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Intérét de la nanofiltration dans la production
de poudres de lactosérum déminéralisées*

R Jeantet, P Schuck, MH Famelart, JL Maubois

Laboratoire de recherches de technologie laitiere,
Inra, 65, rue de Saint-Brieuc, 35042 Rennes cedex, France

(Regu le 19 septembre 1995 ; accepté le 20 décembre 1995)

Résumé - Cette étude a pour objectif de montrer l'intérét de la nanofiltration sur membrane (NF) dans
la production de poudres de lactosérum acide de caséinerie chlorhydrigue déminéralisées. La NF
permet d'obtenir a un facteur de concentration volumique égal a 4 un concentré de 19 - 21 % de
matiére séche, déminéralisé de 40 a48 %, avec des pertes en protéines inférieures a celles observées

en électrodialyse et en échange d'ions. La forte sélectivité de cette déminéralisation se traduit par la
réduction de 53 & 86 % (avec diafiltration) des ions monovalents et de 3 a 17 % (avec diafiltration)

des ions divalents d'intérét nutritionnel. La transmission des ions monovalents serait régie principa-
lement par effet de dialyse de Donnan. L'aptitude au séchage par atomisation du lactosérum acide
déminéralisé par NF est améliorée par rapport au témoin, au plan de la qualité de la poudre obtenue,

de la facilité de mise en ceuvre et du colit énergétique des opérations technologiques réalisées. La
réduction des teneurs en minéraux monovalents serait responsable de I'amélioration du rendement

de cristallisation du lactosérum de 31 % sans diafiltration a 60 % avec diafiltration. De ce fait, I'nygro-
scopicité des poudres obtenues aprés NF est deux fois a trois fois inférieure (avec diafiltration) a celle
de la poudre témoin. Enfin, lintroduction d'une étape de NF se traduit par une diminution de 44 % de
I'énergie totale consommée (installation industrielle). Ces éléments devraient largement contribuer

au développement du procédé dans lindustrie laitiere.

nanofiltration ~ / évaporation  sous vide / séchage / lactosérum acide / déminéralisation /
cristallisation / hygroscopicité / poudre

Summary - Nanofiltration benefit for production of spray-dried demineralized whey powder.
The benefit of nanofiltration membrane process (NF) is evidenced for production of demineralized
acid casein whey spray-dried powder. At volume concentration ratio VeR = 4, NF enables whey
concentration up to 19-21 % dry matter; with simultaneous demineralization in the 40-48 % range
and lower protein losses than reported for electrodialysis and ion exchange. The selective separation
of charged species leads to 53-86% (with diafiltration) monovalent ion reduction and 3-7% (with
diafiltration) divalent ion reduction. Monovalent ion transmission would be mainly governed by Donnan
dialysis effect. The spray-drying of nanofiltered acid whey is improved compared to the reference
whey, in terms of powder quality, process efficiency and energy consumption. The reduction of mineral
content leads to an increase in lactose crystallization yield of 31% without diafiltration, to 60% with
diafi/tration. So, the hyaroscopicity = of whey powder is two times lower with nanofi/tration, and three

* Une nomenclature se trouve en fin d'article.
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times lower with nanofiltration diafiltration. Moreover, incorporation of NF into current industrial process
enables 44% energy savings. These benefits should contribute to a fast penetration of nanofiltration

technology in the world dairy industry.

nanofiltration / vacuum evaporation / spray-drying / acid whey/ demineralization /

hygroscopicity / crystallization / powder

INTRODUCTION

La forte minéralisation des lactosérums

acides, de 12 a 20 % de la matiére séche
selon Pearce (1992), est a l'origine de dif-
ficultés dans les technologies de stabilisa-
tion de ce co-produit dans les industries fro-
magere et caséiniére. La cristallisation du
lactose dans les concentrés obtenus par
évaporation sous vide est ralentie dans ce
type de lactosérum : son rendement est
abaissé et la dispersion de taille des cris-
taux est élargie (Modler et Lefkovitch,

1986). Le séchage par atomisation de ces
concentrés est relativement délicat, avec
de forts risques de mottage et de colma-
tage (Alais, 1984). Les poudres résultantes
sont hygroscopiques, et donc se conser-
vent mal. De plus, leur utilisation en nutri-
tion humaine est trés limitée par leur désé-
quilibre nutritionnel (Batchelder, 1987).

La réfaction des prix de vente des lacto-
sérums acides par rapport aux lactosé-
rums doux a conduit a réaliser leur démi-
néralisation préalablement a leur séchage,
soit par électrodialyse (ED), soit par traite-
ment sur résines échangeuses d'ions (El)
(Hoppe et Higgins, 1992). Ces deux
technologies sont largement utilisées au ni-
veau industriel, mais il leur est reproché:
la lourdeur des investissements requis, des
colts de fonctionnement élevés, et surtout
des volumes d'effluents particuli@rement
conséquents et polluants (Pearce et Marshall,
1991). La déminéralisation des lactosé-
rums par nanofiltration sur membrane (NF)
(Eriksson, 1988) pallie la plupart de ces in-
convénients et le développement de cette
nouvelle technologie dans lindustrie lai-
tiere mondiale a connu un taux de crois-
sance élevé ces derniéres années. Selon

Van der Horst (1995), plus de 20 000 m2 de
membranes de NF seraient d'ores et déja
installés. La NF sur membrane permet en
effet de réaliser en une seule opération la
concentration en matiére séche du lactosé-
rum (jusqu'a des teneurs de l'ordre de 20 a
22 %) et sa déminéralisation (entre 25 a
60 % généralement ; 90 % avec diafiltra-
tion - Gregory, 1987; Kelly etal, 1992; Kel-
ly et Kelly, 1995) avec des pertes en lactose
comprises entre 1et6 %. De plus, le trans-
fert des molécules étant gouverné, lors de
la NF, par des mécanismes d'exclusion sté-
rique et ionique (Rautenbach et Groschl,
1990 ; Yaroschuk et Staude, 1992 ; Garem
et Jeantet, 1995), la déminéralisation ob-
servée est plus sélective qu'en électrodia-
lyse. Les réductions obtenues pour les ions
monovalents et divalents varient respecti-
vement entre 40 et 90 % d'une part, et en-
tre 5 et 20 % d'autre part (Jelen, 1991 ;
Kelly et al, 1992 ; Kelly et Kelly, 1995).

L'objectif de cette étude était d'évaluer I'im-
pact d'une préconcentration par NF suivie é-
ventuellement d'une diafiltration de lactosé-
rum de caséinerie chlorhydrique sur les
aptitudes au séchage par atomisation et sur
les qualités des poudres obtenues, et ce par
rapport a des poudres témoins issues de l'a-
tomisation de concentrés obtenus par évapo-
ration sous vide. Nous nous sommes égale-
ment attachés & déterminer  I'énergie
consommée pour la réalisation de chacune
des trois catégories de poudres.

MATERIEL ET METHODES

Schéma technologique

Le schéma technologique
figure 1.

est présenté sur la
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Lactosérum ~ acide (LS)

Rétentat 4 Rétentat 4
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Fig 1. Schéma technologique.
Technological diagram.

A chaque étape, des échantillons  étaient
prélevés et conservés a 4 "C. Les essais
n'ont pas été répétés, mais les déterminations
analytigues ont été doublées.

Lactosérum acide utilisé

Le lactosérum acide utilisé était issu de caséine-
rie chlorhydriqgue, débourbé sur un décanteur
Guinard (Chateauroux, France), et provenant de
la laiterie du Mont-St-Michel (St-Brice en Cogles,
France). Pour chacun des deux essais compor-
tant une étape de nanofiltration (poudres 2 et 3),
1200 L de lactosérum étaient mis en ceuvre.
L'essai de référence (poudre 1) était réalisé avec
600 L de lactosérum.

