N

N

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies:
intentisification de la production de biogaz et du séchage
du digestat
Mohamad Amr Chamaa

» To cite this version:

Mohamad Amr Chamaa. Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies: intentisification de
la production de biogaz et du séchage du digestat. Génie des procédés. Université de Bretagne Sud,
2017. Francais. NNT': 2017LORIS463 . tel-01763674v2

HAL Id: tel-01763674
https://theses.hal.science/tel-01763674v2
Submitted on 11 Apr 2018

HAL is a multi-disciplinary open access L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
archive for the deposit and dissemination of sci- destinée au dépot et a la diffusion de documents
entific research documents, whether they are pub- scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
lished or not. The documents may come from émanant des établissements d’enseignement et de
teaching and research institutions in France or recherche francais ou étrangers, des laboratoires
abroad, or from public or private research centers. publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-01763674v2
https://hal.archives-ouvertes.fr

UNIVERSITE

BRETAGNE

THESE / UNIVERSITE DE BRETAGNE SUD

sous le sceau de I'Université Bretagne Loire

pour obtenir le titre de
DOCTEUR DE L’UNIVERSITE DE BRETAGNE-SUD

Mention : Sciences Pour I'lngénieur
Ecole doctorale SICMA

Couplage de la
methanisation et des
électrotechnologies :
intensification de la
production de biogaz et

du sechage du digestat

N°d'ordre 463

Présenté par

M. Mohamad Amr CHAMAA
Préparé a I

Institut de Recherche Dupuy de Léme
IRDL - FRE CNRS 3744

Thése soutenue le 10 octobre 2017

devant le jury composé de :

M. Karim Allaf
Professeur, Université de La Rochelle. Examinateur

M. Fabrice Béline
Directeur de Recherche, Irstea. Rapporteur

Mme Nathalie Bourgougnon
Professeur, Université Bretagne Sud. Examinatrice

Mme Elisabeth van Hecke
Maitre de Conférences HDR, Univ. de Technologie de Compiegne. Rapporteure

M. Jean-Louis Lanoisellé
Professeur, Université Bretagne Sud. Directeur de thése

M. Thomas Lendormi
Maitre de Conférences, Université Bretagne Sud. Co-Directeur de these

et des membres invités :

M. Patrick Glouannec, Professeur, Université de Bretagne Sud
M. Marc Le Mercier, LIGER, Directeur

M. Joél TANGUY, LIGER, Responsable Technique

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Remerciements

Trois années, et méme un peu plus, se sont passées... beaucoup d’événements, beaucoup de
rencontres scientifiques et d’amitiés ont eu lieu rendant cette expérience trés riche et

inoubliable.

Tout d’abord, je souhaite remercier mes directeurs de thése MM. Jean-Louis LANOISELLE
et Thomas LENDORMI pour I’opportunité qu’ils m’ont donnée de réaliser cette thése, leur
patience, les efforts qu’ils m’ont consacrés et pour les apports personnel et professionnel

recus au cours de cette thése.

Je tiens a remercier M. Fabrice BELINE et Mme Elisabeth VAN HECKE d’avoir accepté de
rapporter mes travaux et de les juger. Je remercie également, M. Karim ALLAF et Mme

Nathalie BOURGOUNGON d’avoir examiné ce travail.

Merci au Ministére de I’Education Nationale, de I’Enseignement Supérieur et de la Recherche
d’avoir financé cette these. Je remercie la SEM LIGER « Locminé Innovation et Gestion des
Energies Renouvelables » d’avoir soutenu financiérement mes travaux. Je pense en
particulier, au-dela de I’ensemble du Conseil d’Administration, a son Président, M. Grégoire
SUPER, a son Directeur M. Marc LE MERCIER et a son responsable technique M. Joél
TANGUY. Qu’ils soient également remerciés pour leurs contributions scientifique et
technologique. Ils m’ont ainsi permis d’identifier les enjeux et les objectifs industriels au-dela

de mes travaux de laboratoire.

Je tiens a remercier la société C.I.LM.S « Construction Industrielle Métallique de Sablé » et son
Président Directeur Général, M. Yves MUNOZ, pour la mise a disposition d’un prototype de

sécheur a jets d’air impactant au sein du laboratoire.

Je remercie ¢galement M. Patrick GLOUANNEC pour I’expertise qu’il a apporté aux travaux
de cette these, en particulier, pour les aspects séchage ainsi que pour sa participation a mon

Comité de These.

Pour les personnes qui ont contribuées a mes travaux, je souhaite remercier M. Yves LEMEE
et Mme Virginie BOY pour leur participation ainsi que M. Xiaojun LIU avec qui j’ai réalisé
des expérimentations. Je pense a des moments « inoubliables » au laboratoire et surtout au
prototype de traitement par CEP et aux longues heures face au sécheur lors de la

déshydratation du digestat.

I ——
M. A. CHAMAA 2017 3

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Merci a M. Jean EL ACHKAR avec qui j’ai noué¢ une amiti¢ solide, renforcé lors de
« I’explosion » du digesteur. Nous avons eu, entre autres, de longues discussions scientifiques

pendant des heures.

Je remercie mes parents, avec une pensée émue pour ma mere et mon frére que je n’ai pas vu
depuis 6 ans. Ils m’ont supporté chaque jour grace a tous les moyens de communications

disponibles.

Je tiens a remercier mes amis syriens qui m’ont encouragé depuis des années. M. Mohammed
HINDAWI qui a fait un long trajet pour me soutenir le jour J et M. Montaser AWAL et sa

famille qui m’ont soutenu tout au long de cette these.

Malheureusement je n’ai pas eu la chance d’avoir ma famille et toutes mes amis présents avec
moi pendant cette thése, mais j’ai eu la chance d’avoir une famille morbihannaise formidable
que je n’oublierai jamais. Ils ont partagé avec moi les bons et les mauvais moments. Je
souhaite remercier les membres de cette grande famille : Mme Gaélle DELIGEY et sa famille
pour tout ; Mme Claire SABOURIN pour m’avoir motivé, en particulier, pendant la rédaction
(je n’oublie pas ses nombreuses relectures durant les vacances) ; Mme Marie FURIC, ma
voisine de bureau pendant cette aventure pour nos échanges et, surtout, pour les pauses café ;
Mme Servane ROZE et sa famille, pour son temps, ses conseils professionnels et personnels
et son soutien moral. Mme Stéphanie LE MEUR et sa famille, Mme Catherine GUILBAUT et

sa famille, je vous remercie pour étre toujours a mes cOtés.

