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Introduction générale

1. Contexte

Le développement rapide de I’économie s’appuie essenticllement sur la consommation
d’énergie, spécialement celle des combustibles fossiles comme la houille, le pétrole et le gaz
naturel. Cependant, les réserves de combustibles fossiles sont limitées en tant qu’énergie non-
renouvelable, elles seront épuisées dans un avenir proche et par conséquent la pénurie
d’énergie semble étre un des défis mondiaux. Par ailleurs, la consommation considérable des
combustibles fossiles est responsable de I’élévation de la concentration de dioxyde de carbone
dans I’atmosphere qui est I'un des gaz a effet de serre entrainant le réchauffement climatiques
et d’autre pollutions environnementales, telles que la pluie acide et le smog. Il est donc
nécessaire de diminuer la dépendance aux combustibles fossiles, d’explorer et de développer

les énergies renouvelables ainsi que les nouvelles énergies.

Il y a différentes formes d’énergies renouvelables, comme par exemple, I’énergie hydraulique,
I’énergie €olienne, 1’énergie des vagues et des courants sous-marins, 1’énergie thermique des
mers, I’énergie solaire et le biogaz. Parmi elles, le biogaz issu de la digestion anaérobie de
matieres organiques biodégradables est composé principalement de méthane et de dioxyde de
carbone. La digestion anaérobie est une technique conventionnelle qui s’aveére €tre un outil
efficace de réduction et de stabilisation des pollutions organiques et de production d’énergie.
Elle est déja largement appliquée aux traitements des eaux usées et des déchets organiques.
Les sources les plus courantes des matieres organiques pour la digestion anaérobie sont les
déchets putrescibles dans les ordures ménagéres, les boues de stations d’épuration et les lisiers
ou les algues vertes au bord de la mer. Des biomasses telles que le mais, le tournesol, la
betterave, I’herbe sont spécialement cultivées pour la production de biogaz en Europe (Amon

et al., 2007).

Dans le domaine du traitement des eaux usées, la digestion anaérobie convient plutdt pour le
traitement des eaux usées industrielles ou agro-alimentaires riches en matiere organique. Elle
présente de nombreux avantages par rapport aux procédés de traitement aérobie : faible
production de boues, consommation d’énergie plus faible pour le fonctionnement, production
de biogaz valorisable etc... En fait, le développement de la plupart des bioréacteurs anaérobies

est basé sur celui des procédés granulaires dans lesquels les microorganismes sont structurés



en granules denses de diametre généralement compris entre 0,5 et 3 mm. Cette granulation
confere aux boues une vitesse de décantation performante, une rétention importante de la
biomasse permettant ainsi d’améliorer I’efficacit¢ de traitement. En conséquence, de
nombreux travaux rapportés dans la littérature ont été consacrés au processus de granulation
et aux caractéristiques des granules matures, telles que la structure, la taille, la rhéologie etc.
Dans les autres études, I’accent est surtout mis sur les impacts d’influence tels que les charges
organique et hydraulique, la température, le pH, le type de substrat, dans le but d’améliorer le
fonctionnement des bioréacteurs. Jusqu’a présent, I’effet des conditions hydrodynamiques sur
I’efficacité du traitement, et notamment sur la production de biogaz, est largement méconnu,
bien que le rdle essentiel du cisaillement hydrodynamique sur les agrégats microbiens soit

admis (Liu & Tay, 2002).

Une quantité énorme de boues générées dans la station d’épuration nécessite également des
traitements afin de réduire leur volume et de les stabiliser. La technique de la digestion
anaérobie traditionnelle alimentée par des boues liquides dont la concentration en solide de
3~5% a été largement développée. En comparaison, la digestion anaérobie de boues de
concentration élevée présente plusieurs avantages dont un espace d’installation limité, un cofit
moindre pour le chauffage et le transport et plus de biogaz produit. Cependant une
concentration importante engendre une augmentation significative de la viscosité entrainant

ainsi la difficulté de I’agitation et du mélange au sein du réacteur.

De ce fait, les travaux réalisés dans le cadre de cette thése ont pour but d’initier une approche
novatrice pour la compréhension du fonctionnement de la digestion anaérobie et de la
production de biogaz a travers une étude hydrodynamique dans un réacteur anaérobie a flux
ascendant et dans une cuve agitée, une étude de la structure de boues granulaires utilisées
dans le traitement des eaux usées et une étude rhéologique des boues digérées hautement

concentrées.
2. Contenu du travail de these

Le premier chapitre est consacré a une synthese bibliographique relative a la digestion
anaérobie qui comprend le principe de la méthanisation, le fonctionnement général des
réacteurs anaérobies a flux ascendant et I’effet hydrodynamique, les caractéristiques des
boues granulaires ainsi que la valorisation du biogaz. Il présente également les notions
fondamentales de rhéologie, les facteurs d’influence sur la rhéologie des diverses boues

(boues activées, boues granulaires, boues digérées) ainsi que des notions sur 1’agitation
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effectuée par un ruban hélicoidal. 1l introduit de facon succincte, la digestion anaérobie des
boues d’épuration hautement concentrées et la dynamique transitoire lors du processus

d’impact par une bille sur les boues digérées.

Les montages expérimentaux et les techniques de mesures sont décrits en détail dans le
second chapitre. Les réacteurs utilisés a I’échelle du laboratoire, I’ensemble des moyens mis
en ceuvre afin de caractériser le fonctionnement des réacteurs, ainsi que les techniques
auxiliaires et les propriétés des liquides et des boues utilisés sont présentés dans cette partie de

la these.

Les trois chapitres suivants sont consacrés aux résultats originaux obtenus et s’organisent en

quatre parties.

La premiere partie est dédiée a la syntheése des résultats expérimentaux sur I’hydrodynamique
du réacteur anaérobie a flux ascendant, respectivement réalisés dans un réacteur 3D et 2D
transparent en maquette froide. Concreétement, 1’accent est mis sur I’importance relative des
trois phases sur la vitesse de circulation et la vitesse de cisaillement, ainsi que sur la collision

entre des granules et sur la coalescence des bulles de biogaz.

La seconde partie est consacrée aux résultats obtenus dans la cuve agitée équipée d’un ruban
hélicoidal. Ces expériences ont pour but de caractériser 1’effet d’une vitesse de cisaillement
moyennée dans 1’espace sur le processus de méthanisation et sur la morphologie des granules

de boue.

La troisiéme partie porte sur I’étude de la forme du cratére a I’extrémité du pore sur un

granule pour la sortie de biogaz.

La derniere partie est consacrée a la rhéologie de la suspension de boues granulaires et de
boues digérées hautement concentrées en utilisant un rhéometre classique, et a la dynamique

transitoire de ce dernier par la méthode d’impact.

Le dernier chapitre fait une syntheése des conclusions issues des cinq premiers chapitres et
présente quelques perspectives, dans 1’objectif d’améliorer D’efficacité de la digestion

anaérobie pour le traitement des eaux usées et la production de biogaz a la fois.






Chapitre 1. Etat de art

Ce chapitre débute par une courte présentation de la méthanisation et des aspects connexes
tels que les réacteurs anaérobies a flux ascendant, la composition et la valorisation du biogaz,
et les caractéristiques physicochimiques des boues granulaires anaérobies. Nous évoquerons
ensuite la technique d’agitation par ruban hélicoidal ainsi que la rhéologie des boues. Enfin, la
digestion anaérobie de boues d’épuration et I’intérét des études de I’impact d’une particule

seront simplement présentées.
1.1 Digestion anaérobie

1.1.1 Principe de la digestion anaérobie

La digestion anaérobie est un processus naturel biologique qui permet de transformer la
matiere organique dégradable en méthane en milieu privé d’oxygene. Elle comprend plusieurs
étapes biochimiques, dont I’hydrolyse, I’acidogénese, acétogénese et méthanogénese,
correspondant a I’action de différents groupes bactériens. En réalité, les micro-organismes
sont étroitement interdépendants les uns des autres et agissent consécutivement selon leurs
besoins trophiques. Un large consensus se dégage pour un processus de méthanisation en trois
étapes majeures ou les étapes d’hydrolyse et d’acidogénese peuvent étre regroupées du fait

que les deux groupes de bactéries ne soient pas bien distincts (Figure 1.1).

Polymeéres:
glucides, protéines, lipides

Hydrolyse
\ 4

Monomeres:
monosaccharide, acide aminé

Acidogénése
\ 4

Acides organiques, alcool ...

Acétogénése

\ 4

Homoacétogeénese

Méthanogénése

Figure 1.1 Schéma de la chaine trophique de la méthanisation et ses différentes étapes.



1.1.1.1 Hydrolyse et acidogénese

Généralement, les substrats organiques complexes (polymeres) sont hydrolysés en
monomeres sous 1’action des enzymes extracellulaires et de ’eau. Cette transformation est
trés importante pour rendre le substrat assimilable durant les étapes suivantes. Lorsque la
matiere est non soluble dans I’eau, I’hydrolyse constitue alors 1’étape limitante dans le

processus global de méthanisation par rapport aux autres étapes.

Au cours de I’acidogéneése, les monomeres sont métabolisés en acides gras organiques, en
alcool, en hydrogene et en dioxyde de carbone. Lorsque la quantité de matiere organique
introduite dépasse la capacité de traitement, une accumulation de métabolite intermédiaire, en
particulier les acides gras volatils (AGV) apparaissent du fait que la vitesse d’acidogénese soit
plus rapide en comparaison avec d’autres étapes. Les AGV ont un effet d’inhibition sur les

micro-organismes acétogenes et méthanogenes.

1.1.1.2 Acétogénese

Les produits de 1’acidogénese sont transformés en acétate durant ce processus. De plus, la
découverte de la conversion mutuelle entre acétate et hydrogene permet d’appuyer la théorie
des 4 ¢étapes. Les vitesses d’acétogénese sont relativement lentes et dépendent de la

concentration en H, qui modifie I’équilibre thermodynamique de la cinétique globale.

1.1.1.3 Méthanogénese

La méthanogénese qui est la derniere étape de la méthanisation, permet de transformer soit
I’hydrogene et le dioxyde de carbone en méthane (hydrogénophiles), soit ’acétate en méthane
(acétoclaste). On considere que 70% du méthane produit provient de la voie acétoclaste. Les
bactéries impliquées dans cette étape sont strictement anaérobies et classées parmi les

archéobactéries.
1.1.2 Réacteurs anaérobies a flux ascendant

En dépit de la longue histoire de la digestion anaérobie, il n’y a qu’une quarantaine d’années
que les réacteurs anaérobies efficaces sont utilisés en traitement des eaux usées a grande
échelle. Ces sont principalement des réacteurs anaérobies a flux ascendant tels que le réacteur
a boues immobilisées, le réacteur UASB (Upflow Anaerobic Sludge Blanket), le réacteur a lit
fluidisé, le réacteur IC (Internal Circulation), le réacteur EGSB (Expanded Granular Sludge

Bed), le réacteur anaérobie a chicane.



1.1.2.1 Réacteurs a boues granulaires

L’intérét majeur des réacteurs a boues granulaires tient dans leur capacité a mettre en ceuvre et
a entretenir de tres fortes concentrations de la biomasse épuratrice dans des structures
granulaires. Les granules se forment naturellement sans support, en tant que de véritables
microréacteurs dans lesquels la totalité des réactions de méthanisation peut étre effectuée. La
quantité de boues granulaires augmente avec le temps du fait de la présence de particules
solides en suspension entrantes et de la croissance des bactéries. Mais les quantités de boues
granulaires produites sont faibles du fait que la plupart des substances organiques soient
transformées en biogaz. Du fait de leur efficacité, les réacteurs a boues granulaires sont
largement utilisés dans le monde. Le nombre de réacteurs UASB en fonctionnement dépasse
globalement 1000 unités a ce jour et le nombre total de réacteurs IC et de réacteurs EGSB est
supérieur a 300 et croit rapidement au cours des 20 dernieres années (Kassam et al., 2003;
Musee & Lorenzen, 2013). Leurs parametres opératoires principaux sont montés ci-dessous

(Tableau 1.1).

Tableau 1.1 Parametres opératoires principaux pour différents réacteurs a boues granulaires

Type de réacteur Charge volumique  Vitesse d’écoulement ascendant

gDCO/(m’j) m/h
UASB 5-15 <2
EGSB 15-20 4-12
IC 20-30 10-20 (1¢ étage) ; 2-10 (2* étage)

1.1.2.1a Réacteurs UASB

Cette technologie est apparue a 1’échelle industrielle a la fin des années 1970 aux Pays-Bas.
Jusqu’a présent, il s’agit du réacteur le plus répandu dans le domaine du traitement des eaux
usées industrielles. L’effluent est réparti de fagon homogene au fond du réacteur par les
tuyaux de distribution et traverse un lit de boues granulaires (Figure 1.2). Le lit est mis en
suspension du fait de passage des eaux usées et de la production de biogaz. Les matieres
organiques sont dégradées progressivement durant leur séjour au sein du réacteur. Dans la
partie supérieure du réacteur, un séparateur permet de recueillir le biogaz et de limiter

I’entrainement des granules.
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Figure 1.2. Schéma d‘un réacteur UASB.
1.1.2.1b Réacteurs EGSB

Développés en tant que variantes des réacteurs UASB, les réacteurs EGSB se comportent
comme un réacteur parfaitement agité dans lesquels le flux ascendant est nettement supérieur,
le temps de rétention hydraulique est extrémement court et la charge volumique y est tres
¢levée. Pour obtenir une grande vitesse ascendante, la conception d’un rapport
hauteur/diametre important et une circulation externe du liquide a I’aide d’une pompe sont
adoptées. Ces fortes vitesses entrainent 1’expansion du lit de boue granulaire et permettent
d’éviter des volumes morts et d’améliorer le contact entre des boues granulaires et des eaux
usées. Malgré cela, la bonne capacité de sédimentation des boues granulaires permet leur
maintien et leur croissance dans le réacteur (McHugh et al., 2003). En effet, la production de
biogaz y est plus importante, ce qui améliore aussi I’hydrodynamique au sein du réacteur. Le
biogaz produit est séparé et collecté par un seul séparateur triphasique positionné en téte du
réacteur. Grace a I’effet de la dilution provoqué par la circulation de I’effluent, les réacteurs
EGSB sont mieux adaptés aux effluents contenant des composés toxiques et récalcitrants

(Seghezzo et al., 1998).

Dans la technique du réacteur EGSB de Véolia, une cuve de conditionnement est utilisée pour
le prétraitement des eaux usées qui est souvent adopté dans un réacteur anaérobie a deux
phases (Figure 1.3). Les nutriments y sont injectés, ainsi qu'une solution alcaline pour une
bonne régulation du pH. Le processus d'acidification est accompli dans cette cuve avant que

les eaux soient pompées vers le réacteur.
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Figure 1.3. Schéma d’un réacteur EGSB (Véolia).

1.1.2.1c Réacteurs a circulation interne

Le réacteur a circulation interne est constitué de deux étages et développé également sur la
base du réacteur UASB. Le premier étage permet de travailler a charge élevée, tandis que le
second fonctionne a faible charge. Le biogaz collecté est acheminé par une colonne montante
(appelée « montée ») dans laquelle la proportion de gaz est élevée, la densité du mélange y
étant par conséquent plus faible. Ceci crée un pompage de mélange boueux dans le
compartiment inférieur. Apres la séparation du liquide et du biogaz dans la cuve de dégazage
au sommet du réacteur, le biogaz est collecté afin de servir a d’autres usages et le liquide
s’écoule vers la base du réacteur via la colonne descendante (appelée « descente »). Cette
circulation interne de liquide est a l’origine du nom donné au réacteur. Son débit est

directement proportionnel au débit de biogaz produit.

Le réacteur IC peut €tre considéré comme un systeme comprenant trois compartiments
différents (Figure 1.4). Dans le compartiment de mélange, les eaux a traiter arrivant a la base
du réacteur sont mélangées avec les boues granulaires et les eaux déja largement épurées
provenant de la circulation. Ceci conduit d’une part a un effet de dilution qui permet de
stabiliser 1’épuration en évitant les grandes variations de concentration en DCO (Demande
chimique en oxygene), et d’autre part a un conditionnement complémentaire (ajustement du
pH par le retour de bicarbonate contenu dans le mélange circulé) permettant de réduire 1’ajout
de base. Dans le compartiment de lit expansé ou la concentration des boues granulaires est

importante, 1’expansion et la fluidisation du lit de boue granulaire sont créées par un flux



ascendant important généré par les eaux a traiter, la circulation interne ainsi que la production
de biogaz. En conséquence, le contact entre les eaux a traiter et les boues granulaires est
optimal et aboutit a d’importants taux de conversion de la DCO permettant 1'utilisation de
fortes charges. Le biogaz produit dans le premier étage et les boues granulaires entrainées par
le flux ascendant sont séparés grace a un séparateur triphasique placé entre les deux étages.
Les boues granulaires sont largement récupérées afin d’en maintenir une concentration
convenable dans le compartiment de lit expansé. Dans le compartiment de finition, la teneur
en boues granulaires est relativement faible et la rétention de la biomasse se produit a ce
niveau favorisée par une turbulence réduite due a la collecte du biogaz dans le premier
séparateur et a I’élimination importante de la DCO biodégradable dans le premier étage. Le
biogaz produit dans le compartiment supérieur est aussi collecté au niveau du séparateur

triphasique supérieur tandis que les eaux traitées quittent le réacteur par une surverse.

Biogaz 1
|

Séparateur G/L
Liquide
—_—

2% séparateur

| Compartiment de
finition

Descente )
— Montée

1¢ séparateur

Liquide
—_—

Figure 1.4. Schéma d’un réacteur IC (Paques B.V.).

1.1.2.2 Réacteur a supports

1.1.2.2a Réacteur a lit fixe

Pour les réacteurs a lit fixe, il faut noter que différents procédés sont possibles par exemple a
flux ascendant, a flux descendant ainsi que hybride combinant avec un lit de boue granulaire.
La technologie clé des réacteurs a lit fixe est basée sur I'utilisation d’un garnissage sur lequel

sera fixée la biomasse. Dés qu’elle constitue un biofilm a la surface du support, la biomasse
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épuratrice est conservée dans le réacteur. Ce processus peut cependant prendre plusieurs mois
avant de pouvoir épurer a la charge congue. D’ailleurs, la maitrise de la biomasse épuratrice
est difficile dans ce type de réacteur ; elle nécessite de choisir des supports offrant une
porosité importante et développant de grandes surfaces spécifiques. En outre, les matieres en
suspension dans les effluents peuvent colmater le support servant au développement du

biofilm.
1.1.2.2b Réacteur a lit expansé ou fluidisé

La technologie des réacteurs a lit expansé et fluidisé dérive directement des réacteurs a lit
fixe. Dans ce cas, on utilise des supports minéraux tres fins, tels que le sable de silice,
I’anthracite, le charbon actif, la particule céramique, la z€olite, sur lesquels se fixent les boues
anaérobies en floc et développant un film épurateur. Les eaux a traiter sont introduites a la
base du réacteur a un débit suffisant pour assurer I’expansion ou la fluidisation du support.
Les avantages majeurs du lit expansé et fluidisé sont la charge volumique élevée, le temps de

rétention hydraulique court et la faible probabilité de colmatage.
1.1.3 Composition et valorisation du biogaz

1.1.3.1 Composition du biogaz

La composition du biogaz est variable et intimement liée a la nature des effluents a traiter et
aux conditions opératoires du digesteur. En général, le biogaz est composé de 50~75% de
méthane et 25~50% de dioxyde de carbone accompagné d’autres composants a 1’état de traces
(Tableau 1.2). En particulier, de I’hydrogéne, des produits intermédiaires de fermentation
(alcools, acides, esters...), siloxanes et des organochlorés sont éventuellement présents en tres
faible teneur. La présence d’hydrogéne dans le biogaz est le signe d’un mauvais

fonctionnement des bactéries méthanogenes.

Tableau 1.2. Composants chimiques de biogaz et leur propriété (Surendra et al., 2014).

Composant Concentration (v/v) propriété
CH, 50~75% Transporteur de 1’énergie
CO, 25~50% Diminue la valeur énergétique, corrosif
H,S 0~5000 ppm Corrosif, émission de SO,
NH; 0~500 ppm Emission de NOy
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N, 0~5% Diminue la valeur énergétique

Vapeur d’eau 1~5% Facilite la corrosion avec CO, et SO,

1.1.3.2 Valorisation énergétique du biogaz

En plus du dioxyde de carbone connu par le public, le méthane est aussi un des gaz principaux
responsables de 1’effet de serre. Sa contribution au réchauffement climatique parmi les gaz a
effet de serre a I’exception de la vapeur d’eau est de I’ordre de 15%. Sa durée de vie est de 12
ans avant sa dégradation. Dans le plus intéressant classement basé sur le potentiel de
réchauffement global, le méthane est considéré comme étant 25 fois plus nocif que le CO; a
I’échelle considérée de 100 ans. Par conséquent, Il faut éviter de rejeter a I’atmosphere le
biogaz qui est principalement constitué de méthane et plutdt le valoriser comme énergie
renouvelable et propre. Différentes voies de valorisation sont envisageables : chaleur,

électricité, carburant automobile, injection dans le réseau de gaz naturel.
1.1.3.2a Energie thermique

Briler du biogaz dans une chaudiere ou un four est la voie de valorisation la plus ancienne, la
mieux maitrisée et la plus courante. Cette application est possible méme avec un biogaz dont
la teneur en méthane n’excede pas les 20%. Elle ne requiert donc que de légeres contraintes
d’épuration du biogaz. En conséquence, il n’y a pas besoin d’énormes investissements et le
procédé peut vite étre rentabilisé. La chaleur produite peut servir a la génération d’eau
chaude, de vapeur ou au chauffage des fours. Cependant, la demande de chaleur varie
beaucoup avec la saison et le consommateur doit étre placé a proximité de la source. Dans les
stations d’épuration, une fraction de biogaz produit est fréquemment utilisée pour

conditionner la température des digesteurs.
1.1.3.2b Cogénération

Le principal mode de valorisation du biogaz est sa transformation en électricité et en chaleur
dans un moteur de cogénération ou une turbine de micro-cogénération a faible puissance, et
dans une turbine a combustion ou a vapeur a forte puissance. Le rendement électrique de ces
dernieres varie entre 25% et 40% en fonction de la puissance. L’¢électricité produite est le plus
souvent injectée directement dans le réseau de distribution, ce qui permet généralement de
bénéficier d’un tarif d’achat préférentiel pour cette énergie produite a partir du biogaz. La
chaleur produite permet de chauffer les équipements de la digestion et du traitement de

N

digestat. Les autres possibilités telles que la pile a combustible sont également au choix
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(Weiland, 2010). Dans ce cas, une désulfuration et une déshydratation préliminaires sont en

principe nécessaires.
1.1.3.2¢ Injection dans le réseau de gaz naturel

L’injection dans le réseau de gaz naturel du biogaz aprés épuration constitue un mode
alternatif de valorisation au cas ou la localisation de la production et la purification de biogaz
sont proches du réseau. Ceci constitue un moyen d’utilisation maximale du biogaz. En
Europe, parmi plus de 180 stations d’épuration qui valorisent le biogaz, il y a 137 stations
d’épuration qui injectent le biométhane dans les réseaux locaux de gaz naturel (Hahn et al.,
2014). Plusieurs pays comme 1’Allemagne, la Suede, la Suisse, ont défini le standard de la
qualit¢ de biogaz pour I'injection (Weiland, 2010). Avant son injection, le biogaz brut doit
étre purifié en éliminant le CO, et les composants indésirables tels que la vapeur d’eau et le
H,S pour atteindre le standard injectable, puis comprimé a une certaine pression. La
composition et la pression d’injection dépendent des spécifications imposées par le réseau. Le

cofit de la purification et la connexion au réseau constituent les principaux obstacles pour la

valorisation du biogaz par injection dans le réseau.
1.1.3.2d Carburant de véhicule

Pour cette application, les spécifications de pureté du gaz sont beaucoup plus séveres que pour
les précédentes, puisque le biométhane utilisable comme carburant doit contenir au moins
96% de méthane. D'autres exigences telles que les teneurs en eau, en H,S, en hydrocarbures
liquides, la taille de poussicres sont a respecter. Toutefois, I'utilisation de biogaz comme le
carburant automobile sous la forme comprimée est assez répandue en Suede. La Suisse la suit
dans ce domaine et d’autre pays tels que 1’Allemagne, I’Autriche, la France, I’Espagne,
I’Inde, la Chine et les Etats-Unis sont aussi en train de développer ce type de valorisation
(Borjesson & Mattiasson, 2008). Néanmoins, le développement de biogaz en tant que
carburant automobile est encore entravé par plusieurs facteurs: le marché commercial
insuffisamment développé ; la purification nécessaire a I’exigence stricte pour son utilisation
dans un véhicule ; le nombre limité de stations d’approvisionnement, le prix élevé des

voitures a moteur bi-carburant (Lantz et al., 2007).
1.2 Caractéristique des boues granulaires anaérobies

Le succes des bioréacteurs anaérobies est dii a I'utilisation de boues granulaires anaérobies.

Les caractéristiques microbiologiques et physicochimiques de ces dernieres ont un effet
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crucial sur [efficacit¢ du traitement des eaux. Ce lien est réciproque puisque les
caractéristiques de ces granules sont fortement dépendantes des propriétés des eaux a traiter
(Batstone & Keller, 2001), ainsi que de la conception du réacteur et des conditions
opératoires. Dans la suite, et pour des raisons de simplicité, le terme granules sera utilisé pour

désigner les granules de boue anaérobie méthanogene.
1.2.1 Composition

Les granules sont principalement constitués de microorganismes, de polymeres extra
cellulaires (PEC) et de minéraux inorganiques (Bhatti et al., 1995). Les especes bactériennes
sont diverses a I’intérieur du granule et se chargent de différentes étapes de la fermentation.
Les bactéries sont abondantes sur la couche superficielle tandis que la couche interne est
principalement constituée par les Archaeas méthanogenes avec diverses especes dominantes :
les Methanosaetas, Methanobacterium-similaire, Methanospirillum et Methanosarcina
(Sekiguchi et al., 1999). Des minéraux inorganiques similaires a la silice proviennent
probablement de I’'inoculum de granule et 'impureté dans 1’alimentation (Ghangrekar et al.,
2005). Ils peuvent jouer un role de support de la structure du granule lors de la granulation

(Subramanyam, 2013).
1.2.2 Morphologie

La forme des granules varie selon les conditions opératoires. Généralement, ils ont une forme
approximativement sphérique ou plutot ellipsoidale lorsqu’ils sont soumis a une contrainte de
cisaillement hydrodynamique (Baloch et al., 2006; Hulshoff Pol et al., 2004). Dans un
réacteur anaérobie a deux phases, les granules provenant de la zone dominante par
méthanogene ont une surface relativement lisse et une forme réguliere, alors que celles
provenant de la zone dominante par acidogene disposent d’une forme irréguliere (Baloch et

al., 2008).

