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Summary : An experimemntal method to determine the residence time distribution
of the liguid and solid phases in rwin-screw reactor employed as liquidiselid reactor is
developped by coloured racer injection. Experimental designs were employved ta study
the influence of screw rofation speed. the liguid flow rate and the screw profiles. A
reduction in the speed of rotation of the screw andior an increase in the bilobul
paddies length led to increased residence time of both the liquid and solid phases The
extraction yield of hemicelluloses increased with an increase in the liquid flow rate.
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S I- INTRODUCTION

L’étude de la distribution des temps de séjour (DTS) est une
appmche qui permet d'obtenir une représentation des écoulements
dans un réacteur ' 12, Ainsi, il est possible de rechercher a quel type
de combinaisen de réacteurs modéles connus correspond le contacteur

" Auteur dc commespondance : hrigal @ensiacet. [i
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étudié, Cette méthode a éié abondamment exploitée dans le cas de Ja
mise en ceuvre des extrudeurs bi-vis en phase homogéne fondue, dans
le domaine des polyméres plastiques” 1! et de la cuisson-extrusion de
I’amidon®™1®. Dans le cas de 1'extraction liquide-solide cette approche
s'avére plus complexe en raison de la présence de deux phases. Elle
n’a jamais €té appliquée dans le cas de 'extrudeur bi-vis mis en ceuvre
comme extracteur liquide/solide!”. L’ objectif de ce travail est, dans le
cas particulier de I'extraction des hémicelluloses de peuplier par une
solution de soud "'¥: :

- de mettre au point une méthede de tragage de Ja phase solide et
de la phase liquide permettant de déterminer les distributions de temps
de séjour dans I'extrudeur bi-vis

- d'étudier I'influence de la vitesse de rotation des vis, du débil de
liquide et du profil de vis sur le temps de séjour moyen

- d'établir les corrélations avec le rendement d'extraction des
hémicelluloses.

Les hemicelluloses sont des glucides polymérisés, qui donnent &
I’hydrolyse des oses variées (hexoses, pentoses) et des acides uronigues.
Ces polymeres peuvent aussi trouver des applications en tant que films
biodégradables ou comme additifs rhéologiques.

MATERIEL ET PROCEDES

MATIERE PREMIERE

Le bois de peuplier est foumni par la société "Cellulose d’Aquitaine”
(Saint Gaudens, France). 11 est préalablement divisé en copeaux
15x2x2 mm par un broyeur i marteau type Electra VS] (Poudenas
47130 France).

La composition moyenne des copeaux est de 24g/100g MS en
lignine (T220M 88 : Tappi) ; 52.8g/100g MS en cellulose et 16g/100g
MS en hémiceliuloses (ADF-NDP' : 0.7g/100g MS de matigre
minérale {ASTMD — 1106).
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PRINCIPE DE L'EXTRACTION DES HEMICELLULOSES

La méthode la plus classique pour extraire les hémcelluloses est
['utilisation comme solvant d’une solution aqueuse basique UM,
Pour exlraire les hemicelluloses du bois de peuplier, la soude est
utilisée comme agent basique. A 1'1ssue de la réaction, la phase liquide
récupérée est concentrée 4 50% par €vaporation. Le concentrdt est
acidifi€ 2 pH 5 par ajout d’acide acétique. On ajowte 2.5 V/V d’éthanol
pour précipiter les hemicelluloses. La solution est laissée dans une
enceinte 2 4°C pendant 18 heures. Apres filtration les hemiceiluloses
sont séchées.

REACTEUR EXTRUDEUR BI-VIS

Les expériences sont réalisées dans un réacteur extrudeur type BC 45
(rayon extérieur : 27,7 mm ; distance entre les axes : 45 mm) fabriqué
par la société Clextral (Firminy France). Le réacteur est constitué de
deux vis identiques co - pénétrantes et co- rotatives (ui tournent dans
un fourreau de 1.4 m de long. Le fourreau est constitu€ de 7 modules
de 20 cm. Quatre des sept modules sont équipés de chauffage a
induction et d’un systéme de refroidissement. Le sixieéme module est
équipé de filtres demi - cylindriques constitués de bandes percées de
trous conigues (diamétre intérieur lmm, diamétre extérieur 2mm). Un
contre filet placé en aval de ce moduie permet la séparation des phases
liquide et solide. La solution de soude est injectée par une pompe
volumétrique. Les copeaux sont introduits dans le réacteur par une
trémie d'alimentation au dessus du premier élément du fourreau qui
est un module d’intreduction.

