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Résumé

La société moderne a récemment pris conscience de la nécessité de réduire ’émission
de polluants dans I'environnement et d’avoir un développement durable c’est-a-dire qui
réponde aux besoins du présent sans compromettre la capacité des générations futures
a répondre aux leurs. Une des solutions a ce vaste probléme réside dans la substitution
de molécules d’origine fossile par des molécules d’origine végétale, biodégradables et
renouvelables : ceci limiterait également notre dépendance énergétique et/ou matérielle.

Les lubrifiants actuellement utilisés dans ’automobile sont principalement d’origine
pétroliére et polluent les sols et les eaux. Aussi, leur substitution par des bio-lubrifiants
semble particuliérement importante. Les huiles végétales sont les principales productions
susceptibles de trouver des applications industrielles comme alternative aux produits
pétroliers. Cependant les caractéristiques physico-chimiques (oxydation, stabilité & la
température) de ces substances naturelles ne sont pas compétitives par rapport a celles
des lubrifiants actuellement utilisés. Néanmoins I'huile de lin, une fois modifiée, peut
présenter des propriétés techniques intéressantes et un caractére biodégradable.

Pour produire I'huile initialement contenue dans les cellules des graines, 'industrie
de la trituration s’est développée autour de différents pré-traitements (mécanique, ther-
mique, enzymatique) visant & favoriser ’extraction de I’huile, et d’une opération centrale,
le pressage. Le tourteau gras ainsi produit subit une extraction par solvant.

L’objectif de cette étude est de proposer un procédé d’extraction efficace de I’huile
a partir des graines. Ce procédé se devait d’étre sans solvant organique (écologique)
et sans traitement thermique excessif afin de préserver les différents constituants de la
graine (économique).

Dans un premier temps, nous avons étudié ’effet du broyage des graines sur le pres-
sage. Une intensité optimale de broyage a permis d’obtenir un rendement de 70 %,
comparable & ceux obtenus en industrie avec un broyage, une cuisson et un pressage.
L’étude de l'effet de la maturité des graines lors du pressage a permis de mettre en
évidence la nécessité d’avoir des graines les plus mires et les plus séches possible. Un
pré-traitement enzymatique a permis de mettre en lumiére le verrou technologique que
représente la présence de mucilage (mélange de polysaccharides) dans la cuticule de la
graine. Afin d’extraire la totalité du mucilage, nous proposons une solution originale

basée sur I'application de décharges électriques de haute tension (DEHT) dans I'eau.
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Dans un second temps, nous avons cherché & mieux comprendre les phénoménes
mis en jeu au cours de la décharge électrique et & calculer I’énergie consommée. Aprés
modélisation des oscillations amorties enregistrées une fois que l'arc électrique est crég,
nous avons calculé 'énergie utile & la création des ondes de chocs : la totalité de I'énergie
contenue dans le condensateur est libérée au cours de la décharge mais seuls 25 % de
cette énergie sont utilisés pour générer des ondes de chocs.

Ce traitement a ensuite été appliqué au tourteau produit & I'issue du broyage op-
timal et du pressage. Le mélange de tourteau réduit en poudre et d’eau est traité par
DEHT puis la suspension obtenue est centrifugée pour produire une émulsion et un résidu
solide. Nous avons étudié I’effet du nombre d’impulsions sur les caractéristiques physico-
chimiques de la suspension et de I’émulsion produites ainsi que sur la composition des
produits finaux. La cinétique d’extraction de 'huile et de la matiére non-grasse a ainsi
pu étre établie et des modéles sont proposés.

Ce procédé d’extraction a enfin été optimisé & I'aide d’un plan d’expériences. Deux
traitements successifs sont ainsi appliqués en ajustant le pH, la température et la masse
d’eau, la somme totale d'impulsions appliquée pour les deux traitements restant constante
et égale a 280. L’extraction de I'huile est favorisée lorsque la suspension est concentrée
et le pH proche du pH isoélectrique moyen des protéines de lin. Des résidus riches en
huile (20 % de 'huile initiale) et pauvres en huile (2 % de 'huile initiale) peuvent étre
produit en ajustant les conditions de traitement.

En conclusion, le procédé proposé se compose des étapes suivantes : un broyage, un
pressage, un blutage, deux traitements par décharge électrique suivis d’une centrifuga-
tion. Nous proposons deux procédés suivant les résultats obtenus lors d’une prochaine

étude concernant la séparation des émulsions produites.
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Abstract

The modern society recently became aware of the need to reduce pollutant emission in
the environment and to have a sustainable development i.e. which meets the needs of the
present without compromising the ability of future generations to meet their own needs.
The substitution of fossil origin molecules by molecules from vegetables (biodegradable
and renewable) could help to solve this problem at least in part : this would also limit
our energy and/or material dependence.

The lubricants, currently used in automobile industry, are mainly obtained from oil
and pollute soils and water. Also, their substitution by bio-lubricants seems of a particu-
lar importance. Vegetable oils are the main products likely to find industrial applications
as alternative to petroleum products. However, the physicochemical properties (oxida-
tion, temperature stability) of these natural substances are not yet competitive compared
to those of usual lubricants. Nevertheless the linseed oil, once modified, could present
interesting technical properties associated to a biodegradable character.

To produce the oil initially contained in the seed cells, the oil industry developed
around various pretreatments (mechanic, thermic, enzymatic) aiming at enhancing oil
extraction, and expression as a central operation. A solvent extraction is then applied
on the produced presscake. The objective of this study is to propose a new process for
efficient oil extraction. This process had to be deprived of organic solvent (ecological
aspect) and excessive heat treatment in order to preserve the various components of seed
(economic aspect).

First, we studied the effect of the seed crushing on expression. An optimal crushing
allows to recover 70 % of the initial oil, which is comparable to industrial yield obtai-
ned after crushing, cooking and expression. The study of seed maturity on expression
highlights the need to have mature and dry seeds. An enzymatic preprocessing allows to
discover a technological bolt due to the presence of mucilage (polysaccharides mixture)
in the cuticule of seed. In order to extract mucilage, we propose an original solution
based on the application of high voltage electric discharges (HVED) in water.

In the second time, we sought to understand the phenomena during the electric
discharge and calculate the energy consumption. After modeling of damped oscillations,
recorded once the electric arc is created, we calculated the useful energy for the creation

of the shock waves : the totality of the energy contained in the condenser is released
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during the discharge. It’s noticebale that only 25 % of this energy are used to generate
shock waves.

This treatment was then applied to the presscake produced after optimal crushing
and expression. The mixture of presscake powder and water is treated by HVED then
the resulting suspension is submitted to centrifugation to produce an emulsion as well
as a solid residue. We then studied the effect of the pulse repetition frequency on the
suspension and the produced emulsion physicochemical properties and on the composi-
tion of the final products. The oil extraction kinetics and dry matter kinetics could be
established and models are proposed.

This process of extraction was finally optimized using an experimental design. Two
successive treatments are thus applied by adjusting pH, temperature and mass of water.
The total sum of applied impulses for the two treatments remaining constant and equal
to 280. The oil extraction is favoured when the suspension is concentrated and the pH
close to the average isoelectric pH of proteins of flax. Residues rich in oil (20 % of initial
oil) and low in oil (2 % of initial oil) can be produced by adjusting the conditions of
treatment.

In conclusion, our study allowed us to propose a process with the following stages :
crushing, expression, crushing, two treatments per electric discharge followed by centri-
fugation. We propose two processes according to the results obtained with a forthcoming

study concerning the separation of the produced emulsions.
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Chapitre 1

Préambule

Contexte et enjeux de I’étude

La société moderne a récemment pris conscience de la nécessité de réduire
I’émission de polluants dans environnement et d’avoir un développement durable
c’est-a-dire « qui réponde aux besoins du présent sans compromettre la capacité
des générations futures a répondre aux leurs » (CMED/WCED, 1987).

Dans ce contexte, la région Picardie a mis en place « Alternatives Végétales »,
un ambitieux programme qui vise & rechercher :

— des alternatives au niveau du champ et des productions végétales : nouveaux
itinéraires techniques, meilleure prise en compte des relations entre la plante
et son milieu, nouvelles productions, améliorations variétales ;

— des alternatives & des productions issues de I’animal ou réalisées & partir de
cellules animales ;

— des alternatives & des productions d’origine fossile : molécules ou produits
d’origine végétale venant en remplacement ou en complément d’autres pro-

ductions.

! terme défini par la Commission Brundtland (ONU, 1987)
Dr Gro Harlem Brundtland (1939-). Médecin et spécialiste scientifique en santé publique, elle a
occupé des fonctions officielles dont le poste de Premier Ministre de la Norvége pendant 10 ans
(entre 1981 et 1996). Elle a acquis une notoriété internationale en défendant le principe du
développement durable a la Présidence de la Commission Mondiale sur 'Environnement et le
Développement. Elle a été également directrice générale de POMS de 1998 a 2003.



2 Chapitre 1. Préambule

La substitution de molécules d’origine végétale & des molécules d’origine fossile,
permettrait de limiter notre dépendance énergétique (p. ex. les bio-carburants) et
matérielle (p. ex. les bio-lubrifiants) et d’obtenir des matiéres premiéres renouve-
lables. Les huiles végétales sont 'une des principales productions susceptibles de
trouver des applications industrielles comme alternative aux produits pétroliers.
La création de nouveaux débouchés non-alimentaires pour les productions agri-
coles devrait permettre de maintenir de nombreux emplois en milieu rural et de

lutter ainsi contre la désertification des campagnes.

Les huiles végétales : produits de substitution

Les huiles végétales sont biodégradables et ne contribuent pas a ’augmentation
du CO, atmosphérique : elles sont peu toxiques pour I’homme et son environne-
ment. Seules les espéces oléagineuses sont capables de produire de grandes quanti-
tés d’huile a faible cotit. En effet, dans ces plantes, les lipides peuvent s’accumuler
dans les graines jusqu’a des teneurs parfois supérieures a 60 %. De plus, la grande
diversité de structure des acides gras dans la nature permet de les utiliser pour de
nombreuses applications industrielles (plastiques biodégradables, bio-lubrifiants,
détergents, savons).

Cependant moins de 15 % de ces huiles végétales sont utilisées pour de telles

applications et ce pour plusieurs raisons :
1. les molécules intéressantes sont produites en faibles quantités

2. les plantes ont été sélectionnées sur des critéres agronomiques et alimen-

taires

3. les caractéristiques physico-chimiques des acides gras majoritairement pro-
duits ne sont pas compétitives par rapport a celles des esters synthétiques

(oxydation, stabilité & la température).

Des recherches sont menées pour transformer les acides gras et leur conférer
des propriétés adéquates. Une des modifications possibles est le greffage de chaines

carbonées au niveau des liaisons insaturées : on obtient alors des acides gras saturés
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FIG. 1.1 — Les chiffres clés du lin oléagineux en France : rendement (q/ha, A),
surfaces cultivées (ha, B) et production (t, @) (INRA, 2005).
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et branchés qui sont moins sensibles & 'oxydation. Pour cela, deux voies sont
possibles :

— la transformation de I’huile aprés sa production ;

— la transformation de I'huile pendant sa production par la cellule (génie gé-

nétique) (Total Raffinage Distribution et al., 1999).

Le lin (Gower, 2002)

Le lin est une culture traditionnelle en Picardie. C’est une plante multi-usage
(cf. p. 204) :

— ses tiges donnent des fibres utilisables pour le textile:

— ses graines donnent de I'huile et un tourteau gras, utilisé en alimentation

animale.

Le lin oléagineux représente aujourd’hui moins de 1 % de la production des
dix premiers oléagineux (soja, coton, canola/colza, arachide, tournesol, palmiste,
coprah, sésame, lin, ricin) soit une production mondiale de 2 &4 3 millions de tonnes
(stable depuis 1935). Les principaux producteurs sont le Canada (40 % plus gros
exportateur essentiellement vers ’Europe), la Chine, les Etats-Unis, I'Inde, la Rus-
sie, 'Europe et I’Argentine (en recul). La production francaise (fig. 1.1) représente

de 10 & 40000 tonnes (2 % de la production mondiale), la Picardie en fournissant
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le quart voir le tiers. Les variations de surface cultivées sont en partie liées aux

aides européennes qui sont associées a la culture du lin.

Le procédé de production actuel

Dans l'industrie, Pextraction des huiles des graines oléagineuses est centrée au-
tour de pré-traitements mécaniques (broyage, aplatissage) et thermiques (cuisson)
et d’une extraction mécanique (pressage) et éventuellement chimique (extraction
par solvant) (fig. 1.2).

Dans le cas du lin, le procédé s’arréte a l'issue du pressage : le tourteau gras,

riche en oméga 3, est utilisé en alimentation animale.

Les contraintes

Dans 'optique d'une modification du profil des acides gras des graines, 'utili-
sation du tourteau en alimentation animale devient hautement improbable. Aussi
la récupération de 'huile contenue dans le tourteau est nécessaire a la rentabilité
de la filiére. De plus les autres composants du tourteau gras devront trouver des
débouchés.

Dans le cadre du programme PAGI (Production d’Acides Gras Inhabituels), le
développement dun procédé d’extraction « écologiquement correct » et qui per-
mette la récupération (simultanée ou ultérieure) du maximum de composants va-
lorisables (protéines, mucilage), est nécessaire afin de transformer les graines de
lin et d’extraire I'huile tout en conservant les autres molécules d’intérét intactes.

Cette valorisation nécessite de supprimer les étapes & chaud du procédé telles
que la cuisson, le pressage & chaud ou encore le toastage, afin de conserver les
protéines intactes.

De plus, le recours & I'extraction classique par solvant organique n’est pas une
voie d’avenir tant en terme environnementale, sociétales et réglementaires. I1 faut
lui préférer des extractions plus douces telles que Uextraction en voie aqueuse (a

condition de limiter la consommation d’eau et les effluents).
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FIG. 1.2 — Procédés classiques d’extraction d’huile de graines oléagineuses (Unger,
1990; Oomah & Mazza, 1998 ; Coache, 2004).
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Plan de 'exposé

Dans ce premier chapitre, nous présentons le contexte général dans lequel cette
these s’est inscrite.

Dans un deuxiéme chapitre, nous présentons la graine de lin et le procédé
d’extraction classique de son huile. Les effets des pré-traitements de cuisson et
de broyage, de '’humidité de la graine, des conditions de pressage ainsi que les
mécanismes physiques liés au pressage sont explicités. Etant donné les contraintes
de notre projet, nous étudions différentes alternatives possibles (extraction aqueuse
assistée ou non d'une digestion enzymatique ou de décharges électriques de haute
tension) permettant 'extraction d’huile.

Dans un troisiéme chapitre, les matiéres premiéres, le matériel et les méthodes
employées sont décrits en détail.

Dans un quatriéme chapitre, différentes voies technologiques sont abordées afin
de sélectionner les solutions potentiellement intéressantes. Ainsi, 'effet de 'inten-
sité du broyage des graines est étudié lors d’un pressage a froid (rendement, débit
maximal, taux de consolidation etc.). Le traitement des graines avant pressage a
I’aide d’un cocktail enzymatique est également testé afin de favoriser I'extraction
de I'huile. Deux méthodes d’extraction du mucilage des graines seront comparées :
une premiére & température modérée et sous agitation; une seconde basée sur
Papplication de décharges électriques de haute tension (DEHT) dans I’eau. Enfin,
I'impact de la maturité des graines qui modifie leur teneur en eau, est étudié¢ au
cours d’un pressage a froid afin de déterminer leur date de récolte optimale.

Dans un cinquiéme chapitre, les énergies dissipées au cours des décharges élec-
triques réalisées dans une suspension eau/tourteau en présence d’un arc électrique
sont évaluées. Pour ce faire, les pertes d’énergie liées & la phase de création de
I'arc sont estimées. Afin de calculer I’énergie consommeée aprés création de 'arc,
les oscillations électriques enregistrées au niveau de 'intensité du courant sont
modélisées.

Dans un sixiéme chapitre, effet du nombre de décharges appliquées est étudié
sur l'extraction des composants du tourteau. Le tourteau réduit en poudre puis

mélangé dans ’eau subit différents traitements par DEHT. Le systéme poudre/-



émulsion est ensuite centrifugé pour obtenir une émulsion et un résidu solide.
Les produits sont analysés et des modéles sont proposés pour Pextraction des
composants du tourteau.

Dans un septiéme chapitre, l'effet des conditions d’application des DEHT est
étudié sur un traitement en deux étapes. A l’aide d’un plan d’expériences, effet
du pH, du ratio eau/tourteau, de la température et du nombre d’impulsions du
premier traitement est analysé.

Enfin, les conclusions et les perspectives de cette étude sont présentées. Nous
proposons un procédé qui combine des technologies traditionnelles en huilerie et
une extraction aqueuse assistée par DEHT. Ce traitement permet de produire des
résidus pauvres ou riches en huile (2-20 % de I'huile contenue dans la graine).
Cependant, il reste différentes études & mener qui concernent la séparation des

émulsions produites ou encore le changement d’échelle de notre procédé.
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(a) Détail d’un relevé de fresque par Cailliaud  (b) Arrachage du lin par un digni-
taire et sa femme, Tombe de Senned-
jem, Der el Medineh, XIX® dynastie

F1G. 2.1 — Fresques égyptiennes.

(a) Tiges et fibres (b) Graines et huile (¢) Produits dérivés du lin

F1G. 2.2 — Produits issus du lin (Weber, 2005).
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Le but de notre projet est de proposer un procédé d’extraction de ’huile de lin
en respectant deux contraintes :

— labsence de solvant organique pour des considérations écologiques et de

développement durable;

— une température basse afin de ne pas détériorer les composants valorisables

de la graine de lin, en particulier les protéines et les acides gras polyinsaturés.

Dans un premier temps, nous allons nous intéresser au lin', & ses graines,
& son procédé d’extraction spécifique et & son huile afin de mieux connaitre les
particularités de notre matiére premiére.

Dans un second temps, nous nous intéresserons aux pré-traitements (mécanique
et thermique) et au procédé d’extraction utilisé en huilerie. Nous laisserons de coté
tout ce qui concerne l'extraction par solvant organique.

Enfin les alternatives possibles en vue d’améliorer les rendements d’extraction

seront présentées.

2.1 Le lin

L’utilisation du lin est tellement ancienne que I’on ne retrouve plus la plante
a l'état sauvage (Billaux, 1969). Les premiéres traces de son utilisation ont été
retrouvées dans les vestiges des cités lacustres en Suisse datant de 8 000 ans avant
J.C. Elles sont liées & la découverte du vétement. Mais c’est en Egypte (fig. 2.1)

puis en Europe que la culture du lin s’est implantée durablement.

! Anglais : flax, linseed ; Allemand : Flachs ; Espagnol : lino; Italien : lino; Portugais : linho.

11
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Son introduction en France date du régne de Charlemagne qui a permis le
développement de Partisanat du lin. Depuis, de nombreuses applications ont été
développées : toute la plante peut trouver des utilisations (fig. 2.2). De plus amples

informations sur le lin, son histoire, ses utilisations sont données en annexes (cf. § 9

p. 201).

2.1.1 La plante (fig. 2.3)

Le lin, de son nom latin Linum usitatissimum L.? c’est-a-dire le lin trés utilisé,
est une plante dicotylédone herbacée annuelle de la famille des linacées (cf. tab. 9.1
p. 204).

Sa tige longue, souple ct fibreuse, peut atteindre une hauteur de 0,50 & 1,20 m
et un diametre au collet de 1 & 2 millimeétres. Le lin se présente classiquement sous
l'aspect d’une tige unique se terminant par une inflorescence en forme de cyme.
Ses feuilles alternes et lancéolées, sont fines et peu nombreuses (80 & 100 feuilles
allongées et sessiles).

Des plantes spécialisées dans la production de fibres ou de graines ont été
obtenues par sélection. Ainsi des variétés ayant des tiges longues et peu ramifiées
sont spécialisées dans la production de fibres tandis que les variétés ayant des tiges

courtes et ramifiées sont spécialisées dans celle des graines.

2.1.2 De la fleur a la graine (fig. 2.4)

C’est une espéce annuelle et hermaphrodite qui produit des graines dans des
capsules.
— L’inflorescence porte de nombreuses fleurs solitaires.
— La fleur est constituée d’une petite corolle de 5 pétales dont la couleur varie
d'un bleu pur jusqu’a un blanc plus ou moins rosé, selon les variétés. La
floraison peut durer jusqu’a 15 jours entre mai et juillet bien que la fleur ait

une durée de vie limitée & quelques heures.

2 L. : initiale de son découvreur, ici il s’agit de Carl von Linné (1707 - 1778), botaniste suédois
a l'origine du systéme de classification des organismes par régne, embranchement, classe, ordre,
famille, genre et espéces.
Chaque espéce est définie par un nom double, en latin, qui permet aux scientifiques du monde
entier de la désigner sans équivoque. Ce systéme est toujours utilisé de nos jours.
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-
75? .é’é;«mdw«‘

Fhdis,

1 : implantation des pétales dans le bouton; 2 : sépale; 3 : pétale; 4 : fleur sans
sépales ni pétales; 5 : étamines; 6 : coupe longitudinale de 4 ; 7 : coupe transversale
de l'ovaire; 8 : capsule; 9 : capsule ouverte; 10 : graine; 11 : coupe longitudinale

de la graine.

F1G. 2.3 — Le lin (Thomé, 1905).
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F1G. 2.4 — Du bouton a la capsule de lin & maturité (Weber, 2005).

— Le fruit de chacune d’elles est une capsule contenant au maximum 10 graines
riches en huile.

La fécondation de la fleur se fait alors qu’elle est encore en bouton. Ce stade

sert de référence pour I’étude de la maturité des embryons de lin. Les embryons

vont alors se former, grossir et accumuler des réserves. Au bout de 30 jours, le

remplissage est terminé et la graine se desséche (PAGI, 2001) (fig. 2.5 et 2.6).

FI1G. 2.5 — Evolution de la taille des embryons de lin au cours du développement
(jours post-floraison) (PAGI, 2001).

. 0
2 14 g
r-g 12 ....;DDD a o 0,4 %Lg
[} J.O' ® o '. ° .. . 073'% I%
w8 [ . R=
CE 6 . 0,272 &
g 4 ” 015 %
= 21 S T
0l e 0,0 &8

0 10 20 30 40 50 60
Jours (post-floraison)

FIG. 2.6 — Evolution de la masse d’un embryon et de la quantité de triglycérides
présents lors du développement des embryons de lins (PAGI, 2001).
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2.1.3 La graine

La graine de lin est luisante, lisse, plate et ovale avec une extrémité pointue.

Ses dimensions moyennes sont de I'ordre de 2,5 x 5 x 1 mm. Les graines pésent de

3 & 13 mg par graine et ont une couleur pouvant varier du jaune au brun (Dybing

& Lay, 1981) (fig. 2.7).

F1G. 2.7 — Les différentes couleurs des graines de lin.

Les cellules des graines de lin ont une longueur variant de 22 4 31 pm, une
largeur de 15 4 17 pm ct les parois cellulaires ont une épaisseur de 0,33 pm (fig. 2.8).
La surface totale de la paroi d’une cellule est plus réduite : elle est de ordre de
2700 nm? contre 4 000 pm? pour le colza et 8 900 num? pour le tournesol. Elles ont
des cellules trés petites et des parois cellulaires trés minces comparées a d’autres
graines oléagineuses (coprah, palmiste, soja, tournesol, arachide) (Rac, 1967).

Le lin contient de 35 & 45 % d’huile et de 10,5 & 31 % de protéines (Oomah
& Mazza, 1993). Son enveloppe, comptant pour 30 & 39 % de son poids, contient
peu de protéines et d’huile et est constituée de quatre couches. La couche externe
contient le mucilage, un mélange de polysaccharides hétérogéne (Pryde, 1983).

Le mucilage représente environ 8 % du poids de graine (BeMiller, 1973) mais
ceci dépend de la méthode utilisée pour extraire : il peut varier de 3,5 39,4 % (Oo-
mah et al., 1995). En solution, le mucilage présente une solubilité élevée, stabilise
la mousse et augmente la viscosité. Il a montré un réel intérét comme épaississant
et stabilisant dans des vinaigrettes (Stewart & Mazza, 2000). Il pourrait étre un

produit de substitution pour les gommes habituellement utilisées en industrie ali-

i ] -
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1

FI1G. 2.8 - Coupe transversale de la graine de lin (Rac, 1967).
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Nettoyage
Graines propres

Pressage

Energie Fines

Energie

Energie Huile

Tourteau gras

F1G. 2.9 — Procédé classique de production d’huile de lin et de tourteau gras
(Coache, 2004).

mentaire (Mazza & Biliaderis, 1989). Les modes d’extraction et la composition du
mucilage sont présentés dans la partie 2.3.3 page 45.

Le pH; (pH isoélectrique) des protéines des graines de lin se situe aux alentours
de 3-4, quelles que soient les conditions d’extraction (Smith et al., 1946 ; Dev &
Quensel, 1988 ; Wanasundara & Shahidi, 1997).

2.1.4 Le procédé d’extraction

Industriellement I’huile de lin est obtenue a 'issu d’un nettoyage, d’'un broyage
(obtention de flocons), d’une cuisson et d’un pressage en continu avec une presse a
vis (huile de premiére pression, tourteau gras, fig. 2.9) ou, plus rarement, par pres-
sage suivi d’une extraction par solvant (huile extraite, tourteau dégraissé) (Oomah
& Magzza, 1998). L’huile obtenue doit étre filtrée et raffinée avant commercialisa-
tion. Le rendement en huile d'un procédé sans solvant (fig. 2.9) est d’environ 70 %.

Un autre procédé d’extraction de I'huile est apparu depuis quelques années?.
Il consiste & presser les graines entiéres & froid dans une presse & vis spécialement

adaptée. Au cours de ce pressage, les graines vont étre broyées sous I'action du

cisaillement. Le tourteau obtenu est ensuite pressé de nouveau mais cette fois-

3 Ce procédé est utilisé par la société Vandeputte en Belgique. Site web accédé en septembre
2005 : http://www.vandeputte.com
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ci & chaud. Les rendements sont alors plus élevés que pour le procédé classique

(Coache, 2004).

Corps Formule | Pourcentage

Acide palmitique  (C16 : 0) SN0 4-6

Acide stéarique (C18: 0) R S 2-3
Acide oléique (C18 : 1) NN N 0 10-22

Acide linoléique (C18 : 2) S e e 20 12-18

Acide linolénique  (C18 : 3) =N ° 56-71

Acides gras longs  (C20) <1

TAB. 2.1 - Composition de huile de lin (Sultana, 1992).

2.1.5 L’huile de lin (Sultana, 1992)

L’huile de lin est riche en acides gras insaturés comme le montre le tableau 2.1.
Cette composition exceptionnelle la rend instable : elle s’oxyde et se polymérise
rapidement au contact de I’air. Cette propriété se retrouve dans son indice d’iode? :
il est de I'ordre de 190 unités, soit parmi les plus élevés de toutes les huiles. De
ce fait, I’huile de lin est dite siccative et a une grande variété d’applications dans
Iindustrie. Elle est utilisée pour les traitements de surface tels que les peintures,
les vernis, les mastics, les encres d’imprimerie, les imperméabilisants etc. Elle sert
également & fabriquer le linoléum (qui tire justement son nom du lin). Sa densité
varie de 0,930 & 0,935. Elle se solidifie & partir de - 29°C. I’ébullition commence &
partir de 387°C.

* L’indice d’iode caractérise la siccativité d’une huile. S’ est supérieur & 150, 'huile est
siccative; 8'il est compris entre 90 et 150, 'huile est semi-siccative ; s'il est inférieur a 90, elle est
non-siccative.
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2.1.6 Intérét du lin en nutrition, médecine et pharmacie

De nos jours, 'huile de lin est principalement employée dans des applications
industrielles, méme si il y a un récent regain d’intérét pour les intéressantes pro-
priétés nutritionnelles tant de son huile et que de sa graine (Oomah, 2001 ; Rapport
& Lockwood, 2001). Trois composants du lin semblent trés prometteurs : Pacide
a-linolénique, les fibres alimentaires et les lignanes.

— 'acide a-linolénique. L’huile de lin, représentant environ 40 % du poids de
la graine, est composée A plus de 50 % de cet acide gras. C’est un des acides
gras oméga-3 recherché pour ses vertus cardio-protectrices (Cunnane et al.,
1993), car il abaisse la cholestérolémie et prévient la formation de caillots;

— les fibres. La graine de lin renferme 23 % de fibres, dont un tiers sont so-
lubles. Les fibres insolubles offrent un effet laxatif, alors que les fibres solubles
réduisent le taux de cholestérol sanguin et les élévations soudaines de la gly-
cémie aprés un repas;

— les lignanes®. La graine de lin a une concentration en lignanes supérieure
a celle de tous les légumes et végétaux. Molécules complexes, les lignanes
ont un léger effet oestrogénique présentant des avantages-santé importants.
D’aprés des recherches récentes, un régime riche en lignanes pourrait offrir
une protection contre le cancer (Thompson, 1998) dont celui du sein (Da-
brosin et al., 2002) et du cdlon (Jenab & Thompson, 1996) ainsi que les
maladies cardiaques (Prasad, 2005).

2.1.6.1 Alimentation humaine

En Europe et en Asie, la graine entiére et ’huile ont été employées en alimenta-
tion humaine. De nos jours en Europe, l'utilisation de ’huile de lin en alimentation
dépend du pays : en France, par exemple, son utilisation est interdite depuis 1908
par décret ministériel car elle s'oxyde rapidement et devient alors toxique. En

Amérique du Nord, les graines entiéres sont employées comme « aliment santé ».

5 Polyphénol appartenant & la famille des phyto-oestrogénes (Ososki & Kennelly, 2003).
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2.1.6.2 Alimentation animale

Le tourteau gras est utilisé en alimentation animale depuis longtemps. Il est
apprécié des agriculteurs comme produit de finissage.

De récentes études ont montré 'intérét de la consommation de produits agri-
coles issus de 'utilisation de lin dans l'alimentation animale. En effet, les produits
obtenus (lait, viande, oeufs) sont alors enrichis en oméga 3 (Nuernberg et al., 2005),
initialement présents dans la graine de lin et ont une action bénéfique vis-a-vis des

maladies cardiovasculaires.

2.2 Procédé d’extraction classique :
pré-traitements et pressage

Aprés un bref apergu des équipements disponibles pour réaliser le pressage de
produits biologiques, nous nous intéresserons aux paramétres du procédé ayant
un effet sur Uefficacité de extraction d’huile & partir de différentes graines oléagi-
neuses. En effet, au cours du pressage, la préparation des graines (broyage, cuisson)
et les conditions de traitement (pression, température) ont un effet sur le rende-

ment en huile (Lanoisellé & Bouvier, 1994).

2.2.1 Le type de presse

L’extraction par pressage peut se définir comme une opération de compression
au cours de laquelle le liquide contenu dans les pores d’une matrice solide, va étre
expulsé.

Le pressage est utilisé pour récupérer des liquides & hautes valeurs ajoutées
tels que les huiles végétales, les essences naturelles ou Pobtention de certains jus
de fruits. Il sert également & déshydrater® partiellement certains produits avant
un séchage pour la production de combustible, de papier ou d’aliments pour les
animaux. Nous présentons dans le tableau 2.2 une liste non exhaustive de produits

extraits par pressage a partir de matériaux biologiques.

6 opération 400 fois moins cotiteuse qu’un traitement thermique (Tiller et al., 1987).
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Matériaux Production annuelle Produits

(10° kg/an)
Canne a sucre 676 Jus sucré
Pulpe de betterave & sucre 242 Aliment pour bétail
Orange 27 Jus d’orange
Pamplemousse 1,9 Jus de pamplemousse
Pelure et pulpe de citron 13,1 Aliment pour bétail
Pomme 3,8 Jus de pomme
Luzerne 1,9 Protéine de luzerne
Noix de coco séchée 5,0 Huile de noix de coco
Lin 1,8 Huile de lin
Arachide 1,8 Huile d’arachide
Sésame 1,5 Huile de sésame
Olive 8,6 Huile d’olive
Cacao 1,7 Beurre de cacao
Amandes des noix de palme 3,6 Huile de palmiste

TAB. 2.2 — Matériaux biologiques pressés, production mondiale et produits obtenus
(Schwartzberg, 1997).

Dans les huileries, deux types de presses coexistent : les presses hydrauliques

qui ont été les premiéres utilisées, et les presses a vis.

2.2.1.1 Les presses hydrauliques

Leur principe de fonctionnement est basé sur application d’une force unidi-
rectionnelle qui va permettre ’extraction du liquide. Ce sont les premiéres presses
& avoir été développées : on en retrouve des traces dés I’Antiquité.

Des presses hydrauliques sont utilisées dans I'industrie alimentaire pour pro-
duire le vin, le beurre de cacao (Beckett, 1999) ou 'huile d’olive (Giovacchino,

1996) (fig. 2.13.b et ¢, p. 25).

2.2.1.2 Les presses a vis

La premiére presse & vis a été inventée par Anderson vers 1904. Ces presses
sont largement utilisées en agroalimentaire. Elles n’ont cessé d’étre développées et
améliorées pour répondre aux besoins spécifiques des utilisateurs.

Au cours du pressage, le produit subit un cisaillement important et peut ren-
contrer des pressions allant jusqu’a 110 MPa pour certains équipements (Schwartz-

berg, 1997). Pour des produits dont la teneur en huile est supérieure a 25 %, il est
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Sens de circulation du produit

Entrée des fruits

Sortie de ’huile  Sortie du tourteau

1 : trémie; 2 : tole perforée; 3 : arbre principal; 4 : cage perforée ;
5 : cylindre drainant ; 6 : cone; 7 : cylindre hydraulique;
8 : drain de T'huile du cylindre; 9 : boite d’engrenage.

F1G. 2.10 — Coupe d’unc presse & vis utilisée pour produire des jus de fruit (French
Oil Mill Machinery Co.).

possible d’obtenir des tourteaux ayant une teneur en huile pouvant aller jusqu’a
3,5 %.

Classiquement, une presse 4 vis est constituée d’une vis hélicoidale montée dans
une cage cylindrique ou conique perforée (fig. 2.10). Différentes configurations de
presses existent en fonction des applications. On trouve des presses présentant des
vis coniques & pas décroissant et/ou diamétre croissant vers la sortie du glteau
pour assurer un pressage plus efficace grace aux composantes axiales et radiales
des forces exercées sur le produit. Une décroissance du diamétre de la cage ou la
réduction de la section a la sortie contribuent & amélioration de I'efficacité du

pressage.

2.2.1.3 Les autres presses

Les deux types de presses que nous avons présentées sont celles utilisées dans
I'huilerie mais il en existe d’autres dans I'industrie :
— les filtres presses;

— les presses & bandes.
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Critéres Presse Filtre-presse  Presse  Presses
Equipements hydraulique & membranes & vis 4 bandes
Continu/Discontinu | Discontinu Discontinu ~ Continu  Continu
Cisaillement 0 0 -+ -+
Débit + + +++ ++
Pressions maxi- A - e +
males
Lavage + - -
Séchage ++ - -
Produit non- - - +++ +++
pompable
Qualité du produit ++ ++-+ + ++
final (particules
etc.)

+—++ : excellent ; ++ : bon; + : acceptable; - : inadéquat; 0 : absence;

TAB. 2.3 — Caractéristiques de quelques équipements de pressage (Bouzrara, 2001).

