et
présente simultanément des composantes horizagttalerticale de la vitesse. Schweizer
(1981) assimile la section de cette vague a ungigarectangle (Figure 111.3) pour lequel il
a établi des corrélations permettant de calculerdienensions en fonction de parameétres
adimensionnels.

Vague en
boucle

FigurelIB. Zone de vague en boucle

Les profils de vitesse mesurées au cours de cailtisont d’'une importance déterminante
pour la compréhension des phénomenes s’y déroulamigrmettent de constater que la
vitesse verticale dans la vague en boucle estmette supérieure a celle d’un film
ruisselant, que I'écoulement est instable et qurdsente simultanément des composantes
horizontale et verticale de la vitesse

< Dans lentrefer les veines fluides sont laminées et la vitesstéoade tend vers zéro, le
liquide est retenu dans sa descente par le mouvateda pale. La composante tangentielle
de la vitesse est telle que le liquide reste sudpentre les deux parois planes (surface de
'appareil et pale).

S Dans lazone de fiimaprés le passage de la pale, le liquide tenduispore le
mouvement imprimeé par la pale et se répartit erfilon d’épaisseur approximativement
constante, turbulente au début mais dont I'intérit turbulence s’amortit rapidement pour
donner a I'écoulement une configuration qui s’appse a celle d’'un film ruisselant. Le
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liquide ruisselle ensuite verticalement et la cosgmte horizontale de la vitesse est
négligeable.

Selon Cvengros (2001), le liquide se déplace esaylindre de I'évaporateur sous forme de
ruisseaux qui dévient aprés passage de la palenetcapturés a un niveau plus bas par
I'agitateur, seule une faible quantité arrivantécasuler jusqu’au bas de I'appareil. Dans ce
dernier cas les courbes DTS s’allongent et présemte multiples petits pics. Ce cycle
étagé se répéte pour les pales suivantes et afmgitainsi que la turbulence du film est
reproduite a intervalles réguliers sur toute |dase cylindrique balayée par le rotor.

Des le régime laminaire le film donne lieu a lanfation de vagues de forme et de
périodicité varieées, a une certaine distance dyodisf d’alimentation, le dispositif
d’introduction joue un réle important sur le mésané de déclenchement des vagues dont
'aspect est régulier et sinusoidal comme le molatfegure 111.2. La formation des vagues
s’accompagne d’'une modification importante dessfients entre les phases en contact. Les
accroissements notés ne peuvent avoir comme origingmentation trés faible de la
surface d’échange par suite de la présence degewvagais résultent d’'une restructuration
de I'écoulement dans toute I'épaisseur du film.

Bien que les pales n’entrent pas en contact avesutéace supportant le film, leurs
extremités en sont suffisamment proches pour afé@paisseur du film liquide méme si
celle-ci ne comble pas lintervalle libre entre pedes et la paroi (entrefer).

[11.1.3.2. Epaisseur moyenne du film agité.
Pour un appareil de type donné, (Leenaerts, 1888 mps de passaggs) est défini par :

_Wr
T (I11.2)

Le temps de passage est relié a I'épaisseur moy_emm:) du film par la relation :

On introduit le débit volumique par unité de périraanouillé : Q = % (m*/m.h)

La détermination expérimentale simultanée deet de g conduit ainsi au calcul de
I'épaisseure fictive du film.
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[11.1.3.2.1. Influence des parametres opératoiresws I'épaisseur moyenne du film
agité.

Des études effectuées par Gaillard (1986) suretilont montré que la vague en boucle
existe méme si I'entrefer n’est pas rempli de liguiEn effet ceci est expliqué par le fait
gue I'écoulement en film d’un liquide peu visqudait apparaitre des ondes a la surface du
fluide et I'épaisseur du film varie alors entre dealeurs limites qui dépendent du nombre
de Reynolds de film.

Schweizer (1981), constate que l'augmentationddhit ou de laviscosité entraine une
augmentation des dimensions de la vague en boHadleeffet, 'augmentation du débit
provoque celle du volume de rétention par I'intediaége d’une augmentation du volume
des vagues en boucle et donc de I'épaisseur moyknfiken.

Ces résultats ont été constatés pour différentesnégies de I'élément d’agitation
représentée en figure Ill.41a,4.b (Cvengros et al., 1995), Ill.4.c (Bessenet etl#198).

H

-a- -b-
Figure 111.4: Différentes géométries de
I'élément d’agitation

De méme, si le nombre de pakest augmenté, on observe une diminutiongdetide R
(Figure 111.3). Le nombre de vagues augmente eblame de rétention restant le méme,
chaque vague contient moins de produit et possadegnséquent des dimensions plus
petites. La vitesse d’agitation agit quant & edaton négative suilet positive surg en
raison des forces centrifuges qui plaquent le diguur les parois.

Les profils de vitesses analytiques établis paryirems (1988) révelent que les vitesses
axiales dans chacune des zones sont inversemguarponnelles a la viscosité dynamique
du fluide.

Komori et al. (1989) constatent que, pour des éside viscosité élevée, une grande partie
du fluide (70%) s’écoule le long de la vague endi®et que le transfert de matiere entre la
zone du film et la vague est tres faible. Alors aqeetains auteurs parlent de zone de
renouvellement du film, (Mutzenberg 1977), d’autcesisidérent que la vague est le siége
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d’'un flux rapide de liquide court-circuitant ledfetf thermiques et de matiére recherchés
dans ce type d’appareil (Taeymans, 1988).

[11.1.3.2.2. Corrélation de I'épaisseur moyenne ddilm en fonction des parametres
opératoires.

Les paramétres physiques impliqués dans I'écoulemelévent aussi bien des conditions
de fonctionnement (débit d’alimentation, vitesserdttion), des facteurs geomeétriques
caractéristiques de Il'appareil (diametre du rotqr Entrefer s, longueur L) que des
propriétés physiques du fluide (viscosité dynamijguenasse volumiqug). L’épaisseur
moyenne sera donc fonction de ces parametres ednatgse adimensionnelle (Tayemans,
1988) a permis d'établir une équation impliquaiitédents nombres adimensionnels et
s’inspirant des équations disponibles dans ladittge :

=f(—,— Rea, Re, Fr) (1.4)

Cette fonction peut également proposée sous laeform

B \)2 1/3
e=f ——(EJ , Re, Rez, Fr) (n.5)

De nombreuses corrélations ont en effet été pra@sosiéns la littérature pour prédire

I'évolution de e en fonction des conditions hydrodynamiques, elta® rassemblées dans
le tableau III.1.

La diversité de ces corrélations rend difficilecleoix pour un appareillage donné. Elles
doivent étre utilisées avec précautions car ellépeddent des dimensions et de la
géométrie de l'appareil utilisé qui ne sont pasdors suffisamment précisées dans les
articles.

Le concept d’épaisseur moyenne pour un film agitéonne visiblement pas suffisamment
d’'information concernant le comportement du fluida écoulement. En effet, cette
épaisseur est calculée a partir des résultats daregede volumes de rétention et représente
une évaluation de I'évolution du volume présent sdéiappareil pour des conditions
expérimentales données. Le temps de séjour moyetenwbpar détermination
expérimentale de la distribution des temps de s&stupar contre une information réelle du
comportement des particules de fluide a lintéride I'appareil. Son évolution renseigne
par conséquent de fagon plus précise sur I'hydrachygue du fluide.
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Tableau Il1.1 : Corrélations pour I'évaluation de I'épaisseur du film agité

Auteurs Corrélation
Godau (1975) P 1’442(2)1/3 Re
(1 < Re<500) 9
Zacharov & al. (1970)
(3 < Ree< 1000)
Franck & Lutda (1980)
(5 < Rg < 1000)

Watanabe & al. (1976 - 2
(1976) e= 2,14.16('/7)1’3 Re2%Fr04s

- 2
e= 0,932Re1’2(%)1’3exp(0,1lna)ﬂ Da)

é - 0’95 (%)1/3 RQ:O,496Fr-O,062

Reinemann & al. (1973) - V2,5, Dawse os A2 s6
(1< Re< 500) e-= 1,8137(;) (q)) Re® Ry V2t

Kern et Karakas (1959)

o= 3.8,\2Q 71Dz -5

Z O\172
57D pg 3 (175)
Domanski & al. (1971) -
€ _s Da0,14,0.29 0,14, 4-0R 0,570,575 0,72
D—_Fo,lss(f) g ATR0TRASTRe,
Schweizer (1981) —
3
3 < Rg<1000
( ¢ ) 5 = 1328Rg™*%exp(0.000961 R R0 744046330366
v b
9

)

Taeymans (1988 - 2
Yy ( ) e-= 1,8171(L)1/3 R&O,4584
(1 < Rg<1000) g

I11.2. MODELISATION DE L’)ECOULEMENT.
[1.2.1. LES ECOULEMENTS IDEAUX.

Le génie de la réaction chimique a introduit lecapt de réacteur idéal en faisant appel a
deux modéles simples d’écoulement des fluides gmeepermanent :

< Le réacteur en écoulement pistorfR.E.P), caractérisé par un temps de séjour unique
pour toutes les molécules, a inspirén@déle de déplacement idéedprésenté par un
écoulement piston sans mélange le long du coutamtdistribution de substance est
uniforme dans la direction perpendiculaire au moumet.

dc__ dc

1V (111.6)

< Le réacteur parfaitement agité(R.P.A), caractérisé par une composition unifoeme
tout point et des temps de séjour a priori queloesga inspiré lenodele de mélange idéal
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et consiste a considérer le réacteur réel comme uredgréacteurs parfaitement agités et
identiques. Physiquement on peut se rapprocheedaaréle si le réacteur réel présente
des zones de fort brassage séparées par des mnagifges.

Si V est le volume total accessible au fluide, ddenbre de réacteurs en série et Q le débit
volumique, le bilan de matiére sur f9réacteur donne :

V oCi
——=Q(G1-G 1.7
7 ot ( ) (1.7)
Ces deux réacteurs idéaux représentent les casdiohé I'écoulement dans un réacteur réel

(REP un mélange nul et RPA un mélange idéal).

Le modéle piston diffusiondécrit les écoulements réels peu différents deolibsanent
piston idéal. Il est bati sur la superposition d’@ooulement piston parfait et d’'une
dispersion aléatoire semblable a celle qui carsetém transfert de matiére par diffusion
moléculaire mais d’intensité tres supérieure.

Dans les réacteurs réels, les molécules séjoudaard le volume réactionnel pendant des
temps qui dépendent notamment du profil hydrodygamide I'écoulement et de la
géomeétrie du réacteur.

[11.2.2. MODELISATION DES ECOULEMENTS REELS.

BN

Le principe de la modélisation consiste a consdruime structure constituée de
combinaisons de modeéles d’écoulements idéaux. a&eesson d’'un ou plusieurs réacteurs
idéaux permet dans la plupart des cas réels delim@déécoulement du fluide, c’est ainsi
gue certaines associations sont devenues classiques

S Modéle de J mélangeurs en sérisodéle a deux parameétres permettant de passer
progressivement du réacteur agité continu (J=1)ééodlement piston (J=); il est
caractérisé par:

Le volume total : V=&V ou Westle volume d’'une cellule

:% :J—E/QR ou Q est le débit volumique.

S Modeéle de J mélangeurs en cascade avec échargeune zone mortqui permet de
rendre compte de courbes expérimentales présenmttrainées importantes, il est
caractérisé par:

Le temps de passage : T

Ve
Q

Le temps de passage : 1=
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Le rapport des volumes : %—2
1

Mo
aQ

Le logiciel DTS Pro proposé par Progepi (2000)eof& possibilité de construire le modeéle
désiré a partir de modules élémentaires reprédetgandifférents types de réacteurs
(piston, agité) ainsi que différentes associaticiassiques (cascade de réacteurs avec ou
sans échange). Il procéde ensuite au tracé debesoDTS correspondantes aux modeéles
proposés, et superpose ces courbes simulées paguehmodele, aux courbes
expérimentales. Il permet également d’accéder ags @&noment d’ordre @4,), aux temps

La constante d’échange : , %

de séjour moyens (moment d’ordres]) ainsi qu'a la variance (dispersion autour de la
moyenn&r2) pour chaque courbe DTS. Les écarts entre cesemsnobtenus pour la
courbe simulée et la courbe expérimentalg € 1/, .., — K ;) SONt alors calculés.

Il réalise alors I'optimisation, au sens des moésdrarrés, I'écart entre la courbe calculée a
partir du modele et la courbe expérimentale.

[11.2.3. DISTRIBUTION DES TEMPS DE SEJOUR

L’analyse des résultats expérimentaux de la digioh des temps de séjour (DTS) fournit
les données de base pour diagnostiquer le fonamant des processus d’écoulement
(Leclerc & al. 1995). L'observation des courbes Dd&met de déceler les phénomenes
caractéristiques tels que court-circuit, recyclagevolume mort et de postuler pour un
modéle donné (Tableau 111.2). L’'ajustement estiséah partir de la comparaison entre la
réponse experimentale et la réponse du modele géopo

[11.2.3.1. Définition de la Distribution des Tempsde Séjour (DTS).

Le concept de distribution des temps de séjour (DdiBposé par Dankwerts (1953)
permet une description globale de I'écoulementtdisant des expériences de tracage. Un
systeme est considéré identifiable du point dedauéa DTS, lorsqu’on connait sa réponse
C (t) a une injection de traceur de forme quelcenmais connue a l'entrée, le réacteur
étant considéré comme un systeme linéaire. On itd&firfraction de molécules qui a
séjourné pendant le temps t par la fonction :

Y(t) = —C@L (11.8)
j C(t) dt

0

Si linjection de traceur est instantanée, y(t) ks réponse impulsionnelle qui est la
Distribution des Temps de Séjour (DTS) du réacteur.
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[11.2.3.2. Propriétés de la distribution des tempsie séjour.

Par définition:
[ E®dt=1
0

Le temps de séjour moyen des molécules dans leetgagst égal au moment d’ordre 1 de
la DTS :

f=TtE®m =T ;K%E (111.9)
0 > [cat

si la réponse du réacteur au signal d’entrée esgiodible sous forme d’'une fonction
continue.

et t= y oAt (111.10)

0 gquy

si la réponse du réacteur au signal d’entrée esgiodible sous forme d’'une fonction
discrete.

Tableau 111.2: Courbes de réponse des différentséacteurs a une perturbation
impulsion

Réacteur

> b

Réacteur piston

DTS
Réacteur parfaitement
nqie T {

Cascade parfaitement -

agitée

Court circuit (< ts)

y

A
Zonemorte (7> ts) T l ¥ l N
>
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On définit la variance de la distribution par leoment centré d’ordre 2 de la DTS :

GZ:T (t-t)2E®dt = T (t-Hc(tyt (I11.11)
0 0 _[C(t)dt
ou: 0%= i Kt'%tm 1.42)
= 2 cma

i=1

[11.2.3.3. Détermination expérimentale de la DTS.

La détermination expérimentale de la DTS suppose lgs hypothéses suivantes soient
vérifiées : Le régime est permanent, les expéredeetracage sont reproductibles, le fluide
est incompressible, la vitesse du fluide est unifoet le traceur uniformément réparti dans
les sections d’entrée et de sortie (les sectionseedbétre de petit diametre ou un brassage
intense doit y régner), le traceur ne modifie pasolulement, les détecteurs d’entrée et de
sortie doivent étre identiques et a réponse lieeair

Une injection est considérée comme instantanég duste est au plus de I'ordre de 1% du
temps de séjour moyen dans le réacteur. Le choiabeur doit résulter d’'une analyse
critique de la situation : colorant, électrolytadioactif ...

Le signal brut de concentration du traceur a latiesodu réacteur contient toute
l'information nécessaire a la modélisation de lidement.

Du point de vue bibliographique, I'étude des cosrde distribution des temps de séjour
établies par Mutzenberg (1977) révelent que le figité est plus turbulent que le film
ruisselant et que la dispersion est d’autant ptaadg que le temps de séjour est élevé. Ces
conclusions sont reprises par de nombreux autéeoqrtois 1989) et, dans la majorité
des cas, les appareils a film mécaniqguement agiésis de lames fixes peuvent étre
assimilés a des réacteurs pistons avec dispersi@iea Cette derniere dépend des
conditions opératoires.

Pour les appareils a film agités, peu de corragatsont disponibles dans la bibliographie.
Skoczylas et Urbanski (1995) utilisent un évapanate film agité, I'élément d’agitation
étant un élément spiralé. lls proposent une cdio@lagous la forme :
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t = 22712Re %% Frooe (11.13)

Les constantes dépendent des dimensions de I'élé&panlé et de sa vitesse d'agitation.
Bessenet & al. (1998) utilisent un échangeur dtaesespiralées internes. lls constatent que
le temps de séjour moyen diminue avec l'augmentatio débit et proposent une loi
expérimentale reliant le débit massiqugkg/s) au temps de séjour moyen :

t=0,4m% (111.14)

II1.3. MATERIEL ET METHODES.

Le liquide utilisé (solutions de glycérine de visité variant de 1 a 11,5 cSt) est alimenté
en continu grace a un récipient doseur muni d’'ubinet. La gamme de viscosités
relativement faibles a été choisie car elle cowad I'utilisation que nous envisageons, la
distillation d’huiles essentielles.

La hauteur du liquide d’alimentation est maintecoastante grace a un second réservoir,
alimentant le premier et permettant ainsi de fitievad des deébits constants. Le traceur
(colorant : bleu de méthylene) est injecté (50U@trée de I'appareil, le temps d’injection
est de l'ordre de la dixiéme de seconde et inférie0,01. Les injections peuvent donc
étre assimilées a des impulsions.

Les mesures d’absorbance se font avec un speotmpbtre Secomam S.250 T+ a la
longueur d’absorption du bleu de méthyléne (660. Al sortie, le liquide est récupéré
dans des tubes a essai grace a un collecteur ciéof® qui permet le changement de
fractions au maximum toutes les 2,5 secondes.

Les paramétres opératoires sont les suivants :

- La vitesse d’agitation :[10,47 20,90 31,45] ¢mwe) correspondant a [10,5 20,90 30,5]
(s?)

- La viscosité du fluide (I®m#s) [1,00 3,30 8,80 11,00]

- Le débit d'alimentation (fls) [1,50 2,50 5,00 6,00]

Les expériences sont menées en faisant varier iaampére et en maintenant constants les
deux autres. Les deux parametres auxquels nousspauses intéressés sont le volume de
rétention et la distribution des temps de séjoes Lolumes de rétention sont mesurés (par
pesée a THg prés) en arrétant I'alimentation pour un débinmé et collectant le volume

restant dans le réacteur. La distribution des tedgpséjour est déterminée par mesure, en
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fonction du temps, des absorbances des échantitiolhsctés a la sortie de I'appareil.
Chaque mesure est effectuée 3 fois pour vérifieepaoductibilité des mesures.

III.4. RESULTATS EXPERIMENTAUX.

Les résultats obtenus couvrent les domaines ssivded nombres de Reynolds de film et
de rotation et du nombre de Froude :

Re=0,08 2 3,47 , Re= 3300 a 88400, Fr=0,6ab5,3.

La gamme de Reynolds de film, balayée au coursette étude, correspond a des valeurs
trés faibles de Reetn’a pas fait I'objet de beaucoup de travaux. Edeuite des tres faibles
valeurs de débits d’alimentation utilisés et eleufpconcerner également des fluides de
faibles viscosités faisant I'objet de nombreuseqdiegtions.

[11.4.1. INFLUENCE DES PARAMETRES OPERATOIRES.

Cette étude permettra d’orienter le choix des dwr i opératoires, pour une opération se
déroulant dans I'appareil a film agité, en fonctaun traitement recherché pour le produit
final. L'influence des parameétres opératoires,itddialimentation, vitesse d’agitation et
viscosité du fluide en écoulement, sur I'’épaisseayenne du film ainsi que sur le temps
de séjour moyen sera ainsi établie. En effet tiimportant de trouver un compromis entre
un volume de rétention assurant un rendement sgén¢ et un temps de séjour suffisant
pour avantager les phénoménes de transfert tootimmisant la dispersion des temps de
séjour moyen.

Les résultats expérimentaux obtenus sont rassemsiids tableau A.ll.1 donné en Annexe
Il et représentés sur les figures A.lIl.1 a A.11.22.

< Influence du débit.

Dans toute la gamme de la viscosité du fluide dadétesse d’agitation, I'augmentation du
débit provoque I'augmentation de I'épaisseur dmn fifFigures 111.5 et A.ll.1 a A.ll.4) et la

diminution du temps de séjour (Figures 1.6 etIA.& A.l.8) dans I'appareil a film agité,
bien que la dimension moyenne de I'épaisseur dau $ibit inférieure a la dimension de
'entrefer.
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Figure 1.5 : Evolution de I'épasseur du film en fonction
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Figure 111.6: Evolution du temps de séjouen fonction
du débit (v =1 cSt)

L’appareil utilisé au cours de ce travail ne conpgoas de systeme de distribution a
I'entrée, par conséquent, lorsque le liquide dsbduit, il s’écoule verticalement jusqu’a ce

gu’il rencontre la pale en mouvement qui le raitle;accumule donc principalement dans
la vague en boucle dont la dimension dépend du dé&llimentation. De plus, aux débits

élevés, les temps de séjour sont faibles du failaderésence d’'un écoulement vertical
rapide du fluide échappant au mouvement de la pale.

Les temps de séjour les plus élevés sont congiatéda plus grande viscosité du fluide et
a débit par unité de périmétre mouillé=0,005 ni/m h.

< Influence de la viscosité.

Comme prévu par la littérature, I'épaisseur moyeshmdilm augmente lorsque la viscosité
augmente (Figures 1.7 et A.1l.9 a A.ll.11). L'ioence de ce parametre sur le temps de
séjour semble cependant moins claire (Figures BL8A.I1.12 a A.ll.14). En effet on
constate une diminution du temps de séjour lordgueéscosité augmente pour les fluides
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faiblement visqueux (1.10m?s et 3,3.18 m%s) et son augmentation pour les fluides
sensiblement plus visqueux (8,81®%/s et 11,0.18 m¥s).

