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Résumé

Le but de cette étude est de concevoir et de valider un ensemble de réacteur et de compteur de gaz
permettant d’étudier la méthanisation en voie séche a I'échelle laboratoire. L'intérét de cet ensemble est
de permettre la mise en ceuvre d’essais sur des substrats solides complexes, tels que des fumiers
pailleux, tontes d’herbe et biodéchets, avec des quantités mises en jeu significatives, tout en préservant
la structure et les caractéristiques physiques des substrats a étudier (pas de prétraitements préalables
tels que broyage ou séchage). Il permet également d’agir sur les paramétres physiques clés, tel que la
composition en substrats, I'immersion du massif et la recirculation de I'inoculum. Sa conception permet
de réaliser deux types d’expériences : un suivi de production de méthane et une expérience de tracage
au sein du massif solide. Le suivi de la production de méthane peut s’effectuer pour une composition
en substrats donnée, pour laquelle I'immersion et les contraintes de recirculation sont déterminées. Cela
permet des expériences d’optimisation de ces paramétres, notamment par les méthodes fournies par
les plans d’expériences. Le tragage permettra quant a lui de déterminer le temps de séjour de la phase
liquide au sein du massif solide. La création de cet ensemble a suivi un processus de conception
classique : génération d’idées, sélection du produit, développement du produit puis tests et comparaison
a la littérature. Les deux premiéres étapes de création ont été effectuées par une veille bibliographique
puis par conception assistée par ordinateur a I'aide de I'outil AutoCAD®2020. L’'ensemble ainsi créé a
ensuite été construit en deux prototypes successifs afin de perfectionner sa mise en ceuvre. Le modele
final a enfin été mis en ceuvre en conditions réelles de méthanisation en voie séche afin de valider son

fonctionnement et de comparer les résultats obtenus a la littérature.

Mots-clés : Méthanisation en voie séche, conception, CAO, réacteurs, échelle laboratoire, déchets

solides

Abstract

The main objective of this study is to design a practical tool which allows studying the dry anaerobic
digestion phenomenon at lab scale. The goal of such a tool is to permit dry anaerobic digestion tests
implementation on complex dry substrates, as solid manure with long straw, damp grass and biowastes,
with significant quantities, maintaining structure and physical characteristics of the used substrates
(without initial preprocessing as crushing or drying). It permits as well to modify the key physical
parameters, as the substrate composition, the solid matter immersion or the inoculum recirculation. The
design allows realizing two kinds of experiments: a methane production monitoring or a tracing
experiment inside the solid matter. The methane production monitoring may be made at different
substrate compositions, each one with given immersion and recirculation constraints. This monitoring
can permit optimizing each of those parameters. The tracing experiment permit to determine the liquid
phase residence time inside the solid matter. This tool creation pursued a classical conception process:
idea generation, product selection, product development then laboratory tests to compare it with
literature. The first two creation steps have been performed by literature monitoring and by a computer-
aided design with the AutoCAD®2020 tool. The product thus created was built in two successive

prototypes to improve its implementation. The final model has been implemented in real dry anaerobic
2
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digestion conditions to confirm its proper functioning and to be compared with the literature.
Keywords: Dry anaerobic digestion, design, CAD, reactors, lab scale, solid wastes

Introduction

La méthanisation, ou digestion anaérobie, est un procédé biologique consistant en la biodégradation
d’'un ou plusieurs substrats de nature organique, par un consortium microbien, pour produire du biogaz
- majoritairement composé de méthane - et du digestat. Fin 2018, 18202 installations de production de
biogaz étaient recensées en Europe [EBA, 2019]. L'Allemagne est le pays qui en posséde le plus :
11084 fin 2018, suivi de I'ltalie avec 1655 unités, puis la France avec 837 unités de méthanisation [EBA,
2019]. L'électricité générée en Europe par cogénération a partir du biogaz produit atteint 63,511 TWh
fin 2018 [EBA, 2019], avec un rendement brut global de 80%. En France, en 2019, le biogaz converti
en électricité représente 2,1 TWh, soit 31 kWh par habitant ; il provient pour 54 % des installations de
stockage des déchets non-dangereux (ISDND), pour 5 % des stations d’épuration et pour 41 % des
réacteurs agricoles [Ministére de la Transition écologique et solidaire, Ministere de la Cohésion des
territoires et des relations avec les collectivités territoriales, 2020a]. Concernant le biométhane injecté
dans le réseau de gaz naturel, il représente 22,78 TWh en Europe en 2018, avec un rendement brut
global de 98 % [EBA, 2019]. En France, en 2019, il représente 1,2 TWh, soit 18 kWh par habitant et
provient pour 6 % d’ISDND, 8 % des stations d’épuration et 86 % des réacteurs agricoles [Ministére de
la Transition écologique et solidaire, Ministére de la Cohésion des territoires et des relations avec les
collectivités territoriales, 2020b]. L’injection de biométhane en France ne concernait que 11 % du biogaz
produit en 2017, mais ce débouché a connu une augmentation de 76 % en 2018 contre seulement 11
% de croissance pour I'utilisation en cogénération [GRTgaz, 2019]. Ainsi I'objectif de la loi de transition
énergétique pour la croissance verte du 17 aot 2015 : « 10 % du gaz distribué par les réseaux francgais
en 2030 sera du biométhane » apparait plus que jamais réalisable avec une cible de 8 TWh de
biométhane injecté en 2023 et 12 TWh en 2030. Le biogaz issu des matiéres agricoles représente 72
% de la production d’électricité et de biométhane en Europe [EBA, 2019]. Cette filiere est appelée a
connaitre un trés fort essor ces prochaines années, notamment en raison de la disparition progressive
du stockage en décharge des déchets organiques. L’'engouement pour ce procédé s’explique par ses
avantages : la production d’énergie renouvelable et rentable par le traitement des déchets
fermentescibles tout en améliorant les performances environnementales. La méthanisation permet ainsi
une double valorisation de la matiére organique et de I'énergie, une diminution des émissions des gaz
a effet de serre par substitution aux énergies fossiles ou engrais chimiques, et une diminution de la
quantité de déchets a traiter par d'autres filieres. Il existe deux sortes de méthanisation : la
méthanisation en voie liquide et la méthanisation en voie séche. Cette derniére s’'opéere généralement
pour des substrats possédant plus de 15 % de matiére séche dans le réacteur [DE BAERE 1999 ; LI et
al., 2011 ; RAPOSO et al., 2011 ; GE et al., 2016 ; ANDRE et al., 2018], ce qui est principalement le cas
pour les déchets d’agriculture et les biodéchets. Différentes technologies de réacteurs existent pour
chacune de ces variantes, mais la voie séche, plus adaptée aux substrats a forte teneur en matiére
séche, ne représente que 10 % des installations existantes [LA HAUTE-SAONE AGRICOLE ET