2.2.1.4 Conclusion

Le cisaillement est la principale différence entre une presse hydraulique et une
presse & vis. Son absence dans la presse hydraulique simplifie I’étude du pressage
ce qui conduit de nombreux chercheurs & utiliser ce type de presse dans leurs
études (Dedio & Dorrel, 1977; Hammonds et al., 19915 ; Lanoisellé et al., 1994 ;
Baryeh, 2001 ; Tchiegang et al., 2003). Par conséquent, nous utiliserons une presse
hydraulique méme si nous recommandons 1'usage d’une presse & vis lors de l'in-

dustrialisation de notre procédé.

2.2.2 Pré-traitements et humidité des graines

Les produits subissent généralement différents types de pré-traitements (méca-

nique, thermique etc.) afin de faciliter 'extraction de I’huile au cours du procédé.

2.2.2.1 Cuisson

Les techniques ancestrales d’extraction d’huile consistaient & chauffer les ma-
tiéres oléagineuses broyées avant de les presser : I'huile était alors extraite méme
a faible pression. En Pabsence de cuisson, un tel résultat n’est, en général, pas
possible. La cuisson présente un certain nombre d’intéréts. Elle permet de :

— Contréler '’humidité (cuisson séche ou humide);
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— Diminuer la viscosité de ’huile;
— Améliorer le comportement des graines vis-a-vis du pressage ;
— Augmenter le nombre de parois de cellules grasses rompues;
— Coaguler les fractions protéiques de la graine et faciliter le départ de I’huile
(Norris, 1974);
— Réduire la contamination microbienne;
— Désactiver les enzymes thermo-sensibles;
— Détruire certains composés anti-nutritionnels.
La cuisson peut cependant baisser la qualité de Ihuile et des protéines du fait de

l'augmentation de température (Laisney, 1984).

60 —
§ 50 D/,/”J:__:::_"_ﬂ‘ .........
)
g 30 -
< o non séché
s 20 on séché
~ 10 B ché 4 :
0 =-— géché & 100°C

60 1 2 3 4 5 6
Temps de pressage (min.)

FIG. 2.11 - Effet du temps de pressage sur le rendement lors du pressage de graines
de lin ayant subi différents traitements thermiques (Dedio & Dorrel, 1977).

: 70°C

pendant 3 heures et 100°C pendant 16 heures. Ils ont observé que le rendement

Pour le lin, Dedio & Dorrel (1977) ont étudié 'effet de deux cuissons
était amélioré lorsqu'une cuisson était effectuée : 54,7 % pour les graines cuites
contre 46,1 % pour les graines non cuites au bout de 5 minutes de pressage a
87 MPa. En plus de cet effet, 'huile est libérée plus rapidement : plus la cuisson

a €té intense, plus le pressage peut étre raccourci (fig. 2.11).

2.2.2.2 Broyage et enveloppes

Les broyeurs & cylindres sont trés utilisés dans de nombreux secteurs et en par-
ticuliers les industries agro-alimentaires. Ils sont constitués en général de plusieurs

paires de cylindres qui tournent en sens opposés et i des vitesses différentes. La,
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qualité du produit obtenu dépend de la surface des cylindres (lisses ou cannelés),
de la vitesse de rotation ainsi que de leur écartement. Dans le cas des cylindres
lisses, le broyage est dii & la compression et aux frottements, et dans celui des

cylindres cannelés, le cisaillement vient se rajouter (Chamayou & Fages, 2003).

Effets sur le rendement Le broyage peut modifier le rendement par deux
actions : Paugmentation du rapport surface/volume et par la création d'un réseau

de drainage avec les enveloppes de graines.

Granulométrie La taille des particules lors du pressage influence le com-
portement du produit & presser. Ainsi pour le pressage de la pulpe de noix de
coco, Hammonds et al. (1991b) a constaté que les rendements d’extraction étaient
meilleurs pour les fragments de petites tailles (< & 2 mm) et ce dés les pressions

supérieures a 0,41 MPa et pour toutes les humidités étudiées.

Enveloppes La présence des enveloppes de graines a une influence sur le
rendement, de pressage. Elles peuvent avoir un réle dans le drainage du gateau
durant le pressage.

Pour les graines de coton, la présence de 29 % d’enveloppe donne un tourteau

moins riche en huile (Hickox, 1953).

g 40

= 30

5]

g

& 20

s

(]

~ 10 —— non tamisé

0 tamisé

0 5 10 15 20 25 30 35
Pression (MPa)

F1G. 2.12 — Influence de la présence d’enveloppe lors du pressage de son de riz.
H =172 % et t, = 45 min (Sivala et al., 1991).



2.2. Procédé d’extraction classique : pré-traitements et pressage 25

Le pressage de graines de tournesol broyées grossiérement avec leurs enveloppes
donne de bons résultats (Singh et al., 1984). La présence de particules issues de
I’enveloppe de la graine améliore le rendement.

Le tamisage des sons de riz (humidité 7,2 %, fig. 2.12) entraine une chute du
rendement maximum de 5 % aprés 45 minutes et une augmentation de la pression

optimale de pressage de 7 MPa (Sivala et al., 1991).

(a) Broyage au (b)  Pressage au  (c) Pressage (d) Scourtin
Moyen Age Moyen Age moderne

FiG. 2.13 - Broyage et pressage des olives.

Pour produire I'huile d’olive”, les moulins traditionnels utilisaient le procédé

dit « & la génoise » 8 :

— les olives sont broyées entre deux pierres (fig. 2.13.a). La meule tourne dans
la cuve. Etant décentrée, elle broye les olives et malaxe la pate afin de faire
éclater les cellules;

— la péte fine obtenue est ensuite lavée pour récupérer I’huile, la pulpe et la
peau et les noyaux broyés au fond ;

— la pate est ensuite placée dans des scourtins? (fig. 2.13.d) puis pressée
(fig. 2.13.b). Les scourtins étaient arrosés d’eau chaude afin de favoriser 'ex-
traction de 'huile.

Actuellement trois procédés coexistent pour produire Phuile d’olive & froid : I'un
basé sur le pressage, I'autre sur la centrifugation et le dernier sur la percolation.

Pour tous, les olives sont broyées et malaxées afin d’assurer la libération de 'huile

" L’huile d’olive est contenue dans les vacuoles des cellules de la pulpe (Giovacchino, 1996).

8 Loléiculteur nicois : Phuile - moulin; http://wuw.oleiculteur.com; site géré par M.
Dominique Laperdrix, oléiculteur professionnel dans les Alpes Maritimes, accédé en septembre
2005.

% Scourtin : vannerie ronde et plate (en fibre végétale, synthétique ou métallique) dans laquelle
est placée la pate d’olive en vue de la presser entre deux plaques d’acier. Ils sont employés
exclusivement avec les presses hydrauliques de type ouvert. Ils existent sous formes de poche
(initialement) ou de disque.
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en fracturant les parois des cellules de la pulpe et la coalescence des globules gras
extraits (Giovacchino, 1996). Pour le procédé basé sur le pressage (AFIDOL, 2005),
la pulpe, contenant encore les noyaux, est directement placée dans des scourtins
puis pressée (fig. 2.13.¢). La présence des particules solides favorise le drainage de
la phase liquide au travers du gateau (Montedoro & Petruccioli, 1974). Un procédé
particulier découle également du procédé ancestral : les scourtins sont supprimés
et le produit est placé dans une chambre cylindrique en couches successives de

pulpe et de noyaux. La filtration dans la masse est ainsi possible (Francois, 1974).

Mécanisme mis en jeu La plupart des auteurs considérent que le broyage
(floconnage) permet de rompre les parois des cellules : I'huile peut alors migrer
vers la surface des particules et étre plus facilement extraite (Bredeson, 1978;
Yiu et al., 1983 ; Ohlson, 1992). De plus la création de fractures dans la membrane
permettrait au solvant de pénétrer dans la structure cellulaire et ainsi d’augmenter
I'extraction et de faciliter la récupération du solvant (Unger, 1990).

Cependant un traitement mécanique ne permet pas de fracturer la paroi de
I'ensemble des cellules (Yiu et al., 1983). Comme la paroi cellulaire de nombreuses
graines oléagineuses est imperméable & I'huile (et aux solvants utilisés pour I'ex-
traction) (Stein & Glaser, 1976), d’autres mécanismes doivent entrer en jeu lors
du pressage. Certains auteurs ont donc proposé que Pextraction se fasse par un

transport au travers de pores tels que les plasmodesmes de la paroi (Vix et al.,

1967 ; Mrema & McNulty, 1984).

2.2.2.3 Humidité (fig. 2.14)

La teneur en humidité de la graine a également une grande influence mais son
role n’est pas encore bien compris. Chaque graine oléagineuse est un cas particulier.

Un optimum en humidité peut exister comme pour l'arachide ou la noix de
coco (Hammonds et al., 1991a ;b).

Pour les graines de reines des prés (Limnanthes alba), la modification de ’hu-
midité (4, 6, ou 8 %) avant un pressage & 70°C ne modifie ni la quantité d’huile
résiduelle (19,4-21,8 %), ni le profil des acides gras, mais a un effet sur la quantité

d’acides gras libres (Holser, 2003).
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100 " Dedio & Dorrel (1977) - lin
= (tp = 5 min, P = 87 MPa)
é 801 —*— Hammonds et al. (19915) - pulpe de noix de coco
k= 60 - (tp = 15 min , P = 0,7 MPa)
qa) ~ow Hammonds et al. (1991a) - pate de graines d’arachide
L 40 1 (tp = 15 min , P = 0,78 MPa)
% 20 —* Koo (1942) - coton
~ (tp = 3 h, Tp = 18°C, P = 241 MPa)

0

—°— Koo (1942) - sésame

0 2 46 81012141618 (Tp = 17°C)
Humidité (%)

FIG. 2.14 - Effet de 'humidité sur le rendement de pressage.

Dans le cas du lin oléagineux, augmentation de ’humidité entraine une chute
du rendement, en huile : les auteurs ont attribué ceci & la présence de mucilage
(Dedio & Dorrel, 1977).

Pour les graines de coton, Koo (1942) a observé un effet plateau : Paugmen-
tation de 'humidité au deld de 5,67 % n’a plus aucun effet sur le rendement en

huile. Pour les graines de sésame, il a observé que augmentation de ’humidité

améliore les rendements d’extraction.

2.2.3 Les conditions de pressage

En plus des effets liés au produit a presser (nature, variété, viscosité de I’huile,

pré-traitements etc.), le pressage hydraulique est influencé par cinq paramétres

opératoires indépendants :

— la pression maximale appliquée (P);

— la vitesse de descente du piston ;

— Dépaisseur caractéristique de la couche de produit & presser;

— la température du gateau (T);

— le temps de pressage (¢).
Le cycle de pressage hydraulique débute par une phase de filtration /pressage &
vitesse constante et se termine par une compression & pression constante.

Les performances du procédé sont exprimées en terme de :
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— rendement d’extraction d’huile :

masse d’huile extraite

rendement en huile (%) = (2.1)

masse d’huile initiale
— teneur résiduelle en huile du tourteau

. masse d’huile dans le tourteau
teneur résiduelle = (2.2)
masse du tourteau

2.2.3.1 Effet de la pression (fig. 2.15)

Suivant les conditions de pressage, le produit concerné et les pré-traitements
subis, la pression peut avoir différents effets sur le rendement en huile : on observera
un optimum, un plateau ou encore une augmentation du rendement d’extraction.
Les premiers travaux sur le pressage hydraulique des oléagineux ont montré 'effet

bénéfique de la pression sur le rendement.

Effet bénéfique de la pression A l’aide d’une presse hydraulique de labora-
toire (surface de pressage : 150 x 150 mm?; P,,q, = 35 MPa; chauffage assuré par
des plaques électriques), Koo (1942) a étudié influence de la pression (MPa), de la
température (18-125°C), du temps (0,5-4 heures) et de 'humidité sur 7 variétés de
graines cultivées en Chine. [’étude s’est réalisée en deux temps : les premiers essais
concernaient l'effet des conditions de pressage (P, T, t) et les suivants Veffet du
conditionnement des graines. Les graines étaient écossées, dépelliculées ct broyées
en particules de taille uniforme puis subissaient éventuellement un traitement afin
d’ajuster ’humidité (cuisson et étuvage). Pour toutes les graines étudiées (soja
(13-28 MPa), coton (13-28 MPa), colza (10-24 MPa), arachide (10-31 MPa), abra-
sin (6-28 MPa), ricin (6-28 MPa) et sésame (10-31 MPa)) et dans le domaine de
pression exploré, I’augmentation de la pression favorise I'extraction de 'huile.
Lors du pressage & température ambiante des graines de jojoba, différentes
pressions (2,5 & 35,4 MPa) ont été testées. L’augmentation de la pression entraine
l'augmentation du rendement lors de Pextraction de 'huile (Abu-Arabi et al.,

2000).
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100 —*— Koo (1942) - coton
9 (tp =4 h, Tp = 18°C, H= 8,2 %)
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5 P
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0 *— Hammonds et al. (19915) - pulpe de noix de coco
0,01 0,1 1 10 100 1000 (H = 10,9 %, t, = 15 min par palier)

. ~e Hammonds et al. (1991a) - pate de graines d’arachide
Pression (MPa) (H = 10,9 %, t, = 15 min par palier)

F1G. 2.15 — Effet de la pression sur le rendement de pressage.

Effet plateau de la pression Lors du pressage du lin, Dedio & Dorrel (1977)
ont étudié leffet de différentes pressions (65, 87, 116, 145 MPa) sur 5 variétés
pour des pressages d'une durée maximale de 5 minutes a température ambiante.
Les rendements au bout de 5 minutes était peu affectés par la pression appliquée.
Un optimum a été trouvé pour 3 minutes de pressage a 87 MPa.

Lors du pressage hydraulique (2-40 min, 5-35 MPa) du palmiste ayant subi
une cuisson (10-40 min, 80-140°C), un effet plateau a été observé au niveau de la
pression : au-dela de 25 MPa, 'augmentation de la pression n’a que peu d’effet
sur le rendement. Ce résultat a été attribué au possible comblement des espaces
inter-fibres (Baryeh, 2001).

Hammonds et al. (1991a;b) ont étudié le pressage hydraulique de la pulpe de
noix de coco broyée (2 tailles de particules testées : > ou < & 2 mm) et de la pate de
graines d’arachide. A partir d'une pression de référence (point d’huile), la pression
était doublée toutes les 15 minutes. Quelles que soient 'humidité et la granulomé-
trie (noix de coco), 'augmentation de la pression permet d’accroitre le rendement

d’extraction. Cependant le rendement tendait vers une valeur asymptotique.

Existence d’un optimum pour la pression Lors de 'étude du pressage du
son de riz, Sivala et al. (1991) ont testé différents paramétres avec un plan d’expé-
riences : la pression (4,9 4 32,4 MPa), 'humidité (7,2 & 11 %) la durée du pressage

(5 a4 45 min) et I'effet du tamisage. Pour le son de riz non tamisé (humidité 7,2 %),
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FI1G. 2.16 — Effet de la température sur le rendement de pressage.

la pression de pressage a un optimum de 18,6 MPa avec un rendement de 35,6 %

au bout de 45 minutes de pressage (fig. 2.12 p. 24).

2.2.3.2 Effet de la température (fig. 2.16)

Les premiers travaux sur le pressage hydraulique ont montré l'effet bénéfique
de la température sur le rendement en huile.

Lors d’'un pressage de 2 heures (pression augmentée de 35 MPa toutes les
demi-heures) de soja finement broyé (particules non retenues sur un tamis de
2 mm, séchées & 50°C et réhumidifiées), 'effet de la température (25 & 100°C, par
chauffage conductif de I’échantillon dans la cavité de pressage) a été étudié. Les
meilleurs rendements de pressage (70-82 %) ont été obtenus pour les températures
élevées (85-100°C) quelles que soient I'humidité et la variété de soja (Smith &
Kraybill, 1933).

Au niveau des graines de coton, de soja, de sésame et d’abrasin, Koo (1942)
a montré également leffet bénéfique de 'augmentation de la température sur le
rendement obtenu.

Mountasser & Hadek (1999) ont pu observer lors du pressage de graines d’ar-
gan'® (Argania Spinosa) pendant 10 minutes que la température a un roéle non

négligeable sur les rendements obtenus.

10 T’arganier est un arbre épineux qui pousse dans les régions arides prés d’Agadir et Essouira
dans le sud-ouest du Maroc. Toutes les parties sont utilisées, le bois pour le chauffage, les
feuilles et les noix pour les chévres. L’arganier joue un réle trés important dans la lutte contre
la désertification.
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F1G. 2.17 — Effet du temps sur le rendement de pressage.

2.2.3.3 Effet du temps (fig. 2.17)

Lors d’un pressage avec une presse hydraulique, 'augmentation de la durée du
pressage entraine une augmentation du rendement en huile.

Avec le pressage (20, 40 et 60 bars et 22°C, 60 et 90°C) du soja, préalablement
extrudé (teneur en huile 21,4 %, humidité 3,75 %, fibres 13,9 %) et réduit en
granules (0,592 mm < taille < 0,954 mm), des comportement différents ont pu
étre observés selon les conditions de pressage. Ainsi lors du pressage hydraulique
du soja & une pression de 20 MPa et une épaisseur de 8 mm, les auteurs ont
observé que la prolongation du pressage est souhaitable. Le rendement obtenu au
bout de 20 minutes est faible (60 %). Cependant I'augmentation de la pression de
pressage (60 MPa) donne une courbe tout & fait différente : au bout de 7 minutes
de pressage, un rendement de 82 % est atteint. La prolongation du pressage ne
permet d’obtenir que 6 % supplémentaire en 13 minutes (Bargale et al., 2000).

Pour du lin dont 'humidité n’est pas modifiée (8,2 %), Dedio & Dorrel (1977)
ont trouvé, lors d’un pressage & 87 MPa et & température ambiante, une durée
optimale de pressage de 4 minutes pour un rendement de 46,1 %. En effet, la pro-
longation de pressage n’entraine aucune extraction supplémentaire. Des résultats
similaires ont également été obtenus pour des graines ayant subi un pré-traitement

thermique (fig. 2.11 p. 23).
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2.2.3.4 Effet de la vitesse de descente du piston

Une augmentation du rendement en huile a pu étre observée, lors du pressage
de graines de coton (Hickox, 1953) et de soja (Khan, 1981), si la vitesse de pressage

était réduite.

2.2.3.5 Effet de ’épaisseur du gateau (fig. 2.18)

Une augmentation du rendement en huile a pu étre observée, lors du pressage
de graines de coton, si I’épaisseur du gateau était réduite. En effet, ’augmentation
de I'épaisseur caractéristique du gateau entrainait une augmentation notable de
la teneur résiduelle en huile. Hickox (1953) considére qu'un couplage existe entre
Pépaisseur du gateau et la pression appliquée : pour une épaisseur supérieure a
30 mm, 'augmentation de la teneur résiduelle en huile était d’autant plus forte que
la pression appliquée était faible. Pour une épaisseur inférieure ou égale a 25 mm,

cette interaction n’était plus détectée.

90

(0]
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701
601
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40
30

Rendement (%)

0 ) 10 15 20 25
Temps de pressage (min.)

F1G. 2.18 - Effet de I'épaisseur sur le rendement de pressage (Bargale et al., 2000,
tournesol, T,, = 90°C, P = 40 MPa).

Lors du pressage (90°C, 40 MPa) du tournesol non dépelliculé avec une presse
hydraulique (@= 37,5 mm), Bargale et al. (2000) ont observé une différence au ni-
veau des rendements d’extraction au cours du temps suivant I’épaisseur du giteau
(8 ou 16 mm) (fig. 2.18). Ainsi alors qu’au début du pressage le rendement est 16-
gérement supérieur pour le ghteau épais, cette tendance s’inverse dés la deuxiéme
minute. Au bout de 20 minutes, une différence de 10,2 % de rendement est obser-

vée. Un gateau de faible épaisseur est donc préférable vis-a-vis du rendement.
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Au cours du traitement des amandes de Ricinodendron heudelotii Bail. ', Ief-
fet de différents paramétres du procédé ont été étudiés tels que celui des pré-
traitements thermiques (voie séche et humide), mécaniques, avec un broyeur a
couteaux (temps et remplissage), et enfin le remplissage (12,5-75 %) de la presse
hydraulique (@ = 103 mm, hauteur = 139 mm). Un optimum a été observé pour
le rendement en huile pour un remplissage de 37,5 % (300 g de produit) que ce
soit avec les amandes traitées en voie humide (38,75 %) ou en voie séche (35,02 %)

(Tchiegang et al., 2003).

2.2.4 Les mécanismes du pressage

Nous allons nous intéresser aux mécanismes régissant 1’écoulement d’un liquide
au sein d’un milieu particulaire et & la perméabilité puis aux spécificités du pres-

sage d’un matériel & structure cellulaire.

2.2.4.1 Permeéabilité et écoulement du liquide lors du pressage

La vitesse d’écoulement local du liquide dans le volume extra-particulaire (Qr)

obéit & la loi de Darcy (Darcy, 1856) :

B k-k; OP;
ML 0z

Q= (2.3)

oll
— k la perméabilité du lit de particules saturé par le liquide (m?);
— kj = % la perméabilité relative (0 < kf < 1);
— k1, la perméabilité du lit non saturé par le liquide (m?);
— pr la viscosité du liquide (Pa.s);
— P la pression dans la phase liquide du volume extra-particulaire (Pa);
— z la hauteur (m).

A partir de I'équation 2.3, nous identifions trois facteurs principaux gouvernant

'écoulement d’un liquide du volume extra-particulaire : le gradient de pression, la

1 Arbre fruitier des foréts denses humides d’Afrique tropicale. Son bois est exploité et ses
fruits servent de condiment.
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perméabilité du gateau et la viscosité du liquide & extraire. L’amélioration de cet
écoulement passe donc par :

— l'augmentation du gradient de pression dP;/0z;

— la diminution de la viscosité du liquide p;, par élévation de la température

— l'augmentation de la perméabilité du lit de particules k.

La perméabilité du lit de particules k& peut étre définie par la relation de
Kozeny-Carman valable pour des particules de formes sphériques ayant une poro-
sité e variant entre 0,4 et 0,5 (meilleur domaine d’application) :
dgq g3

k:72-w.7'(1—a)2

avec

~ deq le diameétre équivalent des particules (m);

— 1) le facteur de forme;

— 7 la tortuosité des pores.
Bien que cette équation définisse la perméabilité pour un lit de particules dont
la forme est proche de la sphére, nous constatons que la perméabilité k est direc-
tement liée au diamétre équivalent des particules. Son augmentation induit une
augmentation de la perméabilité et une amélioration de I’écoulement.

D’aprés Barenblat et al. (1972), Bussinesque a défini la perméabilité d’un milieu

poreux fissuré comme :

1
k=12.AS-Ew§’~lj->\j-cosaj (2.5)
As

avec

w; la largeur d'un pore j (m);

|

l; la longueur d’un pore j (m);

a; l'angle défini entre la direction du pore j et celle de z;

f

A; coefficient (A =1 si le pore est dégagé, A = 0 si le pore est obturé);
— As la surface d’une section du gateau (m?).
Cette équation est vraisemblablement plus adaptée pour la perméabilité d’un ga-

teau de pressage de produit biologique sous forme de particules obtenues par
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rapage ou broyage. La perméabilité dépend essentiellement de la largeur w des
pores définis par I'espacement des particules du gateau. L’augmentation de la taille
des particules qui entraine une augmentation de la taille des pores, devrait donc
conduire & une élévation de la perméabilité et une amélioration de I’écoulement :
un broyage grossier serait donc plus intéressant.

Cependant la réduction de la taille des particules s’avére généralement avan-
tageuse pour amplifier I’écoulement : la réduction de la taille des particules s’ac-
compagne de la fragilisation de la structure cellulaire et de I'augmentation de la
quantité de liquide cellulaire libéré dans le milieu extra-particulaire.

Selon le produit et la finalité du pressage, nous devrons identifier une granulo-

métrie optimale des particules pour assurer des rendements optimaux.

2.2.4.2 Spécificité du pressage de matériel a structure cellulaire

Les mécanismes du pressage dans un matériel & structure cellulaire, sont dif-
férents de ceux qui régissent le pressage de gateau de particules minérales. Pour
ces derniers, le gateau est initialement saturé de liquide et la déformation résulte
d’un réarrangement des particules incompressibles.

Pour les matériaux a structures cellulaires, les mécanismes du pressage sont
complexes. Le liquide & extraire se situe & Uintérieur des cellules et du gaz se
trouve piégé dans la structure (en général dans les méats). Au cours du pressage,
air va étre expulsé et la structure des cellules modifiées : la compressibilité du
gateau va étre modifiée.

Lors du pressage hydraulique de graines de colza, Vorobyov et al. (1997) ont
mis en évidence le piégeage de I'air au sein du produit, favorisé par I'augmentation

de la pression, et son expulsion au début de la phase de consolidation.

2.2.5 Modélisation des courbes de pressage

Le pressage est une opération unitaire ancestrale trés utilisée dans de nombreux
domaines notamment dans les industries alimentaires. Cependant les tentatives de

modélisation de cette opération sont récentes.
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A Dorigine de la plupart des travaux de modélisation du pressage, on trouve
les travaux de Terzaghi (1925) concernant la filtration/consolidation en mécanique
des sols.

Koo (1942) semble avoir été le premier & proposer un modéle empirique pour
décrire le pressage des huiles végétales & partir des graines oléoprotéagineuses. I
s’agit d’une formule obtenue lors d’une étude expérimentale du pressage de sept

types de graines (soja, coton, colza, arachide, abrasin, ricin et sésame) :

CW VP A

w
Vi Z

avec :

— W le rendement en huile —masse dhuile extraite (07 ,

masse de graines pressées

— C une constante caractéristique de la graine;

—- W la teneur en huile initiale de la graine (%) ;
— P la pression (6,9 - 31,0 MPa);

— t le temps de pressage (0,5 - 4 heures);

v la viscosité cinématique de 'huile & la température de pressage (18 - 125°C)
(Stokes) ;

~ Z exposant de la viscosité de 1’huile, variant de 1/6 & 1/2.

On retrouve dans cette expression les principaux paramétres influencant le pres-
sage excepté I'épaisseur et la vitesse de compression du gateau.

Les modéles phénoménologiques développés pour le pressage des gateaux de
particules minérales ont d’abord été utilisés pour le pressage des matériaux a
structure cellulaire, en dépit de sa complexité et de sa spécificité.

A partir des travaux de Shirato et al. (1974 ; 1978 ; 1986), Schwartzberg (1978),
Schwartberg et al. (1979) et Rebouillat et al. (1993) ont proposé des modéles pour
le pressage & vitesse constante en tenant compte des propriétés spécifiques des
matériaux biologiques (Schwartzberg, 1983).

Lanoisellé et al. (1994) ont considéré un mécanisme original pour le pressage
d’'un produit & structure cellulaire : un double mécanisme de transfert dépen-
dant d’une résistance interne (propriétés du réseau cellulaire) et d'une résistance

externe (évolution du volume inter-particulaire). Ce premier modéle a pu étre
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dVs Volume

Piston extra-cellulaire

. Volume extra-
particulaire
/m. Volume intra-

/) particulaire

Volume intra-cellulaire

(a) Volumes intra- et extraparticulaires (b) Volume élémentaire du mi-
lieu intraparticulaire

F1G. 2.19 — Description schématique du modéle & trois volumes déformables (La-
noisell¢, 1995).

amélioré en considérant l'existence de trois volumes déformables (Lanoisellé et al.,
1996) : les volumes extra-particulaire, extra-cellulaire et intracellulaire. Ce modéle
permet de caractériser quatre facteurs de consolidation du gateau : la consolida-
tion primaire du volume extra-particulaire, la consolidation de fluage du volume
extra-particulaire, la consolidation du volume extracellulaire et la consolidation du
volume intracellulaire (fig. 2.19). Nous avons choisi de le présenter plus en détail

dans la partie 3.2.2.2 page 72.

2.3 Procédé alternatif

Jusqu’a présent, nous nous sommes intéressés uniquement au procédé classique
utilisé dans I'industrie pour extraire I'huile de lin (pré-traitements et pressage).
Cependant le cas du lin est assez exceptionnel. En effet, le procédé classique pour
des oléagineux tels que le tournesol ou le colza, ne s’arréte pas a la production
d’un tourteau gras. Le pressage est suivie d’étapes supplémentaires :

— une extrusion éventuelle (Booth, 2004, colza) ;

— une extraction par solvant (généralement de I’hexane) (Unger, 1990).

Au cours de Iétape d’extraction par solvant (fig. 1.2 p. 5), I’huile, miscible dans
le solvant, est extraite du tourteau. Le mélange obtenu est séparé : on récupére
d’un coté le miscella (mélange de solvant et d’huile) et de l'autre le tourteau
contenant encore du solvant. Le miscella subit alors une distillation afin de séparer

'huile du solvant. Le solvant est recyclé mais une partie est perdue au cours de la
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distillation. De son c6té, le tourteau subit un toastage afin de détruire les composés
anti-nutritionnels et d’éliminer le solvant qu’il contient. L& encore du solvant est
rejeté dans 'environnement. Avec ce type de procédé, il est possible d’obtenir des
rendements en huile de 95 % et une récupération du solvant supérieure a 95 %.
Dans le passé, le principal souci était la sécurité liée a 'utilisation de I'hexane.
Aussi des recherches ont porté sur le développement de procédés utilisant 'eau
comme solvant, mais sans succés du fait des faibles rendements en huile.
Cependant les solvants organiques tels que I’hexane contribuent aux émissions
industrielles de composés organiques volatils (COV). La production des COV
est particuliérement inquiétante puisque ceux-ci peuvent réagir dans ’atmosphére
avec d’autres polluants et produire de 'ozone et d’autres oxydants photochimiques
qui peuvent étre dangereux pour la santé humaine et peuvent endommager des
récoltes (fig. 2.20). De plus les COV sont eux-mémes des « gaz A effet de serre » et

certains sont cancérogenes et toxiques.

Composés organiques volatils

(p. ex. hexane) Ozone
+ = +
Oxydes d’azote Oxydants
(ou d’autres polluants) photochimiques

Fic. 2.20 — Conséquences environnementales de I’émission de COV (Rosenthal
et al., 1996).

Aussi lintérét pour des procédés d’extraction sans solvant organique s’est ac-
cru du fait du développement de ces considérations environnementales : les pro-
cédés aqueux sont considérés comme une technologie alternative pour 'extraction
d’huile. Ils ont d’autres avantages comparés aux procédés a base de solvant. Ils

permettent :
1. la production simultanée d’huile et d’isolat ou de concentrat de protéines;
2. la récupération de protéines moins dégradées;

3. Vamélioration de la slireté du procédé (faible risque d’incendie et d’explo-

sion).
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Les procédés aqueux peuvent également étre plus rentables du fait de ’élimi-
nation de I'étape de récupération du solvant. Mais les limites principales de ces

procédés semblent étre :

1. une efficacité inférieure pour Pextraction de ’huile mise en évidence par les

recherches antérieures ;
2. la nécessité de casser les émulsions formées pour récupérer I'huile ;
3. le traitement de 'effluent aqueux produit.

Cependant I'utilisation des enzymes permet d’augmenter le rendement d’huile en
hydrolysant les polysaccharides des parois cellulaires ou les protéines qui forment
la membrane des cellules et des globules gras et facilite 'extraction (Sosulski &

Sosulski, 1990 ; Rosenthal et al., 1996).

2.3.1 Extraction par voie humide

L’extraction d’huile en présence d’eau n’est pas une révolution : c’est une tech-
nique d’extraction traditionnelle dans les zones rurales de nombreux pays en voie
de développement (par ex. : karité (Park, 1797; CNUCED, 2005)). Elle a éga-
lement été proposée dans les années 1950 comme une alternative a ’extraction
par solvant. Cette technique consiste & disperser le produit broyé dans de leau
et d’agiter la dispersion afin de faciliter Uextraction d’huile et de protéines. Une
étape de séparation de I’émulsion est ensuite nécessaire pour récupérer 'huile et

les protéines.

2.3.1.1 Principe

L’extraction aqueuse utilise un principe totalement différent de celui de lex-
traction par solvant. Alors que cette derniére utilise la miscibilité de I’huile dans
le solvant, P’extraction par voie humide utilise I'insolubilité de 1’huile dans ’eau
(Johnson & Lusas, 1983). En effet, les composants solubles du produit diffusent
dans ’eau et libérent 'huile initialement liée & la structure.

L’extraction aqueuse de 'huile suit le méme principe que la flottation & Ieau
chaude. Cette méthode d’extraction est utilisée dans les zones rurales de nombreux

pays en voie de développement (Southwell & Harris, 1992). Elle consiste & cuire
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et & broyer les graines puis a extraire I’huile avec de ’eau bouillante. L’huile est
récupérée en surface puis séchée. La principale différence entre extraction aqueuse
moderne et cette technique traditionnelle réside dans le mode de séparation de
I'huile et de 'eau : la séparation centrifuge remplace la séparation par gravité et

assure un meilleur rendement d’extraction d’huile.

2.3.1.2 Facteurs affectant Pextraction

Les conditions optimales d’extraction dépendent de la graine considérée et de
sa structure. D’autres facteurs ont une influence sur Vefficacité du procédé tels
que :

— la taille des particules;

— lagitation ;

— le ratio eau/graine;

— le pH;

— la durée d’extraction;

— la température ;

— le nombre d’étapes d’extraction.

Extraction aqueuse pour différentes graines Lors de ’étude de I'extraction
de I'huile de tournesol & I'eau chaude, Southwell & Harris (1992) ont étudié diffé-
rents paramétres tels que la cuisson (75-125°C ; 30-60 min), le broyage (2 broyeurs),
les conditions d’extraction (durée : 5-120 min; ratio eau/graine : 3-6; pH : 1-11).
Pour récupérer I'huile, les auteurs ajoutaient de I'eau froide pour atteindre un
volume identique (2 L) : I'huile extraite remontait alors en surface. Le ratio et la
durée de l'extraction n’avaient pas d’effet sur le rendement obtenu. Le broyage a
une influence sur le rendement : le meilleur rendement est atteint avec le broyage
le plus fin obtenu avec le hachoir (« mincer ») (1,5 mm, 47,8 %), le broyeur a
dents (« cutter mill ») donnant de moins bons résultats (8,3-37,1 %). La cuisson
améliore le rendement d’extraction : cet effet est visible dés 100°C (53,4 % contre
474 %) et la prolongation de la cuisson au dela de 30 minutes n’est pas utile.

Le pH a un effet sur le rendement obtenu : un optimum existe entre 2 et 2,75.
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Pour une cuisson de 40 minutes & 100°C et une extraction & pH 2, un rendement
maximal de 64,3 % a pu étre obtenu.

Pour extraire 'huile de palme, Kim (1989) a tout d’abord effectué un broyage
en voie humide (durée : 5-40 min; température : 25-90°C), une extraction sous
agitation pendant 30 minutes (température : 35-85°C; pH : 3-9) suivie d’une cen-
trifugation (10000 g, 20 min, 35°C). Une durée de broyage optimale de 20 minutes
a été trouvée avec un rendement de 84,6 %. Un palier est observé au niveau de
la température d’extraction : au dela de 45°C, on ne récupére pas d’huile supplé-
mentaire. Le pH a un effet sur le rendement obtenu : un optimum existe a pH 7.
L’augmentation de la température de broyage a également un effet bénéfique jus-
qu’a 60°C. Le ratio eau/graine n’a eu aucun effet sur le rendement en huile. Des
traitements successifs peuvent étre effectués sur le résidu obtenu aprés traitement :
un deuxiéme traitement est utile pour améliorer le rendement (+ 3,8 %), mais le
troisiéme traitement est inefficace.