Nanofiltration du lactosérum acide

L'équipement de NF était un pilote UOl-Lab (Fil-
tration  Engineering, New Hope, Minnesota,

Etats-Unis). Les membranes de nanofiltration u-
tilisées étaient des membranes spirales organi-
ques Desal 5 (Desalination Systems, Escondi-
do, Californie, Etats-Unis) d'aire membranaire

7,9 m? ; et de seuil de coupure 200 Da. Les ca-
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ractéristiques de ces membranes sont les sui-
vantes: perméabilitt a l'eau égale a 57 L h-'
m-2ba,’, rétention R du lactose = 98 %, R

(MgS0O.) =98 % et R (NaCl) =50 % (concentra-
tion = 1 g L-l, pression = 710° Pa).

Les nandfiltrations de lactosérum acide étaient
réalisées a une vitesse d'écoulement tangentiel,
V,de 1,10 £ 0,06 m S". La pression transmem-
branaire appliquée, PT, était égale a (26,2 * 1,1)
105 Pa pour l'essai LS NF (durée opératoire:
3h30) eta (254 * 1,2) 105 Pa pour l'essai LS
NF OF (durée opératoire: 5 hl. La température,
T, était régulée a 45 +2 "C par I'échangeur mul-
titubulaire de la boucle. Le facteur de concentra-
tion volumique (FCV) était calculé selon:

Vi

FCV:~~V.» Vi @)

ou Viet Vi sont respectivement le volume initial
de lactosérum mis en ceuvre et le volume de
nanofiltrat extrait. Le FCV final était de 3,8 * 0,1.

La diafiltration en continu & 1 volume (essai LS
NF OF) était réalisée sur le rétentat a FCV 2 avec
de l'eau distillée (conductivité s 18,3 mQ crrr ).
les essais préliminaires ayant montré que le pa-
rametre J.FCV (produit du flux de perméation, J,
par le FCV), inversement proportionnel au temps
de diafiltration (Pierre et al, 1992) était maximal
pour cette valeur de FCV.

Suivi du colmatage et de la sélectivité

Les résistances hydrauligues membranaires R
(m") (initiale R, : de colmatage réversible Ry :
de colmatage irréversible Rif) étaient calculées
selon Daufin et al (1991) a partir des flux de per-
méation obtenus sur eau filtrée avant et apres
essai, a trois niveaux de PT :5, 10 et 15 105 Pa,
avec V=081 005 ms-' etT =25 % 1°C.

La résistance de colmatage normée RfiRm était
calculée selon:

Clide Rm
R R @
avec Tl viscosité dynamique du nanofiltrat a

45 "C, non différente de celle de l'eau distillée
(nanofiltrat : 0,63 +0,04 10-3 Pa s ; eau: 0,60
+ 0,03 10-3 Pa s), J flux de perméation et PTe
pression transmembranaire efficace calculée
selon:

PTe = PT - am.tm (3)
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avec am coefficient de réflexion de la mem-
brane, qui vaut 0,95 (Schirg et Widmer, 1992),
et o1t (Pa) différence de pression osmotique en-
tre rétentat et nanofiltrat, corrélée lors d'essais
préliminaires au FCV a l'aide d'un osmomeétre
Roebling (Bioblock, France). L'équation de cor-
rélation était de :

ou =3,1105 x FCV +28105 (4)
(2 = 0,98)

Ainsi, RI/Rm était calculé a partir des valeurs de
J et de PT enregistrées au cours des nanofiltra-
tions.

Les rétentions expérimentales R (%) de cha-
cun des constituants étaient calculées selon:

R=Cr- C 100
o (©)

ou Cr et Cy sont respectivement les concentra-
tions du constituant dans le rétentat et le nano-
filtrat. De plus, les taux de réduction TRr (%) en
chacun des constituants des poudres 2 et 3 (ob-
tenues avec une étape de nanofiltration ou de
nanofiltration - diafiltration) par rapport a la pou-
dre 1 de référence étaient mesurés selon:

(=)
ESI: EST| ,100 ®)

E8T:

qui peut également s'écrire:

ou Cl et EST| sont respectivement la concentra-
tion du constituant et I'extrait sec total de la pou-
dre 1de référence, et Cjet EST; la concentration
du méme constituant et l'extrait sec total d'une
des deux autres poudres.

Tableau 1. Parameétres de concentration
Evaporation concentration parameters.

Essai Température 1"
faisceau tC)

LS témoin 68 40
LSNF 54 30
LS NF OF 58 33

Température
faisceau tC)

Concentration par évaporation
sous vide

Une partie du lactosérum acide était directement
concentrée  par évaporation sous vide (ESV)
dans linstallation Bionov (Rennes, France), ain-
si que le rétentat R4 concentré et le rétentat R4
concentré et diafiltré par nanofiltration. L'appa-
reil utilisé était un évaporateur sous vide double
effet (Laguilhare, Rueil Malmaison, France) a flot
tombant ayant une capacité évaporatoire de
180 kg h-l. Les parametres utilisés sont rassem-
blés dans le tableau 1. Préalablement au sé-
chage, les concentrés subissaient une étape de
cristallisation @ 10°C pendant 16 a 17 h.

Séchage

Les différents concentrés étaient atomisés dans
une tour de séchage MSD (Multi-Stage Dryer)
ou multiple effet (Niro Atomizer France, Rueil
Malmaison, France) ayant une capacité évapo-
ratoire de 70 & 100 L h-l, dans linstallation Bio-
nov (Rennes, France). Les trois poudres étaient
obtenues dans les mémes conditions de sé-
chage. Seule la température moyenne de lair
d'entrée était différente entre les trois essais

elle était respectivement de 248 "C pour les
concentrés LS témoin et LS NF et de 255 "C
pour le concentré LS NF OF. La température

moyenne de l'air de sortie était de 96 "C, celle
du lit statique de 90 oC, celle de la premiere par-
tie du vibro-fluidiseur de 60 oC et celle de la
deuxiéme partie du vibro-fluidiseur de 30 "C.
Pour tous les concentrés, les fines étaient recy-
clées en haut de tour et les débits dair étaient
constants. La pression de pulvérisation était de
1 107 Pa, obtenue par buse sous pression de li-
quide avec un orifice n° 68 (diametre intérieur:

0,78 mm) et un divergent n° 421, correspondant

a un angle de pulvérisation de 62°.

par évaporation sous vide.

r Débit entrée FCV
(L hh
300 8,0
260 2,3

240 2,1
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Consommation énergétique

La consommation  énergétique

d'eau éliminé) de la nanofiltration
soit pour une installation industrielle (0,006
kWh par kg d'eau éliminé; Anonyme, 1994),
soit pour linstallation pilote utilisée a partir de
la relation:

E (kwh par kg
était calculée

Vi ®

avec t durée opératoire (h), Vnt volume de nano-
filtrat extrait et P puissance de linstallation (kW),
égale a:

P=PC. OR )

avec PC perte de charge a linstallation (Pa) et
OR débit de circulation du rétentat (m3 s-').

En ce qui concerne la concentration par éva-
poration sous vide, la consommation énergéti-
que était calculée soit pour le pilote Bionov (0,47
kWh par kg d'eau éliminé; Leleu, 1992), soit
pour un appareil industriel a cing effets avec
thermo-compresseur (0,1 kWh par kg d'eau éli-
miné; Westergaard, 1994).

Pour le séchage par atomisation, la consom-
mation énergétique massique (CEM) est l;éner-
gie dépensée pour éliminer 1 kg d'eau lors du
séchage. Elle était calculée a partir du rapport
entre la variation enthalpique massique (AH) de
l'air humide, avant et aprés batterie, exprimée
en kJ/kg dair sec et la variation du taux d'humi-
dité de l'air (An) exprimée en kg d'eau/kg dair
sec. L'ensemble des valeurs obtenues selon
Bimbenet (1978) et Masters (1991) est présenté
dans le tableau II.