1.2.3 Couleur

La couleur des granules dépend des especes microbiennes présentes, des compositions
chimiques et de leur structure interne. Généralement, les granules sont noirs ou brun foncé a
cause de la précipitation des sulfures métalliques (Hulshoff Pol et al., 2004). A faible taux de
charge organique, la couleur devient grise ou méme blanche (Kosaric et al., 1990).

Exceptionnellement, les granules légerement colorés avec des taches blanches ont été
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observés dans un réacteur UASB pour traiter des eaux usées de brasseries (Pereboom &

Vereijken, 1994).

1.2.4 Taille et densité

Un équilibre dynamique entre la croissance et la perte de granule mene a une distribution de
taille différente dans le réacteur (Ahn et al., 2002). En général, les granules ont une taille
comprise entre 0,1 et 5 mm de diametre et une masse volumique de 1’ordre de 1010~1080
kg/m’, ce qui est variable selon les eaux A traiter et les conditions opératoires du réacteur
(Bhunia & Ghangrekar, 2007; Schmidt & Ahring, 1996). D’un point de vue de décantation ou
d’entrainement, un diametre minimal correspondant aux différentes densités est nécessaire
afin d’obtenir une meilleure rétention de granules (Bhunia & Ghangrekar, 2007). D’apres
plusieurs auteurs, la particule dont le diametre dépasse 0,5 mm est considérée comme un
granule (Bellouti et al., 1997; Show et al., 2004; Wang et al., 2004; Yan & Tay, 1997).
D’autre part, a cause de I’effet de I'usure et de la diffusion restreinte du substrat, un diametre
maximal existe également pour des granules (Pereboom, 1994). Dans les gros granules, il n’y
a qu’une couche active de 200~300 um environ a I'extérieur (Sekiguchi et al., 1999), le cceur
de granules est habituellement creux du fait de 1’épuisement du substrat (Alphenaar et al.,
1992). De ce fait, des granules trop gros peuvent facilement étre entrainés par I’effluent hors
du réacteur comme les granules de taille et de masse volumique trop faibles. Dans la pratique
industrielle, un diametre moyen de 1 2 2 mm et une densité d’environ 1050 kg/m’ semblent

favorables a la performance du réacteur.
1.2.5 Propriété de surface

L’hydrophobicité des granules anaérobies entiers est intimement liée a la tension interfaciale
de la solution de substrat qui influence la distribution des bactéries hydrophiles et
hydrophobes dans le granule (Daffonchio et al., 1995; Liu et al., 2004a). Parmi les bactéries
présentes dans les granules, les bactéries acidogenes sont hydrophiles alors que les bactéries
acétogenes et méthanogenes sont hydrophobes (Daffonchio et al., 1995). En outre, la force
provenant de I’hydrophobicité entre les bactéries joue un rdle important lors de la granulation
(Liu et al., 2004a). Plus les microorganismes sont hydrophobes, plus I’adhésion entre les
bactéries est intense, ce qui peut s’expliquer par une diminution plus importante de I’énergie

de Gibbs de la surface (Liu et al., 2009).

15



1.2.6 Structure interne des granules

Certain auteurs proposaient une structure en multicouches concentriques (Macleod et al.,
1990; Guiot et al., 1992; Liu et al., 2003). D’apres cette hypothese, la couche interne
méthanogene constitue le noyau central pour l'initiation de la granulation. La couche
intermédiaire est dominée par des bactéries qui produisent et utilisent I’hydrogene, tandis que
sur la couche extérieure, les différentes especes acidogenes sont prédominantes.
Contrairement au modele de multicouches, d’autres auteurs n’ont pas observé de structure en
couches (Fang et al., 1995; Grotenhuis et al., 1991; Wu et al., 2001). En général, le substrat
riche en glucide dont la dégradation en petites molécules est plus rapide que les étapes
suivantes développe des granules avec une structure en couches ; a I’inverse, le substrat dont
I’hydrolyse constitue I’étape déterminante, comme par exemple la protéine, ne développe pas
de structure en couches (Fang, 2000; Rocheleau et al., 1999). Certains chercheurs ont constaté
que dans les réacteurs UASB fonctionnant avec une légere surcharge, la plupart des granules
étaient homogenes en composition microbienne (Zhou et al., 2007). D’autres auteurs ont
découvert une structure plutot organisée en cluster, ce qui conduit par rapport a la structure en
couches a une limitation moindre du transfert de matiere et a moins de zones faibles en
substrat (Gonzalez-Gil et al.,, 2001a). Récemment, a I’aide de la technique de biologie
moléculaire de pointe comme par exemple I’hydratation in situ en fluorescence en combinant
diverse techniques de microscopie (Sanz & Kochling, 2007) et le modele établi du biofilm, on
peut visualiser la structure microbienne tridimensionnelle. Ces résultats ont permis de
conclure que la structure intérieure des granules dépend largement de la nature du substrat
présent dans les eaux a traiter et de la cinétique de dégradation du substrat (Batstone et al.,

2004; Saravanan & Sreekrishnan, 2006; Schmidt & Ahring, 1996).
1.2.7 Pores, canaux et cavités

L’existence de pores, de canaux, de cavités dans un granule favorise le transport de maticre
(substrat, métabolite) et la libération de biogaz (Subramanyam & Mishra, 2008). Des pores
sont observés communément a la surface de granules (Lim & Kim, 2014). Les granules
matures pour 1’élimination du phosphore ont une structure de micropores et microcanaux bien
organisés dont la largeur moyenne est comprise entre 291,5 et 446,5 nm (Wu et al., 2010). En
outre, la taille des pores est significativement réduite avec 1’augmentation de la taille des
granules (Wu et al., 2010), ce qui est en accord avec une étude précédente réalisée sur des

boues granulaires aérobies (Zheng & Yu, 2007). Concernant la distribution des canaux,

16



Zhang et al. (2012) ont proposé une structure en cascade dans laquelle les canaux fins
convergent vers les gros canaux a l'intérieur des granules. La présence, comme sites de
production de biogaz dans le granule, de nombreuses cavités, a également été rapportée par
Macleod et al. (1990). Ces chercheurs ont observé que les cavités de diametre compris entre
2,5 et 40 pm s’entourent des organismes de Methanothrix-similaire. Une structure similaire de
cavités est récemment découverte par (Baloch et al., 2008); elle ressemble a celle
d’apparence alvéolaire évoquée précédemment (Morgan et al., 1991). Par ailleurs, de
nombreux espaces vides sont découverts dans les granules contenant plusieurs noyaux avec

différents minéraux (Cao et al., 2012).

Des canaux et des pores de 900 um de profondeur existent également dans les granules
aérobies (Tay et al., 2002). Concernant les films aérobies, des canaux de largeur comprise
entre 2 et 25 pm s’étendent de la surface du biofilm a une profondeur correspondant au moins
a une demi-épaisseur du biofilm pour former un réseau de canaux analogues (Massoldeya et
al., 1995). Dans les granules pour oxydation anaérobie de I’ammonium, des canaux de

diametre compris entre 0,4 et 18,9 um servent au transport de I’eau et de gaz (Lu et al., 2012).
1.2.8 Porosité

Les granules sont des particules extrémement poreuses. La porosit€é des granules
méthanogenes se situe dans la plage 64-90 %, et diminue lorsque leur diametre augmente (Mu
et al., 2006a). La porosité de granules produisant de I’hydrogene est au contraire relativement
faible et est généralement inférieure a 70% (Li & Yu, 2011). Cette faible porosité est
probablement liée au fait que les granules produisant de I’hydrogene contiennent plus de PEC,
la sécrétion de ces derniers colmatant éventuellement des pores (Liu et al., 2009). De plus,
dans les petits granules, les PEC peuvent étre aisément éliminés, ce qui n’est pas le cas des

gros granules ou les PEC ne peuvent étre completement éliminés (Mu et al., 2006a).
1.2.9 Résistance mécanique

La rigidité des granules affecte leur stabilité : une rigidité élevée reflete une structure plus
compacte et stable. Parmi les diverses méthodes permettant de quantifier la rigidité des

granules, la mesure de résistance mécanique est le plus largement utilisée.

La résistance mécanique des granules est définie comme étant la résistance a la cassure
générée par des forces de compression (Hulshoff Pol, 1986). Elle est liée a la masse

volumique, a la taille, a la forme morphologique, et a la rigidité des granules. Certains
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chercheurs ont découvert que des granules riches en fer montrent une résistance plus
importante que les autres et donnent tout de méme un ordre de grandeur de 10 kPa (van
Hullebusch et al., 2007). En plus du fer, la précipitation de calcium dans les granules
contribue également a améliorer la résistance mécanique des granules. Les valeurs de la
résistance mécanique de granules aérobies riches en calcium (86,8~151,1 mg/g SS) varient de
160 a 420 kPa (Ren et al., 2008). Ces valeurs sont du méme ordre de grandeur que celles
obtenues par (Gonzalez-Gil et al., 2001a) pour des granules anaérobies provenant des eaux
usées de brasseries. Ces résultats permettent de déduire que I’effet de la composition des
granules joue un rdle plus important sur la résistance mécanique que le type de granules. En
outre, I’existence de PEC proche de la surface du granule a un effet plus important sur la
rigidité des granules qu’au cceur du granule (Batstone & Keller, 2001). On peut noter que les

granules résistants sont souhaitables dans 1’industrie.
1.2.10 Vitesse de décantation

La vitesse de décantation est un facteur critique pour la maitrise de la séparation granule-
liquide et par conséquent I’efficacité du traitement, en particulier dans les réacteurs IC et
EGSB ou la vitesse d’écoulement ascendant est treés importante. Elle est intimement liée a la
taille, la forme, la masse volumique et la porosité des granules. La vitesse de décantation
augmente avec 1’augmentation de la taille de granule (Mu & Yu, 2006). Les granules nourris
avec des protéines et ayant une forme non sphérique sédimentent plus lentement, leur vitesse
étant inférieure a celle estimée pour des granules de la forme sphérique (Batstone & Keller,
2001). Selon Schmidt & Ahring (1996), on distingue trois gammes différentes de la vitesse de
sédimentation pour des granules : la gamme médiocre correspondant a des vitesses inférieures
a 20 m/h ; la gamme satisfaisante entre 20 et 50 m/h et la gamme performante qui correspond

a des vitesses de sédimentation supérieures a 50 m/h.
1.2.11 Polymeére extracellulaire

Des PEC secrétés par des microbes comportent des polysaccharides, des protéines, des
glycoprotéines, des acides nucléiques, des phospholipides et des acides humiques (Wingender
et al. 1999 ; Liu et al., 2009). Ils existent sous une forme quelconque d’agrégats microbiens
tels que les bioflocs, biofilms, et granules anaérobies et aérobies. Ils jouent un réle crucial lors
de la formation et la maintenance de la stabilité structurelle des granules, ainsi que sur la
caractéristique de la surface des granules (Liu et al., 2004b). Cependant une grande quantité

de PEC n’est pas nécessaire pour les granules, car ils peuvent colmater les pores des granules
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et par conséquent diminuer la porosité, la perméabilité et augmenter la résistance de la

diffusion du substrat (Li & Yuan, 2002; Schmidt & Ahring, 1996).
1.2.12 Transfert de matiere dans les granules

Le substrat est d’abord transféré par convection de la phase liquide vers la surface des
granules. Cette étape est suivie successivement par une diffusion interne du substrat et une
dégradation chimique. En plus de la porosité et la taille des pores, le diametre du granule
influence aussi sur la vitesse du transfert de substrat qui décroit avec Iaugmentation de la
taille du granule (Franco et al., 2008). Par ailleurs, la concentration du substrat et la vitesse

d’écoulement sont deux facteurs qui déterminent principalement le transfert de matiere.

Dans les granules anaérobies, il existe une limitation du transfert de maticre : la résistance au
transfert de matiere interne étant plus importante que celle au transfert de matiere externe
(Gonzalez-Gil et al., 2001b), compte tenu de I’effet de chacune d’elles sur I’élimination du
substrat (Chou et al., 2008). Le transfert de matiere a I’intérieur de granules s’effectue
essentiellement par diffusion moléculaire (Li & Yuan, 2002; Mu et al., 2006a), tandis que la
convection prédomine pour le transfert de matiere externe. De ce fait, une augmentation de la
vitesse superficielle du liquide peut provoquer une diminution de la résistance dans le film
liquide en favorisant ainsi le transfert externe (Zaiat et al., 2000). Cependant, Gonzalez-Gil et
al. (2001b) ont expérimentalement trouvé que I’effet de la vitesse d’écoulement ascendante
sur le transfert de maticre externe était limité. C’est-a-dire que la résistance au transfert de

matiere externe peut étre négligée au-dela d’une vitesse d’écoulement importante.
1.3 Influence du cisaillement

Dans un bioréacteur, la contrainte de cisaillement autour de granules est majoritairement
générée par I’écoulement ascendant du biogaz produit, du liquide et la collision entre les
particules (Bhunia & Ghangrekar, 2008). Elle joue un rdle essentiel sur la formation, la
structure, le transfert de matiere et le métabolisme des biofilms et boues granulaires (Liu &
Tay, 2002). D’un point de vue industriel, la contrainte de cisaillement peut servir de

parametre de contrdle lors du fonctionnement des réacteurs.

La valeur de la contrainte de cisaillement exercée sur les granules dépend de la vitesse relative
entre les granules et I’écoulement du liquide (Jiang et al., 2014b; Zima-Kulisiewicz et al.,
2008). A proximité de la surface des granules, cette grandeur est relativement importante, de

sorte que la structure surfacique soit aisément influencée. D’ailleurs, la durée de la contrainte
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de cisaillement est aussi significative que sa valeur pour son effet sur les granules et biofilms

(Zima et al., 2007).
1.3.1 Effet sur la formation des granules

Une contrainte de cisaillement minimale est requise pour la granulation qui peut étre favorisée
par une vitesse d’écoulement importante du liquide ascendant. Les résultats de Noyola &
Moreno (1994) ont montré que des boues en floc se transformaient en boues granulaires
anaérobie en augmentant leur agglomération par simple renforcement de la contrainte de
cisaillement durant une courte période. Dans d’autres travaux (Tay et al., 2001), si aucun
granule aérobie n’a été observé dans un réacteur SBR fonctionnant sous une faible vitesse
superficielle de gaz, des granules réguliers apparaissent par contre aux grandes vitesses

superficielles du gaz.
1.3.2 Effet sur la structure des granules

Une contrainte de cisaillement importante provoque une densification et un amincissement
des biofilms et des granules (Pereboom & Vereijken, 1994; vanLoosdrecht et al., 1995). Selon
Vanderhaegen et al. (1992), I’existence d’une contrainte de cisaillement est essentielle pour
maintenir ’intégrité des granules, ce qui est en accord avec I’étude de Franco et al. (2006) sur
les granules de dénitrification. De plus, la contrainte de cisaillement affecte la composition
bactérienne et la diversité du biofilm, ralentit la maturation du biofilm et tend a maintenir un

biofilm frais (Rochex et al., 2008).
1.3.3 Effet sur le transfert de matiére

Le transfert de matiere dans un réacteur gazosiphon dépend largement de conditions
hydrodynamiques, telles que la rétention du gaz, le régime d’écoulement, la rupture et la
coalescence de bulles de gaz (Vazquez et al., 2000). La contrainte de cisaillement favorise le
transfert du substrat en intensifiant la convection de la phase liquide autour de granules
solides (Liu et al., 2011). On peut noter que le comportement hydrodynamique local a un effet
double sur le transfert de matiere : une forte turbulence induisant une contrainte de
cisaillement élevée facilite le transfert du substrat par convection dans la couche limite
externe mais augmente la densité des granules et biofilms, ce qui a un effet négatif sur le
transfert du substrat a I’intérieur des granules (Liu & Tay, 2002). Compte tenu de ces deux

effets compétitifs antagonistes, il existe un point optimal correspondant aux conditions
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hydrodynamiques les plus favorables au transfert du substrat (Zhang et al., 2011; Zhang et al.,
2012).

1.3.4 Effet sur le métabolisme des especes microbiennes

La contrainte de cisaillement influe sur le comportement métabolique des especes
microbiennes. Le biofilm répond a la contrainte de cisaillement en régulant sa voie
métabolique qui détermine le flux du substrat entre le catabolisme et I’anabolisme. Par
exemple, une contrainte de cisaillement accélere la sécrétion de PEC (Wu et al., 2009). En

fait, cet effet n’a pas encore été bien étudié et compris.
1.3.5 Cas du réacteur séquentiel discontinu

L’hydrodynamique dans les réacteurs SBR (Sequencing Batch Reactor) est largement étudiée du
fait que I’aération soit une étape nécessaire pour ce type de réacteur. La géométrie du réacteur
et la concentration en solides influencent significativement la configuration de I’écoulement
(Ren et al., 2009; Zima-Kulisiewicz et al., 2008). Dans les travaux de Ren et al. (2009), un
nouveau modele a été établi en se basant sur la dissipation d’énergie pour quantifier la
contrainte de cisaillement subie par des granules aérobies. Lorsque la concentration en
biomasse croit, la contrainte de cisaillement exercée a la surface des granules et le taux de
perte de biomasse augmentent a la fois du fait de I’intensification de la turbulence par la phase
solide. Les gros granules renforcent la contrainte de cisaillement et élevent le taux de perte de
biomasse. Ainsi, un équilibre entre la perte de biomasse et la croissance des granules est
atteint, de sorte que la taille des granules soit maintenue dans une gamme limitée. Quant aux
granules utilisés pour I’oxydation anaérobie de ’'ammonium, 1’augmentation de la contrainte
de cisaillement provoque une diminution de leur taille d’environ 30% et une accumulation de
nitrites qui contribue a une faible rétention de la biomasse et a I’instabilité de ce processus

(Arrojo et al., 2008).
1.3.6 Cas de réacteurs a écoulement ascendant

Le comportement hydrodynamique dans les réacteurs anaérobies a écoulement ascendant a
fait ’objet de nombreuses études ces dernieres années. La comparaison du comportement
hydrodynamique dans les réacteurs EGSB et UASB a été réalisée par Brito & Melo (1997).
Ainsi, les travaux montrent que pour la phase liquide le réacteur EGSB se comporte comme
un réacteur agitée continu, tandis que le réacteur UASB se comporte plutdt comme un

réacteur a écoulement piston avec certaine dispersion axiale. Dans le réacteur EGSB, la
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résistance au transfert de matiere externe est négligeable du fait de la faible résistance au film
liquide, tandis que le transfert de matiere est limité dans le réacteur UASB du fait des faibles

vitesses superficielles du liquide et du gaz.

La configuration de 1’écoulement ascendant des phases liquide et gaz dans un réacteur
tubulaire peut engendrer une circulation d’écoulement relativement homogene le long de la
hauteur du réacteur. Dans ces conditions, les granules sont constamment soumis a 1’usure
hydraulique et présentent des surfaces régulieres. Un rapport plus élevé entre la hauteur et le

diametre de ce type de réacteur intensifie I’usure (Liu & Tay, 2002).

Un modele a été établi par Pereboom & Vereijken (1994) pour estimer la vitesse de
cisaillement dans un réacteur IC ou la vitesse de cisaillement moyenne vaut le double de celle
obtenue dans un réacteur UASB. Des granules cultivés dans le réacteur IC sont plus gros et
moins rigide. L’étude menée par Wu et al. (2006) est plutdt focalisée sur I’effet de la
contrainte de cisaillement et de 'usure sur la désintégration des granules. Cette étude montre
qu’une augmentation brusque du cisaillement entraine la fin d’activités biologiques des
granules tandis qu’on peut atteindre des cisaillements assez élevés sans que les granules ne
meurent avec une augmentation progressive. L’effet de la contrainte de cisaillement sur la
nucléation des granules a aussi été étudié par Wu et al. (2009) qui montrent que la nucléation
n’est favorisée ni par un faible ni par un fort cisaillement. C’est plutét une force de
cisaillement appropri€e qui contribue au mieux a la nucléation. Une contrainte de cisaillement
intensifiée exercée directement a la surface des granules affaiblit la structure des granules et
leur activité. La force requise pour une désintégration de granules augmente avec la taille des
granules (Wu et al., 2012). On peut conclure que la désintégration des granules résulte de la

compétition entre la rigidité des granules et la force de cisaillement environnante.
1.4 Agitation

1.4.1 Notion d’agitation

L’agitation est I'opération qui consiste a mélanger une ou plusieurs phases pour une
homogénéité requise. Plusieurs taches et buts peuvent €tre accomplis simultanément ou non
par une opération d’agitation. Parmi ces taches, on distingue a titre d’exemple
I’homogénéisation de concentration et de température, I’intensification du transfert thermique
et du transfert de masse, la mise en suspension d’un solide dans un liquide, la dispersion de

deux liquides immiscibles ou d’un gaz dans un liquide. C’est une technologie classique et
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importante qui est largement utilisée dans différents secteurs de 1’industrie chimique, de
I’environnement, de 1’agroalimentaire, etc. Par exemple, dans I’industrie alimentaire, un
mauvais mélange di a la présence de zones mortes induit 1’existence de gradients de

température et de concentration.

Un dispositif d’agitation est constitué d’un systéme d’entrainement, d’un arbre sur lequel on
peut fixer un ou plusieurs mobiles d’agitation et d’une cuve ouverte ou étanche
éventuellement munie de chicanes et contenant les matieres a mélanger. En général, le moteur
et I’arbre sont relativement semblables, tandis que les formes du mobile d’agitation sont tres
diverses, comme par exemple I’hélice marine, la turbine a pales inclinées, la turbine Rushton,
I’ancre, le ruban hélicoidal etc. Ces mobiles peuvent étre classés selon la configuration de

I’écoulement engendré, comme mobiles axiaux, radiaux ou tangentiels.
1.4.2 Méthode de Metzner-Otto

On présente tout d’abord le nombre de Reynolds et le nombre de puissance avant la

présentation de la méthode de Metzner-Otto.

Les parametres d’agitation dépendent généralement du régime d’écoulement qui est déterminé
a partir du nombre de Reynolds. Dans une cuve cylindrique agitée, le nombre de Reynolds est
défini comme suit :

__ pND?
u

Re

(1.1)

ou p est la masse volumique du liquide, N est la vitesse de rotation, D est le diametre du

mobile, u est la viscosité dynamique du liquide.

Le nombre de puissance est un nombre sans dimension qui est souvent utilisé pour définir les
conditions de mélange. Il est également connu sous le nom du nombre de Newton et défini de

la maniére suivante :

P
p = pN3D5 (1-2)

ol P est la puissance d’agitation qui est reliée au couple comme suit :
P =2nN(C; — Cy) (1.3)

ou C; est le couple résistant de I’agitateur a vide, C; est le couple en présence de charge. La

puissance volumique est souvent utilisée comme critére d’extrapolation.
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Afin de déterminer la relation entre la vitesse de cisaillement moyenne et la vitesse de rotation
d’un mobile donné dans le cas d’un milieu non-newtonien, (Metzner & Otto, 1957) proposent
une approche qui est ultérieurement nommée méthode de Metzner-Otto. Cette méthode est
utilisée en régime laminaire ol le nombre de puissance diminue avec le nombre de Reynolds
obéissant une loi de puissance dun exposant proche de -1 et est adaptée pour I’évaluation de

la consommation d’énergie lors du mélange de fluides non-newtoniens.

Selon Metzner et Otto, le principe de cette méthode repose sur 1'utilisation de dispositifs de
géométrie identique, I’'un contenant le liquide newtonien et ’autre le liquide non-newtonien.
Les deux systemes d’agitation étant maintenus a la méme vitesse de rotation en régime
laminaire, le liquide newtonien initialement visqueux est dilué progressivement jusqu’a ce
que sa consommation d’énergie corresponde a celle du liquide non-newtonien. Les parametres
géométriques et les conditions opératoires étant identiques, la viscosité apparente du fluide
non-newtonien est alors assimilée a celle connue du fluide newtonien engendrant la méme

consommation énergétique que le fluide non-newtonien.
Concretement, les différentes étapes de la méthode de Metzner-Otto sont décrites ci-dessous :

a. Mesure du couple C et de la vitesse de rotation N avec des liquides newtoniens

monophasiques de viscosité connue.

b. Réalisation de la courbe caractéristique N,=f(Re) de I’équipement d’agitation choisi.

c. Mesure de C en fonction de N avec le liquide non-newtonien d’intérét.

d. Lecture de C correspondant a N en régime laminaire et calcul du nombre de puissance Np.
e. Obtention de Re correspondant a partir de la courbe N,=f{Re) réalisée.

f. Extraction de la viscosité apparente # a partir de la valeur de Re obtenue a 1’étape

précédente.

g. Déduction de la vitesse de cisaillement y caractéristique a partir de la courbe d’écoulement

du liquide non-newtonien d’intérét par assimilation de # a une viscosité apparente.

h. Détermination de la relation entre y et N obtenues précédemment.
1.4.3 Analyse théorique de la méthode Metzner-Otto

Le profil de vitesses de cisaillement peut €tre obtenu, en se basant sur la méthode de Metzner-

Otto, a partir de la résolution des équations de conservation, dans le cas d’un ruban hélicoidal,
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en régime laminaire et permanent, les effets d’extrémités étant négligés (Ait-Kadi et al.,
2002) :

4nN ﬁ)Z/ n

Vro(r) = Z—m— (1.4)
(o) -

Ou R; et R, sont les rayons des cylindres intérieur et extérieur respectivement de 1’analogue
virtuel du systeme réel; N est la vitesse de rotation du cylindre intérieur ; y,o est la

composante du tenseur de vitesse de déformation ; n est I’indice d’écoulement.

Le rayon du cylindre extérieur R, reste inchangé et le rayon du cylindre intérieur R; peut €tre

déduit aisément :

Re

R, = (1.5)

2\ 1/n
(1+41IN(21tnéLRe) )n/2
n

Ou C est le couple transmis ; L est la hauteur du cylindre intérieur.

Ainsi, une procédure d’étalonnage réalisée a ’aide d’un fluide newtonien de viscosité connue

u permettra de déterminer R;

Re

2 2
(1+811: N;LLRe)n/2
c

R, = (1.6)

La variation de la vitesse de cisaillement, ou de son amplitude, dans I’entrefer en fonction de
I’indice d’écoulement n est ensuite examinée en analysant 1’équation suivante :

s (2"
. . s p
y(r,n) = —y,e@) = — T am = K.N (1.7)

On constate que I’amplitude de la vitesse de cisaillement est essentiellement indépendante de
n dans une région étroite autour d’une valeur r*. A la position optimale de r*, pour tous les
fluides, I’équation se réduit a une relation linéaire entre I’amplitude de la vitesse de
cisaillement et la vitesse de rotation du cylindre intérieur N de la géométrie Couette et donc de

la géométrie du systeme réel :
y(r’) = KsN

ou y est la vitesse de cisaillement effective et K est la constante de Metzner-Otto qui est

déterminée a ’aide de corrélations empiriques en régime laminaire.
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Figure 1.5. Principe de I’analogie Couette.
1.4.4 Constante de Metzner-Otto

En théorie, la relation entre la vitesse de cisaillement moyenne et la vitesse de rotation est
linéaire en régime laminaire, c’est-a-dire qu’il existe une constante de Metzner-Otto K; de
proportionnalité entre ces deux parametres. Selon Metzner et Otto, la constante K est
indépendante des caractéristiques de liquides utilisés, mais elle dépend de la géométrie du
mobile. De plus, cette méthode n’est valable qu’en régime laminaire soit pour un nombre de
Reynolds inférieur a 10 (Metzner et al., 1961). Ces auteurs estiment par ailleurs qu’on peut se
contenter en pratique d’une valeur 11 pour cette constante pour des hélices telles que I’hélice
marine, la turbine a pales inclinées. Cependant, hormis le consensus sur la dépendance de la
géométrie de mobile avec la constante K, des controverses existent dans des études
postérieures concernant la relation entre la constante K, et I’indice d’écoulement n. Des
différents comportements contradictoires ont été rapportés : une diminution de K lorsque n
augmente (Netusil & Rieger, 1993; Yap et al., 1979), ou au contraire, une augmentation de K
avec I’augmentation de I’indice n (Brito-De La Fuente et al., 1997; Carreau et al., 1993; Wang
et al.,, 2000), ou encore une valeur constante de K; indépendante de n (Ayazi Shamlou &
Edwards, 1985; Chowdhury & Tiwari, 1979). Dans ce dernier cas, la constante K, n’est
fortement dépendante de I’indice d’écoulement que lorsque la valeur de n est faible

(Delaplace et al., 2006).