Mmes Claire CONSEIL, Anne ELAIN, Magali LE FELLIC et Véronique GAUTIER, MM.

Olivier SIRE et Patrick LAOT, je vous garderai également précieusement en mémoire.

I ——
M. A. CHAMAA 2017 4

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Résumé

La limitation de la production de biogaz liée aux substrats mobilisables a faible potentiel
méthanogene et, les contraintes d’épandage qui conduisent au séchage du digestat, en vue de
sa stabilisation ou de son transport, sont deux enjeux pour le développement du procédé de

méthanisation.

L’effet de la désintégration cellulaire induite par un prétraitement par Champs Electriques
Pulsés (CEP) sur la production de biogaz a été¢ évalué sur différents substrats. L’intensité de

champ appliqué a varié entre 500 et 3600 V-cm™

et les indices de désintégration cellulaire
correspondants ont été calculés. L’influence du prétraitement par CEP sur la production de
méthane en réacteur batch de 500 mL a été étudiée en utilisant la méthodologie des plans
d’expériences et en intégrant différents modes de préparation (taille de particules,
préchauffage, hygiénisation). Les résultats obtenus montrent que le traitement CEP peut

significativement intensifier la production de biogaz (+5,2 a +12,5% de CHa).

Pour le séchage des digestats, un systéme de séchage convectif par air chaud a température
modérée (40 a 70°C) a été utilisé. D une part, les effets de la vitesse d’air et de la température
de séchage ont été¢ étudiés. D’autre part, les effets de prétraitements par CEP, par micro-
ondes, et apreés un cycle de congélation/décongélation ont également été testés. Nous avons
identifié, en utilisant la seconde loi de Fick, les coefficients effectifs de diffusion et conclu a

I’inefficacité des CEP pour le séchage des digestats et dans les conditions de séchage testées.

Mots clés : Champs électriques pulsés (CEP), électro-technologie, prétraitement, broyage,
méthanisation, digestion anaérobie, électroporation, potentiel méthanogeéne, séchage, digestat,

diffusivité effective.
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Abstract

The limitation of the biogas production related to the accessibility of the substrates with a low
biochemical methane potential, as well as the constraints of spreading which lead to the
drying of the digestate, in order to stabilize or to transport the dried digestate, are two issues

for the development of the aerobic digestion process.

The cellular disintegration’s effect induced by Pulsed Electrical Field (PEF) pretreatment on
biogas production is evaluated on different substrates. The applied field’s strength is varied
between 500 and 3600 Vcm™! and the corresponding cell disintegration index were
calculated. The influence of PEF pretreatment on methane production was examined in a 500
mL batch reactor using the experimental design methodology and integrating different
methods of preparation (size of particles, preheating, hygenisation). The obtained results show

that PEF treatment can significantly increase the biogas production (+5.2 to +12.5% CHa).

For the drying of the digestates, a convective drying system with hot air at a moderate
temperature (40 to 70°C) is used. On the one hand, the effects of air velocity and drying
temperature are evaluated. On the other hand, the effects of preprocessing by PEF, by
microwaves, and after a freeze thawing cycle were also tested. Using the second Fick's law,
the effective diffusion coefficients are identified and it was concluded that PEFs are

ineffective for drying the digestates under the tested drying conditions.

Keywords: Pulsed electric fields (PEF), electrotechnology, pretreatment, grinding,
methanisation, aerobic digestion, electroporation, biochemical methane potential (BMP),

drying, digestate, effective diffusivity.
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Nomenclature

Lettres latines

A Section d’un échantillon m?

Do Diffusivité effective initiale m?-s!

Der  Diffusivité effective (coefficient de diffusion) m?-s!

D.v  Diffusivité effective a vitesse infinie m?-s!

Dot Diffusivité effective a température infinie m?s’!

D, Diamétre de pore um

C Chaleur spécifique kJ-kg K!

dc Diametre de cellule cm

dm Epaisseur de cellule cm

E Intensité du champ électrique V-em'!

E. Energie d’activation kJ-mol!

Ec Intensité du champ critique V-em'!

f Fréquence de répétition Hz

fr.p Facteur considérant la température et la pression

S Facteur considérant la teneur en eau dans le gaz

J Flux de matiére m-s’!

I Intensité de courant électrique A

Lerete Intensité de courant créte A

Imoyen  Intensité de courant moyen A

K Constante

k Facteur li¢ a la forme cellulaire

kn Taux d’hydrolyse Jour™!

k Facteur empirique

L Epaisseur de 1”échantillon cm

M Humidité en base séche g H,0 - g MS™!

M. Humidité a ’équilibre g HO - g MS’!

M; Humidité initiale g H,0 - g MS™!

My Humidité au cours du séchage g HO - g MS’!

m Masse de I’échantillon g

Me Masse de produit a 1’équilibre g

m;j Masse initiale de produit g

ms Masse séche g

my Masse de produit humide pendant le séchage g

N Nombre de trains

n Nombre d’impulsions par train

n' Nombre d’exponentielles de la solution analytique

Pélec Puissance spécifique de 1’équipement utilisé pour le broyage W

Pgaz Pression de gaz générée dans le réacteur en conditions ambiantes ~ Pa

Pvap Pression de vapeur Pa

po Pression standard Pa

R Résistance électrique Q

R' Constante des gaz parfaits J-K'-mol!

R? Coefficient de corrélation

T Température °CouK

Tgaz Température de gaz générée dans le réacteur en conditions °CouK

ambiantes

To Température standard °CoukK

T Période S
-
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t Temps min, s, ou jour

tcep Temps spécifique du traitement CEP S

ti Durée d’impulsion us

ttrain Temps d’un train s

U Tension A%

Un Potentiel transmembranaire A"

Vace Volume accumulé

Voulle  Volume enregistré d’un bulle

Vo Volume normalisé

Wor Energie consommée par le broyage kWh-tonne™!

Wcep  Energie spécifique injecté et consommée par le traitement CEP kWh-tonne!