“o. Q,=0,003r%/m h
4e-4 = Q,=0,005n'™ "
ol Q,=0,010nF™ "

. Q,=0,013/m h /,éF:,‘f
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Figure 1.7 : Evoliion de I'épaisseur du film en fonction
de la viscosité
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Figure 111.8: Evolution du temps de séjouen fonction de la viscosité

Les résultats existant dans la littérature concerdes fluides de viscosités relativement
plus élevées que celles faisant I'objet de cettmleét Il semblerait cependant qu’il est
d’autant plus difficile d’obtenir une vague régudieque le fluide est peu visqueux, les
ondes a la surface du film sont dans ce cas plpsriantes. D’autre part, Gaillard (1986)
aboutit a des corrélations permettant le calculadeague en boucle différentes selon la
viscosité de fluide qui s’écoule. On peut en dégue la viscosité influe directement sur
le comportement du fluide dans la vague en bouckorc sur le temps de séjour dans
'appareil.

< Influence de la vitesse d’agitation.

Cette étude s’est effectuée a des vitesses diagitalativement modérées pour des raisons
lites a des difficultés techniques. L'épaisseuffithn varie peu en fonction de la vitesse
d’agitation (Figures 111.9 et A.1l.15 & A.l1.18).’&volution des temps de séjour (Figures
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1.9 et A.Il.L19 a A.ll.22) semble plus ambigué @tpend fortement du débit et de la
viscosite.
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Figure I11.9 : Evolutin de I'épaisseur du film en
fonction de la vitesse d’'agitation
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Figure 111.10: Evolutia du temps de séjour en
faiom de la vitesse d’agitation

Ainsi a faible viscosité, la vitesse axiale estamante et le temps de séjour est insensible a
une variation de la vitesse d’agitation. Pour léscasités élevées, l'effet de la vitesse
d’agitation semble toujours négligeable. On obselee temps de séjour importants pour
un débit par unité de périmétre mouillé £)0,005 ni/m h.

L’absence de systeme de distribution a I'entré€agipareil implique que la répartition du
liquide en film se fait grace a l'agitation. L’augmtation de la vitesse d’agitation empéche
'accumulation du film dans la zone de vague encloat diminue donc sa dimension pour
un débit modéré. Une grande partie du liquide seive dans la zone du film et
'augmentation du débit favorise 'augmentationl'épaisseur du film, le temps de séjour
augmente ainsi a débit modére.

65
Zeboudj. S. (2006). Thése de doctorat d’état. Ecole Nationale Polyechnique.



A débit élevé, le liquide peut évoluer verticalemens rapidement dans 'appareil avant
gue la pale en mouvement le récupere, ce qui dbdwdes temps de séjour tres faibles,
I'agitation a peu d’influence dans ce cas.

| 1.4.2. CORRELATIONS EXPERIMENTALES
[11.4.2.1. Epaisseur moyenne du film.

Les résultats expérimentaux obtenus par mesurealesies de rétention pour différentes
conditions opératoires sont donnés en Tableau 1AlH. permettent de calculer les
épaisseurs moyennes de film correspondantes gi&wgpation (111.3).

L’analyse mathématique de différentes expressiopsriais d’établir I'expression (111.15)
qui a donné le plus faible écart aux résultats exptaux. L'identification des parameétres
est réalisée par estimation non linéaire gracegigikl Statistica.
e 08
5" 6,03Re"**Reg 8 Fro4 (111.15)

a
L’erreur relative moyenne est de 0,4 % et cakedéartir de la relation I11.16 avec
n=284.:

s (gi €.a)

e e
Be_ G (11.16)
e n

e, estla valeur expérimentale de I'épaisseur moyelrfilm ete_, est la valeur calculée

exp cal

a partir de la corrélation (111.15) de I'épaissemwyenne du film.

La forme de la corrélation 1.15 ne correspond @aselles couramment utilisées,
I'expression adimensionnelle sous la forme Ill.Bamné un écart relativement important
aux résultats expérimentaux.

De l'analyse de ces résultats il ressort qu'uneétation entre nombres adimensionnels
permet de représenter correctement I'évolutioriéeisseur du film. Elle reste néanmoins
valable dans les conditions expérimentales préserta figure [ll.11 montre l'écart
important entre les résultats expérimentaux ewvédsurs prédites par certaines équations
empiriques. Cet écart dépend des parametres intisathns la corrélation, celles proposées
par Franck et par Godau ne tiennent pas comple dtesse d’agitation alors que celle de
Reinemann introduit I'influence de I'agitation avers le nombre de Reynolds de rotation.

Rappelons que les nombres adimensionnels font aipgarrespectivement le débit
d’alimentation a travers le nombre de Reynaldsfilm, la vitesse d’'agitation a travers le
nombre de Reynoldst la gravité a travers le nombre de Froude.
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Ainsi, I'expression II.15 révéle que le débit dakéntation a une influence positive mais
modérée sur I'épaisseur du film a travers I'expbsdun nombre de Reynolds du film
(Re>*) de méme que la gravité & travers I'exposant dubme de Froude (Fr). Par
contre I'agitation a une influence négative impotgesur cette épaisseur (Ré).

o FRANCK(1980)
3e-4 o GODAU(1975)
# REINEMANN(1973
~a_ Corrélation proposd

(0]

E
&
E L™
o 2e-4
(&)
5
)
@ le-4
©
Q
Ll s%
0
0 le-4 2e-4 3e-4

Epaisseur expérimentale (m)

Figure lll.11Comparaison des valeurs expérimentales

de I'épaissedu film avec celles obtenues par les

corrélations existass.
La figure 111.12 illustre I'augmentation de I'épasur du film en fonction du ReCette
augmentation est d’autant plus élevée que le noddiReynolds de rotation est faible.

Il ressort de ces résultats que pour les faiblexosgités, I'épaisseur du film varie
linéairement en fonction du nombre de Reynoldsilde ffour viscosité donnée. Pour les
viscosités plus élevées, elle augmente de manigsepononceée lorsque le Raugmente.

(n=1cSt) 4 Rq?=29410 ‘O\Rq?=58708 [ ] Rq?=88343
(n=3.3cSt)# Rg=8912 " Rg=17790 A Reg=26771
(n=8.8cSt)-‘—qu=3342 m] qu=6671 \.\R%=10039
(n=11cSt)— Rq?=2674 <o Rq?=5337 * Rq?=8031

-3

Epaisseur moyenne du film @dp

Ree
Figure 111.12 : Evolution de I'épaisseur du fim en fonction
du Reynolds de film pour différentesaleurs du Reynolds de rotation.
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[11.4.2.2.Temps de séjour moyen.

La considération des paramétres expérimentaux gungsi dans I'évolution des temps de
séjour amene a proposer des équations adimendessghilaires a celle de I'épaisseur du
film. Le temps de séjour moyen est calculé a pairl’équation (lll.11). Les résultats
expéerimentaux sont corrélés selon I'expressionl{f)l

L'identification des parameétres est réalisée parassion multiple grace au logiciel
Statistica.

t= 0,3 Re "4 Re>*°Fro° (11.17)

L’erreur relative moyenne est de 2,9 %, elle ektubée a partir de la relation (111.18).

Z texitcal
t

At_ Loy (111.18)
i n

—+ |

Cette expression se rapproche de celle proposé8kparzylas et Urbanski (1995) qui ne
tient cependant pas compte de l'effet du Reynoldsratation. Elle fait apparaitre
l'influence des parametres opératoires a travessctefficients constants : effet négatif
relativement important du débit d’alimentation @ers I'exposant du nombre de Reynolds
(Re=%*) ainsi que celui positif de la vitesse d'agitatifRe’>*) et effet modéré de la
gravité (F*'%, (S. Zeboudj & al., 2002). La représentation biape de ces résultats en
figure 111.13 montre la diminution des temps deosé$ avec I'augmentation du Reynolds
du film ainsi gu'avec 'augmentation du Reynoldsrd&tion.

>0 - Re,=88343 ‘W Re,=58708 & Re,=29410
A Re,=26771 MR Rey=17790 A Re,=10039
40 % Re,=8912 O Re,=8031 ‘L Re,=6671
— Re 75337  © Rey=3342  + Re,=2674

Temps de séjour moyen

Figure 111.13 : Temps de séjour moyen en fonain du Re-
pour différentes valeudu Rez
L’évolution du temps de séjour en fonction de ligpaur du film est représentée sur la
figure 111.14 et permet de constater que les tedgséjour diminuent lorsque les épaisseurs
augmentent pour une viscosité donnée.
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Figure 111.14: Evolution du temps de séjour en foretion
de I'épaisseur du film.
D’autre part, 'observation des résultats donné£enexe Il, en tableau A.ll.1 permettent
de constater que les temps de passage sont imraix temps de séjours ce qui
correspond a la présence de volumes morts danselsde fluide stagne et participe peu a
I'écoulement global ce qui se traduit par la présed’'une trainée pour la courbe DTS.
Bien que les volumes de rétention soient surestaregmise de la présence d’une tubulure a
la sortie de I'évaporateur (I'erreur ainsi commsse la mesure du volume de rétention se

retrouve dans toutes les mesures) la relation e¢mtre se retrouve dans tous les résultats.

111.4.2. MODELISATION DE L'ECOULEMENT.
111.4.2.1. Modele d'écoulement.

L'objet de cette partie est de proposer un modéeridant les aspects complexes de
I'écoulement de I'appareil a film agité et ce, apékablissement et analyse des courbes de
distribution des temps de séjour. Les parametrésatgires sont ceux considérés au cours
de I'étude hydrodynamique a savoir, le débit d’alation, la vitesse d’agitation et la
viscosité du fluide utilisé. Les courbes DTS expémtales obtenues présentent un
étalement et une trainée et suggérent la présermengs agitées et de volumes morts.

Plusieurs modéles ont été envisagés pour I'apparfdiin a pales fixes, mais ont donné de
grands écarts entre les courbes expérimentalemeléss, seuls trois modeles présentant
de faibles écarts entre les courbes expérimergakimulées sont retenus (Figure 111.15).

69
Zeboudj. S. (2006). Thése de doctorat d’état. Ecole Nationale Polyechnique.



Modele 1 : Cascade de réacteurs
avec zone d’échange

Modele 2 : Cascade de réacteurs
agités en paralléle avec une
cascade de réacteurs agités zone

d’échange

Modele 3 : Zone agitée
sutvie d’une cascade de
réacteurs agités zone

d’échange

‘J21 V2

@ Ba, tn K

Figure 111.15 : Modeles d’écoulement proposépour I'évaporateur a pales fixes.

Les résultats expérimentaux ainsi que ceux daralation sont représentées sur les figures
[11.16 a 111.18.

Les courbes ainsi que les résultats des calcutsud®donnés en tableau 111.3 permettent de
conclure que le modeéle 2 présente les écarts lesfaibles et s'ajuste le mieux avec les
résultats expérimentaux.
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Figure 111.16: Courb®TS expérimentale ajustée
a celle obtenue aveanodéle 2 (« =10,5 §')
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Figure 111.17 : Courk DTS expérimentale ajustée
a celle obtenue aveanodéle 2 (& =20,9 §')
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Figure 111.18: Courbe DTS expérimentale ajustée
a celle obtenueea le modeéle 2 («=30,5 &Y
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L’'analyse de ces résultats consiste a détermisgrdeamétres caractérisant chaque modele
donné par le logiciel de simulation (Tableau lllet)a relier ces résultats au comportement
physique du fluide dans I'appareil.

Tableau Il11.3: Caractéristiques des courbes DTS paules 3 modeles
aux différentes vitesses d’agitation.

Ho Hy o? Ay Ay Ac?
«w=305¢"
Experience | 0,95 | 19,0 125,3 - - -
Modéle 1 0,89| 18,1 79,8 -0,06 -0,9 -45)5

Modéle 2 0,94| 18,9 1214 -0,01 -0,01 -3,9
Modéle 3 0,94| 19,9 13249 -0,01 -0,0
©w=20,9¢
Experience | 0,99 | 16,1 66,2 - - -

Modeéle 1 0,93 16,8 79,5 -0,06 0,7 13,8

1=
~
P

Modeéle 2 0,99| 15,9 65,8 0 -0,2 0,4
Modeéle 3 0,98| 16,8 73,6 -0,01 0,7 7,4
«=10,5 &

Experience | 0,81 | 19,0| 120,7 - - -
Modele 1 0,92 20,9 150,1 0,11 1,9 29,4
Modeéle 2 0,99| 18,71 117( 0,18 -0,3 -3,7
Modele3 0,97| 19,5/ 1220 0,16 0,5 1,3
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Tableau lll.4.: Paramétres des modéles.

w(sh) | Zone agitée Zone agitée avec zone
Modéle d'échange
T N T, N tm K
30,5 13,2 | 98 128 | 0,8
1 20,9 - - 128 | 9,0 16,3 | 0,76
10,5 16,7 | 41 16,3 | 0,6
305 | 146 | 46| 199 | 35 1,9 0,99
2 209 | 13,7 | 63| 116 | 3,0 2,2 0,99
105 | 188 | 25| 133 | 104 | 12,1 | 0,58
305 | 1,3 11,1 7,1 11,1 | 0,94
3 209 | 6,7 - 8,1 8,2 123 | 04
105 | 74 8,2 6,0 12,2 | 0,69

L’augmentation de la vitesse d’agitatioonduit pour chacun des modeéles aux observations
suivantes:

Pour le modéle 1 constitué d'ucascade de réacteurs agités avec zone d'échaellge
conduit notamment a l'augmentation du nombre deteéias J ainsi que celle de la zone
morte (K augmente). On se rapproche donc de I'éooeiht piston pour lequel la dispersion
diminue.

Pour le modéle 2 constitué d’'unascade de réacteurs agités en paralléle avec aseacle
de réacteurs avec zone d’échangke conduit & une augmentation du nhombre deegex
J. du modele 2 dans la cascade de réacteurs alore quenbre de réacteurs,, dans la
cascade de réacteurs agités avec zone d’échangegae le temps d’échange diminuent.
On constate par contre que I'importance de la ddéehange augmente (K augmente).

Pour le modele 3, constitué d’'unene agitée suivie d’'une cascade de réacteurssagitéc
zone d’échangeelle conduit a 'augmentation de I'importance dedeme morte. Le temps
de passage dans la zone agitée augmente alordiqufiue dans la zone agitée avec zone
d'échange.

Pour un débit et une viscosité donnés, le volumerédention est le méme, seule la
répartition dans les zones du film differe selonvitesse d'agitation. D’autre part,
'augmentation de la vitesse d’agitation augmeatadmbre de vagues en boucle (zones a
vitesse axiale importante), la zone de film s’emuve par conséquent réduite, cette
derniére est composée d’'une zone turbulente apssmage de la pale.

Il ressort de ces constatations, que cette zorilente peut étre assimiléelaazone 1
agitée du modele Prigure 111.19) elle est d’autant plus importante que le nombre de
vagues est élevé puisqu’elle puise sa turbulencs ldgpassage de la pale.
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La zone de turbulence est suivie d'une zone de rilisselant qui peut également étre
représentée pda zone agitée avec volume mort du modelell2. peut étre décomposée en
une partie agitée siege de turbulences dues awesatpissant avec les ondulations de la
surface libre du film et qui se comporte comme ilm fagité ainsi que d'une partie
visqueuse proche de la paroi qui n'est pas rackéd qyitateur et se comporterait comme
une zone morte.

Avec l'augmentation de la vitesse d’agitation ehclde I'importance de la zone de vague
en boucle, la zone turbulente aprés le passage pld est plus importante ealigmente.
L’épaisseur du film se trouve réduite et la palevpgue moins d’ondulations sur la
surface, ainsi la zone agitée diminue gédgalement, c’est donc la zone proche de la paroi,
plus visqueuse qui détermine le temps de passageigmente {, augmente).

Zone de film

Zone 1 agitée

e TN b b

Zone de vague
en boucle

\]21 V2

I T

""" » Zone 2 agitée
ave(volume

Figure 111.19: Interprétation physique du modéle d’écoulement

Ces résultats semblent décrire correctement le imail la cascade de réacteurs agités
avec zone d’échange de matiére en série avec ume agitée (S. Zeboudj, 2005),
(S.Zeboudj, 2006). Cette description du comportdrderfilm a été également envisagée
pour introduire la théorie de la pénétration (Letoig, 1989)

111.4.2.2. Sensibilité du modéle.

Pour évaluer la sensibilité du modele 2 proposang variation de ses parameétres, nous
avons estimé la variation des caractéristiques adedurbe DTS pour une variation
élémentaire de chacun des parametres du modetéfaale réacteurs, temps de passage,
temps d'échange, taux d'échange).

74
Zeboudj. S. (2006). Thése de doctorat d’état. Ecole Nationale Polyechnique.



L'importance de la trainée est évaluée en intraduite facteur de trainée FRouessac &
al, 2000). Les résultats sont portés sur le tabléabi.

Tableau 111.5 : Influence des parametres du modelsur la courbe de distribution.

Paramétre p d

ar?n@ﬁér%p ! J T % 1, tm K
hi —hg

hop )| te6 | +64| 15 | <1|-63] <1
ti _tO 0,

t,p (%/p) +50| -50| 24| 0| o | o
Fi —Fio

F o P | 40| 430|170 <1 | <1 | <1

to

Une variation élémentaire du nombre de réacteurs gue du temps de passage dans la
zone agitée influe sensiblement et positivementashiauteur et I'abscisse du pic ainsi que
sur la trainée de la courbe de distribution. Patregl'influence du temps de passage dans
la zone avec échange, du temps d'échange ainglugteeux d'échange, sur l'allure de la
courbe, semble modérée. Ces parametres ne pepaerpnséquent, pas donner lieu a des
interprétations.

ITI.5. CONCLUSION.

L’analyse des résultats expérimentaux permetatdirmer les résultats établis dans la
littérature pour les fluides a faible viscosité cemant l'influence des paramétres
opératoires sur I'épaisseur moyenne du film eeteps de séjour moyen. L’augmentation
du débit augmente le volume de rétention, soitaiggeur du film, en alimentant
principalement la zone de vague en boucle donitégse axiale est relativement élevée, ce
qui conduit a la diminution des temps de séjour engy

Dans la gamme de valeurs utilisées, la vitesse itdtamn n’intervient pas dans
'amélioration des temps de séjour mais plutét emeau de la turbulence dans le film et
aurait une importance majeure pour les phénomémésuaisferts de chaleur et de matiére.

Alors que I'épaisseur moyenne du film augmente goes la viscosité augmente,
l'influence de ce paramétre sur le temps de séeunble moins claire et varie selon la
nature du fluide. Les résultats existant dans teérditure concernent des fluides de
viscosités relativement plus élevées que cellsaifidil’objet de cette étude.

La zone de film est le siege de turbulences duea JprEsence de vagues et en
renouvellement permanent apres le passage de cpabtpjda zone de vague en boucle est
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le siege d'un flux rapide de liquide susceptiblecdart-circuiter les effets thermiques et de
matiére recherchés dans ce type d’appareil.

S'il y a nécessité de travailler a débits élevésalurait lieu d’envisager I'amélioration du
dispositif d’'introduction afin d’assurer une bomépartition du liquide a I'entrée.

L’épaisseur du film ainsi que le temps de séjouuvpat étre corrélés sous forme
adimensionnelle en fonction des conditions opé&ed@ar les équations (111.15) et (111.17).

Les valeurs des coefficients varient selon la géoende I'appareil et la nature du fluide

utilisé. Pour I'épaisseur du film la valeur moyerdee'exposant du Reynolds du film est
de I'ordre de 0,3 & 0,66 alors que celui du Reyndkl rotation intervient souvent avec une
valeur négative relativement faible (tableau llcg)qui révéle I'influence prépondérante de
la pesanteur en

comparaison avec l'influence de l'agitation. La tidoution du nombre de Froude de
rotation introduit semble conforter l'influence ionante de la gravité dans ce type
d’écoulement.

L’écoulement en film agité peut étre représentélpanodéle de la cascade de réacteurs
agités avec zone d’échange de matiere en sérieusreezone agitée. L’augmentation de la
vitesse d’agitation augmente le nombre de vagued@rtle (zones a vitesse axiale
importante). La zone de film est composée d’'unesZanbulente apres passage de la pale
(la zone 1 agitée du modéle@)i est d’autant plus importante que le nombreatgies est
élevé puisqu’elle puise sa turbulence dans le gassa la pale.

La zone de turbulence est suivie d'une zone de riiisselant Zone agitée avec volume
mort du modeéle 2¢t peut étre décomposée en une partie agitée d&gebulences dues
aux vagues naissant avec les ondulations de lacsutibre du film et qui se comporte
comme un film agité ainsi que d’'une partie visqegmoche de la paroi qui n’est pas raclée
par I'agitateur et se comporterait comme une zooeien L’augmentation de la vitesse
d’agitation augmente le nombre de vagues en bolacimne turbulente aprés le passage de
la pale est ainsi plus importante. L'épaisseuriita §e trouve réduite et la pale provoque
moins d’ondulations sur la surface, ainsi la zogiéea diminue etaJégalement, c’est donc
la zone proche de la paroi, plus visqueuse quiiéte le temps de passage qui augmente
(7, augmente).

La zone agitée augmente la vitesse d’'agitationsapre la zone morte diminue, ce qui

permet de conclure que dans la gamme de vitesaggtalion choisie et la géométrie de

'agitateur a pales fixes, 'augmentation de laes#ie d’agitation favorise les phénomenes
de transferts de matiére et de chaleur.
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CHAPITRE IV
MODELISATION DU TRANSFERT DE CHALEUR
SANS CHANGEMENT DE PHASE

IV.1. INTRODUCTION.