Récemment, des études basées sur la mécanique des fluides numérique ont été réalisées afin
d’estimer la valeur de K;et de déterminer sa dépendance avec les caractéristiques du fluide et
la géométrie du mobile. Les travaux de (Shekhar & Jayanti, 2003) montrent que la constante

de Metzner-Otto est largement indépendante de la rhéologie du fluide lorsque I’indice
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d’écoulement est supérieur a 0,7 mais dépend de la géométrie du mobile. De plus, une valeur
de 21,7 est obtenue pour la constante lorsque I’indice d’écoulement se situe dans la plage
0,3~1 pour un nombre de Reynolds compris dans la gamme 0,1~100. D’autres chercheurs
utilisent trois différentes méthodes pour calculer la constante K; en utilisant un double ruban
hélicoidal et trouvent des valeurs cohérentes comprises entre 32,9 et 35,7 (Zhang et al., 2008).
Il faut noter que ces travaux se limitent souvent au seul cas d’un fluide obéissant a la loi de

puissance.
1.4.5 Nombre de Reynolds critique

Traditionnellement, le nombre de Reynolds est un critere permettant de distinguer le régime
d’écoulement. Dans la méthode de Metzner-Otto, des que le nombre de Reynolds dépasse une
valeur critique, le nombre de puissance n’est plus une loi de puissance. Bien qu’une valeur
critique générale fit donnée par Metzner et Otto, cette valeur varie selon la géométrie du
mobile et par conséquent une extension du régime laminaire avec un nombre de Reynolds

supérieur a 10 existe pour le ruban hélicoidal (Tableaux 1.3).

Tableaux 1.3. Nombre de Reynolds critiques apparus dans la bibliographie.

Type de mobile Seuil de Re
Ruban hélicoidal intérieur-extérieur (Wang et al., 2000) 50
Ruban hélicoidal simple (Cheng & Carreau, 1994; Jahangiri, 2008) 70
Ruban hélicoidal combiné a une vis d’ Archimede 100

(Brito-De La Fuente et al., 1997)

1.4.6 Choix du mobile d’agitation

La configuration de I’écoulement, la vitesse de cisaillement engendrée, la caractéristique de
fluide sont des parametres a prendre en compte pour le choix d’un mobile approprié. Hormis
le cas de mélanges de liquides hautement visqueux, le ruban hélicoidal est aussi utilisé pour
I’agitation de suspensions, notamment lorsqu’elles contiennent une matiere sensible au fort
cisaillement (Jolicoeur et al., 1992; Kamen et al., 1992). Pour tenir compte du risque de
désintégration des granules de boue, un ruban hélicoidal est adopté dans nos expériences pour

mélanger la suspension granules-solution nutritive. Il existe plusieurs types de ruban
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hélicoidaux comme par exemple le ruban hélicoidal simple, le ruban hélicoidal double, le

ruban hélicoidal combiné a une vis d’Archimeéde, le ruban hélicoidal intérieur-extérieur.
1.4.7 Configuration de I’écoulement du ruban hélicoidal

En dépit de différents types de rubans hélicoidaux, la configuration de I’écoulement principal
est approximativement similaire. Le liquide s’écoule, selon le sens d’inclinaison des pales,
vers le bas entre la pale et la paroi de cuve, vers le centre au fond du réacteur, vers le haut le
long de I’axe du mobile et radialement vers I’extérieur a proximité de la surface de la cuve
(Ihejirika & Ein-Mozaffari, 2007; Kuncewicz et al., 2013; Robinson & Cleary, 2012; Zhang et
al., 2008). La direction de la configuration de 1’écoulement principale s’inverse lorsque I’on
inverse le sens de rotation du mobile pour un sens d’inclinaison de pales donné. Il faut
souligner que deux processus sont importants dans cette configuration de I’écoulement. L’un
correspond a I’écoulement de circulation qui engendre une vitesse de cisaillement forte se
produisant entre la pale et la paroi de la cuve. L’autre correspond a 1’écoulement axial qui
favorise la convection entre les zones bien cisaillées et moins cisaillées (Delaplace et al.,
2000). Si la consommation d’énergie est la méme quel que soit le sens de rotation du mobile,
le temps de mélange est plus court pour une rotation ayant un effet de pompage vers le bas

(Thejirika & Ein-Mozaffari, 2007).

1.4.8 Effet de la géométrie

1.4.8.1 Distance pale-paroi

Le débit de circulation et la vitesse de cisaillement du liquide sont plus élevés lorsqu’on
diminue la distance pale-paroi. Cependant I’efficacité de pompage entre le bord intérieur et
extérieur de la pale n’augmente pas toujours ; elle commence a diminuer lorsque le mobile
tourne extrémement proche de la paroi de la cuve. Dés que I’efficacité de pompage diminue,
I’échange entre les zones de cisaillement élevé et faible se réduit. Le fluide est pour la plupart
plutot entrainé par 1’écoulement tangentiel. En conséquence, ’effet de mélange n’est pas

forcément amélioré par la diminution de la distance pale-paroi.

1.4.8.2 Rapport pas/diameétre

Pour une distance pale-paroi fixée, la capacité de pompage du ruban hélicoidal augmente avec
le rapport pas/diametre a la condition que le rapport est inférieur a . Au contraire, la vitesse
de cisaillement se réduit lorsque le rapport pas/diametre augmente. Ces deux effets

compétitifs sur le processus de mélange conduit a un optimum du pas en dépendant la
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distance pale-paroi. De ce fait, il a un effet positif sur le processus de mélange quand le
cisaillement dans la zone pale-paroi est élevé et vice versa. Toutefois, son effet est moins

important que celui de la distance pale-paroi.

1.4.8.3 Largeur de pale

Une pale plus large intensifie I’écoulement dii & la circulation tangentielle dans une certaine
limite. Au-dela de la limite, I’effet de pompage axial diminue du fait que I’écoulement vers le
haut est trop important par rapport a celui vers le bas. En général, si le rapport entre la largeur
de pale et le diametre du mobile se situe dans la plage de 0,06 a 0,22, la largeur de pale a peu
d’influence sur la consommation d’énergie et le cisaillement dans I’interstice pale-paroi. En
ce qui concerne le nombre de pales, ruban hélicoidal double améliore 1’effet axial par rapport

au ruban hélicoidal simple.

1.5 Rhéologie de boues

N

Conformément a la définition de Bingham (1929), la rhéologie est la science de Ia
déformation et de I’écoulement de la matiere, spécialement de la matiere non classique
(Tanner & Walters, 1998). C’est un domaine interdisciplinaire concernant polymeres,
matériaux, cosmétiques, agroalimentaires, produits pétroliers, géophysique, et bien sir
mécanique appliquée (Tanner, 2009). Concretement, la rhéologie est I’étude du comportement
des matériaux du point de vue de la viscosité, 1’¢élasticité et la plasticité¢ sous I’effet de
contraintes ou de déformations appliquées. Par ailleurs, 1’objectif de la rhéologie est de
déterminer I’équation d’état rhéologique du fluide en effectuant des mesures relatives de
forces et de déformations et en exploitant ces résultats a 1’aide des équations appropriées

(Midoux, 1993).
1.5.1 Définition des grandeurs rhéologiques

1.5.1.1 Viscosité et mesure d’écoulement
Considérons un mouvement dans le cas d’un cisaillement simple et supposons qu’un cube
élémentaire est soumis a un effort résultant F' (Figure 1.6). La section supérieure se déforme

parallelement a la vitesse v tandis que la section inférieure est immobile.

La contrainte de cisaillement est définie comme la force divisée par la surface sur laquelle elle

est appliquée :

t=F/S (1.8)
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La déformation de cisaillement est définie comme la déformation relative par unité de

longueur :
y = dx/xo (1.9)

La vitesse de cisaillement est définie comme le taux de déformation de cisaillement ou le

gradient de vitesse :
y = dy/dt =v/zy (1.10)

La viscosité dynamique est définie par le rapport entre la contrainte de cisaillement et la

vitesse de cisaillement :
n=ty (1.11)

La contrainte de cisaillement augmente avec la vitesse de cisaillement, mais la viscosité

dépend des propriétés propres du matériau.

Figure 1.6. Ecoulement stable dans le cas d’un cisaillement simple.

Dans le cas d’un fluide purement visqueux (fluide newtonien), la viscosité est constante,
indépendante du cisaillement. Cependant un fluide non-newtonien possede une viscosité
apparente et son comportement rhéologique est plus complexe comme dans le cas de fluides
rhéofluidifiants, rhéoépaissisants, viscoélastiques, thixotropes et les fluides a seuil. En
général, les comportements sont décrits par les courbes d’écoulement (ou rhéogrammes) qui
permettent de déterminer une fonction entre la contrainte de cisaillement et la vitesse de

cisaillement (Figure 1.7).
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Figure 1.7. Rhéogrammes des divers comportements rhéologiques.

1.5.1.2 Fluide sans seuil de contrainte

Fluides rhéofludifiants et fluides rhéoépaississants sont deux principales catégories qui
concernent des fluides non-newtoniens sans seuil de contrainte. Le dernier est beaucoup
moins fréquent que le premier et les fluides utilisés dans cette étude sont plutot
rhéofludifiants. Pour le fluide rhéofluidifiant, la viscosité apparente décroit avec
I’augmentation de la vitesse de cisaillement jusqu’a atteindre une viscosité limite. Au
contraire, la viscosité apparente des fluides rhéoépaissisants croit lorsque la vitesse de

cisaillement augmente.

Il existe différentes lois qui permettent de décrire le comportement sans seuil de contrainte. La
loi de puissance (modele d’Ostwald de Waele) est la plus simple et la plus communément
utilisée :

n = ky"? (1.12)

Ou k est le coefficient de consistance et n est ’indice d’écoulement, avec n < 1 lorsque les
fluides sont rhéofludifiants, alors et n > 1 lorsqu’ils sont rhéoépaissisants. Les limites de cette
loi interviennent quand le matériau présente un comportement newtonien approximatif dans la
région de faible ou forte vitesse de cisaillement. Au-dela, il est préférable d’utiliser le modele

de Carreau permettant décrire toute la gamme de vitesses de cisaillement :

1M _ (1 4 (Ay)2) 7 1.13
oo = L+ ()7 (1.13)
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1.5.1.3 Fluides a seuil de contrainte

Le comportement a seuil de contrainte concerne les fluides ayant un caractere plastique. Au-
dessous du seuil de contrainte, le matériau ne s’écoule pas et se comporte comme un solide.
Ceci est lié a une structure interne assez rigide qui ne se rompt pas a moins qu’une contrainte
minimale soit exercée. Il y a quelques modeles qui peuvent décrire le comportement de tels
fluides (Tableau 1.4). Le modele de Bingham est le plus simple avec une application limite,
alors que le modele de Herschel-Bulkley est largement utilisé pour la plupart des fluides
plastiques. Le modele de Casson convient de décrire le comportement rhéologique du sang et

des produits alimentaires.

Tableau 1.4. Modele rhéologique décrivant des fluides a seuil de contrainte (Midoux, 1993).

Modele Loi rhéologique
Bingham T=1,+ Ugy
Herschel-Bulkley T=1.+ky"
Casson T2 = 7 V2 4 (ky)/?

1.5.1.4 Viscoélasticité et mesure dynamique

En plus des fluides purement visqueux et élastiques, la plupart des fluides sont
viscoélastiques, tels que la mayonnaise, la pate de chocolat, les mélanges eau-argile, c'est-a-
dire qu’ils ont un comportement a la fois visqueux et élastique. Lorsqu’on applique ou
supprime brusquement une contrainte, la viscoélasticité se manifeste en particulier en régime
transitoire dans lequel la structure de I’échantillon évolue avant de se stabiliser. Pour
connaitre cette propriété de matériaux, une mesure dynamique, par exemple balayage de

déformation, de fréquence, et de contrainte, est généralement mise en ceuvre sur un rhéometre.

Lors d'une mesure dynamique, une contrainte sinusoidale est appliquée a une fréquence f sur
un rthéometre a contrainte imposée. Le signal de contrainte peut s'écrire : 7(¢)=ty-sin(wt) ou 1y
est 'amplitude de la contrainte ; w=2zf" est la pulsation en rad/s et ¢ est le temps. Le signal de
réponse en déformation d'un matériau viscoélastique est déphasé, car ce dernier dissipe une
partie de 1'énergie en se déformant, soit: y(f)=yp-sin(wt+d)ou yy est l'amplitude de la

déformation, o est 1'angle de phase entre la contrainte et la déformation (Figure 1.8).
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Figure 1.8. Déphasage entre contrainte et déformation d'un matériau viscoélastique soumis a

une oscillation sinusoidale.

En tenant compte de la dualité entre viscosité et élasticité, les nombre complexes sont souvent
utilisés lorsqu'un matériau est soumis a une sollicitation dynamique. Par exemple, le module

complexe G () pour une sollicitation en cisaillement s'écrit :
G =t/y=G'+iG"’ (1.14)

ou 7 et y sont respectivement la contrainte et la déformation dynamiques ; G’, la partie réelle
de G~ correspond au module de stockage, G, la partie imaginaire de G~ est le module de

perte.

Le facteur de perte du matériau est égale a la tangente de l'angle J: tand = G'/G’. 1l
représente la fraction d'énergie dissipée durant un cycle de charge. Dans un matériau
purement visqueux, 0 = 90° et G’ = G’ ; quant au matériau parfaitement élastique, = 0° et

G = G’. De méme, on utilise une viscosité complexe 7 .
1.5.2 Signification de la rhéologie de boue

La rhéologie de boues est un parametre fondamental concernant la conception et I’opération
d’un réacteur, d’une station dans la mesure ou elle affecte, a titre d’exemple, le pompage, le
mélange, le transfert de matiere et le transfert thermique, la gestion de boues résiduelles telle
que la déshydratation, le stockage et le transport, I'utilisation agricole et l’incinération
(Baudez et al., 2011; Baudez et al., 2013b; Dentel, 1997; Lotito et al., 1997; Moeller &
Torres, 1997; Monteiro, 1997; Seyssiecq et al., 2003). En conséquence, I’intérét majeur des
études est de déterminer les parametres rhéologiques de ces boues comme la viscosité, le seuil
de contrainte ainsi que les modules de stockage et de perte. Certaines études indiquent que les

parametres rhéologiques servent de guide opérationnel au processus de conditionnement et de
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déshydratation (Abu-Orf & Dentel, 1999; Dentel et al., 2000; Yen et al., 2002). De plus, le
phénomeéne de I’hystérésis observé dans le rhéogramme est choisi comme indication pour la
croissance excédentaire des bactéries filamenteuses dans les boues activées (Tixier et al.,

2003a; Tixier et al., 2003b).

La partie qui suit va s’attacher séparément aux caractéristiques rhéologiques de boues

activées, boues granulaires et boues digérées, ainsi que les facteurs d’influence.
1.5.3 Etude de boues activées

La rhéologie a fait ’objet de nombreux travaux dans le domaine de boues activées depuis que
le traitement biologique des eaux usées est devenu un sujet d’intérét. Certaines études sont
consacrées a la rhéologie de boues activées visant a I’amélioration du processus de
décantation et de déshydratation de ces boues (Mikkelsen & Keiding, 2002; Ormeci, 2007).
Malgré ’abondance des articles dans ce domaine, les résultats présentés dans la bibliographe
ne sont pas toujours faciles a comparer. Ceci est non seulement dii aux différentes techniques
de mesure utilisées, mais aussi au comportement complexe des boues activées li€ a une
différence importante de leur structure dans une suspension. En dépit de cela, il est bien connu
que la suspension de boues activées est un fluide non-newtonien (Seyssiecq et al., 2003) dont
le comportement rhéologique est similaire a celui d’une suspension de particules asymétriques
(Coussot & Ancey, 1999). Selon Mori et al. (2006), le modele de Herschel-Bulkley est
approprié pour décrire le comportement d’'une matiere plastique et d’un fluide rhéofluidifiant.
Mais Guibaud et al. (2004) préferent utiliser le modele de Bingham. Le point commun de ces
deux modeles concerne I’augmentation de la concentration en solide conduisant a la fois a une
élévation du seuil de contrainte et de la viscosité apparente (Baroutian et al., 2013; Guibaud et

al., 2004; Mori et al., 2006).

Apres leur déshydratation, les boues activées pateuses deviennent plus visqueuses et suivent
le modele de Herschel-Bulkley. Du fait de I’absence de digestion, les boues d’épuration
fermentent rapidement et continiment lors de leur stockage, ce qui conduit a I’augmentation
de matiere grasse et par conséquent a la diminution de la viscosité apparente. Une courbe
maitresse est obtenue par normalisation indiquant un état stable de boues activées pateuses

(Baudez et al., 2004; Baudez & Coussot, 2001)
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1.5.4 Etude de boues granulaires

Les boues granulaires sont plutdt utilisées dans des réacteurs anaérobies de haute efficacité.
Elles se répartissent principalement en bas du réacteur grace a leur importante capacité de
sédimentation. Leur comportement rhéologique influe sur le transfert du substrat et la
dégradation biochimique. Plusieurs études ont déja été consacrées a la caractérisation de leur

rhéologie (Mu et al., 2006b; Su & Yu, 2005; Pevere, 2006).

La suspension de boues granulaires est viscoplastique et rhéofluidifiante. Les modeles de
Bingham et de Herschel-Buckley sont appropriés a décrire son comportement rhéologique.
Parmi les facteurs d’influence décrits ci-dessous, des interactions entre des particules sont

plus importantes.
1.5.5 Etude de boues digérées

Les boues d’épuration sont des résidus inévitables en traitement des eaux usées et leur grande
quantité a fait I’objet d’une attention considérable. Il est préférable de les traiter pour éviter un
impact environnemental énorme. En Europe, la production de boues d’épuration a excédé 0,3
millions de tonnes de matiere seche par jour et augmentera au moins de 10% en 2020 (Baudez
et al., 2013a), tandis que plus de 30 millions de tonnes de boues d’épuration a 80% d’humidité
sont générées par an en Chine et dont presque 80% n’atteignent pas le seuil de stabilisation
(Duan et al.,, 2012). La digestion anaérobie est une méthode effective pour réaliser la
stabilisation. Elle est déja largement appliquée en Europe et aux Etats-Unis et est en train de
se développer dans de nombreux autre pays. De plus, il est possible de récupérer le biogaz

comme énergie renouvelable supplémentaire dans la station d’épuration.

Les boues digérées montrent un comportement rhéofluidifiant a seuil de contrainte qui obéit
au modele de Herschel-Bulkley et a la loi de puissance aux vitesses de cisaillement faibles et
intermédiaires, tandis que le modele de Bingham est suffisant pour le décrire aux vitesses de
cisaillement élevées (Baudez et al., 2011). Quant a leur comportement viscoélastique, il est
similaire a celui d’une matiere molle vitreuse (Baudez et al., 2013a). En outre, la rhéologie de
ces boues peut €tre simulée par des fluides transparents (Eshtiaghi et al., 2012). Le
carboxyméthyl cellulose (CMC) est approprié a I’écoulement permanant a une vitesse de
cisaillement élevée, le Corbopol gel pour des écoulements de courte durée et la suspension

d’argile Laponite pour un comportement dépendant du temps et avec structures internes.
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1.5.6 Facteurs d’influence

1.5.6.1 Concentration en solide

La concentration en solide dans la solution contribue de fagcon importante au comportement
rhéologique d’une suspension. Les particules occupant un certain volume rempli de
fluide modifient les conditions d’écoulement : la viscosité macroscopique de la suspension
augmente avec la fraction solide. La loi d’Einstein qui relie la viscosité de la suspension a la
fraction volumique du solide suspendu, s’applique a de tres faibles concentrations en solide
(inférieur & 1%) et suppose que les particules soient rigides, sphériques et [’absence

d’interactions et de la turbulence. Elle s’exprime sous la forme suivante :
nmo=1+25® (1.15)

ou @ est la fraction volumique des particules, # est la viscosité de la suspension et 7y est la
viscosité du liquide. Lorsque la fraction solide augmente, des interactions entre particules
solides dans le fluide deviennent complexes. Batchelor & Green (1972) ont établie

I’expression au second ordre d’une telle suspension :
nio=1+25b+760 (1.16)

Cette expression n’est cependant que pour des écoulements simples, et pour une fraction

solide de I’ordre de quelque pourcentage.

Différentes suspensions de boues rencontrées dans le domaine environnemental, telles que les
boues activées, les boues digérées, les boues granulaires et d’autres types de boues, se
comportent comme un fluide non-newtonien. Grace aux interactions renforcées entre les
particules (Forster, 2002), leur viscosité augmente généralement avec la concentration de
matiere en suspension suivant une fonction exponentielle (Mu et al., 2007; Mu et al., 2006b;

Tixier et al., 2003a; Pevere, 2000).

1.5.6.2 Température

Un autre facteur important qui affecte la viscosité des boues est la température. Puisque la
biomasse n’est capable de vivre que dans une gamme étroite de températures, les études
rapportées sont effectuées a faible variation de température. La viscosité apparente des boues
activées provenant d’un bioréacteur a membranes immergées décroit de maniere
logarithmique avec ’augmentation de la température (Hasar et al., 2004). Il en est de méme

pour des boues granulaires anaérobies (Pevere et al., 2009) et des boues anaérobies produisant
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de I’hydrogéne (Mu et al., 2007). De plus, la relation entre la viscosité et la température peut

s’exprimer par la loi du type d’Arrhénius comme suit :

n=f(T)=Aexp (;"—T) (1.17)

ol A est une constante, T est la température absolue, R est la constante universelle des gaz
parfaits et E, est 1’énergie d’activation pour la viscosité. La valeur de E, peut indiquer
I’amplitude de variation de la viscosité en fonction de la température (Steffe, 1996). A haute
température, la structure du réseau de particules s’affaiblit, se traduisant par une décroissance
de la viscosité. Mais pour des boues digérées, I’histoire thermique joue aussi un rdle
important. La loi habituelle de la température n’est plus valable du fait que la conversion de
solide en matiere dissous est irréversiblement provoquée lors de 1’augmentation de la

température (Baudez et al., 2013b).

1.5.6.3 Charge de surface

La charge de surface (généralement représentée par le potentiel zéta) affecte également la
viscosité apparente des boues. La diminution de la charge de surface conduit a un effet de
répulsion moins intense entre particules et favorise la compaction des flocs se traduisant par
une plus faible viscosité, de méme que pour des boues granulaires (Pevere et al., 2009; Pevere
et al., 2006; Tixier et al., 2003b). L’addition de cations génere une influence négative sur la
viscosité, indépendante de la valence du cation. En effet, la charge de surface est déterminée
par un ensemble d’autres parametres tels que le pH, le PEC, la propriété de la paroi

bactérienne qui sont associés a I’origine des boues échantillonnées (Liu et al., 2004b).

1.5.6.4 Polymeres extracellulaires

Les PEC sécrétés par les bactéries sont essentiellement constitués de protéines,
polysaccharides et graisses. Ils sont rencontrés dans différents agrégats microbiens tels que les
boues activées, les biofilms, les boues granulaires. En tant que macromolécules, ils jouent un
role de liant qui permet aux microorganismes de se réunir et de former des flocs ou des
agrégats de cellules (Mikkelsen & Keiding, 2002). Son influence sur la viscosité des boues est
directe ou indirecte par la modification de la charge de surface qui est mentionnée
précédemment. La décroissance de la viscosité des boues est liée a la quantité de PEC extraits.
Une libération d’exopolysaccharide par la famine conduit a une diminution des
caractéristiques viscoplastique et rhéofluidifiante des boues (Mori et al., 2008). Le PEC peut

étre stratifié par centrifugation et ultrason en PEC lié¢ lachement et PEC lié intimement (Yu et
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al., 2008), le dernier jouant un role plus important sur la structure et la rhéologie des boues

(Yuan & Wang, 2013).

1.5.6.5 Source

La conception et le fonctionnement de bioréacteurs déterminent ensemble les propriétés
physicochimiques de boues granulaires et influencent sur leur rhéologie (Pevere et al., 2007).
Ce résultat est en accord avec d’autres études réalisées sur des boues activées (Laera et al.,
2007) et des boues digérées (Riley & Forster, 2001). Les granules possedent une taille plus
importante, la suspension a une viscosité plus faible (Pevere et al., 2005), car les plus petits
granules ont globalement une grande surface de contact. D’autres chercheurs aboutissent
cependant a des conclusions contradictoires (Su & Yu, 2005). Ceci pourrait étre i€ a la source
des boues qui constitue la seule différence entre ces deux études. En effet, les boues utilisées
par Pevere et al. sont anaérobies, celles de Su et al. étant aérobies. L’effet de la rugosité des
boues granulaires sur leur viscosité est négatif du fait de la résistance a I’écoulement
provoquée par la rugosité (Pevere et al., 2009). En outre, la teneur en molécule d’eau li¢e

renforce la liaison entre les particules conduisant a I’augmentation de la viscosité.