Wcns  Energie pouvant étre générée par le méthane produit dii au kWh-tonne™!
traitement

Z Indice de désintégration

Z: Indice de désintégration expérimentale

Zoo Indice de désintégration a I’infini

Zo Indice de désintégration d’un échantillon frais / non traité

Zo2s Indice a 25% de désintégration

Zos Indice a 50% de désintégration

Zo,75 Indice a 75% de désintégration

7, Indice de désintégration d’un échantillon totalement désintégré

Lettres grecques

At Temps de repos min
AS Différence entre DCOS pour un échantillon traité et non traité

o Angle entre la direction du champ et celle du potentiel mesuré

p Masse volumique kgm®
o Conductivité électrique S‘m’!
04 Conductivité électrique d’un échantillon totalement désintégré S‘m’!
oi Conductivité électrique initiale S'm’!
Om Conductivité électrique mesuré au cours du traitement S‘m’!
T Constant de temps

x’ Chi 2

0] Humidité réduite (rapport d’humidité)

Abréviations

AD Digestion anaérobie

AGV  Acides gras volatiles

BMP  Potentiel méthanogeéne (Biochemical Méthane Potential) Nm?® CHskg DCO'!

Nm?® CHskg MV

BMP;  Production expérimentale du méthane

BMPy Production modélisée

CEP Champs ¢€lectriques pulsés

DCO  Demande chimique en oxygene

DCOS Demande chimique en oxygene soluble

DCOT Demande chimique en oxygene totale

FH Fausse d’hydrolyse

HRT  Temps de résidence dans la chambre de traitement CEP S

MO Matiere organique
-
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MS Matiére séche
MV Matiéere volatile

PCI Pouvoir calorifique inférieur kWh-m?
RMSE Valeur moyenne quadratique
RSS Biais

SD Sortie de digesteur

STEP  Station d’épuration

TAC  Titre alcalimétrique complet
TS Solides totaux
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Introduction générale

Introduction générale

La méthanisation ou digestion anaérobie est un procédé efficace pour la valorisation
énergétique des déchets organiques et les perspectives de développement de la filiere
francaise restent importantes. Ainsi, le gisement de mati¢res organiques en France, hors
déchets de I’agriculture, est de 46,3 millions de tonnes en 2010 (Ademe, Chiffres Clés,
Déchets, décembre 2016). Le procédé de méthanisation permet la production de biogaz tout
en réduisant les volumes de maticres organiques. Les quatre étapes de la digestion anaérobie
sont I’hydrolyse, 1’acidogénése, 1’acétogénése et la méthanogénese. Lors de [’étape
d’hydrolyse, les substrats organiques complexes (polysaccharides, lipides, protéines, ...) sont
transformés en molécules plus simples (monosaccharides, acides gras, acides aminés et bases
azotées). Lorsque la maticre est difficile a dégrader, I’hydrolyse constitue souvent 1’étape
limitante de la réaction globale. C’est pourquoi différents procédés de prétraitement
(thermique, mécanique, chimique, utilisation d’ultrasons...) ont été étudiés pour solubiliser
et/ou réduire la taille des composés organiques afin d’améliorer le taux d’hydrolyse et les
productions de méthane. Ces prétraitements ont également pour objectif de déstructurer la
maticre afin de faciliter les opérations de transfert (diffusion) au sein des digesteurs (Carlsson,
2015). De nombreuses recherches sont en cours pour identifier des prétraitements efficaces et

innovants afin d’améliorer la rentabilité¢ du bilan énergétique de la méthanisation.

Depuis le début des années 1980, la technologie des champs ¢électriques pulsés (CEP) et le
phénomene de désintégration cellulaire induit par cette électrotechnologie ont été largement
¢tudiés dans le domaine agro-industriel. Cette technologie efficace a d’abord été utilisée dans
un objectif de débactérisation (Castro et al., 1993) puis pour améliorer de nombreux procédés
basés sur le transfert de mati¢re tels que le pressage et le séchage des produits
agroalimentaires (Barba et al., 2015; Lebovka et al., 2011). Récemment, 1’¢lectroporation
induite par 1’application des CEP pour libérer les maticres intracellulaires, a commencé a
attirer ’attention sur le role que la technologie des CEP pourrait jouer comme prétraitement
des intrants biodégradables avant la méthanisation (Carlsson et al., 2012). Par contre, a notre
connaissance, les CEP ne permettent pas de dégrader les parois cellulaires des tissus
végétaux : ce type d’altération est réservé au chauffage ohmique et réduite donc d’un effet

Joule intensif qui n’est pas recherché dans le cas des CEP.

Dans ce contexte, les ¢tudes menées pour examiner 1’efficacit¢ des CEP ont utilis¢ des
intensités de champs supérieures a 15 kV-cm-1. Ont ainsi ét¢ étudiés les traitement des boues
(Carlsson et al., 2012, 2008 ; Choi et al., 2006 ; Kopplow et al., 2004 ; Lee et Rittmann,

2011 ; Rittmann et al., 2008 ; Salerno et al., 2009 ; Zhang et al., 2009), du lisier de porc
e o
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(Salerno et al., 2009), de I’ensilage de cultures (Lindmark et al., 2014) ou encore de la
biomasse algale (Garoma et Shackelford, 2014). D’apres la littérature, les CEP apparaissent
comme un prétraitement prometteur pour améliorer la digestion anaérobie, permettant ainsi
d’augmenter la gamme de substrats possibles. Les effets induits par CEP comme
1’¢lectroporation sont encore peu étudi€s, notamment pour les traitements en batch. Il est donc
judicieux d’étudier I’influence des CEP avec des intensités modérées (< 5 kV-cm™) sur la
désintégration cellulaire des substrats et la production de biogaz. Ces intensités modérées
doivent permettre de limiter fortement la consommation énergétique du procédé¢ et nécessitent
des générateurs ¢électriques bien moins onéreux que les générateurs destinés au CEP de fortes
intensités. L’efficacit¢é du traitement en terme de désintégration cellulaire induite est
fortement liée a 1’intensité du champ électrique et au temps spécifique du traitement. Ce sont

donc les deux parametres a étudier prioritairement.

La méthanisation conduit a la formation d’un co-produit, le digestat, parfois considéré comme
un déchet. Il est constitué de matieres organiques difficiles a biodégrader comme la lignine,
de matieres organiques biodégradables qui n’ont pas €té encore converties en biogaz et
également de micro-organismes. Il se présente sous la forme d'une suspension de couleur
brune a noire. Ses teneurs en azote et phosphore sont proches de celles des intrants.
L'épandage d’azote issu des matiéres organiques sur les terres agricoles est réglementée par la
directive européenne sur les nitrates (91/676/CEE.) (Fuchs et al. 2010). En conséquence,
I’épandage du digestat est controlé, en se basant sur sa teneur en azote, et en fonction de
I'emplacement et de la demande des cultures. Cette réglementation peut entrainer un transport
de digestat sur de grandes distances afin de trouver des marchés appropriés pour éviter une
application excessive dans les territoires de production intensive de digestat (comme, par
exemple, la Bretagne). En outre, I’épandage n'est autorisé que de fagon saisonni€re, ce qui
peut imposer son stockage pendant plusieurs mois. Le stockage ou le transport du digestat
conduisent a la réalisation d'une opération de séchage soit, pour diminuer I'emprise au sol des

zones de stockage soit, pour réduire les colits de transport.