Les vis sont constinées d’éléments montés sur deux arbres cannclés
reliés au meteur. Cing types d'éléments forment le profil de vis uiilisé : les
T2F, vis 4 pas direct trapézoidales & deux filets, les C2F, vis a pas
direct conjuguées a deux filets, les MALZ, éléments malaxeurs bilobes
{montés a 90°), les MALO, éléments malaxcurs monolobes el les
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C2FC (contre filet), vis a pas inverse conjuguées a deux filets. Les
éléments de vis (T2F, C2F, C2FC) peuvent avoir des pas de vis
variant de 25 3 60 mm.tr!' et des longueurs 25 a 100 mm. Les éléments
malaxeurs ont une €paisseur de 10 mm. Le profil de vis utilisé {figure 1)
et les roles des différents éléments de vis ont éié définis dans des
travaux antérieurs [l

FiGURE L : Configuration du réacteur el Profil de vis
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Injection Son:c.!ixu-.m (solide}
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fexiraction

Zane o le profil de vid est varizhle
selon Je plan d'expériences

DETERMINATION EXPERIMENTALE DE LA DTS

Le milicu réactionnel est hétérogéne, constitué d'une phase liquide
et d'un solide poreux. Les phénomeénes d'échanges entre phases sont
rendus plus complexes par la superposition de la réaction chimigue de
solubilisation des hémicelluloses. Pour simplifier cette étude, nous
avons déterminé les DTS des phases liquide et solide séparément en
injectant le (raceur dans l'une des phases (hquide ou solide) et en
prélevant 4 la sortie liquide ou solide des échantillons a intervalles
réguliers.
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DTS DE LA PHASE LIQUIDE

L'injection du traceur se fait au niveau de l'alimentation liquide
grice a une boucle d'injection (figure 2).

FIGURE 2 : Schéma du systéme d'injection du tracenr liquide
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Le tube A est relié a la pompe d’alimentation en sclution de soude.
Le tube A’ fixe la boucle d’injection au réacteur. Lorsque les deux
vannes & trois voies EVT! et EVT2 sont hors tension, la partie
inféneure de la boucle est isolée, 1'écoulement se fait par le circuit
supérieur. Ainsi, on peut mettre sous tension les ¢lectrovannes EVD3
et EVD4 ¢t envoyer de I'air comprimé et purger le circuit inférieur.
Pour remaplir celui-ci de colorant, on met sous tension P’électrovanne 4
deux veoies EVDIL qui est reliée a4 un réservoir de traceur.
L’¢lectrovanne a deux voies EVD2 s’ouvre simultanément a EVDI.
Ainsi, lorsque le circuil est rempli de traceur, on le laisse s’écouler
quelques secondes par la voie B® pour chasser les bulles d’air. Lorsque
les electrovannes EVDI1 et EVD2 sont fermées, le circuit inférieur
renferme 17 ml de traceur. Pour I'injecter, on mel simultanément sous
tension les électrovannes EVTIL et EVT2, la solution passe par le
circuit inférieur. L’ensemble des tubes utilisés pour réaliser I’injection
est en acier inoxydable. Les électrovannes sont normalement f{ermées.
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La durée d’injection du volume de cetie boucle pour un débit de
liquide moyen de 36 L/h est de 1,7 secondes. On peut donc considérer
l'injection comune une impulsion.

Le traceur utilis€ est un colorant rouge, 'érythrosine dissoute dans
une sclulion de soude de concentration identique a celle injectée. Les
échantillons sont prélevés au niveau de la phase liquide et dosés par
colorimétrie.