Pour traiter les graines de lupin avec une extraction aqueuse, Aguilera et al.
(1983) ont broyé et dépelliculé les graines. L'extraction sest faite & 65°C pendant
40 minutes avec un ratio eau/graine de 15. La phase aqueuse subissait alors une
seconde centrifugation et une étape de récupération des protéines. Ils ont étudié
effet du pH (8-9), du centrifugeur, du broyage, d’un traitement supplémentaire
et de la variété. Un pH de 8 est plus favorable a I'extraction d’huile (pH 8 : 70 %
/ PH 9 : 36 %) mais le rendement en protéines est alors plus faible (pH 8 : 69 % /
pH 9 : 75 %). Le type de centrifugeur a également une effet sur le rendement en
huile : 45 % pour le décanteur centrifuge contre 70 % pour le centrifugeur deux
phases. Le type de broyage (aplatissage ou broyage) a peu d’effet sur le rendement
mais la séparation est plus aisée avec l'aplatissage : les gouttelettes sont plus
grosses et ne forment pas une émulsion stable. Un second traitement du résidu
permet de récupérer de 25 a 33 % d’huile supplémentaire. La variété influence

également le rendement.

Conclusion Le broyage, qui conditionne la taille des particules, est une étape
considérée comme critique. En effet, il permet une diffusion facilitée des composés

solubles, du fait de la taille réduite des particules, mais il permet également de
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faciliter la sortie d’huile du fait de la modification de la structure originelle et la
création de fractures dans les parois cellulaires. Il peut étre effectué a sec ou en
voie humide. Cependant un broyage excessif en voie humide conduit a la formation
d’émulsion stable. En effet, tout en favorisant extraction de ’huile, il entraine
la formation de gouttes d’huile plus fines ce qui rend la dés-émulsification plus
difficile.

Le degré d’agitation nécessaire est fonction du produit. Alors que pour ara-
chide et le tournesol, un simple agitation suffit pour obtenir des rendements élevés,
pour d’autre produits une grande énergie est nécessaire pour assurer une extraction
efficace.

Un optimum, propre & chaque produit, existe au niveau du pH. Il semble qu’une
forte corrélation existe entre 'extraction des protéines et celle de ’huile car cette
valeur de pH coincide avec celle de 'optimum d’extraction des protéines. De plus
les rendements d’extraction, en protéines et en huile, les plus faibles sont obtenus
pour le pH isoélectrique, qui correspond au minimum de solubilité des protéines.
L’extraction en milieu aqueux peut donc étre considérée comme une solubilisation
des protéines qui entraine ’extraction de I'huile.

La température semble avoir également un effet sur I'extraction d’huile.

Au niveau du ratio eau/solide, les valeurs les plus faibles sont préférables afin
d’obtenir les émulsions les moins stables et générer le moins d’effluent possible.
Cependant pour obtenir des rendements d’extraction satisfaisant, une plus grande
quantité d’eau est nécessaire. La encore, le ratio optimum dépend du produit
traité.

La durée de traitement nécessaire & l’extraction de I’huile dépend 1a encore
du type de produit. La prolongation du traitement conduit généralement a la
formation d’émulsion plus stables.

Le principal probléme lié & I'extraction aqueuse de I'huile reste cependant la

faible rendement obtenu.
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2.3.2 Enzymes et extraction

Le traitement enzymatique permet d’augmenter I'extraction d’huile en atta-
quant les parois cellulaires des graines. Ce traitement peut étre effectué a différents
moments au cours du procédé d’extraction.

Les premiers essais d’extraction avec des enzymes ont été réalisés préalable-
ment & un traitement par solvant (melon, colza et soja (Fullbrook, 1983), soja
(Dominguez et al., 1995, +8-10 %)) mais également au cours de I'extraction par
solvant (melon, Fullbrook, 1983).

Le traitement enzymatique peut &tre réalisé en pré-traitement sur les graines

ou sur le tourteau obtenu aprés pressage.

2.3.2.1 Principe

Le role de la plupart des enzymes hydrolitiques telles que les cellulases, les
hémicellulases et les pectinases est d’endommager la structure des parois des cel-
lules des cotylédons. Les enzymes rendent ainsi les structures plus perméables et
favorisent I’extraction des composants du cytoplasme. Les enzymes protéolitiques
attaquent les protéines des membranes cellulaires mais aussi des protéines cy-
toplasmiques. L’emploi de cocktails enzymatiques permet d’obtenir de meilleurs

rendements d’extraction.

2.3.2.2 Facteurs affectant ’extraction

Sur Pavocat, Buenrostro & Canales (1986) ont étudié I'effet d’un traitement
enzymatique sur I'extraction d’huile. La pate d’avocat était agitée et maintenue en
température en présence de sulfite de sodium et de BHA pour éviter 'oxydation,
puis centrifugée (12300 g, 10 min). Les effets du type d’enzyme (pectinase, a-
amylase, protéase et cellulase) pures ou en mélange, de la température, de la
durée du traitement et du ratio eau/pate ont été étudiés. Les meilleurs résultats
furent obtenus avec I'a-amylase seule. La température optimale du traitement est
de 65°C, la durée de 60 minutes et le ratio eau/pate de 5/1.

Cintra-McGlone et al. (1986) ont traité la pulpe de noix de coco avec différentes

enzymes (polygalacturonases, a-amylase, cellulase et protéase). Aprés centrifuga-
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tion (12300 g, 20°C), trois phases sont obtenues. L’émulsion produite est instable.
L’effet de la dilution (ratio pate/eau : 1/3-1/8) a tout d’abord été étudié (extrac-
tion : 30 minutes & 40°C avec 1 % d’enzymes; centrifugation : 12300 g & 20°C) :
un optimum a été trouvé pour un ratio de 1/4. Le mélange de polygalacturonases,
a-amylase et protéase (0,1 % de chaque) s’est avéré le plus efficace au niveau du
rendement d’extraction (80 %). La centrifugation (760-19200 g, 10 min, 20°C) a
été optimisée a 12300 g.

Sineiro et al. (1998) ont optimisé 'extraction de I’huile des graines de tournesol
lors d’une extraction aqueuse assistée par un traitement enzymatique. Les effets
de la durée du traitement, du ratio eau/graines et du ratio enzyme/graines ont
été étudiés avec un plan d’expériences. Un rendement optimal (30 %) a pu étre
trouvé pour un traitement de 2 heures avec un ratio eau/graines de 7,5-8/1 et un
ratio enzyme/graines de 1,25-1,4/100.

A partir des graines de soja, Rosenthal et al. (2001) ont optimisé extraction
simultanée de I’huile et des protéines par une extraction aqueuse assistée ou non
par des enzymes. Pour cela, ils ont étudié les effets de 4 enzymes et des conditions
opératoires (concentration, durée, granulométrie, ratio eau/graine) a 'aide d’un
plan d’expériences. Ils ont également étudié deux qualités de produit (chauffé ou
non). Les meilleurs rendements d’extraction pour 'huile (74 %) ont été obtenus
pour les produits non chauffés de faible granulométrie en utilisant une protéase
avec un ratio eau/graine de 20/1, une durée de traitement de 30 minutes et une

concentration de 0,1 %.

2.3.2.3 Conclusion

Tous ces exemples montrent & quel point les traitements enzymatiques peuvent
étre utiles pour faciliter 'extraction de ’huile. Cependant chaque produit est un
cas particuliers et nécessite une optimisation au niveau des enzymes utilisées et

des conditions de traitement.
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2.3.3 Mucilage et extraction

Le mucilage situé dans I'enveloppe de la graine est présent dans la graine de lin
mais également dans d’autres graines oléagineuses (moutarde, Balke & Diosady,

2000) dans une plus faible proportion.

2.3.3.1 Extraction du mucilage

Il y a différentes maniéres d’extraire le mucilage des graines de lin. D’aprés
Balke & Diosady (2000), Pextraction se fait en deux temps : d’abord ’hydratation
de la graine et du mucilage, suivi de sa dissolution (fig. 2.21).

Mazza & Biliaderis (1989) ont extrait le mucilage des graines de lin dans de
I'eau (20/1) en agitant (30 min-8 h) a différentes températures (25°C; 100-25°C
(eau introduite & 100°C, absence de chauffage, refroidissement jusqu’a 25°C);
100°C). Le mélange était ensuite filtré, concentré, précipité avec de I’alcool et
lyophilisé. Les meilleurs rendements d’extraction ont été obtenus pour l'extraction
a 100°C (fig. 2.22).

Cui et al. (1994b) ont optimisé avec un plan d’expériences (RSM) lextrac-
tion aqueuse de la gomme de lin. La température d’extraction (25-100°C), le pH
(2,0-7,0) et le rapport de eau/graine (6,0/1-20,0/1) ont été pris comme facteurs
tandis que le rendement, la viscosité apparente et la teneur en protéines des ex-
traits obtenus étaient pris comme réponse. La température et le pH se sont avérés
avoir une influence significative sur le rendement et la qualité de la gomme brute

extraite, tandis que le rapport de eau/graine avait seulement des effets mineurs.

Ri Fi2 2

Graine entiére Graine entiére Dissolution
séche hydratée du mucilage

F1G. 2.21 — Modéle d’extraction du mucilage des graines de moutarde (Balke &
Diosady, 2000).
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11
— 10 Mazza & Biliaderis (1989)
e 95°C
—=— 100-25°C
—— 100°C

(% des graines

Concentration en mucilage

LW = T Oy ~ 00 ©

0 2 4 6 g8 10
Temps (heures)

F1G. 2.22 - Cinétique d’extraction du mucilage a partir de graines entiéres.

Les conditions optimales pour 'extraction étaient une température de 85-90°C, un
pH d’environ 6,5-7,0 et un rapport de eau/graine de 13/1.

Wanasundara & Shahidi (1997) ont extrait le mucilage & partir des graines
entiéres a l'aide de différentes techniques. L’élimination du mucilage est nécessaire
car sa présence perturbe 'extraction des protéines.

Une premiére technique d’extraction consistait & ajouter de I’eau bouillante
(300 ml) aux graines (3-30 g), & agiter & température ambiante pendant 3 heures
puis & filtrer.

Une deuxiéme technique consistait a agiter & température ambiante les graines
entiéres en présence d’eau ou de solution de bicarbonate de soude (0,05 et 0,10 M)
avec un ratio solvant/graine de 10/1, pendant quelques heures (3, 6 ou 12 h). Le
mélange était ensuite filtré et trempé pendant quelques minutes dans une solution
d’acide chlorhydrique (0,10 N). Il était filtré, lavé cinq fois (ratio 10/1, 30°C) puis
séché en étuve (45°C, 6 h).

Trois cocktails enzymatiques (cellulase; polygalacturonase et hemicellulase;
arabanase, cellulase, f-glucanase, hemicellulase et xylanase) & différentes concen-
trations ont également été testé lors de I'extraction du mucilage dans un tampon
acétate (0,01 M) avec un ratio solvant/graine de 5/1, pendant quelques heures (1, 3
ou 6 h). La réaction était stoppée par I'ajout de soude (0,10 N). Les graines étaient
alors traitées comme indiqué précédemment (filtration + lavage + séchage).

Afin de connaitre la quantité de mucilage résiduel, les graines traitées subis-

salent l'extraction a l’eau bouillante décrite ci-dessus. La quantité de mucilage
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résiduel était déterminée en mesurant la teneur en sucres totaux et en pentoses
totaux ou encore la viscosité. Les traitements au bicarbonate et avec les enzymes
ont permis d’éliminer le mucilage et sont un peu plus efficace qu’un simple traite-
ment & chaud. L’augmentation de la concentration en bicarbonate, ainsi que celle
de la durée du traitement, favorise ’extraction. Au niveau de extraction avec
les enzymes, I'augmentation de la concentration en enzyme n’a d’effet que sur les
traitements courts (1 h). A partir de 3 heures, les effets de la concentration et
de la durée ne sont plus visibles. Des observations au microscope électronique 3
balayage ont permis de visualiser I’élimination du mucilage sur les enveloppes des

graines.

2.3.3.2 Composition et propriétés du mucilage

Les premiéres recherches sur la composition du mucilage des graines de lin ou
de produits issus de son hydrolyse ne datent pas d’hier (Hilger, 1903 ; Anderson
& Crowder, 1930). En un siécle d’études, sa composition et ses propriétés ont été
éclaircies mais des recherches sont encore menées pour améliorer les connaissances
structurales et fonctionnelles de ce produit (Warrand et al., 2005).

Le mucilage est un mélange de polysaccharides hétérogénes et représente la
majeure partie des fibres solubles de la graine de lin.

Il se compose de deux types de polysaccharides : les acides (similaires aux pec-
tines) et les neutres (arabinoxylanes) présents dans un rapport de 2/1 (Fedeniuk
& Biliaderis, 1994; Cui et al, 1994a). La fraction neutre est constituée de L-
arabinose, de D-xylose et de D-galactose dans un rapport molaire de 3,5/6,2/1. La
fraction acide est constituée de L-rhamnose, de L-fucose, de L-galactose et d’acide
D-galacturonique dans un rapport molaire de 2,6/1/1,4/1,7.

Selon Oomah et al. (1995), les polysaccharides hydrosolubles de la graine de lin
sont composés de glucose, de xylose, de galactose, de rhamnose, d’arabinose et de
fucose en ordre décroissant d'importance. La composition de ces polysaccharides

hydrosolubles varie selon la variété et 1'origine.
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La capacité d’absorption d’eau élevée du tourteau de lin (Wanasundara &
Shahidi, 1994) est principalement attribuée & la présence de ces polysaccharides
dans la cuticule de la graine (Fedeniuk & Biliaderis, 1994).

Les propriétés fonctionnelles du mucilage de la graine de lin sont proches de
celles de la gomme arabique (Mazza & Biliaderis, 1989). Les propriétés fonction-
nelles du mucilage isolé (Mazza & Biliaderis, 1989) et son utilisation comme agent
d’épaississement et stabilisant ont été rapportés (Dev & Quensel, 1989). Haihua
et al. (2002) ont également étudié ses propriétés émulsifiantes, épaississantes et
stabilisantes. Stewart & Mazza (2000) ont montré son réel intérét comme épais-
sissant et stabilisant dans des vinaigrettes.

D’aprés Cui & Mazza (1996), comme on observe une variabilité des gommes
de graines de lin, I’étude de leur composition et de leurs propriétés physiques
permet de les classer en différentes catégories et de les utiliser pour des applications
spécifiques.

Cui et al. (1994a) ont montré que les deux fractions (acide et neutre) obtenues
apres dialyse et séparation par une chromatographie d’échange d’ions, n’ont pas
les mémes propriétés rhéologiques (a pH 6,5) :

— la fraction acide a un comportement newtonien quelle que soit sa concentra-

tion;

— le comportement rhéofluidifiant de la fraction neutre est nettement visible &

partir d’une concentration de 1 %;

- le mucilage brut a également un comportement nettement rhéofluidifiant

pour des concentrations supérieures a 1 %.
Ces différences de comportement sont attribuées aux structures des molécules
composants ces deux fractions. De plus, le mucilage brut a un comportement de

type « gel faible » di apparemment & des interactions entre polyméres.

2.3.3.3 Conclusion

Le mucilage est donc un mélange de polysaccharides hétérogenes. Il se situe
dans I'enveloppe de la graine. Son extraction est réalisée a I'heure actuelle essen-

tiellement & chaud et avec 'aide d’acide, de base ou d’enzyme. Du fait de ses
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intéressantes propriétés, il pourrait étre utilisé en substitution & d’autres gommes

végétales.

L’extraction aqueuse du mucilage & partir des graines entiéres est une opération
lente qui nécessite une aide extérieure (chaleur, acide, base, enzyme). Ces leviers
ne sont pas compatibles avec nos problématiques (non-dégradation des différents
composants de la graine). Aussi un autre moyen d’action est nécessaire pour fa-
ciliter et accélérer I'extraction du mucilage sans le détruire et sans dénaturer les

protéines. Cette méthode pourrait également favoriser 'extraction de I'huile.

2.3.4 Les décharges électriques de haute tension

Au cours de cette étude, un traitement électrique a été utilisé afin de favoriser
I'extraction de 'huile et du mucilage : les décharges électriques de haute tension
dans V'eau.

Lorsqu’on imagine appliquer un champ électrique & une solution aqueuse, on
s’attend & obtenir une décharge de condensateur sous forme exponentielle comme
pour un produit solide humide. C’est effectivement le type de décharge observée
pour de faibles tensions ou des distances inter-électrodes importantes (Sun et al.,
1997).

Mais 'augmentation de la tension appliquée, Pexistence d’une pointe qui en-
traine le renforcement du champ électrique en son sommet (géométrie des élec-
trodes) ou la réduction de la distance conduit & un phénomeéne spécifique : un
arc électrique. En fait, la solution se comporte alors en partie comme un liquide
diélectrique et deux phénomeénes sont en concurrence :

— la décharge du condensateur. Son importance est fonction de la conductivité

électrique de la solution;

— la création de 'arc.
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2.3.4.1 Un peu d’histoire (Hnatiuc, 2002)

La foudre a été la premiére décharge que 'homme ait connue. L’origine élec-
trique de ce phénoméne naturel a été mise en évidence par Benjamin Franklin en
1753. La premiére décharge « artificielle » a été obtenue vers 1800 par Humphry
Davy. Ce fut le point de départ d’une intense activité tant en recherche que pour
ses applications.

L’étude des décharges a permis d’identifier ses principales particularités :

— une grande complexité ;

— de nombreux facteurs influents (pression, température, nature du milieu,
nature des matériaux des électrodes, distance entre les électrodes, tension et
courant électrique, puissance électrique d’alimentation, état de surface des
électrodes (érosion) etc.);

— une diversité de formes (arc électrique, décharge couronne, streamer, dé-
charge luminescente, décharge type plasma froid etc.).

Pourtant aprés deux siécles d’études et plus d’une vingtaine de théories ma-

jeures, de nombreux aspects de ce phénoméne restent méconnus.

2.3.4.2 Intérét de ces décharges dans ’eau

D’aprés Lu et al. (2001), Swedbery avait découvert dés 1905, que Iapplication
de décharges électriques dans I’eau produisait des ondes de chocs.

Mais les décharges électriques de haute tension (DEHT) dans ’eau produisent
également des rayonnements ultraviolets et des espéces actives (Sun et al., 1998)
(cf. p. 54).

Elles peuvent avoir différentes applications telles que la dégradation des com-
posés organiques contenus dans 'eau (Sugiarto & Sato, 2001), linactivation de
micro-organismes (Zuckerman et al., 2002), ou 'extraction de composés solubles
(Vishkvaztzev et al., 1998 ; Barskaya et al., 2000). Ce traitement semble n’avoir
aucun effet sur la qualité des protéines extraites avec cette méthode (Vishkvaztzev

et al., 1998).
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2.3.4.3 Précisions

Le terme de streamer désigne a 'origine un phénoméne lumineux caractéris-
tique des aurores boréales. Il est employé classiquement pour décrire certains types
de décharges dans les gaz. Pour les décharges dans les liquides, il est utilisé pour
décrire toutes sortes de figures lumineuses et ramifiées (Tobazéon, 1997).

Spark (étincelle) désigne une décharge arrivée & son terme c’est-a-dire arc
électrique.

Le plasma est le quatriéme état de la matiére : c’est un gaz dont les molécules
sont ionisées. Or les streamers et les sparks sont des gaz dont les particules sont
chargées : ce sont des plasmas.

Suivant la géométrie des électrodes, le champ obtenu sera qualifié dc :

- uniforme : électrodes symétriques (par exemple : 2 spheéres) ;

— divergent : électrodes asymétriques (par exemple : tige-plan).

Dans le cas d'un champ divergent, la polarité aura un effet. Si la pointe est positive,

on parlera d’électrode positive et de streamer positif (Tobazéon, 1997).

2.3.4.4 Meécanismes mis en jeu (Sun et al., 1998)

Les décharges électriques sont produites par claquage électrique dans l’eau.
Nous allons voir les mécanismes mis en jeu et leurs conditions d’apparition.

Lorsque une décharge sous forme d’arc est obtenue, on dénombre cinq effets :
1. la production de radicaux libres a partir de 1’eau;

2. le champ électrique ;

3. de fortes radiations UV ;

4. des ondes de chocs;

9. la production d’ozone & partir des bulles d’oxygéne présentes dans le produit.

La principale différence entre une décharge sous forme d’arc et sous forme de

streamer est ’absence d’ondes de chocs dans le second cas.
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Les étapes de sa formation De nombreuses théories ont été développées pour
expliquer la formation de l'arc électrique et de ses précurseurs dans les liquides.
Suivant le type de champ, d’électrodes et de liquides, les mécanismes mis en jeu
différent. Suivant les auteurs le nombre d’étapes intervenant dans la création de
Parc varie.

Ainsi, Jonest & Kunhardt (1995) ont supposé 'existence de 4 étapes pour créer

un arc dans un liquide avec un champ uniforme :

1. nucléation d’un site de faible densité dans le liquide & proximité de ’élec-

trode;
2. croissance et expansion du site jusqu’a I'apparition de l'ionisation;
3. croissance de l'avalanche électronique et création d’un front ionisant ;

4. propagation du front ionisant par une série d’étapes intervenant en aval
du front : réchauffement sous I'action des électrons, baisse de la densité du

liquide, croissance de 'avalanche électronique.

Cependant de nombreux auteurs (Mesyats et al., 1972 ; Tobazéon, 1997) consi-

dérent que seulement deux étapes se succédent :
1. la génération du streamer ;
2. la propagation du streamer.

C’est cet enchainement que nous retiendrons par souci de clarté. Un temps 73q
est associé a la durée de création de 'arc électrique.

Cependant une fois que l'arc est créé, de nouveaux phénomeénes apparaissent.

Génése du streamer Cette phase est plus difficile & étudier et nécessite des
détecteurs trés sensibles et trés rapides. Son mécanisme est connu et bien interprété
pour les gaz depuis les travaux de Townsend au début du XX®™® mais sa mise en
évidence dans les liquides est beaucoup plus récente.

Sous leffet du champ appliqué, des électrons sont accélérés et acquiérent suf-
fisasamment d’énergie pour ioniser et/ou exciter les molécules d’eau. Un électron
qui se déplace dans un champ électrique suffisamment puissant crée une avalanche

électronique.
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Alkimov et al. (1971) ont proposé une théorie basée sur les bulles d’air dans
I'ean : le claquage s’initie & la surface des bulles d’air. Aussi 'augmentation de
la pression, qui conduit & une diminution de la taille des bulles, entraine une
augmentation de la force du champ électrique pour obtenir le claquage. Yanshin
et al. (1974) considérent également que l’avalanche électronique est initiée dans
des micro-bulles préexistantes ou formées par le réchauffement local du liquide.

Quand le champ électrique généré, dépasse le champ appliqué, cette avalanche
devient le sommet du streamer.

Fondamentalement, trois conditions doivent étre réunies pour obtenir la géné-

ration d’un streamer (Hnatiuc, 2002) :
1. un électron libre;
2. un champ appliqué supérieur & une valeur critique;

3. une distance suffisante ou critique.

La propagation du streamer Il progresse en se ramifiant plus ou moins et
4 une vitesse variable (27,8-107% 4 27,8 m.s7!). Sa forme dépend de sa vitesse :
pour de faible vitesse (< 13,9-107? m.s7!), il a la forme d’un buisson touffu (bush-
like), plus la vitesse augmente plus il a une forme filamentaire. Il se propage de
I’électrode positive vers la négative. Suivant la forme et la durée de 'application
de la tension, il peut s’arréter ou continuer a progresser vers ’électrode négative.
Lorsqu’il arrive & son voisinage, l’arc électrique se crée (Tobazéon, 1997).

En général, la vitesse augmente avec la tension appliquée, mais elle peut égale-
ment étre indépendante (p. ex. 'huile minérale). Pour un méme liquide, les vitesses
des streamers positifs sont supérieures a celles des streamers négatifs (Sakamoto
& Yamada, 1980) (tab. 9.2 p. 207). La vitesse de propagation du streamer dans
I'eau peut étre estimée a 'aide de différentes formules (tab. 2.4).

Martin (1965) Martin (1973)
Electrode positive  V,=9- U8’6 V,-t1/?2 =88 US’G
Electrode négative V, = 16-Up® V- t1/2 = 16 U}

ol Vs est la vitesse de propagation (cm/us), Uy la tension (MV) et ¢ le temps.

TAB. 2.4 — Vitesse de propagation des streamers dans ’eau.
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(a) (b)

E=4,4kV/cm, E=13,3kV/cm, E =33,3kV/cm,
streamer streamer et spark
spark

F1G. 2.23 — Effet de la distance sur le type de décharge en solution aqueuse (Su-
giarto & Sato, 2001).

Au sein du streamer de nombreuses substances actives sont produites (Joshi
et al., 1995; Sun et al., 1998) sous l'action des électrons excités : les molécules
d’eau vont étre excitées et/ou ionisées ce qui va conduire leurs ruptures et a la

création de radicaux libres :

HoO — e H+e OH (2.7)
2 HQO — H202 + HQ (28)
HQO — HQO+ +e (29)

Les réactions chimiques qui en découlent, sont nombreuses et complexes (Joshi
et al., 1995). De nombreux parameétres influencent la production de radicaux tels
que les caractéristiques du traitement (tension appliquée, polarité etc.) et de la
solution (composition, pH, conductivité électrique) (Sun et al., 1997).

Les électrons vont entrer en collision avec les différentes molécules présentes
dans le streamer et former de nouveaux composés. Ainsi oxygéne va réagir pour

donner de ’'ozone :

Og+e” — 20+e” (2.10)
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L’ozone étant trés réactif, on ne le retrouvera que sous forme de trace dans le

produit final.

Le claquage Quand le sommet du streamer atteint 'autre électrode, l'arc élec-
trique apparait. Il est appelé leader et la décharge est de type spark (étincelle).

Quand l'arc apparait, 'intensité angmente et le diamétre de l’arc s’accroit a
partir de la taille du canal du streamer : de plus fortes radiations et plus de
radicaux sont alors produits (Sun et al., 1998).

L’arc est en fait un canal de plasma (milieu trés conducteur) : la résistance
électrique de l'espace inter-électrode chute donc brutalement, ce qui conduit a
Paugmentation de I'intensité et & la chute de la tension (Sun et al., 1998).

Naugol'nykh & Roi (1971) observent également que la résistance électrique
est minimale quand I'intensité électrique est & son maximum et qu’elle augmente
lorsque I'intensité électrique tend vers zéro. La chute de la résistance électrique est
associée & 'augmentation de température et de diameétre du canal. L’augmentation
de la résistance électrique est liée au refroidissement du canal. La baisse de la
température peut causer l'arrét de la décharge. Les oscillations du courant et de
la. tension électriques observées lors de la décharge sont dues & I'inductance L du
circuit. L’amortissement est di & la décharge du condensateur.

Lu et al. (2002) ont également pu observer les oscillations de température au
sein du canal de Darc.

Du fait des propriétés non-élastiques du liquide, 'apparition de I’arc électrique
entraine la formation d’ondes de chocs (Naugol'nykh & Roi, 1971; Vitkovitsky,
1987; Lu et al., 2001).

Disparition de I’arc  Une fois que I’arc a disparu, la bulle de gaz formée entre
les deux électrodes va engendrer des ondes de chocs.

En effet la pression dans la bulle est telle (1000 atm, Lu et al., 2001) que
sa taille va augmenter trés rapidement, puis décroitre tout aussi rapidement. La
vitesse des parois de la bulle peut atteindre 200 m.s™' (Lu et al., 2001). Ces

oscillations sont responsables des pics de pression enregistrés dans le liquide (6 atm
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a 30 cm, Lu et al., 2001). Peu & peu l'intensité du mécanisme va décroitre tout
comme la pression des pics (Naugol'nykh & Roi, 1971; Lu et al., 2001),

Les bulles d’air présentes dans la solution & traiter vont également subir ces
ondes de chocs et participer ainsi au broyage des particules. Des phénomeénes de
cavitation vont également apparaitre.

Tous ces phénoménes vont contribuer & la déstructuration mécanique des par-

ticules pouvant se trouver dans la suspension traitée.

2.3.4.5 Condition pour Papparition d’une décharge : force du champ

électrique

Afin d’obtenir le claquage entre les deux électrodes, la valeur du champ élec-
trique appliqué E doit excéder le champ électrique de claquage E. Burkes (1978)
a proposé différentes formules suivant la géométrie des électrodes.

Dans le cas d’une électrode pointe/plan, le champ doit atteindre la valeur

suivante :

E=0,9- <%) Tetle (2.12)

le Te

ou Uy est la tension, r, le rayon d’électrode et [, la distance inter-électrode.
Pour un champ uniforme, le champ électrique de claquage peut étre estimé par

l'utilisation de la formule semi-empirique de Martin (Martin, 1973) :
- ~1/3
Eq=K-S$ .t (2.13)

ot KC est une constante, S est la section de 1'électrode (cm?), tos; est le temps
utile de la tension appliquée (ps) et Ey (MV/cm). La valeur de K pour l'eau est
respectivement de 0,3 ou 0,6 suivant que ’électrode est positive ou négative.
Vorobyev et al. (1974) ont également trouvé que ajout de sel dans l'eau a le
méme effet : la force du champ électrique pour obtenir le claquage augmente.
Fascio et al. (2004) ont trouvé, qu’au contraire 'augmentation de la concen-
tration en sel diminue la valeur du champ critique (25°C). 1l faut noter cependant

que ceci a été observé pour une application précise : la gravure.
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La polarité du champ électrique appliqué a également un effet : pour des élec-
trodes en acier ou en aluminium, £, vaudra 100 kV/cm ou 140 kV /cm suivant la

polarité (Zahn et al., 1985).

2.3.4.6 Applications

Les décharges électriques dans 1'eau trouvent de nombreuses applications grace
a la variété des effets qu’elles produisent.

Dans l'air, elles ont trouvé de nombreuses applications pour le traitement des
effluents gazeux (Hnatiuc, 2002). Elles trouvent un intérét dans le traitement de
’eau : 'ozonation (oxydant puissant) qui remplace progressivement la chloration,
est un procédé « propre » mais qui reste cher. Il consiste & introduire I’ozone (pro-
duit par décharge de haute tension dans l’air) dans ’eau par bullage. L’application
de décharges électriques dans 'eau au cours de ce traitement favorise la division
des bulles ce qui améliore leur efficacité. La création de substances actives (H50,
¢0, eOH, eHO,, O3, N3, e~, 05, O~, OF) qui sont des oxydants plus puissant que
'ozone, favorise également la destruction des substances polluantes et des micro-
organismes (Malik et al., 2001). Elles permettent de dégrader des polluants tels
que le phénol (Sugiarto & Sato, 2001; Chen et al., 2004), de décolorer les tein-
tures (Sugiarto et al., 2003). Elles peuvent également servir & inactiver (Zuckerman
et al., 2002) ou & détruire des micro-organismes.

Les décharges électriques peuvent également agir sur le produit par le biais
des ondes de chocs. Mikula et al. (1997) ont utilisé les décharges (Uy = 40 kV,
Ingr = 45 kA, C = 0,5 pF, L = 1,4 pH, I, = 7 mm) pour traiter des suspensions
de TiO; et de bois (sciure, aiguilles) :

— Les particules de TiO; ont été broyées : leur diamétre moyen diminue (fig. 2.24)
et la turbidité des suspensions est modifiée. En fait, les agrégats de parti-
cules de TiOy, qui se forment spontanément dans I’eau, sont rompus grace
aux ondes de chocs.

— La sciure de hétre traitée est plus facilement dégradée chimiquement : la
perte de matiére aprés I'hydrolyse augmente avec le nombre d’impulsions.

On observe également l'augmentation de la surface spécifique du produit
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F1G. 2.24 - Effet des décharges électriques dans des suspension de TiO, (Mikula
et al., 1997).

(m?.g71) signe de la création de micro-fractures au sein du produit. Les
aiguilles d’épicéa traitées sont un meilleur support pour la culture des micro-
orgamnismes.
Des appareils ont également été développés pour fragmenter la roche (Wesley &
Ayres, 1984).
Barskaya et al. (2000) ont utilisé les décharges (Uy = 50 kV, C = 0,01 pF,
le = 13-50 mm, W = 100-500 J) pour accélérer l'extraction de molécules solubles
a partir de produits végétaux (tourbe, thé Kuril, pomme de terre et soja). La

vitesse d’extraction a ainsi pu étre multipliée par 40 voir 50 fois.

—e— Graine de soja
e Pomme de terre
--+-- Thé Kuril

-—~— Tourbe

Matiére extraite
(mg/100 ml)

O = N W kot

0 1000 2000 3000 4000
Nombre d’impulsions

Fi1g. 2.25 — Effet des décharges électriques sur différents produits biologiques
(Barskaya et al., 2000).
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2.4 Conclusion

Pour produire de I’huile & partir de graines oléagineuses, les industriels utilisent
le procédé suivant : broyage, cuisson, pressage, extraction par solvant. Ces tech-
nologies sont bien maitrisées pour l'extraction de I’huile mais sont problématiques
du point de vue environnemental du fait de la perte de solvants qui participent
a leffet de serre. Les protéines ne sont pas récupérées et sont dénaturées par les
traitements thermiques (cuisson, pressage, extraction par solvant).

Des procédés alternatifs basés sur I'extraction aqueuse sont proposés par de
nombreux auteurs : l'huile et les protéines sont extraits simultanément mais les
rendements sont faibles. Ils peuvent cependant étre améliorés en optimisant la ma-
tiére premiére et les conditions d’extraction. Des traitements enzymatiques visant
a favoriser I'extraction de 'huile en dégradant les parois des cellules, ont également
été proposés pour rendre ce procédé rentable.

L’objectif de cette étude est de proposer un procédé d’extraction de 'huile qui
soit « écologiquement correct » et qui permette la valorisation des autres consti-
tuants de la graine.

— Dans un premier temps, nous allons nous baser sur le procédé classique
en supprimant les étapes susceptibles de rendre nos objectifs impossibles a
atteindre (cuisson, extraction par solvant etc.).

— Afin de ne négliger aucune voie, nous allons tester un pré-traitement uti-
lisé classiquement dans les procédés d’extraction aqueux : un pré-traitement
enzymatique.

— L’effet de la maturité des graines sur le rendement d’extraction du pressage
sera étudié.

- L’extraction du mucilage s’avérant problématique tant pour I’étude de la
maturité que pour le traitement enzymatique, nous testerons deux méthodes
pour I'éliminer : 'extraction aqueuse & froid sous agitation et 'extraction
aqueuse assistée par décharges électriques de haute tension.

— Nous chercherons & mieux caractériser le traitement par décharges électriques

puis nous l'appliquerons au traitement du tourteau.
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— Enfin nous tenterons d’optimiser ce traitement. Pour cela nous utiliserons la

méthodologie des plans d’expériences.
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Matériels et méthodes

Ce chapitre décrit, d’une part, les matiéres premiéres utilisées ainsi que les
techniques d’analyse qui les accompagnent. D’autre part, les procédés employés
sont détaillés afin de mieux cerner l'origine de la variabilité lors des expérimen-
tations réalisées et d’évaluer les résultats obtenus par Panalyse de leur seuil de

significativité statistique.

3.1 Matiéres premiéres

Au cours de cette étude des lins de différentes variétés et différentes années ont

pu étre utilisés.