A raide de toutes ces données, la consomma-
tion énergétique a été calculée pour les trois
poudres réalisées.

Table.~u Il. Consommation
Specific heat consumption and heat consumption

Poudre AH An

(kd/kg d'air sec)

1 233 0,059
2 233 0,059
3 241 0,062

(kg d'eau/kg d'air sec)

de lactosérum nanofiltré 287

Déterminations analytiques

Les échantillons  étaient caractérisés par les
analyses suivantes: le pH, a 20 "C a l'aide d'un
pH-métre Radiometer; I'acidité Dornic (AOD) se-
lon la norme AFNOR NF V 04-350 (1985) ; l'ex-
trait sec total (EST) par dessiccation a [l'étuve
(102-105 "C) pendant 5 h (poudre) ou pendant
7 h (liquide) ; la matiere azotée totale (MAT;

azote total x 6,38) par la méthode de Kjeldahl et
a l'aide du Técator (Humeau, Nantes, France) ;
'azote non protéique (NPN ; azote total x 6,38)
par dosage de l'azote total du surnageant obte-
nu aprés précipitation de la totalité des protéines
en présence d'acide trichloroacétigue a 12 %
(p/p) (Rowland, 1938) ;le lactose par la méthode
décrite par Acton (1977) ; les cendres par inci-
nération de la matiére séche dans un four a
550 "C selon la méthode de 'AOAC (1945). Les
concentrations en cations (Ca2+, Mg2+, Nat, K+)
étaient déterminées par spectrométrie d'absorp-

tion atomique avec un équipement Varian AA
300 (Sunnyvale, Etats-Unis) selon la méthode
préconisée par Brulé et al (1974). Les concentra-
tions en proton H+, utilisées dans les calculs de
rétention (rapport des concentrations), étaient cal-
culées a partir des mesures de pH, en faisant I'hy-
pothese que les coefficients d'activité du proton
sont peu différents pour le nanofiltrat et le rétentat.
Les teneurs en phosphore étaient déterminées

selon la norme FIL-IOF n033C (1987) et celles de
chlorure par conductimétrie avec une électrode a
Ag (chioride analyzer 926-Ciba Corning Diagno-
stics, Halstead, Royaume-Uni). La caractérisation

biochimique des poudres était réalisée apres re-
constitution dans de l'eau distillée a un EST de
100 g kg-".

Le degré de cristallisation des concentrés de
lactosérum était déterminé selon la méthode n°
B3a de Niro Atomizer (1978), sur les concentrés
obtenus apres évaporation sous vide (ESV) et

énergétigue massique (CEM).
ratio

CEM(AH/AN)

(kd/kg d'eau) (kWh/kg d'eau)

3949 1,10
3949 1,10
3887 1,08
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les concentrés reconstitués dans de l'eau distil-
lée a partir des poudres a un EST de 400 g kg-..

La caractérisation physique des poudres était
réalisée par les mesures: de solubilité (IS), se-
lon la méthode normalisée de la FIL-IOF (1988),
(résultat donné en % (v/v) de matieére soluble;
(reproductibilité:  + 0,5 %) ; de dispersibilité (ID)
selon la méthode n° A6c de Niro Atomizer (1978)
(reproductibilité:  + 0,5 %) ; de mouillabilité (IM)
selon la méthode n° A5a de Niro Atomizer (1978)
(reproductibilité:  + 1,5 s). La détermination de
l'activitt de l'eau (aw) et des isothermes d'ad-
sorption était réalisée a l'aide d'un aw-métre No-
vasina RTO-33 TH-2 thermostaté  (Pfaffikon,
Suisse; reproductibilité:  * 0,5 %) et les profils
granulométriques  des poudres a l'aide d'un ta-
miseur a courant d‘air Alpine A 200 LS (Evry,
France) (20 g - 3 min). La masse volumique ap-
parente et tassée ainsi que les indices de flui-
dit¢ et de déferlement étaient déterminés a
l'aide du Powder Characteristics Tester, modéle
PT-N, Hosokawa Micron (Evry, France) issu des
travaux de Carr (1965).

Les analyses microbiologiques étaient réalisées
selon la norme AFNOR NF V 04-015 (1984).

Les mesures rhéologiques des solutions obte-
nues aprés reconstitution des poudres a
400 g kg-! et des concentrés de cristallisation
étaient effectuées a 40 "C a l'aide d'un viscosi-
métre rotatif a cylindres coaxiaux équipé d'une

géométrie « systeme 0 » (Rhéomat 30,
Contraves, Zurich, Suisse). Les solutions re-
constituées  thermostatées a 40 "C pendant

10 min dans la géométrie étaient soumises a un
cisaillement  (a une vitesse de déformation,
dy/dt de 954 s-1) pendant 2 min, puis leurs
contraintes de cisaillement étaient déterminées
entre dy/dt =3,8 s-1 et dy/dt =954 S', puis a
nouveau a dy/dt = 3,8 s-1. Les viscosités des
concentrés avant cristallisation ~ étaient mesu-
rées, sans cisaillement préalable, de dy/dt =3,8 s-1
4954 s-1. A partir de la loi d'Ostwald:

(10)

ou crest la contrainte de cisaillement (Pa) ; K,
lindice de consistance; la vitesse de déforma-
tion (s™) et N, lindice de comportement, nous
avons déterminé les indices K et n daprées la
représentation graphique:

log cr=log K + (n).log ( =~) (11)

Le caractere thixotrope des concentrés était e-
stimé par la différence entre la premiére et la
deuxiéeme mesure de la contrainte a

B - 8st.
RESULTATS

PerlormanceshydrauHques

Le flux de perméation J, le FCV et la résis-
tance de colmatage normée Rf/Ry sont re-
présentés en fonction du volume de nano-
filtrat Vnr sur les figures 2a (LS NF) et 2b
(LS NF OF). Les flux moyens observés lors
des essais LS NF et LS NF OF étaient res-
pectivement de 31 L h-1 m-2 et 39 L h-1 m-2.
Pour les deux essais, I'augmentation du FCV
de 1 a 4 se traduisait par une réduction du
flux de perméation de 106 + (1 L h-1 m-2 &
3Lh1m2 (LS NF) et 10 L h-1 m-2 (LS NF
OF). Lors de l'essai LS NF OF,J atteignait
4L h!m2aFCV 25 (166 L m-2 filirés) et
a FCV 3 (178 L m-2 filtrés), et deux décol-
matages séquentiels de la membrane é-
taient nécessaires pour atteindre FCV 4.
Ces décolmatages étaient réalisés par rin-
¢age de la membrane avec de l'eau préa-
lablement filtrée sur cartouche profilée Pail
de 5 urn (Saint-Germain-en-Laye, France),
a 25 "C et a une vitesse d'écoulement tan-
gentiel V de 1,1 m S-1, sans pression trans-
membranaire. lls permettaient d'éliminer la
majeure partie du colmatage de la mem-
brane : Rf/Rm baissait respectivement de
224 a 3,3 et de 26,9 a 4,8 pour les sé-
guences B et C, ce qui correspond a une
augmentation de Jde 4 L h-1 m-2 349 L h-1
m-2 (B) etde 4 L h-1 m-2 2 30 L h-1 m-2 (c).

La résistance hydrauligue de la mem-
brane propre et les résistances normées de
colmatage sont données dans le tableau
Ill. Le colmatage final de la membrane était
plus important lors de l'essai LS NF (52,2
contre 11,3), aucune séquence de décol-
matage n'ayant été réalisée lors de cet es-
sai. La part de colmatage total réversible
était légerement supérieure lors de l'essai
LS NF par rapport a l'essai LS NF OF, la
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Tableau Ill. Résistance membranaire initiale
Rm et résistances normées R/Rm (voir Matériel
et méthodes).