En plus des facteurs mentionnés ci-dessus, la composition, la masse volumique, le pH et la
concentration en ions influencent également la rhéologie des boues (Forster, 2002; Tixier et

al., 2003b).
1.6 Digestion anaérobie des boues d’épuration

Généralement, lorsque la fraction de maticre solide est supérieure a 15%, la digestion
anaérobie est considérée comme étant a concentration en solide élevée (Dong et al., 2013). En
particulier, ce seuil peut se réduire a 8% pour une alimentation pure de boues d’épuration du
fait de leurs propriétés complexes (Jiang et al., 2014a). En plus des boues d’épuration, une
large variété de matieres organiques produites dans les domaines municipaux, industriels,
agricoles et provenant de gaspillages alimentaires, de déchets agricoles, du lisier, des fractions
organiques des ordures ménageres peuvent servir a I’alimentation du digesteur et sont déja
largement étudiés (Karthikeyan & Visvanathan, 2012). Toutefois, les études sur la digestion
anaérobie des boues d’épuration a haute concentration en solide sont encore relativement peu
abondantes. Les études sont généralement plutdt consacrées a des concentrations faibles, par

exemple inférieures a 5% (Bolzonella et al., 2012; Bougrier et al., 2007).
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Fujishima et al. (2000) ont étudié I’effet de la teneur en eau sur la digestion anaérobie lorsque
la fraction maximale de matiere solide est de 11%. Une augmentation de la fraction de
matiere solide conduit a une diminution de I’¢limination de solide volatil et de la production
de méthane, ainsi que de la quantité de diverses bactéries. Cependant, des études récentes
montrent que I’efficacité de la digestion est maintenue a une fraction de matiere solide élevée.
Les travaux de Nges & Liu (2010) montrent, en réalisant une digestion a une concentration en
solide de 8~12%, que la réduction du temps de rétention hydraulique de la phase solide
conduit a 'augmentation de la vitesse de production de biogaz et du rendement volumique en
méthane, mais a une diminution de 1I’¢limination de solide volatil. En effectuant une digestion
alimentée par des boues d’épuration ayant une teneur en matiere solide de 20% dans un
réacteur semi-continu et parfaitement agité en zone mésophile, Duan et al. (2012) ont trouvé
que la concentration de I’azote en ammonium libre était le facteur inhibitif principal. Par
rapport a la digestion traditionnelle a faible concentration en solide, le systeéme peut supporter
une charge organique 4 a 6 fois plus importante avec un rendement de production en méthane
et un taux d’¢élimination de solide volatil comparables pour un méme temps de rétention

hydraulique de la phase solide.

D’autres chercheurs, Hidaka et al. (2013) ont réussi a traiter des boues d’épuration avec une
concentration en solide de 10% dans un réacteur continu parfaitement agité en zone
mésophile, alors que le traitement n’a pas réussi en zone thermophile a une concentration en
solide de 7,5% a cause de I’inhibition de 1’azote en ammonium. Ceci est en accord avec le
résultat de Nakashimada et al. (2008) qui, pour pouvoir réaliser une digestion anaérobie
thermophile avec une concentration en solide de 17%, ont dii enlever I’ammoniac a cause de
son effet d’inhibition a concentration ¢levée. Ils ont de plus constaté que 1’ajout de la matiere

organique facilement dégradable favorise la digestion.

Par ailleurs, la co-digestion anaérobie des boues d’épuration mélangées avec d’autres matieres
organiques a été également étudiée (Borowski et al., 2014; Gou et al., 2014; Liu et al., 2012).
Pour une digestion anaérobie des boues d’épuration a haute concentration en solides, I’ajout
de co-substrat organique tel que gaspillages alimentaires améliore non seulement la stabilité
du systeme, mais aussi la production de biogaz (Dai et al., 2013). De plus, les couts
d’investissement et de fonctionnement d’un co-digesteur sont plus faibles par rapport au cas

avec deux digesteurs séparés (Hosseini Koupaie et al., 2014).
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1.7 Etude de ’impact d’une particule

En tant que processus fondamental dans la nature, I'impact se produit partout. A I’échelle
planétaire, la formation du cratére d’impact est 1'un des processus importants impliqué dans
I’évolution de la surface planétaire. A 1’échelle normale, la goutte de pluie ou un caillou
tombe a la surface du lac ou dans un tas de sable. Les études liées a I’impact constituent un
sujet fascinant et ont abondamment été rapportées dans diverses revues, notamment en
physique et en matériaux. Dans le domaine des matériaux, les expériences d’impact sont
réalisées pour détecter la propriété d’un matériau (Chai & Manikandan, 2014; Edelsten et al.,
2010; Richardson & Wisheart, 1996). Dans le domaine de la physique, I’accent est mis sur la
connaissance du mécanisme lors de I’impact et des effets produits apres 1’impact tels que le
diametre et la profondeur des crateres, le jet, la cavité etc... (Ambroso et al., 2005;
Fedorchenko & Wang, 2004; Katsuragi & Durian, 2013; Thoroddsen & Shen, 2001). Divers
projectiles sont utilisés pour des expériences d’impact, dont la sphere solide ou la goutte de

liquide sont le plus souvent utilisées.
1.7.1 Cas d’une sphere solide

Dans un récipient cylindrique de taille restreinte, la présence des parois latérales réduit la
profondeur de pénétration, ainsi que I’effet du fond mais de facon limitée (Seguin et al.,
2008). Lorsqu’une sphere solide tombe dans un fluide viscoplastique, la cible se comporte au
voisinage de la sphere comme un liquide & partir d’une contrainte de cisaillement produite par
I’impact supérieure au seuil de contrainte (Tabuteau et al., 2011). L’air entrainé par la sphere
dans le fluide forme une cavité d’air (Akers & Belmonte, 2006) qui est pincée au-dessous de
la surface d’impact tandis que la partie supérieure de la cavité rebondit ver le haut. Un jet se
produit par I’effondrement de la cavité pour une vitesse d’impact suffisante. Deés que la
valeur de la contrainte devient inférieure a la valeur seuil, la cible se comporte a nouveau

comme un solide.

Lorsque la cible est du sable humide, la forme de cratere et la profondeur de pénétration sont
intimement liées a la saturation de I’eau interstitielle qui modifie la viscosité et le seuil de
contrainte de particules de sable (Marston et al., 2012; Takita & Sumita, 2013). La faible
saturation de I’eau inhibe I’effondrement du mur de cratére et la dispersion de 1’éjectas,
causant ainsi la diminution du diametre et I’augmentation de la profondeur du cratere. A

saturation importante de I’eau, le sable humide devient fluidifié, de sorte que le diametre et la
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profondeur du cratére augmentent a la fois. Lorsqu’on utilise du sables sec, les phénomenes
sont totalement différents (Lohse et al., 2004; Uehara et al., 2003). Des particules de sable
sont éjectées dans toutes les directions et un cratere se forme par I’'impact du solide. Lorsque

le cratére s’effondre, un jet de granules entrainé directement vers I’air apparait.
1.7.2 Cas d’une goutte de liquide

L’impact d’une goutte sur la surface d’un liquide ou d’un solide a déja largement été étudié
pour différentes applications telles que le refroidissement par pulvérisation (Lembach et al.,
2010), 'impression a jet d’encre (van Dam & Le Clerc, 2004), la connaissance et la
quantification de la précipitation (Villermaux & Bossa, 2009), ou tout simplement pour la

connaissance fondamentale de la physique sous-jacente (Xu et al., 2005; Yarin, 2006).

Etant différente d’une sphere solide, on ne peut négliger la déformation et ’effet capillaire
éventuel qui jouent effectivement des roles importants lors de I’impact d’une goutte liquide
(Clanet et al., 2004; Nicolas, 2005; Pregent et al., 2009). Dans le cas d’un impact dans un
liquide miscible, le cratére et la couronne atteignent en méme temps la taille maximale.
Ensuite, la couronne commence a retomber en générant une onde capillaire qui se propage
vers le fond du cratére qui est en train de reculer, tandis qu’un jet central dirigé vers le haut
apparait (Berberovi¢ et al., 2009; Bisighini et al., 2010). A grande vitesse d’impact, en plus de
la formation d’une couronne de taille plus importante, un dome se forme au-dessus du cratere,

ainsi que un jet vers le bas (Bisighini et al., 2010).

Dans le cas d’un impact dans un liquide immiscible, la goutte s’aplatit et s’étend a la surface
du cratere et atteint une déformation maximale dans le liquide qui devient plus large avec
I’augmentation de la vitesse d’impact. La restauration de la forme de la goutte favorisant la
fragmentation éventuelle est principalement due a la tension interfaciale (Lhuissier et al.,

2013).

Dans le cas de I’'impact sur une couche granulaire ayant une surface déformable, la forme du
cratere dépend a la fois de la vitesse d’impact et de la taille du granule (Katsuragi, 2011;
Katsuragi, 2010). Le cratere est cylindrique et relativement profond a une faible vitesse
d’impact. Apres un impact a grande vitesse, on peut observer la formation d’une bosse
convexe qui est plus haute que le niveau initial de la surface plutdot que la formation d’un
cratere (Katsuragi, 2010). De plus, la durée de pénétration est proportionnelle a la racine
carrée de la viscosité de la goutte liquide, alors que le diametre du cratere est indépendant de

la viscosité de la goutte (Katsuragi, 2011).
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1.7.3 Autres projectiles

D’autres projectiles sont également utilisés pour les expériences d’impact (Omidvar et al.,
2014; Truscott et al., 2014). Pour étudier la fracture dynamique d’une suspension de mais,
Roché et al. (2013) ont utilisé un cylindre en métal. L’impact du cylindre provoque une
transition de liquide a solide et un orifice ouvert. IIs ont trouvé que 1’apparition des fractures
et la caractéristique des fissures dépendent largement de I’épaisseur de la couche et de la

fraction volumique des particules dans la suspension.
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Chapitre 2. Matériels et méthodes

Ce chapitre présente tout d’abord les différents montages expérimentaux utilisés durant ce
travail de these et qui comportent essentiellement 3 types de réacteurs : un réacteur 3D, un
réacteur 2D et une cuve agitée. Cette partie sera suivie de la description détaillée des
techniques de mesure, des résultats relatifs aux caractéristiques des solutions de polymere

utilisées et des boues.
2.1 Montages expérimentaux

2.1.1 Réacteur 3D

Pour se rapprocher des conditions hydrodynamiques industrielles, nous disposons d’un
réacteur en plexiglas a 1’échelle de laboratoire (diametre interne de la zone de réaction de 0,05
m, hauteur de 1,4 m). La géométrie de ce réacteur (Figure 2.1a) est globalement proche de
celle du réacteur industriel qui est de type gazosiphon a circulation interne (IC). Cependant,
pour accéder facilement aux parametres hydrodynamiques, la géométrie de ce réacteur a été
légerement modifiée par rapport a celle du réacteur industriel IC. Le tube de 0,015 m de
diametre qui constitue la jambe de descente est externe et non pas interne afin de faciliter
I’observation et les mesures de débit dans la descente. Deux boites carrées supplémentaires
sont respectivement mises au premier étage du réacteur 3D et au tube de descente pour
faciliter la mesure de champ de vitesse. En bas du réacteur, un distributeur perforé (diametre
d’orifice de 0,5 mm) alimente le réacteur en gaz pour simuler le biogaz produit par les boues
granulaires. La dimension détaillée du réacteur 3D est illustrée a I’annexe 1. La gamme de
débits de gaz utilisée dans ce réacteur 3D en maquette froide se réfere a celle obtenue en
maquette chaude dans un réacteur identique a Il’université Tsinghua en Chine. Deux
débitmetres volumiques (Aalborg, Etats-Unis) préalablement étalonnés permettent de mesurer
le débit de gaz entrant qui varie dans la gamme de 1,55~27,24 mL/min. Les étalonnages du
débitmetre sont réalisés par la méthode d’empotage. La corrélation entre les débits mesurés et
affichés est bien linéaire (Figure 2.2). L’alimentation en liquide et le réglage du débit de
liquide a I’entrée du réacteur sont assurés par une pompe péristaltique munie d’un variateur de
vitesse. La vitesse en flit vide du liquide entrant est illustrée dans le tableau ci-dessous

correspondant a une gamme de débit entre 0 et 500 mL/min.
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Tableau 2.1. Vitesse en fiit vide correspondant au débit du liquide entrant dans le réacteur 3D

Débit du liquide entrant (mL/min) 0 260 500
Vitesse en fiit vide (m/s) 0 2,21x10°  4,25x107
2.1.2 Réacteur 2D

Pour mieux observer I’interaction entre des granules de boue et des bulles de gaz et faciliter
les mesures du champ de vitesse, une colonne bidimensionnelle en plexiglas, ayant une
section de 30x10 mm et une hauteur de 250 mm, est utilisée pour simuler la zone de réaction
dans le réacteur 2D (Figure 2.1b). Deux types de distributeur sont placés au fond du réacteur
afin d’engendrer différents diametres de bulles : un fritté et une grille. Le débit de liquide
entrant est fixé pour obtenir une vitesse superficielle de liquide de 15 m/h, ce qui est une
valeur typique dans un réacteur industriel IC. Le débit de gaz entrant est variable pour faire

varier le débit de circulation de la phase liquide.

A

Cuve de
dégazage J |_ Descente
Sortie du <
liquide ‘,‘
Montée +—=
+I_
Sortie du
S¢ 70 liquide
cparateur Ly q
triphasique § a
Entrée du
Cuve liquide
carrée |— J 7
Distributeur Descente
Entrée du * Azote
liquide == —1
—7 Distributeur
A Azote
(a) (b)

Figure 2.1. Montages du réacteur 3D (a) et du réacteur 2D (b).
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Figure 2.2. Etalonnage du débitmetre a la gamme de 0~10 mL/min (a) et de 0~500 mL/min
(b).

2.1.3 Cuve agitée

Pour étudier Ieffet de la vitesse de cisaillement sur la production de biogaz, un dispositif
comprenant une cuve agitée est utilisé (Figure 2.3). Il consiste en une cuve en inox munie
d’une double enveloppe, d’un moteur d’agitation (Heidolph, Allemagne), d’un ruban
hélicoidal, d’un thermostat, d’un support réglable et d’un vase de Mariotte. La cuve de 80 mm
de diametre et 81,5 mm de hauteur est fixée au support et maintenue a 35°C grace au
thermostat. La solution de substrat provenant du vase de Mariotte alimente continument le
fond de la cuve. La cuve est agitée a I’aide d’un ruban hélicoidal dont la largeur, le pas et le
diametre sont respectivement de 10, 70 et 70 mm. La vitesse de rotation du mobile d’agitation
est contrdlée par un variateur sur le moteur. Le couple est mesuré a I’aide d’un couplemetre
(Scaime, France) durant ce travail. L’opération du réacteur a chaque vitesse de rotation du
mobile dure une période d’une semaine ou plus jusqu’a atteindre le débit de biogaz et la

teneur en méthane stables.
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Figure 2.3 Montage du systeme de cuve agitée.

2.1.4 Vase de Mariotte

Le vase de Mariotte utilisé dans cette étude est un récipient dont la partie supérieure est
fermée hermétiquement par un bouchon percé d’un trou par lequel passe un tube plongeur,
ouvert a la pression atmosphérique et qui permet la libre introduction du gaz dans le réservoir
a son extrémité inférieure. Ainsi, le liquide situé au méme niveau que I’extrémité inférieure
du tube est a pression atmosphérique. Un orifice situé dans la partie inférieure du réservoir
permet I’écoulement du liquide (Figure 2.4). Le diamétre de I’ajutage doit étre suffisamment
large pour que la tension superficielle n’intervienne pas. Le récipient est initialement rempli
de liquide sur une hauteur qui peut atteindre la hauteur maximale du réservoir. L’application
de I’équation de Bernoulli montre alors que le débit de liquide est maintenu constant tant que
le niveau du liquide reste au-dessus de I’extrémité inférieure du tube. Le débit de la phase
liquide peut étre régulé en modifiant la hauteur d’immersion du tube en faisant coulisser ce

dernier.
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Figure 2.4. Schéma du vase de Mariotte.

2.2 Techniques de mesure

2.2.1 Mesure du champ de vitesse

La vélocimétrie par images de particules (PIV) est une technique optique non intrusive
permettant de mesurer, dans un plan de 1’écoulement, les champs de vitesse instantanés au
sein d’un fluide ensemencé par des particules de traceur dont les caractéristiques sont
judicieusement choisies. Elle est largement utilisée dans le domaine de la mécanique des

fluides et du génie des procédés depuis son apparition dans les années 1980 (Adrian, 2005).

2.2.1.1 Composants du system PIV
Le system PIV (Dantec Dynamics, Danemark) disponible au laboratoire comporte les divers
éléments suivants : deux lasers, deux caméras, une unité centrale de contrdle, un robot de

déplacement des caméras et un ordinateur équipé d’un logiciel de traitement d’images.

Les deux lasers sont de type Nd-YAG pulsés a une fréquence de 15 Hz (New Wave Research,
Etats—Unis). Les faisceaux laser sont transformés chacun, au travers d’une lentille cylindrique,
en une nappe laser intensivement lumineuse et extrémement mince (2 mm maximum). Les
deux nappes sont focalisées et se superposent sur la zone de mesure. Leur énergie maximale

est de 15 mJ chacun.

Les deux caméras digitales (double images) d’une résolution de 768x484 pixels peuvent
enregistrer 30 paires d’image par seconde en niveau de gris, sur 8 bits. Le processeur
(Flowmap 1500, Dantec MT) permet de synchroniser la prise d’images sur le flash laser, la

durée de ce flash et I’intervalle de temps entre deux prises d’images successives. Le robot de
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déplacement permet de modifier, dans les trois directions cartésiennes, la position des
caméras afin de balayer divers points et fenétres de mesure. Le logiciel de traitement d’images
(Flow Manager) divise les images en milliers d’aires d’intégration de petite taille (32x32

pixels). Le calcul du champ de vitesse est alors obtenu en effectuant une corrélation croisée.

2.2.1.2 Ensemencement des particules de traceur

Un des points primordiaux et complexes dans ’utilisation de cette technique est le choix du
traceur, car la vitesse instantanée du fluide obtenue en utilisant le systeme PIV est basée sur la
mesure de la vitesse des particules de traceur illuminées par la nappe laser. Ainsi, idéalement,
ces particules devraient suivre exactement I’écoulement sans vitesse relative et sans le
perturber. De ce fait, la masse volumique des particules de traceur doit étre proche de celle du
fluide. La dimension de ces particules est cependant soumise a plusieurs contraintes. Elles
doivent étre suffisamment petites afin de ne pas perturber I’écoulement et leur quantité dans
I’aire d’interrogation doit €tre raisonnable. Une dizaine de particules par aire d’interrogation
est idéale pour un fonctionnement optimal de la corrélation croisée. Cependant, la taille de ces
particules doit aussi étre suffisamment élevée pour négliger des effets du mouvement
brownien et réfléchir la plupart de la lumiére pour étre visible sur I’image, c’est-a-dire
occuper aux moins deux pixels. Les particules de traceur utilisées dans cette étude sont des
billes de verre argentées (Merck, France) de 15 um de diamétre moyen et de masse volumique
1400 kg/m’. Leur vitesse de sédimentation est de I’ordre de 30 pmy/s, ce qui représente

environ 1% des valeurs de vitesses de liquide étudiées.

2.2.1.3 Principe du systeme PIV

La technique PIV permet d’accéder a la mesure du champ de vitesse par suivi du déplacement
des particules de traceur dispersées de facon homogene au sein du fluide. Le processus clé
consiste a enregistrer par la caméra, a des instants successifs parfaitement contr6lés, des
images contenant les particules de traceur éclairées par un plan laser. Le déplacement local de
chaque particule qui reste dans I’épaisseur du plan d’éclairage donne accés au vecteur
instantané de vitesse. Le champ de vitesse instantané correspond a la projection de 1’ensemble
des vecteurs instantanés de vitesse dans le plan d’éclairage. Généralement, le laser
impulsionnel délivre deux impulsions espacées d’un intervalle de temps qui est choisi par

I’opérateur selon la vitesse a mesurer pour optimiser le traitement ultérieur.
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2.2.2 Caméra rapide

Deux caméras rapides sont utilisées en fonction de la rapidité des phénomenes a observer.
Elles sont relié¢es a un logiciel d’acquisition afin de controler la prise d’images. Les systemes
sont éclairés par un panneau de rétroéclairage en diode électroluminescente avec une surface

d’émission 100x100 mm (Stemmer Imaging, Royaume-Uni).

Une caméra rapide CamRecord 600 (Optronis GmbH, Allemagne) est principalement utilisée
pour visualiser les interactions entre des bulles et des granules de boue ainsi que la
coalescence des bulles dans un réacteur 2D. Elle peut atteindre une fréquence
d’enregistrement de 500 images par seconde (fps) en résolution maximale de 1280x1024
pixels. Au cours de ce travail, les vitesses d’obturation et de prise d’image sont

respectivement de 2 ms et 200 fps.

Le phénomene de I’'impact d’une bille étant plus rapide, une caméra rapide Phantom v711
(Vision Research, Etats-Unis) qui permet d’augmenter la vitesse de prise d’images est
utilisée. Sa résolution maximale est de 1280x800 pixels et la fréquence est de 7500 fps en
pleine résolution. La vitesse de prise d’image est montée a 10000 fps et la vitesse d’obturation

est baissée a 20 us.
2.2.3 Analyse d’image

Les images obtenues avec la caméra rapide Phantom v711 sont analysées a I’aide d’un
programme Matlab (R2012a, version 7.14.0.739). Ce programme permet de déterminer le
mouvement de la position d’une bille lors de son impact avec la boue digérée. L’image a
analyser, en niveau de gris, est d’abord transformée en une image binaire par application d’un
seuil défini approprié, I’intérieur de la bille étant rempli par la méme couleur que les bords.
La position du sommet de la bille est ensuite détectée (passage d’un pixel blanc a un pixel
noir). Enfin, le mouvement de la bille en fonction du temps est obtenu en utilisant le rapport
pixel/mm déterminé au préalable par étalonnage. La vitesse et I’accélération de la bille en

fonction du temps sont ensuite calculées.
2.2.4 Rhéometre

Les mesures de rhéologie ont €té réalisées en utilisant deux rhéometres : AR-G2 (TA
Instruments, Etats—Unis) et ARES (TA Instruments, Etats—Unis). En fonction des mesures a

effectuer et des parametres a déterminer, différentes géométries sont appliquées :
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- Double couette : il est approprié a la mesure précise de viscosité pour des liquides assez
peu visqueux. Il est utilis€ pour mesurer la viscosité des solutions de polymeres et calibrer le

ruban hélicoidal fabriqué a I’atelier.

- Plan-plan en parallele : il est adapté a la mesure de viscosité des matieres pateuses. Il s’agit

notamment des boues digérées hautement concentrées dans ce travail.

- Ruban hélicoidal : il convient a la mesure de viscosité des suspensions puisque cette
derniere reste homogene. Il permet de limiter le risque de désintégration des granules de boue

qui sont fragiles et sensibles au fort cisaillement.
2.2.5 Mesure de la tension superficielle

La technique pour la mesure de tension superficielle utilisée ici est une méthode optique
d’observation des ménisques symétriques, dite la goutte pendante. Les mesures sont
effectuées par un tensiometre (IT Concept, France) doté d’un logiciel Windrop. Une bulle de
biogaz est formée a I'extrémité de 1’aiguille d’une seringue dans la solution de glucose et
bicarbonate de sodium. La bulle est montante dans une aiguille recourbée a 180°. Une source
lumineuse éclaire la bulle dont le profil est détecté a I’aide d’une caméra. La tension
superficielle est alors déterminée en comparant ce profil avec un profil calculé a partir de
I’équation de Young-Laplace et du bilan de forces s’exercant sur la bulle. Cette méthode est
assez précise mais nécessite un dispositif optique performant pour limiter les sources
d’erreurs. On a utilisé¢ une aiguille en inox de 0,6 mm de diametre plutot que celle de 1 mm de
diametre, car un diametre d’aiguille plus petit permet d’obtenir une meilleure précision de

mesure.
2.2.6 Masse volumique des boues granulaires

Les boues granulaires sont placées dans des solutions de glycérol de différentes
concentrations et dont les masses volumiques ont préalablement été déterminées a I’aide de
densimetres. Lorsque le granule de boue placé dans une solution appropriée reste en équilibre
dans la solution sans sédimenter ni flotter, on peut alors penser que sa masse volumique est

égale a celle de la solution.
2.2.7 Pénétrometre

Un pénétrometre (Instron, Etats-Unis) constitué d’une aiguille cylindrique de 3 mm de

diametre et d’un capteur de force dans la plage de 0 a 10 N est utilisé afin de mesurer la
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résistance mécanique d’un seul granule de boue et des boues digérées. La valeur moyenne de
la résistance mécanique est obtenue en sélectionnant au hasard une trentaine de granules, et
dans le cas des boues digérées en répétant une vingtaine de fois les mesures d’échantillons

similaires de ces boues digérées.
2.2.8 Autres appareils de mesure

Les boues digérées sont séchées dans un four (Memmert, Allemagne) a 105°C durant 24
heures afin de calculer la concentration en solide. Le pH est mesuré en utilisant une électrode
pH a laide d’un pHmetre (Consort, Belgique). Le biogaz produit est analysé par
chromatographie en phase gazeuse (Varian, Etats-Unis) pour connaitre la teneur en méthane

et en dioxyde de carbone.
2.3 Informations supplémentaires

2.3.1 Propriétés des fluides

Les valeurs des viscosités mesurées de I’huile minérale d’une part en utilisant le ruban
hélicoidal et d’autre part avec la géométrie double Couette sont quasiment similaires (Figure
2.5), ce qui permet de démontrer la fiabilité du ruban hélicoidal et de valider les mesures de

viscosité réalisées avec ce dispositif dans les expériences suivantes.

101010088 AVAVAAVAVAVAVAVATAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAN

Viscosité (Pa-s)

O Ruban hélicoidal
O Ruban hélicoidal bis
2 Double Couette
n Lo g aaaal 1 Lo aaal

B 10° 10 10

Vitesse de cisaillement (5’1)
Figure 2.5. Viscosité de ’huile minérale destinée a la calibration du ruban hélicoidal.

Différents liquides sont utilisés lors de la détermination de la constante de Metzner-Otto
(Figure 2.6). La solution aqueuse de titre volumique 84% en glycérol est un fluide newtonien
et sa masse volumique est de 1182 kg/m3. Les solutions aqueuses a 0,3% (en masse) de

Polyacrylamide (SNF Floerger, France) et a 0,5% (en masse) de gomme de Xanthane (Sigma-

51



Aldrich, Etats-Unis), dont les masses volumiques sont proches de celle de 1’eau, sont des
fluides non-newtoniens, ayant un comportement rhéofluidifiant caractérisé par des indices
d’écoulement respectifs de 0,37 et 0,50. Dans la gamme des vitesses de cisaillement balayées
obtenues par le rhéometre (approximativement 1< y(s™) <100) qui couvrent celles obtenues
ultérieurement dans la cuve agitée, la viscosité peut étre correctement représentée par une loi
de puissance avec un coefficient de consistance de 0,93 Pa-s" pour la solution de

Polyacrylamide et de 0,69 Pa-s" pour la solution de Xanthane.
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Figure 2.6. Courbes d’écoulement des liquides utilisés.