3.1.1 Pour la mise au point du procédé

Lors de 'optimisation du broyage et du traitement du tourteau par des champs
¢lectriques, le lin de la variété Barbara, produit en 2001 (Lecureur SA, Artenay,
France), a été employé : sa composition est donnée dans le tableau 3.1. Les graines

sont protégées de la lumiére et stockées a température ambiante dans des sacs en

papier.
Composant Pourcentage
Humidité 8
Huile 40
Protéines 14
Matiére séche
non lipidique 38
et non protéique

TAB. 3.1 — Composition des graines de lin.
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(a) Stade de l'éti- (b) Etiquetage des fleurs en champs
quetage

F1G. 3.1 — L’étiquetage des fleurs : bouton et champs.

3.1.2 Pour ’étude de la maturité

Des graines a différents stades de maturité ont été obtenues dans les champs.
Pour cela les boutons de fleurs de lin ont été étiquetés avant 'ouverture de la fleur,
deés l'apparition de la couleur bleue des pétales (fig. 3.1.a). La date de I’étiquetage
correspond & la maturité de O jour.

A partir de cette date, les graines vont grossir et accumuler des réserves. Au
bout de 30 jours, elles ont atteint leur taille finale et 'accumulation des réserves
est terminée. La dessiccation est alors la principale modification qui intervient (cf.
fig. 2.6 p. 14).

Des graines de variété Oliver a 35, 40, 45, 50 et 60 jours de maturité ont
été obtenues en 2002 (INRA, Estrées Mons, France). La production de 2003 a
été inutilisable pour I'étude de la maturité du fait de conditions météorologiques
exceptionnelles.

Une fois les capsules récoltées, les graines ont été décortiquées manuellement et
stockées dans des boites de pétri, hermétiquement fermées, placées au réfrigérateur.

Les graines non-matures se conservent mal et doivent étre utilisées rapidement.

3.2 Matériels

Dans I'industrie, le traitement des graines de lin comprend les étapes suivantes :
nettoyage, broyage (laminage), cuisson, pressage (Laisney, 1984). Ces étapes sont

enchainées dans le procédé de trituration industriel.
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Travaillant sur des graines exemptes de matiéres étrangéres, les premiéres
étapes sont les pré-traitements mécanique (broyage) et enzymatique. La cuisson
a été éliminée afin de conserver la fonctionnalité des protéines. Les graines sont
ensuite pressées.

Dans le cadre de cette étude, différentes presses ont été utilisées. Au niveau
de I’étude de I'influence du broyage lors d’un pressage a froid, nous nous sommes
servis d’une presse a plaques pilote. Pour I’étude de 'influence de la maturité,
une micro-cellule couplée & un texturomeétre a été développée du fait des faibles
quantités de graines disponibles.

Un traitement alternatif du tourteau a base de décharges électriques en solution

est ensuite réalisé.

3.2.1 Préparation des graines

Différents pré-traitements ont été expérimentés au cours de cette étude : un

pré-traitement enzymatique et mécanique.

3.2.1.1 Pré-traitement enzymatique

Un pré-traitement enzymatique (Rapidase® Liq plus, DSM, France) conte-
nant des pectinases, des hémicellulases et des cellulases, est utilisé sur les graines
entiéres et broyées. Le traitement est réalisé a 34°C dans de I'eau déminéralisée
(pH 7) et dans une solution tampon de citrate phosphate (pH 5,8), avec un rapport

eau/graine de 10/1 et pour différents temps de contact.

3.2.1.2 Broyeur & trois cylindres

Le broyage (laminage) est une étape indispensable (cf. § 2.2.2.2 p. 23) avant
toute tentative d’extraction de I’huile contenue dans les graines oléagineuses.

Les industriels utilisent de fagon préférentielle des broyeurs & cylindres lisses
pour la plupart des graines (soja, colza, tournesol, lin). Pour des graines dures
(palmiste, arachide), I'utilisation de broyeurs a marteaux est privilégiée. I arrive
également de coupler deux étapes de broyage : c’est le cas du coprah qui passe

dans un broyeur & couteaux puis dans un broyeur & cylindres cannelés.
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entrée des graines

n l n n /sortie du produit

F1c. 3.2 — Schéma du broyeur a trois cylindres.

Le broyeur de laboratoire, que nous avons utilisé, est un broyeur « Trilabo »100x
200 SH (Grenier-Charvet, Saint-Gilles, France). Il est habituellement utilisé pour
le conchage du chocolat.

Ce broyeur a trois cylindres lisses de 100 mm de diamétre dont les réglages,
indépendants 2 a 2 se font par pression hydraulique (fig. 3.2). La vitesse des
rouleaux n’est pas ajustable. Il est employé pour écraser les graines en flocons ou
en poudre.

La distance entre les deux premiers cylindres, qui peut étre modifiée, est fixée
pour permettre ’entrée des graines. Différentes pressions de broyage, mesurées par
un capteur de pression, sont obtenues par le réglage de la distance entre les deux
derniers cylindres. Des produits de différentes qualités sont obtenus avec ce réglage
de la pression (tab. 3.2) :

— pour 0,5 MPa, les graines sont félées;

— pour 1 MPa, des graines sont écrasées sous formes de flocons;

— au-dessus de 1,5 MPa, des graines sont transformées en poudre.

Aucun échauffement n’est observé au cours du broyage : la circulation interne

d’eau froide prévue dans les cylindres n’est pas utile.

3.2.2 Presses hydrauliques

Notre objectif est d’étudier I'extraction de I'huile, & I’échelle du laboratoire,
avec le pressage hydraulique comme opération centrale. Le cisaillement est la prin-

cipale différence entre une presse hydraulique et une presse a vis. L’absence du



67

Densité apparente (éq. 3.15)
709,88
592,45
484,29
411,39
372,55
362,02
359,44

e

Matériels

3.2.

Pression de broyage (MPa)

1,5

2,5

TAB. 3.2 — Les différentes qualités de produits obtenus en fonction de la pression

de broyage.



68 Chapitre 3. Matériels et méthodes

cisaillement dans la presse hydraulique simplifie I'’étude du pressage. Par consé-
quent, I’étude du pressage avec la presse hydraulique est une étape préliminaire
avant l'étude du pressage avec la presse 4 vis. Pour ces raisons, les chercheurs
favorisent 'utilisation ce type de presses dans leurs études (Dedio & Dorrel, 1977 ;
Hammonds et al., 199156 ; Lanoisellé et al., 1994 ; Baryeh, 2001 ; Tchiegang et al.,
2003). Des presses hydrauliques sont également utilisées dans I'industrie alimen-

taire pour produire le vin, le beurre de cacao (Beckett, 1999) ou I’huile d’olive.

3.2.2.1 La presse a plaques

La presse & plaques utilisée (EN /PN Presse d’essais, Creusot-Loire, Le Creusot,
France) a été concue en 1983 pour le pressage de la luzerne et de la pulpe de
betteraves (fig. 3.3).

Lors d’un pressage, on peut distinguer deux parties : une premiére & vitesse

constante puis une seconde & pression constante.

Appareillage Elle a été largement modifiée et se compose & ’heure actuelle
(fig. 3.3) :

— d’'un vérin différentiel MAAC (série Metamace MD) ayant 200 mm de dia-
métre d’alésage, 140 mm de diamétre de tige et 600 mm de course;

— d’un groupe hydraulique Denison comportant une pompe a palettes de 15 kW-
1500 tr/min, fournissant un débit de 3 & 45 L/min (TS3B009, ABEX GmbH,
Hilden, Allemagne). Le débit d’huile arrivant au vérin est régulé par une sou-
pape électronique (Denison F5C). La pression délivrée est réglée visuellement
grace a une molette située sur la valve de compensation & 3 orifices (Denison
R5P). La pression maximale est de 130 bars;

~ d’une chambre de pressage cylindrique de 200 mm de diameétre et de 400 mm
de hauteur en acier inoxydable. Deux ensembles de joint torique et de deux
bagues anti-extrusion en téflon, situés dans la partie inférieure du piston,
assurent 1'étanchéité entre celui-ci et la chambre de pressage;

— d’une chaudiére & bain d’huile (Parmilleux type H10, Lyon, France) assurant
la circulation du fluide caloporteur dans la téte du piston et la paroi de la

chambre de pressage. L’huile est maintenue & température (de la tempéra-
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ture ambiante + 5°C & 130°C % 2°C) dans le poste stabilisateur grace & un
microprocesseur (Coreci, Minicor NDC51, Lyon, France);

— d’un systéme de filtration composé de deux filtres superposés en fils d’acier
inoxydable tissés avec une ouverture de 0,165 mm (Reps inox 304L - Gan-
tois, Saint-Dié, France), reposant sur une plaque rigide perforée de trous de
4 mm de diamétre espacés de 3 mm représentant 30 % de vide. L’ensemble
repose sur un fond amovible assurant le drainage du filtrat vers la lumiére

d’écoulement située au centre de la cellule de pressage.

piston thermo-régulé
capteur de pression

joint torique et

chambre thermo-régulée bagues anti-extrusion

filtres capteur de température

graines

plaque perforée
systéme de drainage

l«———— balance de précision

FIG. 3.3 — Schéma de la cellule de pressage de la presse hydraulique.

Systéme de mesure et de controle IL’acquisition des données, qui peut se
faire & une fréquence maximale de 20 Hz, est assurée par un micro-ordinateur par
'intermédiaire d’un logiciel ADDISP 2.0 (UTC, Service Electronique, Compiégne,
France).

La presse a été équipée de différents capteurs tels que :

— un capteur de déplacement (ASL, type 3075, Miton Keynes, Royaume Uni);
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— deux capteurs de pression (Kulite-JPB, type C610RA, Bois d’Arcy, France)
avec conditionneur (type XTMS-190-5000), situés dans admission hydrau-
lique et & la surface du piston;

— un thermocouple J (conditionneur Dynisco DTV 791-D) qui donne la tem-
pérature des grains dans la chambre de pressage ;

— une balance Mettler PM600 (Mettler-Toledo SA, Viroflay, France) repro-
grammeée afin d’avoir une précision de 0,01 g et une vitesse d’acquisition de
10 Hz.

Les signaux de sortie (température, pression de vérin, pression de chambre,

déplacement, masse d’huile) sont enregistrés a une fréquence d’un hertz et stockées

sur ordinateur en format ASCII. Une courbe expérimentale typique est présentée

figure 3.4.

Méthode expérimentale Afin d’assurer une bonne reproductibilité des résul-
tats, les expériences ont été réalisées selon un protocole rigoureux. Quelques points
clés nécessitaient une attention particuliére :

— la température des graines. Elles devaient étre amenées & la température de
la chambre sans subir de cuisson susceptible de modifier leur comportement
et sans perte d’eau;

— D’écoulement de l'huile. Le délai entre la sortie de ’huile du ghteau et son
arrivée dans le collecteur devait étre le plus bref possible ;

— la compression du ghteau. Elle devait étre la plus homogéne possible afin
d’avoir un gateau d’épaisseur constante.

Aussi, une fois le fond amovible et la plaque perforée placés dans la cavité
de pressage, un temps de chauffe de deux heures était imposé avant la premiére
expérience. Une fois & température, la mise en huile de la cavité de pressage était
effectuée en prenant soin de former un film sur les parois verticales.

Une masse de graines pré-traitées (200 g) était pesée et préchauffée a la tempé-
rature de pressage dans un four micro-ondes d’une puissance de 900 W (Panasonic
NN5451B, Panasonic France SA, La Plaine Saint-Denis, France). Le filtre inférieur
était mis en place puis les graines étaient introduites dans la chambre de pressage

en prenant soin d’égaliser la surface du giteau. Le filtre supérieur était apposé
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FIG. 3.4 — Données expérimentales (pressions, masse) et calculées (débit, déforma-
tion, consolidation) recueillies lors du pressage de 200 g de graines de lin broyées
a 1,5 MPa et pressées a4 12 MPa et 50°C.

et le piston descendu jusqu’a 5 cm au-dessus du gAteau afin de permettre une
stabilisation de la température pendant 10 minutes.

Le pressage pouvait ensuite étre programmé et lancé. Une fois terminé, le
piston, le fond amovible, la plaque perforée, ’ensemble filtres + gateau étaient
relevés. Pour le pressage suivant, le fond amovible et la plaque étaient remis en

place et les filtres nettoyés et séchés.

Allure des courbes expérimentales Le pressage hydraulique peut étre di-
visé en trois étapes différentes. La premiére étape commence par application de
force et finit avec le point d’huile (premiére goutte d’huile) : I'air est expulsé. La
deuxiéme étape finit avec le débit maximum : le milieu extra-particulaire est alors
saturé d’huile. La troisiéme étape, 1’étape de consolidation, finit avec la fin du
pressage.

Afin de déterminer, le début de la phase de consolidation, le débit est calculé

sur un intervalle de deux secondes

masse(t + 1) — masse(t — 1)
2

Débit(t)(g/min) = - 60 (3.1)
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Le taux de déformation S est calculé avec ’équation suivante :

hauteur initiale — hauteur(t) — hauteur a vide

t = 1 )
S(#)(%) hauteur initiale 00 (3.2)
Le rendement d’huile est défini comme :
d’' huil trait
rendement en huile(%) = messe 4 e v rare (3.3)

masse d'huile initiale

3.2.2.2 Modélisation de I’étape de consolidation du pressage

Un modéle rhéologique de type Kelvin-Voigt généralisé (fig. 3.5), est employé
afin d’analyser les courbes de pressage.

Le taux U de consolidation est égal au volume V d’huile extrait au temps ¢
divisé par V., le volume & l'infini, qui est le volume théorique maximal d’huile

extractible & un temps infini (Lanoisellé et al., 1994) :

v
= 4
U= (3.4)
avec,
P,-A-h
Veo= 575 (3.5)

ol Gy est le module de compressibilité de gateau (Pa); P, la pression appliquée
par le piston (Pa); h la hauteur initiale de gateau (m) et A la surface de filtre
(m?).

L’efficacité du pressage est aniéliorée quand la pression augmente et G, di-
minue, ce qui correspond & une augmentation de la porosité de gateau. U est

représenté par un modéle & quatre exponentielles (Lanoisellé et al., 1996) :

1

U =
S0 S S S
o Ta Tt T

: { > Gi (1— et (3.6)

i=10,1,2,3

ol G; et v; sont respectivement les modules de compressibilité et l'inverse des

temps caractéristiques (s™!) liées aux différentes consolidations : 1, consolidation
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primaire du volume extra-particulaire, 1 consolidation de fluage du volume extra-
particulaire, 2 consolidation du volume extracellulaire, 3 consolidation du volume
intracellulaire.

Gy, le module global de compressibilité, est défini comme :

1
R B N
G, TG T & TG

G, = (3.7)

Les paramétres sont identifiés avec TableCurve 2D ™2.03 (AISN Software, Jan-
del Scientific, San Rafael, CA, USA).

Vig * Glo vy - Gl vy - G2 Vs - Gg

1 1 1 1

G1, Gh Go Gs

F1G. 3.5 — Représentation phénoménologique des quatre étapes de consolidation
durant le pressage de matériel cellulaire.

3.2.2.3 Micro-unité de pressage

Nous avons voulu étudier l'effet de la maturité sur le rendement d’extraction
& l'issu d’un pressage.

L’obtention de graines de lin non matures est contraignante : il faut réaliser un
étiquetage au moment de la floraison et venir ramasser les graines plusieurs fois
pour obtenir différents stades de maturité (cf. partie 3.1.2) tout en subissant les
aléas météorologiques (pluie, canicule etc.).

De ce fait, le développement d’une micro-cellule de pressage s’est rapidement
imposé afin de diminuer la quantité de graines nécessaire par expérience. De par
ses dimensions, la quantité de graines pressées sera faible tout comme la quantité
d’huile extraite. L’ajout d’une balance de précision s’avére donc inutile et complexe

du fait du dispositif expérimental.
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systéme d’attache et
d’isolation du piston

matériau conducteur L.
plaques supérieures

paroi de la
chambre de pressage

piston

joint torique
échantillon —

p——:— filtres métalliques

orifices d’écoulement

matériau isolant

FiG. 3.6 — Schéma de la micro-cellule de pressage.

La micro-unité de pressage La micro-presse utilisée (DMI, Compiégne, France)
a été congue en 2002 pour le pressage des graines de lin non matures. Elle devait

permettre de réaliser un pressage avec de faibles quantités de produit.

La micro-cellule Elle se compose de (fig. 3.6) :

~ un piston de 25 mm de diamétre d’alésage, 20 mm de diamétre de tige et
74 mm de course en acier inoxydable;

— une chambre de pressage composée d'une partie cylindrique de 25 mm de
diameétre et de 62 mm de hauteur en matériel isolant et d’'un support en
acier inoxydable percé de trous assurant 1’écoulement de ’huile. Deux joints
toriques, situés dans la partie inférieure du piston et & l'interface entre le
cylindre et le support, assurent I’étanchéité ;

— un systeme de filtration composé de deux filtres en fils d’acier inoxydable
tissés avec une ouverture de 0,165 mm (Reps inox 304L - Gantois, Saint-Dié,
France) ;

— un systeme d’attache et d’isolation électrique du piston;
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Capteur de force I \Ell_/T

. B Ordinateur

Cellule de pressage

/ Texturomeétre Clavier de commande

F1G. 3.7 — Schéma de la micro-cellule couplée au texturométre et & "ordinateur.

— un systéme d’attache (butées), de fermeture (écrous) et d’isolation de la

cellule (plaque d’isolant).

Une fois que la cellule est assemblée (piston en place et cellule fermée), le
volume de la chambre de pressage obtenu est de 20,6 cm3. Cette cellule permet
de traiter moins de 1,6 % des graines utilisées lors d’un pressage avec la presse
a plaques. Cela représente 3,17 g de graines soit 71 fleurs (avec une sécurité) a

étiqueter dans les champs.

Le texturomeétre : une source de force et un systéme de mesure et de
contréle Le texturométre TA-HDi® Texture Analyser (Stable Micro Systems,
Surrey, Royaume Uni) délivre la force nécessaire au pressage. Il peut fournir une
force maximale de 500 kg (4905 N) et se déplace & une vitesse maximale de
10 mm.s~!. Il permet également de mesurer le déplacement du piston avec une
précision de 1073 mm et la force appliquée avec une précision de 10 g (98,1 N).
Le dispositif expérimental est composé d'un banc d’essai, d’un vérin électrique et
d'un clavier de commande connecté & un ordinateur de pilotage. Le logiciel utilisé

est le Texture Expert Exceed.
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Meéthodologie expérimentale Les essais de pressage des graines de lin broyées
sont réalisés dans une unité expérimentale présentée sur la figure 3.7.

Elle est constituée d’une micro-cellule de pressage (fig. 3.6), d’un texturomeétre
connecté & un microordinateur.

La cellule de pressage est placée sur le texturométre et fixée a la plate-forme.

Les graines pré-traitées (broyage, pré-chauffage) sont introduites dans la cavité
de pressage. Le niveau du produit est aplani et le filtre supérieur est inséré. La par-
tie supérieure de la micro-cellule est alors apposé et fixé au vérin du texturomeétre.
Le piston est inséré dans la cavité de pressage et la cellule est alors refermée. Le
pressage peut alors commencer.

Au bout d’une heure de pressage, le traitement est interrompu et la cellule est
démontée. Pour ce faire les écrous assurant la fermeture de la cellule sont retirés. Le
systéme d’attache est dévissé du piston. La cavité de pressage (chambre + giteau
+ filtres + piston + plaques supérieures) est ainsi libérée. Le piston est dévissé des
parties supérieures : les plaques peuvent étre alors retirées. Le piston est ensuite

poussé dans la cavité de pressage afin de retirer le gateau et de récupérer le piston.

3.2.3 Générateur de décharges électriques

de haute tension (DEHT)

Le générateur de DEHT (fig. 3.8) (Université Polytechnique de Tomsk, Russie)
sert & traiter des solutions afin de faciliter ’extraction de composants d’intérét,
a l'aide de décharges oscillantes amorties (Barskaya et al., 2000). Le principe de
fonctionnement pour notre application a été présenté dans la partie 2.3.4 page 49.

Il a également montré un intérét dans la stabilisation de suspensions minérales
(Larue, 2003, kaolin). Tl peut également servir de générateur de champs électriques
pulsés, avec des décharges exponentielles, pour des applications telles que I'inac-
tivation de micro-organismes avec des cellules d’électroporation (Lanoisellé et al.,
2004).

Le générateur est constitué de deux condensateurs en paralléle (fig. 3.9). Il peut
fournir des décharges de 40 kV/10 kA d’une durée de quelques microsecondes dans

une chambre d’un litre. La distance entre les électrodes peut varier de 3 & 7 mm.
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F1G. 3.8 — Schéma du générateur.

(a) Chambre et cellule de traitement

(b) Condensateur

Chambre de traitement

Electroda pointe

Electrode plan

(¢) Condensateur et

F1G. 3.9 — Générateur de décharges électriques de haute tension.

(a) capteur de tension

(b) capteur de
courant

F1G. 3.10 — Capteurs installés dans le générateur de DEHT.
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3.2.3.1 Capteurs et acquisition

Afin de mesurer les signaux électriques et de calculer I’énergie appliquée, un
systéme d’acquisition a été installé. Il est composé :

— d’un capteur de tension (ROSS VD45-8.3-A-K-A, Ross Engineering Corpora-

tion, Campbell, Californie, Etats-Unis)(1 V par kV) installé horizontalement
a l'intérieur de la baie, au dessus des condensateurs (fig. 3.10.a);

— d’un capteur de courant (PEARSON 3972, Pearson Electronic inc., Palo
Alto, Californie, Etats-Unis)(1 V pour 10 A) installé & la sortie de ’électrode
basse de I’éclateur (fig. 3.10.b);

— d’un oscilloscope (Tektronix TDS1002, Beaverton, Oregon, Etats-Unis) ;

— d’une centrale d’acquisition (HPVEE 4.01, Hewlett-Packard, Palo Alto, Ca-
lifornie, Etats-Unis).

Pour notre application, la fréquence d’acquisition est de 10® Hz et des ponts
diviseurs (atténuateurs) (tension : 1/10°%¢; courant : 1/100°™®) ont dd étre ajou-
tés entre les capteurs et l'oscilloscope afin d’étre dans la gamme de mesure de
’oscilloscope. Ce dernier est relié par fibre optique & un ordinateur qui assure I’en-
registrement des courbes. Du fait de la durée de transmission et d’enregistrement
des informations, ce systéme permet ’acquisition compléte (2500 points) d’une
impulsion sur quatre. Un enregistrement obtenu au cours d’une expérimentation

est présenté figure 3.11.

3.2.3.2 Meéthode expérimentale

Les décharges électriques peuvent étre appliquées directement sur les graines
entiéres ou sur le tourteau broyé.

Préalablement a toute expérimentation, un démontage et un nettoyage complet
de la cellule sont effectués. Une fois remontée, la cellule est fermée : la distance
inter-électrode peut alors étre fixée puis la cellule est ré-ouverte. La distance inter-
électrode peut étre réglée de 3 4 7 mm.

L’oscilloscope est relié & P'ordinateur et aux capteurs. Une fois Ioscilloscope
mis sous tension, le logiciel (HP VEE 4.01) est mis en marche afin d’effectuer

I'acquisition.
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Fia. 3.11 — Courbes typiques de tension et de courant mesurées pendant une
décharge de haute tension avec une distance inter-électrode de 5 mm.

Le produit et ’eau déminéralisée sont introduits dans la cellule. La cellule est
fermée, placée dans la chambre de traitement et fixée aux différents connecteurs.
La chambre est refermée et la générateur mis sous tension.

Des décharges électriques sont appliquées avec une fréquence de 0,5 hertz, qui
est imposée par le générateur.

Par mesure de sécurité, le générateur n’est mis sous tension qu’au moment
de l'expérimentation et une canne reliée & la masse est placée au contact des

connecteurs avant et aprés ’expérience.

3.2.3.3 Modélisation des courbes de courant électrique

Nous avons voulu calculer 1’énergie consommée () par les impulsions. La mé-

thode la plus simple est la suivante :

Q:/U‘Ldt (3.8)

ot U est la tension (V), I le courant (A) et t le temps.
Ce qui revient, avec nos données expérimentales (2500 points, dt = 1078 5), &

calculer :

2500

Q=> Ui-I;-107 (3.9)
=0
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Ce calcul direct de Iénergie donne de mauvais résultats : du fait des larges
domaines de mesures des deux capteurs et de la brutale variation des valeurs
mesurées, il existe un déphase non constant entre les signaux de tension et de
courant au cours d’une impulsion.

Aussi une autre méthode de calcul est nécessaire. D’aprés la loi ’Ohm U =

R -1, ce qui transforme équation 3.8 en :

Q:/R~I2-dt:/%~dt (3.10)

ol R est la résistance (£2).
Etant donné L’allure des courbes enregistrées (fig. 3.11), le signal du courant a

été choisi pour étre modélisé et ainsi parvenir a calculer ’énergie.

Equation des oscillations électriques Pour une décharge dans un circuit

RLC série, la loi ’Ohm s’écrit (Moussa & Ponsonnet, 1984) :

dl q
L -—+R. J—==0 3.11
it C (3.11)

ol q est la charge électrique (C) et dg = —1I - dt, L est Uinductance du circuit (H),
C la capacité du circuit (F) et R la résistance du circuit (£2).
Elle peut également étre exprimée comme :
? g

d*q dq
L. == = L= 3.12
gz Tyt (3.12)

L’équation caractéristique pour 'équation différentielle 3.12 est :

1
L-r2+R-T+a=O

ol r est la solution de ’équation.
Dans notre cas, le discriminant est A = R?> — 4. L/C, alors la solution de

I'équation 3.12 est (Moussa & Ponsonnet, 1984) :

q(t) = og - exp(—f - t) - cos(w - t + ) (3.13)
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oll og dépend des conditions initiales (C), § = R/2L est le facteur de décroissance

(s7), w = \/(I/LC) — (BJZLY est la pulsation (s71) et ¢, le déphasage (rad).

En dérivant I'équation 3.13, on obtient I’équation ci-dessous pour le courant

électrique :

I(t) = —% = ;- exp(—0-t) - sin(w -t + ;) (3.14)
ol oy dépend des conditions d’initiales (A) et ¢; le déplacement de phase (rad).
Les oscillations amorties commencent & ¢y (p1s), qui correspond 4 la durée entre
le début de la mesure et le moment ot arc est créé. Les oscillations du courant
ont une période T' = 27 /w (ps). Cette équation décrit correctement la décharge
du condensateur dans un circuit auto-inductif quand elle se produit (£y < ¢ cf. fig.

3.11).

Ajustage du modéle aux données expérimentales Afin de déterminer les

valeurs des paramétres du modeéle que nous venons de trouver (éq. 3.14), une

régression non-linéaire a été effectuée pour chaque courbe enregistrée.
L’évolution des paramétres du modéle décrivant la courbe de courant, a pu

ainsi étre étudiée au cours des expériences.

3.2.4 Séparation centrifuge

Au cours de notre étude, nous avons eu a séparer la phase solide de la phase
liquide des produits obtenus. Pour cela, nous avons utilisé une centrifugeuse dont
'angle du rotor est fixe (JA-10, J2-21M/E centrifuge, Beckman Instrument, UK).
La plupart des séparations ont été faites & 10000 g et 20°C pendant 20 minutes.
Deux phases sont récupérées : un résidu solide et une phase liquide se présentant

généralement sous la forme d’une émulsion.

3.3 Analyses physiques

Des analyses physiques de diverses natures ont été réalisées au cours des diffé-

rentes parties de cette étude.



82 Chapitre 3. Matériels et méthodes

3.3.1 Densité apparente

Au cours de I'étude de l'influence du broyage sur le rendement de pressage,
le comportement d’auto-compression a été étudié sur 'ensemble des échantillons
afin de caractériser le produit obtenu & Iissu du broyage.

o0 G e e m — — —— — — —8

o——0 =
= graines entiéres

0 8- 0 8 € & @ BB °

r graines en poudre

Densité apparente

0 Nombre de vibrations

(a) Appareil de mesure (b) Evolution de la densité apparente

F1G. 3.12 — Appareil de mesure et évolution de la densité apparente tassée.

Pour cela, un cylindre gradué¢ d’un volume de 100 cm? est rempli du produit
a tester (graines, flocons ou poudres). Il est ensuite tassé par vibration (Dual Au-
totap, Quantachrome Instruments, Boynton Beach, FL, USA, fig. 3.12.a) jusqu’a
ce que le volume soit stabilisé (d’aprés ISO 787-11 : 1981). La densité apparente

tassée est ensuite calculée par la formule suivante :

M d duit
Densité apparente tassée = — o580 ol proci (3.15)
Volume final

En relevant les hauteurs au cours de ’expérience on peut ainsi tracer I’évolution
de la densité apparente tassée en fonction du nombre de vibrations appliquées
(fig. 3.12.b).

Le comportement peut étre caractérisé par la compressibilité qui correspond &

I'aptitude d’un matériau & diminuer de volume sous l'effet d’une sollicitation :

Masse volumique tassée
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ou par U'indice d’Hausner T H (Hausner, 1967) défini pour des poudres métalliques

par :
1H - Masse Volu'mique tassée (3.17)
Masse volumique apparente
ainsi :
C=1-— (3.18)
- IH '

3.3.2 Granulométrie

La granulométrie est 1’étude de la distribution de la taille des particules d’un
produit pulvérulent. C’est une caractéristique fondamentale des poudres. Elle est
en rapport direct avec toutes les opérations unitaires de broyage, séparation, mé-
lange et transferts, mais aussi avec les phénoménes d’échange et de réactivité,
qu'ils soient physiques (migration d’eau, séchage, solubilisation etc.) ou chimiques

(oxydation, catalyse etc.).

3.3.2.1 'Tamis

L’étude granulométrique des produits obtenus (graines, flocons et poudres) a
été tout d’abord réalisée directement par tamisage (AFNOR-NF ISO 3310-1 et 2).

Pour les poudres, un phénoméne d’agglomération a pu étre observé au cours
du tamisage. Ceci est dii & la sortie d’huile au cours du broyage qui favorise la
formation d’amas de particules sous I'action des vibrations. Aussi pour ces pro-
duits, une étape intermédiaire s’est imposée : chaque poudre a été préalablement
déshuilée lors d’une extraction par solvant puis séchée & température ambiante
pendant 10 heures. Du fait de la faible quantité de produit obtenu (quelques
grammes), 1’étude de la granulométrie par tamisage s’est avérée inadéquate. Nous

nous sommes donc tournés vers la granulométrie laser.
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3.3.2.2 Granulométrie laser

La granulométrie laser est basée sur la technique de la diffraction de la lumiére
laser. Un faisceau laser cohérent et monochromatique est traversé par un flux de
particules. La déviation du faisceau lumineux autour d’'une particule génére des
anneaux de diffusion. Des capteurs mesurent alors 'angle et 'intensité du rayon
recu qui est proportionnel au volume de la particule. Cette technique rapide, non
destructive, qui peut étre montée en ligne permet ’analyse d’une grande quantité
d’échantillon lui assurant une bonne reproductibilité.

Le dispositif utilisé est le granulomeétre laser Master Sizer & banc long (Malvern
Instrument S.A., Orsay, France). Il est équipé d’un échantillonneur MSX 64 phase
séche. Le traitement des données est réalisé au moyen du logiciel Mastersizer.
La manipulation est effectuée en phase séche, sous une pression de 2 bars, au
moyen d’une lentille de 1000 mm de distance focale, permettant de mesurer des
tailles comprises entre 180 et 2000 pm (fig. 3.13). La circulation de I’échantillon
est obtenue par aspiration d’un courant d’air chargé en particules via le plateau

vibrant de ’échantillonneur.

10
— 92 MPa
84 2,5 MPa
...... 3 MPa
6
4 .
2 ] v""vvv

1 10 100 1000 10000
Diamétre des particules (um)

Fi1G. 3.13 — Granulométrie de poudres dégraissées de graines de lin.

En raison de la forme irréguliére des particules, le résultat de la mesure est
exprimé par le diamétre qu’aurait la sphére théorique se comportant de la méme
maniére que la particule considérée pour la technique utilisée. Une telle sphére
est appelée sphére équivalente. La finesse de la poudre est alors caractérisée par
un parameétre de position (diamétre médian, diamétre moyen, diamétre équivalent

volume ou surface ete.) et son hétérogénéité granulométrique par un paramétre de
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dispersion (span ou écart type etc.).

1
SV

o V; est le volume relatif de la classe 7 avec un diamétre moyen d;, m et n
sont des nombres entiers, avec m > n, qui décrivent le type de diamétre dérivé.
Pour exemple, le granulométre laser est sensible au volume et calcule le diamétre
moyen de la sphere ayant le méme volume de particules, représenté par le Dyy,5. Le
Dyz.q) est le diametre moyen de la sphére ayant la méme surface, appelé également
moyenne de Sauter.

Le span qui est donné par le granulométre laser, renseigne sur la largeur de la

distribution granulométrique :

d(z;0,9) — A(z;0,1)

Span = (3.20)

(z;0,5)

ou z représente le type de distribution (en volume, en surface, en nombre etc.).

3.3.3 Conductivité électrique

La conductivité électrique a été mesurée avec un conductimétre (K610, Consort,

Turnhout, Belgique) sur 1'eau utilisée, les suspensions et les émulsions produites.

3.34 pH

Les mesures de pH ont été faites avec différents pH-métres :
— MP 220 (Mettler Toledo, Suisse) pour 1'étude de la cinétique d’extraction ;

— Basic 20 (Crison Instruments, Alella, Espagne) pour le plan d’expériences.

3.3.5 Tests rhéologiques

Plusieurs tests ont été effectués tant au niveau des solutions avec des mesures
de viscosité et la caractérisation de leurs comportements qu’au niveau des graines

avec des essais de relaxation.
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1030 .......................

Y (s7h)

Temps

(b) Protocole de mesure utilisé

F1G. 3.14 - Dispositif et protocole expérimentaux pour mesurer la viscosité et
caractériser le comportement rhéologique.

3.3.5.1 Viscosité

La mesure de viscosité d’ une solution permet de déterminer son comportement
rhéologique. Ce dernier est le reflet des molécules qui la compose. Ainsi certaines
solutions de protéines® auront un comportement newtonien alors qu’une solution
de mucilage brut aura un comportement rhéofluidifiant (Cui et al., 1994a).

La viscosité a été déterminée en utilisant un viscosimeétre rotatif (Viscotester
550, Thermo Haake, Karlsruhe, Allemagne) (fig. 3.14.a) avec le corps de mesure
SV/DIN a 20°C.

Le taux de cisaillement ¥ a été augmenté de 0,1 s~ & 1030 s~! pendant les
500 premiéres secondes, puis il a été maintenu pendant 100 secondes et diminué
a 0,1 s7! en 500 secondes, comme présenté figure 3.14.b. Les valeurs de viscosité
sont donnés pour la vitesse de 1030 s™'.

Afin d’analyser le comportement des solutions obtenues, la courbe représentant
I’évolution de la contrainte de cisaillement 7 en fonction du taux de cisaillement
4 est tracée (fig. 3.15.b).

L’allure de la courbe obtenue permet de rapidement s’orienter vers le modéle

le plus adapté au comportement observé (fig. 3.16) (Steffe, 1996 ; Bourne, 2002).

1Ceci dépend de leur masse moléculaire.
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F1G. 3.15 — Enregistrements obtenus cours d’un test de rhéologie d’une émulsion.