Clean membrane resistance Rm and normalized
fouling resistances RIRm (see Materials and

Methods).
Essai Rm
102 m' At RI Rrf
Ru Ro
L8NF 57 52,2 0,1 52,1
L8 NF OF 55 11,3 0,3 11,0

différence étant toutefois non significative:
99,7 % contre 97,5 %.

Fractionnement du lactosérum acide

Les tableaux IV a et b présentent les com-
positions  chimiques et minérales des
rétentats, nanofiltrats et diafiltrats de nano-
filtration, avant et aprés concentration par
évaporation (ESV) et cristallisation, et des
poudres 1, 2 et 3 qui en sont issues. Le
tableau V donne les bilans matieres des
essais LS NF et LS NF OF pour un volume
de lactosérum acide mis en ceuvre de
1000 L, correspondant & un poids de 1026 kg
(masse volumique ¢p = 1026 kg m-3).

La préconcentration de 1026 kg de lacto-
sérum acide par NF (FCV =3,8 +0,1) per-
mettait d'obtenir 281 (LS NF) a 291 kg (LS
NF OF) de concentré a un EST de
206 g kg-! et 191 g kg-l, respectivement.
La masse volumique p du rétentat détermi-
née a FCV 4 était pour les deux essais de
1085 £ 5 kg m-3. Les bilans matieéres mon-
trent que les cendres représentent de
78,1 % (LS NF) & 76,3 % (LS NF OF) de
I'EST du nanofiltrat et du nanofiltrat - diafil-
trat, qui était respectivement de 5,3 et
4,5 g kg-*- Pour les deux essais, les ions
monovalents (Nat, K+ et Cr) représen-
taient de 66 % & 67 % de I'EST des nano-
filtrats. Le complément a 100 % est consti-
tué d'azote non protéinique  (NPN, de
15,2 % a 17,4 %) et de lactose (de 5,7 % a
8,5%).
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Fig 2. Performance de nanofiltration lors de la
fabrication des poudres 2 et 3 : flux de per-
méation J. résistance normée de colmatage

RfiRm et FCV en fonction du volume filtré Val
(L m?; a: poudre 2 ;b :poudre 3. A :diafiltra-

tion continue a un volume & FCV 2 ; B, C :
décolmatages séquentiels par rincage (voir Ré-
sultats).

Performance of nanofiftration for the manufac-

ture of powders 2 and 3:permeafion ttow rate J,
normalized fouling hydraulic resistance RtiRm
and FCV as a function of filtered volume Vnl
(Im"); a: powder 2; b: powder 3. A: 1 volume
continuous diafiftration at FCV 2; B. C: sequen-

fiai rinsing (see Results section).

Les bilans matieres mettaient en évidence
un déficit d'azote total (MAT) de 0,76 kg (LS
NF ; tableau V) et 1,12 kg (LS NF OF ;
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Tableau IV a. Composition chimique des différents produits obtenus pour la fabrication des poudres
de référence (1) et de rétentats de nanofiltration sans (2) ou avec (3) diafiltration.

Chemical composition
nanofiltered (2) and nanofiltered-diafiltered

Produit pH AOO EST
(g kg-)
Lactosérum acide 4,44 43 62,1
Ecart type/moyenne (‘o) 0,7 4,8 3,2
Témoin
Lactosérum ESV 3,85 385 496,9
Lactosérum ESV
cristallisé 3,47 348 486,4
Poudre 1 4,46 84 974,6
NF
Rétentat R 4 3,87 135 205,6
Nanofiltrat moyen NF 4 4,21 5 5,3
Rétentat ESV 3,63 210 476,5
Rétentat ESV
cristallisé 3,64 290 478,9
Poudre 2 4,36 57 981,2
NF/OF
Rétentat R 2 4,38 75 112,3
Nanofiltrat moyen NF 2 4,31 4 51
Rétentat R 2 OF 4,46 72 110,12
Oiafiltrat moyen OF 4,90 5 4,2
Rétentat R 4 4,08 115 1913
Nanofiltrat moyen NF 4 4,04 9 4,0
Rétentat ESV 3,79 192 397,0
Rétentat ESV
cristallisé 3,69 191 398,6
4,39 51 9775

Poudre 3

tableau V) dans le rétentat au cours de la
nanofiltration  du lactosérum acide. Ces
pertes d'azote total, ramenées a la teneur
initiale en MAT, sont respectivement de
10,4 % et 15,4 %. Le tableau V montre ce-
pendant que ces pertes sont dues majori-
tairement & I'élimination d'une fraction du
NPN dans le nanofiltrat :le NPN du nano-
filtrat représente en effet de 76 % (LS NF
OF) 2 90 % (LS NF) de la perte d'azote. Le
complément a 100 % est di a une perte de
protéines ((MAT-NPN) x 6,38) dans le
rétentat, qui correspond a 1,8 % (LS NF) et

of the different products obtained for the manufacture
(3) acid whey powders.

of the reference (1),

MAT x 6,38 NPNx6,38 Cendres Lactose
(g kg-) (g kg-) (9 kg-) (g kg-)
7,1 1,6 7,4 47,4
2,8 0,7 0,4 2,3
55,3 12,5 55,8 379,2
56,4 12,0 56,9 368,3
110,0 24,9 109,3 751,0
23,1 3,5 14,8 170,1
0,9 0,9 4,1 0,3
51,0 8,2 33,4 392,8
50,9 8,0 33,4 393,4
107,8 17,2 66,3 805,5
12,6 2,2 9,9 88,8
0,8 0,8 4,1 0,3
12,2 1,7 7,6 86,8
0,6 0,6 3,1 0,3
21,1 29 115 160,2
0,6 0,6 2,7 0,7
42,6 57 22,9 329,2
42,4 54 227 3309
104,0 13,0 56,7 809,4

55 % (LS NF OF) des protéines du lacto-
sérum de départ.

La perte de lactose dans le rétentat, de
1,7 % (LS NF) 44,1 % (LS NF OF), est due
dans une large mesure a un écart par
défaut du bilan matiere rétentat. Le lactose
du nanofiltrat ne représente en effet que
0,5 % (LS NF) et 1 % (LS NF OF) du lac-
tose du produit initial.

Les rétentions moyennes des ions ont été
calculées a partir des concentrations des
rétentats et de celles des nanofiltrats selon
I'équation 5 (tableau VI). Les cations mono-
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Tableau 1V b. Composition minérale des différents produits obtenus pour la fabrication des poudres
de référence (1) et de rétentats de nanofiltration sans (2) ou avec (3) diafiltration.