2.3.2 Origine des boues

Dans cette étude, deux types de boues sont utilisées dans nos expériences : des boues
granulaires et des boues digérées. Les boues granulaires sont collectées dans un réacteur
EGSB pour traiter de I’eau usée provenant de I’industriec de I’amidon en Chine. Elles sont
cultivées au laboratoire dans une solution de glucose et de bicarbonate de sodium. La
composition du substrat est déja décrite dans nos travaux précédents (Zhang et al., 2011).
Leur masse volumique est d’environ 1027~1032 kg/m3, légerement plus importante que celle
de I’eau. La masse de granule humide individuelle varie de 4,5 a 6,5 mg et sa teneur en
humidité est d’environ 12%. Les boues digérées proviennent d’un digesteur anaérobie
mésophile a la station d’épuration de Nancy. Elles sont progressivement concentrées par une
centrifugeuse (Beckman Coulter, Etats-Unis) disponible au LRGP pour obtenir différentes

concentrations en solide.
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2.3.3 Essai du tapioca

Avant de travailler avec les boues granulaires dans le réacteur 3D, des essais ont été réalisés
en utilisant le tapioca pour simuler la phase solide. C’est une fécule en forme de granule
hétérogene de 3 mm de diametre environ, proche de celui du granule de boue. Le choix des
granules de tapioca est 1ié d’une part a leur transparence, et d’autre part a la diminution de
leur masse volumique lorsqu’ils sont mouillés partiellement. La transparence du milieu
liquide-solide ainsi obtenu permet d’utiliser, en maquette froide, les techniques de mesure
optiques, ce qui ne peut étre réalisé en maquette chaude du fait de I'opacité lie a la présence
du biofilm. Ces particules sont préalablement préparées avant leur introduction dans le
réacteur 3D. Elles sont d’abord trempées dans I’eau bouillante pendant deux minutes puis
dans I’eau froide pour les refroidir. Ces expériences n’ont cependant pas pu se poursuivre du
fait de I’impossibilité d’expansion du lit aux débits de liquide et de gaz utilisés correspondant
a la gamme de vitesses habituellement rencontrées dans les industries destinées au traitement
anaérobie des eaux industrielles. Cela est dii d’une part a I’aspect visqueux et mou de ces
particules de tapioca mouillées qui colmatent le distributeur de gaz et, d’autre part, au fait
qu’elles ne soient pas poreuses contrairement aux boues granulaires, et par conséquent a leur
masse volumique plus importante que celle des boues granulaires. Ces problémes nous ont
ainsi incités a abandonner le tapioca et a utiliser les boues granulaires malgré 1’opacité du

milieu.
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Chapitre 3. Hydrodynamique dans le réacteur IC

Une étude consacrée aux caractéristiques hydrodynamiques dans un réacteur anaérobie a
recirculation externe avec écoulement ascendant de gaz et de liquide a été réalisée dans un
premier temps dans le but d’améliorer les performances de ce type de réacteur triphasique
complexe. Elle a été menée en maquette froide en se basant sur une méthode multi-échelle,
dans un réacteur 3D et un réacteur 2D. Nous allons nous attacher ici a aborder I’effet des trois
phases sur la vitesse de circulation, ainsi que les champs de vitesse et de cisaillement dans la
descente et dans la zone de réaction. Ensuite, ’interaction entre des granules et des bulles,
ainsi que la coalescence des bulles sont visualisées. Enfin, des mesures de rhéologie de la
suspension de boues granulaires ont été réalisées pour différentes concentrations de la

suspension et différentes températures.
3.1 Etude du réacteur 3D

Dans les réacteurs IC industriels, le comportement hydrodynamique dépend essentiellement
de la circulation interne du liquide. Le débit de ce liquide circulant (qui peut atteindre jusqu’a
plusieurs fois celui a I’entrée) crée d’une part un effet de dilution permettant d’améliorer la
capacité de résistance a une grande variation de charge organique (particulicrement dans le
cas de substances toxiques), et d’autre part permet de maintenir la stabilité du pH, ce qui
présente ’avantage de réduire la consommation de base ajoutée. Ces deux avantages sont
également favorables dans le réacteur compartimenté (Ji et al., 2012). Dans le but de mieux
comprendre le comportement hydrodynamique, les facteurs influant sur la circulation interne
sont étudiés dans un réacteur IC a I’échelle du laboratoire en utilisant le systeme PIV. Les
expériences décrites ci-dessous ont été réalis€ées en maquette froide avec le systeme eau-gaz
ou eau-gaz-granules. Dans ce dernier cas, la masse des granules a été déterminée avant leur
introduction dans le réacteur. Les valeurs obtenues pour la vitesse de circulation du liquide

ont été moyennées sur au moins trois champs de vitesses instantanés.

Les débits d’azote entrant pour simuler le biogaz produit étant faibles, les taux de rétention de
gaz le sont aussi et n’ont de ce fait pu étre mesurés par la technique du profil axial de
pression. Par ailleurs, I'opacité du systeme gaz-liquide et les problemes de reflets n’ont pas
permis de réaliser ces mesures par la caméra rapide. L’interprétation des résultats sera donc

basée sur les vitesses superficielles de gaz plutot que sur le taux de rétention de gaz.
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3.1.1 Vitesse de circulation du liquide

Les bulles de gaz, le liquide et les granules de boue contribuent ensemble a la circulation
interne, en particulier, a cause des interactions complexes au sein du réacteur anaérobie. La
vitesse de circulation du liquide mesurée dans la jambe de descente en utilisant le systeme
PIV augmente avec la vitesse superficielle du gaz, que ce soit en absence ou en présence de
granules de boue (Figure 3.1). Cette tendance est logique puisque la vitesse de circulation du
liquide est intimement liée au taux de rétention de gaz dans la montée qui augmente avec la
vitesse superficielle du gaz (Olivieri et al., 2011). En effet, a une hauteur donnée, la différence
de pression entre la montée et la descente, est d’autant plus grande que le taux de rétention

croit dans la montée du réacteur.
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Figure 3.1. Vitesse de circulation moyenne du liquide en absence (a) et en présence (b) de
granules de boue en fonction de la vitesse superficielle du gaz aux différents débits de liquide

a I’entrée du réacteur.

Contrairement a ce qui se passe avec la vitesse superficielle du gaz, la vitesse de circulation
du liquide diminue tres faiblement lorsque le débit de liquide a I’entrée du réacteur croit. Ce
résultat opposé était prévisible puisque la vitesse superficielle du liquide dans le premier étage
lorsque le débit de liquide a I’entrée croit ; ce qui induit une augmentation de la vitesse des
bulles et par conséquent une diminution du taux de rétention de gaz dans la montée. La faible
variation de la vitesse de circulation du liquide avec le débit de liquide entrant est due, en fait,
a la faible variation du taux de rétention de gaz dans le premier étage et la montée, lorsque le

débit de liquide entrant augmente.

Pour comparer I’effet de la présence de granules de boue sur la vitesse de circulation de la
phase liquide, les résultats précédents sont regroupés sur la Figure 3.2. Cette derniere montre

que la vitesse de circulation du liquide mesurée en 1’absence de granules est plus importante
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que celle en présence de granules. En présence de granules de boues, la vitesse de circulation
du liquide dépend non seulement des débits de gaz et de liquide mais aussi du comportement

du lit de granules et de la perte de charge du lit.
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Figure 3.2. Vitesse de circulation du liquide en absence et en présence de granules de boue en

fonction des débits de liquide aux différentes vitesses superficielle de gaz.

En effet, le lit de granules de boues peut étre supporté par le gaz et par le liquide. Lorsque les
débits de liquide et de gaz a I’entrée du réacteur sont faibles, le lit de granules est fixe ; mais,
a partir d’un certain débit d’entrée, il se fluidise. Ainsi, en présence de granules et pour de
faibles débits de liquide et de gaz a I’entrée, le lit de granules est fixe sans expansion et les
bulles de gaz empruntent un chemin préférentiel a travers le lit fixe (phénomene analogue au
renardage observé dans les lits fluidisés gaz-solide). Les bulles qui traversent le lit fixe de
granules ont tendance a coalescer et la taille des bulles résultantes est plus importante. La
rétention de gaz diminue du fait de I’augmentation de la vitesse des bulles, entrainant ainsi
une diminution de la vitesse de circulation du liquide en présence de boues. Il est a noter que
dans les réacteurs industriels, ce type d’écoulement de gaz a travers le lit fixe de granules
n’existe qu’en début d’opération. C’est-a-dire au démarrage lorsque le biogaz n’est pas encore
produit et que la vitesse minimale de biogaz nécessaire a la mise en suspension des boues
n’est pas atteinte. Dés que cette derniére est suffisante, le lit devient expansé puis fluidisé
(Figure 3.3). Par ailleurs, en présence de solide, les frottements dans le lit fixe augmentent
progressivement lorsque le débit de liquide augmente et ce jusqu’a la fluidisation du lit ou la
perte de charge devient alors constante. Ainsi, I’augmentation de ces frottements en présence
de granules contribue aussi a la diminution de la vitesse de circulation du liquide. On peut

conclure, compte tenu de nos résultats, que la vitesse de circulation du liquide est davantage
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affectée par la vitesse de la phase gazeuse que par la présence de la phase solide et la vitesse

de la phase liquide, I’influence de cette dernicre étant la plus faible.

Débit du liquide entrant
0 mL/min 260 mL/min 500 mL/min

Figure 3.3. Expansion du lit de granules aux différents débits de liquide pour une vitesse

superficielle de gaz de 107 my/s.
3.1.2 Champ de vitesse et de cisaillement dans la descente

Bien que les vitesses superficielles des phases liquide et gazeuse soient des parametres
hydrodynamiques essentiels dans un réacteur a échelle industrielle, ils ne permettent pas pour
autant de décrire le comportement hydrodynamique complexe, notamment les interactions
entre les trois phases. Certaines informations locales telles que la présence de zones mortes, la
vitesse de cisaillement subie par les granules de boue dans ce type de réacteur ne sont pas
connues a travers ces parametres globaux. La technologie PIV s’est révélée étre un outil
puissant pour caractériser les conditions hydrodynamiques locales dans un réacteur. Au sein
de ce type de réacteur, il y a une coexistence des circulations de liquide a la fois locale et
globale. La vitesse d’écoulement ascendant globale de la phase liquide est plus faible que
celle locale engendrée par I’ascension des bulles. Des vitesses de cisaillement moyennes
importantes, de I’ordre de 30 ~ 40 s, ont été estimées dans un réacteur IC industriel ; elles
sont attribuées aux vitesses superficielles de gaz trés importantes dans ces réacteurs

(Pereboom & Vereijken, 1994).
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Les vitesses de liquide locales sont mesurées par PIV au milieu de la jambe de descente du
réacteur pour différentes vitesses de gaz. Un exemple de champ de vitesse de la phase liquide
est représenté sur la figure 3.4. Les résultats de vitesses locales obtenus sur cette section de
mesure exprimés en termes de vitesse normée par la vitesse maximale au centre sont reportés
sur la figure 3.5 en fonction de la position radiale sur cette section de mesure. Le profil de
vitesses parabolique obtenu montre que le régime d’écoulement est laminaire dans la jambe
de descente. Les écarts obtenus pour les différents débits du liquide entrant semblent
insignifiants sauf pres des parois de la descente ou les erreurs de mesure sont plus importantes

du fait certainement des problemes de réflexion de ces parois.
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Figure 3.4. Champ de vitesse de la phase liquide pour un débit de liquide a I’entrée de 260
mL/min, une vitesse superficielle de gaz de 10™ m/s et une concentration de granules de 10

gMES/L.
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Figure 3.5. Vitesse de circulation normée en fonction du rayon normé en présence de

granules, pour une vitesse superficielle du gaz de 1,56x10™* mys.
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Le nombre de Reynolds basé sur la vitesse moyenne dans la jambe de descente et défini par la
relation ci-dessous a été calculé pour les différents débits des phases liquide et gazeuse aussi

bien en I’absence qu’en présence de granules de boue :
Re = pvd/u (3.1)

ol p est la masse volumique du liquide, v la vitesse moyenne du liquide dans la jambe de
descente, d le diametre intérieur de la descente, u la viscosité dynamique du liquide. Les
résultats rapportés dans le Tableau 3.1 montrent que le régime est laminaire pour toutes les
conditions opératoires considérées, le nombre de Reynolds maximal étant de 455, plus faible

que le seuil de 2100 dans un tube vide.

Tableau 3.1. Nombre de Reynolds obtenu aux différents débits de gaz et de liquide en absence

et en présence de granules de boue dans la descente.

Vitesse Débit du liquide entrant en absence de Débit du liquide entrant en présence de
superficielle granules de boue granules de boue 10 gMES/L
du gaz 0 260 500 0 260 500
m/s mL/min mL/min mL/min mL/min mL/min mL/min
3,81x107 115,92 159,54 146,32 203,99 195,08 139,54
6,68x107 158,76 204,42 200,78 286,36 192,76 139,01
1,56x10™ 236,77 306,42 312,84 301,01 294,64 264,59
1,94x10™ 241,29 316,85 311,92 395,23 312,34 262,29
2,31x10™ 254,49 331,19 330,46 455,00 342,29 350,02

A partir des champs de vitesse détaill€s, il est possible de calculer le champ de cisaillement
ainsi que la valeur moyenne de la vitesse de cisaillement. Cette valeur moyenne obtenue est
légerement sous-estimé par rapport a la valeur théorique calculée par ’équation y = 4v/d. La
vitesse de cisaillement n’est de toute évidence pas homogene sur la section de la descente. Si
elle est négligeable au centre, sa valeur est maximale a proximité de la paroi. Les résultats
relatifs a ’effet de la vitesse de circulation globale du liquide sur la vitesse de cisaillement
obtenus dans les réacteurs 3D et 2D sont présentés sur la figure 3.6. L’existence de la relation
linéaire entre la vitesse de cisaillement moyenne et la vitesse de circulation moyenne du
liquide dans ces deux réacteurs révele que le cisaillement augmente avec la vitesse de

circulation moyenne dans une certaine mesure.
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Figure 3.6. Vitesse de cisaillement moyenne en fonction de la vitesse de circulation moyenne
dans les réacteurs 3D pour différents débits de liquide entrant (Ligne en pointillé représente la

valeur moyenne théorique de la vitesse de cisaillement).
3.1.3 Champ de vitesse au premier étage

Dans le premier étage du réacteur, I’écoulement est plus complexe que celui dans la jambe de
descente du fait de I’agitation de la phase liquide lors du passage des bulles. L’emplacement
des boucles de recirculation de liquide induites par le passage des bulles de gaz dépend de la
position des bulles qui varie dans le temps et dans I’espace. De ce fait, les phénomenes de
cisaillement subis par les granules de boue sont intimement liés a I’écoulement des phases gaz
et liquide. La vitesse du liquide au voisinage des bulles est accélérée et les granules en
suspension dans la phase liquide sont donc cisaillés par le liquide. Le cisaillement subi par ces
granules peut affecter la morphologie de ces derniers et par conséquent le transfert du substrat

en maquette chaude donc la production de biogaz aussi.

La comparaison des champs de vitesse obtenus dans le premier étage pour un débit de gaz
donné montre qu'a débit de liquide entrant nul, les vitesses de liquide importantes sont
localisées dans une région étroite correspondant au passage des bulles, les vitesses de liquide
étant négligeables dans les autres régions (Figure 3.7). En présence de débit de liquide a
I’entrée, la vitesse du liquide dans le réacteur augmente et ’écoulement convectif axial s’en
trouve ainsi renforcé. L’écoulement du liquide est de ce fait plus stable et la région précédente
correspondant aux grandes vitesses devient plus étendue. Ceci se traduit par une distribution
de vitesses de liquide plus homogene comme le montre la figure 3.8. Des vitesses de liquide

descendantes sont aussi observées au niveau des boucles de circulation formées par le passage

des bulles.
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Dans le réacteur 3D, les mesures de champ de vitesse de liquide sont approximatives du fait
de la diminution de la transparence du milieu, liée a la présence de granules dans cet étage.
L’écoulement étant complexe, il n’est pas aisé de quantifier simultanément 1’effet des divers
parametres. Ainsi, il est nécessaire de mener a bien une étude approfondie en isolant chaque
facteur d’impact avec une mesure adéquate de champ de vitesse par PIV. Pour ce faire, une

série d’expériences est réalisée dans un réacteur 2D.
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Figure 3.7. Champ de vitesse de la phase liquide au premier étage du réacteur 3D pour un
débit de liquide nul a I’entrée, une vitesse superficielle du gaz de 10™ my/s et une concentration

de granules de 10 gMES/L.

Champs de vitesse

i NAN N ‘ ‘
, ‘\\\\\;\%\ é’“ }N : ‘ 0.03
s ¥ T 'y
b '
; 't FITEEE " “HRRST "y 0.025
£
002 o
7]
S
f;‘
00158
(]
‘ £
/ 0.01 5
I
i
Hﬁ 0.005
v v
% 5 10 15 20 25 30 35 40
X (mm)

Figure 3.8. Champ de vitesse au premier étage du réacteur 3D pour un débit de liquide a
I’entrée de 260 mL/min, une vitesse superficielle du gaz de 10™ m/s et une concentration de

granules de 10 gMES/L.
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3.2 Etude du réacteur 2D

3.2.1 Effet de la taille des bulles

Des expériences analogues aux précédentes ont été réalisées dans un réacteur 2D en utilisant
la encore la technologie PIV. Pour toutes les expériences, le débit du liquide entrant est fixé a
17,3 mL/min, ce qui correspond a une vitesse en flt vide de 3,06x10™ m/s. Les vitesses de
cisaillement moyennes ont été déterminées a partir de champs de vitesse obtenus pour
différentes vitesses superficielle de gaz. Les résultats rapportés sur la Figure 3.9a montrent
que la vitesse de cisaillement moyenne au sein du réacteur augmente continument avec la
vitesse superficielle du gaz. Ce résultat est logique puisque la taille et le nombre de bulles
produites augmentent lorsque la vitesse superficielle de gaz croit, conduisant ainsi a une
augmentation de la vitesse locale du liquide et par conséquent a une vitesse de cisaillement

moyenne plus élevée.
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Figure 3.9. Vitesse de cisaillement moyenne en fonction de la vitesse superficielle du gaz (a)
et du diametre moyen des bulles issues de deux distributeurs différents a une vitesse

superficielle du gaz de 9,61x10™ m/s (b).

Deux différents distributeurs de gaz sont utilisés afin de générer des bulles de taille moyenne
différente a vitesse superficielle de gaz fixée. Le distributeur fritté qui permet d’engendrer de
petites bulles est choisi pour simuler les bulles de biogaz qui se détachent apres leur
nucléation et qui sont situées au fond du réacteur industriel. Le choix du distributeur de type
grille est basé sur ’obtention de bulles de taille plus importante permettant de simuler celles
obtenues apres coalescence au milieu du réacteur industriel. Ceci permettra ainsi de mieux
comprendre I’effet de la taille des bulles sur la vitesse de cisaillement moyenne. Des bulles de

gaz de différente taille moyenne ont été obtenues avec ces deux distributeurs en modifiant le
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débit de gaz et la vitesse de cisaillement moyenne a été estimée pour chacun de ces débits.
Les résultats ainsi obtenus sont rapportés sur la figure 3.9b qui montre, pour les deux
distributeurs utilisés et la gamme des vitesses superficielles de gaz testée, une étroite relation
entre la vitesse de cisaillement moyenne et le diametre moyen des bulles. Ces résultats
confirment que le mouvement relatif entre les bulles et le liquide est déterminant pour la
vitesse de cisaillement exercée sur des granules de boue en suspension dans des réacteurs gaz-
liquide-solide a écoulement ascendant et fonctionnant avec une faible vitesse superficielle du

liquide.

Par ailleurs, les résultats obtenus montrent une faible influence des petites bulles de diametre
inférieur a 1 mm sur le champ de vitesse et de cisaillement, bien que la précision des mesures
soit aussi plus faible avec des petites bulles. En effet, les quatre bulles de diametres respectifs
de 0,82 ; 0,85; 0,86 et 0,88 mm, en ascension au milieu du réacteur, n’ont pas un effet
significatif sur le champ de vitesse (Figure 3.10) et la vitesse de cisaillement locale est
pratiquement inférieure 2 5 s partout. Par contre, les grosses bulles de diametre supérieur a 2
mm affectent effectivement le champ de vitesse et de cisaillement du fait de leur importante
vitesse ascensionnelle. Cependant on peut noter qu’une analyse plus fine et plus détaillée est
difficile a faire notamment a cause d’éventuelles interactions entre, d’une part, le champ de
vitesse local autour d’une bulle donnée et, d’autre part, le sillage laissé par la bulle qui la

précede.

Champ de cisaillement

Vitesse de cisaillement (521)

5 10 15 20 25 30 35
X (mm)

Figure 3.10. Champ de vitesse au sein du réacteur 2D obtenu pour quatre petites bulles de

diameétre inférieur a 1 mm.
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3.2.2 Champ de cisaillement

Les mesures de champ de vitesse réalisées par PIV ont par ailleurs permis de quantifier la
vitesse de cisaillement exercée sur des granules dans le réacteur 2D fonctionnant en milieu
triphasique gaz-liquide-granules. Les calculs réalisés pour des granules dont la position est
marquée par une croix sur la figure 3.11 conduisent a des vitesses de cisaillement maximales
autour des granules comprises entre 10 et 20 s™. Ces valeurs sont plus élevées que la valeur
moyenne de la vitesse de cisaillement qui est comprise entre 5 et 10 s”. Dans un réacteur
industriel, une vitesse de cisaillement élevée a la surface des granules favorise le transfert du
substrat de la phase liquide vers les granules de boue a condition que la structure interne de
ces granules ne soit pas influencée par la vitesse de cisaillement. Dans un réacteur industriel
ou la hauteur est plus importante que le réacteur de laboratoire, on pourrait s’attendre a des
vitesses de cisaillement plus élevées que celles que nous avons obtenues dans le réacteur de
laboratoire. En effet, la coalescence des bulles y sera favorisée et par conséquent la taille de

bulles sera logiquement plus importante.
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Figure 3.11. Champ de cisaillement au sein du réacteur 2D.
3.2.3 Interaction entre les granules et les bulles

A partir des observations ci-dessus, les mécanismes suivants sont susceptibles de se produire
dans un réacteur industriel avec un écoulement ascendant de gaz et de liquide. Au fond du
réacteur, les petites bulles de biogaz se détachent des granules apres nucléation et croissance.
Ces bulles induisent de faibles vitesses de cisaillement compte tenu de leur taille. Lors de

I’ascension de ces petites bulles de biogaz, des coalescences consécutives se produisent le
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long du réacteur et I’on obtient des bulles de taille plus importante qui favorisent la formation
de boucles de recirculation augmentant ainsi la vitesse de cisaillement du liquide. Le
cisaillement exercé sur des granules de boue dans le réacteur est en réalité lié a la vitesse
locale du liquide qui dépend elle-méme de I’écoulement local et des caractéristiques de la
phase gaz. Il sera ainsi affecté par de diverses interactions bulles-liquide-granules de boue. 1l
est donc intéressant d’avoir un apergu des phénomeénes de coalescence et, en particulier, de
visualiser et de localiser des zones du réacteur dans lesquelles les phénomenes de coalescence
sont favorisés. Par rapport au réacteur 3D dans lequel on doit se contenter de la détermination
des parametres a macro-échelle, le réacteur 2D offre I’opportunité de travailler 8 méso-échelle
dans la mesure ou on peut visualiser, a ’aide de la caméra rapide dans notre cas, les
interactions complexes entre les granules et les bulles et surtout les phénomenes de
coalescence des bulles. Plusieurs scénarios intéressants sont observés concernant 1’interaction

entre des granules de boue et des bulles, ainsi que la coalescence des bulles.

On peut en effet constater qu’a partir des images suivantes, le contact bulle-granule ainsi que
le temps de contact bulle-granule sont influencés par 1’écart entre la taille de la bulle et celle
du granule de boue au contact de la bulle. On peut ainsi répertorier trois types de contact selon
I’écart entre les diametres de la bulle et du granule : écart de taille important, la bulle étant
plus grosse ; écart quasi nul correspondant a des tailles de bulle et de granule du méme ordre
de grandeur et écart important avec une taille de bulle plus faible que celle du granule. La

taille de la bulle détermine sa vitesse.

Dans le cas des grosses bulles, la quantité de mouvement de la bulle est prépondérante et le
temps de contact bulle-granule au cours de 1’ascension de la bulle est par conséquent plus
court. Ainsi, le granule de boue subit généralement une rotation tandis que la bulle peut étre

déformée momentanément (Figure 3.12).
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t=0 ms t=5 ms t=10 ms t=15 ms t=20 ms t=25 ms
t=0 ms t=5 ms t=10 ms t=15 ms t=20 ms t=25 ms

Figure 3.12. Deux séries d’expériences (a) et (b) sur le contact entre une grosse bulle et un

petit granule de boue.
Pour des tailles de bulle et de granule de boue équivalentes, deux cas peuvent se présenter :

- La bulle reste au contact et coincée sous le granule de boue (Figure 3.13a) ; le temps de

contact bulle-granule est relativement long dans ce cas.

- La bulle contourne le granule et change de direction (Figure 3.13b), ce qui se traduit par

un temps de contact plus court.

t=0 ms t=5 ms t=10 ms t=15 ms t=20 ms t=25 ms
t=30 ms t=35 ms t=40 ms t=45 ms t=50 ms t=55 ms
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t=0 ms t=5 ms t=10 ms t=15 ms t=20 ms t=25 ms
t=30 ms t=35 ms t=40 ms t=45 ms t=50 ms t=55 ms

Figure 3.13. Deux séries d’expériences (a) et (b) sur le contact entre bulle et granule de boue

de taille équivalente.

Lorsque la taille de la bulle est moins importante que celle du granule, la bulle reste coincée
sous la particule (Figure 3.14). Le temps de contact est alors plus ou moins long et dépend de
son éventuelle coalescence avec une autre bulle en ascension dans la méme direction ou de
collision entre granules. Ceci permet alors d’obtenir une plus grosse bulle ayant une quantité

de mouvement suffisante pour contourner la particule.

t=0 ms t=5 ms t=10 ms t=15 ms t=20 ms t=25 ms

t=30 ms t=35 ms t=40 ms t=45 ms t=50 ms t=55 ms

Figure 3.14. Contact entre une petite bulle et un gros granule.
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Des granules de boue répartis dans I’espace peuvent jouer un role d’obstacle permettant de
ralentir des bulles lors de leur ascension. Leur présence et des collisions peuvent perturber la
direction ainsi que la vitesse des bulles. La modification de la trajectoire des bulles peut-étre
facilitée par leur coalescence avec d’autres bulles situées sur leur passage. Apres coalescence,
la plus grosse bulle résultante possede une grande quantité de mouvement engendrant un
champ de vitesse plus intense au voisinage des granules de boue. On peut ainsi déduire que
des quantités de granules et de bulles de biogaz importantes dans une installation industrielle

intensifient des phénomenes de coalescence et des interactions gaz-liquide-granules de boue.