RURALE, 2018]. Elle permet d'utiliser moins d’eau car les substrats en entrée ne sont pas dilués, et de
3
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produire un digestat solide, plus facile a stocker. De par sa technologie qui est généralement
discontinue, elle peut étre également robuste et dépense moins d’énergie électrique par 'absence de
matériel d’agitation [ADEME, 2015]. Toutefois, le procédé en voie séche nécessite une manipulation
délicate et un temps d’exploitation plus important, notamment pour charger les substrats et retirer le
digestat dans le cas des procédés discontinus [ADEME, 2015]. Il présente également des
problématiques différentes de celle de la voie liquide : hétérogénéité du massif solide, percolation de
I'inoculum au sein du massif solide, et cinétique biologique plus sensible aux inhibitions a cause de la
forte concentration en substrat. Les retours d’expériences ainsi que les nombreux articles scientifiques
publiés montrent que les verrous opératoires du procédé de méthanisation en voie séche liés a ces
problématiques sont la composition en intrants, la proportion des intrants rapportée a la proportion en
inoculum, 'immersion, les caractéristiques de I'écoulement de I'inoculum au sein du massif solide et les
caractéristiques de recirculation de I'inoculum [EL-MASHAD et al., 2006 ; KUSCH et al., 2009 ;
BENBELKACEM et al., 2010 ; LE HYARIC et al., 2012 ; SHAHRIARI et al., 2012 ; ANDRE et al., 2015 ;
DEGUEURCE et al., 2016 ; GE et al., 2016 ; ANDRE et al., 2018]. Cette étude s’inscrit dans le cadre
d'un travail de thése de doctorat dont le sujet est « I'approche systémique par modélisation et
expérimentation des parameétres d’optimisation de la méthanisation en voie séche », financé a parts
égales par le programme de recherche MOdélisation, Contréle et Optimisation des Procédés
d'Epuration des Eaux (MOCOPEE) et le Fonds Européen de DEveloppement Régional (FEDER).
L'objectif principal de ce travail de thése est de proposer un outil d’aide a la décision et a la
compréhension de la méthanisation en voie séche. Pour cela, une approche systémique est utilisée et
décompose cet objectif en trois sous-objectifs : 'optimisation des parametres opératoires de la digestion
anaérobie en voie séche de plusieurs substrats (co-digestion), la caractérisation hydrodynamique du
massif solide de codigestion au cours de la dégradation anaérobie et la création d’'un modéle cinétique
simple intégrant une hydrodynamique plus réaliste de la méthanisation en voie séche. L'ensemble de
ce travail nécessite un matériel adapté a I'étude de la méthanisation en voie séche, permettant avant
tout de pouvoir utiliser les substrats solides complexes (compacité, état fibreux, granulométrie grossiére)
en leur état originel en s’affranchissant de tout prétraitement préalable, de faire varier les conditions de
recirculation de la phase liquide, 'immersion du massif solide, ainsi que d’effectuer des expériences de
tracage tout en conservant les caractéristiques réelles des substrats étudiés. En fonction du paramétre
opératoire étudié dans la littérature, différents réacteurs sont utilisés, avec des tailles allant de I'échelle
laboratoire & I'échelle pilote [DEGUEURCE et al., 2016 ; ANDRE et al., 2019. Il n’existe pas a ce jour
de technologie permettant d’effectuer des essais en laboratoire concernant I'ensemble de ces
parametres pour la digestion anaérobie en voie seche, dans des dimensions laboratoires pour un coat
d’'investissement faible. De plus, afin de pouvoir réaliser une étude de comparaison en voie séche des
différents paramétres opératoires critiques, il est nécessaire de pouvoir effectuer un grand nombre
d’essais, de pouvoir adapter les conditions de composition, d'immersion et de recirculation de chaque
expérience ainsi que de pouvoir caractériser I'écoulement au sein du massif de chaque expérience.
L'ensemble répondant a une optimisation en termes de place et de budget. L'objectif de ce travail est
donc de proposer un ensemble adaptable et réutilisable de réacteurs abordables. Ces réacteurs

permettront de mettre en ceuvre les substrats étudiés dans leurs conditions d’exploitation réelles et, en
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travaillant a échelle intermédiaire entre I'échelle laboratoire et I'échelle semi-pilote, permettront I'étude

des paramétres opératoires décisifs de la méthanisation en voie séche.