Mineral composition
nanofiftered (2) and nanofiltered-diafi/tered

of the different products

Produit Ca P
(9 kg') (9 kg'1)

Lactosérum acide 1,22 0,72
Ecarttype/moyenne(%) 2,8 4,2
Témoin
Lactosérum ESV 8,92 5,48
Lactosérum ESV 5,73

cristallisé 9,17
Poudre 1 18,02 11,35
NF
Rétentat R 4 3,67 2,14
Nanofiltratmoyen NF 4 0,17 0,13
Rétentat ESV 9,41 4,89
Rétentat ESV

cristallisé 8,35
Poudre 2 16,90 9,90
NF/OF
Rétentat R 2 2,10 1,24
Nanofiltratmoyen NF 2 0,15 0,08
Rétentat R2 OF 1,98 1,15
Diafiltrat moyen OF 0,16 0,11
Rétentat R 4 3,15 1,77
Nanofiltratmoyen NF 4 0,24 0,20
Rétentat ESV 6,57 3,90
Rétentat ESV

cristallisé 6,55 3,89
Poudre 3 15,80 9,45

valents Na", K+ et Ht étaient faiblement re-
tenus (rétentions comprises entre 11 % et
-74 % (Cu > Cr)), alors que le Ca?+ et le
Mg2+ étaient fortement retenus (rétentions
comprises entre 85 % et 98 %). Ces ni-
veaux de rétention sont en accord avec les
réductions observées pour chaque ion. Le
calcul des taux de réduction TRr en cendres
par rapport a la poudre 1 de référence se-
lon "équation 7 montrait en effet que les
niveaux de déminéralisation atteints lors
des essais LS NF et LS NF DF étaient res-

pectivement de 40 % et 48 %. A partir des

obtained for the manufacture
(3) acid whey powders.

of the reference (1),

Na K Cl Mg
(9 kg'1) (9 kg.1) (9 kg,1) (g kg'l)
0,40 1,51 259 0,11
0,9 0,6 0,8 2,6
2,91 11,83 0,80
3,06 12,15 0,83
6,20 24,00 41,38 1,62
0,38 1,56 4,25 0,35
0,39 1,48 1,69 0,005
0,97 3,99 0,89
0,95 3,58 0,80
1,91 7,41 19,50 1,59
0,42 1,69 3,30 0,19
0,35 1,33 1,84 0
0,19 0,74 1,96 0,19
0,29 1,07 1,34 0,01
0,17 0,63 2,60 0,31
0,22 0,87 1,01 0,01
0,39 1,47 0,66
0,38 1,46 0,66
0,95 3,47 12,60 1,57 «

valeurs du tableau IV b, les taux de réduc-
tion Tr étaient également calculés pour les
différents minéraux. Les résultats, donnés
dans le tableau VII, montrent que la démi-
néralisation observée est, pour les deux
essais, hautement sélective : les cations
monovalents (Na' et K+) et le CI- sont res-
pectivement réduits de 69 % et 53 % sans
diafiltration, et de 85 % et 70 % avec diafil-
tration. Dans le méme temps, les concen-
trations en cations divalents (Ca2+ et Mg2+)
et en phosphates ne sont réduites que de
3217 %.
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Tableau V. Bilan matiere des essais LS NF et LS NF DF pour 1 000 L de lactosérum
Mass balance of the LS NF and LS NF OF runs for 1000 L processed acid whey.

Lactosérum acide

Lactosérum nanafiltré (FCV 3,8)

R Jeantet et al

initial.

Lactosérum nanafiltré (FCV 3,7)
diafiltré (FCV 2 ;520 L d'eau)

Rétentat

% EST kg % EST kg
MAT 11,4 7,26 11,3 6,50
NPN 2,6 1,66 1,7 1,01
Lactose 76,3 48,61 82,7 47,80
Cendres 11,9 7,58 7,2 4,14
Ca 2,0 1,27 1,8 1,03
P 1,2 0,76 1,0 0,60
Na 0,6 0,38 0,2 0,11
K 2,4 1,53 0,8 0,44
Cl 4,2 2,68 2,1 1,19
Mg 0,2 0,13 0,2 0,10
EST 99,6 63,71 101,2 57,77
Eau 962,29 223,23
Total 1026 281

On observait de plus, lors des deux es-
sais, une baisse du pH dans le rétentat R4
jusqu'a pH 3,87 (LS NF) et 4,08 (LS NF
DF).

Evaporation sous vide

La concentration par évaporation sous vide
du lactosérum acide témoin (EST entrant:

62,1 9 kg-! ; tableau IV a) était réalisée a
une température de 1° faisceau de 68 "C,
afin d'obtenir un concentré a FCV 8,0 cor-
respondant & un EST de 4969 9 kg-!
(tableau IV a). La concentration par évapo-
ration sous vide du lactosérum nanofiltré
(EST entrant: 205,6 9 kg-! : tableau IV a)
nécessitait beaucoup moins de vapeur
puisque la température du 1° faisceau

n'était que de 54 "C pour un FCV final de
2,3 correspondant a un EST de 476,5 9 kg-*
(tableau IV a). Le FCV du lactosérum acide
nanofiltré - diafiltré (EST entrant:

Nanafiltrat Rétentat Nanafiltrat  +
Oiafiltrat

% EST kg %EST kg % EST kg
17,4 0,68 11,0 6,14 15,2 0,85
17,4 0,68 1,5 0,84 15,2 0,85
57 0,22 83,7 46,62 8,5 0,48
78,1 3,08 6,0 3,35 76,3 4,29
3,2 0,13 1,6 0,92 3,9 0,21
2,5 0,10 0,9 0,52 2,7 0,15
7,4 0,29 0,1 0,05 6,6 0,36
27,9 1,10 0,3 0,18 25,7 1,41
31,9 1,26 1,4 0,76 33,4 1,84
0,1 0,00 0,2 0,09 0,2 0,01
1003,95 100,8 55,67 100 5,60
741,05 235,33 1249,40

745 291 1255

191,3 9 kg-* ; tableau IV a) était encore in-
férieur (FCV 2,1, ce qui correspondait a un
EST de 397,0 9 kg-! ; tableau IV a). La
concentration de I'ensemble des éléments
des différents lactosérums abaissait le pH
de 0,59 unité pour le lactosérum acide
témoin, de 0,81 unité pour le lactosérum
nanofiltré et de 0,65 unité pour le lactosé-
rum nanofiltré - diafiltré (tableau IV a).

Cristallisation

La figure 3a représente la proportion de
lactose cristallisé en fonction du temps
pour les concentrés ESV obtenus lors des
trois essais. Les concentrés de lactosé-
rums témoin et nanofiltré présentaient une
cristallisation du lactose plus rapide que le
concentré de lactosérum nanofiltré - diafil-
tré. Au bout de 15 h, le taux de cristallisation
était respectivement de 51 et 55 % pour les
essais témoin et LS NF :le rendement de
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Tableau VI. R (%, voir Matériel et méthodes) en différents minéraux des rétentats au cours des
essais LS NF et LS NF DF.

R values (%, see Material and Methads) for minerals from retenta tes during LS NF and LS NF DF
runs.

Essai Etape Ca P Na K Cl Mg H
LSNF NF FCV 4 85 78 -24 -23 34 93 -55
LS NF DF NF FCV 2 90 90 9 11 33 97 -32
DF 92 90 -52 -44 32 98 -66

NF FCV 4 92 89 -31 -37 57 97 -74

Tableau VII. TR (%, voir Matériel et méthodes) en différents minéraux des poudres 2 et 3.
TR values (%, see Material and Methods) for minerais from pawders 2 and 3.

Poudre Ca P Na K (¢]] Mg
2 7 13 69 69 53 3
3 13 17 85 86 70 3

Tableau VIII. Consommation énergétique rapportée a 1000 L (ie, 1026 kg) de lactosérum traité.
Energy cansumptian for 1000 L (ie, 1026 kg) pracessed whey.

Essai kg eau éliminé Energie (kWh/kg eau) Energie totale (kWh)
pilote industrie pilote industrie
Témoin
ESV 898 0,478 0,10b 4221 89,8
Séchage 63 1,10° 1,10 69,3 69,3
Total 491.4 159,1
NF
NF FCV4 745 0,01~ 0,006¢ 12,7 45
ESV 160 0,47 0,10 75,2 16,0
Séchage 62 1,1Qc 1,10 68,2 68,2
Total 156,1 88,7
NF/DF
NF FCV 2 481 0.007' 0,006 34 2,9
DF 519 O,Olld 0,006 57 3,1
NF FCV 4 255 0,024d 0,006 6,1 15
ESV 151 0,47 0,10 71,0 15,1
Séchage 83 1,08° 1,08 89,6 89,6
Total 175,8 112,2

o Leleu, 1992. b Westergaard, 1994. c cf Tableau II. ¢ Calculé a partir de I'équation 8. e Anonyme, 1994.
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Fig 3. Degré de cristallisation du lactose C (%)
en fonction du temps pour les trois concentrés
obtenus. L'incertitude est donnée par les barres

verticales. a :a I'EST initial des concentrés; b :

aprés reconstitution A partir des poudres a un
EST de 400 g kg".