Selon les résultats rapportés dans la littérature (Chen et al., 2011; Li, 1999; Li et al., 2001; Li
et al., 1997), lors de la coalescence entre deux bulles isolées, la bulle qui précede et celle qui
la suit se rapprochent dans la zone de sillage de la bulle qui précede réduisant la trainée de la
bulle qui suit. La bulle qui suit se rapproche finalement au fur et a mesure de la bulle qui la
précede et finit par coalescer avec elle. La bulle qui suit est ainsi aspirée par la bulle qui la
précede avec une oscillation de forme. Ces interactions s’étendent trés largement pour des
bulles en ascension dans un fluide viscoélastique. Evidemment, la portée est beaucoup réduite
dans le cas d’interactions visqueuses dans un fluide newtonien tel que 1’eau. La faible
courbure du film liquide engendre une tension superficielle importante, de sorte que les deux
bulles coalescent trés rapidement deés la rupture du film liquide qui les sépare. Dans ce
processus, la vitesse des deux bulles est plus importante que leur vitesse a 1’état isolé. Apres
leur coalescence, deux vortex contre-rotatifs apparaissent de chaque c6té du sillage de la bulle

formée.
3.3 Rhéologie de boues granulaires

La viscosité de boues granulaires est intimement liée au traitement anaérobie des eaux usées.
Comme mentionné précédemment, la viscosité du mélange est plus importante en présence de
granules conduisant a une diminution du taux de rétention de gaz et de la vitesse de
circulation du liquide. Ce comportement de la rétention avec la viscosité est généralement
confirmé par les résultats de nombreuses équipes de recherche bien que certains chercheurs
obtiennent un comportement contradictoire. En effet, (Deng et al., 2010) qui ont travaillé avec
des solutions de polymeres obtiennent une augmentation de la rétention de gaz lorsque la
viscosité du liquide augmente. Cependant, les phénomenes rhéologiques qui se produisent
dans les suspensions ne sont pas les mémes que ceux d’une solution de polymeére. De ce fait,

le travail qui suit consiste a comprendre les caractéristiques rhéologiques de la suspension des
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boues granulaires anaérobies. L’accent est notamment mis sur 1’effet de la concentration en

solide et de la température.

La rhéologie d’une suspension est fonction des propriétés de la phase liquide, des
caractéristiques physiques des particules, ainsi que de la concentration en solide et des
interactions entre ces particules. En théorie, selon les caractéristiques du fluide et des
particules et selon la concentration en solide, divers types de forces (colloidales, agitation
thermique, frottements) peuvent s’exercer sur les particules. Dans une suspension de
particules non colloidales, il s’agit de forces liées a des interactions hydrodynamiques qui

contribuent a croitre la viscosité.

Par ailleurs, selon Mewis & Wagner, (2009), il est difficile de mesurer la rhéologie de
suspensions contenant de grosses particules qui ne sont pas parfaitement sphériques. Dans le
cas actuel de particules molles, de forme hétérogeéne et ayant une bonne capacité de
sédimentation, la réalisation de mesures précises de rhéologie de suspensions de boue
granulaire devient difficile. Sous faible agitation, des granules sédimentent au fond de la cuve
et empéchent la rotation du ruban hélicoidal. Au-dela d’une certaine contrainte correspondant
a une vitesse de rotation donnée du mobile d’agitation, des granules de boue sont mis en
suspension, mais une instabilité du type Taylor-Couette peut apparaitre pour donner des
résultats erronés (Baumert & Muller, 1997). Ainsi, a cause de ces deux facteurs limitants, la
rhéologie mesurée n’est effective que dans une gamme restreinte de l’agitation avec une

gamme de contraintes correspondante.

En général, la suspension de boues granulaires se comporte comme un fluide rhéofluidifiant
avec un seuil de contrainte. L’effet de la concentration en solide est significatif, alors que
I’effet de la température est faible (Figure 3.15). Ceci est logique du fait que la dissipation
d’énergie est d’autant plus grande que deux granules sont proches (Coussot & Ancey, 1999),
tandis que le mouvement brownien est largement négligeable pour des granules ayant un
diametre de l'ordre de quelques millimetres. De plus, la taille des granules influence
également sur la viscosité de la suspension. En effet, selon Pevere et al. (2009), a
concentration en solide fixée, la suspension est d’autant plus visqueuse que la taille de
granules est petite. Ces auteurs attribuent ce comportement a une fréquence de collision plus
importante dans le cas des plus petits granules du fait de leur quantité plus importante a une

concentration donnée.
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Figure 3.15. Effet de la concentration en solide a 35°C (a) et de la température (b) sur la

viscosité de la suspension a une concentration en solide de 30 gMES/L.

3.4 Conclusion

Les résultats expérimentaux obtenus par PIV montrent que la vitesse de circulation du liquide
augmente avec la vitesse superficielle du gaz et diminue treés faiblement lorsque le débit de
liquide entrant dans le réacteur croit aussi bien en présence qu’en l’absence de boues
granulaires. Cependant, en présence de boues granulaires, la vitesse de circulation du liquide
diminue du fait de Iaugmentation des frottements dans le lit de boues granulaires qui
favorisent la coalescence des bulles diminuant ainsi la rétention du gaz. On peut conclure que
la vitesse de circulation du liquide dépend davantage de I’écoulement de la phase gazeuse que
de la phase solide, I'influence du débit d’entrée de la phase liquide étant la plus faible des

trois.

Le régime d’écoulement est typiquement laminaire dans la descente ou la vitesse de
cisaillement moyenne augmente avec la vitesse de circulation du liquide. L’obtention d’un
champ de vitesse au premier €tage du réacteur 3D en milieu triphasique gaz-liquide-granules
étant difficile du fait de I’opacité du milieu, nous nous sommes orientés vers 1’utilisation d’un
réacteur 2D pour étudier le comportement de la phase gazeuse sur la vitesse de cisaillement
dans le liquide. Les résultats montrent que I’effet de la taille des bulles sur la vitesse de
cisaillement de la phase liquide est déterminant. Ainsi, le mouvement relatif entre la bulle et
le liquide est un parametre clé pour la vitesse de cisaillement. Le cisaillement exercé sur la
surface d’un granule de boue est plus élevé que le cisaillement moyen au sein du réacteur. Par
ailleurs, le type d’interactions bulle-granule dépend de I’écart relatif entre la taille de la bulle

et celle du granule. Généralement, les granules répartis dans 1’espace jouent un role d’obstacle
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qui affecte des bulles lors de leur ascension et facilite la coalescence. Enfin, la suspension de
boues granulaires montre un comportement rhéofluidifiant. L’effet de la concentration en

solide est significatif, alors que I’effet de la température est moins prononcé.
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Chapitre 4. Effet du cisaillement et caractéristiques

des granules de boue

Cette étude est conduite en maquette chaude dans une cuve agitée dans le but d’étudier, pour
différentes vitesses de rotation, I’effet du cisaillement sur la forme des granules de boue,
I’efficacit¢ de production de biogaz, ainsi que la variation de la composition du biogaz
produit. Néanmoins, il est important de préciser ici que le cisaillement exercé sur des granules
de boue dans la cuve agitée differe de celui dans les réacteurs a écoulement ascendant tels que
le réacteur IC par exemple. Dans la cuve agitée équipée d’un ruban hélicoidal, le cisaillement
tangentiel est prédominant et relativement homogene. Cependant, la collision mécanique entre
le ruban et les granules de boue est inévitable, ce qui peut contribuer a renforcer I’effet du
cisaillement sur des granules et la désintégration de ces derniers. La seconde partie de cette
étude est consacrée aux caractéristiques structurelles des granules. Les mesures de
microscopie électronique a balayage (MEB) et de porosimetre au mercure sont réalisées par

nos collaborateurs a 1’Université Tsinghua.
4.1 Etude expérimentale dans la cuve agitée

Dans un premier temps, la cuve agitée équipée d’un ruban hélicoidal est remplie par un
certain volume de solution de glucose et de bicarbonate de sodium a 3000 mgDCO/L et une
quantité connue de granules de boue (masse humide de 123 g; 90% d’humidité). Un débit
d’alimentation de 1,4 mL/min provenant du vase de Mariotte alimente continliment la cuve
par le fond. Le temps de rétention hydraulique de la solution étant donc de 5 heures environ.
La cuve en inox est munie d’une double enveloppe reliée a un bain thermostaté pour
maintenir le mélange a la température de 35 °C. Le débit de biogaz produit est mesuré en
fonction du temps aux différentes vitesses de rotation donnée. Le taux d’¢limination de la
DCO qui ne dépasse pas 30% est suffisamment faible pour considérer que la quantité de
substrat dans la cuve est suffisante durant ce temps de séjour, ce qui permet donc d’étudier

I’effet de la vitesse de rotation.

Par ailleurs, pour visualiser le champ de vitesse obtenu en utilisant un ruban hélicoidal, des
mesures ont été réalisées par PIV dans une cuve transparente de la méme configuration mais

équipée d’une boite carrée remplie d’eau pour éviter les problemes de diffraction. Les
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expériences ont été réalisées en présence d’eau pour assurer la transparence du milieu. La
configuration de I’écoulement représentée sur la figure 4.1 est décrite ci-dessous : le liquide
s’écoule expérimentalement vers le bas entre le ruban et la paroi de la cuve, vers le centre au
fond de la cuve, vers le haut le long de la tige du mobile et vers extérieur radialement sous la
surface du liquide, ce qui est en accord avec celle décrite dans la littérature (Delaplace et al.,

2000).

Champs de vitesse
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Figure 4.1 Configuration de I’écoulement mesurée par PIV dans la cuve agitée transparente
contenant de I’eau a une vitesse de rotation de 50 tr/min (la paroi de la cuve est a gauche,

x=10 mm ; le centre de I’axe du mobile de diamétre de 6 mm est a droite x=35 mm).
4.1.1 Constante de Metzner-Otto

La rhéologie de la suspension dépend de la concentration en granules de boue. Ainsi, il faut
dans un premier temps évaluer la vitesse de cisaillement a différentes vitesses de rotation.
Pour cela, on se base sur la méthode de Metzner-Otto décrite en détail au chapitre 1 et qui est

valable, rappelons-le, en régime laminaire seulement.

Pour déterminer la courbe caractéristique du systeme d’agitation utilisé, une solution de
glycérol ayant un titre volumique de 84% qui est un fluide newtonien est placée dans la cuve
et des mesures de couples sont d’abord réalisées a différentes vitesses d’agitation. Les
résultats obtenus montrent qu’une loi de puissance d’un exposant proche de -1 entre le
nombre de puissance et le nombre de Reynolds est obtenue pour ce dernier inférieur a 70
(Figure 4.2). Cette valeur critique du nombre de Reynolds qui est en accord avec celle
mentionnée dans la littérature pour une géométrie de mobile du type ruban hélicoidal (Cheng

& Carreau, 1994; Jahangiri, 2008) est strictement prise en compte pour les expériences
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Nombre de puissance P/pN°D®

dans une aussi petite cuve agitée car le couple est tres faible.

suivantes. Il faut noter que la mesure précise du nombre de puissance est difficile a réaliser
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Figure 4.2 Relation entre le nombre de puissance et le nombre de Reynolds pour notre ruban
hélicoidal.

Deux liquides non-newtoniens, une solution de Polyacrylamide (0,3% en masse) et une
solution de Xanthane (0,5% en masse) dont les caractéristiques rhéologiques sont montrées
sur la figure 2.6, sont ensuite utilisés afin de déterminer la constante de Metzner-Otto. Les
constantes obtenues, conformément a la démarche décrite au chapitre 1, sont alors
respectivement de 15,8 pour la solution de Polyacrylamide et de 18,4 pour la solution de
Xanthane (Figure 4.3). Compte tenu du faible écart entre ces deux valeurs, lié a la différence
des caractéristiques rhéologiques des liquides utilisés (Thakur et al., 2004; Wang et al., 2000),
on prend comme constante de Metzner-Otto la valeur moyenne de 17,1 qui est du méme ordre

de grandeur et en accord avec celle trouvée par Carreau et al. (1993).
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Figure 4.3 Relation entre la vitesse de rotation et la vitesse de cisaillement pour les

deuxliquides non-newtoniens utilisés.
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Pour valider cette valeur, une démarche similaire a été adoptée dans la cuve du rhéometre
AR-G2 équipé d’un ruban hélicoidal et d’un couplemétre plus précis. On note que le systeme
d’agitation sur le rhéométre et celui utilisé ci-dessus présentent une similitude géométrique.
De plus, ces valeurs sont proches de la valeur de 15,5 obtenue en utilisant le rhéometre

directement dans une suspension de boues granulaires.
4.1.2 Fonctionnement en batch

Les résultats relatifs a 1’évolution temporelle du biogaz obtenus a la vitesse de rotation 30
tr/min sont rapportés sur la figure 4.4a qui montre que le débit de biogaz croit jusqu’a
atteindre un maximum avant de décroitre, puis de tendre finalement vers une limite
asymptotique a faible débit jusqu’a épuisement du substrat. Cette tendance est comparable a
celle obtenue en fixant un granule de boue individuel dans un microréacteur contenant une
charge massique quasiment équivalente (Figure 4.4b). On remarque d’ailleurs que la durée de
production de biogaz est de méme ordre de grandeur si I’on ne prend pas en compte la période
asymptotique pour laquelle il manque quelques points sur la courbe d’évolution obtenue en

cuve agitée.

Sachant qu’une solution identique de glucose et de bicarbonate de sodium est utilisée dans les
deux réacteurs, la dégradation anaérobie démarre directement par 1’étape d’acidogénese sur la
couche extérieure des granules sans passer par 1’étape d’hydrolyse ; elle est suivie
respectivement par les étapes d’acétogénese et méthanogénese dans les couches intérieures du
granule de boue. En I’absence de I’étape d’hydrolyse qui est généralement une étape
déterminante de la vitesse de fermentation, une grande quantité de glucose se transforme
rapidement en acides gras volatils (AGV) par acidogénese. Cependant, au-dela d’un seuil de
concentration, les AGV ont un effet inhibitif sur la vitesse de méthanisation (Siegert & Banks,
2005; van den Heuvel et al., 1992; Wang et al., 2009). Compte tenu de la faible charge
massique initiale de I’ordre de 0,1 kgDCO/kgVSS environ, une accumulation importante des
AGV est improbable. On peut en déduire que 1’évolution globale du débit de biogaz produit
en batch est déterminée par 1’épuisement progressif du substrat et est légerement affecté par le

transfert de matiere.

On peut par ailleurs constater que la production de biogaz ne démarre qu’au-dela d’un certain
laps de temps correspondant a la durée du transfert de substrat dans le granule et a la
saturation progressive de la solution en biogaz apres sa production interne et la nucléation sur

granules. Hormis les points communs, il y a des différences subtiles entre les deux courbes de
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la figure 4.4 : le débit maximum de production de biogaz est atteint plus rapidement et la
phase de décroissance correspondante est plus lente dans la cuve agitée que dans le
microréacteur. Ces différences peuvent étre liées a la résistance externe au transfert et a un
probléme d’épuisement du substrat. En effet, dans la cuve agitée, une agitation constante est
maintenue, ce qui permet d’une part d’homogénéiser sans interruption la concentration en
substrat qui alimente les granules et, d’autre part, d’améliorer le transfert de matiere dans la
couche limite externe entourant ces granules. Tandis que dans le cas du microréacteur avec un
seul granule fixe en régime stagnant, c’est la diffusion moléculaire qui prédomine pour le
processus entier de transfert de maticre. La résistance au transfert externe est de ce fait plus
importante si bien que des que le substrat est consommé autour du granule de boue, la

production de biogaz est considérablement ralentie.
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Figure 4.4. Débit de biogaz produit en fonction du temps en batch dans une cuve agitée (a) et

dans un microréacteur (b) fonctionnant avec un seul granule en régime stagnant.

De plus, chaque granule est différent d’autres granules d’un point de vue structure interne.
Ainsi, contrairement au cas du microréacteur ol un seul granule produit du biogaz, dans la
cuve agitée, des dizaines de milliers de granules sont mis en mouvement par le ruban
hélicoidal avec un champ de cisaillement relativement homogene et subissent inévitablement
des collisions. Le débit de biogaz produit correspond a celui de I’ensemble de ces granules, le
débit moyen produit par chaque granule dans la cuve agitée étant du méme ordre de grandeur
que celui du granule individuel dans le microréacteur. Enfin, il faut aussi noter la différence
dans la configuration d’écoulement entre les deux systémes : de nombreux granules sont en
mouvement avec la phase liquide tandis que dans le microréacteur, il s’agit d’un seul granule

fixe en régime stagnant.
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Dans la these de Zhang (2011), cette tendance est également observée dans un réacteur
bidimensionnel ou plusieurs centaines des granules sont en contact au fond du réacteur sans
subir de collisions. Dans ce cas, le champ de cisaillement provoqué par des bulles de biogaz
produit est hétérogene et insuffisant pour perturber le régime d’écoulement. La charge
massique initiale estimée selon le substrat disponible autour des granules est
approximativement de 0,05 kg DCO/kgVSS, ce qui représente la moiti€ de celle dans nos
expériences. Ceci pourrait expliquer le phénomene d’épuisement plus rapide du substrat dans

le réacteur bidimensionnel.
4.1.3 Fonctionnement en continu

Expérimentalement, le débit de biogaz produit dans la cuve agitée pour une masse de granules
donnée est compris entre 4,47 et 9,74 mL/h et la teneur en méthane varie de 56,1% a
79,6% (Figure 4.5). Le débit optimal de biogaz est obtenu pour une valeur de la vitesse de
rotation de 1’ordre de 24 tr/min avant de décroitre, tandis que la teneur en méthane diminue

continliment lorsque la vitesse de rotation croft.
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Figure 4.5 Influence de la vitesse de rotation sur la teneur en méthane et le débit de biogaz

produit.

A une faible vitesse de rotation, c’est le transfert de matiere qui limite la production de
biogaz. L’augmentation de la vitesse de rotation diminue I’épaisseur de la couche limite et
renforce par conséquent 1’efficacité du transport de substrat vers des granules conduisant a un
débit plus élevé de production de biogaz. Cependant, une vitesse de rotation plus élevée
augmente le cisaillement ainsi que des collisions et des frottements entre des granules.

L’augmentation du cisaillement peut constituer un frein a la production de biogaz car si un
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fort cisaillement intensifie davantage le transfert du substrat dans la couche limite, il peut en
revanche augmenter la probabilité de colmatage des micropores du fait d’une sécrétion plus
importante de PEC (Liu et al., 2004). La déformation de la surface de granule comme une
matiere molle pourrait aussi obstruer ces micropores. Ces deux effets antagonistes du
cisaillement pourraient expliquer 1’existence d’un maximum pour le débit de biogaz. En effet,
lorsque l’on augmente la vitesse de rotation, on obtient dune part un effet
positif correspondant a ’augmentation de I’efficacité¢ de transfert de matiére externe qui est
donc favorable a la production de biogaz ; mais, au-dela d’une certaine vitesse de rotation, le
colmatage des micropores provoqué par la sécrétion de PEC qui est stimulée au cisaillement
élevé, et la déformation a la surface des granules de boue a cause des collisions induisent une

réduction du débit de biogaz produit.

Quant a la teneur en méthane, il est bien lié a la propriété du substrat, a la charge organique et
aux conditions opératoires. Pour un substrat et une charge organique donnés, la vitesse de
rotation joue, en tant que condition opératoire dans cette étude, un role important sur la teneur
en méthane. La diminution de la teneur en méthane est principalement due a I’accumulation
excessive des AGV au-dela d’un seuil qui restreint le processus de la méthanisation. Bien que
la concentration en AGV ne soit pas mesurée, il est bien constaté que la transformation de
glucose devient plus rapide et que la quantité des AGV est plus importante aux cisaillements
élevés (Kundu et al.,, 2014). Une vitesse de rotation importante intensifie le transfert du
substrat dans la couche limite externe mais celui-ci se transforme facilement en AGV par
acidogénese. Par ailleurs, le transfert de matiére a I'intérieur des granules est contrdlé par la
diffusion moléculaire qui est lente par rapport a la convection externe. En conséquence, un
déséquilibre entre les vitesses de production et de consommation des AGV se produit,
conduisant ainsi a une accumulation des AGV dans des granules. Le méme phénomene est
également rapporté pour la digestion anaérobie du déchet dégradable (Padmasiri et al., 2007;
Stroot et al., 2001). Des que la concentration en AGV dépasse le seuil critique, les processus
successifs d’acétogénese et de méthogénése seront inhibés dans une certaine mesure (Niu et
al., 2014). De ce fait, le dioxyde de carbone et I’hydrogene produits durant ’acidogénése ne
sont pas completement utilisés, ce qui conduit a la diminution de la teneur en méthane. Cet
argument peut étre confirmé par la détection de ’hydrogene dans le biogaz a la vitesse de
rotation élevée comme un signal d’inhibition de la méthanisation (Gallert et al., 1998). Une
diminution du taux de méthane par rapport au dioxyde de carbone dans le biogaz a par ailleurs

été rapportée lors de I’augmentation de la concentration en AGV pour le substrat cellulose
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(Siegert & Banks, 2005). En outre, on peut noter qu’une accumulation excessive des AGV

peut contribuer partiellement a une diminution du débit de biogaz.

Dans notre cas, I’accumulation des AGV est réversible, car il est extrémement difficile de
restaurer 1’activité biologique de boues granulaires dés que I’acidification se produit
completement. En outre, la teneur en méthane détecté est relativement élevée par rapport a
celui rapporté dans la littérature, ce qui est peut étre di a la dissolution dans 1’eau d’une partie

de dioxyde de carbone, car la technique d’empotage ayant été utilisée pour collecter le biogaz.

En prenant en compte a la fois la variation du débit de biogaz et la teneur en méthane, et en
utilisant la constante de Metzner-Otto pour relier la vitesse de cisaillement a la vitesse de
rotation, on peut déduire le débit de méthane produit en fonction de la vitesse de cisaillement.
Les résultats ainsi rapportés sur la figure 4.6 montrent que le débit de méthane maximal
produit est obtenu pour une vitesse de cisaillement de I"ordre de 6,8 s, ce qui représente une
valeur relativement faible par rapport a celles rapportées (Pereboom & Vereijken, 1994;
Zhang et al., 2012). C’est probablement di a de différentes méthodes pour déterminer la
vitesse de cisaillement, aux différents régimes d’écoulement et a des configurations variées

des réacteurs.
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Figure 4.6. Débit de méthane produit en fonction de la vitesse de cisaillement moyenne.
4.1.4 Déformation des granules

En comparant la forme des granules de boue avant et apres les expériences, le rapport moyen
entre les diametres de Féret maximal et minimal des granules augmente de 1,082 a 1,246, ce
qui représente une augmentation approximative de 15% (Figure 4.7a et 4.7b). La définition

des diametres de Fétet maximal et minimal est illustrée sur la figure 4.7c. La forme des
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granules avant les expériences est légerement ellipsoidale, le rapport entre les diametres de
Féret maximal et minimal étant principalement compris entre 1,0 a 1,1. Apres les expériences
réalisées dans la cuve agitée en augmentant progressivement la vitesse de rotation de 12 a 60
tr/min, la valeur de ce rapport de diametres se situe majoritairement dans la gamme 1,2 a 1,3.
De plus, on constate que ces granules deviennent aplaties apres les expériences, leur forme

étant alors proche de celle des grains de sésame (Figure 4.8).
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Figure 4.7. Histogramme de la distribution des granules avant (a) et apres expériences (b) en

fonction du rapport des diametres de Féret maximal et minimal (c).

@ ®) Smm
® o -

Figure 4.8. Vue d’en haut (a) et vue latérale (b) des granules avant (a gauche) et apres les

expériences (a droite).

Toutefois, les expériences ne semblent pas affecter la masse volumique des granules qui reste
comprise entre 1027 et 1032 kg/m3. De ce fait, on peut en déduire que des collisions entre des
granules d’une part et entre des granules et le ruban d’autre part induisent I'usure aux
extrémités des granules et la déformation qui se traduisent par leur changement de forme

plutdt que par leur compression. Ceci est d’ailleurs confirmé expérimentalement, en observant
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les entrainées par I’effluent, par la présence de particules noires aussi fines que de la poussiere

et non par des granules intégrés.

Ainsi, grace a leur nature comme matiere molle, des granules de boue se déforment pour
mieux s’adapter aux contraintes locales liées a la configuration de 1’écoulement, des
collisions, etc. dans la cuve agitée. L’augmentation du rapport de Féret démontre cette
déformabilité a I’'image d’une goutte liquide soumise a un champ de cisaillement, seulement
la déformation de granules reste quasiment irréversible. En outre, un autre type de
déformation correspondant a la formation d’un cratere, détaillé dans ce qui suit, a €¢galement

été observé en sortie du canal de production de biogaz.
4.2 Formation du crateére dans un granule

Le cratere formé a la sortie du canal d’ou se libeére le biogaz est la conséquence de
I’interaction entre la microbulle et le granule de boue qui se comporte comme une maticre
molle. Ainsi, la tension superficielle de la microbulle et la rigidité du granule de boue sont

intimement liées du fait d’un équilibre logique de forces entre la microbulle et le granule.
4.2.1 Tension superficielle

Les résultats relatifs aux mesures de tension superficielle montrent une indépendance de ce
parametre vis-a-vis du rapport des concentrations en méthane et en dioxyde de carbone dans
le biogaz produit. Cependant, la tension superficielle est intimement liée a la composition de
la solution aqueuse ; elle décroit légerement lorsque la concentration de la solution en glucose
et en bicarbonate de sodium diminue (Figure 4.9). Ce comportement peut étre interprété par le
role de tensio-actif des molécules de glucose, des cations Na* et des anions HCO53™ qui a pour
conséquence I’affaiblissement de la force intermoléculaire de ’eau contenue dans la solution.
La tension superficielle du systéme biogaz-eau est de I’ordre de 0,071 N/m, alors que celle du

systeme biogaz-solution se situe autour de 0,063 N/m avec une tres faible fluctuation.
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Figure 4.9. Tension superficielle du biogaz synthétisé aux solutions de différentes

concentrations DCO en fonction de la teneur en méthane.
4.2.2 Résistance mécanique

Une compression axiale est exercée sur un granule de boue pour obtenir 1’évolution de la
résistance mécanique en fonction du déplacement de ’aiguille cylindrique du pénétrometre
(Instron, Etats-Unis). L’évolution de la résistance axiale en fonction du déplacement de
I’aiguille rapportée sur la figure 4.10 montre une augmentation de cette résistance suivie
d’une chute brutale. Le sommet principal indiqué sur la figure correspond a I’apparition de
fissures sur le granule qui commence alors a se désintégrer. La chute rapide de la force
mesurée correspondant a la désintégration totale du granule. Bien que plusieurs autres
sommets de moindre importance puissent apparaitre au-dela du sommet principal, le sommet

de ce dernier est choisi comme point de rupture du granule et permet de définir la résistance

mécanique d’un granule de boue.