Des traitements basé€s sur la séparation du digestat en deux phases, liquide et solide, suivi
d’une étape de déshydratation ou de séchage sont nécessaires pour réduire significativement
la teneur en eau du digestat afin d’assurer une réduction des cofits pour son compostage et son
transport. La majorité du digestat produit est épandu sur des terres agricoles comme engrais.
Méme si cet emploi est considéré comme une bonne utilisation des ¢éléments nutritifs du

digestat, la valeur commerciale du digestat reste faible pour ses producteurs.

w
L8]
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Le séchage thermique est ainsi appliqué afin d’éliminer 1’eau restante dans le digestat apres
des étapes d’épaississement et de déshydratation partielle classiquement réalisées par
centrifugation. L’objectif est d’obtenir un digestat sec avec un taux de matiere séche (MS)
compris entre 70 et 90% (Ministére de 1’agriculture, de I’agroalimentaire et des foréts, « La
gestion des digestats », Réunion d’information du 08/12/2014 des maires de Vendée sur la
méthanisation, http://www.vendee.gouv.fr/IMG/pdf/D3 - Digestats.pdf). La méthode de
séchage, la température de séchage, la vitesse et I’humidité de I’air, ainsi que la géométrie du
produit sont des parametres qui ont, bien entendu, un effet sur la cinétique du séchage. Pour
I’essentiel, les études scientifiques réalisées concernent 1’amélioration des techniques de
séchage en elles-mémes, en diminuant leurs consommations énergétiques et en améliorant les
taux de matieres séches du produit final. Nous avons pensé qu’il serait intéressant de tester les

effets des prétraitements ¢€lectriques sur le séchage de ce produit (digestat).

L’évaluation des effets des prétraitements électriques pour intensifier la production de biogaz

et le séchage du digestat est présentée dans ce document en 6 chapitres :

- Le chapitre I est une étude bibliographique qui, dans sa premiére partie, présente la
méthanisation, les étapes et les paramétres de ce procédé ainsi que ses problématiques
actuelles. La deuxiéme partie présente les différents prétraitements électriques utilisés pour
intensifier la production de biogaz. La technologie des champs ¢lectriques pulsés,
prétraitement innovant sur lequel est focalisé cette these, est présentée dans une troisieme
partie. Enfin, la derniére partie de ce chapitre est consacré au digestat et aux technologies

utilisées pour le séchage de ce produit.

- Le chapitre II présente les matériels et méthodes utilisés : substrats a traiter et leurs
modes de préparation, les systémes de traitements et les outils de mesures, ainsi que les
différentes opérations unitaires mises en ceuvre lors des prétraitements, de la digestion

anaérobie et du séchage.

- Le chapitre III est consacré aux effets du traitement CEP et a 1’évaluation de la
désintégration cellulaire pour différents substrats biodégradables en anaérobiose. Ces effets
ont ¢t¢ ¢tudiés pour différentes tailles de particules et en couplage avec un prétraitement

thermique a température modérée.

- Le chapitre IV est consacré a I’évaluation des effets de la désintégration cellulaire par
I’application des CEP sur la production de biogaz en réacteur batch. Les cinétiques de
production de méthane sont modélisées par un modele du premier ordre. Y sont décrites les

variations de la production maximale de méthane et du taux d’hydrolyse, identifiés a partir du
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modele et en fonction d’essais réalisés sur plusieurs plans d’expériences. L’impact des
traitements CEP a ainsi pu étre étudié en couplage avec des effets de réduction de taille de
particules (broyage) et des prétraitements thermiques. Une évaluation des gains énergétiques

envisageables par I’introduction d’un prétraitement CEP est présentée en fin de chapitre.

- Le chapitre V regroupe les résultats et discussions concernant 1’étude du séchage des
digestats. Dans un premier temps, I’impact de la vitesse d’air sur le séchage du digestat a été
mesur¢ par un systeéme de séchage convectif. Ensuite, les CEP, les micro-ondes, et un cycle de
congélation / décongélation ont été testés comme des prétraitements afin d’évaluer leurs effets
sur la cinétique de séchage des digestats traités. Enfin, le séchage a été é¢tudié avec un systéme
de séchage par rayonnement, méthode simple et rapide permettant d’évaluer 1’effet d’un

prétraitement sur la cinétique de séchage du digestat.

- Le chapitre VI présente une conclusion générale et les perspectives offertes par cette

thése.

I ——
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I. Chapitre I : Etude bibliographique

Cette ¢étude bibliographique est divisée en quatre parties. La premiére partie concerne la
production de biogaz par la digestion anaérobie (AD) et présente le concept, les substrats

utilisés, les étapes principales, et les parametres qui conduisent ce processus.

La deuxiéme partie est un exposé des différents prétraitements électriques utilisés afin
d’améliorer et d’intensifier la production du biogaz. A la fin de cette partie, I’intérét d’utiliser
un prétraitement innovant pour I’AD est montré, grace a 1’analyse des résultats des études

faites sur différents substrats traités par cette technologie.

La troisieme partie est une étude détaillée exposant la technologie innovante des champs

¢lectriques pulsés (CEP), sa théorie, ses paramétres, et ses différentes applications.

Enfin, la derniére partie traite du digestat, qui est le deuxiéme produit de I’AD, et, en

particulier des technologies utilisées pour le séchage et la déshydratation de ce produit.

I.1. Partie 1 : Production du biogaz par la digestion anaérobie

La méthanisation, ou digestion anaérobie (AD) est un processus biologique qui permet la
valorisation ¢énergétique des fractions organiques des déchets en biogaz (composé
essentiellement de méthane et de dioxyde de carbone). Ce processus mis en ceuvre par un
consortium microbien fonctionne en anaérobiose dans un digesteur (réacteur) ou les
conditions physicochimiques sont optimales pour leur survie et leur fonctionnement (Moletta,

2011).

Ce processus est largement utilis¢é afin de produire le biogaz a partir de déchets
agroalimentaires et d’effluents urbains et industriels. En ce qui concerne le traitement des
eaux usées, la méthanisation a prouvé son efficacité par rapport au systéme traditionnel de
boues activées en réduisant le volume des installations et en permettant la production

d’énergie.