Lactose crystallization rate C (%) as a function
of time for the three different concentra tes. The
accuracy is given by the vertical bars a :at initial
total solid content of the concentra tes; b : alter

reconstitution from powder at 400 9 kgf total

cristallisation du lactosérum nanofiltré était
donc augmenté de 8 % par rapport au té-
moin, la différence étant toutefois non signi-
ficative. En revanche, le taux de cristallisa-

tion n'était que de 36 % pour l'essai LS NF
OF dans les mémes conditions, correspon-
dant & une diminution du rendement de cris-
tallisation de 29 % par rapport au témoin.
Aprés reconstitution a partir des poudres
1,2 et 3aun méme EST (400 g kg-Y). la
figure 3b montre que les pourcentages de
lactose cristallisé au bout de 15 h étaient
respectivement de 25 %, 33 % et 40 %
pour les essais LS témoin, LS NF et LS NF
OF. Cela correspondait a une augmentation
du rendement de cristallisation par rapport
au témoin de 31 % pour le concentré de
lactosérum nanofiltré etde 60 % pour le
concentré de lactosérum nanofiltré - diafiltré.

Viscosité des concentrés obtenus

Les concentrés injectés en tour avaient des
valeurs de viscosité de 1044 a 44 mPa s,
de 2942 & 77 mPa s et de 4474 2 98 mPa s
respectivement pour le témoin, le LS NF et
le LS NF OF, dans lintervalle des vitesses
de déformation de 3,8 a 954 s-1. Les
concentrés  présentaient des caractéres

rhéofluidifiants et thixotropes. En procé-
dant aux mesures de contrainte des solu-
tions aprés un cisaillement de 954 s-1, ce
caractere thixotrope disparaissait.

Les solutions reconstituées a 400 g kg-l, et
préalablement cisaillées a dy/dt = 954 s-1
pendant 2 min, avaient des valeurs de vis-
cosité allant de 70 a 7 mPa s, de 96 a
7 mPa s et de 368 a 11 mPa s respective-
ment pour le témoin, le LS NF et le LS NF
OF. Les solutions montraient un comporte-
ment rhéofluidifiant, de plus en plus mar-
qué du témoin (n = 0,56), au LS NF
(n=0,52) etau LS NF OF (n =0,35) (fig 4).

Séchage

Le séchage des trois concentrés a été réa-
lisé dans des conditions technologiques si-
milaires, hormis la température de lair
d'entrée qui variait en fonction de I'EST du
concentré entrant dans la tour d'atomisa-
tion. Ainsi plus I'EST était faible, plus cette
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Fig 4. Contrainte de cisaillement des poudres
remises en solution a 400 9 kg-! en fonction de
la vitesse de déformation (aprés application d'un
cisaillement de dy/dt de 954 s.1 pendant 2 min)
comprise de 3,8 a 954 s", en échelles logarith-
miques.

Shear stress of reeonstituted concentra te from
powders at 400 9 kg-' as a tunction of the shear
rate (after shear at dy/dt of 954 s* for 2 min)
between 3.8 and 954 S', in logarithmie seales.

température  était levée (cf Matériel et mé-
thodes). La température de l'air de sortie
étant de 96 "C, lateneur en eau des 3 pou-
dres variait entre 2,6 et 1,9 % (tableau IV a).
Le séchage des différents concentrés per-
met la concentration totale de leurs consti-
tuants dans les mémes proportions dans
les poudres (tableau IV a et b).

Caractérisation physique des poudres

Les caractéristiques physiques des trois
poudres étaient les suivantes : la masse
volumique apparente était comprise entre
537 et 551 kg m-3 ; la masse volumique
tassée comprise entre 594 et 608 kg m-3 ;
l'indice de dispersibilité compris entre 94,9
et 97,3 %, l'activité de I'eau comprise entre
0,16 et 0,21 ; l'indice de solubilité supérieur
a 99,5 % et lindice de mouillabilité était de
5 s. Le profil granulométrique des trois pou-
dres montrait que 83 a 85 % des particules
avaient une taille comprise entre 100 et
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250 urn. Les trois poudres avaient en outre
un comportement identique en termes de
fluidité et de déferlement: “indice de fluidi-
té était égal a 68,0, et lindice de déferle-
ment compris entre 63,0 et 65,0.

La figure 5 montre que les trois poudres
different au niveau des isothermes d'ad-
sorption. En effet, la poudre de lactosérum
acide témoin était la plus hygroscopique:
a 80 % d'humidité relative, lateneur en eau
était de 33,4 g pour 100 g de matiere
séche. A cette méme humidité relative, la
poudre de lactosérum nanofiltré n'adsor-
bait que 13,1 gd'eau pour 100 g de matiere
seche et la poudre de lactosérum nanofil-
tré - diafiltré seulement 10,1 g d'eau pour
100 g de matiere seche. Les poudres de
lactosérum nanofiltré et nanofiltré - diafiltré
sont donc respectivement de deux et trois
fois moins hygroscopiques que la poudre
de lactosérum acide témoin, quel que soit
le niveau de I'humidité relative.

60 Témoin

50

10

— —
~~ T e
0 N [
10 20 30 40 650 60 70 80 90

Humidité relative (%)

Fig 5. Isothermes d'adsorption des poudres en
fonction de I'humidité relative (%). Teneur en
eau exprimée pour 100 9 de matiere seche.
Powder adsorption isotherm as a tunction of the
relative moisture (%). Water content expressed
for 100 9 total solids.
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Caractérisation microbiotogique
des poudres

Pour les trois poudres réalisées, la flore to-
tale aérobie mésophile était comprise entre
870 et 1100 UFC/g, la flore aérobie thermo-
phile entre 800 et 1600 UFC/g et les spores
de Clostridium sulfito-réducteurs  étaient in-
férieures a 10 UFC/g. De plus dans ces
3 poudres, ily avait absence de flore psy-
chrotrophe dans 0,1 g et de coliformes to-
taux dans 1g.

Consommation énergétique

Les résultats de consommation énergéti-
gue des trois essais, calculée pour 1000 :
(ie, 1026 kg) de lactosérum acide traité,
sont donnés dans le tableau VIII. La
consommation énergétique de l'essai LS
NF était trés largement inférieure a celle du
témoin : la diminution de I'énergie totale
consommée était respectivement de 44 %
ou 68 % pour les configurations industrielle
ou pilote. Ces différences spectaculaires
sont dues au fait que la nanofiltration né-
cessite de 15 a 30 fois moins d'énergie par
kg d'eau éliminé que I'évaporation sous
vide.

L'essai LS NF OF présentait également
une énergie totale consommée inférieure
au témoin, lintroduction d'une étape de
diafiltration  nécessitant globalement de
19,7 kWh (175,8 - 156,1 ; échelle pilote) a
23,5 kWh (112,2 - 88,7 ; échelle indus-
trielle) supplémentaires par rapport a l'es-
sai LS NF.

DISCUSSION

Les résultats obtenus mettent en évidence
l'intérét d'une préconcentration du lactosé-
rum acide par NF avant séchage, au plan
des qualités de la poudre obtenue comme
au plan du co(t et de la conduite du procé-
dé (diminution du mottage et du collage
dans la chambre de la tour).