Pour valider le choix de l'érythrosine comme traceur, une DTS
avec une solution de potasse de méme normalité que la solution de
soude extractante a €t€ déterminée. Les échamillons, prélevés a la
sortie du filire sont dilués, et dosés par chromatographie ionique haute
performance. On obtient des courbes de DTS identiques & celle
obtenus avec {'érythrosine (figure 3).

FIGURE 3 : Comparaison des courbes de DTS liguide oblenues avee dewx
traceurs différents. Conditions opératoires: Vv : 175 trfmn; QF : 36.5 i, NaOH
: 59%; Qs : 4.2 kgfh; T : 55°C.

A
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Traceur érythrosine
A — Traceur KOH
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DTS DE LA PHASE SOLIDE

Du bois de peuplier coloré par Vérytrosine est uiilisé pour tracer la
phase solide. 100g de bois de peuplier sont mélangés avec 2 litres
d'une solution d'érythrosine & 4% dans l'eau pendant 48 heures. Le
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solide coloré en rouge est récupéré apres filtration et séché a I'étuve.
2g de bois coloré sont injectés manuellement au niveau de Talimentation
solide.

PROTOCOLE DE DETERMINATION DE L'INTENSITE
COLOREE DES ECHANTILLONS DE LIQUIDE ET DE SOLIDE

PHASE LIQUIDE

A partir du temps zéro d'injection du traceur, les échantillons de
filtrat coloré sont prélevés toutes les 5 secondes. Pour €liminer les
hémicelluloses qui absorbent 3 la longueur d'onde chaoisie pour le
colorant, le protocole suivant a €ié adapté:

. Centrifugation des échaniillons et prélévement de 2ml du
surmageant

. Dilution & 1/5 par ajout d'eau déminéralisée. ‘

. Neutralisation par addilion de 0.4ml d'acide acétique : le pH est
ramené entre 4 et 5.

. Précipitation des hémicelluloses par rajout de 10ml d'éthano].

. Centrifugation de la solution et dosage du surnageant par
spectrophotométrie a 538nm.

PHASE SOLIDE

Les raffinats (solide), marqués sont récoltés toutes les 10 secondes.
Les échantillons sont ensuite homogénéis€s par broyage el étalés en
couche uniforme dans des boites de Pétri. L'intensité de la coloration
rouge est mesurée directement sur le solide avec un spectrophoto_
colorimétre (Minolta CM - 508i). Le (émoin est un échamillon
prélevé avant l'injection du traceur.

MATRICE D’EXPERIENCE

La réalisation de matrice d’expérience permet de calculer Jes
coefficients de modeles poly nominaux teliant les variables opératoires a
chaque réponse étudiée”?. Ce calcul, ainsi que I'analyse statistique
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des résultats et le tracé des surfaces de réponse, sont réalisés grice au
logiciel NEMROD!, '

Modélisution des écoulements

Pour décrire les écoulements des deux phases dans Je réacteur,
nous avons ulilisé un modele piston dispersion axiale qui a 'avanlage
de bien représenter les DTS expérimentales avec un minimum de
parameétres, Un programme écrit en FORTRAN permet de déterminer
les parametres du modéle qui sont au nombre de deux :

-1 :le temps de passage ou le temps de séjour moyen

- Pe : le nombre de Peclet qui compare les phénomenes de
convection et de dispersion défini par : Pe = U*L/D,

Avec 1 U= vitesse du fluide, L = longueur du réacteur et

D, = coefficient de dispersion axiale

Resultats et discusions

INFLUENCE DE LA VITESSE DE VIS ET DU DEBIT DE LIQUIDE SUR
LES DTS DES PHASES

L'influence de la vitesse de rotation des vis et du débit de liquide a
éié éwdié grice 4 la réalisation d'une matrice d'expérience de Doehlen!'!
pour les deux phases, liquide et solide (tableau 1).
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TABLEAU | - Muatrice d'expériences de Doelilert pour V'étude de Uinfluence
de la vitesse de rotarion des vis et du débit de liguide sur les DTS el le rendement
d'extraction des hémicelluloses