1. Conception des réacteurs et des compteurs de gaz
1.1. Elaboration du cahier des charges

La gestion de ce projet a conduit a un ensemble d’étapes avant d’atteindre sa forme définitive. La
premiére étape correspondant a la phase de génération d’idées/ « brainstorming », a eu pour but de
dénombrer, de répertorier et de classer 'ensemble des contraintes a prendre en compte dans la création
des réacteurs et des compteurs de biogaz ainsi que les solutions associées. La priorité a été donnée
aux solutions aisées a mettre en ceuvre. En s’appuyant sur la littérature scientifique [GUENDOUZ et al.,
2010 ; DEGUEURCE et al., 2016 ; ANDRE et al., 2019], les contraintes & associer au réacteur furent
simples a dénombrer : une immersion du massif solide et des contraintes de recirculation réglables, une
température maitrisée au sein du réacteur, un réacteur transparent et adaptable a une expérience de
suivi de production de méthane ou a une expérience de tragage. Les solutions retenues ont été d’utiliser
un ensemble de grilles de rétention adaptables pour régler I'immersion, un systéme de recirculation
externe par pompe péristaltique permettant d’adapter le nombre de pompes disponibles au nombre de
réacteurs utilisés. Une double enveloppe avec un montage de recirculation de I'eau chaude en série
par I'utilisation de thermoplongeurs est également utilisée. Le réacteur est entierement démontable,
constitué de plexiglas (PMMA) et polychlorure de vinyle (PVC), avec utilisation de disques de
polystyréne extrudé (PSE) permettant d’adapter les entrée et sortie du réacteur a la nature de
'expérience. Concernant les compteurs de biogaz, les contraintes ont été d'utiliser un systéme
mécanique a moindre colt permettant de compter le volume de biogaz produit en fonction du temps et
d’assurer une autonomie du systéme de 3 jours afin de tenir un week-end entier sans intervention. La
solution a été d’exploiter le principe du vase de Mariotte, relevant de la statique des fluides, et d’avoir
une réserve d’eau suffisante pour pouvoir, par différence de niveau d’eau, compter le volume de biogaz

produit. L'ensemble de ces solutions sont récapitulées dans le tableau 1.
1.2. Conception et usinage des réacteurs et compteurs de gaz

Une fois 'ensemble des solutions techniques définies, la seconde étape est la conception du produit.
L'ensemble des caractéristiques du montage est déterminé par une justification rigoureuse. Le montage
est alors congu par modélisation numérique a I'aide du logiciel AutoCAD2019® puis un prototype est
construit et testé afin de valider son bon fonctionnement, selon des objectifs d’optimisation de place et
de colts. L'ensemble des réacteurs et des bouteilles de comptage de gaz, appelés bouteilles de
Mariotte, sont construits en PMMA. Ce matériau a été choisi, car il est I'optimal entre les caractéristiques
physiques nécessaires et le prix d’'usinage du matériau. En effet, le PMMA présente une résistance
thermique suffisante aux expériences de méthanisation mésophiles (entre 35 et 40 °C) et sa
transparence permet de voir I'évolution du massif solide au cours de la méthanisation. Les réacteurs

sont de volume intermédiaire entre I'échelle laboratoire et semi-pilote, permettant un compromis entre
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I'étude des substrats dans leurs conditions réelles et la place allouée. Les réacteurs sont cylindriques a
double enveloppe afin d’homogénéiser au maximum la chaleur échangée entre I'eau de recirculation et
I'intérieur du réacteur. Le volume interne des réacteurs a été déterminé en utilisant des dimensions
standardisées : un diamétre de 150 mm pour une hauteur de 150 mm soit un volume total de 2,65 L.
Un axe central en PMMA, de 10 mm de diamétre et dévissable, permet de fixer, a 'aide de bagues en
polyéthyléne (PE), des grilles de rétention en acier inoxydable garantissant I'ajustement de I'immersion.
Un filetage de 0,635 cm (%4 pouce) a été réalisé en téte de réacteur afin d'y récupérer le biogaz et
'envoyer dans la bouteille de Mariotte associée. Un filetage de 1,27 cm (V2 pouce) a été réalisé en téte
et en pied de réacteur afin d’y fixer un tuyau assurant, a I'aide d’'une pompe péristaltique, la recirculation
de linoculum au sein du réacteur. L'ensemble des caractéristiques est listée dans le tableau 2.
L'épaisseur de la double enveloppe a également été dimensionnée afin de permettre une chauffe
uniforme pour 5 réacteurs en série pour un seul thermosiphon. Pour cela, I'épaisseur de la double-
enveloppe a été fixée arbitrairement pour déterminer une valeur de vitesse utile de I'eau de chauffe et
donc un compromis entre un échange de chaleur efficace et une taille de réacteur plus importante.
L'épaisseur de la double enveloppe représente ainsi 4 cm d’épaisseur sur 'ensemble du réacteur. Des
expériences de vérification de ces paramétres ont été effectuées. Tout d’abord, la vérification de I'écart
de la température de I'eau de chauffe entre I'injection et le retour d’eau du thermoplongeur. Un écart de
0,2 °C a été mesuré sur quatre réacteurs, ce qui a été considéré comme négligeable. Ensuite, la
différence de température entre I'eau de chauffe et l'intérieur du réacteur a été mesurée : pour une
température d’entrée de 44 °C, la température au coeur du réacteur est de 38 °C a régime permanent,
6 h aprés la mise en route du thermoplongeur. L'écart de température entre le réacteur et 'eau de
chauffe est donc de 6 °C. Ces données permettent de valider le circuit de chauffe des réacteurs par
double enveloppe. De plus, il est alors possible d’estimer le coefficient d’échange de chaleur global K