A partir d’une trentaine d’expériences réalisées sur des granules intégrés aléatoirement
choisis, la résistance mécanique moyenne obtenue est de 0,039 N environ. Le déplacement
moyen de la déformation jusqu’au point de rupture est de I’ordre de 0,96 mm, représentant
42,6% du diametre moyen des granules. Il faut souligner que la section des granules déformés
au point de rupture dépasse celle de 1’aiguille cylindrique. De ce fait, c’est la section de
I’aiguille plutoét que la section du granule déformé qui doit servir a estimer la contrainte
axiale. Etant donné la résistance mécanique moyenne et la section de I’aiguille, la contrainte
axiale moyenne qui peut représenter la résistance mécanique d’un granule est environ 5517

Pa. Cette valeur est proche des résultats rapportés pour des granules anaérobies nourris par la

solution de glucose (van Hullebusch et al.,, 2007). En effet, des granules contenant la
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précipitation de minéraux tels que fer, calcium disposent d’une rigidité plus importante (Ren

et al., 2008; van Hullebusch et al., 2007).
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Figure 4.10. Résistance mécanique en fonction du déplacement de I’aiguille cylindrique sur le

pénétrometre.
4.2.3 Formation du crateére

La formation d’un cratére est illustrée sur la Figure 4.11a qui met en évidence la profondeur
considérable du cratere obtenu a la surface du granule. Ceci permet de déduire qu’il existe au
moins un canal interne principal permettant d’acheminer le biogaz produit a I’intérieur de ce
granule. Un agrandissement plus important de 1’image précédente permet de mettre en
évidence la forme sphérique du crateére correspondant parfaitement a la forme de la microbulle
de biogaz (Figure 4.11b) et permettant de ce fait de confirmer I’existence de I’équilibre des
forces entre la bulle et le granule de structure déformable. Ce type de cratere a été rapporté
pour la premicere fois par Sekiguchi et al (1999) qui I’ont obtenu par hasard dans leur étude
sans toutefois le mentionner. La présence, a la surface d’un granule, d’un ou deux pores de
sortie de biogaz a déja été rapportée dans nos précédents travaux (Zhang et al., 2012), qui ont
montré que la production de biogaz pouvait se produire simultanément en trois endroits
différents a la surface d’un granule (Figure 4.12). L’ existence de plusieurs canaux a I’intérieur
du granule confirme indirectement I’hypothese de la structure fractale en cascade a I’intérieur

d’un granule (Zhang et al., 2012).
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Figure 4.11. Images de MEB d’un méme granule aux magnifications respectives de 400 (a) et

de 2000 (b).

Figure 4.12. Production de biogaz simultanée dans trois pores d’un granule de boue en régime

stagnant dans un microréacteur.

A partir de nombreuses images obtenues par MEB, les distributions statistiques du rayon du
cratere et du pore sont respectivement illustrées sur la figure 4.13. Le rayon du cratere se situe
principalement dans la gammel180 ~ 230 um pour environ 77% du nombre total de crateres
étudiés, les valeurs minimale et maximale de ce rayon étant respectivement de 111 et 284 um.
Les valeurs du rayon des pores sont principalement comprises dans la gamme de 20 ~ 70 um.
Les rayons moyens des crateres et des pores sont respectivement de 195 et 69 um. Le rapport
entre le rayon du pore et du cratere fluctue autour d’une gamme étroite de valeurs comprises
entre 0,2 et 0,3 (Figure 4.14a), ce qui suggere une relation certaine entre ces deux grandeurs.
On pourrait supposer a priori que des granules de petite taille présentent des plus petits pores
et crateres. Pourtant, les résultats expérimentaux montrent que la taille des pores et des

crateres n’est pas forcément lié a la dimension du granule (Figure 4.14). Sachant que le

cratere se situe a I’extrémité du canal principal de biogaz, sa forme est certainement induite
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par la compression de la microbulle lors de la croissance. Ainsi, le diametre du cratere dépend

d’une certaine mesure plutot de la taille de la bulle que de la dimension du granule.
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Figure 4.13. Distributions du rayon du cratere (a) et du pore de sortie de biogaz (b).
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Figure 4.14. Rapport entre les rayons du pore et du cratere (a) et entre les diametres du pore et

du cratere (b).

Par ailleurs, la taille de la bulle dépend largement de la dimension des canaux internes qui
couvrent une portée considérable allant de 0,003 a 374,59 um (Figure 4.15). La porosité
globale du granule est de 1’ordre de 21% qui est assez faible par rapport a la porosité
rapportée pour des granules méthanogene (Mu et al., 2006) qui est estimée selon une équation
proposée par Li & Yuan (2002). Cette différence est probablement due a la nature différente
de granules de boue et aux méthodes de I’estimation. La différence significative atteignant
plusieurs ordres de grandeur entre les canaux les plus gros et les plus fins a I'intérieur d’un
granule corrobore I’existence probable de la structure fractale en cascade. La fraction
volumique maximale des canaux est obtenue pour un canal de 32,4 nm de diametre. Par

ailleurs, on peut remarquer que les fractions cumulées de longueurs et de volumes des canaux
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dont le diametre est inférieur a 37,7 nm représentent respectivement 99,85% et 46% de
I’ensemble des longueurs et volumes de canaux. Ainsi, on a a l'intérieur du granule une
prédominance de microcanaux qui existent peut-étre en tant que lieux de la dégradation
biochimique sous forme de cavités individuelles connectées en réseaux. Des gros canaux
joueraient en fait un rdle de transporteur de biogaz, alors que des micros-canaux produiraient
et transféraient des microbulles de biogaz, et transporteraient le substrat provenant de

I’extérieur par diffusion (Gonzalez-Gil et al., 2001).
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Figure 4.15. Distribution du volume du canal en fonction du diametre de canal correspondant.

Lorsque le biogaz est sursaturé a I’intérieur du granule, la nucléation et la croissance de
microbulles auraient lieu dans D’espace interstitiel. La diffusion de ces microbulles
éventuellement accompagnées de leur coalescence, s’effectuerait au fur et a mesure vers les
plus gros canaux. Il faut noter que, a cause de la structure complexe de granule a la nano- ou
micro-échelle, des mécanismes de nucléation dans un granule de boue avec un processus
biochimique continu de production de biogaz sont beaucoup plus complexes que la nucléation
hétérogene traditionnelle sur une surface a cavité par exemple (Jones et al., 1999). Enfin, des
microbulles se rejoindraient au niveau des canaux principaux puis formeraient une bulle plus
grosse qui est observable par microscope (Figure 4.16). Avant de se détacher, la microbulle
déforme le granule pendant un certain temps lors de sa croissance et, par conséquent, un
cratere se forme a la surface du granule. Inversement, la forme concave du cratere a la sortie

du canal empéche un détachement prématuré potentiel de la bulle.
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Figure 4.16. Séquence de production de biogaz sur un granule fixe en régime stagnant.

La formation du cratere est obtenue grace a la compression de la microbulle qui est
relativement rigide. La force de compression subie par le granule peut étre estimée par la
pression de disjonction de Laplace qui relie la courbure locale de I'interface séparant deux
milieux. La pression de Laplace est une différence de pression entre deux milieux non
miscibles et séparés par une interface courbée. Elle dépend essentiellement de la tension
superficielle qui décrit I’énergie surfacique nécessaire a la création d’une interface. La loi

peut s'écrire :
Ap = o (1/Ry + 1/R)) 4.1)

ol ¢ est la tension superficielle entre deux milieux, R;et R, sont les deux rayons de courbure
principaux de la surface au point considéré. Dans le cas d'une bulle sphérique, ces deux

rayons sont égaux au rayon de la sphere R. Cette loi peut alors s’écrire simplement :
Ap = 20/R (4.2)

Lorsque le rayon moyen du cratere et la tension superficielle sont connus, la contrainte de

compression exercée par la bulle est environ de 646 Pa.

Comparée a la résistance mécanique, la pression de Laplace représente 11,7% de sa valeur.
Compte tenu de la structure anisotrope des granules utilisés dans ce travail, on peut considérer
que la compression exercée par la bulle et la résistance mécanique sont approximativement du
méme ordre de grandeur, d’autant plus que les techniques de mesures et les approches
utilisées pour les déterminer sont completement différentes. Alors que la compression exercée
par Iaiguille cylindrique du pénétrometre est réalisée a macro-échelle, avec des granules hors

de I’eau, la pression de Laplace est quant a elle estimée pour une microbulle produite a la
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surface du granule baignant dans le liquide avec plus de liberté de mouvement. Néanmoins, la
déformation locale induite par la formation d’un cratere n’affecte ni le processus biochimique,
ni les propriétés physiques du granule, telles que sa capacité de sédimentation, sa porosité et
sa forme globale, car la taille du cratere est relativement limitée. De plus, on est amené a
penser que la formation du cratere favorise probablement la production de biogaz ainsi que
I’efficacité de traitement de 1’eau. Le cratére concave permet a la microbulle de croitre sans
détachement prématuré dans une certaine mesure, a une vitesse superficielle de liquide élevée,
de sorte que le granule peut flotter facilement dans I’eau tant que la bulle n’est pas détachée et

puisse se déplacer de fagon plus homogene dans 1’ensemble du réacteur.

En effet, la formation de cratére est un compromis entre la déformabilité du granule et la
pression de Laplace lors de la croissance de la bulle qui est un processus relativement lent.
Lorsque la bulle est petite, la pression de Laplace est plus importante que la résistance
mécanique du granule, entrainant la déformation immédiate de ce dernier. La pression de
Laplace diminue ensuite progressivement avec la croissance de la bulle et la déformation
progressive du granule se poursuit et ne cesse que lorsque 1’équilibre entre les deux
mécanismes antagonistes est atteint. Ensuite, la taille du cratére n’est plus affectée par la
bulle. De ce fait, la taille du cratere définitif correspond a la taille maximale de bulle dont la
pression de Laplace peut tout juste compenser la résistance déformable du granule en

I’absence de son détachement prématuré.
4.2.4 Conclusion

La méthode de Metzner-Otto est valable pour estimer une vitesse de cisaillement moyenne
dans une cuve agitée en régime laminaire. Les résultats montrent que le débit optimal de
méthane est obtenue a la vitesse de rotation 24 tr/min correspondant a une vitesse de
cisaillement moyenne de 6,8 s”. La vitesse de cisaillement est favorable 2 la production de
biogaz lorsque le transfert de matiere est le facteur limitant. Au-dela d’un certain seuil, la
sécrétion importante de PEC provoqué par une vitesse de cisaillement excessive conduit au
colmatage des micropores pour I’acheminement de biogaz, défavorisant ainsi le débit de
biogaz produit. D’autre part, la diminution de la teneur en méthane est principalement due a
I’accumulation des AGV du fait de ’accélération du transfert de matiére externe a une vitesse
de cisaillement élevée. Par ailleurs, la vitesse de cisaillement et des collisions entre des
granules et le ruban conduisent a la déformation de ces granules pour les aplatir a un rapport

plus important entre les diametres de Féret maximal et minimal. A micro-échelle, la formation
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locale d’un cratére est découverte pour la premicre fois a I’extrémité du canal produisant le
biogaz lors des essais en microréacteur. La formation du cratere est majoritairement causée
par la nucléation et la croissance de la microbulle et son diametre semble proportionnel a la
taille de du canal d’acheminement du biogaz. La pression de compression exercée par la
microbulle estimée par la loi de Laplace est comparable a la résistance mécanique du granule.
La tension superficielle est quasiment indépendante de la composition en biogaz, mais varie
avec les propriétés de la solution. A I’intérieur de granules trés poreux, la présence de canaux

extrémement fins a nano- et micro-échelle favorisent le transport de substrat et de biogaz.
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Chapitre 5. Propriété de boues digérées

En plus de son application au traitement des eaux usées industrielles, la digestion anaérobie
est aussi importante pour le traitement des déchets biodégradables, en particulier pour des
boues d’épuration dont la quantité produite est en augmentation rapide. Par rapport a la
digestion anaérobie de boues a la faible concentration (concentration en solide inférieure a
5%), celle a la concentration élevée est plus avantageuse, telle qu’un plus petit volume de
réacteur, moins de I’énergie requise pour le chauffage, moins de frais du transport, moins de
matiere a traiter a I’étape suivante, et aussi la production de biogaz plus efficace (Guendouz et
al., 2008). Néanmoins, la concentration €levée induit une augmentation significative de la
viscosité et provoque alors la difficulté de pompage et de mélange qui affectent directement le
transfert de matiere et le processus anaérobie. Des zones mortes ou de faible circulation
peuvent exister dans le digesteur (Baudez et al., 2011), ce qui altere la performance du
systeme. En plus, la consommation énergétique qui doit €tre nécessairement considérée pour
la conception du digesteur est étroitement liée a la rhéologie de boues digérées (Slatter, 2011).
Ainsi, c’est indispensable de caractériser et quantifier le comportement rhéologique de boues

digérées hautement concentrées.
5.1 Rhéologie de boues digérées

En tant qu’une matiére pateuse, des boues digérées hautement concentrées dispose d’un
comportement solide au repos, se déforment arbitrairement suivant une force extérieure
suffisante, et maintiennent presque son état lorsque la force applique est retirée (Coussot,
2007). Au repos, les composants constituants s’interagissent réciproquement pour former des
microstructures, ce qui lui donne le caractere solide. Mais ces microstructures sont
dépourvues d’ordre particulier a résister a la déformation. Elles se rompent et les boues
digérées s’écoulent comme un fluide dés qu’une force suffisante est appliquée (Stokes &

Frith, 2008).
5.1.1 Mesure dynamique

Pour un matériau viscoélastique, le module de stockage G’ représente 1’énergie de stockage
et caractérise ’aspect solide; le module de perte G’ représente 1’énergie dissipée et

caractérise le comportement visqueux.
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Figure 5.1. Evolution des modules de stockage G’ et de perte G’’ en fonction de la

déformation, a 35°C, pour différentes concentrations en solides.

Les résultats reportés sur la figure 5.1 montrent un comportement viscoélastique linéaire pour
les boues digérées hautement concentrées, puisque G’ et G’ sont quasi constants aux faibles
déformations. G’ décroit considérablement a partir d’une déformation de 20%, alors que G’
passe par un maximum avant de décroitre également. Ces phénomenes simultanés de baisse
rapide de G’ et de maximum de G’  autour de cette déformation critique suggerent une
modification substantielle de la structure a D’intérieur des boues digérées hautement
concentrées. Cette évolution structurelle peut étre considérée comme une transition des
caractéristiques d’un solide aux propriétés d’un liquide dans une certaine mesure. Ces
résultats sont en accord avec les données de la littérature (Baudez et al., 2013a). Néanmoins le
palier viscoélastique linéaire est plus long dans notre travail en raison de la concentration en

solide plus importante.

L’effet de la concentration en solide sur le comportement ¢lastique des boues digérées
hautement concentrées est évident, méme si les quatre paires de courbes G’ et G’ ont des
évolutions similaires. Le module critique G, est défini comme le point d’intersection des
courbes G’ et G’ et la contrainte de cisaillement correspondante est considérée comme le
seuil de contrainte dynamique 7. 4y, On peut aussi définir ce dernier par la fin du palier du
module complexe G, mesuré par balayage en déformation.

Dans la gamme de concentration en solide étudi€e, les deux grandeurs G, et 7. 4y, augmentent

5 s
, ou @ est

. . . . 2.79 3.1
avec la concentration en solide selon les lois de puissance : 7.4y ~ ¢~ et G ~ ¢
la concentration en solide (Figure 5.2a). Entre ces deux exposants, une légere différence est

due au nombre insuffisant des points expérimentaux. La déformation critique y. est
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pratiquement constante autour d’une valeur moyenne de 0,326 + 0,031(Figure 5.2b).
L’énergie de cohésion peut étre estimée a partir de la valeur de la déformation critique et du

seuil de contrainte dynamique:
E.= 0,57 gyn e (5.1)

C’est une manicre d’évaluer quantitativement des interactions a I’intérieur des boues digérées.
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Figure 5.2. Parametres rhéologiques en fonction de la concentration en solide : seuil de
contrainte dynamique et énergie de cohesion (a) ; déformation critique de cisaillement et

module critique (b).

Outre la concentration en solide, I’effet de la température est également étudié. Jusqu’a
présent, seule son influence a faible concentration en solide a été signalée (Baudez et al.,
2013b). Les mesures effectuées a trois températures différentes (Figure 5.3) révelent des
différences infimes, ce qui indique que I’effet de la température est plus faible que celui de la
concentration en solide pour la gamme de température étudiée. On observe que le maximum
de la courbe G’ disparait lorsque la température augmente indépendamment de la

concentration en solide.
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Figure 5.3. Evolution des modules de stockage G’ et de perte G’’ en fonction de la
déformation de cisaillement, a la concentration en solide de 8%, pour différentes

températures.

Pour le balayage en fréquence, ’amplitude de la déformation en régime viscoélastique
linéaire est fixée a 0,3%. Les courbes G’ et G’ aux différentes concentrations (Figure 5.4)
sont quasi en paralleles dans la gamme de fréquence utilisée de 0,1 a 100 rad/s. G’ augmente
légerement en fonction de la fréquence et un minimum peu signifiant apparait sur la courbe
G, a la fréquence intermédiaire. Ceci suggere que la structure de boues digérées hautement
concentrées est suffisamment forte pour éviter un phénomene instable comme la
sédimentation, ce qui est en accord avec les résultats précédents (Namer & Ganczarczyk,
1993). Par ailleurs, G’ est plus élevé que G, et on notera (Figure 5.5) que la viscosité
complexe diminue linéairement en fonction de la fréquence dans le diagramme logarithmique
et que la tangente de I’angle de phase tano = G’/G’ est toujours inférieure a 0,25. Ce qui
refléte un comportement élastique plus prononcé et ’existence d’un réseau stérique plus

structuré a haute concentration.
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Figure 5.4. Evolution des modules de stockage G’ et de perte G’ en fonction de la fréquence,

a 35°C, pour différentes concentrations en solide.

Le degré de dispersion des protéines et des polysaccharides est 20 fois plus grand apres la
digestion anaérobie, alors que le rapport entre protéine et polysaccharides reste quasiment
inchangé (Mikkelsen & Keiding, 2002). Ceci signifie que des interactions entre des particules
deviennent plus intenses pour consolider la structure, car plus des protéines et des
polysaccharides sont dispersés de facon homogene, plus ils jouent un réle de cohésion

important dans I’organisation structurale.
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Figure 5.5. Evolution de la viscosité complexe et de la tangente de I’angle de phase tand en

fonction de la fréquence, a 35°C pour différentes concentrations en solide.
5.1.2 Mesure d’écoulement

La Figure 5.6 illustre les rhéogrammes de boues 7 = f(y ) et n = f(y ) aux différentes

concentrations en solide. Tous les échantillons présentent un comportement rhéofludifiant
avec un seuil de contrainte, ce qui est en accord avec I’étude précédente sur la rhéologie des
boues moins concentrées provenant de la digestion anaérobie (Baudez et al., 2013a). En
tenant compte des interactions et des déformabilités entre phases solide et liquide dans le cas
de boues hautement concentrées, ainsi que de leur comportement plastique et rhéofludifiant
dans les gammes de concentration, de vitesse de cisaillement et de contrainte de cisaillement
étudiée, le modele de Herschel-Bulkley semble approprié pour décrire les résultats
expérimentaux. Le seuil de contrainte d’écoulement augmente en fonction de la concentration
en solide suivant la loi de puissance, 7. ~ ¢>'. Si ’on compare les seuils de contrainte
dynamique et d’écoulement pour un méme échantillon, on note que le premier est
généralement plus élevé que le second, mais reste du méme ordre de grandeur (Tableau 5.1).
C’est probablement du fait que le seuil de contrainte d’écoulement correspond au moment ou
la substance commence a s’écouler, tandis que le croisement des courbes G’ et G’ correspond

N

a une réorganisation structurale a un instant précédant I’écoulement, lorsque on utilise la
méthode dynamique. Selon (Baudez & Coussot, 2004), la transition progressive d’un solide
élastique a un liquide visqueux découle de la propagation spatiale de I’interface entre les
phases solide et liquide due a la contrainte, a la déformation ou a la fréquence imposées. Ceci
pourrait expliquer la différence subtile entre les seuils de contrainte mesurés par les deux

différentes méthodes.
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Figure 5.6. Rhéogrammes des boues digérées pour différentes concentrations en solide a

35°C : contrainte de cisaillement (a) ; viscosité (b).

Tableau 5.1. Contrainte de cisaillement obtenu respectivement par les mesures d’écoulement

et dynamique.

Concentration en solide (%) 7. (Pa) Te ayn (Pa)
8 25,3 35
10 81 91
13 171 300
16 319,2 420

Selon I’approche de Coussot (Coussot, 1995), T=t/z. et I"'= ky"/r. sont définis comme des
variables sans dimension, ou k et n sont des parametres du modele de Herschel-Bulkley. La
forme générale adimensionnelle du modele de Herschel-Bulkley s’exprime donc de la fagcon

suivante :

t=t.+ky'=>T=1+1" (5.2)
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Figure 5.7. Courbe maitresse d’écoulement pour différentes concentrations en solide a 35°C.

Une fois normées par le seuil de contrainte d’écoulement, les courbes pour toute
concentration en solide a 35°C, se regroupent en une courbe maitresse (Figure 5.7). Ce
regroupement montre que le comportement microscopique des boues digérées hautement
concentrées a pour origine une similitude dans des réseaux d’interactions entre des particules
a ’intérieur des boues digérées aux différentes concentrations en solide (Baudez & Coussot,
2001; Baudez et al., 2011). L’existence de la courbe maitresse démontre clairement que
I’augmentation de la concentration en solide induit principalement la croissance du seuil de

contraint au travers d’un renforcement des interactions internes.
5.2. Impact d’une bille sur boues digérées

Les résultats précédents montrent la rhéologie de boues digérées hautement concentrées
expérimentalement caractérisée par un rhéometre sous I’écoulement et en mode dynamique.
Toutefois, la méthode de caractérisation traditionnelle par la rhéométrie peut rencontrer des
difficultés lors de cisaillement extrémement élevé en raison de la nature tres complexe comme
une séparation de la phase. L’effet éponge lors du cisaillement dans une géométrie sur le
rhéometre relargue du liquide et le glissement ne permet plus d’assurer 1’entrainement. Des
mesures de rhéologie sont ainsi erronées. La méthode d’impact offre une alternative pour
surmonter ce défaut et révéler sa dynamique transitoire qui est importante lors de la mise en
circulation des digesteurs dans des situations industrielles. Cette méthode est généralement
utilisée pour estimer les propriétés de la matiere, telles que la résistance d’impact, la

robustesse mécanique ou la déformabilité (Edelsten et al., 2010; Salmi et al., 2012).
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5.2.1 Procédure expérimentale

Un récipient en verre (de diametre de 40 mm, de profondeur de 25 mm) est rempli a plein de
boues digérées. Une bordure droite est utilisée pour les compacter et enlever la partie
surabondante, et aussi pour faire la surface des boues digérées plane et lisse. La largeur du
récipient est assez grande par rapport a celle de bille en verre dont les diametres sont
respectivement 3, 4, 5 mm et la masse volumique p; est de 2600 kg/m’. Ainsi, la profondeur
du récipient est aussi suffisante pour cette étude, de sorte que les effets de la paroi et du fond
du récipient peuvent étre négligés (Seguin et al., 2008). Les expériences sont effectuées en
laissant tomber une bille d’un porteur positionné a une certaine hauteur au-dessus du centre de
la surface de boues digérées dans le récipient. La vitesse de I'impact dépend de la hauteur de
chute libre £ variant dans la gamme de 150 a 500 mm qui est mesurée du bord inférieur de la
bille jusqu’a la surface de boues digérées par une jauge de hauteur. Grace a la trainée de I’air
négligeable dans cette étude, la vitesse de chute libre s’exprime par 1’équation vy = /2gh qui
est assez précise pour calculer la vitesse d’impact, ou g est I’accélération gravitationnelle de
9,8 m/s* (Range & Feuillebois, 1998). Due a la hauteur limitée, la vitesse d’impact varie de

1,7 a 3,1 m/s qui est beaucoup plus faible que la vitesse terminale (Tableau 5,2).

Tableau 5.2. Vitesse terminale en I’air pour les différentes billes en verre.

Diametre des billes (mm) 3 4 5

Vitesse terminale (m/s) 13,8 15,9 17,8

Le processus d’impact est éclairé par un panneau d’éclairage et visualisé par une caméra
rapide. La taille et la résolution de chaque image sont respectivement 640x480 pixel et 65
pm/pixel. Dans I’intervalle de deux expériences successives, des boues digérées sont
compactées et lissées une fois encore afin d’effacer le cratére laissé par I’impact précédente.
On procede a un ajout de boues digérées quand cela se révele nécessaire. La profondeur de la
pénétration z en fonction du temps et la dimension du cratére d’impact sont obtenues a 1’aide
de I’analyse des images, ou z est mesuré du niveau de la surface initiale de boues digérées au
bord inférieur de la bille. Du fait de I'opacité de boues digérées, le mouvement du bord
supérieur de la bille est mesuré pour obtenir une courbe de z(7) lisse. La précision de z est 130
pm du fait que le bord de la bille occupe deux pixels dans les images. Par ailleurs, les
positions horizontale et inclinée a I’angle de 45 degré de la caméra rapide sont réglées pour

visualiser le processus d’impact et la dimension du cratére. Le diametre et la profondeur du
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cratere sont respectivement définis comme ceux de la cave maximale lorsque la bille atteint

au point le plus bas et déterminé par la valeur moyenne des trois mesures répétées.
5.2.2 Stabilité de boues digérées

La concentration en solide de boues digérées utilisées dans cette partie du travail est 14,9%.
On peut obtenir son seuil de contrainte qui est 266 Pa par une adaptation des données au
modele de Herschel-Bulkley (Figure 5.8a). Le comportement élastique prédominant et la
stabilité de deux modules en fonction de la fréquence révelent une structure suffisamment
stable de boues digérées pour éviter une sédimentation sur une période courte (Jiang et al.,

2014), ce qui est tres important pour la reproductibilité des expériences d’impact (Figure
5.8b).
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Figure 5.8. Rhéologie de boues digérées a 20°C effectué par la mesure d’écoulement (a) et le

balayage de fréquence a la déformation a 0,3% (b).

5.2.3 Module de Young

N

Par ailleurs, une mesure est effectuée par le pénétrometre destiné a estimer le module de
Young avant les expériences d’impact. La vitesse de déplacement de 1’aiguille cylindrique est
extrémement lente, étant 0,1 mm/s. L’un des résultats expérimentaux est reporté sur la figure
5,9 qui montre une évolution de la résistance mécanique de boues digérée consiste
successivement en trois étapes, I’étape élastique, 1’étape viscoélastique et 1’étape visqueuse
(Figure 5,9). Dans 1I’étape élastique et I’étape visqueuse, la résistance mécanique dépend quasi
linéairement du déplacement de 1’aiguille cylindrique. Les pentes de ces deux étapes sont
séparément liées au module de Young et a la viscosité apparente de boues digérées. La valeur
moyenne de la pente a la période initiale de I’étape élastique est de 41 N/m environ. En outre,

le déplacement de ’aiguille cylindrique avant de I’étape visqueuse qui est approximativement
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2 mm peut servir a la hauteur initiale effective pour estimer le module de Young E qui vaut a

11,6 kPa.

0,04 ~

0,02 -

Résistance mécanique (N)

0,00 : ! : ' :
0 2 4 6

Déplacement (mm)
Figure 5.9. Résistance mécanique de boues digérées évolue en fonction du déplacement de
Iaiguille cylindrique lors d’une mesure de pénétrométrie.