Vilesse de rotation des vis Débit de liquide

Essais (tr/mn} (kg/h)

Xy U, X, U,
D, 0 175 0 165
D, | 250 0 365
D, 1 100 0 36.5
D, 0.5 213 0.866 5.5
s -0.5 138 -0.866 215
D, 0.5 213 -0.866 21.5
D, -0.5 138 0 866 als

Centre d'intérét : U° : 175 w/mn 5 U® 1 36.5 kg/h
Pas de variation : AU, - 75 tefmn [ AU, - 15ke/h
Débit de solide - 4.2 ke/: rempérature : 55°C ; % NaQ#f - 5%

Dans chaque cas, le modéle piston dispersion axiale a conduit 2
une adéquation entre les courbes expérimentales et les courbes
théoriques (figures 4 et 5).
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FIGURE 4 : Comparaison entre les courbes de DTS
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de la phase liquide, expérimentale et modélisée.

de la phase solide, expérimentale et modélisée

Conditions opératoires : Vv : 175 t//mn;

Conditions opératoires: Vv : 175 tr/mn;

QI : 36.5 Uh; NaOH : 5%; Qs : 4.2 kg/h; T : 535°C. QI : 36.5 I/h;
NaOH : 5%; Qs : 4.2 kg/, T: 55°C.

TABLEAU 2 : Valeurs de paramétres des DTS du liquide et du solide, ef du
rendement d'extraciion en fonction de la vitesse de rotation des vis et du débit de
liguide

DTS liquide DTS solide Rendement
Essats En hémicafuloses
T(s) Pe (8} Pe {% MS infrodte)
D, 41 40 290 4 8.6
D, 28 42 248 37 52
D, 88 33 390 3.3 11.7
D, s 372 303 3 Il
D, 76 43.5 340 4,7 9.5
D, 47.2 38 300 4 8
b, 42 36.6 415 27 15.2

1l apparait (tableau 2) que :

- Le T du liqude est faible devant celui du solide. Ceci peut
s'expliquer par la présence du conire-filet en aval du filire. La
{formation du bouchen de matiere solide au niveau de ce contre filet
augmente énormément le T du solide. ‘

- Le Pe de la phase solide est plus faible que celul de la phase
liquide. Les phénoménes de dispersion axiale sont plus importants
dans la phase solide. Ceci peut s'expliquer par les mémes raisons
évoquées que pour le T.
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FIGURE 6 : Surfaces de réponse de t{ jefda Pe( ------ ) de la phase
liguide en fonction de la vitesse de rotation des vis (Vv) et du débit liguide (Q1)
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FIGURE 7 - Evoluiion de ten fonction dei/Vy dans la cas du DTS liguide/
Conditions opérafoires : Ql : 36.51/h ; NaOH : 5% ; Qs : 4.2 Kg/h ; 55°C
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FIGURE § : Surfuces de réponse de TF—---- Jet dit Pe (———— )dela
phase solide_en fonction de la vitesse de rotation des vis (Vv) et du débit de
liguide (Q1).
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FIGURE 9 - Surfaces de réponse du rendement d'extraction des hémicelluloses en
Sonction de la vifesse de rotation des vis (Vv) el du débit de ligiide (Q
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INFLUENCE DE LA VITESSE DE ROTATION DES VIS ET DU
DEBIT DE LIQUIDE SUR LES DTS DE LA PHASE LIQUIDE

L'analyse des courbes d'isoréponse de T et Pe en fonction de la
vitesse de rotation des vis et du débit de liquide (figure 6) fait
apparaitre les points suivants:

-Le temps de séjour moyen diminue lorsque la vitesse des vis ou le
débit de liquide avgmente. A débit de liquide fixé (36.5 kg/h), la
représentation graphique de T en fonction de 1/Vv (figure 7} montre
que T est une fonction lindaire de 1/Vv. Bounié [15] et Boissonnat [16]
dans le cas d'un extrudeur bi-vis, ainsi que Van Zuillichem [17], dans
celui d'un extrudeur mono-vis, ont trouvés la méme relation.
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-Le nombre de Peclet (Pe) augmente avec la vitesse de rotation des
vis. Bounié (1986) observe le phénoméne inverse en extrusion de
farine de blé. Ce résultat pourrait étre lié au caractére hétérogéne
solide/liquide du mélange étudié dans notre cas. Par contre le nombre
de Peclet {Pe) diminue, Jorsque le débit de liquide augmente. Ainsi la
dispersion axiale augmente avec le débit de liquide.