(W.m2.K-"). Par définition, 'échange de chaleur entre 'eau de chauffe et le réacteur se note :
Qp = KSAT,¢qc (1)

Avec Qi la quantité de chaleur totale échangée (J.s™'), S la surface d’échange (m?), et DTreac (K) la
différence de température entre 'eau de chauffe et I'intérieur du réacteur. Or la quantité de chaleur
dépend directement du débit Q = 10 L.min-! de I'eau de chauffe et de la perte de température de celle-
Ci AT, 4, (K), soit :

dm

QE=E

Cp,eauATeau = pQCp,eauATeau (2)

Avec ‘;—T le débit massique de I'eau (kg.min"), C, .4, la capacité thermique massique de I'eau (J.kg™'.K-

"), et p la masse volumique de I'eau de chauffe (kg.m-3). En injectant I'équation (2) dans la (1) et en

négligeant les pertes thermiques, 'équation (3) est obtenue :

pQ Cp,eauATeau

K =
SATréac

()
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Le coefficient d’échange de chaleur global est donc de 326 J.m2.K-'. L'épaisseur des parois de plexiglas
étant standard, de 0,5 cm, et le coefficient de conductivité thermique associé étant de 0,18 W.m-".K-1.
L'étanchéité a été testée de méme pour chaque réacteur. Les couvercles du réacteur sont vissés sur le
corps de celui-ci et un ensemble de 2 joints toriques concentriques assure I'étanchéité de chaque
couvercle. La pression au sein du réacteur est alors imposée a 15 mbar et celle-ci est suivie dans le

temps sur 15 minutes. Le réacteur est considéré comme étanche si la pression ne varie pas.

Concernant les bouteilles de Mariotte, le volume de chaque bouteille est de 5 L, permettant d’assurer
une autonomie de 2 jours pour une référence de production moyenne de 250 g de fumier bovin frais :
la littérature fournit des données de potentiel de production dépendant de la fraction de matiére
organique (MO), entre 114 NL.kgmo™ et 215 NL.kgmo™* [HALL et al., 1985 ; DEGUEURCE et al., 2016 ;
RIGGIO et al., 2017] et une moyenne de 152 NL.kgmo™ par jour, ce qui représente 2,0 NL par jour. Elles
sont de forme parallélépipédique afin de diminuer la place nécessaire et gravées avec une graduation
d’une précision de 20 mL. Leur principe d’utilisation repose sur un comptage de gaz par différence de
volume utilisant la statique des fluides. La viscosité de I'eau contenue dans les bouteilles est négligée

pour utiliser directement I'équation d’Euler :

v
pE+p(v.V)v =pg — VP (4)

Dans cette équation, p représente la masse volumique du fluide (kg.m2), V le volume du fluide (m?3), v
la vitesse du fluide (m.s™"), g la constante gravitationnelle (m.s2) et P la pression exercée (en Pa). En
régime stationnaire et en intégrant cette précédente équation sur une méme ligne de courant, I'équation

d’Euler devient le théoréme de Bernoulli représentant la conservation de I'énergie totale :
1
P+ Epv2 + pgz = constante (5)
Avec z la hauteur considérée (en m). Si I'hnypothése que dans notre bouteille, la section d’écoulement

de I'eau est négligeable devant la surface libre de I'eau est faite, donc S>>s et cela abouti a la relation

de Torricelli :

Q = 5/ZgBA ©)

avec H la hauteur entre la surface libre de I'eau et la sortie d’eau (figure 1).
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Figure 1: Schémas de conception réalisés en CAO et photographies des réacteurs et
bouteilles de Mariotte