5.2.4 Processus d’impact et dimension du cratere

Le moment ou la bille touche a la surface de boues digérées est défini comme le temps
d’impact initial, soit # = 0 (Figure 5.10). Ceci peut se vérifier par la dérivation de la courbe de
chute libre z(7). La surface de boues digérées est définie comme la profondeur originale de la
pénétration z = 0. Ainsi, le bord inférieur de la bille touche la surface de boues digérées au

momentout=0et z=0.

t=-1ms t=-0.5ms t=0ms =1ms t=1.5ms t=2ms t=2.8ms t=4ms

O o

t=-0.8 ms t=0ms t=1ms t=1.8ms t=2.7ms t=3.7ms t=4.7ms t=5.7ms

Figure 5.10. Processus d’impact capturé par la camera rapide aux positions horizontale (a) et

inclinée a 1’angle 45° (b) en utilisant une bille de verre de 4 mm de diametre libérée a la

hauteur de 500 mm.
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On définit le sens négatif ver le haut de I’axe de z. Donc I’accélération gravitationnelle g est
positive, tandis que la trainée et la résistance sont négatives. La vitesse instantanée v(f) et
I’accélération instantanée a(f) sont respectivement obtenues par la dérivation premiere et la

dérivation secondaire de la courbe lisse z(f) avec une fluctuation acceptable (Figure 5.11).
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0,5

a (10°mm/s®)

0,000 0,004 0,008 0,012

t(s)

Figure 5.11. Données dynamiques originales z, v, a vs. t pour I'impact d’une bille de verre de

5 mm de diametre libérée aux différentes hauteurs. Tous les impacts montrent une tendance
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du rebond grace a I’élasticité de boues digérées. La décélération maximale se produit autour

de t = 1~2 ms.

Lors du processus d’impact, la viscosité dicte la partie dissipée de 1’énergie et 1’élasticité
impose la partie conservée de I’énergie. L’oscillation de la bille est observée accompagnant la
croissance du cratere et sa récupération. En méme temps que le cratére croit, la bille presse
boues digérées environnantes jusqu’a une profondeur maximale ol le diametre du cratére est
ainsi défini. Une fois la profondeur maximale est atteinte, la bille s’oscille vers le haut et le
cratere se récupere. La bille subit une oscillation amortie plusieurs fois avant de s’immobiliser
finalement dans les boues digérées, ce qui est similaire a la premiere partie des phénomenes
dans un impact de la goutte viscoélastique sur une interface air-liquide (Pregent et al., 2009).
Par ailleurs, le diametre du cratere évolue comme une fonction exponentielle du diametre de
la bille et de la hauteur de chute, alors que sa profondeur est plutdt une fonction logarithmique

de ces deux grandeurs (Figure 5.12).

(a) (b)
15 1

Diametre de cratére (mm)
(W) ai81e10 op Jnepuojold
Diamétre de cratére (mm)

> (i}
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"\ Diamétre de cratére - ", Diamétre de cratére
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3 L L 1 2 6 L 1 " I L I
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Diameétre de bille (mm) Hauteur libérée (mm)

Figure 5.12. Evolutions du diametre et de la profondeur de cratere en fonction du diametre de
la bille libérée a la hauteur de 500 mm (a) et en fonction de la hauteur libéré avec une bille de

5 mm de diametre (b).

L’effet du diamétre est simplement étudié avec trois billes en verre de différents diamétres. La
tendance quantitative similaire avec une différence limitée mais significative entre eux est
observée. La plus grande bille conduit a la pénétration plus profonde, a la décélération plus

lente et a ’oscillation temporelle plus longue (Figure 5.13).
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Figure 5.13. Données dynamiques originales z, v, a vs. t avec les billes de différents diametres

libérées a la méme hauteur de 500 mm.

5.2.5 Bilan des forces

L’analyse des forces pour le processus d’impact d’une bille est décrite ci-dessous :

YF=mg-F,-Fg (5.3)
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ou F, mg, F, et Fr sont respectivement la force résultante exercée sur la bille, la force
gravitaire, la trainée liée au frottement et la résistance dépendant de la profondeur de
pénétration. Compte tenu de la faible vitesse d’impact et de la légére profondeur de
pénétration dans ce travail, on peut établir une simple relation linéaire visant a 1’estimation de
F, et F. Cette hypothese signifie que le modele de la trainée établie est phénoménologique et
il ne prend pas en compte de I’effet de la tension superficielle, de la plasticité, de 1’adhésion et

etc.

Ainsi, la loi de Stokes en régime laminaire F, = 3zndnv, ol 5 est la viscosité, peut calculer la
trainée visqueuse, méme s’il s’applique au faible nombre de Reynolds et dans un fluides a
viscosité constante. Quant a la résistance élastique liée a la déformation de boues, on peut
utiliser une relation simplifiée Fr=FE,(z/L)S, ou S, L et E; sont respectivement la section
maximum de la calotte sphérique immergée dans les boues digérées, la hauteur de boues
digérées (25 mm) et le module élastique d’impact. S=(x/4)(&d)*, ou & est un facteur de la

forme dépendant de la profondeur de pénétration. Pour z > d/2, & = 1; pour z < d/2, &

=2,/(z/d)[1 — (z/d)]. Puis I’équation (5.3) devient
SF = mg - 3ndno - (w/4)(&d)*EA/L) (5.4)

Remplacgant F par ma selon la loi de Newton et divisant par m dans de 1’équation (5.4), on

peut obtenir I’accélération globale du phénomeéne d’impact :
a = g - 3rndno/m - (7r/4)(fd)2Ed(z/L)/m (5.5

Ensuite, les données dynamiques sont analysées par la dérivation de 1’équation (5.5). Lorsque
les courbes de a vs. v sont tracées pour certaines valeurs de z fixes, les pentes de ces courbes
correspondent a 3zdn/m. De ce fait, la viscosité » peut étre déduite des lors que les autres
parametres soient connus. La méthode similaire convient également a I’estimation de E; a
partir de la relation de a vs. z pour certaines valeurs de v. Cette méthode était adoptée avec
succes dans les études antérieures (Ara & Katsuragi, 2013; Katsuragi & Durian, 2013;
Katsuragi & Durian, 2007). Quelques valeurs de zi (ou v;) fixes sont tout d’abord choisies pour
extraire les points des a; et v; (ou z;) correspondant provenant de données dynamiques (Figure
5.11). Une interpolation linéaire est effectuée pour les données expérimentales afin de couvrir
les valeurs de z; arbitrairement choisies. La longueur des barres d’erreur dénote la différence

entre le point interpolant et les données expérimentales.
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Figure 5.14. Accélération a vs. vitesse v a certaine profondeurs de pénétration fixes z (a) ;
accélération a vs. profondeur de pénétration z a certaine vitesses fixes v (b) pour une bille de 5

mm de diametre.

Bien que les données dynamiques en régime transitoire soient éparses par rapport aux
résultats de la rhéologie et montrent un comportement plutdt non linéaire dans une certaine
mesure, une analyse lin¢aire de 1’approximation au premier ordre est tout de méme effectuée
pour apprécier la viscoélasticité d’impact de boues digérées. La pente de chaque série de
données est employée pour estimer la viscosité et I’¢élasticité d’impact (Figure 5.14). La
tendance similaire en parallele implique que la viscosité d’impact # (ou I’¢lasticité d’impact
E,) est quasi indépendante de la profondeur de pénétration (ou la vitesse). Il est possible
d’estimer une pente moyenne arithmétique a partir de ces valeurs trés proches dans les
différentes configurations. Par ailleurs, ¢ est toujours de 1 dans ce travail en tenant compte de

z7>d/2 pour v fixe.

Les valeurs estimées de # et de E,; sont approximativement # = 0,95 Pa-s, E; = 32,5 kPa. E,
est du méme ordre de grandeur que le module de Young E mesuré par le pénétrometre, i.e., E;
~ 3E. L’écart entre ces deux modules est probablement di aux différentes méthodes utilisées
ol la vitesse entrant des boues digérées a une différence de 1’ordre de grandeur de 10*. D’ un
point de vue élargi, I’¢lasticité d’impact est utile pour connaitre la propriété mécanique de la
matiére. La viscosité d’impact est beaucoup plus faible que la viscosité mesurée par le
rhéometre, car la vitesse de cisaillement minimale pour la bille de diametre de 5 mm est a peu
preés de 342 s (estimer selon y =vy/d) lors du processus d’impact. La contrainte de
cisaillement exercée sur boues digérées est donc 325 Pa, cette valeur est beaucoup plus
importante que le seuil de contrainte mesuré par le rhéometre. Ceci suggere que les vitesses

d’impact aux hauteurs de la libération sont suffisantes pour que la bille pénetre dans les boues
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digérées sur un intervalle trés court et laisse un creux a la surface. Mais ces vitesses ne sont
pas suffisamment importantes pour que les billes puissent pénétrer enticrement au sein des
boues digérées. Si la hauteur de la chute libre est augmentée (a condition que les billes n’aient
atteint la vitesse terminale), la profondeur sera plus prononcée avec une pénétration plus
significative. Toutefois, des mesures de la profondeur ne seront pas aisées en raison de

I’opacité de boues.

Le nombre de Reynolds dans le liquide Re=p,vod/n (ol py est la masse volumique des boues
digérées) qui signifie le rapport entre les forces inertielle et visqueuse. Dans notre cas, comme
ps = 1200 kg/m3, vo = 3,1 m/s, d =5 mm, = 0,95 Pa-s, on obtient Re = 19,6 qui est le
nombre de Reynolds maximal dans cette partie d’étude, car les maxima de la vitesse d’impact
et du diametre de la bille sont utilisés pour cette estimation. En théorie, la trainée visqueuse
est dominante pour les Re inférieurs a 10. Dans notre cas, bien que le Re puisse étre
légerement supérieur a 10 du fait de la propriété complexe des boues digérées et de la
précision de mesure, la loi de Stokes reste globalement valable et donne des résultats

d’estimation satisfaisants.

Les forces de I'impact liées aux contributions élastique et visqueuse sont du méme ordre de
grandeur qui est approximativement 10" N. Les propriétés élastique et visqueuse sont
également importantes lors de processus d’impact. Des boues digérées absorbent une partie de
I’énergie dynamique de la bille et la transforment en énergie élastique. Une autre partie de
I’énergie est dissipée par la trainée visqueuse en formant un creux autour de la bille. L’énergie
élastique se dissipe par une relaxation oscillatoire dans le temps et est amortie

progressivement par la force visqueuse pour la réorganisation structurale de boues digérées.

La vitesse d’onde de Rayleigh cg=Ac, peut étre utilisée pour évaluer le temps de la
propagation d’onde ¢élastique vers la paroi du récipient, ot A est un coefficient dépendant de
coefficient de Poisson, c¢,est la vitesse du son. A = 0.9 au faible coefficient de Poisson dans ce
travail (Roché et al., 2013) et ¢, peut étre évalué par c,=./E/ps. Connaissant la masse
volumique de boues digérées et le module élastique d’impact : p,=1200 kg/m3 et E;= 325
kPa, on obtient ¢;= 5,2 m/s. L’onde ¢élastique met environs 3,8 ms pour atteindre la paroi du
récipient, comparable au temps de la décélération totale de la bille, ce qui justifie la

négligence initiale de I’effet de la paroi dans cette étude.
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De plus, la robustesse de boues digérées peut étre évaluée par la pression du choc qui
s’exprime comme Pi=p,cyvo. Avec p,=1200 kg/m’, ¢, 5,2 m/s et vo= 3,1 m/s pour le cas de &
= 500 mm, on obtient P;= 19,3 kPa.

5.2.6 Conclusion

Les résultats expérimentaux montrent que des boues digérées hautement concentrées ont un
comportement rhéofludifiant et un seuil de contrainte a la mode d’écoulement, un
comportement viscoélastique a la mode dynamique, ce qui est logiquement comparable a la
matiere pateuse. Au deca du seuil, des boues se comportent comme un solide. Des que la
contrainte appliquée dépasse le seuil, ils commencent a s’écouler et leur viscosité¢ diminue
avec I’augmentation de la vitesse de cisaillement. Le modele de Herschel-Bulkley semble
approprié pour décrire les résultats expérimentaux d’écoulement. De plus, une courbe
maitresse est obtenue en normant par le seuil de contrainte d’écoulement pour toutes les
concentrations en solide a 35°C. Une augmentation de la concentration en solide renforce le
seuil de contrainte et I’énergie de cohésion, suivant les lois de puissance. Cependant, 1’effet de
la température est beaucoup plus faible par rapport a celui de la concentration en solide. On
peut interpréter cette observation par des interactions accrues dans des réseaux qui renforcent

la structure des boues digérées a la haute concentration.

En outre, des boues digérées hautement concentrées ont une structure suffisamment stable
pour éviter une éventuelle sédimentation sur une période courte. Lors des expériences
d’impact par une bille de verre lachée a une hauteur, une oscillation amortie apres I’impact est
observée. Le diametre du cratere évolue comme une fonction exponentielle du diametre de la
bille et de la hauteur de chute, alors que sa profondeur est plutot une fonction logarithmique
de ces deux dernieres grandeurs. La dynamique transitoire d’impact révele que le module de
I’¢lasticité évaluée par un modele simplifié de la trainée corrobore le module de Young
mesuré par un pénétrometre. On peut également remarquer que ’ordre de grandeur de la
viscosité d’impact est raisonnable, car la contrainte de cisaillement estimée a partir de la
valeur de cette viscosité est supérieure a la contrainte seuil, ce qui correspond au phénomene
du cratére formé lors de ’impact. Ces résultats préliminaires indiquent que des expériences
d’impact pourraient constituer une méthode de contrdle efficace sur le terrain pour évaluer
rapidement ces propriétés de boues concentrées avant de passer a des tests plus précis sur des
appareils tels que rhéometre au laboratoire de contréle de qualité ou centre R&D d’une

entreprise.

107



108



Conclusion générale

Au cours de ce travail, une étude approfondie a été menée dans le but d’intensifier le procédé
de digestion anaérobie et d’améliorer la production de biogaz. L’étude a porté d’une part sur
le procédé anaérobie de traitement des eaux usées a travers des expériences hydrodynamiques
réalisées a la fois en maquette froide dans un réacteur de type IC et en maquette chaude dans
une cuve agitée, d’autre part, sur les propriétés rhéologiques des boues digérées hautement
concentrées, a travers des mesures rhéologiques et I’impact de billes de verre sur des boues

digérées pour le traitement des boues d’€épuration.

L’hydrodynamique dans un réacteur de type IC a été étudiée en mesurant les champs de
vitesse par PIV et en analysant les images obtenues avec la caméra rapide. L’étude s’est tout
d’abord focalisée sur la vitesse de circulation du liquide dans la jambe de descente, parametre
hydrodynamique important intimement lié a la présence des trois phases dans ce type de
réacteur. Les résultats expérimentaux montrent que la vitesse de circulation du liquide
augmente avec la vitesse superficielle du gaz et diminue trés faiblement avec 1’augmentation
du débit du liquide entrant et ceci aussi bien en présence qu’en 1’absence de boues
granulaires. Toutefois, une diminution de la vitesse de circulation du liquide est obtenue en
présence de boues granulaires a cause de I’augmentation des frottements dans le lit de boues
granulaires qui favorise la coalescence des bulles, induisant ainsi une diminution de la
rétention du gaz. De ce fait, la vitesse de circulation du liquide dépend davantage de
I’écoulement de la phase gazeuse que celui de la phase solide, I’influence du débit de liquide

entrant étant la plus faible des trois dans le domaine de débits étudié.

Au premier étage du réacteur 3D fonctionnant en milieu triphasique, il est difficile de mesurer
un champ de vitesse a cause de I’opacité du milieu. C’est pourquoi un réacteur 2D a été utilisé
pour étudier I’effet des bulles sur la vitesse de cisaillement et les interactions entre bulles et
granules. La vitesse de cisaillement dépend de la taille des bulles plutét que du débit de gaz,
car une grosse bulle possede une vitesse ascensionnelle plus importante dans le liquide. La
surface du granule de boue subit un cisaillement plus élevé que le cisaillement moyen a cause
de sa sédimentation. La taille des bulles affecte également les types d’interactions bulle-
granule. Les granules distribués dans I’espace du réacteur jouent un rdle d’obstacle qui affecte
les bulles lors de leur ascension, et constituent une suspension ayant un comportement

rhéofluidifiant.

109



Une étude de méme type a été menée en maquette chaude, dans une cuve agitée afin de
caractériser 1’effet d’une vitesse moyenne de cisaillement sur la production de biogaz et sur
les caractéristiques physiques des boues granulaires. La validation de la méthode de Metzner-
Otto destinée a quantifier une vitesse moyenne de cisaillement est d’abord effectuée dans la
cuve agitée. Les résultats montrent que le débit de biogaz passe par un maximum pour une
vitesse de cisaillement moyenne de 6,8 s'l, correspondant a une vitesse de rotation de 24
tr/min. Ce maximum est principalement issu des effets antagonistes li€s a la vitesse de
cisaillement. D’une part, une forte vitesse de cisaillement favorise la production de biogaz en
intensifiant le processus de transfert de matiere. D’autre part, au-dela d’un certain seuil, la
sécrétion importante de PEC provoquée conduit au colmatage des micropores permettant
I’acheminement du biogaz, et diminue ainsi le débit de biogaz produit. Quant a la teneur en
méthane, on observe sa diminution continuelle lorsque la vitesse de cisaillement croit, ceci est
da a ’accumulation des AGV qui contribue également a la baisse de la production de biogaz.
Par ailleurs, la déformation des granules par cisaillement et collision conduit a un rapport plus
important entre les diametres de Féret maximal et minimal, & masse volumique inchangée. La
déformation surfacique du granule comme matiere molle pourrait également jouer un role

dans I’obturation partielle du pore.

A micro-échelle, la production de microbulles de biogaz provoque aussi la déformation locale
du cratere qui est situé a I’extrémité du canal d’acheminement du biogaz et qui est découvert
pour la premiere fois. Le diametre de ce cratére est proportionnel a la taille du pore dans une
certaine mesure. La tension superficielle du biogaz est quasi indépendante de sa composition,
mais varie avec les propriétés de la solution. La pression de compression de la microbulle
estimée a partir de la loi de disjonction de Laplace se révele étre raisonnablement du méme

ordre de grandeur que la résistance mécanique du granule.

Enfin, ’étude s’attache aux propriétés rhéologiques de boues digérées hautement concentrées
provenant de la digestion anaérobie de boues d’épuration. Les résultats rhéologiques montrent
que les boues digérées hautement concentrées sont comparables a une matiere pateuse ayant
un comportement rhéofluidifiant a seuil de contrainte et un comportement viscoélastique. Le
modele de Herschel-Bulkley semble approprié pour décrire la propriété d’écoulement et une
courbe maitresse peut €tre obtenue apres avoir normé les courbes obtenues par le seuil de
contrainte d’écoulement pour toutes les concentrations en solide a 35°C. L’effet de la
concentration en solide est beaucoup plus significatif que I’effet de la température tant pour

les boues digérées hautement concentrées que pour les suspensions de boues granulaires.
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Par ailleurs, une série d’expériences a été réalisée pour étudier I'impact, sur des boues
digérées hautement concentrées, d’une bille de verre laichée a une certaine hauteur. Une
oscillation amortie aprés I’'impact est observée systématiquement. Le diametre du cratere
évolue de facon exponentielle avec le diametre de la bille et la hauteur de chute tandis que sa
profondeur est une fonction logarithmique de ces deux grandeurs. Un modele simplifié de la
trainée est établi pour estimer le module d’¢lasticité et la viscosité¢ d’impact. Le module
d’¢lasticité¢ est du méme ordre de grandeur que le module de Young mesuré par le
pénétrometre. Ces résultats révelent la dynamique transitoire des boues digérées hautement
concentrées qui constitue une caractéristique importante lors de la mise en circulation des
digesteurs dans des situations industrielles. La fiabilité de la méthode d’impact se révele aussi

efficace pour évaluer les propriétés de boues concentrées sur place.
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Perspectives

Apres la synthese des principaux résultats relatifs a la digestion anaérobie pour le traitement
des eaux usées et des boues d’épuration, nous présentons dans ce qui suit quelques
perspectives de recherches susceptibles de compléter ce travail et d’ouvrir de nouvelles voies

d’étude sur ce theme.

La Figure P.1 montre en détail les interactions entre les facteurs d’influence pour deux types
de processus anaérobies. Les lignes noires correspondent aux travaux déja réalisés tandis que
la ligne rouge représente les études a envisager et a compléter, qui relevent en fait de

I’hydrodynamique dans la digestion anaérobie de boues d’épuration.

Production
de biogaz

--------------- i

Contrainte de -
cisaillement Hydrodynamique
"""""""" dans réacteurs

Traitement anaérobie Digestion anaérobie
des eaux usées de boues d’épuration
Caractéristique Caractéristique de
de granule boues digérées
‘ Structure | | Rheéologie ‘ Dynamique

transitoire
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Figure P.1. Interactions des facteurs d’influence pour le traitement anaérobie des eaux usées et

des boues d’épuration.

En général, lors de la digestion anaérobie de boues d’épuration, 1’agitation est réalisée de
fagon mécanique ou complétée par I'injection de biogaz. Compte tenu de I’opacité des boues
digérées, une suspension transparente de Laponite pourrait simuler les boues digérées, ce qui
permettrait de mesurer les champs de vitesse dans le réacteur. Les suspensions de Laponite
ont un comportement rhéofluidifiant prononcé, donc similaire a la propriété rhéologique des
boues digérées (Figure P.2). Les travaux de la littérature révelent, dans le cas d’un processus
d’agitation contenant un fluide a seuil, I’existence, autour du mobile, d’une caverne bien
mélangée entourée par une région stagnante (Amanullah et al.,, 1997). Les expériences

devraient étre conduites en maquette froide afin de mieux comprendre les effets de la vitesse
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de rotation, de la concentration en Laponite et de la géométrie du mobile sur la dimension de
la caverne et ’efficacité de 1’agitation. Un exemple de champ de vitesse dans une cuve agitée

contenant la suspension de Laponite est illustré sur la figure P.3.
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Figure P.2. Courbes d’écoulement des suspensions de Laponite 0,5%, 1% et 2,5% en balayage

décroissant a 20°C.
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Figure P.3. Champ de vitesse dans une cuve contenant 1% (en masse) Laponite agitée par une
hélice marine a une vitesse de rotation de 60 tr/min (mobile au coin supérieur droit, paroi a

gauche, fond en bas).

Bien que I’effet de I’hydrodynamique sur la production de biogaz et la forme du granule aient
été étudiés, leur influence sur le métabolisme est encore méconnue. La variation de la quantité
respective des polysaccarides et des protéines lors de la sécrétion de PEC stimulée par un fort
cisaillement devrait étre déterminée, ainsi que leur impact sur la production de biogaz. En

outre, ’existence des polysaccarides et des protéines influe également sur la rhéologie de
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boues digérées. Des mesures rhéologiques de ces boues aprés I’extraction respective des

polysaccarides et des protéines pourraient étre effectuées.

Par ailleurs, compte tenu des nombreuses études réalisées dans des micro-canaux par notre
équipe et de I’expérience acquise dans ce domaine, une étude pourrait ére menée sur la
production de biogaz par plusieurs granules de boue placés dans des micro-canaux en cascade
afin de simuler le processus de production de biogaz a I'intérieur d’un granule de boue
anaérobie. Parallelement, 1’adhésion d’une couche de biofilm anaérobie relativement
homogene et dense a la surface des micro-canaux pourrait aussi étre envisagée. De méme, il
serait intéressant de visualiser par caméra rapide les phénomenes de coalescence de

microbulles de biogaz dans les micro-canaux afin d’améliorer éventuellement la

compréhension des phénomenes physiques li€s au transport du biogaz au sein du granule.
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Caractérisation hydrodynamique des réacteurs anaérobies produisant du
biogaz et fonctionnant en batch et en continu

Résumé

Ce travail est consacré a une étude approfondie sur le procédé anaérobie pour les traitements des
eaux usées et des boues d’épuration afin d’améliorer la production de biogaz. Tout d’abord,
I’hydrodynamique dans un réacteur de type circulation interne (IC) a été caractérisée en maquette
froide. La vitesse de circulation du liquide dépend davantage de 1’écoulement de la phase gazeuse que
de la phase solide, I’influence du débit de liquide entrant étant la plus faible des trois. La taille de
bulles influe non seulement sur la vitesse de cisaillement mais aussi sur les types d’interactions bulles-
granules.

L’effet de la vitesse de cisaillement moyenne a ensuite été étudié dans une cuve agitée en maquette
chaude. Lorsque la vitesse de cisaillement moyenne augmente, le débit de biogaz passe par un
maximum pour une valeur de 6,8 s, tandis que le pourcentage en méthane diminue continument. La
déformation des granules est provoquée par cisaillements et collisions, a2 masse volumique constante.

A micro-échelle, une déformation locale d’un cratére a I’extrémité du canal d’acheminement du
biogaz est découverte pour la premiere fois. Le diamétre de ce cratére est proportionnel a la taille du
pore, et la pression de compression de la microbulle estimée par la loi de Laplace est comparable a la
résistance mécanique du granule mesurée par la pénétrométrie.

Enfin, I’étude s’attache aux propriétés rhéologiques de boues digérées hautement concentrées. Un
comportement rhéofluidifiant a seuil de contrainte, et un comportement viscoélastique sont
caractérisés. L’effet de la concentration en solide est beaucoup plus significatif que celui de la
température. En outre, des expériences d’impact par une bille sur des boues digérées hautement
concentrées sont réalisées pour révéler sa dynamique transitoire. Un modele simplifié de la trainée est
établi pour estimer le module de 1’élasticité ainsi que la viscosité d’impact.

Mots clés : procédé anaérobie, hydrodynamique, rhéologie, biogaz, cisaillement, PIV

Hydrodynamic characterization of anaerobic reactor producing biogas and
operating under batch and continuous condition

Abstract

This work is devoted to an in-depth study on the anaerobic process for wastewater treatment and
sewage sludge treatment in order to intensifier the biogas production. Firstly, the hydrodynamic in an
internal circulation (IC) reactor was characterized by experimental simulation. The relative importance
of the three phases is ordered as gas > solid > liquid for the liquid circulation velocity. The bubble size
affects not only the shear rate but also the types of interaction between bubbles and granules.

Then the effect of mean shear rate was investigated in an anaerobic stirred tank reactor. With the
increase of mean shear rate, the flow rate of biogas passes through a maximum at the shear rate of 6.8
s”, while the methane content decreases continuously. The deformation of granules is induced by
shear stress and collisions; nevertheless the granules’ density remains unchanged.

At micro-scale, a local deformation in the shape of crater located at the extremity of biogas
channel was detected for the first time. The cater diameter is proportional to the size of gas exit pore,
and the compression pressure of the microbubble estimated by the Young-Laplace equation compares
favorably with the mechanical resistance of granule measured by penetrometry.

Finally, the study focused on the rheological properties of the highly concentrated digested sludge.
A shear thinning behavior with a yield stress and a viscoelastic property were characterized. The effect
of solid content is much more significant than that of temperature. Furthermore, the experiments of a
sphere impacting on the highly concentrated digested sludge were carried out to reveal its transient
dynamics. A simplified drag force model was established to estimate the elasticity modulus and the
impact viscosity.

Key words : anaerobic process, hydrodynamics, shear, rheology, biogas, PIV
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