L’ensemble des solutions présentait un comportement pseudo-plastique facile-

ment modélisé par :

T

=K .4

¥ (3.21)

ot K (Pa.s™) et n sont définis, respectivement, comme l'indice de consistance et

'indice d’écoulement (adimensionnel) et 7 est la contrainte de cisaillement (Pa).

Plastique

Contrainte 7 (Pa)

T=K- 4"

Rhéofluidifiant

+ 70

Bingham
T=K - Y+

Newtonien

r=K A" s T=K-%
/_/_/ " Rhéoépaississant
- =K 4"
l<n

Vitesse

de cisaillement
¥ (s™)

Fic. 3.16 — Courbes typiques de fluides ayant un comportement indépendant du

temps (Steffe, 1996 ; Bourne, 2002)
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3.3.5.2 Analyse de la texture

Afin de mieux connaitre le comportement mécanique des graines, des essais de
relaxation ont été effectués. La comparaison des différents profils obtenus nécessite

la modélisation des enregistrements.

Appareil et méthode La caractérisation des graines a été faite avec un ana-
lyseur de texture TA-XT2 (Rhéo, Champlan, France) (fig. 3.17). Ce dispositif ex-
périmental est composé d’un banc d’essai, d’une plateforme de mesure, d’un vérin
électrique et d’un clavier de commande connecté a un ordinateur de pilotage.
Pour les différents essais, un corps de mesure cylindrique a été vissé au vérin

électrique. La mesure a été réalisée sur une graine et répétée 20 fois.

F1G. 3.17 — Dispositif expérimental d’analyse de texture.

Les essais de relaxation ont été effectués en fixant la force de consigne ap-
pliquée & 200 N et la vitesse de déplacement & 0,1 mm.s~'. Une fois la force de
consigne atteinte, la relaxation a été poursuivie pendant 120 secondes a déforma-
tion constante. Les différents paramétres de mesures et leurs réglages figurent dans
le tableau 3.3.

Le signal enregistré par l'analyseur est une courbe qui montre I’évolution au
cours du temps de la force exercée par le produit sur le piston. Il est traité par
le logiciel Texture Expert pour Windows version 1.2 (Stable Micro System, Gold-
ming, Surrey, Grande-Bretagne). Une allure typique d’une courbe de relaxation

est présentée dans la figure 3.18.
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F, E, : force de consigne & partir de
laquelle débute la relaxation

Foin : force minimum de relaxation
Frin I : phase de compression

IT : phase de relaxation

Force (N)

Temps (s)

Fia. 3.18 — Allure typique de I’évolution de la force au cours d’un test de relaxa-
tion.

Exploitation des courbes obtenues L’exploitation des courbes obtenues passe
par la modélisation de la phase de relaxation. Pour cela, 'instant ou la force exer-
cée est & son maximum a été pris comme l'origine du temps au cours de l'analyse.

La forme d’une courbe de relaxation (fig. 3.19.a) refléte le comportement visco-
élastique du produit : elle est propre & chaque échantillon. Elle suit un modéle

exponentiel décroissant dérivant du modeéle de Maxwell et proposé par Mohsenin

(1970) et Sherman (1970) :

Y({t)=> a;-e (3.22)

ot Y est le facteur de décroissance (force, contrainte), ¢ le temps de ’analyse (s),

a; et b; des constantes caractéristiques du produit.

Paramétres Réglages

Mode de mesure Relaxation de force
Type de mesure de texture | Relaxation
Pré-vitesse 0,1 mm.s™!
Vitesse de mesure 0,1 mm.s™?
Post-vitesse 0,1 mm.s™!

Durée 120 s

Force appliquée 200 N

Vitesse d’acquisition 20 points par seconde
Déclenchement automatique
Détection de force 0,25 N

TAB. 3.3 — Préréglages du texturométre pour des essais de relaxation.
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Dans notre cas, nous avons utilisé le modéle mathématique élaboré par Peleg

(1979) (fig. 3.19.b) :

Y(t) ="\ (3.23)

ol F'(t) est la force enregistrée aprés ¢ secondes de relaxation.

@ Solide élastique ° ] BRSO @
F, = )
\ . — @ S a = / .
\ Solide = . = ,
E \\\ viscoélastique I, N + // @1/q.~> 1
~ | S~ P < /
. .: —— LL:) S g / K
e S| T
5| () Laude f Ll 3)1/a=1
R N~/ visqueux = | N
e >~( / @ }(_}E
0 0 0
Temps Temps Temps

(a) Courbes de relaxation (b) Courbes normalisées (c) Courbes normalisées
(éq. 3.23) (éq. 3.24)

F1G. 3.19 — Représentation schématique des courbes de relaxation, de leur norma-

lisation et de leur caractérisation.

L’allure de la courbe Y (¢) en fonction du temps ¢ suggére 1'utilisation du modéle

mathématique simplifié suivant (Mickle et al., 1957) :

Y(t) = —— (3.24)

olt @ (0 < a < 1) représente le taux de relaxation du produit et b le rythme de
cette relaxation (1/b est le temps nécessaire pour atteindre le niveau a/2).
La détermination de a et b (fig. 3.19.c) se fait de facon aisée une fois que

I’équation 3.24 est écrite sous ’expression suivante :

b1
Y(t) a-b

| o+

(3.25)

Application Nous présentons dans la figure 3.20 les courbes obtenues lors de

Panalyse d’une courbe de relaxation d'une graine.
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Fic. 3.20 - Etude d’une courbe de relaxation d’une graine & 35 jours de maturité.
3.4 Analyses chimiques

Les produits obtenus au cours des différentes étapes du procédé ont été analysés

afin de connaitre leur composition.

3.4.1 Matiére séche soluble des solutions produites

Le °Brix des solutions a été mesuré a I'aide d’un réfractométre numérique
(ATAGO Pr-101, ATAGO Cie., Japon). L’étalonnage (Indice de Réfraction =
f(matiére séche)) est réalisé avec des solutions de saccharose. Cette méthode de
mesure donne une estimation de la valeur de la matiére séche soluble. La valeur
affichée par cet appareil correspond & la masse (g) de matiére séche soluble par

100 g de solution.

3.4.2 Humidité

La teneur en eau des graines, des résidus et des solutions a été déterminé en
utilisant les normes AFNOR (1966) NF V-03-903 et AFNOR (1967) NF V-03-921
intitulées « Détermination de la teneur en eau et en matiéres volatiles - Graines
oléagineuses » et « Détermination de la teneur en eau et en matiéres volatiles -

Tourteaux de graines oléagineuses ».
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3.4.3 Teneur en huile

La teneur en huile des graines et des produits a été mesurée par une extraction

a '’hexane réalisée selon les normes AFNOR (1973) et AFNOR (1976).

3.4.4 Protéines

La teneur en protéine (N X 5,41) a été déterminée par la méthode de Kjeldahl.

3.4.5 Détermination de la dénaturation des protéines

Afin de s’assurer du caractére non-dénaturant de certaines étapes de notre
procédé, des solutions de protéines modéles (BSA) traitées et non-traitées ont été
analysées avec une chromatographie en phase liquide.

L’analyse par chromatographie en phase liquide & haute performance d’une
solution de protéine permet d’obtenir le profil d’absorbance caractéristique de ce
produit (fig. 9.2 p. 208). Cette technique étant trés sensible, toute modification du
produit testé devrait entrainer une modification de son profil. Aussi si les protéines
sont dénaturées, cet état devrait apparaitre de maniére explicite.

L'appareil CLPH Hewlett Packard utilisé pour 1’analyse est équipé d’une co-
lonne Interchrome C18 (UP5WOD-25M, 5 um, 4,6 x 250 mm), d’une pompe de
type HP (série 1100) et d’un détecteur UV-visible (HP 1100). L’analyse en mode
isocratique se fait & 280 nm avec un débit de la phase mobile (40 % acétonitrile,
60 % eau et 0,5 % H3PO4) de 1 mL/min. Le traitement des résultats est réalisé

gréace au logiciel HP ChemStation pour la chromatographie liquide.
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Graine Broy- Pres- Extraction Extraction Extraction
age  sage engymatique  aqueuse par DEHT

Modélisation X X
Densité appa- X X
rente
Granulométrie X X
Conductivité X
électrique
pH X X X
Viscosité X X
Texture X
°Brix X X X
Humidité X X X X X
Teneur en X X X X
huile
Protéines X
Dénaturation X
des protéines

TAB. 3.4 - Principales méthodes expérimentales employées au cours de cette étude.
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Vers un procédé alternatif

d’extraction de 'huile de lin

Cette partie est la reprise partielle et complétée de « Vers un procédé alternatif
d’extraction de I'huile de lin », communication orale réalisée lors du 9%™° congrés de
la Société Francaise de Génie des Procédés qui s’est déroulé du 9 au 11 septembre
2003 & Saint-Nazaire (actes du 99°¢ congrés de la SFGP, résumé : page 35, texte
complet sur CD-ROM : coord. J. Legrand (ISBN 2-910239-64-0)) et de l'article
« Towards an alternative extraction process for linseed oil » paru en 2003 dans
Chemical Engineering Research and Design (IchemE, part A, vol. 81, pp. 1059-
1065).

4.1 Introduction

Le lin est cultivé depuis les débuts de la civilisation. Il était déja utilisé dans
I’Egypte ancienne du temps des Pharaons. Il y a deux types de lin cultivé (Linum
usitatissimum L.) : Pun est cultivé pour ses graines et 'autre pour ses fibres.

La graine de lin est plate, ovale avec une extrémité pointue (cf. § 2.1.3). Le lin
contient de 35 & 45 % d’huile et de 10,5 & 31 % de protéine (Oomah & Mazza,
1993). Son enveloppe, représentant de 30 & 39 % de son poids, contient peu de
protéine et d’huile et est constituée de quatre couches. La couche externe contient
du mucilage, un mélange de polysaccharides hétérogéne (Pryde, 1983). Le mucilage
représente environ 8 % du poids de la graine (BeMiller, 1973) et peut aller de
3,54 94 % (Oomah et al., 1995) : ceci dépend du régime d’extraction et de

la variété. En solution, le mucilage présente une solubilité élevée, stabilise les

97
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émulsions et les mousses et augmente la viscosité; ce pourrait étre un produit de
remplacement pour les gommes habituellement utilisées en industrie alimentaire
(Mazza & Biliaderis, 1989 ; Stewart & Mazza, 2000).

En industrie, 'huile de lin est obtenue & partir des graines aprés un nettoyage,
un aplatissage (flocons), une cuisson et un pressage en continu avec une presse a
vis (huile de premiére pression, tourteau gras) suivi ou non d’une extraction par
solvants (huile extraite, tourteau dégraissé). Le tourteau gras est principalement
employé en alimentation animale.

Les parametres du procédé ont un effet sur le rendement d’huile obtenu & partir
de différentes graines oléagineuses. La préparation des graines (broyage, cuisson)
et le pressage (pression, température) ont un effet sur Pefficacité de I'extraction
d’huile pendant un pressage hydraulique (Lanoisellé & Bouvier, 1994). La teneur
en eau de la graine a également une grande influence mais son role n’est pas bien
compris. Dans le cas du lin oléagineux, 'augmentation de ’humidité entraine une
chute du rendement en huile : ceci pourrait étre di & la présence du mucilage
(Dedio & Dorrel, 1977).

L’objectif de cette étude est d’extraire le maximum d’huile des graines tout
en permettant de valoriser les autres composants de la graine. La réponse donnée
classiquement dans I'industrie, serait de traiter le tourteau gras par une extraction
par solvant. Or, en raison des considérations écologiques actuelles, les industriels
devront réduire ou méme abandonner l'utilisation de solvant. Par conséquent un
procédé sans solvant est I'un de nos objectifs.

L’eau est une alternative possible & I'utilisation de solvants organiques pour
Pextraction de I’huile. Des procédés d’extraction aqueux ont déja été étudiés pour
extraire I'huile de différents oléagineux. Ils permettent de récupérer simultanément
Phuile et les protéines, mais ils ont des rendements plus faibles. Aussi des voies
d’amélioration ont été étudiées avec, en particulier, 'addition d’enzymes au cours
du procédé. L'utilisation des enzymes augmente le rendement d’huile en attaquant
les polysaccharides des parois cellulaires et facilitent 'extraction des molécules

solubles et de I'huile (Sosulski & Sosulski, 1990 ; Rosenthal et al., 1996).
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Il y a différentes maniéres d’extraire le mucilage par voie humide (partie 2.3.3.1
p. 45). Des auteurs ont testé 'extraction & chaud (Mazza & Biliaderis, 1989;
Bhatty, 1993; Cui et al., 1994b). Des conditions optimales ont été déterminées
avec un plan d’expériences : une température de 85-90°C, un pH de 6,5-7,0 et un
rapport eau/graine de 13/1 (Cui et al., 1994b). D’autres ont imbibé les graines
entiéres dans de I'eau ou des solutions de bicarbonate de soude (0,05 et 0,10 M
pendant 6 ou 12 h) et ont employé des enzymes dégradant les polysaccharides
(Wanasundara & Shahidi, 1997).

Une autre maniére qui pourrait améliorer 'extraction du mucilage serait d’uti-
liser des décharges électriques a haute tension (DEHT). Les DEHT dans 1'eau
produisent des rayonnements ultraviolets, des espéces actives (Sun et al., 1998) et
des ondes chocs (Vitkovitsky, 1987). Elles peuvent avoir différentes applications
telles que la dégradation des composés organiques contenus dans eau (Sugiarto
& Sato, 2001), Vinactivation de micro-organismes (Zuckerman et al., 2002), ou
Iextraction de matériel (Vishkvaztzev et al., 1998 ; Barskaya et al., 2000). Ce trai-
tement semble n’avoir aucun effet sur la qualité des protéines extraites avec cette
méthode (Vishkvaztzev et al., 1998).

La dénaturation des protéines peut avoir différentes raisons (pH, force ionique
ou température). Les traitements thermiques modifient des fonctionnalités des pro-
téines telles que la solubilité, les propriétés rhéologiques ou les propriétés tensio-
actives (Gueguen, 1985). La dénaturation commence & 60°C (Curda et al., 1997).

Comme les fonctionnalités des protéines doivent étre préservées, la température
maximale est fixée a 50°C : la cuisson est exclue et les conditions de pressage sont
fixées. Différents pré-traitements (broyage, enzymes, et décharges électriques) sont
examinés pour améliorer le rendement d’huile et pour résoudre les problémes créés
par la présence du mucilage. L’effet de la maturité est étudié sur un procédé

d’extraction dont 'opération centrale reste le pressage.
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4.2 Matériels et méthodes

Le lin de la variété Barbara, produit en 2001 (Lecureur SA, Artenay, France),
est employé dans 1’étude sur les graines matures : sa composition est donnée dans
le tableau 3.1 (p. 63). Les graines utilisées pour 'étude de la maturité sont de la
variété Oliver et ont été obtenues en 2002 (INRA, Estrées Mons, France).

Le broyeur a trois cylindres (fig. 3.2 p. 66) a été utilisé pour broyer les graines.
Suivant le réglage de la distance inter-cylindre, des qualités de produit différentes
ont pu étre obtenues. Leur densité apparente a été ensuite mesurée (partie 3.3.1
p. 82).

La presse hydraulique (fig. 3.3 p. 69) a servi & presser les graines. La pression
de 12 MPa est employée en rapport avec la capacité de la presse. L’analyse des
courbes obtenues (fig. 3.4 p. 71) au cours d'un pressage hydraulique permet de

distinguer trois étapes :
1. la premiére débute par I'application de la force et se termine par I'extraction
de la premiere goutte d’huile (point d’huile);
2. la deuxiéme se termine lorsque le débit maximal est atteint ;
3. la troisiéme, dite étape de consolidation, se termine avec la fin du pressage.

L’étape de consolidation du pressage a été étudiée, & partir des données expé-
rimentales recueillies, en utilisant le modéle proposé par Lanoisellé et al. (1996)

pour le taux de consolidation U (§ 3.2.2.2) :

1

U =
0 I T S
G10+G1+G2+G3

1
| ! > g =) (a.1)
. G;
i=10,1,2,3

Un pré-traitement enzymatique (Rapidase® Liq plus, DSM, France) contenant
des pectinases, des hémicellulases et des cellulases, est utilisé sur les graines entiéres
et broyées.

Le mucilage est extrait de 2 maniéres :

— dans I'eau déminéralisée & 34°C sous l'agitation (120 tr/min) avec différents

ratios eau/graine (10/1, 15/1, 20/1) et différents temps de contact ;
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— dans I'eau déminéralisée en appliquant des DEHT & l'aide d'un générateur
(Université Polytechnique de Tomsk, Russie (fig. 3.8 p. 77)) fournissant des
décharges de 40 kilovolts pendant quelques microsecondes dans une chambre
d’un litre. La distance inter-électrode a été fixée a 5 mm.

Les graines non-matures ont été obtenues par marquage de boutons de fleurs
de lin dans les champs. Un test de relaxation sur une graine (répété 20 fois) a été
réalisé pour chaque stade de maturité (cf. § 3.3.5.2 p. 88). Les courbes obtenues
ont été analysées avec la méthode présentée au § 3.3.5.2 (p. 88). Les graines ont ét¢
broyées, pré-chauffées & 50°C et pressées pendant une heure dans la micro-presse

développée au sein du laboratoire. Les pressages ont été réalisés 3 fois.

4.3 Reésultats et discussion

Dans un premier temps, leffet de deux paramétres a été testé en utilisant le
procédé classique. Le broyage a d’abord été optimisé puis 'effet de la maturité est
étudiée sur le pressage des graines broyées(fig. 4.1.a). Dans un second temps, des
différents procédés alternatifs ont été étudiés :

— un pré-traitement enzymatique (fig. 4.1.b);

— deux méthodes d’extraction du mucilage (fig. 4.1.c).

Graines
broyées

Température
maximale :

Fic. 4.1 — Stratégie expérimentale appliquée dans cette étude. . aqueux,
Gesdnes : vole abandonnée. (a) : broyage et maturité; (b) : pré-traitement en-
zymatique; (c) : extraction du mucilage.
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Graines
de lin

Procédé
classique

F1G. 4.2 — Développement de la stratégie expérimentale - Etape 1.

4.3.1 Procédé classique

Nous avons d’abord développé un procédé centré sur le pressage en étudiant

I'effet de P'intensité du broyage et de la maturité des graines (fig. 4.2).

4.3.1.1 Effet du broyage

Le broyage a un effet sur le rendement d’huile (Singh et al., 1984). La réduction

de la taille permet d’extraire plus d’huile & partir des graines (fig. 4.3.a).
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F1G. 4.3 — (a) Effet de la pression de broyage sur le rendement en huile () et la
densité apparente (H) pour du lin pressé & 12 MPa et 50°C pendant une heure.
(b) Effet de la densité apparente sur le rendement en huile pour du lin pressé &
12 MPa et 50°C pendant une heure.

Cependant au-deld d’une pression de 2,5 MPa, augmentation de la pression
de broyage ne donne plus de résultat intéressant. Le méme type de résultats est

obtenu sur la densité apparente (éq. 3.15 p. 82). Le rendement en huile et la densité
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FIG. 4.4 — Effet de la pression de broyage sur la durée des deux premiére phase de
pressage pour du lin pressé & 12 MPa et 50°C.

apparente sont liés comme on peut le voir sur la figure 4.3.b. Aussi la mesure de la
densité apparente du produit obtenu aprés broyage (flocons, poudre) devrait étre
un indicateur des rendements obtenus.

Pour que 'intensité de broyage ait un effet sur le rendement du pressage (résul-
tat final), nous devrions également retrouver une variation au niveau des différentes
phases du pressage.

Il apparait que l'intensité du broyage a un effet sur le début du pressage. En
effet, la durée des deux premiéres étapes du pressage dépend de la pression de
broyage (fig. 4.4) : nous observons une diminution de cette durée, exceptée pour
la pression de 0,5 MPa. Le test statistique réalisé sur des valeurs obtenues (0,5
exclu) nous permet de distinguer 4 groupes de valeurs : 0; 14 1,5; 1,54 2,5; 3.

La diminution globale est due & la modification du produit pressé : le broyage
réduit la dimension des particules, fragilise les parois de cellules et facilite la com-
pression. La petite taille des particules facilite leur réarrangement quand la pres-
sion est appliquée.

Le débit maximal (éq. 3.1 p. 71) est également influencé par la pression de
broyage (fig. 4.5) : son augmentation globale est due 4 la création de fractures pour
0,5 (graines félées) et 1 MPa (flocons), puis & la production de poudre pour les
pressions supérieures. L’augmentation de la pression de broyage conduit également
a l'augmentation du nombre de cellules dont la paroi est fragilisée voire rompue.

Une plus grande quantité d’huile est ainsi facilement mobilisée.
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F1G. 4.5 — Effet de la pression de broyage sur le débit maximal pour du lin pressé
& 12 MPa et 50°C.

La diminution de la durée des deux premiéres étapes du pressage et I'aug-
mentation du débit maximal indiquent toutes les deux que I'extraction d’huile est
accélérée au début du pressage.

Une chute brutale du module de consolidation du volume extra-particulaire
G1, (éq. 3.6 p. 72) est observée quand les graines sont écrasées (fig. 4.6.a). On
n’observe pas différence significative pour des pressions de broyage supérieures &
1,5 MPa.

Selon Lanoisellé et al. (1996), les rendements en huile obtenus s’explique par
le module de compressibilité global G, (éq. 3.7 p. 73) qui est un indicateur de la
pressabilité du produit : sa diminution signifie que le pressage est facilité. Ceci
peut étre observé pour les quatre premiéres pressions de broyage (fig. 4.6.b) :
la diminution de G, est liée & Paugmentation du rendement en huile. Aucune
différence statistique n’est observée pour les pressions supérieures a 1,5 MPa.

Au-dessus de la pression de 1,5 MPa, G, et Gy, sont minimaux (fig. 4.6) et le
pressage est plus efficace. Pour les pressions de 2 & 3 MPa, G, et Gy, ne sont pas
sensiblement différents tout comme les rendements en huile obtenu.

L’absence d’un pré-traitement tel que la cuisson, qui facilite I’extraction de
'huile en modifiant la structure cellulaire et en réduisant ’humidité (Unger, 1990 ;
Lanoisellé & Bouvier, 1994), et 'absence de chauffage pendant le pressage, ré-
duisent le rendement en huile (59 %, 1 MPa). L’étude du broyage a permis de le

maximiser (70 %) et d’obtenir des rendements comparables & ceux obtenus dans
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FIG. 4.6 — Effet de la pression de broyage sur les modules de compressibilité pour
du lin pressé & 12 MPa et 50°C.

un procédé industriel classique comprenant des traitements thermiques (Oomah

& Mazza, 1998, 60-70 %).

4.3.1.2 Effet de la maturité

Les graines utilisées dans cette étude ont été obtenues a Vissue du marquage
des fleurs et de leur collecte au bout de 35, 40, 45, 50 et 60 jours. Les capsules ont
été conservées au frais et décortiquées manuellement.

Les résultats présentés dans cette partie sont ceux obtenus pendant la cam-
pagne de 2002. En effet lors de la campagne de 2003, les conditions météorologiques
extrémement chaudes (canicule de ’été 2003) ont été telles que les graines ont eu

plus de 20 jours d’avance, rendant impossible toute étude de I'effet de la maturiteé.

Sur les graines Au bout de 35 jours de développement, les graines de lin ont
fini de se former et commencent a se déshydrater (fig. 4.7).

Afin de mieux connaitre leurs propriétés mécaniques, des tests de relaxation
ont été effectués sur la graine. Les courbes de relaxation obtenues ont été analysées
en utilisant la méthode présentée précédemment (§ 3.3.5.2 p. 88 (Peleg, 1979)).

Les graines & 35 jours de maturité ont les caractéristiques les plus proches

de celles d'un solide élastique. Plus elles mirissent, moins elles sont élastiques

(fig. 4.8.a).
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FI1G. 4.7 — Evolution de la teneur en eau des graines de lin au cours du dévelop-
pement.

Sur la figure 4.8.b, nous avons représenté 1’évolution des paramétres a et b du
modéle utilisé (éq. 3.24). Les importants écarts-types observés résultent de 1’hé-
térogénéité de la maturité des graines : méme si les fleurs ont été étiquetées au
méme stade, le méme jour, dans le méme champ et qu’elles ont rencontrées les
mémes conditions météorologiques, des différences de maturité existent au sein

d’'un méme lot.

200

0,4

65
Temps (s) Jours (post-floraison)

(a) Evolution des courbes de relaxation (b) a et b (éq. 3.24)

F1G. 4.8 — Effet de la maturité (jours post-floraison) sur les courbes de relaxation
des graines de lin et les paramétres les modélisant.

Pour un matériau solide élastique, a = 0; pour un liquide, ¢ = 1. Ainsi, la
croissance de a signifie que le comportement visco-élastique des graines tend vers

celui d’un liquide au cours de la maturité.
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Fia. 4.9 — Effet de la maturité lors du pressage de graines broyées.

Le paramétre b est pratiquement constant : ceci est une caractéristique de la
graine et du test réalisé. En effet, Peleg (1979) a montré que b dépend du produit
testé et de la contrainte initiale.

Il apparait donc qu’au cours de la maturation, les graines se déshydratent et
perdent leur élasticité (fig. 4.8.a). Ces modifications devraient avoir une influence

positive sur le pressage.

Sur le procédé Les graines décortiquées, broyées et préchauffées ont été pressées
pendant une heure a température ambiante et & une pression de 10 MPa dans la
micro-cellule de pressage couplée au texturomeétre (fig. 3.7).

Pour des graines peu matures (< 50 jours), peu de matiére est extraite (fig. 4.9.a).
Nous retrouvons au niveau du tourteau la baisse de 'humidité observée sur les
graines. La teneur en huile du tourteau reste sensiblement la méme pour tous les
pressages (supérieure a 30 %) alors que I'objectif d’huile résiduelle est 10 %. L'effet
négatif d’une teneur en eau élevée sur le rendement de pressage est par ailleurs

décrit dans la littérature (Dedio & Dorrel, 1977).

4.3.2 Procédé humide

Comme les contraintes thermiques réduisent le rendement en huile, un pré-

traitement enzymatique (fig. 4.10) est considéré pour améliorer I'extraction de

I'huile (Sosulski & Sosulski, 1990).
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Graines
de lin

Procédé :'. Extraction "..
classique * enzymatique :
_-: Emulsion *

» stable

F1G. 4.10 — Développement de la stratégie expérimentale - Etape 2.

4.3.2.1 Pré-traitement enzymatique

Ce pré-traitement a d’abord été testé sur des graines entiéres, avec peu de
résultats : les enzymes n’ont pas pu accéder et réagir avec leur substrat. On observe
une hydratation : les graines gonflent et les enveloppes se fracturent ; dans le méme
temps, le mucilage est extrait mais reste en contact étroit avec 'enveloppe. Aucune
huile n’est récupérée.

A Tinverse, les enzymes ont une grande efficacité sur les graines réduites en
poudre, mais la séparation de I’huile et de ’eau devient presque impossible du fait
des propriétés de stabilisation et d’émulsification du mucilage. Aprés centrifugation
& 17700 g, deux phases sont obtenues : un résidu solide recouvert par un film blanc
et une émulsion stable. Différentes méthodes de séparation (chauffage, addition de
différents solvants, agitation) ont été testées sur cette émulsion avec une faible
efficacité.

L’élimination du mucilage, avant un pré-traitement enzymatique, est donc ap-

parue comme nécessaire pour pouvoir séparer ['huile de la fraction aqueuse.
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FIG. 4.11 — Développement de la stratégie expérimentale - Etape 3.

4.3.2.2 Extraction du mucilage

Deux méthodes sont examinées (fig. 4.11) : une solubilisation du mucilage dans

I’ean, avec ou sans des décharges électriques.

Solubilisation dans ’eau  On observe que la quantité du mucilage extrait dans
la. solution augmente avec le temps et le ratio eau/graine (fig. 4.12), mais I’étape
limitante est la séparation de l'enveloppe : le mucilage est hydraté mais reste
au voisinage immédiat de l’enveloppe. Cette séparation est difficile en utilisant
uniquement de l'eau.

Les graines traitées contiennent encore du mucilage : une extraction enzyma-

tique n'est donc pas envisageable (fig. 4.14 p. 111).

La solubilisation avec des décharges électriques Des décharges électriques
de haute tension ont été testées sur les graines entiéres pour extraire le mucilage.
Un premier traitement de 10 minutes (c’est-a-dire 300 impulsions & 0,5 Hertz)
sur 50 g de graines avec 500 ml d’eau est nécessaire pour commencer & I'extraire.
L’augmentation de la durée de ce premier traitement n’est pas souhaitable : le mu-

cilage crée un gel qui emprisonne les graines. Une centrifugation est alors effectuée
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FIG. 4.12 — Quantité de matiére séche extraite avec une extraction aqueuse pour
différents ratio eau/graine et avec le générateur de décharges électriques.

dans les mémes conditions que pour le pré-traitement enzymatique (17700 g) afin
d’obtenir une solution et un résidu. Ce résidu est traité une deuxiéme et troisiéme
fois avec 'eau dans les mémes conditions. Trois traitements de dix minutes sont
suffisants pour extraire la quasi-totalité du mucilage. Comme le mucilage aug-
mente la viscosité, une mesure rhéologique permet d’affirmer sa présence ou son
absence dans la solution (Wanasundara & Shahidi, 1997).

Visuellement, il est possible d’observer une évolution nette de la solution
(fig. 4.13) : les deux premiéres solutions contiennent la majeure partie du muci-
lage. Ces solutions sont respectivement sept et deux fois plus visqueuses que ’eau.
Dans la troisieme, des protéines commencent & étre extraites mais la viscosité de

la solution est trés proche de celle de 'eau.

F1G. 4.13 - Solutions obtenues aprés chacun des trois traitements successifs de
10 minutes avec le générateur de décharges électriques de haute tension.
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FI1G. 4.14 — Développement de la stratégie expérimentale - Etape 4.

A Tissue des trois traitements successifs des graines, un résidu dépourvu de
mucilage est produit. Son pressage ne permet pas d’extraire de 1’huile mais une
solution aqueuse. Une étape préalable de séchage est donc nécessaire avant de
presser le résidu, mais une telle opération est consommatrice d’énergie. Comme le
résidu ne contient plus de mucilage, son humidité pourrait étre utile pour conti-
nuer dans un procédé humide. La méthode d’extraction assistée par des décharges
électriques de haute tension serait alors une étape préliminaire avant un traite-
ment enzymatique. Cependant cette voie n’a pas été étudiée car la consommation

globale en eau de ce procédé serait trop importante.
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4.4 Conclusion

Ce travail a permis d’explorer plusieurs voies de recherche et d’en choisir une
pour la production d’huile de lin. Différents paramétres du procédé ont été exa-
minés.

La réduction de la taille des graines est optimisée pour améliorer le rendement
d’huile pendant le pressage. L’utilisation de graines non-matures s’est avérée pro-
blématicque en terme d’approvisionnement et d’extraction. La maturité n’a pas
permis de contrebalancer P'effet néfaste de la teneur en eau sur le rendement d’ex-
traction.

Le mucilage s’avére étre un constituant extrémement important pour obtenir
I'huile avec un processus non-thermique (7'< 50°C) et sans solvant. L’élimination
du mucilage est trés efficace avec les décharges électriques et il peut étre valorisé
grace & ses propriétés intéressantes. Le résidu obtenu aprés Pextraction électrique
pourrait étre traité avec des enzymes.

En adaptant le procédé classique aux contraintes de ce projet (absence de
cuisson et pressage a froid), nous obtenons des rendements d’extraction de 70 %
et une huile de trés bonne qualité. L’application de décharges électriques dans
I'eau a permis d’éliminer le mucilage. Aussi nous allons appliquer ce traitement
au tourteau obtenu a l'issue du pressage a froid (fig. 4.15).

En résumé, le nouveau procédé d’extraction d’huile de lin comportera les étapes
suivantes : le broyage, le pressage et le traitement par décharges électriques du

tourteau.
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F1G. 4.15 — Développement de la stratégie expérimentale - Etape 5.
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Energie des décharges électriques

Cette partie est la reprise partielle (1% partie des résultats) et complétée de
« Aqueous extraction and separation of linseed press-cake components enhanced
by high voltage electrical discharges », communication orale réalisée lors du 9™
Congres Mondial de Filtration (9th World Filtration Congress) qui s’est déroulé
du 18 au 23 avril 2004 a la Nouvelle Orléans (New Orleans, USA).

5.1 Introduction

L’application d’un champ électrique entre deux électrodes de type pointe/plan
en milieu aqueux, entraine une succession de phénoménes pouvant, dans certains
cas, conduire a la création d’un arc électrique (cf. page 49) :

— accélération des électrons;

— création d’une avalanche électronique ;

— genése du streamer ;

— propagation du streamer ;

|

claquage : le streamer a atteint la seconde électrode et se transforme en
leader ;

— disparition de I’arc. La bulle de gaz formée va générer des ondes de chocs.

Les différentes manifestations de 'application de ce champ électrique trouvent
de nombreuses applications :

— dégradation de substances polluantes;

— broyage de particules minérales:

— destruction de micro-organismes.

117
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5.2 Matériels et méthodes utilisés

5.2.1 Générateur de décharges électriques

Le produit a été traité avec le générateur de décharges électriques qui peut
fournir des décharges de 40 kV/10 kA pendant quelques microsecondes dans une
chambre de traitement d’un litre (§ 3.2.3 p. 76). Pour cette étude, la distance entre
les électrodes [, a été fixée & 5 millimétres. Une courbe d’enregistrement typique

obtenue dans ce traitement est présenté en figure 5.1.

50 : 15
= | 10
z =
= 10 DA 0
: AR s 0 5
% -10. N 5 5
= 0

-30 -10

-50 ‘ ‘ , : -15

0 ) 10 15 20 25
Temps (ps)

tefs : durée effective de 'application de la tension ~ 0,5 us
to : durée entre la début de la mesure et la création de I’arc électrique

F1G. 5.1 — Courbes typiques de tension et de courant mesurées pendant une dé-
charge de haute tension avec une distance inter-électrode de 5 mm.

5.2.2 Produit testé et procédé utilisé

La suspension sur laquelle les décharges électriques ont été appliquées a été ob-
tenue a partir des graines de lin de la variété Barbara produites en 2001 (Lecureur
SA, Artenay, France). Elles ont été écrasées avec un broyeur & trois cylindres &
une pression de 2,5 MPa (Grenier-Charvet, Saint-Gilles, France), puis pressée avec
une presse hydraulique thermorégulée (T, = 50°C, P, = 12 MPa, ¢, = 1 heure)
(Gros et al., 2003).

Les tourteaux de lin ainsi obtenus, ont été stockés & la température ambiante

dans des sachets en plastique. Ils ont été réduit en poudre par répage. La poudre
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obtenue (30 g) et I'eau déminéralisée (5 uS.cm™!), avec un rapport eau/tourteau
de 10/1, sont introduites dans la chambre de traitement du générateur (fig. 6.2).

Sous l'action des décharges,le mélange composé d’eau et de poudre, devient un
systéme triphasé : en plus de Peau et des particules solides, I’huile, initialement
contenue dans la poudre, est partiellement transférée dans ’eau pour former une
émulsion.

Les expériences ont été réalisées a température ambiante.

5.2.3 Modélisation des courbes de courant

L’équation ci-dessous a été utilisée pour modéliser les courbes de courant obte-
nues. La méthode pour obtenir cette équation est présentée dans la partie 3.2.3.3

page 79.