Le débit dépend donc directement de la hauteur d’eau dans le cas de la vidange d’un réservoir. Dans
le cas des bouteilles de Mariotte, I'arrivée de biogaz est a une hauteur fixée tandis que le reste de la
bouteille est étanche. Cela impose une différence de hauteur entre I'entrée de biogaz et la sortie d’eau
constante, et donc un débit d’écoulement constant (figure 1). De plus, le niveau d’injection du biogaz
étant inférieur de 1 cm a celui de la sortie d’eau, I'eau ne s’écoule que si du biogaz est injecté dans la
bouteille et cela impose une surpression de 5 mbar au sein du réacteur. La solution des bouteilles de
Mariotte a donc un double avantage : compter le volume de biogaz produit tout en assurant une
surpression constante au sein du réacteur. Si jamais la pression devient trop forte dans le réacteur, les
bouteilles de Mariotte jouent aussi un réle de soupape de sécurité. Enfin, la section de sortie de I'eau
doit étre inférieure a une dimension limite au-dessus de laquelle I'air extérieur entre dans la bouteille et
entraine I'écoulement de I'eau. Cette section limite représente I'équilibre entre la tension superficielle
de l'eau et la pression atmosphérique. La relation (7), obtenue a partir du théoréme de Bernoulli,

représente cet équilibre :

41 A?

- 7
*max = (pgH — P)? @)

ou A représente la densité d’énergie de surface du liquide, 72,75.10% N.m' pour I'eau a 20°C. Les
réalisations par conception assistée par ordinateur jusqu’au modeéle final du montage sont illustrées en
figure 1. Les bouteilles de Mariotte ont alors été testées en vérifiant le maintien de la tension superficielle

de la sortie d’eau, et I'équivalence entre le volume de gaz injecté et le volume d’eau éjecté.
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Une fois les technologies du réacteur et du compteur de gaz validées, un comparatif a été effectué sur
les colts et la place allouée a un ensemble de 16 réacteurs et leurs bouteilles de Mariotte associées.
Ce montage comprend également une pompe péristaltique a double téte de recirculation, 3
thermoplongeurs assurant la chauffe des réacteurs et la tuyauterie associée. Le colt d’investissement
(ou de fabrication et investissement) hors taxe de linstallation revient a environ 16 000 € soit 1 000 €
HT par voie tout équipée constituée d’'un réacteur et d'un compteur de gaz associé. L'ensemble du
montage est disposé sur une étagére de 1,20 m de large sur 0,50 m d’épaisseur, pour laquelle une
tablette a été renforcée pour assurer une résistance suffisante a la charge massique appliquée avec
'ensemble des 15 compteurs de gaz (15 x 5 L soit 75 L). Cette approche est trés concurrentielle en
termes de prix avec ce qui existe sur le marché concernant les appareils ou dispositifs expérimentaux
proposeés sur le marché concernant les systémes de production et de mesure de biogaz a I'échelle
laboratoire. Cela est majoritairement d0 a une utilisation des dimensions standards pour la conception
du matériel, et I'utilisation de matériel a utilisation manuelle. La consommation énergétique du procédé
est treés faible, car le procédé étant constitué uniqguement d’'une pompe et de réacteurs batch, les seules
consommations sont de nature électrique et concernent la pompe (dont la consommation dépend de
l'usage) et le chauffage de I'eau par les thermoplongeurs. Ainsi, un montage bien isolé thermiquement

ne consomme que trés peu d’énergie.
1.3. Méthodologie expérimentale de validation

Trois expériences pour tester et valider le systéme développé ont été menées : une premiere avec le
premier prototype construit afin de valider la construction de plusieurs réacteurs et compteurs de
biogaz ; une seconde pour vérifier la répétabilité des résultats et relier les bilans de masse associés. La
troisieme et derniére expérience a été menée pour valider l'utilisation de ces réacteurs pour déterminer
la distribution des temps de séjour. Les montages expérimentaux sont illustrés en figure 2. La premiére
expérience menée sur le prototype a permis de vérifier et valider le bon fonctionnement du systéme
développé, ainsi que de fournir la liste des modifications a réaliser pour améliorer/perfectionner le
systeme final. Ces améliorations sont de privilégier les doubles enveloppes aux bains-marie pour un
gain de place et une facilité d’utilisation pour un grand nombre de réacteurs, utiliser des axes centraux
amovibles pour les réacteurs pour adapter les réacteurs a une expérience de suivi de production comme
une expérience de détermination des temps de séjour, et confirmer les diamétres des tuyaux utilisés et
le sens des graduations pour les bouteilles de Mariotte. La seconde expérience consiste a lancer
plusieurs réacteurs en paralléle dans des conditions opératoires similaires. Les conditions choisies sont
une immersion du massif solide a 50 %, une recirculation de I'inoculum a 0,64 L.min"!, une minute par
jour. Le massif solide est composé d’un mélange constitué a 30 % en matiere organique (MO) de tonte
d’herbe et 70 % en matiere organique de fumier bovin, ce qui représente 86 % massiques de fumier
bovin pour 14 % de tonte d’herbe, afin de pouvoir par la suite comparer les résultats obtenus a la
littérature [ANDRE et al., 2019]. Linoculum représente 1 litre ce qui donne un ratio I/S de 0,56. Cing
réacteurs ont été lancés en paralléle pour déterminer la répétabilité de la production de méthane et le

respect du bilan de masse.
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Figure 2 : Schéma global de mise en place de I’expérience de suivi de production de méthane