De par sa sélectivité, la NF offre la possi-
bilit¢ unique de concentrer les composés

valorisables du lactosérum (ie, lactose et
protéines), tout en éliminant de 40 a 48 %
de la matiére minérale. Cette déminéralisa-

tion correspond a une forte réduction des
ions monovalents, qui sont éliminés dans
le nanofiltrat, alors que les ions divalents
sont retenus par la membrane a plus de
80 %. Ces résultats sont en accord avec
les performances de déminéralisation ci-
tées par Kelly et al (1992), et plus récem-
ment par Kelly et Kelly (1995). Malgré cette
réduction de la charge minérale, il se pro-
duit au cours de la NF et de 'ESV un ac-
croissement de la force ionique et du pou-
voir tampon des conéentrés. Cela explique
les baisses de pH observées au cours de
ces étapes lors des trois essais.

La forte sélectivité observée s'explique
par le fait qu'au cours de la NF, le calcium
et les protéines (positivement chargées a
pH 4,2 + 0,3 < point isoélectrique) créent
une couche dynamique de charge positive
a la membrane: la forte rétention des co-
ions (a savoir les cations) divalents est due
aux interactions  répulsives avec cette
couche et a leur complexation avec le
phosphate et le citrate. L'augmentation des
concentrations des co-ions divalents et des
protéines au cours de la NF a pour effet de
retenir une partie des ions monovalents de
signe opposé (contre-ions: Cl- ; réten-
tion > 0, tableau VI), et d'accroitre le pas-
sage des ions monovalents de méme signe
(co-ions: Na", K+et W ; rétention <0, ta-
bleau VI) afin de compenser le déséquilibre
de charges créé dans le rétentat, selon un
principe analogue a celui de la dialyse de
Donnan (Donnan, 1911 ; Rautenbach et
Groschl, 1990 ; Jeantet et Maubois, 1995).
La transmission des co-ions monovalents
dans le nandfiltrat se fait simultanément &
celle d'une partie des contre-ions (a savoir
les anions) monovalents (ici le Cr), de ma-
niére a satisfaire a la condition d'électro-
neutralité.

La sélectivité de déminéralisation de ce
procédé est en outre trés supérieure a celle
de l'électrodialyse (ED) : Higgins et Short
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(1980) rapportent en effet que lors de la
déminéralisation a 46 % d'un ultrafiltrat de
lactosérum acide de caséinerie sulfurique
par ED, les réductions d'ions monovalents
(Na", K+et Cl-) calculées a partir de I'équa-
tion 7 sont de 58 £ 1 % et celle de cations
divalents (Ca2+) de 37 %. La NF permet
donc de déminéraliser le liquide traité, tout
en retenant les ions divalents d'intérét nu-
tritionnel, tels le calcium et le phosphore
(tableau VII), a des niveaux supérieurs a
ceux obtenus par ED.

Par ailleurs, les pertes d'azote et de pro-
téines observées lors des nandfiltrations
sont comparables a celles rapportées par
de nombreux auteurs en ED et El. Les ré-
sultats de Higgins et Short (1980) montrent
une perte de NPN de 23 % lors de la démi-
néralisation a 46 % par ED d'un ultrafiltrat
de lactosérum acide de caséinerie sulfuri-
que. Selon Delaney (1976), les pertes de
protéines par adsorption sur les mem-
branes d'électrodialyse sont de 2 a 3 %.
Delaney et Donnelly (1975) observent des
pertes de protéines de 14 % lors de la dé-
minéralisation de lactosérum de caséinerie
chlorhydriqgue par El @ 95 %. Plus récem-
ment, Potgieter et al (1987) rapportent des
pertes de protéines de 4,4 a 27,4 % lors de
la déminéralisation a 90 % par El de lacto-
sérum de Gouda.

Les pertes en protéines observées lors de
la NF s'expliquent par leur agrégation pri-
vilégiée a pH proche de 4,0, en particulier
de l'a-lactalbumine (Bramaud et al, 1995),
et devraient donc étre nettement infé-
rieures lors de la nanofiltration de lactosé-
rum doux. Les agrégats formés s'accu-
muleraient a la membrane et en amont
des espaceurs  promoteurs de turbu-
lences. Globalement, la vitesse moyenne
de dépdt des protéines (pertes ramenées
a l'aire membranaire et a la durée des-
sai) serait donc de 4,0 g m-2 h-! lors de
l'essai LS NF, et de 7,6 g m-2 h-! lors de
l'essai LS NF OF. Ce chiffre supérieur
peut s'expliquer en partie par I'élimination
des protéines accumulées a la membrane
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au cours des deux séquences de décolma-
tage B et C (fig 2b).

Dans cette étude, les paramétres de
concentration par évaporation sous vide é-
taient définis de fagcon a obtenir des
concentrés ayant sensiblement le méme
extrait sec, proche de 480 g kg-!- Ce ni-
veau de concentration correspond  aux
données industrielles (Pearce, 1992 ;
Westergaard, 1994). Toutefois, il n'a pas pu
étre atteint lors de lessai LS NF OF
(tableau IV a), du fait d'une trop forte visco-
sité du concentré.

La viscosité maximale mesurée a la vi-
tesse de déformation de 3,8 S' était en ef-
fet de 1044,2942, et 4474 mPa s pour les
concentrés injectés en tour lors des essais
témoin, le LS NF et le LS NF OF respecti-
vement. A pH 4,2, les protéines du lactosé-
rum ont une charge nette positive. La
réduction de force ionique entraine une
augmentation des pK apparents des pro-
téines et une augmentation de la charge
positive des protéines. Cette charge posi-
tive accrue va entrainer, d'une part, une
augmentation  de I'hydratation des pro-
téines, avec pour conséquence une aug-
mentation de leur volume hydraté, et d'au-

tre  part, l'augmentation d'effets
électro-visqueux  (Scott-Blair, 1969). Cela
peut permettre d'expliquer les valeurs

croissantes de viscosité avec la réduction
de force ionique. Par ailleurs, le caractéere
rhéofluidifiant et thixotrope, également ob-
servé pour des concentrés de protéines du
lactosérum reconstitués a 40 % (Tang et al,
1993), ou pour des solutions de p-lactoglo-
buline (Lee et Rha, 1979), provient proba-
blement de la rupture d'interactions de fai-
ble énergie entre protéines au cours du
cisaillement. En effet, a ces concentrations

protéiques élevées, les constituants peu
distants interagissent les uns avec les au-
tres. Les caractéres rhéofluidifiant et thixo-
trope pourraient également provenir de la
présence de nuclei de lactose: c'est en ef-
fet dans les solutions a cristallisation facili-
tée (LS NF OF), ou la présence de ces nu-
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cleiest fortement probable, que ces carac-
teres sont les plus marqués. En effet, le
cisaillement peut provoquer la rupture des
interactions existant entre les nuclei.

Les résultats de cristallisation obtenus
lors de l'essai LS NF rejoignent les obser-
vations de Guu et Zall (1992), qui rappor-
tent une augmentation de 8 a 10 % des ren-
dements de cristallisation en lactose lors
de la préconcentration de lactosérum doux
par NF. Leur interprétation s'appuie sur le
fait que la cristallisation du lactose est per-
turbée dans le lactosérum non déminérali-
sé par la formation de complexes peu sta-
bies avec le sodium et le potassium par
rapport a ceux formés avec le calcium. En
effet, les cations monovalents, et plus en-
core les divalents, ont des orbitales atomi-
gues vides dans leur derniére couche élec-
tronique. Ces ions sont par conséquent
capables d'établir des liaisons de faible
énergie avec le lactose, en captant le dou-
blet d'électrons libre de l'oxygéne de ses
groupes R-QH. La déminéralisation sélec-
tive par NF limiterait ce phénomene de
compétition entre Na+ ou K+ et les nuclei
formés pour les molécules de lactose
libres, augmentant ainsi les rendements de
cristallisation. Aprés reconstitution  des
concentrés a 400 g kg-! a partir des pou-
dres, on observait effectivement une rela-
tion étroite entre le niveau de réduction en
ions monovalents et l'accroissement des
performances de cristallisation. Le suivi de
cristallisation au cours de l'essai LS NF DF
ne permettait pas de mettre en évidence ce
phénoméne, car I'EST du concentré, donc
la concentration en lactose, était tres infé-

rieur & ceux des essais témoin et LS NF :

dans ce cas, le seuil de sursaturation en
lactose n'était pas atteint aussi rapidement
(Twieg et Nickerson, 1968 ; De Vilder,
1975 ; Smart, 1988).