Pendant I’AD, le flux de carbone des composés complexes est orienté par les réactions

enzymatiques vers la production du méthane (CH4) et de dioxyde de carbone (CO»).

La réaction totale peut se présenter sous une forme simplifiée en prenant le glucose comme

exemple :
Ce¢H,,04 + 3H,0 » 3CH,+3HCO; +3H™
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Cette réaction se décompose en quatre grandes étapes présentées dans la figure I.1.

Matiéres organiques complexes
|
Bactéries hydrolytiques

v

Matiéres organiques simples
Acides aminés, acides gras ...

Bactéries fermentatives

\

Composés
neutres
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< l

d
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Hydrolyse
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Acidogenése
v
Acétogeneése
(7]
&
g
a;
2
v S
Méthanogénése
v

Protéines, lipides,
sucres ...

Glucose
C¢H1,0¢6 + 2H,0— 2CH3CH,0H + 3HCO; + 2H*

CeHy1,05— 2CH3CH,0C00™ + 2H*

CsHy204 + 2H,0— CH3(CH,),C00™ + 2HCO; + 2H, + 3H*

Ethanol
CH3CH,O0H + 2H,0— CH;C00™ + 2H, + H*

Lactate
CH3CH,0C00™ + 2H,0- CH3C00™ + 2H,+ 3HCO; + H*

Butyrate
CH;(CH,),C00™ + 2H,0- 2CH3C00™ + 2H, + H*

4H, + HCO; + H* - CH, + 3H,0

Par réduction du CO,
CO, +8H* +8e™ — CH, + 2H,0

Par décarboxylation
CH3COOH - CH, + CO,

CH3C00™ + H,0- CH, + HCO;

Figure I. 1 : Schéma détaillé des étapes de I’AD et des familles microbiennes qui gérent chaque étape. Des
exemples de réactions chimiques durant chaque étape ont été présentés dans le cas de I’AD du glucose (adapté

de Cresson, 2006 ; Moletta, 2011)

L.1.1. Etapes de la méthanisation

L1.1.1.  Hydrolyse

L'é¢tape d'hydrolyse permet de dégrader, grace aux bactéries hydrolytiques, les molécules de

matiere organique de haut poids moléculaire tels que les lipides, les polysaccharides et les

protéines. Ces molécules sont hydrolysées en monomeres comme les acides aminés et les

acides gras. Cette étape est considérée 30 a 40 fois plus lente que 1’étape d’acidogénese

(Moletta, 1993).

Dans la littérature, la majorité des études a montré que 1'hydrolyse est considérée comme une

¢tape limitante de production de biogaz a partir de matiéres complexes du fait de la formation
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de sous-produits toxiques et d’acides gras volatiles (AGV) (Aquino et Stuckey, 2008 ;
Badshah et al., 2012 ; Bougrier et al., 2008, 2006 ; Deublein et Steinhauser, 2011 ; Lu et al.,
2008 ; Neves et al., 2006; Qasim, 1998 ; Wang et al., 2006). Pour les mati¢res facilement
biodégradables, 1’étape d’hydrolyse est également considérée comme 1’étape limitante de la

vitesse de méthanisation (Gavala et al., 2003 ; Lu et al., 2008 ; Rozzi et Remigi, 2004).

L1.1.2.  Acidogénese

Les produits de I'hydrolyse sont par la suite transformés lors de I’acidogénése. Les acides gras
volatils sont produits par des bactéries acidogeénes ou fermentaires. Des alcools, du
dihydrogéne (Hz), du dioxyde de carbone (CO.), de I'ammoniac (NH3), et du sulfure
d’hydrogene (H2S) sont d'autres sous-produits qui peuvent étre formés par ces bactéries lors

de la fermentation.

Cette étape est la plus rapide parmi les étapes de méthanisation du fait de la multiplication des
bactéries fermentaires. Le controle de la charge organique est critique pour cette étape,
lorsqu’une surcharge se produit, des inhibiteurs comme 1’acétate et I’hydrogéne s’accumulent

rapidement, ce qui interrompt le processus (Moletta, 2011).

L1.1.3. Acétogénese

Les différents composés issus des étapes précédentes sont transformés lors de cette étape en
acétate, hydrogéne et dioxyde de carbone qui sont les substrats principaux de la formation du
méthane. Les bactéries acétogenes se séparent en deux groupes principaux, les syntrophiques

et les non syntrophiques.

Les syntrophiques produisent du dihydrogeéne et de 1’acétate a partir des acides organiques
comme [’acide lactique. Les non syntrophiques interviennent pour éliminer I’hydrogéne

formé, qui a un effet inhibiteur sur I’AD, en produisant de 1’acétate (Moletta, 2011).

11.1.4.  Méthanogénese

Lors de cette derniére étape, le méthane est produit a partir d’acétate, d’hydrogéne et de
dioxyde de carbone. Ces ¢éléments seront transformés par deux voies : acétate / hydrogene et
dioxyde de carbone / hydrogéne. Lors de la premiére transformation, les méthanogenes
hydrogénophiles produisent du méthane par réduction du carbone par I’hydrogene. Les
méthanogeénes acétoclastiques produisent du méthane en utilisant seulement 1’acétate lors de

I ——
M. A. CHAMAA 2017 38

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Etude bibliographique Chapitre 1

la deuxieme transformation (Moletta, 2011). Une large gamme de produits et de déchets

organiques d’origine végétale ou animale, peut étre valorisée par I’AD.

I.1.2. Substrats biodégradables en anaérobiose

De trés nombreux substrats organiques sont utilisables en AD. Ci-dessous, nous en listons
quelques-uns, regroupés en cing classes principales et nous citons, a titre d’exemple, les

principaux substrats utilisés dans le cadre de cette étude.

- Les déchets d’industries_agroalimentaires, que sont des déchets d’abattoir (foie de

porc), les coproduits fruits et Iégumes des conserveries (haricots verts, carotte, pomme
de terre), et les déchets issus de la viticulture (marc de raisin). Les effluents liquides et
solides de ces industries sont trés chargés en maticeres organiques, et ont donc un
potentiel méthanogene trés fort. Dans cette catégorie, on trouve aussi les graisses et les
huiles issues des industries, ces deux substrats sont considérés comme co-substrats qui

viennent en complément pour améliorer I’AD.