La prévision du coefficient de transfert thejne dans les appareils a film est une
préoccupation majeure des auteurs et peut étrdt dggr une fonction complexe de
I'écoulement du film, des propriétés thermo physsqdu film, de la géométrie de l'appareil
et de la dynamique de I'écoulement. L'objectif dettec étude est sa détermination
expérimentale en fonction des paramétres opérataifie d’en établir la variation sous
forme d’'une corrélation adimensionnelle.

IV.2. RAPPELS BIBLIOGRAPHIQUES.

La synthése des travaux antérieurs met erego@!l’intérét des auteurs pour l'influence
des divers parametres opératoires sur ce coeffidzes diverses influences trouvent leur
origine dans I'hnydrodynamique des appareils. Taggmn@d988) établit formellement que
les performances thermiques de ce type d’échardfpendent directement des conditions
d’écoulement du liquide. Les appareils a film mdgaement agités permettent
généralement d’obtenir de bons coefficients desfeahde chaleur. Les ordres de grandeurs
varient néanmoins de facon importante en foncties applications comme [illustre la
figure IV.1. La distillation des liquides organicgjeorrespondant au contexte étudié dans
ce chapitre, permet d’atteindre des coefficientbatdre de 600 a 1200 W/m2.K (zone 3).

Si l'analyse thermique concernant le film tombanété souvent développée, celle du
transfert de chaleur en couche mince mécaniqueaggtde est succincte. Deux approches
existent dans la littérature (Lecourtois, 1989)né théorique et I'autre expérimentale.

IV.2.1. APPROCHE THEORIQUE.

La configuration du film suggeére la contrioatd’un flux de conduction dans les zones
a film tombant et d'un flux de convection forcéeedal I'agitation mécanique Taeymans
(1988), (Lecourtois, 1989). Le flux de chaleur si&it alors :
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- A — —
q=- —gradpc,T) + u(pc,T) (IV.1)
pC,
Cette équation, en raison des profils complexesvitbsse, ne connait pas encore de

solution.
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U coefficient global de transmission thermique.
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ceuvre.

1 concentration de solutions aqueuses

2 déshydratation de solutions organiques

3 distillation de liquides organiques

4 désorption de liquides organiques.

5 bouilleur de distillation.

6 distillation extractive.

7 désorption ( désodorisation )

8. distillation de liquides peu volatils.

9. désorption de liquides organiques.

10. bouilleur de distillation

Figure IV.1 : Coefficient global de tr ansmission hermique dans les appareils
équipés d’'un rotor & pales fixes (Tayemans, 1988)
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La théorie de la pénétration reste la plus citéesda littérature de par sa simplicité
(Harriot, 1959), (Bott & al., 1969), (Taeymans, 898Elle stipule que la chaleur est
transmise par conduction moléculaire dans une @acla paroi puis par convection lors
du passage de la pale qui décolle cette dernigesrgine du produit frais. L'application des
équations de Fourier données en Annexe Alll.1 fibuen coefficient de transfert selon
I'équation :

0,5
EPLNZ} (V.2)
Tt

Harriot (1959) constate, a partir de résultatslé&taur un échangeur a surface raclée, une
correspondance correcte entre la théorie et I'éspée pour les produits a faible viscosité

et des écarts plus importants lorsque la viscasigmente. |l constate une dépendance
entre le coefficient de transfert et le débit arantation qui n’est par ailleurs pas prévu par
la théorie de la pénétration. Cette derniere igegadement I'influence de la viscosité.

IV.2.2. APPROCHE EXPERIMENTALE.

La grande majorité des auteurs a opté pour apmoche expérimentale ou semi
empirique a travers diverses démarches.

IV.2.2.1. Analyse dimensionnelle.

L'analyse dimensionnelle combinée a I'expéntaton est une méthode qui contribue
peu a la compréhension du processus de transfeshaleur mais elle étend le domaine
d'application des données expérimentales en lesemddant suivant des groupes
adimensionnels. Elle permet, par dénombrement deéables impliquées (Annexe Alll.2),
d’écrire :

Nu = C Re " Re" PP 2 [gj (IV.3)

La littérature propose de nombreuses corrélatiséguemment présentéssus forme
adimensionnelle et directement déduites des mesffiextuées par chacun. Cependant, un
grand nombre de ces formules concerne des échangesurface raclée et non des
appareils a pales fixes (figure 1.3), alors quexegureprésentent environ 75% du matériel
existant (Lecourtois 1989).

Le tableau IV.1 regroupe plusieurs de ces cormatainsi que les conditions d’application
de chacune d’entre elles. Les grandeurs adimemslies introduites sont définies dans la
nomenclature et caractérisent la nature de I'écoeme sous différents aspects. Ces
précisions sont indispensables car I'appareillagisé ainsi que les produits traités varient
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d'un auteur a l'autre, ce qui impligue une grandedpnce lors de l'estimation des
coefficients d’échange a partir de ces corrélations

Tableau IV.1 : Corrélations donnant I'évolution descoefficients de transferts
thermiques pour le film mécaniquement agite.

AUTEURS RELATION CONDITIONS OPERATOIRES
HARRIOT Nu =1,128 ( Rg P J)*° Coefficient global expérimental
(1959)
- appareil a pales fixes
-z=2a6,s=0,6a2mm
- d=0,169m, L=0,9 m
DOMANSKII d D - w=200 a 850 tr/min
&al. (1973) |Nu=0,10587 Re"* Re;*® 20’05(2)0'13(7a)'°'2 - m=340 2 2370 kg/h
- eau, mélange eau —glycérol
- 1n=0,001 40,25 Pa.s
- eau
MIYASHITA, ) - coefficient local expérimental
HOFFMANN | Nu=0,15 Re” (RexPrf’® aw (méthode électrochimique)
(1978) g
- eau+ milieu visqueux
WOSCHITZ h= 1,95%@ Re. 012t py-0297 - coefficient local expérimental
(1982) (méthode électrochimique)
- appareil a pales fixes
T=20°C : Nu=2,8 Re"'Re; %8015 pr0:33 - avec évaporation
-z=2a4,s=0,5mm
GAILLARD | T=25°C: Nu=2,14 R€"Re;** 2> Pr®% -d=0,1m, L=0,66 m
(1986) - =300 & 1800 tr/min
T=30°C : Nu=4,9 Re"*Re; 2 22 pro® - m=28 & 220 kg/h
- eau, mélange eau —glycérol
-n=0,0013 & 0,0045 Pa.s
-T=20a30°C
- eau + milieu visqueux
- Coefficient local calculé par
TAEYMANS | Nu=9,43 Re’®#®Rg%® pr* le bilan thermique
(1988) - Prise en compte de la viscosité
du débit d’alimentation
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IV.2.2.2. Méthode des bilans thermiques.

La méthode des bilans thermiques repose stablissement des bilans thermiques
globaux et permet I'acces au coefficient d’échagigbal U défini par I'expression :

®=UA AT (IV.4)

Le coefficient global de transfert de chaleur dédiens I'appareil a film raclé peut étre
défini par la relation établie en annexe A.lll.3 :

1_1 Dint_, Dext

= +

by~ Nc Dext

Le coefficient de transfert coté film raclégeut étre calculé connaissant les contributions

V(5)

: L R : Di
respectives de la résistance a la convection doidef caloporteurﬁ et de la
C ext

D< Ln Dint

int
. L , . N 1
parmTEXt ainsi que la résistance globale de transfert\@ltsaU.
p

L’application de cette méthode implique d’une garthoix de conditions expérimentales
telles que les débits de capacité des fluides chafrdid soient voisins 'un de l'autre.

D’autre part, il exige la détermination du coefici de transfert du coté du fluide de
chauffage h soit par une procédure expérimentale adaptée, paoitle choix d'une
corrélation adimensionnelle existant dans la btiére pour le cas d’'une géométrie
classique.

IV.2.2.3. Méthode thermique.

La détermination du coefficient local denstert de chaleur par mesure de la
température de paroi contourne les étapes exigéesié I'application de la méthode des
bilans thermiques et permet d’accéder directemertoafficient local de transfert & partir
de la relation :

d=h A (T,T) (IV.6)

Plusieurs auteurs ont développé des techniquepeamuiettent des mesures locales de
températures de paroi, tres difficiles a réaliser des erreurs peuvent provenir de la
perturbation du flux local de transfert engendré lpgprésence d’'un élément de mesure.
Azoory et Bott (1970) ont réalisé un échangeur extiare plastique dans lequel ils ont
placé deux fluxmeétres tels qu’il est possible desumer le flux de chaleur. Une quantité
d’énergie donnée produite par une résistance sitage la paroi est canalisée vers le fluide
de procédeé, simultanément, la mesure de la temypérd¢ paroi est effectuée.
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IV.2.2.4. Méthode électrochimique.

Le principal avantage de cette méthode, @glipar Woschitz (1982), est la possibilité
de mesurer les valeurs locales et instantanéesadéficients de transfert de matiére par
une méthode électrochimique et d’en déduire desnmtions sur le transfert de chaleur
par analogie avec le transfert de matiere du t@oeitdoar la relation :

{_h JPrm —Kger (V.7)
c,pu u

Les résultats obtenus en transfert de masse neegtmapolables, par analogie, qu’a un
transfert de chaleur sans évaporation et a temérdé paroi constante.

Il ressort de cette synthéese bibliographique quadaure directe et locale des coefficients
est sans conteste le meilleur moyen d’avoir unerimétion précise. Le choix de la
méthode détermine ainsi la précision des résultatanesure directe de ce coefficient a
partir de la mesure de la température de parceé mestommandée pour éviter des sources
d’erreurs qui se multiplient avec la multiplicatides étapes intermédiaires de calcul. Elle
reste néanmoins tributaire des moyens matérigionibles.

IV.2.3. RESISTANCE AU TRANSFERT DE CHALEUR DANS L’A IR.

Le flux échangé entre le fluide cha@dq et le fluide froid®, peut s'écrire :

¢ = Q Cpc(Tce_ Tes) et P, = Q& Cpf(Tfs_ Tre)

QcCoe: QCor  €tant respectivement les débits de capacit@sifigies horaires des fluides
chaud et froid.

Des débits de capacité voisins permettent d’étégalité des flux chaud et froid si les
pertes sont négligeables. Lorsque le débit de dépdermique du fluide chaud est trés
supérieur a celui du fluide froid, ce dernier prel&b I'entrée une température voisine de
celle du fluide chaud. La différence, constatée entre le flux chaud et le flux froid
correspond a un flux de chaleur transféré versiése gazeuse.

Da= D — D (IV.8)

Le choix des conditions expérimentales, notammestdebits de capacité, déterminent
donc l'importance du flux échangé entre le fluide é&oulement et I'environnement
gazeux.

Ce transfert de chaleur a l'interface gaz-liquidegarfois moins important que celui qui a
lieu a la paroi mais doit étre néanmoins évaluépan thermique (Trambouze, 1984).
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Bourouni (1997) constate que la différence de teatpée entre la paroi et le film en
eécoulement, provoque un transfert de chaleur gaidai vers I'interface et qu’'un transfert
de chaleur entre le film liquide et I'air appargitil y ait changement de phase ou pas.

Selon Lenaertz (1981), il existe du coté du filroléatrois résistances en seérie, a savoir,
celle du film liquide, de l'interface des phaseguilde et gazeuse et celle de la phase
gazeuse proprement dite. Comme, généralement|ntelifjuide constitue la résistance
principale, il est admis généralement de négligeralutres résistances.

L’air est soumis a I'agitation des pales, le transfle chaleur se fait donc par convection et
peut étre évalué a partir de I'expression étgimigr un flux de convection :

®,=Aha(T -Ty) (IV.9)

Ou h, serait le coefficient de transfert de chaleur danghase gazeuse.

IV.2.4. INFLUENCE DES PARAMETRES OPERATOIRES SUR LE
COEFFICIENT DE TRANSFERT DE CHALEUR.

Les mesures du coefficient local d’échangdéiséeas par Woschitz (1982) au moyen de
la méthode électrochimique montrent des maximatetisité de I'échange a I'avant de la
pale ou se situe la vague en boucle. Ces maxiord@sd&autant plus élevés que la vitesse
de rotation est élevée et que les débits et lasisz sont faibles. Il convient de remarquer
cependant que les coefficients moyens résultaritirdégration du coefficient local sur
toute la circonférence de la paroi chauffée neewarpas nécessairement de la méme
maniére que ce dernier en fonction de ces conditpératoires.

Les travaux de Woschitz établissent que la vaguéarcle est le lieu privilegié de
'échange de chaleur en couche mince agitée, tetn@e s’effectuant par convection du
fait des mouvements tourbillonnaires existant aun sde la vague en boucle.
Paradoxalement, Kern et Karacas (1959) supposeatlauchaleur est transmise par
conduction dans le film et que, les vitesses vadg dans la vague en boucle étant
importantes, celle-ci ne participe pas aux tratsfer

Selon Taeymans (1988), la prédiction théorique'@shange de chaleur dans la vague en
boucle est considérée comme impossible.

Miyashita et Hoffman (1978) ont travaillé sur urpageil a surface racléeeb(= 0,0787m,
L=0,4572m, s= 0,127mmm = 0,00124 Pa.s, z=2). D’apres leurs résultatss¢tbanges sont
trés importants dans la zone de turbulence qtilsyiassage de la pale et faibles dans la
zone de vague en boucle.

Woschitz (1982), dont I'évaporateur a un diametre 0,15m et une longueur L=0,45m,
constate d'importants transferts de masse danadaeven boucle et souligne le caractére
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primordial de cette zone pour les transferts. Studes couvre un large domaine de
viscosités (0,0015 a 0,38 Pa.s) et d’entrefers5(8,2,5 mm) pour 2 et 4 pales d’agitation.
Les domaines de variation du débit d’alimentatiapporté au périmetre mouillé et des
vitesses de rotation restent équivalents pourdes études.

Woschitz a étudié I'influence de divers paramétipératoires et ses conclusions sont en
accord avec les observations effectuées par Scemgi281) quant a la forme et la taille de
la vague en boucle. Il met en évidence I'importadeela viscosité dont 'augmentation
réduit considérablement le coefficient local desfart de matiere dans la vague en boucle,
tout en augmentant le volume de cette derniere.

En conclusion, la viscosité du fluide en écoulemég@termine la nature des résultats,
notamment l'influence de I'agitation.

IV.2.4.1. Le nombre de pales et la dimension deshtrefer.

Taeymans (1988) effectue une analyse deu@nfte de I'écoulement sur le transfert de
chaleur a partir des profils analytiques de vitedmes les trois zones caractérisant le film
agité, il en ressort que la viscosité a une impagafondamentale sur les échanges de
chaleur. Tous les travaux faisant intervenir deslpits de viscosités variables parviennent
cependant a la méme conclusion, c'est-a-dire, aneigence négative de ce parametre sur
les transferts. L’évolution du coefficient de triars en fonction de la viscosité différe
d’'une étude & une autre, mais de facon généradst pproportionnel ! a 7% Selon
Taeymans, lorsque le liquide traité est de l'eaux faibles débits d’alimentation, les
vitesses axiales dans la vague en boucle dimirergrg I'entrée et la sortie de I'appareil, et
les vitesses axiales dans le film ruisselant devgahcing fois supérieures a celles dans la
vague en boucle. Dans ces conditions, la vaguecexgeu d’influence sur le transfert
thermique comparativement au film ruisselant. Lesfficients moyens mesurés sont trés
élevés dans ce cas. Lorsque les débits d’alimentadugmentent, la vitesse de
I'écoulement axial dans la vague en boucle deseptrieure a celle dans le film et, dans
ce cas, les performances thermiques de I'écharsgetifortement diminuées.

IV.2.4.2. La viscosité.

L’augmentation du nombre de pales z améliereckefficient de transfert. En effet, plus
le nombre de pales est grand, plus il y a de vagodsoucle. Or, selon Woschitz (1982),
les vagues sont les lieux privilégiés des tratsfgrar conséquent, une augmentation de
leur nombre doit entrainer une amélioration defopmiances thermiques. Cet effet positif
du nombre de pales peut également étre expliquéepanouvellement plus fréquent du
film ruisselant lorsque le nombre de pales cradt,qai se rapproche de la théorie de la
pénétration.
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Cependant la dépendance de h mesurée par lesedifféauteurs se traduit par une
proportionnalité de 2> & 2 et non 2° comme le prévoit cette théorie. Ces arguments
conviennent également pour expliquer l'influencgaté&e de I'entrefer sur les coefficients
d’échange. En effet, si la distance entre la pardextrémité des pales augmente, il y aura
moins de produit dans la vague en boucle et lesfeds s’en trouveront pénalisés.

IV.2.4.3. La vitesse de rotation.

De fagon générale, le coefficient de transderchaleur croit avec la vitesse de rotation,
cette variation dépend elle-méme de la viscositkietébit d’alimentation.

Pour des produits dont la viscosité varie de 0,00048 Pa.s, Maingonnat (1988) constate
une influence positive constante de la fréquenceotigion sur le coefficient de transfert,
sauf pour le produit le plus visqueux dont le cortgroent en semble indépendant.

La dépendance des coefficients de transfert pgorag la frequence de rotation se traduit,
dans les formules adimensionnelles, par la dépeeddun nombre de Nusselt par rapport au
nombre de Reynolds de rotation g)Reu au nombre de Froude de rotatiork Fret,
I'observation de toutes les corrélations proposkes le tableau IV.1 met en évidence un
comportement proche de celui prévu par la théogelal pénétration puisque h est
proportionnel a la vitesse de rotation élevée a pmssance comprise entre 0,4 et 0,6
(Lecourtois 1989).

IV.2.4.4. Le débit d’alimentation.

Globalement, le débit d’alimentation agit dar coefficient de transfert de chaleur
comme la fréquence de rotation. En effet, une aatgtien du débit se traduit par un
grossissement de la vague en boucle qui se trpduiine diminution des temps de séjour
et, par conséquent, du coefficient de transfertttdeur. La vague en boucle pouvant, a
l'extréme limite, devenir le siége d’'un débit deudecircuit. La valeur du débit pour
laquelle ce phénomene apparait est d’autant pible fque la vitesse de rotation est élevee,
ce parametre agissant dans le méme sens. Le ddbitahtation a une influence certaine
sur les phénoménes de transfert contrairement qucesst prévu par la théorie de la
pénétration, le coefficient d’échange varie comm&'@ Q.2°, Q. étant le débit massique
(kg/s). Selon Taeymans (1988), les conditions agegsde fonctionnement sont obtenues
lorsque l'alimentation de I'échangeur est réalisigetelle maniére que la rétention en
liquide dans l'appareil soit Iégerement supérieatevolume réparti sur une épaisseur
moyenne égale a l'entrefer.
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IV.2.4.5. Le taux de mouillage.

L'influence du débit massique sur les perfaroes thermiques d'un appareil a film
agité a éte traitée par de nombreux auteurs qur, loplupart, n’ont pas tenu compte du
taux de mouillage de la paroi. Seuls Bott et Sh¢ild66) ont abordé ce probleme qui est
pourtant fondamental puisque, tant que la surfdest rpas mouillée, le coefficient de
transfert n"augmente apparemment qu’avec le dé&litrtentation.

Le probléme reste néanmoins de déterminer un débespondant, pour des conditions de
fonctionnement et un produit donnés, a un mouiltage de la paroi.

LUWA fournit pour ses appareils une valeur de 13Zmpar unité de périmétre mouillé, ce
minimum semble cependant évoluer avec I'apparelleignotamment avec le systéme de
distribution du liquide et de la viscosité du flaif{Lecourtois 1989).

En effet, 'étude menée par Gaillard (1986) sur pesformances de divers répartiteurs
montre que ceux—ci peuvent avoir beaucoup d'impegau niveau du mouillage. D’autre
part, pour le systeme choisi par l'auteur, la atefn’est totalement mouillée par les
produits peu visqueux qu'au dela de 0,3 fm, ce qui correspond & un débit minimum de
mouillage de 0,95 th.m. Cette donnée parait donc difficilement adbésshien que
fondamentale. Il faut cependant retenir qu’il dsispaisé d’obtenir un bon mouillage de la
paroi d’échange lorsque le fluide traité est veaqy I'adhérence a la paroi étant plus
importante.

Différentes contradictions sont observées dansdeslusions émises par les auteurs, liées
a la gamme de viscosité choisie. A viscosité &ilkks faibles débits engendrent des
vitesses axiales dans le film ruisselant supérgeareelle dans la vague en boucle, siege
elle-méme d’'une turbulence importante. Les phén@safe transfert sont élevés. Aux
débits éleves, la vitesse de I'écoulement axiahsdé& vague en boucle devient
prépondérante, les temps de séjour diminuent @hésomeénes de transfert diminuent.

Les conclusions de Woschitz sont révélatrices dmpbrtance de la viscosité dont
'augmentation réduit le coefficient local de triars de matiere dans la vague en boucle,
tout en augmentant le volume de cette derniere.

En conclusion, la viscosité du fluide en écoulemég@termine la nature des résultats,
notamment l'influence de I'agitation.

IV.3. MATERIELS ET METHODES.

Pour éviter les pertes de chaleur par rayoenénta paroi externe de I'évaporateur est
calorifugée. La mesure des températures de sartfiidie froid (de procédé) est effectuée
par I'intermédiaire d’un thermocouple a résista@eevre-Constantan (Annexe A.11l.3) de
1 mm de diametre, fixé en bas de colonne, en raisola faible dimension de I'épaisseur
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du film. De méme qu’'un second thermocouple est fixéintérieur de la colonne de
maniere a permettre la mesure des températuredadphase gazeuse.

Des essais a difféerentes températures (chapitrent)permis d’établir que pour le binaire
glycérol/eau, a pression atmosphérique, I'évapmmathe peut avoir lieu pour une
température inférieure a 30°C. Pour éviter le ph@&ne d’évaporation les essais se sont
ainsi effectués a une température du fluide defthge de 30°C.