I(t) = —% = ;- exp(—0-t) - sin(w -t + ;) (5.1)

5.3 Energies consommeées lors d’une décharge

Tout d’abord, ’évolution des parameétres du modéle pour les courbes de cou-
rant et la relation entre I'énergie libérée une fois que l'arc est créé et le ¢.;; sont

présentés.

5.3.1 Energie consommeée lors d’une décharge

en ’absence d’arc électrique

En I'absence d’arc, les courbes de tension et de courant sont relativement dif-
férentes : une décharge de type exponentielle est obtenue pour les deux enregis-
trements comme nous pouvons le voir sur la figure 5.2.

L’exploitation de telles courbes n’est pas possible avec les réglages de notre
systéme d’acquisition. En effet nous ’avons adapté pour les décharges électriques
en présence d'un arc (échelle de temps, atténuateurs). Il faut modifier deux points :

~ Tatténuateur placé au niveau de I'entrée de loscilloscope réservée 4 l'intensité

doit &tre enlevé ;
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F1G. 5.2 — Courbes typiques de tension et de courant mesurées pendant une dé-
charge en l'absence d’arc électrique.

— [’échelle de temps doit &tre modifiée.
Dans cette configuration, le calcul direct de I’énergie est possible en utilisant

la formule 3.8. Il donne en moyenne une énergie de Wy = 160 J par impulsion.

5.3.2 Energie consommeée lors d’une décharge

en présence d’arc électrique

Du fait des caractéristiques du courant (10 kA) et de la tension (40 kV) enregis-
trés lors de la décharge électrique en présence d’un arc électrique, des atténuateurs
ont été placés au niveau de Voscilloscope. De ce fait, la sensibilité au niveau du
courant est de 200 A, ce qui rend Iénergie consommeée pendant la création de I'arc

difficile & estimer. Nous allons cependant tenter d’estimer ces pertes d’énergie.

5.3.2.1 Estimation des pertes d’énergie au cours de la création de ’arc

(Yushkov, 2004)

Temps de retard L’analyse des enregistrements réalisés lors d’une impulsion
permet d’observer l'existence d’un temps de retard t.s;, représentant le temps

nécessaire & la création d’un arc électrique. Ce temps de retard peut étre divisé en

2

teff =ty +1 (52)
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ou t4 est délais d’apparition du leader et ¢; la durée de la création de décharge
dans I’étape leader.

Ce temps de retard est un facteur prépondérant quand & ’énergie perdue au
cours de la phase de création de la décharge. Les données expérimentales concer-
nant ¢, ¢ sont cependant extrémement contradictoires et dépendent de la résistance
spécifique du liquide, de I’espace inter-électrodes, de la température du liquide et
de la force du champ électrique appliqué. Il faut noter également que la valeur de
ce temps de retard est de nature probabiliste et qu’il y a donc une large plage de

valeurs mesurées.

L’énergie Les pertes d’énergie W, au cours de cette phase de pré-claquage

peuvent étre représentée sous la forme d’une somme :
Wg =W+ Wy + W5 (53)

ou W) est ’énergie perdue par la formation des instabilités surchauffées dans la
zone de I’électrode du fait du flot d’ions issus de celle-ci, W I’énergie perdue par la
formation et le développement des leaders dans la zone de travail et Wy I’énergie
perdue par la propagation du courant entre la zone nue de 1’électrode et la surface
des leaders.

La perte d’énergie W, a lieu dans l'intervalle de temps entre 'application de
la tension et le début du développement des leaders (t4). Wy et W3 ont lieu entre
tq et la fermeture de l'espace de travail (f;). En fait, t; << tg car la vitesse de
propagation du leader est trés importante, aussi ty ~ t. if

Le seuil pour le développement de Iinstabilité surchauffée est déterminée par
I'énergie de la source c’est-a-dire par la capacité de la source d’énergie & supporter
la tension de la zone de travail. La tension de la zone de travail peut étre déterminée

par l'expression suivante :

U(t) = U - exp (-%) (5.4)
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ott Uy et C sont respectivement la tension (V) en sortie du générateur et sa capacité

(F) et Rp la résistance du systéme ().

W1 L’énergie dépensée pendant la phase de formation du leader peut donc

s’écrire comme :

Wy = / v -t (5.5)

ou encore avec t << RyC et Ry =~ constante

UQ tefs
- 2. /0 it (5.6)

avec Uy = (Up+ Uy)/2. Pour résoudre 1’équation 5.6, il faut déterminer les bornes

Wy

d’intégration (déterminées expérimentalement) ainsi que la résistance du systéme
Ry.

La résistance du systéme Ry est obtenue par la formule :

A 2l 4l +1g
R =11 p - Ings \/ T 1300
0 — L, 1~

27T'l0

(5.7)

olt I, est la distance de travail entre les électrodes (cm), [y la longueur nue de
I’électrode (cm), d, le diamétre de 1’électrode (cm) et p la résistance spécifique du
milieu (Q.cm).

D’aprés Yushkov (2004), 'énergie perdue au cours de la phase d’initiation de

I’arc peut se définir comme :

2

W, = -2 . ¢ 5.8
1 RO dl ( )

W2 Une partie de I'énergie perdue pendant la phase de développement des
leaders est due a la formation et a I'avancée du leader dans le milieu. L’énergie de

/ ~ 2
Pun d’entre eux W, a pu étre calculée :
2

, Uz.| E, -1
W, =2t ). .n| =% ¢ 5.9
? <R0'Vl) n( Uy ) (5:9)
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avec E., = 4.10° V/m la tension critique pour le développement des leaders, V, la

vitesse du leader. La vitesse du leader est déterminée avec la formule suivante :
Vi=k-E}¥p (5.10)

avec k ~ Tm.cm™*.Q 4 kV251 un coefficient numérique, E; la tension du
champ électrique au démarrage du leader (kV/m); p la résistance spécifique du
milieu (Q.cm).

Le nombre total de leader formé N; peut étre calculé par :

E? WO—W1> 1
Nm—-l—«< . 5.11
l p Wo v-Cp- B ( )

avec (3 la vitesse de changement de la température dans le milieu.

Ainsi, W, vaut :
Wy = N, - W, (5.12)

W3 Une partie de 1’énergie perdue vient de I'existence d’un courant entre le
leader et la surface nue de 1’électrode. Elle peut étre estimée par :
u o,

_ Ui le 5.1
Ws Ry, V, (5.13)

Résultats Les caractéristiques de notre appareillage sont les suivantes :
le=5mm; d, = 1,02 cm; [p = 1,88 cm.

Afin de ne pas introduire de biais, nous nous sommes placés dans le domaine
de traitement ot la conductivité électrique reste constante (fig. 6.3 p. 138).

Les valeurs obtenues pour les différentes pertes d’énergie sont présentées dans la
figure 5.3. Il apparait que les pertes d’énergie Wy sont quasiment nulles (0,26 J /im-
pulsion) tout au long de expérimentation : 'avancée et la propagation du leader
dans notre espace de travail semble donc facilitée. L’énergie dissipée W3 par le
courant entre ’¢lectrode nue et le leader est constante (126,8 J/impulsion).

Les valeurs de ’énergie nécessaire a la création du leader W, est liée aux carac-

téristiques du produit et & ¢.¢r. Aucun de ces deux parameétres n’est maitrisable ce
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F1G. 5.3 — Pertes d’énergie au cours de la création de l'arc.

qui explique l'allure de la courbe. De plus les valeurs de W7 supérieures & 40 J sont
fausses : le modéle est en défaut. En effet la somme de toutes les pertes d’énergie
dépasse pour ces points 1'énergie totale du condensateur (160 J).

I1 faut signaler que les formules utilisées précédemment ont été obtenues lors
d’études sur les pertes d’énergie des décharges électriques dans l’eau. Aussi, méme
si les valeurs obtenues semblent cohérentes, ces résultats sont & prendre avec beau-
coup de prudence. En effet, il arrive fréquemment que les pertes d’énergie soient
de l'ordre de l’énergie totale contenue dans le condensateur. Or ’énergie utile,
que nous allons calculer ci-aprés, est rarement nulle ce qui confirme le caractére

empirique des formules précédentes.

5.3.2.2 Calcul de I’énergie utile

L’énergie consommeée une fois que 'arc est créé, va servir a générer des ondes
de chocs. C’est cette énergie qui est utile pour Pextraction de la matiére grasse ou

séche (Lu et al., 2001).

Diagnostic électrique Une courbe typique enregistrée au cours du traitement
électrique est présentée dans la figure 5.1. Sur cet enregistrement, 'amplitude
du courant de la décharge atteint I,,., = 13 kA pour une tension de sortie de
Uy = 45 kV.

La partie oscillante des courbes de courant a été modélisée avec ’équation

5.1 : le circuit RLC série est constitué de la chambre de traitement et du circuit
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de charge. Les valeurs moyennes des différents coefficients obtenus lors d’une seule

expérience de 2500 impulsions sont présentées dans le tableau 5.1.

Valeur | Ecart type
Upaz (KV) 54,9 13,1
Imae (KA) 12,3 1,5
to (ns) 4,87 1,18
tegr (18) 2,22 1,17
% éq. 5.1 | 1,41 .10% | 0,43 .10°
B (s71) éq. 5.1 | 1,87 .10° | 0,22 .10°
w (s7h éq. 5.1 | 2,07 .10 | 0,13 .10°
©i éq. 5.1 -0,02 1,89
T (ps) 3,03 | 1,98.1072
Q (J) 6q. 5.18 | 22,2 13,9

TAB. 5.1 — Principaux résultats obtenus avee lc modeéle (éq. 5.1) dans une expé-
rience de 2500 impulsions.

Connaissant la capacité totale du condensateur C' = 0,20 pF pour le circuit
de charge, on peut estimer la self-inductance L, la résistance R, 'impédance Z de
I'ensemble du circuit électrique et le déplacement de phase ® entre le courant et

la tension grace a la période estimée (T = 3,03 ps) des oscillations du courant :

1
L=— | ——— =1, 15uH 5.14
C <w2+ﬁ2> o (5.14)
R=2-3-120,43Q (5.15)

1 \2
Z = | R? w— =) =480 16
R—I—<Lw C~w> ,8 (5.16)
1 L-w—c%

® = tan ———R—9”~ =0,47 7« (5.17)

L’énergie () absorbée (J) dans le systéme poudre/émulsion pendant les oscil-

lations est égale a :

Q=2 cos(d)- /0 i2(t) - dt (5.18)
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Evolution des paramétres étudiés L’évolution des différents paramétres du
modéle a été étudiée pendant cette longue expérience (2500 impulsions).

Les paramétres «;, §, w ne variaient pas ou peu et aucune évolution notable
n’a pu étre déterminée. Dans le méme temps, le déphasage ¢; variait aléatoirement
de —m & 7.

Le seul paramétre qui évolue est t.s; (fig. 5.4), la durée de I’application de la
tension pour l'apparition de I'arc. £.s¢ est le temps nécessaire au streamer pour se
propager dans ’espace inter-électrode. Aussi, il est directement influencé par les
caractéristiques du produit (conductivité électrique etc.) a traverser. Son évolution
est donc due a la modification du systéme poudre/émulsion au cours de Pexpé-
rience. Il apparait que apparition et/ou la propagation de I'arc soit défavorisée
lorsque la durée de I'expérience augmente. Basé sur une régression linéaire, nous

obtenons le modéle suivant pour 1'évolution de t.sf (fig. 5.4) :
teff - t[ —l— Nimp . timp (519)

ol t; est la durée pour la création de Parc au début d’expérience (1 ps), Ny le

nombre d’impulsions et t;,, &~ 1072 ps/impulsion.

Durée de la formation

0 500 1000 1500 2000 2500

Impulsion

FIG. 5.4 — Evolution de la durée t, 74 de formation d'une décharge au cours d'une
expérience.
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FIG. 5.5 — Evolution de Q (éq. 5.18), 'énergie d’une impulsion pendant une expé-
rience.

Effet sur I’énergie Dans le méme temps, I'énergie d’une impulsion diminue
(fig. 5.5). Cela est dii & la diminution de la tension pendant la création des strea-
mers (Sun et al., 1998). En effet au cours de la création, le condensateur se décharge
et de I'énergie est perdue comme nous avons pu le voir précédemment.

L’examen de la figure 5.5.a révéle l'existence d’un régime transitoire : avant
Papplication de 40 impulsions, I’énergie est faible car les décharges sont difficiles
a créer.

Une autre équation empirique est obtenue pour I'évolution de @ (fig. 5.5) :

Q= Qr-exp <—'M—m3> (5.20)

Tp

ol Q1 est I'énergie appliquée au début de 'expérience (40,75 J) et 7, est le facteur
d’amortissement (1845 impulsions).

Il y a une relation entre le temps t.;; et énergie Q : plus t.;; est grand, plus
la tension initiale, au moment de la formation de Parc, est faible et plus I’énergie
calculée est faible (fig. 5.6).

L’énergie cumulée (fig. 5.7) augmente de plus en plus lentement pendant 'ex-
périmentation : ceci est di a la diminution de @. A partir de équation 5.20, on

peut exprimer I'énergie cumulée Qcymusee (fig. 5.7) comme :

chmulée = QI *Tp - (1 — €Xp (_ Nlmp)) (521)

Tp
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FIG. 5.6 — Relation entre la durée de formation ¢.s¢ et I'énergie ) de la décharge.
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FIG. 5.7 — Energie cumulée Qumuce pendant une expérience.
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5.4 Conclusion

Nous sommes parvenus & estimer I’énergie perdue et consommée au cours de
notre traitement électrique.

Cependant la méthode pour calculer les pertes d’énergie n’est pas compléte-
ment satisfaisante. Pour des t.;; longs, le modéle empirique proposé est mis en
défaut. L'effet de I'évolution de la conductivité sur les pertes d’énergie n’a pas pu
étre étudié.

Le programme utilisé pour étudier la phase oscillante de la décharge a permis de
déterminer les caractéristiques des impulsions (Lnaz, Umaas te 77 ete.) et de calculer
I’énergie utile.

Comme la somme des énergies perdues et de I'énergie utile est égale a I’éner-
gie contenue dans le condensateur, nous pouvons également affirmer qu’il s’est
totalement déchargé au cours de 'impulsion. Aussi connaissant I'énergie stockée
dans le condensateur, le calcul de ’énergie utile permettra de connaitre les pertes
d’énergie.

A lissue de cette étude, il apparait qu’en moyenne 25 % de 1’énergie consommée
au cours de la décharge sous forme d’arc électrique est utile lors de traitement bref
(< 500 impulsions). La prolongation du traitement diminue 1'énergie utile : le
traitement devient inefficace.

L’utilisation de ces décharges en industrie nécessitera de réduire les pertes
d’énergie. Ce point a déja fait objet d’études (Yushkov, 2004). Leurs conclusions

seront & prendre en compte lors de la conception de la cellule de traitement pilote.
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Cinétique d’extraction des
composants du tourteau au cours
d’une extraction aqueuse assistée
par décharges électriques de haute

tension

Cette partie est la reprise partielle (2" partie des résultats) et complétée de
« Aqueous extraction and separation of linseed press-cake components enhanced
by high voltage electrical discharges », communication orale réalisée lors du 9°™¢
Congrés Mondial de Filtration (9th World Filtration Congress) qui s’est déroulé
du 18 au 23 avril 2004 a la Nouvelle Orléans (New Orleans, USA).

6.1 Introduction

Dans l'industrie, le broyage, la cuisson et le pressage sont les premiéres étapes
de la production des huiles végétales issues des graines oléagineuses. Les tourteaux
issus de ce pressage sont traités avec des solvants pour récupérer ’huile résiduelle.
D’autres traitements moins néfastes pour 'environnement, tels que l'extraction
par voie humide (obtention d’émulsion), sont possibles.

Dans le cas du lin, la présence du mucilage, contenu dans 'enveloppe de la

graine, est & origine de difficultés de séparation des émulsions produites. L’ex-

133
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traction du mucilage se fait en deux temps : d’abord I'hydratation de la graine et
du mucilage, suivi de sa dissolution (Balke & Diosady, 2000).

Comme nous I'avons vu précédemment (cf. § 4.3.2.2 p. 109), extraction aqueuse
assistée par des décharges électriques a haute tension (DEHT) est trés efficace pour
extraire le mucilage contenu dans les graines entiéres. Aussi ce procédé va étre ap-
pliqué au traitement du tourteau produit avec le procédé non-thermique que nous
avons proposé (Gros et al., 2003). Dans ce chapitre, nous allons nous intéresser &
I'extraction et & la séparation des composants du tourteau de lin par un traitement

en voie humide assisté par DEHT.

6.2 Matériels et méthodes utilisés

6.2.1 Production du tourteau

Le lin de la variété Barbara, produit en 2001 (Lecureur SA, Artenay, France),
est employé dans cette étude : sa composition est donnée dans le tableau 6.1. Les
graines sont protégées de la lumiére et stockées & température ambiante dans des
sacs de papier.

Les graines ont été écrasées avec un broyeur a trois cylindres (Grenier-Charvet,
Saint-Gilles, France), puis pressées avec une presse hydraulique thermorégulée. Le
pressage a été effectué a la température de 50°C, pour préserver les fonctionnalités
des protéines, et & la pression de 12 MPa, selon la capacité de la presse.

Le broyage a été optimisé dans des travaux précédents en terme de rendement

d’huile obtenu aprés un pressage d’une heure (Gros et al., 2003). La composition

Composant Graines | Tourteau
Humidité 8 12
Huile 40 13
Protéines 14 20
Matiére séche

non lipidique 38 95

et non protéique

TAB. 6.1 — Composition des graines et du tourteau de lin.
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du tourteau obtenu est donnée dans le tableau 6.1. Les tourteaux de lin ont été

stockés a la température ambiante dans des sachets en plastique.

6.2.2 Générateur de décharges électriques

Le produit a été traité avec le générateur de décharges électriques qui peut
fournir des décharges de 40 kV/10 kA pendant quelques microsecondes dans une
chambre de traitement d’un litre (§ 3.2.3 p. 76). Pour cette étude, la distance entre
les électrodes a été fixée & b millimeétres. Une courbe d’enregistrement typique

obtenue dans ce traitement est présenté en figure 5.1.

50 - 15
T— o _
. I — 10%
= 30 / ‘!\WM , 5
= — \‘M%fw 5
BT D B N B
T e a :
é 0L % oy 3 Tl 3

- eff -
-30 10
-50 : : -15
2 3 4 )
Temps (ps)

ters : durée effective de 'application de la tension ~ 0,5 ps
to : durée entre la début de la mesure et la création de ’arc électrique

Fi1G. 6.1 — Courbes typiques de tension et de courant mesurées pendant une dé-
charge de haute tension avec une distance inter-électrode de 5 mm.

6.2.3 Processus d’extraction

Le tourteau de lin est réduit en poudre par rapage. La poudre (30 g) et 1'eau
déminéralisée (5 pS.cm™!), avec un rapport eau/tourteau de 10/1, sont introduites
dans la chambre de traitement du générateur (fig. 6.2).

Des traitements électriques de différentes durées (0, 1, 5, 15, 30, 60, 80, 130,
220, 660, 1080, 1640 impulsions) sont appliqués.

Le mélange, composé d’eau et de poudre, devient un systéme triphasé : en plus
de l'eau et des particules solides, I'huile, initialement contenue dans la poudre, est

partiellement transférée dans l’eau pour former une émulsion.
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Ce systéme poudre/émulsion est centrifugé & 10000 g et 20°C pendant 20 mi-
nutes avec une centrifugeuse dont I’angle du rotor est fixe (JA-10, J2-21M/E cen-
trifuge, Beckman Instrument, UK). Deux phases sont récupérées : un résidu solide
et une émulsion.

Toutes les expériences ont été réalisées a température ambiante et répétées une

fois.

Tourteau

Blutage

POLidre

Eau—>| Décharges électriques

Systéme solide/émulsion

| Centrifugation ——FEmulsion

RéSid%l final

F1G. 6.2 — Procédé d’extraction.

6.2.4 Analyses

Afin de caractériser I'évolution des milieux formés, nous avons choisi d’étu-
dier les propriétés physiques des différentes phases liquides (systéme poudre/ém-
ulsion et émulsion) et la composition (matiére grasse et non-grasse) des produits
initiaux et finaux (tourteau de lin, résidu solide et émulsion).

La température, la conductivité électrique (§ 3.3.3 p. 85), le “Brix (§ 3.4.1
p. 91) et le pH (§ 3.3.4 p. 85) sont mesurés sur le systéme poudre/émulsion. Aprés
la séparation centrifuge, la conductivité électrique et le °Brix sont mesurés sur
I’émulsion eau/huile obtenue.

Afin d’étudier le comportement rhéologique des émulsions obtenues & l'issu
de la centrifugation, nous avons mesuré la viscosité & 'aide d’un viscosimétre
rotatif (Viscotester 550, Thermo Haake, Karlsruhe, Allemagne) (fig. 3.14.a) avec
le corps de mesure SV/DIN & 20°C (cf. § 3.3.5.1 p. 86). Nous avons utilisé le
protocole présenté dans la figure 3.14.b (p. 86) et rappelé ci-aprés. Le taux de

cisaillement % a été augmenté de 0,1 s=! & 1030 s™! pendant les 500 premiéres
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secondes, puis il a été maintenu pendant 100 secondes et diminué & 0,1 s7! en

500 secondes. Les valeurs de viscosité u sont donnés pour 4 = 1030 s™!. Afin de
déterminer précisément leur comportement rhéologique, les courbes 7 = f (%) ont
été modélisées.

Les teneurs en eau du tourteau, du résidu solide et de I’émulsion ont été déter-
minées par la méthode présentée dans la partie 3.4.2 page 91. La teneur d’huile a
été déterminée sur le résidu solide sec avec la méthode de référence décrite dans
la partie 3.4.3 page 92. Le rendement d’extraction d’huile est défini comme le

pourcentage d’huile extraite sur 'huile totale.

6.3 Reésultats obtenus

Tout d’abord, les effets de ce traitement électrique sur le systéme poudre/ém-
ulsion, le résidu solide et I’émulsion sont étudiés. Enfin un modéle sera proposé

pour 'extraction de la matiére séche et ’huile.

6.3.1 Effets sur ’extraction

Les résultats présentés dans cette partie ont été obtenus en appliquant dif-
férents nombres d’impulsions sur le mélange composé de poudre de tourteau et

d’eau.

6.3.1.1 Evolution du systéme poudre/émulsion

Le pH du systéme poudre/émulsion reste presque constant pendant le traite-
ment (6,2 £ 0,2). La température du systéme poudre/émulsion augmente régulié-
rement de 1,5°C pour 100 impulsions.

La conductivité électrique du systéme poudre/émulsion est presque constante
(1,4 mS.cm™) jusqu’a 220 impulsions. Puis elle augmente réguliérement jusqu’a
2,3 mS.cm™! pour 1640 impulsions (fig. 6.3).

Dans le méme temps, la concentration de la solution est également presque la
constante (2,8 g/100 g) jusqu’a 30 impulsions. Ensuite la concentration augmente

réguliérement jusqu’a 600 impulsions et se stabilise & 5 g/100 g.
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F1G. 6.3 — Effet du nombre d’impulsions sur la conductivité électrique et sur la
matiére soluble du systéme poudre/émulsion lors d’un traitement électrique du
tourteau avec des décharges électriques de haute tension.

L’analyse des pentes des courbes obtenues permet de distinguer 4 phases :

1-30 : aucune modification du °Brix et de la conductivité;

!

30-135 : augmentation du “Brix et stabilité de la conductivité. Il y a extrac-

tion de molécules non chargées;

135-220 : aucune modification du °Brix et de la conductivité;

I

220-1640 : augmentation simultanée du °Brix et de la conductivité. Il y a
extraction de molécules chargées.

I1 apparait donc probable que lors de la premiére phase d’extraction, le muci-
lage soit extrait et que lors de la seconde phase d’extraction, les protéines soient

extraites.

6.3.1.2 Effet du traitement électrique sur la centrifugation (fig. 6.4)

Il y a une évolution de la répartition du produit a I'issue de la centrifugation.
Pendant une premiére période (0-80 impulsions) la masse du résidu est constante :
le mucilage reste prés des particules d’enveloppe et absorbe I'eau. Aprés 80 impul-
sions, la masse du résidu diminue.

Un comportement similaire a déja été décrit lors de Pextraction du mucilage
de la graine entiére de moutarde blanche avec de I’eau (Balke & Diosady, 2000).

Dans notre cas, au-dessous de 80 impulsions, les décharges électriques sont

inefficaces pour extraire le mucilage. Il reste au contact des particules d’enveloppe
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FIG. 6.4 — Evolution de la composition du résidu (8 : 'eau; B : matiére séche) et
de la répartition du systéme poudre/émulsion aprés la séparation centrifuge.

et emprisonne une grande quantité de 'eau, qui est récupérée avec le résidu solide.
Aprés 80 impulsions, 'extraction de mucilage commence et le résidu contient moins

d’eau.

6.3.1.3 Caractéristiques physiques de ’émulsion aprés centrifugation

(fig. 6.5)

La conductivité électrique de I’émulsion a presque la méme évolution que la
conductivité électrique du systéme poudre/émulsion : elle est constante (1,7 mS
.cm™ 1) avant 220 impulsions, puis elle augmente réguliérement jusqu’a 2,3 mS.cm™—1

pour 1640 impulsions.
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F1G. 6.5 — Effet du nombre d’impulsions sur la conductivité électrique et la matiére
soluble de I’émulsion produite a I’issu d’un traitement électrique du tourteau avec
des décharges électriques de haute tension et d’une centrifugation.
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Dans le méme temps, la concentration de I’émulsion est également presque
constante (2,9 g/100 g) jusqu’a 30 impulsions. Puis la concentration augmente
réguliérement jusqu’a 600 impulsions et se stabilise & 4,9 g/100 g. C’est également
la, méme évolution que la concentration du systéme poudre/émulsion.

L’analyse des pentes des courbes obtenues permet d’obtenir les mémes infor-

mations que celles de la figure 6.3.

6.3.1.4 Evolution de la viscosité et du comportement rhéologique des

émulsions

De 1 a 30 impulsions, la viscosité de I’émulsion a 1030 s™' (fig. 6.6) est
constante (p = 17 mPa.s). Puis de 30 a 600 impulsions, la viscosité augmente
jusqu’a 45 mPa.s. Elle est stable pour les émulsions obtenues avec un plus grand

nombre d’impulsions.
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FIG. 6.6 — Evolution de la viscosité de ’émulsion obtenue aprés centrifugation.

Une premiére analyse permet d’établir 'existence d’une relation linéaire entre

la concentration de ’émulsion (*Brix) et la viscosité (fig. 6.7) :
w=A-°Brix + B (6.1)

ot A (12,68 mPa.s."Brix™!) et B (-18,81 mPa.s) avec r? = 0,88.
Les molécules responsables de 'augmentation de la concentration (°Brix), aug-

mentent la viscosité : ceci est dii a lextraction du mucilage. La mesure de la
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Fia. 6.7 — Relation entre la viscosité de émulsion et le °Brix mesurés dans le
systéme poudre/émulsion (@) et dans ’émulsion (@).

concentration dans le systéme poudre/émulsion ou celle de la viscosité de I’émul-
sion permettent d’évaluer 'extraction du mucilage.

Nous nous sommes ensuite penchés sur la rhéologie des émulsions. Pour cela
nous avons étudié leur comportement lors de 'augmentation du taux de cisaille-
ment . Elles montrent toutes un comportement pseudo-plastique modélisable par

I’équation :

r=K-4" (6.2)

ot K (Pa.s™) et n sont définis, respectivement, comme l’indice de consistance
et l'indice adimensionnel de comportement d’écoulement et 7 la contrainte de
cisaillement (Pa).

De 1 4 80 impulsions, K et n sont constants (fig. 6.8). La valeur de n est autour
0,9 : ’émulsion a un comportement quasi-newtonien. Aprés 80 impulsions, la valeur
de n diminue & 0,6 : I’émulsion montre alors un comportement rhéofluidifiant.

Nous nous sommes ensuite intéressés au comportement de I’émulsion pendant
la diminution du taux de cisaillement 4. Afin de mieux appréhender les éventuelles
modifications des paramétres du modéle rhéologique, nous nous sommes intéres-
sés au rapport entre les valeurs obtenues lors de l'augmentation (¥ ) et de la
diminution (4 ) du taux de cisaillement.

Le comportement de 'émulsion se modifie au cours du traitement (fig. 6.9). De

1 & 80 impulsions, I'émulsion a un comportement indépendant du temps : les K -
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F1G. 6.8 — Evolution des paramétres K (@) et n (H) du modele rhéologique (éq.
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F1G. 6.9 — Evolution de K /K~ (@) et de ny »/ng,

et K (14 et nyn ) ne sont pas significativement différents. A partir de 80 im-
pulsions, K~ et ns augmentent et diminuent moins que lors de Paugmentation
de 7 : les émulsions présentent un comportement thixotrope.

L’analyse des différentes courbes produites grace au viscosimétre, révéle toutes
Pexistence de 3 phases :

— 1-80: viscosité stab‘le, comportement quasi-newtonien indépendant du temps ;

— 80-660 : phase de transition;

— 660-1640 : viscosité stable, comportement non-newtonien dépendant du temps.

Cette phase de transition reflete une modification de la composition de I’émul-
sion obtenue : ceci correspond & l'extraction du mucilage et des protéines. Le
décalage entre les valeurs seuils obtenues pour le *Brix (30 impulsions § 6.3.1.1)

et pour la viscosité (80 impulsions) pourraient étre dues au comportement quasi-
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newtonien des solutions faiblement concentrées en mucilage (Cui et al., 1994a).
Ceci entrainerait un léger retard au niveau de la viscosité et du comportement

rhéologique.

6.3.1.5 Composition de I'émulsion et du résidu

Nous allons maintenant nous intéresser a la composition des produits obtenus.

Teneur en huile du résidu Dés que la poudre est introduite dans l'eau (fig. 6.10),
26 % (1 g) de I'huile est transférée dans la phase liquide. Plus aucun transfert n’est
observé pendant les 15 premiéres impulsions. La deuxiéme étape d’extraction de
I’huile se produit entre 15 et 220 impulsions. Méme aprés 1640 impulsions, 26 %

(1 g) de l'huile initiale reste dans le résidu solide.

< 1 ; ;
SN 00 ™\ avant [introduction de la poudre dans I'eau

80 fgoe. |

apreés \

40 .

2
0

Huile présente dans
le résidu final (%

0 20 40 60 80 100 1000 10000
Nombre d’impulsions

F1G. 6.10 — Effet du nombre de décharges électriques sur la quantité d’huile conte-
nue dans le résidu solide.

Matiére non-grasse Dans le méme temps, la matiére séche est également ex-
traite. Dés que la poudre est introduite dans l'eau (fig. 6.11), presque 15,5 %
(3,7 g) de la matiére séche du produit est transférée dans la phase liquide. Aucune
évolution n’a été notée avant 80 impulsions. Alors une seconde phase d’extraction
commence. Au bout de 1640 impulsions, 40,5 % (9,7 g) de la matiére séche a été
extraite. Pour 'extraction du résidu solide un temps de latence de 80 impulsions

est également observé.
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F1G. 6.11 — Effet du nombre de décharges électriques sur la quantité de matiére
séche contenue dans le résidu solide (H) et ’émulsion ().

Conclusion L’application d’un traitement & base de décharges électriques dans
un systéme poudre/émulsion conduit & I’enchainement des étapes suivantes :

— 1-15 : extraction de I’huile et de la matiére séche immédiatement disponible.
Cette premiére extraction qui est trés rapide, est sans doute plus due a
I'action de 'eau et de la centrifugation et qu’a celle des décharges électriques :
c’est leffet d’un simple lavage ;

= 15-220 : extraction de I'huile sous l'effet des décharges électriques;

— 80-1640 : extraction de la matiére séche sous l'effet des décharges électriques.

6.3.1.6 Conclusion

Nous pouvons déduire de cette étude que :

— le mucilage s’hydrate et reste au contact de l'enveloppe de la graine (1-
80 imp.) puis se solubilise (fig. 6.4, 6.6, 6.8 et 6.11);

— un quart de Ihuile initiale est extrait par action de leau et de la centrifu-
gation. Un second quart reste piégé dans le résidu final. La moitié de 'huile
initiale est extraite principalement entre les impulsions 15 a 220 (fig. 6.10).

Comme 26 % de 'huile et 15,5 % de la matiére séche sont extraits par la seule

action de I'eau, un traitement court (inférieur & 80 impulsions) et une centrifu-
gation permettraient d’extraire cette huile. Elle serait facilement récupérée car

Pémulsion obtenue ne serait pas stabilisée par le mucilage. Alors un second trai-
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tement électrique serait appliqué sur le résidu obtenu pour extraire le mucilage et

I'huile restante (cf. ch. 7 p. 149).

6.3.2 Modélisation des transferts de matiére grasse

et non-grasse au niveau du résidu

Comme nous l'avons vu précédemment (fig. 4.12 p. 110), les impulsions ont
un role prépondérant sur 'extraction. Avec un générateur plus puissant, leur fré-
quence d’application pourrait étre augmentée. Aussi, pour cette étude, il nous est
apparu plus judicieux de substituer au temps d’extraction, le nombre d’impulsions
appliquées.

Lors de I’étude d’une cinétique d’extraction, il est usuel d’employer des concen-
trations adimentionnelles. Pour cela il faut connaitre de fagon précise, les valeurs
a l'infini. Nous avons pris un modéle & deux exponentielles déja utilisé pour des
extractions couplées & un champ électrique (El-Belghiti, 2005) :

M{(i)
Mo

=1+4by-exp(—cy-4) + by - exp(—cy - 1) (6.3)

ol ¢ est le nombre d’impulsions?!, M(7) le pourcentage de la matiére initiale pré-
sente dans le résidu aprés ¢ impulsions, M, le pourcentage de la matiére initiale
présente dans le résidu final, b et by des coefficients adimensionnels, ¢; et ¢y des

constantes de temps (impulsions™).

6.3.2.1 Matiére grasse du résidu final

L’utilisation de ce modéle empirique & deux exponentielles s’est révélée inutile.
En effet les coeflicients ¢; et ¢y obtenus pour les deux exponentielles étaient iden-
tiques justifiant ainsi la simplification et le choix d’un modéle comportant une
seule exponentielle :

MG()

M—G;: =1 —i—b-exp(——c-z) (64)

! Tors de la modélisation de phénoménes d’extraction, il est d’usage d’employer le temps
comme variable. Pour Pextraction assistée par DEHT, nous avons choisi de le remplacer par le
nombre d’impulsions qui est un meilleur indicateur de la durée du traitement.
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F1G. 6.12 — Confrontation des modéles et des points expérimentaux de 'extraction
de I’huile.

ou MG(i) le pourcentage de I'huile initiale présente dans le résidu aprés 7 impul-
sions, MG le pourcentage de ’huile initiale présente dans le résidu final.

Bien que 'application de I’équation proposée ci-dessus & nos données expéri-
mentales nous ait permis de modéliser notre extraction d’huile avec un coefficient
de détermination convenable (0,96), la confrontation de la courbe obtenue et des
points expérimentaux (fig. 6.12.a) se révéle peu satisfaisante du fait de 'existence
d'un délai au niveau du démarrage de 'extraction.

Aussi nous avons testé différents instants initiaux afin de tenir compte de cette
incertitude au niveau du démarrage de lextraction. Pour tous les cas étudiés,
lajout du second terme s’est révélé également inutile?.