L'étape de cristallisation avait deux objec-
tifs majeurs: elle visait a améliorer l'apti-
tude au séchage d'une part, et a diminuer
I'hygroscopicité des poudres obtenues
d'autre part (De Vilder, 1975 ; Masters,

1991). L'amélioration de la cristallisation

observée lors de l'essai LS NF a surtout été
bénéfigue au niveau du deuxiéme objectif.
En effet, l'utilisation d'une tour MSD n'a pas
permis de constater d'améliorations au sé-
chage, puisque les conditions de séchage
du lactosérum acide témoin étaient tout a
fait acceptables sur un plan industriel.

Néanmoins, la facilité de séchage de lacto-
sérums partiellement déminéralisés par NF
devrait s'observer plus nettement sur des
tours d'atomisation 1 ou 2 temps.

Les poudres obtenues lors des trois es-
sais différent essentiellement au niveau de
leur composition par leur teneur en cen-
dres. Celle-ci ne représente que 6,7 % (LS
NF) et 5,8 % (LS NF DF) de I'EST, contre
11,2 % pour le témoin. Ces niveaux de mi-
néralisation sont inférieurs & la norme des
lactosérums doux (Amariglio, 1986 ; Zall,
1992), ce qui offre de trés larges perspec-
tives de valorisation en alimentation ani-
male ou humaine.

La tres faible hygroscopicité des poudres
LS NF et LS NF DF constitue également
une amélioration de la qualité du produit
déshydraté. Ces résultats sont en accord
avec ceux obtenus pour les poudres de lac-
tosérums déminéralisés par électrodialyse
ou échange d'ions (Morr, 1992). D'apres
les classes d'hygroscopicité proposées par
Niro Atomizer (1978), les poudres nanofil-
trées auraient la mention « peu hygrosco-
pique» (10 a 15 %deteneuren  eau a 80 %
d'humidité relative), alors que le témoin se-
rait considéré comme" trés hygroscopi-
que" (> 25 %). Ces résultats s'expliquent
par les faibles teneurs en cendres (LS NF
et LS NF DF) et par la meilleure cristallisa-
tion du lactose avant séchage (LS NF).

Par ailleurs, les trois poudres présen-
taient des aptitudes de reconstitution satis-
faisantes : les indices de solubilité, disper-
sibilité et mouillabilité n'étaient  pas
modifiés par "introduction de I'étape de NF.
Les profils granulométriques et les indices
de fluidité et de déferlement étaient égaie-
ment identiques, les conditions thermody-
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namiques et les paramétres du séchage
par atomisation étant inchangés pour les
trois essais. Les variations de masses vo-
lumiques apparente et tassée peuvent
s'expliquer par les variations de teneur en
eau et dactivité d'eau des poudres

(tableau 1V a) (Pisecky, 1978).

Au plan de la mise en ceuvre du procédé,
la NF se déroulait a des flux de perméation
moyens supérieurs a 30 L h-t m-2 a45 "C.
Ce niveau de perméation est satisfaisant,
compte-tenu du fait que le dimensionne-
ment des installations actuellement en
place pour la préconcentration par NF du
lactosérum doux se base sur une perméa-
tion moyenne de 20 L h-t m2 a 20 "C
(résultats non présentés). Il convient ce-
pendant de rappeler que ces essais étaient
réalisés avec un pilote ne comportant qu'un
étage, dont les performances sont poten-
tiellement inférieures a celles d'une instal-
lation multi-étages. Par ailleurs, la nature
réversible du colmatage observé permet
d'envisager des cycles de décolmatage sé-
guentiels par ringage tels que ceux réalisés
durant l'essai LS NF OF. Ces ringages pour-
raient étre effectués avec le nanofiltrat extrait.

Du point de vue économique, l'essai LS
NF OF est pénalisé par les consommations
deau et d'énergie liées a la diafiltration. La
consommation d'eau représente en effet
10 L d'eau par kg de poudre, pour une dé-
minéralisation qui n'est supérieure que de
8 % a celle de l'essai LS NF. D'autre part,
les difficultés de concentration par ESV ob-
servées lors de l'essai LS NF OF,dues ala
viscosité du concentré obtenu, se tradui-
sent par une augmentation du co(t énergé-
tique d0 au séchage : l'augmentation de
consommation énergétique globale est de
0,35 kWh a 0,41 kWh par kg de poudre
(configurations pilotes et industrielles).
Ce procédé apparait donc moins promet-
teur que l'essai LS NF. En effet, la précon-
centration du lactosérum par NF permet
d'envisager de 40 a 50 % d'économie d'é-
nergie dans le cadre d'une application in-
dustrielle, par rapport aux procédés utilisés
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ace jour (ESV avec ou sans préconcentra-
tion par osmose inverse, suivie d'un sé-
chage par atomisation). Cet aspect devrait
largement contribuer a la généralisation du
procédé en industrie laitiére.
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Annexe - Nomenclature

Symbole
AOD
C,

Cj

C-
Cr
CEM
E
EST,
EST]
ESV
FCV
J

K

LS NF
LS NF DF
MSD
n

NF

p

PC
PT
PTe
OR

R

Rf

Rif

Rm

Rrt

vnf
dy/dt

L'ln
L'H
L'11t

Signification
Acidité Domic
Concentration du soluté dans la poudre 1 de référence
Concentration du soluté dans les poudres 2 ou 3
Concentration du soluté dans le nanofiltrat
Concentration du soluté dans le rétentat
Consommation énergétique massique
Consommation  énergétique
Extrait sec total de la poudre 1 de référence
Extrait sec total des poudres 2 ou 3
Evaporation sous vide
Facteur de concentration volumique
Flux de perméation
Indice de consistance
Essai de nanofiltration du lactosérum acide

Essai de nanofiltration - diafiltration du lactosérum acide

Multi stage dryer

Indice de comportement

Nanofiltration sur membrane

Puissance de linstallation

Perte de charge au module

Pression transmembranaire  appliquée

Pression efficace, calculée par I'équation Eq 3
Débit de circulation rétentat

Rétention d'un soluté

Résistance hydrauligue de colmatage global
Résistance hydraulique de colmatage irréversible
Résistance hydrauligue de la membrane propre
Résistance hydrauligue de colmatage réversible
Durée opératoire

Température du fluide

Taux de réduction du soluté calculé par I'équation Eq 7
Vitesse d'écoulement tangentiel

Volume de fluide mis en oeuvre

Volume de nanofiltrat extrait

Vitesse de déformation

Viscosité dynamique du solvant

Contrainte de cisaillement

Coefficient de réflexion de la membrane

Masse volumique

Variation du taux d'humidité de l'air

Variation enthalpique massique de l'air humide
Différence de pression osmotique entre compartiment
rétentat et perméat
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Unité
°D
g kg-'
g kg-'
g kg-
g kg-'
kJ/kg eau éliminé
kWh
g kg-!
g kg-'

kw
Pa
Pa
Pa
m3 S-I
%
m"
m"
m

oC

30
l—r—mo\

(7))

Pa S
Pa

kg m-3
kg eau/kg air sec
kJ/kg air sec
Pa