Les valeurs des débits sont choisies conformémentésultats de I'étude hydrodynamique
de I'écoulement (chapitre 1ll) aussi bien qu’a celexI’étude de la déterpénation de I'huile
essentielle d’orange (chapitre Il), qui aboutissamt meilleurs résultats pour les valeurs
trés faibles de débit. Les valeurs de débits efitdeses d’agitation sont ainsi fixées comme
suit :

q,(10°m¥s)) [0,1 0,2 0,3 0,4 05 0,6].

w(tours/ min) [100, 200, 400] correspondant & [1®20,9 30,9]3

Les solutions glycérol-eau utilisées ont les ca&mdstiques regroupées dans le tableau 1V.2

Tableau IV.2 : Caractéristiques des solutions utisées

Vo Vi Vs, V3

d?% 1,000| 1,125| 1,175| 1,208
v(cmz2/s) | 1,000| 0,044| 0,16 | 0,50

n (mPa.s) | 1,00 | 4,97| 18,4459,88

X(®%pds) | 0| 50| 68| 80

4S . . . s
Dy = —= D¢ —Dy = 0,015 m ou S est l'aire de la section transversaly le périmétre
X
mouillé.

La conductivité thermique du verde est del, 4 w.m™ K™

La procédure expérimentale consiste a fixer lawadies parametres expérimentaux (Débit
du fluide de chauffage, débit du liquide étudidesse d’'agitation, et viscosité) puis a
attendre le régime établi, a mesurer les temp@suientrée et de sortie des deux fluides
de chauffage et d’alimentation ainsi que leurs tdebi
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IV.4. RESULTATS EXPERIMENTAUX.

La méthode expérimentale choisie est celle bidens thermiques en raison des
contraintes matérielles.

Les résultats obtenus couvrent les domaines sgivded nombres de Reynolds de film et
de rotation et du nombre de Prandtl:

Re-= 0,60 a 3,90 Re28585 a 131640 Pr=6,63a7,61

Le programme principal de calcul a l'aide du logicMatlab, fait appel & deux sous-
programmes. Le premier sous-programme permet leulcdes propriétés physiques et
thermiques de I'eau et du mélange binaire eau-ghyéépartir des données de la littérature
des composeés purs (Annexe 111.5) (Dauber & Danh@89), et le second permet celui des
coefficients d’échange et des nombres adimensisnpelr les différentes conditions
expérimentales. La structure générale du prograndee calcul est donnée sur
I'organigramme 1.

IV.4.1. PROCEDURE DE CALCUL.

Les flux thermiques transmis par le fluide chaudagné par le fluide froid sont calculés a
partir des relations suivantes :

®.=Q Coc (TeeTe (IvV.10)
et D = Qo TrsTre) (IvV.11)

= Dans le cas ou les pertes thermiques ainsi qudule tfansmis a l'air sont
négligeables (parois calorifugées débits de capacités sont du méme ordre de grand
par un choix adapté des débits du fluide chadibiet.

Les flux chaud et froid sont alors égause ;.= @,

Etape 1 Calcul du coefficient global U a partir de laatébn :

u="2 (IV.12)

AAT,,

& est déterminé :
- soit & partir de : D total = Q Coe (Tee Te 9 = Q Cor (Trs Tre)

QcCpc(Tee = Tes) +QsCps (T — T . o
- ou de la moyenne @, =— pelTee °S)2 % (Ts “Te) & |4 différence entre le flux
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chaud et froid est sensible.

AT, — AT,
AT,
AT,

AT,, = DTLM=

In

Avec ATs Tes Tre et ATe = Tee Tis pour un échangeur a contre-courant.

C
Etape 2 Calcul des nombres adimensionnels: RT%‘E— et Pr= %ﬂ
v
|

Etape 3. Calcul du coefficient de transfert du coté de dallle enveloppe a partir de la
relation suivante (Leleu, 1988) :

(IV.13)

j—oys 019(RePrDL“) 08

D

Nu=Nu+ [1+0,14{&
1+ 0,117(RePrT“) 0,467

e

-0,8
Avec Nu,, = 366+ 12(%) et Nu h.D,
e

A

Etape 4 Calcul du coefficient de transfert dans le filrpaatir de la relation

D. LnD
D

int

Dt Dex (IV.14)

int

= Dans le cas ou les débits de capacités sont difftlyed z P,

Si les pertes thermiques sont négligeables dewafiux transféré a I'air alors on peut
écrire :

Etape 1.Calcul du flux transféré a l'air a partir de ldateon :  ®, = P_- D,

Etape 2.Calcul du coefficient de transfert du coté de lajpartir de la relation :

®. (IV.15)

hy=——2
A(TI - Ta)
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L'utilisation du programme de calcul selon l'orggr@amme 1 permet d’aboutir aux
tableaux donnés en Annexe l11.6.

Les débits du fluide chaud choisis permettent dayleala gamme de I'écoulement
laminaire et ainsi :

S La détermination des conditions expérimentalesr pesquelles le flux de chaleur

transmis par le fluide chaud est supérieur a gggné par le fluide froid. Ce qui implique

'existence d’une résistance au transfert due asdage de l'air par I'agitateur évaluée
alors grace a la relation (1V.15).

< Le choix des conditions expérimentales pour ledgsides flux de chaleur chaud et
froid sont égaux, ce qui permet le calcul du ceedfit d’échange du cété du film agité. Ce
calcul implique le choix d'une corrélation adimensielle qui permettra le calcul du
coefficient d’échange du c6té du fluide chaydlans les conditions laminaires grace a la
relation (IVI.13). Les résultats des tableaux KB a 81 montrent que les rapports des
flux chaud et froid @/ @) varient de 0,8 & 1,1.
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|

chauffage. p., A,y Mo
(Annexe III.G)\

Calculs des propriétés physiqu
et thermiques du fluide d

Coc

ES

D

Lecture des conditions opératoires
températures &, T, Ter, Ter €t débit
d’alimentation Q et Q.

Calculs des propriétés physigues |et

thermiques du fluide de procede
pr, At M, Cor ( Annexe 111.6).

Calculs des flux chaud et froid

/

.

®f¢(DC

I'air ha

Calcul du coefficient d’échange dans

Organigramme 1: Structure
du programme de calcul.

(I)fz(l)c

Calcul du coefficient global de
transmission thermique
U

Calculs des nombres adimensionng

coteé fluide de chauffage
Rer ¢, Rex, Pre.

D

v

Calcul du coefficient d’échange coté
fluide de chauffage a l'aide d'une
corrélation adimensionnelle

Nu, et h.

v

Calcul du coefficient d’échange coté
film agité h;

I

Calculs des nombres adimensionnel
coté film

RGFf, RERf Prf.

v

Etablissement de la corrélation.
hi = f( Regt, Rers Pry.)
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IV.4.2. CALCUL DU COEFFICIENT DE TRANSFERT DE CHALE UR DANS LE
FILM.

Les débits de capacités utilisés pour cette padie du méme ordre de grandeur grace au
choix des débits du fluide chaud et froid de sape, les flux chaud et froid sont
sensiblement égaux.

Sur la base de ces résultats expérimentaux (Tabkeadll.5 a A.IIl.77 en Annexe 111.6) et
des résultats des calculs donnés en tableaux .7Z8I& 81, une corrélation décrivant le
coefficient d’échange coté film mince mécaniquenaité, en fonction du Reynolds du
film, du nombre de Reynolds rotatif et du nombre Ri@ndtl du film a été établie.
L’identification des parameétres est réalisée pdimegion non linéairggrace au logiciel
Statistica, ces résultats conduisent a la coroglauivante :

N& 0,06 Re 104 Rgy00%py. 1,798 (IV.16)

L’erreur relative moyenne calculée a partir de Wiétpn (IV.16) est de 6 %.

Nuexp - Nucal
Nu Nu
ANu _ exp (IV.17)
Nu n

La comparaison de cette équation avec celles denmée le tableau V.1 montre a
I'évidence que bien que la forme générale soit é&ame, les valeurs des exposants et des
coefficients établis a partir de nos résultats erpEntaux sont sensiblement différents. Les
débits utilisés sont tres faibles (0,1 a 0,72 @i 8,036 a 2,6 kg/h) de méme que les
viscosités (1 a 60 mPa.s) et correspondent a desrsale nombres de Reynolds tres petits
(0,60 a 3,90).

La valeur proche de 0,5 de I'exposant du nombr&elnolds est élevée en comparaison
avec celle de la littérature (Tableau lIl.1). Ledeurs de débits utilisés dans cette étude
sont tres faibles, les valeurs de Reynolds sont@aséquent tres faibles.

Cette gamme alliée aux conditions expérimentaléérdnt d’'un auteur a l'autre (type et
dimension de I'équipement) fait qu’il est diffieild’obtenir un résultat ayant une portée
générale. On peut relever néanmoins, dans notrejaade nombre de Nusselt est relié au
nombre de Reynolds de film avec un exposant tréshgr de 1 alors que le nombre de
Reynolds de rotation est élevé a une puissancefaible qui montre bien la faible
influence de la vitesse d’agitation sur le coeéfitide transfert de chaleur pour les faibles
débits. Ceci ramenerait le résultat a I'équation :

Nu0,06 Re %% pp 1798 (IV.18)
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La figure IV.2 permet de comparer les valeurs donim@ de Nusselt déterminé a partir des
valeurs expérimentales du coefficient d’échangecliieur avec celles déduites de la
corrélation proposée (équation I1V.16) et confirnae doncordance entre les résultats
expérimentaux et la corrélation établie.

[ ]
[ ]
T $
z 8 .
Q b4 0‘ O
£ P,
‘B ] % ] ,0
% [ . ‘.
o4 M Zodi T
2 Lt A
L]
[ ]
0 e
0 2 4 6 8
Nu prévu par la corrélation

Figure 1V.2 : Variation du nombre de Nussk expérimental

en fonction du nombre de Nusscalculé a partir de la corrélation
La figure 1V.3 confirme linfluence positive impamte du débit massique sur le
coefficient de transfert thermique coété film et paite le comportement prépondérant de la
vague en boucle dans I'évolution du transfert delealr dans le film ainsi que
'amélioration des performances thermiques ave@hst.
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Figure 1V.3. : Variation dwoefficient d’échange moyen coté film
mince agité en fonction diwédit massique dans le film pour
différentes vitesses d’agiiian
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L’évolution du coefficient moyen de transmissiorerthique coté film mince agité en
fonction du Reynolds du film est représentée pdiglare 1V.4. pour différentes viscosités
et vitesses d’'agitation.

—~~

R4 120 * & 1055 o G, 209st C, 30,0s

g m C, 10,551 o C 209st = C, 309st o

= + C, 10581 o C, 20,981 s C, 3095 .

% a C, 105st a C, 209s1 s C. 30,9st =,

E 3 3 3 a

= ° .

q_) a

—_— 80 l.. *

fud ° oo

[ oo §

@ 4 I 4

5 - ¥ ’

= [ .A ll:?

o 40 *u -

© ; o 4 a

= a

() [ ]

3] @ o

b

o 0

O 0 1 2 3 4
Nombre de Reynolds de film

Figure 1V.4 : Variation du cefficient d’échange moyen
coteé film mince agité en fotien du nombre de Reynolds
du film pour différentes viszsités et vitesses d’agitation

La vitesse d’'agitation ainsi que la viscosité sembhvoir peu d’influence sur le coefficient
de transfert dans la faible gamme de valeurs ég#fis Le coefficient de transfert est
particulierement sensible a une augmentation déstsgéoien que cette augmentation
impligue une diminution dans les temps de séjoar,qui correspond a une durée de
chauffage réduite. Les débits utilisés au coursedigavail sont trés faibles et correspondent
a une épaisseur moyenne de film trés faible delardimension de I'entrefer. Ainsi
'augmentation du deébit ne correspondrait qu'awsgigssement de I'épaisseur moyenne qui
se rapprocherait progressivement de la dimensideweefer, la dimension de la vague en
boucle restant relativement faible dans ces camitiCeci expliquerait la faible influence
de I'agitation sur le coefficient de transfert.

Selon Taeymans, lorsque le liquide traité est éau, aux faibles débits d’alimentation, les
vitesses axiales dans la vague en boucle dimirergrg I'entrée et la sortie de I'appareil, et
les vitesses axiales dans le film ruisselant devdahcing fois supérieures a celles dans la
vague en boucle. Dans ces conditions la vague exgea d’influence sur le transfert
thermique comparativement au film ruisselant etclesfficients moyens mesurés sont tres
éleves.
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IV.4.3. CALCUL DU COEFFICIENT DE TRANSFERT DE CHALEUR DANS
L’AIR.

Le flux transféré vers la phase gazeuse gstre# par la relation suivante :
®,=Ahy (Ti-Ta) V(19)

La température de linterface &tant difficile a mesurer, la température a l'ifdee peut
étre supposée proche de la température moyenneladitrm, et calculée a partir de la
moyenne :

Tfe +Tfs
2
D’autre part, le brassage important par les palesotbr dont est le siege I'environnement
gazeux, permet de supposer que la températureadeebt homogéne dans la phase

gazeuse.

Tim = (IV.20)

Si de plus, on suppose que ce flux représentdfiretice constatée entre le flux chaud et

le flux froid : DOy= O — D¢ (IvV.21)
Le coefficient d’échange jlest alors calculé grace a la relation :
ha: L |V.Q2)
A(Tfm - Ta)

Le calcul de ce coefficient a partir des résuléafgérimentaux donnés en tableaux Annexe
I11.6 a permis le tracé les figures de (IV.5 a8y pour I'eau, utilisée comme fluide de
procédeé, de viscositg pour différents débits et différentes vitesses itbaign et pour le
binaire eau-glycérol a 69% de viscosi€Figures V.9 a IV.11).

L’allure générale des courbes tracées montre qumédficient d’échange thermique de
I'air croit avec le rapport des flux chaud et froe coefficient peut étre considéré comme
négligeable pour des rapports de flux inférieurd. &'influence de trois parametres sur
cette résistance thermique a été considérée. L'ééfda vitesse d’agitation ne semble pas
influant quel que soit le débit d’alimentation et |écarts observés varient de maniere
irreguliére.

L’agitation intervient a travers le brassage imanottde la phase gazeuse par les pales qui
accentuent les phénoménes de convection.
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Figure 1V.5 : Evolution du coeffient d’échange de l'air avec le rapport
du flux pour différentes vitessadagitation (Q¢=0.2 ml/s,v)
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Figure 1V.6 : Evolution du coeitient d’échange de I'air avec le
rapport du flux pour différentesvitesses d’agitation (@0.3 ml/s,vg)
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Figure IV.7 : Evolution du coeitient d’échange de l'air avec le
rapport du flux pour différentesvitesses d’agitation (@=0.4 ml/s,vo)
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Figure 1V.8 : Variation du oefficient d’échange de I'air avec le
rapport du flux pour difféentes vitesses d’agitation (0.5 ml/s,vo)
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Figure IV.9 : Evolution du cdécient d’échange de I'air avec le
rapport du flux pour différenes vitesses d’agitation (¢0.2 ml/s,v,)
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Figure IV.10 : Evolution deoefficient d’échange de I'air avec le
rapport du flux pour différentesvitesses d’agitation (@=0.4 ml/s,v,)
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Figure IV.11 : Evolution deoefficient d'échange de l'air avec le
rapport du flux pour difféentes vitesses d’agitation (0.6 ml/s,v,)

o
IN

L’intérét de ces résultats est de révéler I'existed’'un flux transféré vers la phase gazeuse
pour des conditions expérimentales données (débéscapacité du fluide de chauffage
élevés). Ce flux est d’autant plus important quederniers sont éleveés.

Ces conditions impliquent que le calcul des coedfits de transfert de chaleur par la
méthode thermique ne peut se faire que sous deestrconditions d’égalité des flux
échangés.

IV.5. CONCLUSION.

L’étude du transfert de chaleur sans évapmrati permis de révéler a travers la valeur
du rapport R que le choix des conditions expérimentales pedadiavoriser ou d’éviter,
selon la nature de I'application, I'apparition daurésistance au transfert de chaleur dans la
phase gazeuse.

Celle-ci diminue lorsque le rapport entre le fithaud et froid augmente et devient
importante pour des rapports de flux inférieursZagbur lesquels I'agitation semble peu
influente quel que soit le débit d’alimentationeXiste alors un flux de chaleur transféré
vers l'air.

Le choix des conditions expérimentales pour ledgsides débits de capacités sont du
méme ordre de grandeur permet d’assurer des flekaeur chaud et froid égaux.

Le calcul du coefficient d’échange du c6té du fiagité a nécessité le choix d’'une
corrélation adimensionnelle pour le calcul du deedht d’échange du coté du fluide chaud
he.
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Sur la base des résultats expérimentaux, unelatorédécrivant le coefficient d’échange
coté film mince mécaniquement agité, en fonctionRirynolds du film, du nombre de
Reynolds rotatif et du nombre du Prandtl du filnété établie avec une erreur relative
moyenne de 6 %.

Nug= 0,06 Re" % Pr: 178

Ces résultats confirment I'influence prépondérahtedébit massique sur le coefficient de
transfert thermique coété film alors que, dans @sddions expérimentales choisies, débits
trés faibles, I'épaisseur du film est trés faibevant la dimension de I'entrefer de méme
gue la dimension de la vague en boucle.

L’augmentation du débit ne correspondrait qu’awsgissement de I'épaisseur moyenne qui
se rapprocherait progressivement de la dimension’atgrefer. En effet, la vitesse
d’agitation de méme que la viscosité semblent apeu d’influence sur le coefficient
d’échange dans la faible gamme d’agitation utibsée

La détermination expérimentale du coefficient moydm transfert de chaleur par la
méthode des bilans thermiques introduit un risqlesrelr a travers I'utilisation de
I'équation adimensionnelle pour I'évaluation du fticeent de transfert du coté du fluide de
chauffage.

Ces résultats sont autant d’informations sur lemaement du produit lorsqu’il s’écoule
dans I'appareil et qu'il y est soumis a I'actionldéempérature.
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CHAPIIRE V
MODELISATION DU TRANSFERT DE MATIERE

V.1. INTRODUCTION.

Les opérations industrielles impliquent souvent ttansfert de matiere entre deux
phases difféerentes (distillation, adsorption, s§eha), leur dimensionnement nécessite
alors la maitrise des phénomenes s’y déroulanteet | modélisation. L'application
envisageée au cours de cette étude, en l'occurfarmencentration d'une huile essentielle,
consiste en une évaporation, opération fondamedeateansfert de matiére et d’énergie, et
a pour but de concentrer une solution par vapaoisau solvant ou de la fraction Iégere, a
la pression atmosphérique ou sous pression réduite.

L’existence de la paroi chaude de I'évaporateudiopp I'apparition d’un flux de chaleur
par convection de la paroi chauffée vers l'integféibm/vapeur. Pour un meélange binaire, le
composeé le plus volatil se déplace dans la phaselé du film, atteint I'interface, et aprés
sa vaporisation continue sa migration dans le mijazeux. Dans le cas du film agité, ce
transfert se fait par convection forcée. L'objectd ce chapitre est I'étude de I'influence
des parametres opératoires sur le phénoméne desfeita de matiére au cours de
'évaporation pour un binaire glycérol-eau, il ereras déduit des corrélations
adimensionnelles.

V.2. MODELISATION DES ECHANGES ENTRE PHASES.

Différentes tentatives de modélisation des contastiquide-gaz ont été proposées par
des auteurs au cours desquelles des hypothéséigseécont été émises correspondant a
des configurations particulieres. Sont ainsi digokes cas de rectification, condensation et
évaporation (Marzouq, 1995) et une approche géséeala été proposée par Mora & al.
(1977).

Cette méthode repose sur I'établissement des égsatie bilan et de transfert en tenant
compte des pertes thermiques a la paroi et dereliffe types de réactions chimiques. Ces
équations seront écrites pour les différentes ateeimatérialisant les zones impliquées au
cours des échanges en tenant compte des hypotubsastes :

Le régime est permanent, I'écoulement est consicigmme un écoulement piston ou agité,
I'aire interfaciale est identique pour les trantfete matiere et de chaleur.

Un bilan en soluté de chaque phase est alors effqmbur une tranche élémentaire de
hauteur dz selon le schéma reporté sur la figute V.

101
Zeboudj. S. (2006). Thése de doctorat d’état. Ecole Nationale Polyechnique.



N
©
“— >
wn
[
3
2%
I 9 e
N
C  [e———
~ O bV
& Ry By SRR
H IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII
> ey e s
= | e
oy
Y o —
o .AM_ =
2 | -
©
(8]
©
In ||||||||||||||||||||||||||||||||||
o e
= =
| Z
<
© —
N ﬁ -
=)
5
£z
e —

(L, i, x;, liHY),

(G, 91 Yjv gHgJ) z+dz

l (L,_lj, X |J'Hjl)z+dz

Figure V. 1. Bilan de matiére et de chaleur sur umlongueur élémentaire dz

< Bilan de matiére

+ flux dispersif)

Entrée : (flux convectif

Sortie : (flux convectif + flux dispersifq;

Geénération : flux transféré par évaporation

En absence de dispersion et pour un mélange bidaire lequel le composé 1 diffuse dans
2 stagnant, I'aire d’échange, pour une géométtiadryque, pour I'élément différentiel dz

dA= 2nRdz
Bilan global :

est:

2

L+G=(L+dL) 6(+dG)+> N, dA

(V.1)

1

et 9t - onR N3 (V.3)

(V.2)

2R dz N;

Avec dL

dz

(V.4)
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Bilan partiel par rapport au constituant j :
= N
i £ | +dl + 2nRdz N,
Avec | F Lx;
g g+ dg + 2nRdz N,

Avec g Gy
Soit d| = - 2nRdz N,

dl
Et —L=-2nRN; =- (K(xi—xa) +x(N'1 +N2)) 2nR

Yl
dz

d _ dg
dz Z

< Bilan de chaleur :

Bilan global :
(Ll + E°dA = (LH'),4q, +E9, dA
Soit  #A =d (LH), +E%,dA

Avec les contributions diffusivescenvectives:

n

dT
E= A+ SINH
dx ; '

ZN;H? =h'(T,-T)

=1

D’autre part:
LH= ZLXjHj: Z|jHj
j=1 j=1
Soit  d(LH, =Y hdH +> dIH,

=1 =1

>'lep of Y diH = > 1,cpdT+ LepdT
j=1 j=1 j=1
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Et donc BIA + LepdT + > dlH; = (h' (T, - T,) + Y. NH?) dA, (V.14)
=1

=1 j
L,G : Débit molaire entrant du liquide et de la \eayw (mole/s.th
l;,g : Débit molaire entrant partiel, du composeél lesquide et de la vapeur (mole/s.rh)
X.,y; : Fraction molaire, du composé i, entrant dansidgiide et dans la vapeur.