La derniére expérience a été mise en ceuvre en enlevant 'axe central amovible et en ajoutant les
disques de PSE afin d’adapter le montage aux expériences de tragage. Le réacteur est alors considéré
comme une colonne d’étude. Le protocole suivi est tiré de la littérature [ANDRE et al., 2015]. Une fois
le massif solide mis en place et la colonne fermée, elle est alors saturée avec de I'eau de lavage de bas
en haut en utilisant une pompe péristaltique (Masterflex, USA) a une vitesse darcienne de 1,6 L.min"!
afin de chasser les bulles d’air présentes et de respecter la vitesse de pores du massif. La vitesse
darcienne est déterminée par un calcul de la perméabilité du substrat utilisé. Toutefois pour cette
expérience, la valeur de la vitesse darcienne a été tirée de la littérature [ANDRE et al., 2015]. Un
conductimétre (Mettler Toledo, Suisse) permet de mesurer la conductivité du liquide en sortie du
dispositif expérimental mis en place de maniére continue. L'eau de réseau est alors utilisée afin de laver
le massif solide a un débit de 0,82 L.min"! pendant une durée de 30 minutes, pour lui retirer tous les
ions provoquant un biais sur la mesure de conductivité. Un traceur adapté aux substrats étudiés (inerte
et non absorbable) est utilisé lorsque la conductivité de I'eau de lavage devient fixe (environ 690 pS.cm-
). Le traceur utilisé est du chlorure de sodium (NaCl) a 0,1 mol.L-' représentant une conductivité de
11560 pS.cm'. Le NaCl est utilisé, car il est considéré usuellement dans la littérature [ANDRE et al.,
2015]. Toutefois d’autres traceurs sont susceptibles d’étre utilisés pour le fumier, tel que le bromure de
potassium (KBr) [WOODMAN et al., 2015]. Un volume de traceur de 450 mL est ensuite injecté pendant
33 secondes, selon le protocole mis au point, validé et habituellement mis en ceuvre dans des
expériences réalisées antérieurement au laboratoire [ANDRE et al., 2015]. De I'eau de lavage est
ensuite utilisée pour rincer la colonne et la conductivité du liquide en sortie et le volume injecté sont
alors respectivement comptabilisé et mesuré jusqu’a ce que la valeur de conductivité aprés lavage

revienne a sa valeur initiale au début de I'expérience. Les relevés de mesure de conductivité et de
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volume injecté permettent de déterminer la distribution des temps de séjour. La détermination des
moments d’ordre zéro et d’ordre 1 permet d’estimer le bilan matiére du traceur et le temps de séjour
moyen du traceur et donc de I'inoculum au sein du massif. Les équations des moments sont données

par I'équation 8.

400 C(t) +o00 C(t)
,LlOZJ- C—dt, ‘Ll.lzf tC—dt (8)
0 0 0 0

1.4. Caractéristiques des substrats et de I'inoculum employés pour la validation

Les caractéristiques des substrats et de I'inoculum sont répertoriées dans le tableau 3. L'inoculum choisi
est le lisier bovin. Le fumier bovin et la tonte d’herbe ont été choisis comme substrats du fait de leur
taux de matiére séche, qui en font de parfaits candidats de la méthanisation en voie séche. Le lisier
bovin et le fumier bovin proviennent de la ferme du bois, de I'institut UniLasalle a Beauvais (60). La
tonte d’herbe provient d’un jardin domestique en région parisienne (78). De plus, ces substrats sont
représentatifs des problémes liés a la méthanisation en voie séche : risque d’inhibition lors de I'étape
d’acidification et problémes de percolation de la phase liquide [DEGUEURCE et al., 2016 ; ANDRE et
al., 2019]. Le pourcentage massique de matiére séche (MS) et de matiere organique (MO) a donc été
déterminé sur les substrats et I'inoculum étudiés. Pour cela, des échantillons ont été placés a 105 °C
pendant 12 h pour obtenir le pourcentage total de masse séche, puis a 500 °C pendant 4 h pour obtenir
le pourcentage total de matiére organique [APHA, 1998 ; AFNOR NF U44-160, 1985]. Le pH des
substrats et de I'inoculum a également été mesuré ainsi que la détermination de la teneur en acides
gras volatils (FOS ou AGV en francgais) et la capacité tampon du lisier (TAC) a travers la mesure du
FOS/TAC afin de connaitre le risque d’acidification du procédé. La détermination du FOS/TAC est
effectuée a I'aide du titrage de I'inoculum par de l'acide sulfurique apres centrifugation. Enfin, I'intérét
de la conception de ces réacteurs est de pouvoir étudier la digestion d'un mélange de plusieurs
substrats dans leurs conditions réelles d’utilisation, car il est rare qu’une unité de méthanisation ne traite
qu’un seul substrat. Les tests de répétabilité ont donc été effectués a une composition donnée de tonte
d’herbe et de fumier bovin. Cette composition a été déterminée d’aprés la littérature [ANDRE et al.,
2019] pour obtenir un compromis entre le risque d’acidification de la tonte d’herbe et le pouvoir tampon
du fumier bovin, soit 30 % en matiére organique de tonte d’herbe pour 70 % en matiére organique pour

le fumier bovin.
2. Validation et discussion des réacteurs et compteurs de gaz
2.1. Résultats de I'étude de répétabilité et des bilans de masse