- Les déchets de collectivités qui peuvent étre classés en trois catégories :

o Les déchets verts (tonte de gazon, feuilles), qui ont un caractére saisonnier.
o Les boues de stations d’épuration (STEP), qui peuvent étre prélevées a
différentes étapes du traitement des eaux usées :
= Les boues primaires résultent de 1’étape de décantation des maticres en
suspension présentes dans les eaux usées brutes.
= Les boues activées, dites secondaires, formées notamment de flocs
bactériens issus de I’étape de traitement biologique des eaux.
= Les boues tertiaires issues de traitements de finition, comme la
déphosphatation physicochimique.
o Les déchets de restauration et les fractions organiques des déchets ménagers

collectées apres une étape de triage.

- Les déjections animales qui sont divisées en deux parties selon leur état physique :

o Le fumier, a I’état solide, généralement utilis¢é en mélange avec d’autres
maticres. Il a un caractére saisonnier. Le fumier a un taux de matiére séche

¢levé et peut servir de support aux bactéries a I’intérieur du digesteur.
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o Le lisier, a I’état liquide, malgré son faible pouvoir méthanogene, il est utilisé
comme une source riche en micro-organismes anaérobies nécessaires a la
digestion de la matiére organique, il dilue les mélanges entrant dans le
digesteur, et il stabilise le pH du milieu.

- Les cultures, qui ont des potentiels méthanogeénes intéressants (mais, herbe ...)
peuvent étre utilisées dans la mesure ou leur utilisation en méthanisation ne
concurrence pas leur fonction alimentaire.

- Les résidus des cultures (ensilage de mais), leurs hautes teneurs en carbone en font de

bons substrats, facilement assimilables.
Habituellement, dans les centres de méthanisation, un mélange de différents substrats
(« recette ») peut étre préparé afin de réaliser la meilleure production de biogaz. Les substrats
sont choisis en fonction sur leur capacité a produire du méthane, cette capacité s’appelle le

potentiel bio-méthanogene.

I.1.3.Potentiel bio-méthanogene

L’efficacité¢ de la méthanisation dépend de la fraction biodégradable de la matiére organique.
La performance globale du processus est donc liée au rendement de conversion de ces
matieres en biogaz. Ce rendement est influencé par la concentration et les caractéristiques des
matieres organiques. La demande chimique en oxygéne (DCO) est généralement utilisée
comme indicateur de la pollution organique des effluents liquides. Elle peut servir
d’indicateur de la production du biogaz. Elle permet de quantifier les matiéres organiques en
mesurant la quantité d’oxygene nécessaire pour les oxyder. L’équation d’oxydation du

méthane est la suivante :
CH,+ 20, —» CO, + 2H,0

Selon cette équation et les masses molaires du carbone, de 1’hydrogeéne, et de I’oxygene,
chaque gramme de CH4 a besoin de 4 g d’oxygéne. On en déduit immédiatement que 1 g de
DCO représente 0,25 g de CHa. Dans des conditions normales de température et de pression,
(référence 1 atm et 0°C), 1 g de DCO produit alors 0,35 NL de CHs4. Ce ratio nous permet
d’évaluer le rendement théorique maximal a 0,35 Nm® CHs -kg-DCO"!. Expérimentalement,
pour les effluents liquides, ce rendement n’est pas atteignable a cause des consommations

métaboliques en DCO des micro-organismes notamment pour leur croissance.

Dans le cas des déchets solides, la matiére organique n’est pas totalement dégradée pendant la

méthanisation, des tests normalisés ont ét¢ mis en place pour déterminer le potentiel
]
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méthanogéne des matiéres et mesurer la quantit¢ maximale de méthane issue de leur
dégradation, ces tests sont nommés BMP pour Biochemical Methane Potential. Ce test permet
I’estimation de la biodégradabilité des déchets, la vérification du fonctionnement du digesteur
par la comparaison avec le méthane réellement produit (Buffiere et al., 2006). Cette méthode
a ¢galement été¢ appliquée pour estimer la pertinence des substrats pour I’AD (Carlsson et
Schniirer, 2011) et les effets induits de 1’application d’un prétraitement spécifique (Badshah et
al., 2012; Bougrier et al., 20006).

La mise en ceuvre du test et l'interprétation de ses résultats peuvent étre influencées par la
nature biologique du test et sa dynamique batch. Owen et al., (1979) ont mis en place un
protocole de test BMP qui a servi de base aux différentes adaptations des tests BMP actuels.
Dans sa version initiale, un échantillon est ensemencé dans une culture active (inoculum), ce
mélange est mis a incuber dans des conditions anaérobies, et la production accumulée du
méthane détermine la biodégradabilité anaérobie du substrat. L'activité de I'inoculum peut étre
influencée par son origine, sa concentration, les conditions d'acclimatation et de stockage

(Carlsson et Schniirer, 2011).

La qualité de l'inoculum et le ratio (substrat / inoculum) sont deux facteurs importants qui
affectent la fiabilité et la comparabilité des résultats des tests BMP (Liu ef al., 2009). Carlsson
et Schniirer (2011) ont montré que le ratio optimal peut dépendre des caractéristiques
physicochimiques du substrat. De nombreux chercheurs ont utilis¢ un ratio (substrat /
inoculum) sur la base des matiéres volatiles en suspension (MVS) ou de la DCO afin de
controler une dégradation limitée par le substrat (Carlsson, 2015). Ce type de dégradation
refléte les propriétés du substrat (Carlsson et Schniirer, 2011; Raposo et al., 2012).
Contrairement aux attentes théoriques, les résultats expérimentaux ont montré que le ratio
pouvait affecter la cinétique de dégradation anaérobie lors des tests BMP (Raposo et al.,

2012).

Le taux de conversion du substrat pourrait étre fourni par le test BMP en plus du potentiel
expérimental de CH4 qui est généralement exprimé en volume de méthane produit soit par la
quantité de DCO injectée (Nm® CHy - kg DCO™), soit par la quantité de solides totaux injectés
(Nm® CHs - kg TS!) également appelés matiéres séches (MS), par la quantité des matiéres
volatiles en suspension (Nm> CHa - kg MVS™), ou par la quantité de matiéres organiques
(MO) (Carlsson et Schniirer 2011). La durée du test a aussi une influence significative sur le
taux de conversion du substrat (Stuckey et McCarty, 1984). Owen et al., (1979) et Hansen et
al., (2004) ont défini et suggéré différentes durées de test : 21, 30, et 50 jours. Cependant,

quelle que soit la période de test, la biodégradabilité réelle ne peut étre reflétée exactement
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par les résultats du BMP, en raison de substrats ayant une biodégradation lente ou de fractions

non completement dégradées.