Pour ip= 60 impulsions, nous obtenons un bon coefficient de détermination
(0,99) et la confrontation de ce modéle aux points expérimentaux s’avére satisfai-

sante (fig. 6.12.b). Le modéle employé devient alors, pour ¢ > i :

MG
MG(;) =1+41,55-exp(—0,013- (i — 60)) (6.5)
ol 49 = 60 représente l'origine pris pour le modéle et MG, = 26,1 %.

2 La bonne adéquation entre le modéle et les résultats expérimentaux nous conforte dans le
choix de la transformation de la variable temps en nombre d’impulsions.
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6.3.2.2 La matiére non grasse

L’examen de la courbe obtenue permet de mettre en évidence deux phases bien
distinctes :
— une phase de latence (1-80 impulsions). Nous pouvons associer & cette étape
une énergie d’hydratation d’environ 3140 J (éq. 5.21);
— une phase d’extraction (> 80 impulsions).
Aussi nous pouvons d’emblée considérer cette seconde phase pour la modélisation.

Le modéle & deux exponentielles donne des résultats trés satisfaisants (r? = 0,99) :

MSG) _ 40,51 - exp(—1,55- 1072 (i — 80))
MS., (6.6)

+ 0,56 - exp(—4,10-107* - (i — 80))

ot MS(i) le pourcentage de matiére séche (non-grasse) initiale présente dans le
résidu apres 4 impulsions, MS,, = 40,0% le pourcentage de matiére séche (non-
grasse) initiale présente dans le résidu final.

La confrontation du modéle proposé aux données expérimentales est satisfai-

sante comme nous pouvons le constater sur la figure 6.13.

100

é 80 | S— I' ...... o £\£
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S 60 T-iy
2 40
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F1G. 6.13 — Confrontation du modéle et des points expérimentaux de la matiére
non grasse du résidu.
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6.4 Conclusion

Ce travail a permis de déterminer la répartition et le temps de latence des dif-
férents composants du tourteau de lin oléagineux pendant cette extraction assistée
par des décharges électriques.

Le mucilage commence a étre extrait aprés 80 impulsions : ce délai correspond
a la phase d’hydratation, également décrite pour I'extraction aqueuse du mucilage
des graines de moutarde (Balke & Diosady, 2000). Une mesure du °Brix sur le
systéme poudre/émulsion permet prévoir la valeur de viscosité de 1’émulsion et de
s’assurer de 'extraction du mucilage. Ceci pourra étre utilisé pour effectuer un
suivi de 'extraction lors du procédé final.

Un temps de latence (1-15 impulsions) a été déterminé pour lextraction de
I’huile : les décharges électriques semblent n’avoir aucun effet sur 'extraction pen-
dant cette période. Ceci pourrait étre utile pour réaliser un premier traitement
(décharges électriques (moins de 80 impulsions) et centrifugation) et pour pour-
suivre par un second traitement électrique avec le résidu solide et l’'eau fraiche.

L’extraction du mucilage est trés efficace avec les décharges électriques. Il peut
étre valorisé grace & ses propriétés intéressantes. Le résidu obtenu aprés ce traite-
ment électrique contient 26 % de I’huile initiale du tourteau et pourrait étre traité
avec d’autres techniques d’extraction.

Cependant cette technique peut sans doute étre encore améliorée en optimisant
les conditions opératoires (ratio eau/tourteau, température, pH, durée et nombre

de traitements etc.).
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Extraction aqueuse d’huile assistée
par DEHT a partir de tourteaux de

lin

Cette partie est la reprise partielle et complétée de « Extraction aqueuse d’huile
assistée par DEHT & partir de tourteaux de lin », papier récemment soumis et
accepté pour une communication pour le 10°™¢ congrés de la Société Francaise de
Génie des Procédés qui se déroulera du 20 au 22 septembre 2005 & Toulouse.

Industriellement le procédé de production de ’huile de lin se compose d’un
broyage, d'une cuisson et d’un pressage suivi éventuellement d’une extraction par
solvant. Nous avons développé un procédé d’extraction aqueuse sans utilisation de
solvants organiques et avec traitement thermique minimal (température inférieure
a 50°C).

Précédemment, nous avons optimisé le rendement en huile obtenu & I'issue du
pressage & froid et mis en lumiére les difficultés rencontrées lors d’une extraction
enzymatique en voie humide & partir des graines de lin. Ces difficultés proviennent
de la présence en quantité importante de mucilage dans les cuticules des graines
qui stabilisent les émulsions obtenues. La mise en place d’un procédé d’extraction
assisté par des décharges électriques de haute tension (DEHT) ont permis d’élimi-
ner le mucilage des graines entiéres. Cette méthode a maintenant été adaptée au
tourteau gras et la cinétique d’extraction a été établie.

L’équipement électrique utilisé génére des décharges de 40 kV, 10 kA et d'une
durée de 3 ps, appliquées & une fréquence de 0,5 Hz. Ce traitement permet de créer

un arc électrique entre deux électrodes (pointe/plan) dans une chambre contenant

151
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F1G. 7.1 — Procédé d’extraction utilisé lors du plan d’expériences.

une suspension (eau + tourteau broyé¢). L’apparition de I'arc dans la solution
génere une onde de pression qui crée des bulles de vapeur dans la suspension par
cavitation. Ces bulles de vapeur ainsi que les bulles d’air contenues initialement
dans la suspension vont subir 'onde de choc : elles vont se dilater et se contracter
périodiquement. Ces phénomeénes vont broyer les particules et favoriser l'extraction
des molécules solubles. Ce traitement entraine également les corps gras vers la
phase aqueuse de la suspension.

Le traitement par DEHT est optimisé en utilisant le protocole expérimental ci-
dessous. L’'impact du pH, du ratio eau/tourteau, de la température initiale de 'eau
ainsi que du nombre d’impulsions appliquées lors du traitement, est étudié sur la
viscosité, la conductivité électrique, le degré brix, la matiére séche des émulsions
obtenues et sur la composition du résidu final (matiére grasse et séche) en utilisant
un plan d’expériences composite centré (4 facteurs et points en étoiles).

Le tourteau gras obtenu aprés pressage a froid (12 MPa) est bluté! puis la
poudre obtenue est mise en suspension dans de I’eau déminéralisée (de 13°C 4 46°C)
dans un rapport massique eau/tourteau donné (variant entre 6,67/1 et 10,8/1)
(fig. 7.1). Le pH de la suspension obtenue est ajusté (de 4,8 4 6,5) avant d’appliquer

un premier traitement dont le nombre d’impulsions varie de 13 & 247.

1 A Dorigine le terme blutage recouvre le tamisage et la classification de la farine de seigle et
de froment (terme de meunerie). 1l est employé pour obtenir de la poudre en broyant le tourteau
dans les industries des corps gras et du chocolat.
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Le systéme suspension/émulsion obtenu est alors centrifugé. Le résidu solide
est & nouveau dispersé dans les mémes conditions (pH, température, masse d’eau)
et un second traitement est réalisé afin d’extraire une quantité supplémentaire
d’huile. La somme totale d’impulsions appliquée pour les deux traitements reste
constante et égale & 280.

A Tissue de cette étude, nous obtenons deux émulsions O/W (huile dans eau)
de compositions différentes et un résidu solide dépourvu de mucilage qui pourra

subir un traitement enzymatique pour récupérer I'huile résiduelle.

7.1 Stratégie expérimentale

Nous cherchons donc & étudier I'influence de 4 facteurs définissant les conditions
de traitement du tourteau lors de l'extraction aqueuse assistée par DEHT sur le
rendement d’extraction.

Une démarche expérimentale classique serait d’étudier un & un les facteurs.
Ceci n’est pas souhaitable pour plusieurs raisons. Tout d’abord un grand nombre
d’expérimentations serait nécessaire, de plus, les interactions ne seraient pas for-
cement mises en évidence.

Nous nous sommes alors orientés vers 'utilisation d’un plan d’expériences qui
permet de réduire le nombre d’expérimentations, de mettre en évidence d’une
part les éventuelles interactions entre les parameétres et d’autre part les effets du
deuxiéme et du troisiéme ordre. Cette étude nous permettra de hiérarchiser les

paramétres et de déterminer une région optimale de travail.

7.1.1 Définition du plan d’expériences

Un plan composite centré a été choisi afin d’étudier I'influence des facteurs et
de leurs interactions sur différentes réponses (fig. 7.2). Ce plan permettra de tracer
des surfaces de réponses et d’ajuster une équation empirique entre les facteurs et
les réponses. Il se compose comme tout plan composite centré de trois parties

principales :
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Point du plan
factoriel complet
(niveau -1, +1)

Point central
(niveau 0)

Point étoile
(niveau o, —a)

F1G. 7.2 — Représentation d’un plan composite centré a 3 facteurs.

— un plan factoriel complet. Toutes les permutations possibles des quatre pa-
ramétres sont effectuées entre 2 niveaux (-1) et (+1). Il y a donc 2* = 16 ex-
périences a réaliser ;

— des répétitions au point central (niveau (0) pour les quatre paramétres)
permettant d’estimer la reproductibilité des expériences;

— les points étoiles. Leur présence permet d’ajuster le modéle en tenant compte
des tendances & l'extérieur du domaine d’étude. Il y a deux essais par para-
metres.

Le nombre total de niveaux pour chaque paramétre est donc de cingq : —a, —1,

0, +1, +o. Le nombre total d’expériences est donné par ’expression suivante :

N=2%+n,+2-k

Le plan (tab. 9.3 p. 209), construit et analysé & l'aide de Statgraphics plus
3.0 (Statistical Graphics Corp., USA), comporte, pour les quatre facteurs étudiés,

30 expériences dont 6 répétitions centrales.

7.1.2 Choix des niveaux des facteurs étudiés

Une fois les facteurs étudiés choisis, il faut définir le domaine de I'étude (tab. 7.1).
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7.1.2.1 Ratio eau/tourteau

Afin de ne pas utiliser une grande quantité d’eau, le niveau haut (-+1) du ratio
eau/tourteau a été fixé a 10/1. Le ratio 5/1 présentant des difficultés techniques
du fait du caractére trés visqueux du premier mélange, nous avons choisi le ratio

7,5/1 comme niveau bas (-1).

7.1.2.2 Durée du premier traitement (nombre d’impulsions)

Au cours de I'étude de la cinétique d’extraction, nous avons pu définir le do-
maine d’efficacité des impulsions au niveau de 'extraction de la matiére grasse.
Aussi le niveau bas a été choisi au début de la zone d’extraction (60 imp.) et le
niveau haut un peu avant la fin de cette zone (200 imp.) lorsque l'extraction se

ralentit.

7.1.2.3 pH

Comme les caractéristiques de la suspension ont peut-étre une influence sur
les impulsions, en particulier par I'intermédiaire de la conductivité électrique, le
domaine étudié doit se situer aux abords du pH obtenu aprés le mélange (cf.
§ 6.3.1.1 p. 137). Aussi 5,2 a été choisi comme niveau bas et 6,2 comme niveau
haut. II est & noter que le pH; (pH isoélectrique) d’une solution de protéines de

graines de lin varie entre 3,5 et 4 (Dev & Quensel, 1988).

7.1.2.4 Température

Concernant la température, la température ambiante (20°C) a été choisie comme
niveau bas (-1). Comme un léger échauffement a pu étre constaté lors de précé-
dentes études et que la température finale devait étre inférieure & 50°C afin de ne

pas dénaturer les protéines, le niveau haut (--1) de la température a été fixé a

40°C.
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e -1 0 1 o}
Ratio eau/tourtean 6,67/1 7,5/1 8,75/1 10/1 10,83/1
Durée 13 60 130 200 247
pH 4,9 5,2 5,7 6,2 6,5
Température 13 20 30 40 46

TAB. 7.1 — Correspondance entre les valeurs codées et les valeurs réelles des diffé-
rents facteurs du plan d’expériences.

7.2 Comment analyser les résultats

L’analyse de la variance (tab. 7.2) permet de tester les effets des différents
facteurs, d’analyser leur influence. L’estimation des différents facteurs se fait par

I’analyse du facteur F' exprimé par :

> effet?

Fleffet) = =—2— (7.1)

> erreur?
n2

ou n; et ng sont respectivement le nombre de degré de liberté de 'effet et de
I'erreur pure. F' suit alors une loi de Fischer & (n1,ny) degrés de liberté.

Afin d’éliminer les facteurs dont Peffet semble non significatif, nous réalisons
le test statistique suivant :

Soit Hy 'hypothése selon laquelle Veffet du facteur est nulle. « P-Value » re-
présente alors la probabilité d’accepter cette hypothése. Le risque limite de rejeter
Hy étant fixé & 5 %, alors :

si P-Value < 5 %, nous rejetons 'hypothése Hy : le facteur testé est signifi-
catif;

— si P-Value > 5 %, nous retenons ’hypothése Hy : le facteur testé n’est pas

significatif.

Le diagramme de Pareto (p. ex. fig. 7.3) permet de visualiser 'importance
respective des effets des facteurs, de leur interactions et les effets quadratiques.
Pour chaque terme, un effet standardisé est associé. Il est calculé de la facon

suivante :

Effet standardisé =

effet estimé
erreur standard

Ils sont ensuite présentés dans l'ordre décroissant de leur effet standardisé qui

représente leur importance. Ils sont considérés comme significatifs avec un risque
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de 5 % #&'ils dépassent la valeur représentée par le trait vertical continu. Cette
valeur est déterminée par la loi de Student avec ny degrés de liberté et un risque
de 5 %.

Au moment de 'analyse d’un plan d’expériences, nous avons des choix 4 effec-

tuer concernant :

— le degré des interactions : il peut étre d’ordre 2 ou 3. Dans le cas des inter-
actions d’ordre 3, la présence de certaines d’entre elles (par exemple R2.D,
D.pH? et D.T?) ne permet pas l’analyse du plan, elles ne sont donc pas
retenues mathématiquement ;

— les interactions non significatives : leur élimination est utile pour alléger
le modele sans pour autant perdre de la précision. Elle permet également
de rendre significatif certains facteurs dont les effets se trouvaient dispersés
dans ces interactions. Il faudra veiller cependant & conserver les facteurs et
les interactions non significatifs contenus dans des interactions significatives
(par exemple si R.D.T est significatif, il faudra garder R, D, T, R.D, R.T et
D.T).

Dans la suite de ce chapitre, nous présenterons directement les tableaux et figures
une fois que ces deux points auront été optimisés.

A partir des facteurs, un modéle est proposé. Il peut s’écrire sous la forme :

y=g(x,0) +e¢ (7.2)

Ce qui revient & dire que chaque réponse y peut étre exprimée par un polynéme g
(des parameétres z affectés des coefficients 3) & une erreur € prés. Si les valeurs de ¢
suivent une loi normale centrée réduite et sont indépendantes 2 & 2, nous pouvons

écrire la comparaison entre un modeéle et une série d’expérimentation comme (Box

& Draper, 1987) :

Yij — U5 = (Wis — i) — (Ui — Ti) (7.3)
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en élevant chaque membre au carré et en sommant sur I’ensemble des expérimen-

tations m contenant r répétitions, nous obtenons :

S - =Y —a =SS G—w (74
i=1 j=1 i=1 j=1 =1 j=1

L’erreur totale (premier membre de 1’équation) est la somme d’une erreur pure
(dispersion des points autour d’une valeur moyenne) et d’un manque d’ajustement
du modele (inaptitude du modéle & faire coincider les valeurs prédites et observées).
La qualité de ce modéle peut étre estimée par différents indicateurs :
— le coeflicient de détermination qui indique le degré d’ajustement du modéle.
Plus il est grand, meilleur sera le modéle;
— la comparaison des valeurs obtenues par 'expérimentation et par le modéle.
Si le modéle est valable, les points doivent se situer aux abords de la droite
idéale ;
— le manque d’ajustement qui doit dans la mesure du possible étre non signi-
ficatif.
Afin de mieux se rendre compte de la signification des résultats obtenus, nous
pouvons tracer les figures représentant les effets principaux, les interactions ou

encore les surfaces de réponses.

7.3 Analyse des résultats

Afin de ne pas surcharger le lecteur, nous avons dii opérer une sélection parmi
les 12 réponses obtenues pour caractériser les différents produits (matiére grasse
(3), matiére séche (3), conductivité (2), °Brix (2), viscosité (2)) et les 6 énergies
calculées (énergie moyenne d’une impulsion lors du 1% (2%™¢) traitement, énergie
totale, énergies spécifiques (3)). Nous allons nous intéresser principalement au

résidu final puis aux énergies consommeées.
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7.3.1 Composition du résidu final

Au cours de la cinétique d’extraction, nous avons pu voir 'influence du nombre
d’impulsions sur la composition du résidu final. Nous allons maintenant pouvoir

étudier celle des autres facteurs.

7.3.1.1 Quantité d’huile dans le résidu final

Analyse de variance D’aprés les résultats présentés dans le tableau 9.4, nous
pouvons noter que :
— la quantité d’huile des points centraux varie peu (1,39 - 1,82 g), indiquant
une reproductibilité satisfaisante ;

— la répomnse étudiée varie largement (0,96 - 3,47 g), ce qui indique qu’au moins

un des facteurs a un effet significatif sur cette réponse.

Effet Somme Degrés | Carré moyen | F-Ratio | P-Value
des carrés | de liberté

Ratio (R) 2,17873 1 2,17873 66,25 0,0000
Durée (D) 0,953173 1 0,953173 28,98 0,0000
pH 3,03952 1 3,03952 92,42 0,0000
Température | 0,314336 1 0,314336 9,56 0,0066
R.pH 0,975156 1 0,975156 29,65 0,0000
D? 1,0362 1 1,0362 31,51 0,0000
D.pH 0,268324 1 0,268324 8,16 0,0109
D.T 0,158006 1 0,158006 4,80 0,0426
pH. T 0,000081 1 0,000081 0,00 0,9610
T2 0,0396539 1 0,0396539 1,21 0,2875
D.pH.T 0,258572 1 0,258572 7,86 0,0122
T3 0,505997 1 0,505997 15,39 0,0011
Erreur totale | 0,559088 17 0,0328875

Total 10,008 29

TAB. 7.2 — Analyse de la variance de la matiére grasse du résidu final.

L’analyse de variance (tab. 7.2) effectuée permet de déterminer I'influence de
chaque facteur. Une premiére analyse des résultats (tab. 7.2 et fig. 7.3) appelle les
remarques suivantes :

— le pH est le plus significatif. On le retrouve également sous forme d’interac-

tion ;

— le ratio et une de ses interactions ont un effet significatif;
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F1G. 7.3 — Diagramme de Pareto pour la matiére grasse contenue dans le résidu.

— la durée du premier traitement (premier et deuxiéme ordre) et trois de ses
interactions ont un effet significatif, ce qui justifie la réalisation d’un plan
d’ordre au moins égal & 2;

— la température (premier et troisiéme ordre) et deux de ses interactions ont
un effet significatif.

Le coefficient de corrélation du modéle est ici de 94,4 %. La confrontation des

valeurs observées et prédites par le modéle (fig. 7.4) présente un profil acceptable.

Le manque d’ajustement n’est pas significatif et a donc été éliminé. Ces éléments

Matiére grasse observée (g)

Matiére grasse calculée (g)

F1G. 7.4 — Graphe de comparaison prédiction/observation pour la matiére grasse
du résidu final.
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nous permettent de proposer un modéle pour la matiére grasse du résidu final. Le

tableau 7.3 présente les coefficients normés du modéle.

Variables Coefficients | Variables Coefficients
constante 1,7312 T -0,257316
pH -0,375641 | D.pH 0,1295
Ratio 0,318033 | D.pH.T -0,127125
D? 0,256566 | D.T -0,099375
R.pH -0,246875 | T2 0,0499948
Durée -0,210357 | pH.T -0,00225
T3 0,198066

TAB. 7.3 - Coefficients de régression du modéle (en variables codées) de la matiére
grasse du résidu final.

Exploitation du modéle Dans le cas présent, I'exploitation du modéle se fait
en deux temps. Tout d’abord, les conditions optimales de traitement vont é&tre
précisées pour produire un résidu pauvre ou, au contraire, riche en huile. Nous al-
lons ensuite pouvoir représenter l'influence des différents parameétres sur la matiére

grasse du résidu final (fig. 7.5).

Les conditions optimales de traitement (tab. 7.4) Nous cherchons &
déterminer les conditions optimales pour produire un résidu pauvre ou riche en
huile. En effet, le choix du procédé appliqué se fera au regard d’une prochaine
étude visant & séparer les émulsions produites. Si cette séparation est efficace, le
procédé retenu sera celui donnant un résidu pauvre en huile. Si, au contraire, cette
séparation s’avére problématique, le procédé retenu sera celui produisant un résidu

riche en huile qu’il restera alors a traiter.

Reésidu pauvre en huile | riche en huile
Masse d’huile 04¢g 34¢g
Teneur résiduelle 2,3% 19,5%
Ratio 6,67 10
Durée 200 60

pH 4,9 5,2

T 13 22

TAB. 7.4 — Optimum trouvés pour produire un résidu final de différentes qualités.
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F1G. 7.5 — Effets principaux des facteurs sur la matiére grasse du résidu final.
(courbes : modéle; points : moyenne des valeurs expérimentales.)

Il apparait que les valeurs des différents parameétres sont toutes situées en
bordure du domaine expérimental étudié. Ceci suggére que les optima se situent
en dehors de I'espace du plan. Néanmoins, il n’est pas utile d’explorer un domaine
plus vaste. En effet, par exemple, la diminution du ratio eau/tourteau entraine des

problémes techniques du fait du caractére particuliérement visqueux du produit.

Le pH Le pH est le facteur primordial pour expliquer la quantité d’huile
présente dans le résidu : il intervient directement ou par le biais de ses multiples
interactions avec le ratio, la durée et la température. Ainsi, des suspensions de
pH 5,2 donnent un résidu contenant encore 62 % de 'huile initiale contenue dans
le tourteau alors qu’une suspension de pH 6,2 donnent un résidu n’en contenant
plus que 45 %, voir méme 25 % pour le pH 6,5. Le pH a un rdle prépondérant :
plus il est élevé, plus le résidu est pauvre en huile.

La solubilité des protéines dépend du pH : plus le pH d’une solution de protéines
est proche de pH; (pH isoélectrique), plus la solubilité est faible. Or le pH; d’une
solution de protéines de graines de lin varie entre 3,5 et 4 (Dev & Quensel, 1988).
Nous nous trouvons bien aux abords du pH; des protéines de graines de lin : la
solubilité des protéines varie dans le domaine de pH étudié. Plus le pH augmente,
plus les protéines sont solubles.

Dans une émulsion, les globules gras sont stabilisés par des surfactants et des

stabilisants. Ces roles sont en partie joués par les protéines. Le pH, en jouant
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F1G. 7.6 — Effet du pH et du ratio eau/tourteau sur I'huile du résidu final (g).

sur la solubilité des protéines, modifie la mobilité des globules gras et influence
I’extraction.
[’examen de l'interaction entre le pH et le ratio montre que (fig. 7.6) :
— le ratio eau/tourteau n’a pas d’effet sur Uextraction pour les valeurs de pH
proches de 6,2

— pour les faibles ratios (fig. 7.6.a), on observe une différence de comportement :

les pH plus acides favorisent I'extraction ;

— plus le pH est acide, plus augmentation du ratio eau/tourteau est néfaste

a Pextraction ;

— plus le ratio eau/tourteau est élevé, plus le pH influe sur Pextraction.

Pour les suspensions concentrées (ratio < 8,75/1) et dans les conditions op-
timales vis-a-vis de extraction de l'huile (fig. 7.6.a), la baisse du pH favorise
Pextraction. Ceci peut venir du fait que les globules gras se « partagent » plus
facilement les protéines solubles disponibles.

Au niveau de interaction entre le pH et la durée (fig. 7.7), nous notons que
Ieffet du pH varie suivant les conditions de traitement : cela est d & 'existence
de l'interaction entre le pH, la durée et la température. Pour chaque pH, il existe
un optimum différent pour la durée du premier traitement. On observe également
dans certains cas (fig. 7.7.a) un changement de comportement : pour les faibles

durées (<130 imp.), Paugmentation du pH favorise Pextraction.
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(a) R=6,67/1; T=13°C (b) R=10/1; T=22°C

F1G. 7.7 — Effet du pH et de la durée sur 'huile du résidu final (g).

Le ratio eau/tourteau Le ratio et son interaction avec le pH ont un effet
significatif. Ainsi, un ratio bas (7,5/1) donne un résidu contenant 45 % de ’huile
initiale contenue dans le tourteau alors qu’un ratio haut (10/1) donne un résidu
en contenant plus de 61 %, voir méme 64 % pour le ratio en étoile (10,8/1).
L’augmentation du ratio augmente la quantité d’huile contenue dans le résidu,
ce qui peut revenir & dire que le traitement devient moins efficace vis-a-vis de
Vextraction de I’huile. Plusieurs explications sont possibles :

~ les impulsions appliquées ne sont pas équivalentes : le ratio influencerait

lefficacité du traitement. Ce point sera éclairci ultérieurement (cf. partie
7.3.2);

— Dextraction est facilitée pour les suspensions concentrées.

La durée du premier traitement Le facteur durée? (ordre 1 et 2) et ses
interactions avec le pH et la température sont significatifs.

Comme le montre la figure 7.5 (p. 162), des premiers traitements brefs (60 imp.)
donnent un résidu contenant encore 60 % de I'huile initiale alors que des premiers
traitements moyens (130 imp.) donnent un résidu n’en contenant plus que 46 % de
I'huile. Cependant nous constatons que la prolongation de ce premier traitement
(200 ou 247 imp.) est néfaste pour 'extraction : le résidu contient alors de 49 % &

57 % de I'huile initiale. Cet effet qui semble & premiére vue paradoxal, s’explique

2 Nous tenons a rappeler au lecteur que nous étudions la quantité d’huile présente dans le
résidu final obtenu a Pissu de 2 traitements successifs soit aprés 280 impulsions.
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F1G. 7.8 — Effet de la température et de la durée sur 'huile du résidu final (g).

si I'on ne perd pas de vue que deux traitements sont appliqués. Il existe donc une
répartition optimale des impulsions entre les deux traitements.

Comme le nombre total d’impulsions ne varie pas, la prolongation du premier
traitement conduit & un deuxiéme traitement extrémement bref. Lors de ’étude de
la cinétique d’extraction, nous avions pu observer le ralentissement de ’extraction
de la matiére grasse si nous prolongions le traitement. C’est ce méme effet que
nous observons : l'augmentation de la durée du premier traitement n’entraine
pas d’amélioration au niveau de l'extraction et diminue lefficacité du second.
Une durée optimale du premier traitement dépend beaucoup des conditions de
traitement.

Les interactions entre la durée, le pH et la température sont plus complexes a
expliquer du fait de 'existence d’une interaction d’ordre 3 :

— le pH modifie la durée optimale du premier traitement ;

— plus le pH augmente, plus le premier traitement peut étre court.

La température a également un effet sur la durée optimale : 'augmentation
de la température permet de diminuer légérement la durée du premier traitement.
Cependant, la plupart du temps une zone optimale d’extraction existe. Ces condi-

tions sont fonction du pH.

La température La température est un facteur significatif & 'ordre 1 et 3.

Elle a également un effet par ses interactions avec la durée et le pH.
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Dans le domaine étudié (avec les points en étoile), 'augmentation de la tem-
pérature donne un résidu plus riche en huile. En effet, une température de 13°C
donne un résidu contenant 35 % de I'huile initiale contenue dans le tourteau alors
qu’une température de 43°C donne un résidu de contenant en moyenne 61 % de
I'huile. Cependant, 'existence de l'effet d’ordre 3 illustre la complexité de !'in-
fluence de la température. Il existe deux extremums locaux pour 20°C et 30°C
donnant respectivement des résidus contenant 55 % et 48 % de I'huile initiale.

Plusieurs phénomeénes peuvent expliquer ce profil. L’augmentation de la tem-
pérature favorise la solubilité du mucilage (Mazza & Biliaderis, 1989). Elle doit
également avoir un effet sur celle des protéines. 11 est possible qu’une compétition
intervienne alors entre ces deux produits.

La richesse en huile du résidu obtenue & 47°C peut s’expliquer si on considére
que les protéines ont commencé A se dénaturer & cette température. Aussi les
protéines qui entrainent les globules gras dans la phase liquide ne sont plus capables
d’assurer ce transport et 'huile reste dans la phase solide.

La température a peut-étre également un effet sur 'efficacité des impulsions.

7.3.1.2 Matiére non-grasse du résidu final

Maintenant que nous avons étudié 'extraction de la matiére grasse, penchons
nous sur celle de la matiére non-grasse. Pour ne pas alourdir le document, désor-
mais seuls les graphiques et tableaux essentiels & la compréhension seront présen-

tés. Les autres seront mis en annexe.

Analyse de variance D’aprés les résultats présentés dans le tableau 9.4, nous
pouvons noter que :
— la quantité de matiére séche des points centraux varie peu (11,80 - 12,68 g),
indiquant une reproductibilité satisfaisante;
— la réponse étudiée varie largement (9,14 - 15,53 g), ce qui indique qu’au
moins un des facteurs a un effet significatif sur cette réponse.
Une premiére analyse des résultats (tab. 9.5 (p. 210) et fig. 7.9) appelle les
remarques suivantes :

— la durée est le facteur le plus significatif;
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F1G. 7.9 — Diagramme de Pareto pour la matiére séche du résidu final.

— la température et une de ses interactions ont un effet significatif;

— leratio (ordre 1 et 3) et son interaction avec la température sont significatifs.

Le coefficient de corrélation du modele est ici de 82,5 %. La confrontation des
valeurs observées et prédites par le modeéle (fig. 9.3 p. 211) présente un profil accep-
table et le manque d’ajustement a pu étre éliminé. Ces éléments nous permettent
de proposer un modeéle pour la matiére séche du résidu final. Le tableau 9.6 (p.

211) présente les coefficients normés du modéle.
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F1G. 7.10 — Effets principaux des facteurs sur la quantité de matiére séche du
résidu final.

Exploitation du modéle

La durée du premier traitement Alors que le méme nombre d’impulsions

ont été appliquées, nous observons un effet du nombre d’impulsions appliquées
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F1G. 7.11 — Effet du ratio eau/tourteau et de la température sur la matiére séche
du résidu final (g).

lors du premier traitement. Plus le premier traitement est long, plus la quantité
de matiére séche contenue dans le résidu final est faible.

Cet effet est prépondérant et laisse supposer que les deux traitements ne sont
pas équivalents. Ce point nécessite une analyse plus détaillée et sera éclairci lors

de I’étude de I'énergie des impulsions (cf. 7.3.2).

La température Le facteur température est significatif seulement & Pordre
1 et sous la forme d’une interaction avec le ratio. Globalement I’augmentation de
la température diminue la matiére séche du résidu ce qui revient a dire qu’elle
favorise l'extraction de la matiére séche.
L’examen de U'interaction révéle que :
— pour une température basse (20°C), le ratio a une influence nettement plus
faible sur la matiére séche;
— Deffet bénéfique de la température sur I’extraction est nettement plus sensible
lorsque le ratio est faible.

L’analyse de cette interaction se fera ci-aprés.

Le ratio eau/tourteau Le facteur ratio est significatif & l'ordre 1 et 3 et
également par son interaction avec la température. Son effet est complexe.
Nous avions vu lors de I’étude bibliographique (p. 41) que l'extraction était

favorisée dans deux cas : un produit concentré ou au contraire une dilution im-
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portante. C’est ce méme effet que nous observons : 2 zones favorables (en bleues
sur la figure 7.11) pour 'extraction de la matiére séche existent.

Pour une température donnée, il existe un ratio eau/tourteau optimum. Du
fait de l'interaction, ce ratio optimal dépend de la température. Si ce ratio est

dépassé, la matiére séche du résidu augmente.

7.3.1.3 Conclusion

La composition du résidu final dépend des conditions de traitement. Les ef-
fets des différents facteurs sont mieux compris cependant certains points restent
a éclaircir concernant les impulsions. Pour cela nous allons étudier les énergies

consommeées au cours de chaque traitement et les énergies spécifiques.

7.3.2 Energies consommeées

Dans le tableau 9.7 (p. 212), nous avons présenté les résultats obtenus avec la
série d’expériences réalisées au cours de cette étude. Toutes les réponses ont été

analysées, mais seules les réponses ayant un réel intérét sont présentées.

7.3.2.1 Energie totale

Analyse des résultats D’aprés les résultats présentés dans le tableau 9.7 (p.
212), nous pouvons noter que :
— D’énergie des points centraux varie peu (entre 4,27 et 4,82 kJ), indiquant une
reproductibilité satisfaisante ;
— la réponse étudiée varie entre 1,53 et 7,12 kJ, indiquant qu’au moins un
facteur a un effet significatif sur cette réponse.
Une premiére analyse des résultats (tab. 9.8 (p. 212) et fig. 7.12) appelle les
remarques suivantes :
— la durée du premier traitement (ordre 1) a un effet significatif;
— le pH (ordre 1 et 2) a un effet significatif;
~ le ratio a un effet significatif uniquement & ’ordre 3;

— la température n’a aucun effet significatif.
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F1G. 7.12 — Diagramme de Pareto pour I’énergie totale consommeée par expérimen-
tation.

La valeur du coefficient de détermination qui correspond au degré d’ajustement
du modéle, est égale & 82,5 %, ce qui indique un bon pouvoir de prédiction pour le
modéle proposé. La confrontation des valeurs observées et prédites par le modéle
(fig. 9.4 p. 211) présente un profil acceptable. Le manque d’ajustement n’est pas
significatif et a donc été éliminé. Ces éléments nous permettent de proposer un

modéle pour cette énergie. Le tableau 9.9 (p. 213) présente les coefficients normés

du modéle.
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F1G. 7.13 — Effets des facteurs sur ’énergie totale consommée par expérimentation.
Exploitation du modéle (fig. 7.13)

La durée du premier traitement La durée du premier traitement in-

fluence fortement I’énergie consommée. Ceci est dii & 'importante différence d’éner-
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gie entre une impulsion appliquée lors du 1¢” (22,6 J en moyenne (9,8 < @ < 41,8))
et du 2™ traitement (6,5 J en moyenne (1,1 < @ < 12,4)). En fait, les produits
traités lors du 1°” et du 2™ traitement sont trés différents ce qui agit sur la durée
de formation de I'arc ¢.¢¢ (fig. 7.14) et par conséquence sur ’énergie consommée,

comme nous avions pu le voir précédemment.
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de larc tesy (1)
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Energie d’une impulsion (J)

@® : premier traitement; O : second traitement

F1G. 7.14 — Relation entre la durée moyenne de formation t.;; et I’énergie moyenne
@ de la décharge.

Le pH Entre 4,9 et 5,7, laugmentation du pH augmente ’énergie consom-
mée. Pour ces expérimentations, de I’acide a été ajouté afin d’obtenir le pH requis :
la conductivité électrique du produit a augmenté. Or plus le milieu est conduc-
teur, plus 'arc a des difficultés & se créer du fait de la décharge du condensateur
(exponentielle) au cours de la création de 'arc (pendant t.f) ce qui conduit & des
décharges dont I’énergie utile est moindre. L’énergie consommeée aprés t.;; est a

l'origine des ondes de chocs.

Le Ratio eau/tourteau On observe également que plus le systéme pou-
dre/émulsionest concentré (plus le ratio est faible), plus 1’énergie consommée est

grande : 1a encore la conductivité du produit traité est responsable de ce fait.