H',—, HY: Enthalpie molaire partielle du composé i danplese liquide et dans la vapeur (J/mole)

E°, E, E% Densité de flux énergétique a la paroi, au shirliquide et de la vapeur (W/m?2)
NJ-I , N®: Densité de flux de transfert de liquide et dpeur (mole/s.m?)
h, : Coefficient de transfert de chaleur en phase liquid (W/m2.K)

La résolution du systeme d’équations implique titeation des propriétés physico-
chimiques au niveau z (équilibres, coefficientdrdasfert) ainsi que le calcul des densités
de flux et des gradients de concentration et depéeature. La difficulté principale de la
méthode réside en I'obtention de données et piateipent des coefficients de transfert de
matiere et de chaleur. Le plus souvent ils sormub@s a partir d’expression existantes telles
gue : k =f(Re, Sc) et h=f(Re, Pr) (Mora & al.,7¥9.

Ces calculs nécessitent une étude hydrodynamiquepepumettra de définir le type
d’écoulement et de caractériser les phénomeneswdsfdrt de chaleur et de matiére par le
biais des coefficients de transfert.

V.3. TRANSFERT DE MATIERE ENTRE PHASES.

A la frontiére entre la phase liquide et laagdh gazeuse, la vitesse de transfert est
mesurée par le flux de matiere transféré par widttemps et de surface d’interface.

La densité de flux molaire N a l'interface gaz-idg pour le composeé j est définie a partir
des coefficients locaux de transfeytet k. selon la relation (V.15) (Bird, 1960).

N 5 6i—Y) = k(x-x) (V.15)

Les concentrations a l'interfaceet y étant difficilement accessibles, elle peut étrindé
partir des coefficients globaux de transfeytelK K; respectivement dans la phase gazeuse
et dans la phase liquide selon la relation :

N =y y* - ¥) = K= x*) (V.16)

Plusieurs modéles sont proposeés pour évaluer kEffiagents de transferts de matiére dont
le plus simple est le modele du double film (Lewi824) exposé en Annexe IV.3. Les
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pionniers en la matiére étant Maxwell (1866) epBéa (1871) dont les travaux ont aboulti
au modele de Stephen-Maxwell (Krishna, 1997).

V.3.1. BIBLIOGRAPHIE.

De nombreuses investigations ont été entrepnmur évaluer le transfert de matiére
dans les films liquides (Marzouq, 1995). La gramdajorité s’est intéressée aux films
minces développés sur parois lisses (Bakopould))19Koziol & al., 1980), ( Siu-M &
al., 1982). Ces travaux sont a l'origine de I'éisg#ment de nombreuses corrélations
reliant des nombres adimensionnels selon la streigi@nérale Sh = f( Re, Sc).

Dans le cas des parois non lisses (Shen Zi-qui,&889), (Koziol, & al., 1980), (Shen Zi-
qui & al., 1986), il faut prendre en considératimon seulement les transferts diffusionnels
mais également ceux de la contribution convectgeiltant de la structure de I'’écoulement.
Cette contribution se traduit par la modificatiamscexposants des nombres adimensionnels
mais également de I'adjonction de groupements guplit les spécificités géométriques
des cas explorés.

D’aprés Brauner et Maron (1982), les variationstrdnsfert de matiere sont a relier a la
structure périodique de I'hydrodynamique en paligc dans la zone de la vague en
boucle. La détermination expérimentale de cesficomits est fondamentale pour la

modélisation des phénomenes de transfert. Ellesgétifique car ces parameétres sont
étroitement liés a la géométrie du film et a lacure de I'élément d’agitation. Le peu de
travaux disponibles concernant les films agitéssae/ent qu’a titre comparatif vu les

nombreuses géomeétries d’appareil existantes.

V.3.2. ESTIMATION DE L’EQUILIBRE LIQUIDE-VAPEUR.

L’égalité des potentiels chimiques du conatituj de la phase liquide et de la phase
gazeuse conduit a la relation (Annexe 1V.2):

Vi fi %= ¢iPy, (V.17)
Cette équation se simplifie si la phase gazeuseése ¢ =1), et se ramene a:
viP°x = Py (V.18)

Elle permet de relier la composition dans les dgheses a I'interface.
Pour un mélange binaire, I'établissement de lalw®dréquilibre passe par le calcul de :
XYaP
Xl(ylplo - YZPZO) + yzpzo

Y= (V.19)
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y1Y2P20
et 1 (V.20)
lelo - yl(lelo - VZPZO)

Le coefficient d’activité est calculé a partir dnodele thermodynamique UNIFAC
(Frendenslund & al., 1977), (Annexe A.IV.1).

V.3.3. CALCUL DES COEFFICIENTS GLOBAUX DE TRANSFERT DE
MATIERE.

Le flux étant mesuré expérimentalement eolarfee d’équilibre établie, les coefficients
globaux de transfert de matiére sont calculés @r gis relations (V.21) et (V.22).

N, N,

Ky = . ;
X, =X, Yi™Y:

(V.21) et Ky=

(V.22)

V.3.4. CALCUL DES COEFFICIENTS LOCAUX DE TRANSFERT DE MATIERE.

La relation entre coefficients locaakcoefficients globaux est obtenea notant :

Yy _y;

m21 %1 (V.23)
Xy =Xy
et m’ M (V.24)
X1 =Xy
1_1,m (V.25)
K, k, Kk,
et
11,1 (V.26)
K, k,& mk

m, et m’ représentent les pentes de la courbe dildguaux points considérés et peuvent
étre calculés en dérivant I'équation (V.27) au pgipour m.

_ X,YsP,
¥ = 1 (v.27)
X, (VP —Y.P) + VP
0 _ 0\, pOV\2
soit m YiFR - vi(viP - V.R)) (v.28)

AR

et en dérivant I'équation (V.29) au pointpour m’.
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_ AL
X = (V.29)
ylplo - yl(ylplo - VZPZO)

(- YJ_YZF?I.OPZO
(V.30)
(yzpzo + Xl(ylplo - VZPZO))Z

La détermination de m et m’ par cette méthode irapes considérer qu’autour de ce point
les coefficients d’activité restent constants.

soit

V.3.5. CALCUL DES RESISTANCES AU TRANSFERT DE MATIERE.

Les résistances au transfert de matiére esegituide et en phase gazeuse sont définies
par les equations (V.31) et (V.32).

R= — (V.31) et R= — (V.32)

Selon les auteurs, la résistance au transfert aseplquide est négligeable lorsque le film
est parfaitement mélangé comme dans le cas dellit&su(Marzouq, (1995) alors que
d’autres constatent une contribution trés impodast phase liquide (Krishna, 1974), (
Gropp & al., 1986), (Tsotas & al., 1987) , ellesipent dans ce cas contrbler 'opération.

V.4. MATERIEL ET METHODES

Les valeurs des débits sont choisies conforem¢maux résultats de ['étude
hydrodynamique et du phénomeéne de transfert dewhal

qv(10° m¥s) : [0,05 0,06 0,1 0,16 0,2].
« (tours/ min ): [100, 150, 200, 250] correspondant[10,5 15,7 20,9 26,2] s

Les essais préliminaires (Harbi, 2002) ont permés abnstater qu'a 30°C le débit

d’évaporation est nul. La température de travat@fixée a 50°C afin d’assurer un deébit
suffisant de distillat d’'une part et de limiter dtee part la variation de la viscosité avec la
variation de température lors de I'évaporation.

Les solutions glycérol-eau utilisées sont prépaagesrtir d’'une solution mere de 1220 cSt.

Les caractéristiques physiques des solutions éggisont regroupées dans les tableaux V.1
etV.2.
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Tableau V.1: Caractéristiques physiges des solutions glycérol-eau a 20°C

X (%) 10 20 30 40 50 60
V (10°m#s) | 093 | 1,20 1,5 | 2,30 4,00 4,57

d?%, 1,033 | 1,066/ 1,100 1,130 1,160 1,200

Tableau V.2: Evolution de la viscosité des solutienglycérol-eau en
fonction de température (Tayemans, 1980 )

X(%) | 20°C | 30°C 40 °C
10 0,93 0,87 0,81
20 1,20 1,08 1,00
30 1,50 1,4 1,20
40 2,30 1,95 1,80
50 4,0 3,21 2,82
60 4,57 3,93 3,20

Les essais sont effectués pour les différentesittonsl opératoires fixées et la mesure des
débits d’alimentation et de distillat est effecty@e pesée. La mesure des viscosités permet
de déterminer les fractions molaires respectives.

Les densités de flux de transfert sont calculéaréirpe la mesure des débits de distillat W
(ml/s) donnés en tableaux A.IV.6 a A.IV.9.

N pANWX1W
M,A

Pw (g/cn? : Masse volumique du distillat.

X,y (%) : Fraction molaire de I'eau dans le dlisti
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V.5. RESULTATS EXPERIMENTAUX.

Les résultats des essais permettent d’évdlidluence des parametres opératoires
d'une part sur le phénoménes d’évaporation pour composé pur (eau) et plus
généralement sur les transferts au sein de la pgltasde et de la phase gazeuse pour le
mélange binaire (glycérol-eau). L’organigramme 2rnpet d’écrire un programme
permettant le calcul des coefficients globaux eaiox de transfert.

V.5.1. ESTIMATION DES QUANTITES EVAPOREES EN FONCTI ON DES
CONDITIONS OPERATOIRES

Le taux d’évaporation étant défini par la diténévaporée sur la quantité initiale, il est
intéressant d’en étudier I'évolution pour les éliintes conditions expérimentales en
considérant un composé pur, en l'occurrence l'egfin d’éliminer linfluence de la
diffusion. Les figures V.2 & V.5 représentent |ésultats obtenus pour I'évaporation de
'eau a des températures de chauffage de 30 a 45°C.

3 @ Vitesse d'agitation 10,5s-1
A Vitesse d'agitation 15,7s-1
B Vitesse d'agitation 20,9s-1
O Vitesse d'agitation 26,2s-1
= (o)
E 2
5 o
g .
E g A
= [ [ |
g1y ®
2
0 ‘ —0 ‘
0 0,1 0,2 0,3
Débit d'alimentation (Kg/h)

Figure V.2: Evolution du débit d’évaporation en forction
du débit d’alimentan (T=30°C)

109
Zeboudj. S. (2006). Thése de doctorat d’état. Ecole Nationale Polyechnique.



[ @ Vitesse d'agitation 10,5s-1]
— 41| aVitesse d'agitation 15,7s-1
A m Vitesse d'agitation20,9s-1
~ O Vitesse d'agitation 26,2s-1
< U
g 3 T o)
g m ©
2 o =®
g 2 : ] A
2 A ]
= ¢ ®
g 1
() )
A
0 ‘ —&
0 0,1 0,2 0,3
Débit d'alimentation (ml/s) (T=35°C)

Figure V.3: Evolutiodu débit d’évaporation en fonction
du débit d’alimentain (T=35°C)

® Vitesse d'agitation 10,5s
A Vitesse d'agitation 15,7s
m Vitesse d'agitation 20,9s-
O Vitesse d'agitation 26,2s

N
1

o
o |

Débit d'évaporation (Kg/
N w
o
o
[ ]
»

[EEN
1

0 T T

0 0,1 0,2 0,8
Débit d'alimentation (ml/s) (T=40°C)

Figure V.4: Evolwn du débit d’évaporation en fonction
du débit d’alimentan (T=40°C)
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8| e Vitesse d'agitation 10,5s-1
A Vitesse d'agitation 15,7s-1
B Vitesse d'agitation 20,9s-1
6 O Vitesse d'agitation 26,2s-1

U

Débit d'évaporation (Kg/
N
® pEB O
o
bon

O 1 1
0 0,1 0,2 0,3

Débit d'alimentation (ml/s) (T=45°C)

Figure V.5: Evolutionuldébit d’évaporation en fonction
du deébit d’alimentatioff=45°C)

Ces résultats font apparaitre I'influence croissapisqu’a une certaine valeur, du débit
d’alimentation, sur le débit d’évaporation, valeliautant plus élevée que l'agitation est
élevée. L'augmentation du débit semble tendre were valeur constante du débit
d’évaporation indépendante de la vitesse d’agitatio

A tres faible débit, I'épaisseur du film et doncrisistance au transfert de matiere est
faible. On remarque celle positive et relativemantiérée de la vitesse d’agitation pour les

débits moyens ( entre 0,1 et 0,2 ml/s). Les déiéeés correspondent a de faibles temps de
séjour et I'évaporation peut étre nulle ( cas d80PE).

Il est clair que l'agitation améliore la turbulengans le film et diminue 'importance de la
résistance au transfert.

D’autre part, I'effet de la température est impattet les débits évaporés sont multipliés
par un facteur 2 pour une augmentation de 15°C.

La figure V.6 illustre I'évolution du taux d’évamion en fonction du Reynolds du film et
confirme que le débit influe négativement sur lextd’évaporation.
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Figure V.6 : Evolution duaux d’évaporation en fonction du
Reynolds de film

V.5.2. CALCUL DES COEFFICIENTS DE TRANSFERT DE MATI ERE.

Les résultats expérimentaux obtenus, pouuldtiusant dans le glycérol, couvrent les
domaines suivants des nombres de Reynolds deffitte etation et du nombre de Prandtl.

Sc =372 a 1523 Re 0,08 21,17 Re 8470 a 80056

Le programme principal de calcul a été établi gaicéangage de programmation Delphi

et fait appel a deux sous-programmes. Le premier @elercalcul des propriétés physiques

et thermiques de I'eau et du mélange binaire egpcéghl a partir des données de la
littérature des composés purs (Dauber & Dannerd)L8®isi que les pressions de saturation
des composeés, et le second permet celui des deaficde transfert et des nombres
adimensionnels pour les différentes conditions BrpEntales comme détaillé par

I'organigramme 2 et ce, selon les étapes de caddfdstuées comme suit.
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Calcul de x et y

Calcul de RPet B

Lire yq, X1, Wy, T, My, My, 11, Iy,
01, %, 1, Az €t P

Calcul de y*

Xin = X1w

A

A 4

Estimation de la fraction molaire
a I'équilibre a partir de I'équation
d’équilibre

Xl* = yly2P§
lelo - Y1(V1Plo - Vng )

Etablissement des donnée;
—| d’'équilibre

Calcul du flux de transfert
de matiére N

I

Calcul des coefficients
globaux K, et K,

A

Calcul des coefficients

particuliers ketk,

Organigramme 2 : Calcul des
coefficients de transfert de matier
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S Estimation des fractions molaires a I'équilibre.

- Mesure dev,,, viscosité du distilladont est déduite la fraction massique de I'eau d&ans
distillat y;, a partir des données bibliographiques (Dauber a&rigr, 1989). Celle du
glycérol yest égale ax= 1-y;.

- Mesure devy, viscosité du résidulont est déduite la fraction massique de I'eatsdan

résidu X, a partir des données bibliographiques (Dauber aari2r, 1989). La fraction
massique de I'eau dans le résidy Xinsi que celle du glycérof, = 1-X; correspondant a

L s . XM
X1 et X sont calculées a partir degx——2—2— et %= 1-x.
XlMZ + XZMl

= Calcul des pressions de saturatioR’ et Py a partir des relations (A.IV.1) et
(A.IV.2).

= Calcul des coefficients d’activité par le modele|[BANC selon le tableau A.IV.1.
en annexe.

1’5(: leZPZO
ylPlO - yl(ylplo - Vzpzo)

La seule valeur accessible étap, xe calcul de ¥* passe par une méthode itérative
nécessitant une initialisation par le choix d’'uiaewur arbitraire.

= Calcul de x* a partir de la relation :

En posant ¥ = x;r (fraction molaire de I'eau mesurée dans le résidi)nitialise le calcul.
Si |x1 —X1i| < 10° on pose ¥ = X1;= Xyir Sinon on prend = x* et on reprend le calcul

jusqu’a convergence

< Estimation des coefficients de transfert de matiglebaux.

Les flux de transfert calculés a partir des mesuesiébits de distillat sont donnés en
tableau A.IV.6 a A.IV.9. Les coefficients globade transfert de matiere sont calculés a
partir des relations V.21 et V.22.

< Estimation des coefficients de transfert de matiguarticuliers.

m = (lelo - yl(ylplo - Vzpzo))z et m'= Vlyzplopzo
Y1yZPlOPzO (yzpzo + Xl(ylplo - yszo))z

114
Zeboudj. S. (2006). Thése de doctorat d’état. Ecole Nationale Polyechnique.



Les coefficients de transfert de matiere particalgont alors calculés en résolvant le
systeme d’équations :

1 1 m 1 1 1
— ==+ et — ==+

K, k, Kk K, k, mk

y y x x x y

Sur la base des résultats expérimentaux, une aboréldécrivant le coefficient local de
transfert de matiére de I'eau dans le glycérolaaers le nombre de Sherwood, en fonction
du nombre de Schmidt, du nombre de Reynolds rpthtihombre de Reynolds du film et

3
d’'une quantité adimensionnelle, a trav%@i—} souvent considérée dans la bibliographie
Vv

(Leenaerts, 1988), a été établie.

L’identification des paramétres est réalisée pdimagion non linéaire grace au logiciel
Statistica, ces résultats conduisent a la coroglaguivante :

V2

—3 033
Sh = 3,90.f(B(9’82R&OJORQQO’G?’[i} (V.35)

e est I'épaisseur moyenne du film dont I'expres<idir22)

Di= 6,03Re"“*Rex %8 Fro*

a

a ete etablie par les résultats obtenus dansalatod I11.

L’erreur relative moyenne est de 2,1 % correspondaéquation (V.35) est calculée a
partir de la relation (V.36) avec n = 78.

5 Shexp - ShcaI
ASh _ Shexp
sk n -00)

La déviation entre les valeurs expérimentales leuties est représentée en figure V.7.

Bien que la forme de la corrélation soit globaletdiarméme que celles disponibles dans la
littérature pour les films tombants, celles déamnivie transfert de matiere dans les appareils
a film agités sont trés peu nombreuses (Derricla. &002), (Derriche & al., 2006).
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Il est a noter, d’'une part, I'existence d’'un flug ttansfert de matiere vers la phase vapeur
malgré la faible température utilisée et les fahlaleurs des pressions de saturation qui en
découlent pour I'eau (inférieure a 1 mm de Hg)airde glycérol (de I'ordre de 25 mm de
Hg). D’autre part, le flux de transfert de matideel’eau est nettement plus élevé que celui
du glycérol jusqu’a 300 fois pour les plus faiblescosités et a faibles débits.

La corrélation proposée réveéle, pour sa part,|Uirice positive du débit d’alimentation sur
le coefficient de transfert (iRe°) ainsi que celle de la vitesse d’agitation 9.

La figure V.8 confirme I'augmentation du coeffictesle transfert de matiére avec le débit
d’alimentation pour différentes vitesses d’agitatibien que cette derniere semble peu
influente pour cette viscosité (X=10%=0,93.1¢° m?/s).

04

Nombre de Sherwood calc!

0 T T T

0 0,1 0,2 0,3 0l4
Nombre de Sherwood expérimental

Figure V.7 : Evolution du nombre de Sherwood calcéd en
fonction du nombre de Sherwde@xpérimental
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Figure V.8: Evolution du coétient de transfert de matiere en
fonction du débit d’alimentabn pour différentes vitesses d’agitation.

V.5.3. CALCUL DES RESISTANCES AU TRANSFERT DE MATIERE.

Le calcul des résistances au transfert deéneaéi partir des relations V.31 et V.32 est
donné en tableaux A.IV.14 & A.IV.17 et révele liugnce prépondérante de la résistance au
transfert dans la phase liquide par rapport a egllphase gazeuse. Le rappofRR varie
de 6 a 16 pour les fortes concentrations (X= 40%)atteint 37 pour les faibles
concentrations (X= 10%). Ce résultat pourrait slexmer par les valeurs relativement
faibles des vitesse d’agitation (100 a 300 tr/mo) désavantagent les phénoménes de
convection dans la phase liquide et les faiblemtiiés évaporées dues a la gamme de
températures utilisées relativement basses (30@)45

La résistance au transfert dans la phase liquidainde considérablement avec
'augmentation du débit d’alimentation (figure V.&¢ méme qu’en phase gazeuse (figure
V.10). Rappelons que 'augmentation du débit pemt@igmenter I'épaisseur moyenne du
film, ceci diminue donc I'espace entre le film &nkrefer. Le film est donc influencé de
maniere de plus en plus prononcée par I'agitattiaugmente le phénomene de turbulence
au niveau de sa surface ce qui augmente par coargetp coefficient de transfert de
matiére.

120000
*
,‘1'800007
0 IR
5 o
o) . ¢ .
% 40000 o
£ M s .
9 s
0 ‘ ‘
0 _ 01 0,2
Débit d'alimentation (ml/s) X=10%)

Figure V.9: Evolution de legsistance au transfert en phase
liquide en fonction du débil’alimentation
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Figure V.10: Evolution de la résistance au transféren phase
gazeuse en fonction du débit d’alimentation

V.6. CONCLUSION.