La figure 1.2 représente une illustration des trois parties, que sont le potentiel calculé
(théorique), le potentiel expérimental et le rendement opérationnel. Ces trois parties estiment
le rendement potentiel en méthane d’un substrat. Le potentiel calculé est basé sur des analyses
de composition ¢lémentaire du substrat (C/H/O/N) et des composants relatifs (protéines,
glucides, graisses), et la DCO peut aussi étre utilisée. L estimation de CHs ne prend pas en
compte la consommation des mati¢res organiques pour le métabolisme microbien et la
possibilité d’avoir certains composés qui peuvent étre non biodégradable en anaérobiose ou

non disponibles pour la dégradation.

Substrat

Analyses de composition Test BMP
Elements Composants D('ZO , I
CoHbONg GLUCIDES CH, + 20, 2 ) ) )
cdk GRAISSE P Digestion continue
I PROTEINE —_ sous conditions
: 2 A
3 Inoculum
. — e spécifiques
CaHyONg+(a===%+=)H:0 -
A g ——_ Substrat de processus
.gf.ﬂ-i-ﬁ)\f” E >
28 4 ® ] »
[ Temps
-] & 3d\
.{g_g.’s.?’pco:-d.\'n, l
Potentiel calculé Potentiel expérimental Rendemment opérationnel
A Utilisé pour la croissance microbienne

Pas disponible pour dégradation / Non biodégradable en anaérobiose

Autres limitations de processus

Temps de séjour limité

Production du méthane

Figure I. 2 : Méthodes estimant le rendement potentiel en méthane d’un substrat (Adapté de Carlsson 2015)

Le potentiel expérimental est évalué par les tests BMP. La conversion du substrat en méthane

sous conditions standardisées (qualité de substrat, température, pH, ...etc.) est mesurée.

Le rendement opérationnel est estimé en utilisant un digesteur en continu. Le rendement en

méthane dépend des conditions spécifiques du processus (temps de séjour, charge organique

appliquée...).

I ——
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Carlsson et Schniirer (2011) suggerent que le potentiel bio-méthanogene doit étre déterminé
lorsque la production de CH4 a cessé. Or en fonction des substrats, le temps de test BMP
différe. Les procédures d'échantillonnage, la taille des réacteurs, la concentration du substrat,
et des nutriments dans le milieu de dilution (inoculum), pourraient aussi affecter les résultats
des tests BMP (Carlsson et Schniirer, 2011; Nizami et al., 2012). De fortes concentrations en

substrat (surcharge du milieu) peuvent influencer I’estimation du potentiel méthanogene.

L'effet du prétraitement d’un substrat peut étre évalué a partir des changements du potentiel
de méthane expérimental et/ou de la constante d’hydrolyse. La constante de vitesse
d'hydrolyse pour une cinétique du premier ordre d’un substrat spécifique peut étre déterminé

avec le test BMP (Jensen et al., 2011).

Le tableau 1.1 illustre le rendement de biogaz en litre par la quantité de matiere organique
(MO) injectée dans un digesteur pour une sélection des différents substrats utilisés pour la

méthanisation industrielle.

Tableau 1. 1 : Liste des substrats utilisés dans I’AD, avec leurs teneurs en matiéres seches (MS), matieres
organiques (MO), et leur rendement de biogaz (www.domaix-energie.com)

Matiere Matiere Rendement en Rendement en
Valeurs moyennes Séche Organique biogaz biogaz
(MS en %) (MO en %) (/Kg de MO) (m’ / T Matiére Fraiche)

Boues de STEP 14,5 90,5 700 92
Déchets alimentaires 23 86,5 600 119
Déchets de 1égumes 12,5 83 600 62
Déchets ménagers organiques 27,5 50 400 55
Déchets verts communaux 19 89 590 100
Ensilage d'herbe 44 82,5 500 182
Ensilage de mais 35 95 605 201
Fumier de porc 22,5 82,5 295 55
Lisier de porc 6 72 500 22
Marc de raisin 27 95 700 180
Tonte de pelouses 29,5 94,5 500 139

I.1.4. Parametres physicochimiques de la digestion anaérobie

Afin d’assurer un fonctionnement optimal, au niveau de I’élimination de la pollution
organique et de la croissance des différents micro-organismes, un certain nombre de

paramétres doivent étre contrdlés (Moletta, 2011).
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L1.4.1. Température

Ce parametre comprend deux gammes, une gamme mésophile (35 - 40°C) et une gamme
thermophile (50 - 55°C). Comme la plupart des bactéries nécessaires pour la méthanisation
ont une température optimale de croissance de I’ordre de 37°C, il est préférable de travailler a

des températures mésophiles pour mieux gérer le processus.

114.2. pH

Ce parametre est défini en fonction des conditions de survie des groupes bactériens. Chaque
groupe a un pH optimum, entre 5,5 et 6 pour les bactéries acidogeénes, un pH proche du pH
neutre pour les bactéries acétogeénes, et un pH compris entre 6 et 8 pour les bactéries
méthanogeénes. Pour cela, la valeur optimale de pH est environ 7,5 + 0,3. La chute de ce
parametre est un signe de dysfonctionnement li¢ a une accumulation des acides gras volatils

(AGV).

11.4.3. Autres parametres

D’autres parameétres peuvent étre pris en compte afin d’optimiser le rendement de la

méthanisation :

e La charge organique introduite : une charge trop élevée peut provoquer une inhibition
acide du milieu due a une production rapide des AGV.

e L’alcalinité¢ (TAC, Titre Alcalimétrique complet) liée a la présence de carbonates ou
bicarbonates, qui sont nécessaires pour la croissance microbienne. D’autres part, une
valeur de TAC supérieure a 2 g CaCOs-L! permet d’assurer un meilleur pouvoir
tampon au milieu limitant les variations brusques de pH.

e Les acides gras volatils : leur présence peut inhiber les bactéries méthanogénes a partir
de valeurs supérieures voire 1 g d’équivalent CH;COOH-L! notamment lors de la
mise en route de digesteur. Il est est généralement préférable de maintenir des valeurs
inférieures 4 0,5 g d’équivalent CH;COOH-L™!.

e L’agitation : afin d’éviter la formation de flocs et la décantation qui peuvent influencer

le processus.
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I.1.5. Biogaz

L’objectif de la méthanisation est d’abord la production de biogaz. Il est principalement
constitué de méthane combustible (50 a 75%) et de dioxyde de carbone (25 a 45%). La
proportion de ces deux composés est liée aux matieres brutes (les intrants) utilisées. Selon les
substrats, d’autres composants sont présents mais en quantité mineure : de la vapeur d’eau (2
a 7%), du sulfure d’hydrogene (HoS < 2%), de I’oxygeéne (02 <2 %), de 1’azote (N2 < 2%) et
du dihydrogene (Hz2 < 1%) (Moletta, 2011).