L'étude de répétabilité a été menée sur quatre réacteurs dans des conditions similaires de mise en
ceuvre (figure 3 et figure 4). Chaque réacteur a ainsi été relié a une bouteille de Mariotte permettant de
compter le volume de biogaz produit en fonction du temps (figure 1). Chaque jour, le volume produit est
relevé par lecture différentielle, et 'ensemble des bouteilles de Mariotte est rempli de nouveau. En

paralléle de cela, un prélévement de biogaz d’'un volume de 10 mL est récupéré chaque jour et analysé
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par chromatographie en phase gaz (microGC, SRA Agilent). La composition et le volume de production
permettant de remonter a la quantité de méthane produit en fonction du temps. Enfin, un thermometre
externe permet, a partir de la température de stockage du biogaz, de normaliser la production de
méthane. Une pompe péristaltique permet une recirculation journaliére d’un volume représentant 2/3
de l'inoculum présent d’aprés DEGUEURCE et coll. [2016], soit 0,64 L par jour. La production cumulée
de méthane est alors suivie sur une période de 36 jours, jusqu’a ce que la production quotidienne de
méthane atteigne une variation inférieure a 1 % du volume déja produit pour chaque réacteur comme
recommandé par Holliger et al. (2016). Les courbes associées sont représentées en figure 3 pour la
production de biogaz et en figure 4 pour la production de méthane. Un calcul du coefficient de variation
pour 'ensemble des points obtenus est effectué. L'évolution de la variation de production entre les
réacteurs permet de voir une forte hétérogénéité en début d’expérience, probablement liée a la
sensibilité de production de si faibles volumes de substrats. La production de méthane se stabilise
rapidement par la suite et les résultats s’Thomogénéisent rapidement. Un écart subsiste entre les

réacteurs représentant une variation moyenne de 4,75 % de méthane produit.
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Figure 3: Production de biogaz de chaque réacteur test au cours du temps
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Figure 4: Production de méthane de chaque réacteur test au cours du temps

Afin d’étre le plus précis possible, les bilans de masse ont été effectués en prenant en compte la fraction

de biogaz produit, ainsi I'équation des bilans de masse est la suivante :
(Substrats + Inoculum);pitiai = (Substrats + Inoculum)n, + Biogaz produit (9)

Afin d’obtenir la masse de biogaz produit totale, la loi des gaz parfaits a été intégrée sur 'ensemble de

la période de production. Le développement est représenté ci-apres :
PQ(t) = F(ORT(t) (10)

Avec P la pression du gaz (Pa), Q le débit volumique du gaz (m3.s"), F le débit molaire du gaz (mol.s
), R la constante des gaz parfaits (8,314 J.mol'.K") et T la température (K). En décomposant le débit
molaire en un débit massique dm/dt divisé par une masse molaire M (kg.mol'), I'équation (10) devient
(11). La masse de biogaz produite sur 'ensemble des 36 jours est alors déterminée entre le temps initial

to et le temps final tr d’expérience.

fmfdm —Efth(t)Q(t) dt (11)

" RJ, T

0

Effectué sur 'ensemble des réacteurs, le bilan de masse fournit les résultats du tableau 4. Les écarts
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obtenus vont de 1,23 % a 3,19 %. Ces résultats sont tout a fait convenables comparés a la littérature

[CRESSON et al., 2015]. Ces écarts sont probablement dus aux erreurs expérimentales de mesure.
2.2. Performances des réacteurs utilisés

Aprés 36 jours de méthanisation, la production totale de méthane pour chaque réacteur a atteint entre
6,37 et 7,08 normaux litres ce qui représente entre 137 et 152 NL.kgmo™ (figure 4). Ces résultats sont
cohérents avec les chiffres fournis par littérature [ANDRE et al., 2019 ; ADEME, 2013]. Enfin, le pH a
été mesuré en début et fin d’expérimentation. Le pH en début d’expérience est de 8,0 £ 0,1 dans
I'inoculum et de 7,9 + 0,1 en fin d’expérience. Le pH de la tonte d’herbe en début d’expérience était de
5,8 £ 0,1 et celui du fumier bovin de 8,7+ 0,1. La tonte d’herbe présente un pH pouvant entrainer des
inhibitions. La présence d’un palier de production le troisi€me de I'expérience est remarquable : il s’agit
de I'étape d’acidification séparant les deux pics de production de méthane. Seuls le méthane, le dioxyde
de carbone, le dihydrogéne et I'azote ont été pris en compte, les autres composés étant supposés en
quantités négligeables. L'azote est présent en début de méthanisation puis s’estompe, chassé par la
production de biogaz. Le méme phénoméne se réalise pour le dihydrogene. Il faut attendre entre 3 et 4
jours pour éliminer tout 'azote au sein du réacteur. Une petite fraction subsiste lors des prises de mesure
de la composition : elle est due au protocole de prélevement du biogaz. En effet, le biogaz est prélevé
a la seringue en sortie du réacteur pour étre ensuite injecté dans la chromatographie en phase gaz
(microGC, SRA Agilent).. Ceci induit un court instant ou, par dépression, I'air peut pénétrer en trés faible
quantité dans la seringue et induire une erreur expérimentale. Or I'air étant composé a 78 % d’azote,
les résultats permettent de considérer cette quantité négligeable devant le reste de I'échantillon : environ