Les essais effectués sur un composeé pur (eaunontré l'influence croissante, jusqu’a
une certaine valeur, du débit d’alimentation, sudébit d’évaporation, valeur d’autant plus
élevée que l'agitation est élevée. L’augmentatianddbit semble tendre vers une valeur
constante du débit d’évaporation indépendante si#dase d’agitation.

Pour les débits élevés d’alimentation, I'agitateopar contre une influence trés faible sur le
phénomeéne d’évaporation. Les débits élevés comelgm a de faibles temps de séjour et
I'évaporation peut étre nulle (cas de T=30°C). Drawpart, I'effet de la température est
important et les débits évaporés sont multipliGsuypafacteur 2 pour une augmentation de
15°C.

Les essais effectués sur un mélange binaire (giire@u) a différentes températures pour
différentes vitesses d’agitation, débits d’aliméiota et viscosités ont permis d’'établir une
corrélation adimensionnelle décrivant le coeffitiparticulier de transfert de matiére avec
une erreur relative moyenne de 2,1 %.

—3 0,33
Sh = 3,90?&8(9’82R&OJORQQO’GB(%J
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Il est a noter l'existence d'un flux de transfde matiere vers la phase vapeur malgré la
faible température utilisée et les faibles valeles pressions de saturation qui en découlent
pour I'eau et pour le glycérol. Il est constat@ujanentation du coefficient de transfert de
matiere avec le débit d’alimentation pour difféeenvitesses d’agitation et par conséquent
la diminution de la résistance au transfert danphase liquide. Il est remarquable de
relever la valeur prépondérante de la résistancéransfert dans la phase liquide en
comparaison avec celle en phase gazeuse. Ceciapioétre du aux faibles vitesses
d’'agitation dans la phase liquide et aux faiblempératures de chauffage utilisées
impliquant de faibles débits d’évaporation.
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CONCLUSION GENERALE

La grande gquestion que nous nous sommes poséedonsys nous sommes engages dans
le monde des appareils a film a été le point deadépune grande aventure dans le génie
des procédés.

A quel type de produit ces appareils sont ils indget quelles en sont les implications?

De question en réponse nous avons erré a travehg/pmtheses, équations, modeles, pour
arriver a donner une forme, des informations,sguit certainement a parfaire.

Notre étude s’est ainsi engagée sur I'opporturét&€ahcentrer une huile essentielle par ce
procédé assez meconnu mais largement étudié.

L’analyse de I'huile essentielle d’'orange douce Ig&ie par chromatographie en phase
gazeuse avec calculs des indices de rétentionrethpamatographie en phase gazeuse
couplée a la spectroscopie de masse a permis tifidei32 composés et d’évaluer leurs

teneurs relatives.

Ce procédé a permis de concentrer environ 6 fd@shéntillon d’huile essentielle en
augmentant 18 fois sa teneur en COmpoOSEes OXygenes.

L'utilisation de la technique du film en compamisavec les différentes techniques
proposées dans la bibliographie a par ailleurs {gede conclure que, bien que les résultats
obtenus au cours de l'extraction par solvant soiest plus intéressants pour une
déterpénation totale de I'huile essentielle, lepmap prix de revient/ prix de la fraction
concentrée détermine le choix du procéde.

L’intérét, pourtant, reste gqu'il limite les risqude dégradations thermiques, les temps de
séjour dans I'appareil étant de I'ordre de quelgexondes. De plus, en comparaison avec
la technique performante de I'extraction par sdly@dnn’y a pas de résidu risquant une
guelconque toxicité, ce qui représente un avantkgeaille en raison des applications
fréquentes dans le domaine agroalimentaire.

C’est ainsi qu’'une multitudes de questions onué&ffl.
Comment présenter cette technique en offrant lermar d’avantages ?
Comment favoriser les échanges en minimisant $ggieis quant a la qualité du produit
fini ?
Comment évolue le produit dans I'appareil et comnirervenir pour garantir un rapport
qualité prix optimal ?

L’étude hydrodynamique s’est alors imposée poutetetie suivre la trajectoire du produit
le long de I'appareil.
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La structure du film au cours de I'’écoulement porte 3 zones distinctes, une zone de
film ruisselant, une zone turbulente appelée vagudoucle, et une zone située entre la
pale en agitation et la paroi extérieure de I'appar

Les essais effectués et leur traitement par urciklgile simulation a permis d’établir un
modele qui représenterait I'écoulement en filmégiine cascade de réacteurs agités avec
zone d’échange de matiére en série avec une z@ge.ag

Selon ce modele, la zone de film est composée d’one turbulente apres passage de la
pale correspondantla zone 1 agitée du modéd¢ qui est d’autant plus importante que le
nombre de vagues est élevé puisqu’elle puise balince dans le passage de la pale.

La zone de turbulence est suivie d'une zone de riiisselant Zone agitée avec volume
mort du modele 2¢t peut étre décomposée en une partie agitée deegabulences dues
aux vagues naissant avec les ondulations de lacsutibre du film et qui se comporte
comme un film agité ainsi que d’'une partie visgeguioche de la paroi qui n’est pas raclée
par I'agitateur et se comporterait comme une zoogem

Une étude de la sensibilité du modéle montre gqeepaeametres évoluent globalement de
maniere similaire au comportement physique du syste

Les paramétres opératoires quant a eux évoluerneosnit :

L’augmentation du débit augmente le volume de t&ensoit I'épaisseur du film, en
alimentant principalement la zone de vague en leodcht la vitesse axiale est relativement
élevée, ce qui conduit a la diminution des tempséjieur moyens.

Dans la gamme de valeurs utilisées, la vitesse itdiegn n’intervient pas dans
'amélioration des temps de séjour mais plutét seau de la turbulence dans le film et
aurait une importance majeure pour les phénomemésusferts de chaleur et de matiere.

Alors que I'épaisseur moyenne du film augmente does la viscosité augmente,
linfluence de ce paramétre sur le temps de ségennble moins claire et varie selon la
nature du fluide.

Le systeme de distribution & I'entrée semble étrénaonvénient majeur dans le mesure ou
il ne permet pas une bonne répartition du liquidewe bonne hauteur, ce qui représente
un court-circuit considérable pour le liquide endement.

L’épaisseur du film ainsi que le temps de séjourt @bé corrélées sous forme
adimensionnelle en fonction des conditions opé&edaelon les équations suivantes:

D£= 6,03Re""*Rex 8 Fro4 (erreur relative moyenne 4 %).

t= 0,3 R **°Re43Fr01° (erreur relative moyenne2,9 %).
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Les résultats cités dans la littérature démontigut les valeurs des coefficients de
I'équation dépendent de la géométrie de I'appateade la nature du fluide utilisé.

La concentration impliquant un chauffage du prodo@dmment intervenir pour optimiser
le transfert de chaleur?

L’étude du transfert de chaleur sans évaporatipareis de révéler a travers la valeur du
rapport R, que le choix des conditions expérimentales permeefavoriser ou d’éviter,
selon la nature de I'application, I'apparition d&urésistance au transfert de chaleur dans la
phase gazeuse.

Le choix des conditions expérimentales pour ledgsdes débits de capacités sont du
méme ordre de grandeur permet d’assurer des flehaeur chaud et froid égaux.

Sur la base des résultats expérimentaux, une atioréldécrivant le coefficient d’échange
coté film mince mécaniquement agité, en fonctionRiynolds du film, du nombre de
Reynolds rotatif et du nombre du Prandtl du filnété établie avec une erreur relative
moyenne de 6 %.

NUF: 0,06 Rel,046 PrF 1,798

Ces résultats confirment I'influence prépondérahtedébit massique sur le coefficient de
transfert thermique c6té film alors que, dans @sddions expérimentales choisies, débits
trés faibles, I'épaisseur du film est tres faibkvant la dimension de I'entrefer de méme
gue la dimension de la vague en boucle.

L’augmentation du débit ne correspondrait qu'awsgissement de I'épaisseur moyenne qui
se rapprocherait progressivement de la dimension’afdrefer. En effet, la vitesse
d’agitation de méme que la viscosité semblent apeu d’influence sur le coefficient
d’échange dans la faible gamme d’agitation utibsée

La détermination expérimentale du coefficient moysm transfert de chaleur par la
méthode des bilans thermiques introduit cependamisgue d’erreur a travers ['utilisation
de I'équation adimensionnelle pour I'évaluationadefficient de transfert du coté du fluide
de chauffage.

Qu’en est-il du transfert de matiere ?

Les essais effectués sur un composé pur (eau) ontrénl'influence croissante, jusqu’a
une certaine valeur, du débit d’alimentation, sudébit d’évaporation, valeur d’autant plus
élevée que l'agitation est élevée. Les débits éleasrespondent a de faibles temps de
séjour et I'évaporation peut étre nulle ( cas de30r€). D’autre part, l'effet de la
température est important et les débits évapamésraultipliés par un facteur 2 pour une
augmentation de 15°C.
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Les essais effectués sur un mélange binaire (glireéu) a différentes températures pour
différentes vitesses d’agitation, débits d’aliméiota et viscosités ont permis d’établir une
corrélation adimensionnelle décrivant le coeffitiparticulier de transfert de matiere avec
une erreur relative moyenne de 2,1 %.

— 033
3
Sh = 3,90?5.8(9’82Ra:o’mRaqo’GB(iJ

V2

Il est a noter I'existence d'un flux de transfde matiere vers la phase vapeur malgré la
faible température utilisée et les faibles valeles pressions de saturation qui en découlent
pour I'eau et pour le glycérol. Il est constatéujmnentation du coefficient de transfert de
matiere avec le débit d’alimentation pour difféeEnvitesses d’agitation et par conséquent
la diminution de la résistance au transfert danphase liquide. Il est remarquable de
relever la valeur prépondérante de la résistancéransfert dans la phase liquide en
comparaison avec celle en phase gazeuse. Ceciafioétre du aux faibles vitesse
d’'agitation dans la phase liquide et aux faiblempératures de chauffage utilisées
impliquant de faibles débits d’évaporation.

L’ensemble de ces résultats permet, pour des fldeldaible viscosités, de comprendre
l'influence des parametres opératoires sur les @inénes se déroulant a l'intérieur de
l'appareil : hydrodynamique, transfert de chaletirde matiere. Il reste néanmoins, a
prendre en considération I'ensemble des phénomemedordant le transfert simultané de
matiere et de chaleur qui implique une variatioa ppriétés physiques du fluide le long
de la colonne. Ceci constituerait en un point deadépour une modélisation mathématique
de I'évaporateur a film telle que la concoit le raledde Mora.
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ANNEXE 1

A.l.1 : Constituants et Composition des huilegssentielles d’Orange.
Tableau A.l.1 : Principaux constituants des huilegssentielles d’Orange
(Huet, 1991), (Handbook of Chemistry and physics1076/1977)
Constituant Famille Formule développée PM T°eb | ny dyo
C)
Myrcéne Terpénes
aliphatiques 167,66 | 1,4650| 0,7910
(C10H16)
D-limonéne Terpénes
monocycliques
(CioHhe) 178,0 0,8411
A\
o —pinéne 156,2 | 1,4658|0,8582
136,24
[3-pinéne
164,0 |1,4872|0,8654
_ Terpénes
Sabinéne bicycliques
(CioH16) >_€>’
163,5 |1,4650 0,8437
Camphéne
160,2 |1,4600| 0,8460
A3-caréne @ 0,8602
Octanal CH3(CH,)sCHO 171,0 0,8211
Nonalal Aldéhydes CH3(CH,),CHO
a"pha)t'iques ACHa) 190,0 0,8264
Décanal CH3(CH,)sCHO
208,0
Géranial (Citrall) 229,0 0,8888
1
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Constituant Famille Formule développée PM T°eb | ny dyo
Q)
Aldéhydes CHO
Néral (Citral2) | ‘€"PenIaues
I 0,8869
Géraniol AN CH.OH 230,0 |1,4766|0,8830
15°
)
| 4
Alcools et esters 154,25
. térpéniques
Linalol CaoH10 OH
Aliphatiques
(Aliphatiquies) | 198,0 |1,4620]0,8643
|
Acétate de 220,0 1,4500 0,9049
linalyle CH;CO.0.CyoH 17
a-térpinéol
220,0 0,9337
Alcools et esters OH
térpéniques
CyoH160
Bornéol (Cycliques) OH
@ 212,0 |1,4832/1,011
(D/18)
Valencene
204,36

D-germacréne

Sesquitérpénes
(C15H25)
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Constituant Famille Formule développée PM T°eb | ny dyo
S
F

N 7

a -Humuléne
COOCH;

Anthranilate de Esters nitrés @: 151,16 | 237,0 |1,5843|/1,168
méthyle CHO,N NH;

O\
Nootkatone Sesquitérpénes

a-sinensal

B-sinensal

Aldéhydes
sesquitérpénique

7
|
OH
S
|
=
|
OH
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Tableau A.l.2 Composition chimique de quelques higs essentielles d’orange de différentes origines

Composé Algérie Portugal Espagn| ltalie |Australie| Chine | Argenti| Russie
Zeboud;j Proenca da € Boeleng Oberhof| Di ne Bakura
&al Cunha&al. |Boelens| &al. er Giacom| Retamal dze
(2005) (1979) &al 1 1og0)| gar | 0% T | (1989)
(1989) (1999) | (1985) | (1986)
a [-thujéne - 0,003 0,003 - 0,145 - 1,72
a -pinéne 0,454 0,21 0,539 0,515 0,55 0,709 0,36
B -pinéne 0,033 0,26 0,005 0,008 0,07 0,344 0,38 0,35
Sabinéne 0,545 - 0,259 0,398 0,32 0,129 - 2,45
p-cymeéne - - - - 0,09 0,221 0,06 -
Methyl hepténone - - - - - - 0,04 -
Camphéne - - 0,005 0,005 - 0,004 0,01 -
Myrcéne 1,755 1,33 1,852 1,794 1,98 1,788 1,11 .
A -caréne 0,055 - 0,095| 0,009% 0,16 - - -
a -terpinéne - - - - 0,26 4,661 - -
d-terpinene - - 0,005 0,002 - 0,091 -
a-Phéllandréne - - 0,066 0,070 - 0,052 0,03 -
Limonéne 94,732 - 95,590 95235 9540 89,305 92)289,61
B-ociméne 0,014 - - - -
Oxyde de linalool 0,008 - - - - - -
Oxyde de limonene 0,044
Terpinoléne 0,003 - 0,060 0,070 trace 0,24p 0,0p -
Octanal Trace 0,32 0,153 0,130 - - 0,04 -
Nonalal 0,011 - 0,073 0,075 - 0,021 0,0% -
Linalol 0,293 0,65 0,388 0,33 0,059 0,47 -
Bornéol - - - 0,350 - - -
a -térpinéol 0,047 0,40 0,027 0,034 - 0,01P 0,06 0,34
Terpinen 4ol - - - - - 0,009 -
Décanal 0,145 0,70 0,124 0,128 0,1§ 0,081 0,86
Carvéol 0,006 - - - - - - -
Géranial (citral 1) 0,011 0,10 0,043 0,057 trace] 027 - 0,82
Citronellal 0,026 0,21 0,035 0,032 trace 0,02y 0,0y 0,17
Géraniol - 0,63 0,004 0,019 trace - - -
Octanol - 0,31 0,157 0,164 - 0,004 - -
Nonalol - 0,20 - - - - - -
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Decanol - - 0,005| 0,005 - - -
Nerol - - 0,005 0,010 - 0,009 - 0,10
Citronellol - - 0,010 0,022 - -
Octyl acetate - - 0,005 0,008 - - 0,01 -
Decyl acetate - - 0,010 0,007 - - - -
Carvone 0,024 - 0,009 0,011 - - - -
Citronellyl acetate - - - - - 0,015 -
Acétate de lynalyle 0,020 0,61 - - trace - - -
Neryl acetate 0,009 - - - - 0,057 - 0,01
Néral (citral 2) 0,002 0,10 0,020 0,026 trace) 0,004 - 0,03
Antranylate de 0,009 - - - - 0,012 - -
méthyl
Acétate de géranyle| 0,025 - - - - 0,06¢ - -
(E,2)-2,4- - - 0,002 | 0,004 - - - -
decadienal
(E,E)-2,4- - - 0,003 | 0,004 - - - -
decadienal
Undecanal - - 0,005| 0,005 - -
Dodecanal - - 0,019| 0,017 - - - -
Tridecanal - - 0,005 | 0,006 - - - -
Tetradecanal - - 0,010 0,011 - - - -
Myrtenal - - 0,026 0,034 - - -
Perillaldehyde - - 0,018 0,013 - - - -
a -sinensal - - 0,008 0,011 - - - -
B - sinensal 0,115 - 0,004| 0,018 - - - -
B -caryophyllene 0,044 - - - - 0,044 - 0,11
D-germacréne 0,035 - - - - - - -
o -humuléne - - - - 0,067 - 0,04
& -Cadinéne 0,017 - - - - - - -
a -Farneséne 0,021 - - - - - - -
a -Copaéne 0,051 - - - - - - -
Valencéne 0,513 - - - - 0,002p - 0,04
Hexadécanoique - - - - - - - -
acide
Nootkatone 0,073 - trace | 0,011 - - - -
Longifoléne - 0,694 - -
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A.l.2 : Les plans d'expériences.

1. Généralités.

L’'optimisation est un ensemble de techniques pdemetde trouver des variables qui
rendent optimales une fonction de réponse. Sulale mathématique, cela correspond a la
recherche des extremums de fonctions a plusieura@s. Dans le domaine des sciences
appliquées, il s'agit en général de trouver unnomth de la réponse d'opérations
industrielles ou d'expériences de laboratoire.

Si les méthodes directes d'optimisation permettenquement d'accéder a cet optimum,
elles ne fournissent pas d'informations sur la ioncréponse. Les meéthodes indirectes
d'optimisation fournissent par contre le moyenrdever une relation entre les variables et
la réponse par le biais d'un modele empirique nmadétigue du phénomeéne (Porte, 1984),
de la forme suivante (Delacroix & al.):

y = {0%2, X3,.--,%n) (A.l.2)

Un plan d’expériences P est la liste des combingiste niveaux de facteurs pour lesquels
la réponse y du systéme doit étre observée (Schilimgne al., 1998), (Perrin & al.,
1995). Le plan factoriel“2st obtenu en formant toutes les combinaisons dastéurs &
deux valeurs extrémes chacun . Ces valeurs app@léssix sont respectivement codées -1
(niveau inférieur) et +1 ( niveau supérieur).

Selon le plan expérimental choisi, le modéle obteena un polyndbme du premier degre,
ou du second degré.

Les plans composites engendrent une réponse rapgéspar une surface de réponse et
permettent d’estimer la réponse y par un modeldrmtigue de la forme:

Kk k Kk k
yoa Y| aixit Y aixZ+ Y. D ajxxj + £ (A.l-2)
i=1 i=1 i1 j=1

L’'avantage de ces plans réside dans le fait gpliennent facilement la suite d'un plan
factoriel dont les résultats sont inexplicablesypamodéle du premier degré.

Les niveaux extrémes pris par chaque facteur erdonaées centrées réduites sont égaux a
+ a, a étant le rayon de I'étoile (Figure A.1.3) et pétite calculé par :

a=3/q (A.1.3)

ou g est le nombre de combinaisons du plan orthedlgan2 niveaux de la deuxieme
séquence. Le plan est dit rotatable, I'erreu@uéponse calculée par le modéle obtenu est
identique pour des points situés a méme distan@eutre du domaine expérimental.

Pour un nombre de facteurs égal a 3 et un nomieraivaux de 2, q est égal a 8get
1,68.

140
Zeboudj. S. (2006). Thése de doctorat d’état. Ecole Nationale Polyechnique.



‘ X1 @ Points en étoile
@ O Point au centre
O Points du plan factoriel

v

Figure A.l.1: Représentation du plan composite cemné.

Les niveaux extrémesix, et Ximax d’'un facteur quelconque, correspondant aux pants
étoile, sortent du domaine de variation du planoiael a deux niveaux et valent :

Xs1- X Xa1- X.
Xmin = X1~ (a-1) =55 b= Xert (a-1) 757

Les niveaux centrés réduits de chaque facteuradort: [-o , -1, 0, +1, 4 ]

2. Analyse de la variance.

Dans le contexte des plans d’expériences, I'objeeti'analyse de la variance (ANOVA
pour ANalyse Of VAriance) est de détecter et dednahiser les influences des actions du
modele. Ce qui revient se demander si les vanatite la réponse sont causées par les
variations de l'action entre ses différents niveaau par les fluctuations aléatoires dues a
la dispersion de la réponse.

On définit plusieurs tests statistiques qui peremgttd’évaluer la validité du modeéle
mathématique choisi.

%~ Evaluation du modele (Goupy, ) :

La régression multilinéaire consiste a calculdiigare géométrique moyenne qui passe au
plus prés des réponses mesurées. Elle peut éttansle nombre de facteurs étudiés une
courbe, une surface, un volume ou un hyper volume.

141
Zeboudj. S. (2006). Thése de doctorat d’état. Ecole Nationale Polyechnique.



A Reéponse
eRéponses mesurées
: : oRéponses calculées
’
. Mn I RMc
Moyenne des

/ réponse

[

I RM RC

Figure A.l.2. Figure géométrique du modéle

RM : Réponses mesurées

RMm : Ecarts & la moyenne des réponses mesuséeg
RC : Réponses calculées

RCm : Ecarts & la moyenne des réponses calculggs-(y)
@ La qualité de I'ajustement des réponses experatenpar le modele mathématique est
mesureées par le coefficient de regression R2 :

Somme des carrés des réponses calculées ramdadesyenne_ Z!yest ’
Somme des carrés des réponses mesurées raméaéesy@nne (y y)2

2=

Si la courbe représentative du modéle passe paasttes réponses mesurées R2 mesure
'adéquation globale du modéle de régression claisiréponses mesureées.