Conclusion L’énergie consommeée aprés la création de l'arc électrique est for-
tement lide aux caractéristiques du milieu traversé. En effet, les suspensions du
premier et du second traitement ne sont pas équivalentes en terme de concentra-

tion, de conductivité électrique et de viscosité : la différence d’énergie consommeée
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entre une impulsion du 1¢” et du 2™ est donc importante. Le ratio eau/tourteau,
en modifiant la concentration de la suspension, et le pH en agissant sur la conduc-
tivité électrique, jouent aussi un réle important sur ’énergie.

Nous allons nous intéresser aux énergies nécessaires & extraction de la matiére
grasse et de la matiére séche. Dans le tableau 9.7 (p. 212) sont présentées les valeurs
de I’énergie spécifique pour la matiére grasse FSys¢ et pour la matiére non-grasse

(séche) ESys définies comme :

ET
Bowers) = 3paysy, — m(e)s)

(7.5)

ot ET est I'énergie totale, M(G/S); la matiére grasse/séche initiale et M(G/S)
la matiére grasse/séche contenue dans le résidu final obtenu a Iissu de l'expéri-

mentation.

7.3.2.2 Energie spécifique pour 'extraction de I’huile

Nous pouvons noter que 1’énergie des points centraux varie peu (entre 1705
et 2262 kJ/kg), indiquant une reproductibilité satisfaisante alors que la réponse
étudiée varie largement (entre 843 et 6220 kJ/kg).

Une premiére analyse de variance des résultats conduit a I'obtention d’un mo-
déle peu satisfaisant : le coefficient de corrélation est de 47 %. Aucun facteur n’est
significatif au premier ordre (fig. 7.15) et seules les interactions Dur.pH, Dur.pH.T

et pH.T apparaissent comme significatives.
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FiG. 7.15 — Effets principaux des facteurs sur ’énergie spécifique pour extraire

eau/tourteau (impulsions)

T’huile du tourteau.
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F1G. 7.16 — Effets principaux des facteurs sur I'énergie spécifique pour extraire
'huile du tourteau (analyse réalisée sans 'expérience N°29).

De fait, la procédure statistique est difficile & mettre en oeuvre en raison de
Pexpérimentation N°29 (6 220 kJ/kg) qui correspond simultanément & une durée,
un pH et une température faibles. En dehors de ce résultat, la valeur moyenne
de I'énergie spécifique (1990 + 490 kJ/kg) présente un coefficient de variation
inférieur & 25 %. L’énergie spécifique semble donc relativement indépendante des
conditions expérimentales utilisées.

Le caractére peu satisfaisant du modéle trouvé, nous a conduit & éliminer 1’ex-
périmentation N°29. La nouvelle analyse de variance (tab. 9.10 p. 213) conduit &
un modéle (tab. 9.11 p. 213) une nouvelle fois peu satisfaisant : le coefficient de
corrélation est de 50,5 %. Mais, cette fois, 2 facteurs sont significatifs comme on

peut le voir sur la figure 7.16 : la durée (ordre 1 et 2) et le pH (ordre 2).

Interprétation Le caractére peu satisfaisant de notre modéle pourrait venir
d’un « mauvais échantillonnage » des impulsions :

— 1 impulsion sur 4 est enregistrée

— 280 impulsions sont appliquées.
Il est envisageable que les 70 impulsions enregistrées ne soient pas représentatives
de I’ensemble du traitement.

L’énergie spécifique est par définition le rapport entre I’énergie consommée
et la matiere grasse extraite. Or I'énergie que nous calculons est ’énergie dissipée
pendant les oscillations, c’est-a-dire ’énergie utilisée pour créer les ondes de chocs

(Lu et al., 2001) et donc générer de I’agitation.
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Si les ondes de chocs étaient seules responsables de l'extraction de la matiére
grasse, l'énergie spécifique serait constante. Ce n’est pas tout & fait le cas : elles ont
une action prépondérante, mais les conditions de traitement agissent également sur

I'huile extraite comme lors de toute extraction aqueuse.

7.3.2.3 Energie spécifique pour Pextraction de la matiére séche

Comme nous pouvons le voir sur le tableau 9.7 (p. 212), I'énergie des points
centraux varie peu (entre 384,8 et 439,7 kJ/kg), indiquant une reproductibilité
satisfaisante et la réponse étudiée varie largement (entre 186,8 et 824,6 kJ /kg).

L’analyse des résultats (tab. 9.12 p. 214 et fig. 7.17) permet d’affirmer que :

— le ratio eau/tourteau (ordre 3) a un effet significatif;

— le pH (ordre 1 et 2) et ses interactions avec la durée et la température ont

un effet significatif;

~ la durée (ordre 1) et 2 de ses interactions ont un effet significatif;

— la température (ordre 3) et 2 de ses interactions ont un effet significatif.

0 1 2 3 4 )

Valeurs standardisées

F1G. 7.17 — Diagramme de Pareto pour ’énergie spécifique de la matiére non-
grasse.

Cette fois, nous pouvons proposer un modéle acceptable pour ’énergie spéci-

fique avec un coefficient de corrélation de 90,3 %. La confrontation des valeurs
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observées et prédites par le modéle (fig. 9.5 p. 213) présente un profil acceptable.
Le manque d’ajustement n’est pas significatif et a donc été éliminé. Ces éléments
nous permettent de proposer un modéle pour I’énergie spécifique de la matiére

non-grasse. Le tableau 9.13 (p. 214) présente les coeflicients normés du modéle.
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F1ac. 7.18 — Effets principaux des facteurs sur 1’énergie spécifique pour extraire la
matiére non-grasse du tourteau.

Interprétation (fig. 7.18)

Le ratio eau/tourteau a un effet prépondérant sur I'énergie spécifique.

Le ratio de 6,67/1 semble particuliérement défavorable a 'extraction. Ceci est
dii & 'effet concomitant d’une saturation du milieu (’extraction de la matiére non-
grasse est défavorisée) et d’une consommation énergétique importante. Cependant
ces conditions sont favorables & I'extraction de la matiére grasse.

La diminution observée pour les ratios importants correspond 4 une diminution
de I’énergie consommeée et & la stabilité de la matiére non-grasse extraite. Ceci
semble indiquer que les impulsions sont moins efficaces et que I'extraction est di

4 ’action de 'ean.

Le pH Nous retrouvons 'effet observé lors de I’étude de I’énergie totale étant
donné l'absence d’effet du pH sur la matiére séche extraite. Il semble qu’une ex-
traction & pH acide soit souhaitable d’un point de vue énergétique. Cependant ces

conditions correspondent & une extraction de matiére grasse faible.
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Matiére Matiére Energie ES  ES

grasse séche totale MG MS
D A+
pH? ++ + 4+t
pH e + +
R3 + + et
R e + - -
T + ek -
D? ++ +
T3 ++ +
R.pH “++
D.pH + +
pH.T - ++
D.pH.T + +
R.T +
D.T - -
R? - - -
T2 - -

Echelle d’importance : pas d’effet :  ; —; -3 -+ ++4; ++4+ : effet majeur.

TAB. 7.5 — Vue d’ensemble des résultats du plan d’expériences.

Il apparait également un maximum au niveau de ’énergie spécifique. De part
Iinteraction entre le pH et la température, ce maximum dépend de la tempé-

rature : plus la température augmente, plus ce maximum se déplace vers les pH

neutres.

La durée du premier traitement Nous observons une légére augmentation
de I’énergic spécifique avec la durée du premier traitement. Comme 'augmentation
de la durée du premier traitement permet d’extraire plus de maticre, cela signifie
que la matiére non-grasse devient de plus en plus difficile & extraire.

Du fait de linteraction, cet effet change selon le pH : pour un pH bas, la
durée n’a pas d’effet. Plus le pH augmente, plus 'augmentation de la durée du
premier traitement aura un effet important sur I’énergie spécifique. Ceci est 1ié a

la conductivité du produit traité.

La température Son augmentation entraine une légére diminution de 1’éner-
gie spécifique. Nous retrouvons en fait I'effet bien connu de la température : son

augmentation favorise extraction aqueuse.
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7.4 Conclusion

Cette étude a permis de déterminer effet des facteurs étudiés (ratio, durée,
pH, température) sur différentes réponses.

Les deux traitements successifs ne sont pas équivalents : lors du premier trai-
tement, 'eau est un facteur limitant au niveau de I’extraction et ’énergie consom-
mée est plus importante. L’extraction de I’huile est facilitée lorsque le systéme
poudre/émulsion est concentré. La relation entre 'énergie consommée et la ma-
tiére extraite est délicate & interpréter, cependant la matiére grasse extraite semble
étre fortement liée a I'énergie.

Deux procédés différents sont proposés : 1'un produisant un résidu riche en
huile et I’autre un résidu pauvre en huile. Le choix entre ces deux procédés se fera

suivant les résultats obtenus au niveau de la séparation des émulsions produites.
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Chapitre 8

Conclusion et perspectives

Conclusion Générale

Les travaux effectués dans cette thése ont porté sur le développement d’un
procédé alternatif d’extraction de I’huile de lin, respectueux de environnement,
tout en permettant de préserver les fonctionnalités des protéines.

Ces contraintes nous ont amené a proposer un procédé d’extraction original
combinant les technologies traditionnelles de I’huilerie et des technologies plus no-
vatrices dans ce secteur d’activité, que sont les champs électriques. Dans un pre-
mier temps, nous avons testé différents traitements afin de déterminer le procédé
suivi.

Gréce & 'optimisation du broyage, 'impact négatif de ’absence de cuisson sur
le rendement en huile a pu étre contrebalancé.

Les graines non-matures se sont révélées extrémement variables. Leur produc-
tion s’est avérée coliteuse, aléatoire et les graines obtenues étaient peu aptes & étre
pressées tant que leur humidité n’était pas proche de celle des graines matures.

Par un pré-traitement enzymatique, nous avons mis en évidence le verrou tech-
nologique que représente l’existence du mucilage dans la cuticule de la graine lors
d’un procédé en voie humide. Ce produit présente de nombreuses propriétés inté-
ressantes (épaississant, stabilisant, gel faible, rétention d’eau etc.) et peut trouver
des applications tant en alimentaire que dans d’autres domaines (couche-culottes

etc.). Aussi sa destruction n’était pas souhaitée.
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Graines

Pouydre

Tourteau gras

Po&dre

Eau ———>l Décharges électriques l

¥
Systéme solide/émulsion 1
Y

lCentrifugation ———Fmulsion 1

¥
Systéme solic}e /émulsion 2

Centrifugation I——»Emulsion 2

RéSidtl final

F1G. 8.1 — Procédé proposé de production d’huile de lin.

L’extraction du mucilage se fait essentiellement & chaud ce qui ne nous est
pas permis. Une solution originale a pu étre étudiée : I'application de décharges
électriques dans l'eau. L’extraction du mucilage des graines entiéres s’étant révélée
particuliérement efficace avec ce procédé, nous 'avons appliqué au traitement du
tourteau.

Apres 'examen de la cinétique d’extraction, une étude plus détaillée du procédé
a permis de proposer deux traitements possibles. L’arbitrage entre ces 2 procédés
se fera au regard des résultats obtenus lors d’une prochaine étude visant & séparer
les émulsions produites.

Cette thése est le point de départ d’autres études visant & récupérer, a partir

des différentes fractions obtenues, les molécules d’intérét économique.

Perspectives

Cette étude a permis d’explorer différentes solutions techniques (broyage, pres-

sage, enzymes, décharges électriques etc.). Un procédé d’extraction de 'huile de lin
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a pu étre élaboré (fig. 8.1), tout en respectant les contraintes imposées. Des points
clés & maitriser afin d’obtenir un rendement élevé, ont pu étre mis en évidence tels
que la maturité et la teneur en eau des graines ou encore la qualité du broyage.
Cependant ce procédé n’est pas encore complétement abouti. Il reste & étudier :
— la séparation des émulsions obtenues et la récupération des produits (pro-
téines, mucilage) ;
— la qualité des produits obtenus;

— le passage de I’échelle laboratoire & 1’échelle pilote.

La séparation des émulsions Stewart & Mazza (2000) a observé la déstabili-
sation de vinaigrettes a base de mucilage de graines de lin dans certaines conditions
(pH etc.). Différentes méthodes de séparation des émulsions sont possibles :
— Dultrafiltration (Karakulski et al., 1995);
— des traitements électriques couplés & d’autres opérations unitaires (Eow &
Ghadiri, 2002; Mostefa & Tir, 2004);
— la flottation (Al-Shamrani et al., 2002);
— les ultrasons (Pangu & Feke, 2004 ; Stack et al., 2005) ;
— la congélation/décongélation (Chen & He, 2003). Ce traitement ne semble
pas adapté pour séparer nos émulsions du fait de leurs caractéristiques. En
effet nous avons des émulsions huile dans eau et I’huile de lin se solidifie &

-18°C. Mais il pourrait permettre de les concentrer.

La qualité des produits A l'issu de notre procédé, nous obtenons de I’huile,

des émulsions et un résidu.

L’huile Nous récupérons de ’huile & I'issue du pressage et & terme lors de la
séparation des émulsions et du traitement du résidu final.

L’huile issue du pressage 4 froid devra étre analysée. Etant donné ses conditions
de production (pressage a froid), nous pouvons espérer une huile de bonne qualité.

Cependant il est & craindre que ’huile contenue dans 1’émulsion et le résidu final

soit de moindre qualité du fait de l'action de 1'ozone lors des décharges électriques.
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Les protéines et le mucilage L’objectif de cette étude étant la faisabilité
d’'un procédé alternatif d’extraction de ’huile, nous ne nous sommes pas penchés
attentivement sur les co-produits et leur qualité.

Une interrogation persiste plus particuliérement sur la qualité des constituants
obtenus & l'issu du traitement par décharges électriques. En effet les DEHT peuvent
avoir un effet sur les produits (protéines, mucilage), méme si dans le cas des pro-
téines aucune dénaturation n’a pu étre mesurée (Vishkvaztzev et al., 1998, soja).

L’étude de la qualité des protéines produites passe par une étape de purification
nécessaire avant toute analyse. De plus les protéines végétales sont particuliére-
ment difficiles & analyser du fait de I'existence de familles de protéines : les profils
obtenus & partir de protéines non dénaturées, tant en FPLC qu’en HPLC, ne sont
pas des pics bien définis.

Aussi nous nous sommes tournés vers la comparaison des profils obtenus par
HPLC de solutions traitées et non-traitées d’une protéine modéle la BSA (Bovine
Serum Albumine). Les profils obtenus (fig. 9.2 p. 208) étaient semblables ce qui

confirme les résultats de Vishkvaztzev et al. (1998).

Passage a I’échelle pilote Au niveau du changement d’échelle, une interroga-
tion persiste sur I’énergie spécifique pour l'extraction assistée par décharges élec-
triques. En effet, nous avons travaillé avec de faibles quantités de produit (30 g de
tourteau) du fait des contraintes matérielles (=~ 150 g de tourteau par pressage).
Notre cellule permet de traiter jusqu’a un litre de solution, aussi il faudra tester
si I'efficacité du traitement diminue avec 'augmentation de la masse traitée. Ceci

contribuerait & diminuer le colit énergétique de notre traitement.
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Le lin

Le lin est une plante souvent méconnue du grand public. Aussi une rapide

présentation de son histoire, de la plante elle-méme et de ses débouchés s’impose.

Historique

L’utilisation du lin est trés ancienne (Billaux, 1969) : les premiéres traces de son
utilisation ont été retrouvés dans les vestiges des cités lacustres en Suisse datant
de 8000 ans avant J.C. Son lieu d’origine reste cependant imprécis (Asie, Orient,

aux Indes et en Chine).

Mythes

Beaucoup de peuples lui donne une origine divine. Dans la mythologie, Hilda,
déesse de la terre, apprenait & ’homme ’art de cultiver et de tisser le lin. Les
Egyptiens attribuérent Pinvention du lin & la déesse Isis, les Grecs a Minerve,
les Lydiens a Arachné. De nombreuses références sont présentes dans la Bible. Il
était chez les Hébreux un symbole de pureté et d’excellence. D’aprés le nouveau

testament, le linceul du Christ était en lin.

Préhistoire et Antiquité

La découverte du vétement est liée a celle du lin. En effet, les premiers véte-
ments étaient fait de peaux de bétes assemblées avec des fibres de lin.
Le lin fut intimement li¢ & I'histoire de 'Egypte (fig. 2.1). Ses fibres étaient

utilisées pour la confection des vétements et servaient pour la navigation : on
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en faisait des voiles, des cordages et des filets pour la péche. Ses graines étaient
utilisées dans Ialimentation humaine.

Dans tout les peuples civilisés de I’ Antiquité, son usage s’est largement répandu
tant pour ses fibres que pour ses graines, alors utilisées comme aliment de base
et comme médicament (Rickard & Thompson, 1997). Les Phéniciens, qui ache-
taient le lin en Egypte, I'ont introduit en Irlande, en Angleterre et en Bretagne.
Parallelement, ils devinrent les maitres dans I'art de teindre. Les Romains, tout
comme les Grecs, appréciaient ses fibres (vétements, mouchoirs...) mais également
les qualités nutritionnelles et les vertus médicinales de sa graine.

L’effondrement de 'empire romain d’Occident, qui entraina un certain chaos

en FKurope, provoqua le quasi abandon de la culture du lin.

Le lin en France
Du Moyen Age au siécle des lumiéres

La réintroduction de cette culture s’est faite au Moyen Age en France : Char-
lemagne ftt le premier & donner une impulsion & cet artisanat.

A partir du XI'®*™e siécle, les conditions d’existence sont plus douces, des villes
et des états se créent et les échanges commerciaux augmentent : la culture du lin
se généralise en France.

Au XTI sigcle, sa culture s’est développée dans plusieurs provinces, notam-
ment en Flandre, en Bretagne et en Anjou.

Au XVII®™e gigcle, Colbert organise la production de toiles fines encourage
la création de filatures et de manufactures de dentelles. Au siécle des lumiére, le
lin avait la suprématie. Toiles a voiles d’Abbeville, toiles fines de Cambrai, toiles
blanches ou imprimées d’Alsace, blouses, dentelles, mouchoirs, fils & coudre de
Lille, etc. Tout était en lin. Prés de 300 000 hectares étaient consacrés a sa culture.
Environ 4 millions d’ouvriers vivaient du lin. Dans toute 'Europe de I’Ouest, le lin
était, avec le chanvre, la culture prépondérante. A cette époque encore, la culture
du lin, le travail des fibres, le filage et parfois méme le tissage se pratiquaient & la
ferme. Rien n’avait changé depuis le Moyen Age. Seul progrés technique : le rouet

remplacait lentement le fuseau.
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Industrialisation

En 1801, Joseph-Marie JACQUARD invente le métier & tisser. En 1810, Phi-
lippe de Girard met au point un systéme complet de filature de lin qui sera per-
fectionné jusqu’au début du XX®™e siécle. Le travail a 'usine remplace progressi-
vement le travail a la maison.

Entre 1810 et 1850, le développement des filatures mécaniques ne favorise pas
la culture du lin (petits lots) mais les importations (Hollande, Belgique et Russie) :
la culture du lin décline en France (100000 hectares en 1840).

Entre 1850 et 1900, le lin universel fut dévoré par le raz-de-marée du coton et
sa culture continue & régresser.

En Europe, au début du XXme siécle, I'huile de graines de lin était livrée
chaque semaine dans de petits contenants de verre, car on savait qu’elle rancissait
rapidement une fois exposée a la lumiére et 4 air. Cependant, dés les années 1920,
Iindustrialisation de la production des huiles a sonné le glas des petits pressoirs
locaux fournissant des huiles fraiches et non raffinées.

Entre 1900 et 1945, la production en France reste faible (environ 20000 ha).
Aprés la seconde guerre mondiale, les subventions permettent d’augmenter les
surfaces ensemencées (environ 50000 ha).

A partir de 1955, la culture et la transformation agricole du lin vivent leur
révolution technique. De nouvelles variétés présentant des rendements améliorés
sont sélectionnées et des variétés spécialisées dans la production de fibres ou de
graines apparaissent. Des avancées techniques permettent de mécaniser les opéra-
tions et, grice & des spécialités phytosanitaires, de lutter contre les ravageurs, les

mauvaises herbes, les maladies, la verse.

Botanique

Depuis des temps immémoriaux, on tire de la tige du lin (Linum usitatissi-
mum L.) une fibre qui sert & la fabrication de tissus. En fait, le lin cultivé est

tellement ancien qu’on ne le trouve plus & I’état sauvage. On le croit dérivé soit
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du Linum perenne, soit du Linum angustifolium. Le lin posséde 15 paires de petits

chromosomes.
Taxon Caractéristiques
Groupe Eucaryote Végétaux pluricellulaires
& noyaux véritables
Reégne Végétal (Cormophytes / | Plante terrestres a tige
Archégoniates) dressée
Sous-régne Rhizophytes - Tracheo- | Plante vasculaire (ra-
bionta cines, vaisseaux)
Embranchement | Spermaphyte (Phanéro- | Plante a graine, plantes
games) fleurs
Sous- Angiospermes Plante & fleurs, graines
embranchement enfermées dans un fruit
Classe Dicotyléedones (Magno- | Deux cotylédons par
liopsida) graine
Sous-classe Dialypétales (Rosideae) | Pétales séparés
Subdivision Disciflores Disque nectarifére, récep-
tacle plan, carpelles sou-
dés
Ordre Rutales
Famille Linacée port ligneux
Genre Linum L.
Espéce Linum usitatissimum L.

TAB. 9.1 — Classification du lin.

En agriculture, le lin a un intérét dans la rotation des récoltes : il permet
de briser le cycle des maladies. Comparé & une simple jachére, il peut également
rapporter un certain profit & ’agriculteur lorsque le prix du lin monte. Mais la paille
de lin oléagineux pose un probléme : elle doit étre ramassée avant fertilisation mais
présente peu de débouchés & I'heure actuelle, méme si des efforts ont été fait pour
développer des nouvelles utilisations. Comme le bétail n’en veut pas, de nombreux

agriculteurs la brilent aprés la récolte.

Une plante : deux productions

Les procédés utilisés et l'utilisation des produits vont étre présentés succinc-
tement. Le cas du lin est assez exceptionnel : toute la plante peut trouver des

utilisations dans de nombreux domaines (fig. 2.2 p. 10).
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Les fibres

Une fois & maturité, les plants de lin sont arrachés. Ils subissent alors le rouis-
sage, une fermentation servant & éliminer le ciment pectique enrobant les fibres
cellulosiques de la tige. Une opération mécanique, nommée teillage, permet ensuite
de séparer les fibres textiles du reste de la tige (fig. 9.1).

Les fibres ont de multiples application suivants leurs qualités. Elles sont utili-
sées en :

— Papeterie : papier normal, & cigarette, billets de banque, plaquette de freins;

— Matelasserie ;

— Filature : habillement, linge de maison, décoration murale, sac postaux, cel-

lulose ;

— Filterie et corderie : fils & coudre, cordes, cordages, ficelles.

Lintextle
&n*asﬁage
Semenges M— Crames’ — Rouissge
Panme aui A Teillage G
agglbméféé.:*_ ; By o TS - Pousmiéres e Cémpost
Papetorie Déckets g, Peignage e b Fibrie
& o of AEtoupes -
; ) § ¢ Cuapsnles < Pailletes
' 1 : Etoupe :
Corderie 7 (fihres courks) Fib‘res Iongues
; 7B Filierie
Matelasserie Filature

F1G. 9.1 — Procédé de traitement du lin textile.

Les graines

Industriellement 'huile de lin est obtenue & Iissue d’un nettoyage, d’un broyage
(obtention de flocons), d’une cuisson et d’un pressage (fig. 2.9 p. 16). L’huile
obtenue doit étre filtrée et raffinée avant commercialisation. Le rendement en huile

d’un tel procédé est d’environ 70 %.
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Un nouveau débouché des graines est apparu avec Uextrusion (& chaud : des-
truction des composés anti-nutritionnels). Ce procédé ne vise pas & produire de
I’huile, mais & produire une poudre de graines & rajouter & la ration alimentaire
des animaux (Filiére Bleu, Blane, Coeur).

De nos jours, 'huile de lin est principalement employée dans des applications
industrielles méme s’il y a un récent regain d’intérét pour les intéressantes proprié-
tés nutritionnelles tant de son huile et que de sa graine (Oomah, 2001 ; Rapport

& Lockwood, 2001).



Les décharges électriques

Liquides v v— Vitesse de
I’'onde de choc

km/s | km/s km/s
n-pentane 3,6 0,11 0,78
n-hexane 3,2 0,19 1,1
n-heptane 3,4 0,22 0,99
n-octane 3,3 0,13 0,94
Cyclohexane 2,8 10,056 1
Benzéne 1,2 0,12 1,2
Toluéne 1,2 0,60 1,2
Dodécylbenzéne 2,3 10,081 1.5
Huile minérale de transformateur | 2,2 1,1 1,4
Tétrachlorure de carbone 30 8,4 0,9
Monochlorobenzéne 76 0,45 1,2
Trichlorobenzéne 62 25 1,2
Iodobenzéne 15 9,1

Tension Vmax = 42,8 kV ; Distance pointe-plan L = 4 mm
Rayon de courbure de la pointe r0 = 10 mm
v+ vitesse des streamers positifs; v— vitesse des streamers négatifs

TAB. 9.2 — Vitesse moyenne des streamers entre pointe et plan (Sakamoto &
Yamada, 1980).

207



208 Chapitre 9. Annexes

Wy § I R S ET AR A

g

A

‘L %o

oy . P -
A L 2 # - b A Sm—— -

(a) Non traité par DEHT

SRR M Wl S N e A RARLEAR

(51 ¢
i3
¥ %
. |
.
i
W
[
@ 3
|
[k} = ‘An
H
1 i
3 = £l " £ i

(b) Traité par DEHT
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Essais Valeurs codées Valeurs réelles
N° R D pH T R D pH T
1 -« 0 0 0| 667 130 57 30
2 0 0 0 a«a 875 130 5,7 46
3 1 -1 1 -1 10 60 6,2 20
4 -1 -1 -1 -1 75 60 52 20
5 0 0 0 -«al 875 130 5,7 13
6 11 -1 1 75 60 5,2 40
7 1 -1 -1 1 10 60 5,2 40
8 1 1 1 1 10 200 6,2 40
9 1 -1 1 1 10 60 6,2 40
10 0 0 -a 0| 875 130 49 30
11 0O 0 0 0|87 130 57 30
12 0O 0 0 087 130 5,7 30
13 0O 0 0 0] 87 130 5,7 30
14 1 1 1 -1 10 200 6,2 20
15 0 - 0 0187 13 5,7 30
16 0 0 0 0875 130 5,7 30
17 -10-11 1 75 60 6,2 40
18 -1 -1 1 -1 75 60 6,2 20
19 11 1 1 7.5 200 6,2 40
20 1 1 -1 -1 10 200 5,2 20
21 a 0 0 01083 130 5,7 30
22 0O 0 0 087 130 5,7 30
23 11 -1 1 7,5 200 5,2 40
24 0 0 o 01875 130 6,5 30
25 -1 1 1 -1 75 200 6,2 20
26 0 a 0 O 875 247 5,7 30
27 -1 1 -1 -1 75 200 52 20
28 1 1 -1 1 10 200 5,2 40
29 1 -1 -1 -1 10 60 52 20
30 0O 0 0 087 130 5,7 30

R : Ratio eau/tourteau; D : Durée; T : Température

TAB. 9.3 — Paramétres opératoires réels et codés.
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Essai | Matiére grasse (g) Matiére non-grasse (g)
T 1,40 1447
P 2,32 11,07
3 1,80 13,65
4 92,21 15,22
5 1,35 15,51
6 2,21 11,61
7 3,14 15,53
8 1,20 11,76
9 2,01 12,85
10 2,50 12,01
11 1,77 12,13
12 1,82 11,80
13 1,73 12,12
14 2,09 12,26
15 2,65 15,09
16 1,75 11,97
17 1,93 13,54
18 1,48 15,14
19 1,42 9,14
20 2,51 12,18
21 2,45 12,86
22 1,39 12,68
23 1,29 9.76
24 0,96 12,62
25 1,69 11,75
26 2,15 10,21
27 1,61 11,12
98 2,72 11,68
29 3,47 14,06
30 1,50 12,53

TAB. 9.4 — Résultats des points expérimentaux pour le résidu final.

Effet Somme Degrés | Carré moyen | F-Ratio | P-Value
des carrés | de liberté

Ratio 4,08411 1 4,08411 6,72 0,0163
Durée 41,9834 1 41,9834 69,11 0,0000
T 13,2592 1 13,2592 21,83 0,0001
R? 1,78265 1 1,78265 2,93 0,1002
R.T 4,89516 1 4,89516 8,06 0,0093
R3 3,34671 1 3,34671 5,51 0,0279
Erreur pure | 13,9718 23 0,607471

Total 79,9856 29

TAB. 9.5 — Analyse de la variance de la matiére séche du résidu final.
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F1G. 9.3 — Graphe de comparaison prédiction/observation pour la matiére séche
du résidu final.

Variables Coeflicients | Variables Coeflicients
constante 12,3701 Ratio 0,927508
Durée -1,39608 R3 -0,509383
T -0,784566 | R? 0,335019
R.T 0,553125

TAB. 9.6 — Coefficients de régression du modéle (en variables codées) de la matiére
séche du résidu final.
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Fi1G. 9.4 — Graphe de comparaison prédiction/observation pour ’énergie totale
consommeée par expérimentation.
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Essai | ET (kJ) ESwmc¢ (kJ/kg) FESys (kl/ke)
1 | s 28444 824.6
2 4188,9 2649,8 348,2
3 | 20235 965,5 214,2
4 4353,1 2577,6 552,2
5 4632,8 1815,8 610,5
6 2846,5 1679,4 247,8
7 15627,6 2003,3 201,8
8 4255,2 1578,2 375,1
9 3236,9 1711,1 315,8
10 | 22528 1605,5 203,1
11 | 48225 2261,8 4397
12 4349,5 2087,6 384.,9
13 4760,7 2193,9 433.,6
14 | 43922 24201 405,4
15 | 25942 2077,9 3237
16 | 43853 2039,7 394,0
17 3872,7 1968,5 405,3
18 2042,8 843.,0 256,6
19 7007,2 2829.,0 501,8
20 | 3202,7 2312,4 293,3
21 | 1913,0 1319,9 186,8
22 | 42749 1705,4 410,1
23 5278,9 2022,7 395,7
24 4044.,4 1374,6 385,9
25 5254,8 2382,2 462,8
2 | 6844,7 3922,0 530,8
27 5247,3 2292,0 437,9
28 2710,3 2294,9 2374
29 | 26717 6220,0 295,4
30 | 43026 1789,0 406,9

TAB. 9.7 — Résultats des points expérimentaux pour 1'énergie.

Effet Somme Degrés | Carré moyen | F-Ratio | P-Value
des carrés | de liberté

Ratio 369949,0 1 369949,0 0,77 0,3897
Durée 2,21607E7 1 2,21607E7 46,04 0,0000
pH 2,42536E6 1 2,42536E6 5,04 0,0347
R? 92385,6 1 92385,6 0,19 0,6654
pH? 5,146 78E6 1 5,14678E6 10,69 0,0034
R3 2,77138E6 1 2,77138E6 5,76 0,0249
Erreur totale | 1,10705E7 23 481324,0

Total 6,33142E7 29

TAB. 9.8 — Analyse de la variance de I’énergie totale.



Plan d’expériences

Variables | Coeflicients
constante 4477,33
Ratio -279,151
Durée 1014,29
pH 335,551
R? -76,3105
pH? -569,574
R3 -463,536

TAB. 9.9 — Coefficients de régression du modeéle (en variables codées) de I'énergie
totale consommeée lors d’une expérimentation.

Effet Somme Degrés | Carré moyen | F-Ratio | P-Value
des carrés | de liberté

Durée 2,568E6 1 2,568E6 11,94 0,0021
pH 318174,0 1 318174,0 1,48 0,2357
D? 1,20356E6 1 1,20356E6 5,60 0,0264
pH? 1,14083E6 1 1,14083E6 5,30 0,0302
Erreur totale | 5,16171E6 24 215071,0

Total 1,04299E7 28

TAB. 9.10 — Analyse de la variance de I’énergie spécifique pour l'extraction de
I’huile.

Variables | Coefficients
constante 2040,91
Durée 354,431
pH -124,757
D? 276,178
pH? -268,884

Energie observée (J)

Energie calculée (J)

TAB. 9.11 — Coefficients de régression du modéle (en variables codées) de 1’énergie
spécifique pour U'extraction de I'huile.

F1G. 9.5 — Graphe de comparaison prédiction/observation pour I’énergie spécifique
de la matiére non-grasse.
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Effet Somme Degrés | Carré moyen | F-Ratio | P-Value
des carrés | de liberté

Ratio 1519,4 1 1519,4 0,46 0,5062
Durée 43189.6 1 43189,6 13,14 | 0,0023
pH 15648,8 1 15648,8 4,76 0,0443
T 2169,37 1 2169,37 0,66 0,4284
R? 2276,9 1 2276,9 0,69 0,4174
D.pH 14762,3 1 14762,3 4,49 0,0500
D.T 210,25 1 210,25 0,06 0,8035
pH? 65643,2 1 65643,2 19,98 | 0,0004
pH.T 35532,3 1 35532,3 10,81 | 0,0046
T2 79,5277 1 79,5277 0,02 0,8783
R3 73795,5 1 73795,5 22,46 | 0,0002
D.pH.T 182250 1 18225,0 5,55 0,0316
T3 16833,7 1 16833,7 5,12 0,0379
Erreur totale | 525714 16 3285,72

Total 542026,0 29

TAB. 9.12 — Analyse de la variance de I’énergie spécifique pour l'extraction de la

matiére séche.

TAB. 9.13 — Coeflicients de régression du modéle (en variables codées) de ’énergie

Variables | Coeflicients
constante 418,729
Ratio 17,8898
Durée 44,7775
pH 26,9533
T 21,3764
R? 11,9863
D.pH 30,375
D.T 3,625
pH? -64,3585
pH.T 47,125
T? 2,24012
R? -75,6398
T3 -36,1264
D.pH.T -33,75

spécifique pour l'extraction de la matiére séche.
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RESUME EN FRANCAIS :

La réduction de I'émission de polluants dans I'environnement passe par la
substitution des lubrifiants pétroliers par des biolubrifiants. Le but est de proposer un
procédé d’extraction d’huile efficace, sans solvant organique et athermique. L’étude du
broyage et de la maturité des graines sur le pressage a conduit & un rendement de
70%. Nous avons mis en lumiére le verrou technologique que représente le mucilage
(melange de polysaccharides). Pour son extraction, une solution originale basée sur
l'application de Décharges Electriques de Haute Tension (DEHT) dans l'eau est
proposée et appliquée au tourteau obtenu a lissue du pressage. L’optimisation de
I'extraction aqueuse par DEHT (pH, température, ratio eau/tourteau, nombre
d'impulsions) permet d’atteindre des rendements de 80 a 98%. En conclusion, le
procédé proposé se compose des étapes suivantes: un broyage, un pressage, un
blutage, deux traitements par décharge électrique suivis d’une centrifugation.

MOTS-CLES :

Graine oléagineuse Linum usitatissimum
Séparation ' Pressage

Champ électrique Mucilage

Emulsion Tourteau