1,28 % d’'impuretés.
2.3. Résultats des expériences de tracage

La détermination du temps de séjour de la phase liquide au sein du massif solide est déterminée par
des expériences de tragage. Ces expériences donnent des courbes d’élution reliant le rapport entre la
conductivité mesurée C, le temps d’expérience et la conductivité du traceur utilisé Co, en fonction du
rapport entre le volume de ringage utilisé et le volume total utilisé (figure 5). Le calcul de la surface sous
la courbe permet de déterminer les moments d’ordre zéro et d’ordre un, permettant d’accéder au temps
de séjour moyen du réacteur pour un massif solide donné ainsi que de vérifier la conservation du bilan
matiére sur le traceur. Les résultats sont obtenus sur un massif de fumier bovin frais a une porosité
imposée de 93 %, déterminée expérimentalement au préalable. Le temps de séjour moyen obtenu est
de 39 secondes pour un bilan matiére respecté a 91,3 % sur le traceur. Ces résultats confirment que

méme pour un massif solide tassé comprenant des probléemes de percolation, les dimensions du
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Figure 5: Courbe d'élution du traceur au sein du massif solide pour la détermination du temps
de séjour moyen

Conclusion

L'ensemble de la démarche proposée a permis de concevoir et de fabriquer un ensemble de réacteurs
et compteurs de gaz pour I'étude de la méthanisation en voie séche a I'échelle laboratoire, conservant
les conditions réelles d'utilisation des substrats. Les paramétres physiques clés de la méthanisation en
voie séche, que sont les caractéristiques de recirculation et d'immersion sont réglables. Il est également
possible d’effectuer des expériences de tracage afin d’étudier les caractéristiques de I'écoulement de
'inoculum au sein du massif solide. Les tests de répétabilité ont présenté des résultats intéressants
avec une erreur expérimentale de 4,75 %. Le bilan matiére a été respecté avec un écart maximum de
3,5 %, fortement lié a I'erreur expérimentale. Le montage constitué des réacteurs et des bouteilles de
Mariotte constitue un ensemble permettant de réaliser des études fiables sur la méthanisation en voie
séche a petite échelle, respectant un optimum de place et de budget tout en conservant les propriétés
des substrats intactes. Il permet également de faire varier 'immersion et d’agir sur la recirculation de
I'inoculum, et d’étudier la distribution des temps de séjour au sein du massif. Cet ensemble est donc
pratique pour des études portant sur 'optimisation des compositions ou des paramétres opératoires,

ainsi que pour des études liées a I’hydrodynamique au sein du massif solide.
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504 Tableau | : Contraintes de conception et solutions apportées

Contraintes

Recirculation des réacteurs adaptable au nombre

de pompes

Immersion ajustable

Température maitrisée

Adaptation aux substrats hétérogénes et

complexes

Réacteurs adaptés aux expériences de tragage

Comptage de gaz manuel autonome pendant 3

jours

Transparence des parois du réacteur

505

506

Solutions

Tuyau de recirculation externe avec utilisation

de pompes péristaltiques déplagables

Grilles de rétention du massif solide ajustables

Systéme de chauffe en série de 5 réacteurs

avec utilisation de thermoplongeurs

Réacteurs entierement démontables

Axe central démontable et disques de
polystyréne extrudé (PSE) ajustant la hauteur

du massif

Compteurs de gaz manuels gradués utilisant le

principe du vase de Mariotte

Utilisation de matériaux transparents
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507 Tableau Il : Caractéristiques du montage

Matériau

Réacteurs

Parois en plexiglas (PMMA) et couvercles en

polychlorure de vinyle (PVC)

Diamétre interne (cm) 15
Hauteur (cm) 15
Epaisseur de la double enveloppe (cm) 4

Dimensions de I’axe central (cm)

Matériau des grilles de rétention

15 cm de hauteur, 1 cm de diamétre

Acier inoxydable

Compteurs de gaz : bouteilles de Mariotte

Largeur (cm) 10
Hauteur (cm) 50
Volume total (L) 5
Graduations (mL) 20
Différence de hauteur entre I'injection de 1

biogaz et la sortie d’eau (cm)
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510 Tableau Il : Caractéristiques de I'inoculum et des substrats

Données Lisier bovin Fumier bovin Tonte d’herbe
Matiére séche (%MS) 2,8+0,1 14,8 £ 0,1 42,2 +0,9
Matiere organique (%MOws) 62,4 +£0,3 86,4 £ 0,2 71,7+£0,3
pH 8,0+0,1 8,7+0,1 5,8+0,1
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513

514

Réacteur

H O DN =

Tableau |V : Bilan matiére sur les réacteurs tests

Phase liquide
(inoculum)
avant
digestion

anaérobie (g)

1019
1019
1019
1019

Phase solide
(substrat)
avant
digestion

anaérobie(g)

202
202
202
202

Phase
liquide
aprés
digestion
anaérobie
(9)
1034
1018
1016
1034

Phase solide

digestion

anaérobie (g)

162
185
163
162

Biogaz total
produit
pendant la
digestion

anaérobie (g)

W W W W
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Ecart
bilan
matiére
(%)

1,80
1,23
3,19
1,80