On introduit le R2 ajusté defini par : 221-R? qui est un indice un peu plus fin que R2,

&~ Ainsi les sommes des carrés des réponses mesoréigees a la moyenne (SCRMm)
est égale i(y—§)2 et correspond a n degrés de liberté, n étardrigone de réponse
mesureées.

Les sommes des carrés des réponses calculéegéesra la moyenne (SCRCm) est égale
a Z(yest—§)2 et correspond a p degré de liberté, p étantiebne de coefficient du

modele.

La somme des carrés des écarts (SCE) est égatﬁféiancez(y—g/)z- Z(yest —9)2 et
correspond a n-p degreés de liberté.

La variance V est la somme des carrés totale:
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V(SCRCm) = SCRCm

(p-1)
V(SCE) =_SCE

(n-p)

&~ Le test de Fisher : il consiste a formuler I'hypesth zéro bl soit, dans le cas des
plans d’expériences, vérifier 'absence dinfluerd’en facteur A sur le résultat de la
mesure soit la nullité des effetsde I'équation A.l.2 (Benoist, 1994).

Pour cela il s'agit de choisir le seuil de sigrifion appeléa qui représente la probabilité
avec laquelle on est disposé a risquer une errejetdér I’hypothése de nullité du facteur A
alors qu’elle doit étre acceptée). En général= 0,05 qui signifie que I'on a 95% de
chance d’avoir pris la bonne décision.

On peut alors effectuer le test de Fisher Snedeearapport E,est défini par :
F= V(SCRmM
V(SCE
La loi de Fisher compare la variance des résidSQ&)) a la variance de régression
(V(SCRCm)).
Si F est élevé, V(SCRCm) V(SCE).

Si F n'est pas significativement supérieur & lydaance due au facteur A n'est pas
significativement supérieure a la variance résiguel

La valeur expérimentale de F est comparée a celidables de Fischdf,. Cette derniere

fournit la probabilité critique associée a I'antidu facteur A correspondant au seuil de
confiancea . Le modele est adequat sif F,.

La P-value, qui est la probabilité qu'a cette stigiie F d'avoir cette valeur sigldst
vérifiée, est alors inférieure a 0,05.

3. Optimisation par la méthode SIMPLEX.

Dans un espace a deux dimensions, un simplex estriaimgle équilatéral, a trois
dimensions c'est un tétraédre. Le point de dématgdtimisation est placé a l'origine des
axes et l'unité de variation en coordonnées régluéprésente le pas de variation c'est a die
une variation déterminée du parametre correspondant

Les expériences sont effectuées dans les condittpgrimentales définies par les
coordonnées réduite des sommets du simplex et sarmé valeur de la fonction réponse
en chacun de ces points.
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Le principe de la méthode consiste a éliminer atpdonnant la plus mauvaise réponse et
le remplacer par un autre de facon a obtenir uveew simplex avec les points restants. La
valeur de la réponse est mesurée en ce nouveaughdeprocessus est répété jusqu'a ce
gue I'on atteigne le résultat souhaité et qu'auanméioration n'est possible.

Au départ le simplex est orienté de facon telle kpregine des axes soit confondue avec le
point de départ et que le centre du simplex stussur la premiére bissectrice. (figure
Al.2)

A Xl

/ L
A ) D p /N2

Figure A.l1.2: @struction du simplex.
Les valeurs de p et g sont données par les refation

\/_(\/k +1+k -1 et \/_(\/k +1-1)
Les coordonnées réduites des points du simplexiim8nsions peuvent étre représentées
par la matrice représentée en tableau A.1.3

Tableau A.1.3 : Matrice du simplex a trois dimensims.

Variable X | X | X3
A 0 0 0
B p q q
c q p q

Les coordonnées réduites du simplex sont calc@léestir de I'équation:
Xjj = Xajt Xi'j AX]-

Xj étant les coordonnées réduitegles coordonnées réelles des points du simplexx et

le pas du parametre Les pas doivent étre choisis de telle maniere gjl'on change de
niveau d'un paramétre d'une valeur égale au pashserve une modification de la réponse
du méme ordre de grandeur pour tous les parametres.
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ANNEXE II

A.ll.1. Résultats expérimentaux.

Tableau A.Il.1 : Volumes de rétention, épaisseursudfiim et temps de séjour moyen en fonction des

conditions opératoires.

® Qv v VR e t o) | T (s)| Re Reg

(s | (m%9).10 | (m%s).18 | (M*)AF | (m).10°

10,47| 1,50 1,00 3,46 0,080 298 231 087 29410
10,47| 2,50 1,00 4,20 0,098 28,9 16,8 145 29410
10,47| 5,00 1,00 5,11 0,119 17|]8 10,2 2,90 29410
10,47| 6,00 1,00 5,78 0,134/ 16l7 96 347 29410
20,90| 1,50 1,00 3,13 0,073 316 209 087 58708
20,90| 2,50 1,00 3,74 0,087 267 130 145 58708
20,90| 5,00 1,00 4,68 0,009 210 94 290 58708
20,90| 6,00 1,00 5,02 0,117/ 21|2 84 347 58708
31,45| 150 1,00 2,47 0,057 30,0 165 087 88843
31,45| 2,50 1,00 3,41 0,079 260 136 145 88843
31,45| 5,00 1,00 4,43 0,103 22|5 8lo9 290 88343
10,47| 2,50 3,30 394| 0092 =210 158 044 8912
10,47| 5,00 3,30 498| 0113 14)6 100 0,88 892
10,47| 6,00 3,30 6,94| 0161 127 116 105 8912
20,90| 1,50 3,30 352| 0082 298 235 026 17790
20,90| 2,50 3,30 507| 0118 188 20,3 044 17790
20,90| 5,00 3,30 738| 0172 1714 148 088 17790
20,90| 6,00 3,30 725| 0169 157 121 1,05 17790
31,45| 1,50 3,30 3,33| 0077 27|5 222 026 26771
31,45| 2,50 3,30 579| 0133 26l0 232 044 26771
31,45| 5,00 3,30 6,61| 0154 181 132 088 26771
31,45| 6,00 3,30 794| 0183 156 132 105 26771
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10,47 1,50 8,80 6,13 0,143 360 40,9 0,098 3342
10,47 2,50 8,80 7,59 0,176 260 304 0,16 3342
10,47 5,00 8,80 9,60 0,223 16/0 192 0,33 3342
10,47 6,00 8,80 10,20 0,237 134 17y0 0,39 3342
20,90 1,50 8,80 6,30 0,144 40{1 42,0 0,10 6671
20,90 2,50 8,80 7,76 0,18( 3313 31,0 0,16 6671
20,90 5,00 8,80 9,40 0,219 17,3 188 0,33 6671
20,90 6,00 8,80 11,20 0,26( 13,5 187 0,39 6671
31,45 1,50 8,80 6,53 0,152 3013 43,5 0,10 10039
31,45 2,50 8,80 7,31 0,17( 3011 29,2 0,16 10039
31,45 5,00 8,80 11,30 0,263 19,0 22,7 0,33 10039
31,45 6,00 8,80 10,70 0,244 13,3 17,8 0,39 10039
10,47 1,50 11,0 7,16 0,164 313 44,7 0,08 2674
10,47 2,50 11,0 7,82 0,189 260 31,3 0,13 2674
10,47 5,00 11,0 12,00 0,28( 20,0 241 0,26 2674
10,47 6,00 11,0 12,10 0,282 14,6 20,2 0,32 2674
20,90 1,50 11,0 6,32 0,147 2912 42,1 0,08 5337
20,90 2,50 11,0 7,43 0,173 36,0 29,7 0,13 5337
20,90 5,00 11,0 11,60 0,27( 194 232 0,26 5837
20,90 6,00 11,0 12,00 0,27§ 16,3 20,0 0,32 5837
31,45 1,50 11,0 6,89 0,16( 276 46,0 0,08 8031
31,45 2,50 11,0 8,04 0,187 365 34,2 0,13 8031
31,45 5,00 11,0 10,70 0,249 215 215 0,26 8031
31,45 6,00 11,0 12,30 0,287 18,2 20,6 0,32 8031
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Tableau A.II.2 : Evolution du temps de séjour en faction des conditions opératoires.

G =10458 @ =20. ¢ . =31458

t(s) Ref Rer Fr t(s) Ref Rer Fr t(s) | Ref Rer Fr

298| 087 | 29419 0,148 40 0,099 6671 0,024 |30 0,898343| 0,406

289 | 145| 29419 0,229 36 0,18 5337 0,041 P6 1}45 3438 0,429
178 290 | 294109 0510 338 0,1p 6671 0,036 22,5 0 2,988343| 0,782
16,7 | 3,47 | 29410 050y 31p 087 58708 0,200 18 3,488343| 1,00
28,2 | 0,26 8912 0,116 298 026 177p0 0,240 27,5 6 Q,26771| 0,166

21 0,44 8912| 0,278 29,

1A

0,08 5337  0,0p4 6 0]44 72670,088
146 | 0,88 8912| 0,551 26, 145 58708 0,325 18,1 8 4,86771| 0,235
12,7 1,05 8912| 0,29 21, 34F 58708 0,774 156 5 1,@6771| 0,196
36 | 0,098 3342| 0,027 21 290 587p8 0,63 30,3 0/099039| 0,022
26 0,16 3342| 0,039 194 0,26 5337 0,043 30,1 0160039 | 0,043
16 0,33 3342| 0,077 188 044 17790 0,180 19 0,33 0390 0,047
134 | 0,39 3342 0,092 174 08 17790 0,169 13,3 9 (,310039| 0,081
31,3 | 0,08 2674 0,017 178 03 6671 0,08 7,6 008031 | 0,019
0
0
0

~

o

2
26 0,13 2674| 0,036 16,8 0,32 5337 0,067 365 130318 0,033
20 0,26 2674| 0,039 157 1,05 17790 0,267 2415 ,28031 | 0,055
146 | 0,32 2674] 0,05% 135 0,3p 6641 0,070 18,2 ,38031 | 0,052

A.ll.2. Influence des paramétres opératoires surépaisseur du film et le temps de
séjour moyen.

1. Influence du débit sur I'épaisseur moyenne du élmsur le temps de séjour moyen.

2e-4 2e-4
E 154 E 1504
5 5
3 led / 3 led
'3 ~. » =1058" = . :=1058"
8 5e5 . . =209 8 5es ~. .=2098&"
w 0 ~. . =30,5§" w 0 ~_ ,=3058"
0,000 0,005 0,010 0,015 0,000 0,005 0,010 0,016
Débit (m/m.h) Débit (/m.h)
Figure A.ll.1 : Evolution de I'épaisseur du film Figure A.ll.2 : Evolution de I'épaisseudu
en fonction du débit (V¥ =1cSt) film en fonction du débit (V =3,3 cSt)
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3e-4 3e-4
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5 2e-4 5 2e-4
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S le-4 ~. =105 5 S le-4 ~SC =105 5
o ~=. .=2098" o . :=2098"
w 0 ~. .=3055" w 0 ~. .=3058"
0,000 0,005 0,010 0,015 0,000 0,005 0,010 0,015
Débit (m/m.h) Débit (m/m.h)
Figure A.11.3 : Evolution de I'épaisseur du film Figure A.Il.4 : Evolution de I'épaisseur du
en fonction du débit (V =8,8 cSt) filem fonction du débit( =11,5 cSt)
2 2
5 30 5 30 .
.O .O
@ @
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3 5 :
~. »=10,55" . :=105s”
g 10 . ,=2095" 8 10/~ :=209st
% 0 e :=3058" % 0 ~. :=305s"
= 0,000 0,004 0,008 0,012 = 0,000 0,004 0,008 0,012
Débit (1/m.h) Débit (1/m.h)
Figure A.Il.5: Evolution du temps de séjour Figure A.II.6: Evolution du temps de séjour
en fonction du débit (V =1 cSt) amttion du débit(V =3,3 cSt)
) )
5 40 5 40
.O .O
‘@' 30 ‘@ 30
(%] (%]
[} Q
S 20 ~_ .=1058 oA DTy
1%} > %) 1
Q 10} ™= :=2098&" Q 10f ™ :=20958
% 0 . ,=3058" % 0 . :=3058"
= 0,000 0,004 0,008 0,012 = 0,000 0,004 0,008 0,012
Débit (/m.h) Débit (m/m.h)
Figure A.Il.7 : Evolution du temps de séjour Figure A.II.8 : Evolution du temps de séjor
en fonction du débit (V =8,8 cSt) eanttion du débit( =11,5 cSt)
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2. Influence de la viscosité sur I'épaisseur moyedun film et sur le temps de séjour
moyen.

—_ ol Q,=0.003rit/m h . o Q,=0.003n%m h

£ 4e-4 = q=0.005mmh E 4e-4™=. Q0.005mh

5 e\ 0,=0.010rm h 5 e\ Q0.10mm h

0 2e- 0 2e- .

8 Mﬁ <

o 2 /M

w w

0 0
0 4 8 12 0 4 8 12
Viscosité (cSt) (10,5 Viscosité (cSt) (20,98’

Figure A.11.9 : Evolution de I'épaisseur du Figure A.I1.10: Evolution de I'épaisseurdu film en
fonction de la viscosité film en fonction de la viscosité

- ol Q,=0,003nt/m h
é 4e-4 ™ Q,=0,005m™ "
5 . Q,=0,010nM "
o S QE0013mh| g
0 2e-
] %j
Q
L

0

0 4 8 12
Viscosité (cSt) (30,5%

Figure A.1l.11 : Evolution de I'épaisseur du film

en fonction de la viscosité.
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o P— - 5 © o °
8 20 - m— P I :

5 £ :

0
= 4 8 12 = % 4 8 12
Viscosité (cSt) (10,5 Viscosité (cSt) (20,98

Figure A.11.12: Evolution du temps de séjour Figure A.11.13: Evolution du temps de séjour
en fonction de la viscosité en fonction de la viscosité
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Figure A.ll.14: Evolution du temps de séjour en

en fonction de la viscosité

3. Influence de l'agitation sur I'épaisseur moyedndfilm et sur le temps de séjour moyen.

PR Y Qu=0,003rfm h A o moooemn
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Figure A.11.15 : Evolution de I'épaisseur du Figure A.Il.16: Evolution de I'épaisseur dufilm en
fonction de la vitesse d’agitation film en fonction de la vitesse d’agitation
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Figure A.1l.17: Evolution de I'épaisseur du Figure A.I.18 : Evolution de I'épaisseurdu film
en fonction de la vitesse d’agitation film en fonction de la vitesse d’agitatio
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Figure A.11.19: Evolution du temps de séjour

en fonction de la vitesse d’agitation
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Figure A.11.21: Evolution du temps de séjour

en fonction de la vitesse d’agitation
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Figure A.I1.20: Evolution du temps de

séjour en fonction de la e$se d’'agitation
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Figure A.Il.22: Evolution du temps de

séjour en fonction de la videe d’agitation

A.ll.3. Courbes DTS en fonction des conditions opatoires.

e Expériment:
. Modéle 1
0,04
-
N
W 0,02
0,0
20 40 60 80
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Figure A.11.23: Courbe DTS expérimentale

celle obtenue avec le modeéle 1,

S «=105¢

e Expérimental
. Modéle 2
0,04
e
W 0,09
0,0
6]
Temps (S)

Figure A.1l.24: Courbe DTS expérimentaleajustéea
ajustée ecelle obtenue avec le modeéle 2,
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Figure A.11.25: Courbe DTS expérimentale
ajustée a celle obtenue avec le modéle 3
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Figure A.1l.26: Courbe DTS expérimentale

ajustée a celle obtenue avec le modéle 1,

Figure A.Il.27 : Courbe DTS expérimentale
ajustée a celle obtenue avec le modéle 2,
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Figure A.11.28: Courbe DTS expérimentale ajustée &elle obtenue avec le modéle 3
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Figure A.11.29: Courbe DTS expérimentale Figure A.I11.30 : Courbe DTS expérimentale
ajustée a celle obtenue avec le modéle 1 ajustée a celle obtenue avec le modeéle 2
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Figure A.II1.30: Courbe DTS expérimentale

ajustée a celle obtenue avec le modéle 3
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ANNEXE III

A.lll.1. Théorie de la pénétration (Taeymans 1988)Lecourtois 1989)

La théorie de la pénétration considere quetrassferts ont lieu entre la paroi et un
élément de fluide avant que ce dernier ne quitteuldace d’échange sous l'action des

pales.
O ! O
N/ y

.

b

Figure lIl.1 : Schématisation des transferts entraine paroi et un fluide.

La loi de Fourier concernant un transfert unidicutel est alors applicable :
2 2
ot dy2 pc
y : direction vers laquelle a lieu le transfert (m)
Les conditions aux limites sont les suivantes :
t<0, y<0: T=T,
t>0, y=0 : T=F

D’autre part, la température de parei&st supposée constante ainsi que les propriétés
physiques du fluide et il 'y a pas de dispersiviala. La résolution de I'équation posée
donne alors :

_ 2 = Y
T=f (Tp- Tb)W ! expziz | I= 2o (A.111.2)
La densité du flux de chaleur instantané transnasparoi :
T -T,
q(t):)v[a—T} :)\(”—OE) A.N1.3)
ay y=0 ((XT[t)
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Le flux moyen pendant le temps de contact

~ 16 T,-T,
== [gt)dt=2A-"—2
q e!q()

(am®)°>*

Pour un appareil a film agité tournant a N tr/ma rénouvellement de la surface a lieu

(A4)

toutes les Nz/60 secondes, z étant le nombre @s pak %

D’autre part, la densité du flux de chaleur petg ékprimée par : g= h(EF Tp)

i Apc Nz 00
Soit : h - (A.111.5)
Tt

A.lll.2. Analyse dimensionnelle (Taeymans 1988)

La détermination des groupes adimensionngtsapmettre les données expérimentales
en corrélation nécessite le dénombrement des Vesialppropriées aux phénomenes. Cette
technique est d'un emploi simple, mais si on oulntie variable appropriée il s'ensuit des
résultats erronés. Le dénombrement et la déteribmades groupes adimensionnels
s’effectuent suivant la théorie de BUCKINGHAM. Diap cette théorie le nombre des
groupes adimensionnels indépendants qui peut@tmefpar la combinaison des variables
physiques du phénoméne de transfert de chaleurégat au nombre total des variables
physiques, dans notre casa(B, L, b, J, Qp, ©, A, n, G, AT, et h) diminué du nombre de
dimensions fondamentales a savoir, longueur (Impte(t), masse (M), et température (T),
on trouve ainsi 9 nombres adimensionnels.

En comparaison avec le cas du film tombant, unbmensans dimension supplémentaire
apparait dans les développements mathématiquesadit du nombre de Reynolds
caractérisant le déplacement du rotog.Re

Les formes différentes des neuf groupes adimensisrsont ainsi :
J, LD, b/D, s/D, Nu ,Re, Re; PretBr

Le nombre de Brinkman (Br) qui prend en compte pegnomenes de dissipation est
généralement négligeable lorsque le fluide tréigErhiquement est faiblement visqueux.

Le nombre de Nusselt dépend donc du nombre de Risyd&&coulement, du nombre de
Reynolds de rotation et du nombre de Prandtl sefenéquation de la forme :

Nu= f(R& o(Rer) P(Pr) (A.111.6)

Pour établir cette équation, il est nécessaireod'aecours aux expériences. Pour un type
d’appareils déterminé, le nombre J de pales dur rotodes rapports géométriques de
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particularités de construction, tel le rapport @elistance s, des pales a la paroi chauffante,
au diametre d de I'appareil, peuvent étre consgdéognme des variables indépendantes et
mis en évidence dans les formules. La relation adgionnelle recherchée s’écrit alors :

s r
NIC=Re"Res” PP [gj (AI.7)

C, m, n, p, g, r étant des constantes dont Exdittire mentionne des valeurs approchées.

A.lll.3. Détermination du coefficient de transfert de chaleur par |la méthode des bilans
thermigues.
Les flux de transfert de chaleur dans un apbax film mécaniquement agité
s’expriment, comme pour les échangeurs de chadiaide de I'équation:
d=UAAT (A.111.8)

A T=DTLM étant la différence de température lotmique moyenne.

DTLM(=AT"‘;7$TS) (A.111.9)
In—=

AT,

Avec AT Tes Tre et ATe= Tee Tis pour un échangeur a contre-courant.

Considérant que le film est en écoulement avecépagsseur fictive e moyenne fonction
des conditions hydrodynamiques, il y a échangehdéear entre le fluide de chauffage et le
film selon le schéma :

Entrée fluide

froid Tfe
Paroi Paroi l
extérieure  interieure Interface Condensation
e oy = e Lt .
i i Flux de . .
Sl?arltlfj f':'L::Ide chlgLffage : @ . : flux a travers le fluide
) : chaud
Film : @ : flux a travers le film
> > D, flux atravers la paroi
b Te D, OFK ®, Ty @ 4: flux vers le gaz inerte
, . Tpl Dext TpZ Dlnt E
Entrée fluide .
chaud Tc :
___________ S . R
Sortie fluide
froid Tfe
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Le coefficient global de transmission thermique bt é contribution de plusieurs
coefficients de transmission thermique locaux, spit essentiellement, dans le cas d'un
appareil a film :

- Un coefficient local de transmissigrar convection de fluide de chauffage a la paroi
d’échange hc.

- Un coefficient local de transmissigar conduction libre a travers la paroi .