INFLUENCE DE LA VITESSE DE ROTATION DES VIS ET
DU DEBIT DE LIQUIDE SUR LES DTS DE LA PHASE SOLIDE

I'analyse des courbes d'isoréponse (figure 8) montre :

-1 diminue lorsque !a vitesse de rotation des vis augmente. Par
contre, la variation du © de la phase solide en fonction du débit de
liquide présente un léger munimum. Au deld de 45 kg/h, une €lévation
du débit de liquide se traduit par un temps de séjour plus élevé. En
effet le T de la phase solide dépend fortement du passage au niveau du
contre filet. A fort rapport liquide/solide, la séparation des deux
phases est plus efficace. le solide au niveau du contre filet est plus sec,
son temps de passage est plus élevé. Par conte a faible rapport
liquide/solide le solide au nivean du contre filet est plus humide, il
passe plus facilement.

- Concernant le nombre de Peclet, on observe deux zones:

e 3 fort débit de liquide, le nombre de Peclet (Pe) est presque
indépendani de la vitesse de rotation des vis, alors qu'il diminue
nettement avec le débit de liquide.

e A faible débit de liquide, Pe diminue lorsque la vitesse de vis
angmente. Dans ces conditions, le mélange axial augmente avec la
vitesse de vis, comme cela i éé observé dans le cas de la farine de blé !>,

1l apparait donc que pour améliorer les rendements d'extraction en
hémicelluloses, il sera possible d'augmenter les temps de séjour du
liquide et d'améliorer T'efficacité des échanges par une dispersion
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axiale plus faible grice & une diminution de la vilesse de rotation des
vis. La diminution du débit de liquide entraine une hausse du ©
liquide, par contre la dispersion axiale augmente aussi.

Le temps de séjour moyen de Ja phase solide augmente fortement
quand on diminue la vitesse de rotation des vis. Ce qui confirme le
réle important de ce facteur si on veut augmenter le temps de contact
entre les phases. Cependant, une diminution excessive de la vitesse de
rotation des vis peut entrainer un retour de la matiére au niveau de
['ahmentation.

L'analyse de la surface de réponse, rendement d’extraction
des hémicelluloses (Rh : en g/100g MS initiale} en fonction
de la vitesse de rotation des vis et du débit de liquide (figure
9) met en évidence 1'influence prépondérante de la vitesse des
vis. En effet le rendement d'extraction des hémicelluloses
augmente nettement avec la diminution de la vitesse de
rotation des vis. Cependant aux faibles vitesses de vis,
I'augmentation du débit de liquide a débit de solide constant
favorise le rendement. Ceci pourrait traduire Ueffet prépondérant
de I'augmentation du ratio liquide solide sur la diminution du
temps de séjour dans ces conditions.

40



J. Soc. Quest-Afr. Chim. (2004} ; 018 : (25-47)

FIGURE 10 : Surfaces de réponse de T( Vet du Pe(----- ) de la phase

liguide en fonction des longuettrs de disques bilobes (MAL2) et monolobes
{MALD).
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FiGuRE 11 : Surfaces de réponse du 1de In phase lguide en fonction des
longueurs de disques hilobes (MAL2) et de contre-filet (C2FC).
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TaBLEAU 3 : conditions opératoires pour Péiude de Uinfluence du profil de
vis sur les DTS du liquide et le rendement d’extraction des hémicelliloses