- Un coefficient local de transmissigar convectionlibre de la paroi au film mince agité
he

- Un coefficient local de transmissigar convection forcéedl a l'interface gaz liquidesh

A.lII.3.1. Coefficient global de transfert de chaéur.
« Le flux par convection a travers le fluide de cliagé a pour expression

q) C = II:AeX[(Tc _Tp]_) = M (Tc —Tp]_) (A ”IlO)
int
:
Avec : Ac=27Tel Ant =271 Tl Ao = Aimf—_::
I

* Le flux par conduction & travers la paroi a poysression :
2/‘ ﬂL rint(Tpl - sz) :Aint A (Tpl - sz)

D =

Fine LN —2% it LN =
lext lext

(A.lll.11)

* Le flux par convection dans le film a pour expressi® ¢ = hs Aint(Tp2 —Tr)

Dans le cas ou les conditions experimentales péentet’écrire :® . = ®= P, laloi
d’additivité des résistances en série permet d@cri

(A.ll1.12)

Le flux global :d=U A (T.— T;) = U A ATy, peut étre calculé a partir des flux perdu par
le fluide chaudp_ ou gagné par le fluide froidb,

.= Q Cpc(Tce— Teo et P, = Cpf(Tfs— Tre) (A.111.13)

QcCoe: QCpr €tant respectivement les deébits de capacitésifoglies horaires des fluides

chaud et froid.
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Soit : U_chgchce—Tcg) — chgngfs _Tfe2
' AAT,, AAT,,

(A.lll.14)

A.llI.3.2. Coefficient de transfert de chaleur du oté du fluide de chauffage.

Le fluide de chauffage s’écoule le long dddable paroi de sorte que I'écoulement peut
étre assimilé a un écoulement annulaire. D’autm, s conditions opératoires choisies
correspondent a des débit trés faibles du cotédrdude sorte que la condition d’égalité des
flux transférés impose un débit du coté du fluidectiauffage également trés faible. On
peut considérer alors que les conditions s’assithigeun écoulement laminaire dans un
espace annulaire pour lesquelles la littératurele(Lel988) propose la corrélation
adimensionnelle suivante pour les espaces de londjué :

D\ 0,19(RePr&) 08
J L (A.111.15)

Nu:l\w+[1+0.14{—‘

e

D
1+ O,117(RePrTh) 0,467

-0,8
Avec Nu_ = 366+ ZLZ(%}

e

A.lII.3.3. Coefficient de transfert par conduction a travers la paroi.

Le coefficient de transmission par conductiotravers la paroi est facile a calculer a
partir de la conductivité thermique des matériaorstituant les surfaces d’échange qui
sont généralement connus, de méme que les épaissela paroi. Ces coefficients sont
généralement élevés, ce qui correspond a une aséstthermique faible et qui peut
souvent étre négligée.

A.lll.4. Description du thermocouple électrique.

Un thermocouple est un circuit formé par délsxmétalliques M et M, homogénes de
natures différentes et réunis a leurs extréemitéslpax soudures. L'expérience montre que
si les températures;Tet T, des soudures sont différentes, le circuit estquatc par un
courant électrique dont la f.e.m est E. On désparesoudure chaude le contact porté a la
température Tet par soudure froide celui porté a la températiggéférence I T, est
généralement choisie & 0°C (glace fondante) eelmfE est fonction de;T

Lorsque la température de la soudure froide egt différente de zéro, la f.e.m
correspondanteEIf est obtenue en ajoutant a la valdﬂq de la f.e.mmesurée a la
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température de référenceg, Ta valeur de la f.e.nE]z correspondant a la température T
tabulée pour les différents métaux.

Er =Er +E7 (A.111.16)

Le thermocouple utilisé est constitué de deux cotalus Cuivre (A) et Constantan (B)
(gamme de température -270 a + 400°C), formaneenix une jonction a la température
de mesure T. Il délivre une force électromotricedgpend de la température mesurée, soit
a la sortie de fluide froid (T=Jd) ou de la température de I'air (TgTet de la température
de référence (I; égale a la température ambiante.

Il permet des mesures de températures ponctustiegpacité calorifique est tres réduite ce
qui lui assure un temps de réponse court. De cex @eints de vue, I'emploi du
thermocouple apparait avantageux en comparaisanieveésistances thermomeétriques.

Un des inconvénients du thermocouple est que laimesxige que la température de la
jonction de référence soit connue, toute inceréituslr Ter risque d’entrainer une
incertitude du méme ordre surw. T Pour cela, I'étalonnage du thermocouple est
indispensable (Georges, 1983).

A.lIl.5. Propriétés physiques(Dauber, 1989).

Tableau A. IlIl. 1. : Propriétés physiques

Eau Glycérol
Masse molaire(Kg/Kmole) 18,05 92,095
Température critique (K) 647,13 723,00
Pression critique (Pa) 2,2055.10 | 4,00.16
Volume critique(rflkmole) 0,05595 0,264
Facteur acentrique 0,3449 1,3196

Tableau A. IlI.2. : Propriétés physiques de I'eau e fonction de la température

Masse volumique 0,9439

(kmol/n’?) pPL= 0 24902(1+(1_%5)o‘134)

Capacité calorifique | Cp = 2,7637.10- 2,0901.18 T + 8,125 T2 - 1,4116.101°+9,3701.16 T*
(J/kmolK)
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Conductivité thermique

A=-4,2670.10 + 5,6903.10T — 8,0065.16T2 + 1,815.10T3

(W/mK)
Viscosité dynamique | u =exp(-5,1964.10+3,6706.18T + 5,7331 LnT - 5,3495.187™)
(Pa.s)
Enthalpie de vaporisatior 1 -1 672 3
pi vaporisatl Muap = 52053.10 (1_ T )(3,19910 21201077, +4165109 T2 +2,00T? )
(J/kmol)
Tension de vapeur (Pa) p exp(?3,649@ — 7,3037LnT+ 4,1653.1%2 +2,00T

Tableau A. I11.3. : Propriétés physiques du glycérben fonction de la température

'V'ass(i ;’:;':/’:;;iq”e 0L =9,439.10 /2,4902.10, (341101
Capacité calorifique Cp = 6,823.10+ 5,0520.168T
(J/kmolK)
Conductivité thermique A =2,5800.10+ 1,134.10T
(W/mK)
Viscosité dynamique U = exp(-2,3703.10 1.67\:3I_9.16 +3.1734.18LnT)
(Pa.s)
Enthalpie de vaporisation | hy,,= 1,0420.18 1-T,)*0131%*
(J/kmol)
Tension de vapeur (Pa) | g exp(1,1205.f9-—1'43_|7_6'16 -1,1871.18LnT + 7,9537.18°T°

Tableau A. 111.4. :

Propriétés physiques pour un ménge binaire.

Masse volumique

_ XaMa + Mg
XAMA+ XgMg

Pa P

o

Capacité calorifique

Cp = %Cpa + XCps

Conductivité thermique

A= @maA s+ @A) =072 g -A 4) G malems

XaMa

XMy © & me= 1 G ma

Avec G ma=

Viscosité dynamique

1 1
Hm=(Ha)3Xa+ (UB)5Xs
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ANNEXE IV

A.IV.1. Détermination des coefficients d’activité :

Le modéle choisi pour la détermination de I'équédibliquide/vapeur est le modéle
UNIFAC de prévision totale qui permet d’estimer sefficients d’activité a partir des
propriétés des corps purs. Il fait appel a la motle contribution de groupe en décomposant
le coefficient d’activité en deux termes, combimaet résiduel :

Lnyi = Lny|c + Lnyi,res

Le terme combinatoire correspond aux difféerencetadie et de forme Le terme résiduel
prend en compte les interactions entre groupes.

Tableau A.IV.I : Détermination des coefficients d'ativité par le modele Unifac

o =kaiQk
é o, 8 = qul k

% LnyC = LnY'+ q,Ln +I ——Z:xllJ ' ijq] n

£ i =T

S 2N

g i == -a)-(i -1)

(¢}]

l—

Terme résiduel

LnyR = Zvﬁi)(ln M —In I'lﬁi))
P
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Tableau A.IV.2. : Paramétres pour le binaire glyérol/eau (Reid, 1977)

Paramétre Groupements q r
Eau HO 1,4 0,92
Glycérol 2CKEOH, 1CHOH 3,06 3,386

(Glycérol: CHOH-CHOH- CHOH (propan 1,2,3 triol))

Tableau A.IV.3. :dlume et surface des groupements moléculaires dedu et

du glycérol (Bondi968)

Groupement 20) CH,OH CHOH
Q 1,4 1,124 0,812
R 0,92 1,2044 0,9769

= Le calcul des pressions de vapeur saturantes jgawr ét le glycérol se fait a partir
des relations A.IV.1 et A.IV.2 (Dauber & Danne$8D).

P = exp(73,649%82'16 —7,3037LnT+ 4,1653.172) +2,00T (IV.1)
po= exp(l,lZOS.lb—%m'm -1,1871.16LnT + 7,9537.10°T° (IV.2)

(T étant la température mesurée dans le résidu).

A.lV.2. Etablissement de la courbe d’équilibre

La condition d’équilibre entre deux phases s’expripar I'égalité des potentiels chimiques
ou des fugacités :

wo=pY soit fil =
avec ¢ E v et 'f= ¢iPy

la fugacité joue, pour le fluide réel, le réle qaee la pression pour un fluide parfait.

La condition d’équilibre se traduit par :
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yifiox = ¢iPy; (A.IV.3)
ou £ est la fugacité a I'état de référence.

Dans les conditions atmosphériques on consifigred®= 1 et ' est fréquemment
considéré comme égal & e sorte que I'équation se simplifie sous la ferm

Byix PO (A.IV.4)

P étant la pression partielle du composé i sousdeslitions utilisées.

Pour un mélange binaire :

B=y1x:P° et 2§ =Y2 Xz P
Avec : 1Y Yo =Xt x=1 et Pyex, P +y> X, P.°
Soit : Pyexy P2+ vo (1-x) PP (A.IV.5)
et: 1(W1 X1 P10+ yz( 1-X1) on) = YiX1 P10 (A|V6)

L’établissement de la courbe d’équilibre passecdar le calcul de :

X3Py of . VAR
X (VP = Yo%) + Y, P Vi’ =y, (P’ = Y,P%)

yi* =

A.IV.3. Modéle du double film (Treybal, 1975)

Le transfert entre phases est schématisé pardpe®suivantes:

» Transfert du constituant d’'une phase vers l'intefa

* Franchissement de l'interface.

» Transfert du constituant de I'interface vers laosele phase.

» Selon le modeéle du double film les hypothéses s@ssont posées :

Le film est en écoulement laminaire au voisinagéidterface (couche limite), le transfert
de matiére est gouverné dans cette couche limite lpadiffusion moléculaire
unidirectionnelle stationnaire, I'équilibre est ligé a I'interface, au coeur de la phase ou
I'agitation turbulente homogénéise les concentratiselon la direction normale a I'axe de
transfert, les concentrations sont constantes sulaalirection précisée.
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La deuxiéme loi de Fick en régime permanent pedigetrire ;

2
D g ZC|2 -0 (AIV.7)
X

Avec les conditions aux limites : x=0 | €Cpetx=0 G=G

S Le flux de transfert de matiére dans la phase digus'écrit alors en fonction des
concentrations a l'interface jC de la concentration dans la phase liquide e€ du
coefficient de transfert de matiere dans la phigsede k.

N=-D (d—c'j - &( Gi - Co) = ki (Gii - Co) (A.IV.8)
dx )., O

Dy

avec k=

De la méme maniere, en phase gazeuse, on définit :

N= %( Poo— Fyi) = kg (Pgo— Fyi) (AIV.9)

g

avec kg =D
69

o, et o etant les épaisseurs de la couche limite cotedeyet gaz et dépendent de la
géomeétrie, des propriétés physiques et de la temiosl

< Ces flux de matiére peuvent également s’écrirenaction des coefficients locaux de
transfert de matiere du composeé j:

iR K- =k (- Y) (A.IV.10)

Avec k =k C etk =KkyPy
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Xo
B PSRN PIPRIPRIN
'\\ )
Yi

Interface

< Les concentrations interfaciales étant souvemrinaes, on définit les coefficients
globaux selon la relation:

N = Ku(X1—X1*) = Ky(y1*-y1) (A.IV.11)

La relation entre coefficients individuels et coaénts globaux est obtenusn notant :

Y=Y . 7 N i

m=———— = ‘-

Xy =X X1 =Xy X1 =X,

m, m’ et m” sont les pentes aux points, (y;) et (X;, y1) et sont calculées en dérivant
I'équation donnant (1V.29) pour m

_ 0 _ 0\ 2
AZLS
et en dérivant I'équation donnant*yIV.27) pour m’.
: - YIYZP].OPZO
soit (A.IV.13)
(yzpzo + X1(V1P10 - Vzpzo))z
Soit - 1 _1yaYa* _Ya-YatYaiYa* _ 1 1 Yai-ya*

Ky = Ky Ya—Ya ky(Ya-ya) ~ ky Ky Yairya
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k
Or: ¥-yi=m (Xli 'Xl) et WY :-k—; (Xli - Xl)

Et en faisant le rapport :

AicYA* _ Ky
Yai-YA Ky
ient : 1l _1. m
On obtient : <, "k + .
De la méme fagon :i :i +
X kX ky

. 1 . -
Par analogie au transfert de chaleur, le terﬁreest regardé comme la résistance globale
y

au transfert de matiere basé sur la force motriceyy
Ki =L +M signifie que cette résistance est égale a la sodes résistances de la phase
y y X

gazeuse et de la phase liquide.

Une interprétation similaire peut étre faite s tiermes de I'équation :

1 _ 1. m
KX _kx ky

Il est évident que sixket k,, sont constants les coefficients globaux ne vamiejamais
avec les concentrations a moins que m =m’ = m” atadque la courbe d’équilibre soit
linéaire dans la gamme de concentration considérée.

Ceci constitue une limitation importante sur lesxditons dans lesquelles des valeurs
constantes de K globale peuvent étre utilisées.

Cette restriction devient importante dans le cataqehase gazeuse contréf(%r(»m) ou
y X

la phase liquide contrél?}(»r;—).
X y

A.lV.4. Calcul des nombres adimensionnels.

Nombre de Reynolds de film : Re R
ndv
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wD 2

Nombre de Reynolds de rotation : Re —2
\Y

Nombre de Schmidt : Sc—\l—
|

Nombre de Sherwood : Sl—iﬁ(Dg
|

2
Nombre de Froude : & wD,

g

< Calcul du coefficient de diffusion (équation de Méilet Chang (Bird, 1960))

7410°(gM)%°T
/7V 0,6

D

(A.IV.13)

@ est un parametre d’association du solvant (peaulyp = 2,6).

M est la masse molaire du solvant ( pour I'eau Ndg/tole)

n est la viscosité cinématique de la solution ensgpo
Vn, est le volume molaire du soluté calculé a pagiféquation de Tyne et Calus.
< Calcul du volume molaire (équation de Tyne et Cal)s

0,285/ 1084 (A.IV14)

V. est le volume critique (pour le glycérol ¥ 255 cni/mole)
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< Calcul de I'épaisseur moyenne du film.
Elle est déterminée a partir de la corrélationlétam chapitre 11 ( équation 11.22) :

Di= 6,03Re"“*Rex %8 Fro4
< Calcul des coefficients de transfert de matiéréiqadiers en phase liquide (k:
Les coefficients de transfert de matiere particslen phase liquide_ksont définis par :
ky=k G
C, étant la concentration totale dans la phase legydur un mélange binaire :
C=CG+C
m.

Avec c=Ni L Xim _ XipV _ Xip
V MV MV MV M,

La concentration totale peut alors s’écrire :

C = F{X—X—]
Ml IV|2
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IV.5. Résultats expérimentaux.

Tableau A.IV.19: Calcul des nombres adimensionnels %20%)

Zeboud]. S. (2006). Thése de doctorat d’état. Ecole Nationale Polyechnique.

Qv w e sh
Rer Reg Sc

(ml/s) ) | 10 (m)
10,50 6,60 0,21 23528) 550,1| 0,0645
15,75 3,46 0,21 35180, 517,5] 0,0344

0,05 20,90 2,19 0,21 46831 521,4| 0,0372
26,20 1,53 0,21 58707 524,1| 0,0249
10,50 7,07 0,26 24063 499,7| 0,0806
15,75 3,75 0,26 35180 534,8/ 0,0765

0,00 20,90 2,37 0,26 46831 514,9| 0,0504
26,20 1,65 0,26 58707| 514,9] 0,0348
10,50 8,74 0,45 24622 518,9] 0,1336
15,75 4,59 0,45 36816| 515,0, 0,0966

010 20,90 2,90 0,45 49010, 512,4| 0,0677
26,20 2,02 0,45 61438, 508,5 0,0548
10,50 10,6 0,74 25208] 496,6| 0,2044
15,75 5,57 0,74 37692 452,7| 0,1165

010 20,90 3,55 0,72 49010 481,1] 0,0963
26,20 2,48 0,72 61438 492,0f 0,0657
10,50 11,57 0,94 25823 469,1| 0,2691
15,75 6,08 0,94 38612 439,8 0,1517

020 20,90 3,88 0,92 50177, 469,9| 0,1447
26,20 2,70 0,92 62901 481,8) 0,1095
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Tableau A.IV.20: Calcul des nombres adimensionnels %30%)

)

)

)

3

D

7y

Qv w e Sh
Rer Rex Sc

(ml/s) s | 10 (m)
10,5 7,99 0,13 13992 861,5/ 0,0865
15,75 4,20 0,13 20922| 894,7 0,0434

0,05 20,90 2,66 0,13 27851 879,0 0,035¢
26,20 1,81 0,13 36863 826,3 0,028¢
10,50 8,03 0,19 17077 714,8 0,081¢
15,75 4,22 0,19 25534 716,6 0,0434

0,08 20,90 2,67 0,19 33991 709,4 0,0362
26,20 1,96 0,16 36692 746,4 0,0252
10,50 9,76 0,33 18254 667,0 0,2462
15,75 5,26 0,31 25534 709,4 0,087¢

010 20,90 3,32 0,31 33991 705,9 0,0512
26,20 2,45 0,27 36692 817,7 0,0502
10,50 12,05 0,52 17844 708,8 0,1583
15,75 6,33 0,52 26681 682,3 0,2191

016 20,90 4,07 0,50 33991 704,1 0,0955%
26,20 2,88 0,48 40644| 712,9 0,0891
10,50 12,63 0,74 20361| 574,6 0,2251
15,75 6,97 0,65 26681 650,7 0,1612

020 20,90 4,45 0,63 34548 665,7 0,1301
26,20 3,12 0,62 42610, 671,6 0,1217%
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Tableau A.IV.21 : Calcul des nombres adimensionnels (%40%)

Oy w e
Re- Reg Sc Sh
(ml/s) (s") 10 (m)
10,5 9,63 0,08 8470 1367,4 0,061
15,75 5,13 0,07 12178 1418,y 0,035
0,05 20,90 3,02 0,09 19757 1169,9 0,025
26,20 2,10 0,09 24767 1172,8 0,024
10,50 10,04 0,10 9342 1389,0 0,124
15,75 5,39 0,10 13192 1485,9 0,072
0.06 20,90 3,44 0,09 17087 1523,3 0,063
26,20 2,25 0,11 25566 1269,Y 0,034
10,50 12,08 0,19 10246 1259,9 0,097
15,75 6,57 0,17 13968 1340,1 0,063
010 20,90 4,25 0,16 17562 1426,2 0,051
26,20 2,80 0,19 25566 1215,y 0,040
10,50 14,79 0,30 10246 1225,0 0,169
15,75 7,77 0,30 15320 1259,9 0,084
016 20,90 4,97 0,29 19757 1264.,5 0,067
26,20 3,16 0,37 31702 985,4 0,067
10,50 15,03 0,46 12705 1013, 0,196
15,75 8,13 0,43 17590 1083,4 0,130
020 20,90 5,28 0,40 21801 1157,y 0,107
26,20 3,72 0,39 26418 1200,Y 0,074
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Tableau A.IV.21 : Calcul des coefficients de transfert de matiére gsticuliers

v C K C K C K C K
(mlis) | (molefen®) | (cm/s) .14 | (molefen?) | (cmis) .1¢ | (molelen?) | (cm/s) .1d | (molefent) | (cm/s) .10
X;=10% X,=20% X,=30% X,=40%

0,0519 3,38 0,0478 2,40 0,0425 2,85 0,0400 1,74

0,05 0,0516 4,94 0,0478 2,59 0,0425 2,65 0,0391 1,90
0,0516 6,98 0,0478 4,39 0,0425 3,49 0,0386 2,27
0,0516 6,98 0,0478 4,20 0,0431 4,10 0,0379 3,20

0,06 0,0523 4,45 0,0481 3,01 0,0436 2,65 0,0404 3,03
0,0519 5,20 0,0478 5,15 0,0436 2,70 0,0399 3,25
0,0519 6,73 0,0478 5,57 0,0436 3,55 0,0395 4,48
0,0513 8,25 0,0481 5,53 0,0431 3,71 0,0387 3,69

0,10 0,0519 7,32 0,0485 3,80 0,0449 6,58 0,0409 1,98
0,0519 7,03 0,0485 5,27 0,0444 4,38 0,0409 2,44
0,0516 9,60 0,0488 5,87 0,0444 4,06 0,0404 3,07
0,0513 11,60 0,0485 6,87 0,0434 5,42 0,0398 3,69

0,16 0,0523 7,48 0,0488 4,89 0,0456 3,30 0,409 2,88
0,0519 10,20 0,0488 5,82 0,0449 9,03 0,0413 2,74
0,0519 10,30 0,0485 7,26 0,0444 6,20 0,0409 3,41
0,0519 12,20 0,0485 6,96 0,0440 8,45 0,0404 5,41

0,20 0,0519 14,90 0,0491 6,10 0,0458 4,84 0,0419 3,22
0,0519 14,90 0,0491 6,98 0,0447 6,33 0,0411 4,01
0,0516 25,20 0,0488 10,0 0,0446 8,03 0,0404 5,10
0,0516 21,30 0,0488 10,6 0,0440 10,80 | 0,0404 5,10
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