Disques bilobes Dnsques Conire-filet
Essais  (MAL2) malaxeurs (C2FC) Profil
(MALOD)
X4 Uy X2 Uz Xa Us
(cm) fem)

l -1 0 -1 0 -1 5 IC2FC

2 1 10 -1 0 -1 5 IMAL2
| C2FC

3 -1 o 1 10 -1 5 2MALD
| C2FC

4 1 10 1 10 -1 5 IMAL2
ZMALO
1 C2FC

5 -1 0 -1 0 1 10 2C2FC

6 1 10 -1 0 ] 10 IMAL2
2C2FC

7 -1 0 1 10 1 10 IMALO
2 C2FC

8 1 10 1 10 1 10 2MAL2
2MALQ
2CIFC

U; : longueur de I’élément de vis en centimétre
Température : 55°C ; teneur en soude : 5% ; débil de liquide : 35kg/h ;
vitesse des vis : 175 w/mn ; débit de solide : 4.8 kg/h
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INFLUENCE DU PROFIL DE VIS SUR LES DTS DE LA PHASE LIQUIDE
ET LE RENDEMENT D'EXTRACTION

L'étude est menée en substituant les vis de convoyage par des
disques malaxeurs, disques bilobes et des contre-filets (figure 1).

La réalisation d'un plan d'expériences factoriel complet 3 deux
niveaux 2* (tableau 3) a permis de tracer les courbes de DTS pour
différentes combinaisons de vis.

Le calcul des coefficients des modéles polynomiaux de 1, Pe et Rh
conduit aux équations suivantes : :

T=353+9.5X, +0.34X, + 0.84X; + 0.4X, X, +0.4X, X5+ 0.8X,X,
Pe = 37.5 + 63X + 0.7%, + 0.3X, - 0.6X,X, -0.8X,X; - 0.4X,X,
Rh=35.5] + 1.12X, +0.29X, - 034X, + 0.26X,X; - 0.12X,X; -0.12X,X;

La représentation graphigue de v et de Pe en fonction de Ia
longueur des différents trongons d'éléments restrictifs (figures 10 et
11) fait apparaitre le réle primordial des disques bilobes. Le temps T et
le nombre de Peclet (Pe) augmente quand on passe de I'absence de
bilobes 2 une lengueur de 10 cm. Comme on pouvait s’y altendre, ces
demiers agissent de fagon prépondérante sur la dispersion essentiellement
radiale ; en effet ils sont congus comme leur nom l'indique pour
malaxer le mélange, et assurent une bonne homogéndisation de celui-ci.
Ce que sont incapables de faire les disques malaxeurs monolobes
(MALD) comme en témoigne leur absence d'influence sur T et Pe. Par
conire, le faible effer du contre-filet s'explique par son emplacement
en aval de la sortie de la phase hquide.

L'analyse des coefficients du modgle représentant le rendement en
fonction des variables coddes montre que l'action primordiale des
disques bilobes se répercute au niveau du rendement. En effet c'est Ia
présence primordiale de disques bilobes qui a une influence favorable
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sur le rendement (+2.2 pour X, variant de -1 a +1). Les bilobes en
augmentant le temps de contact entre les phases (temps de séjour plus
élevé) et en favorisant le mélange (nombre de Peclet plus élevé),
entrainent une amélioration du rendement d'extraction des hémiceltuloses.

CONCLUSION

Cette premiére approche de la modélisation du comportement de
I'écoulement des phases dans le réacteur bi-vis permet de tirer des
onentations pour agir sur les temps de contact et I'efficacité de mélange des
phases liquide et sohide, donc sur le rendement d'extraction des
hémicetiuloses.

Dans cetie étude, nous nous sommes intéressés & l'extrait (liquide).
Le raffinat {solide) peut &tre valorisé pour la fabrication de péte
papier, de panneaux de particules, etc. Les éléments de vis (MALD et
C2EC) qui n'ont que peu d'effet sur le rendement d'extraction des
hémicelluloses pourraient alors jouer un réle non négligeable sur ia
qualité du raffinat selon Ja valonsation souhaitée.
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