Le pouvoir pouvoir calorifique inférieur (PCI) du méthane est de 9,94 kWh/m* (a 0°C et
pression atmosphérique). Comme le biogaz ne contient pas que du méthane, le PCI du biogaz

peut étre considéré comme proportionnel a sa teneur en CHa.

I.1.6. Digestat

Le deuxiéme produit de la méthanisation est le digestat qui se forme apres une durée liée au
temps de séjour des substrats dans le digesteur. Ce digestat est constitu¢ généralement des
matieres organiques difficiles a biodégrader comme la lignine, et des matiéres organiques
biodégradables qui n’ont pas été¢ encore converties en biogaz. Ce produit de I’AD avec ces

problématiques sera détaill¢ dans la partie 1.4.

En conclusion, malgré les avantages de I’AD pour la valorisation de déchets organiques, ce
procédé a des limites, principalement en ce qui concerne la faible disponibilité des substrats a
fort potentiel bio-méthanogeéne en qualité et/ou en quantité (problématique des gisements de
composés organiques), et en raison de 1’étape d’hydrolyse limitée par la biodisponibilité des
substrats pour les microorganismes. Ces limites conduisent au développement de

prétraitements afin d’améliorer I’ensemble de 1’AD.

1.2. Partie 2 : Prétraitements des substrats

Ces dernicres années, la mise en ceuvre de I’AD, notamment pour la production du biogaz
comme source d’énergie verte, est de plus en plus utilisée. Avec le réchauffement climatique,
qui a mis en évidence I’importance des énergies vertes, les demandes de ces énergies
augmentent. Pour répondre a ces demandes, ’intensification de ’AD est nécessaire pour
dépasser ses limites existantes telles que les types de substrats pouvant étre utilisés et

optimiser leur utilisation en maximisant leur production de méthane.
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Dans cette partie, I’intérét des prétraitements pour intensifier la production du biogaz sera
illustré. Puis les prétraitements électriques, seront exposés avec leurs effets sur la production

de biogaz.

[.2.1. Effets généraux des prétraitements sur la production du biogaz

Deux obstacles de ’AD sont généralement considérés. Le premier est [’hydrolyse des
différents substrats difficiles ou lents a biodégrader en anaérobiose (Shin et al., 2001). La
faible disponibilité des matieres a fort potentiel en CH4 en qualité et en quantité induit le
deuxiéme obstacle qui est ’augmentation du nombre des substrats pouvant étre utilisé en

méthanisation.

Le premier objectif des prétraitements est d’améliorer 1’étape d’hydrolyse des substrats avec
des traitements thermiques, chimiques, mécaniques, ou en utilisant des couplages entre ces
prétraitements. En plus d’améliorer ’hydrolyse, les prétraitements servent a favoriser la
solubilisation des matie¢res organiques, réduire la taille des particules afin de les rendre

accessibles aux enzymes, et provoquer la lyse cellulaire (Carlsson 2012).

La variation de potentiel méthanogéne des différents substrats impose I’intérét des
prétraitements. La figure 1.3 présente les deux effets souhaités des prétraitements sur les
cinétiques de production du méthane pour un produit donné. Ces deux effets sont
I’augmentation de la production du biogaz (Fig. 1.3 B) et/ou I’amélioration de la vitesse de
production (Fig. 1.3 C). Les comparaisons des temps nécessaires pour obtenir les productions
maximales de méthane (T1, T2, et T3) permettent également de mieux comprendre 1’effet

d’un prétraitement (Montgomery et Bochmann, 2014).

s [ *)

Production totale du méthane

T1 T2 T3

Temps de la digestion anaérobie

Figure I. 3 : Schéma des effets des prétraitements sur la production du méthane mesurée par les tests BMP
(4) Production du méthane pour un substrat non traité
(B) Augmentation de la production du méthane apres un prétraitement
(C) Accélération de la cinétique de production apreés un prétraitement (Montgomery et Bochmann 2014)
. ___________________________________________________________________________________________________________________|
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La figure 1.4 représente les effets possibles sur les estimations du rendement potentiel en
méthane (présenté dans la figure 1.2) aprés quatre modifications principales qui peuvent étre

induites par les prétraitements (Carlsson 2015).

Figure I. 4 : Effets possibles sur les estimations du rendement potentiel en méthane induites par les
prétraitements (Carlsson 2015) :

A) Réduction de la taille des particules et la solubilisation des matiéres biodégradables / bio-disponibles
B) Amélioration de la biodisponibilité des matieres difficilement biodégradables

C) Elimination des matiéres organiques

D) Formation des inhibiteurs

Ces quatre modifications sont :

1- La réduction de la taille des particules et la solubilisation des matiéres biodégradables
/ bio-disponibles qui améliorent le rendement opérationnel (Fig. 1.4 A).

2- L’amélioration de la biodisponibilité¢ des matieres difficiles a étre biodégradées qui
augmente les rendements du test BMP et du digesteur (Fig. 1.4 B) ;

3- L’¢limination des maticres organiques qui affectent I’ensemble des estimations (Fig.
14 C)

4- La formation d’inhibiteurs qui diminuent le rendement expérimental et opérationnel

(Fig. 1.4 D).

Dégradation
augmentée

Dégradation
augmentée
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Des prétraitements non ¢lectriques (chimiques, biologiques) et des couplages de
prétraitements (i.e. thermochimiques) ont été¢ utilisés efficacement pour intensifier la

production de biogaz (Tab. 1.2).

Tableau I. 2 : Exemples de prétraitements non électriques ou partialement électriques et leurs effets sur la
production de biogaz.

Production
Prétraitements Référence Substrat
du biogaz
Chimiques
Alcali : +294%
c‘a n Costa et al., 2014 Bagasse de canne a 0
Acide sucre + 248%
Biologiques
Enzymatique Warthmann et al., 2012 Déchets verts ensilés +10%
Fracti ique d
Fungique Wagner et al., 2013 fac on orgamque o 127%
déchets ménagers
Additi’on de compost Fdez.-Giielfo et al., 2011 Fr’action Ofganique des - 190%
maturé déchets ménagers
Combines
Explosion a la vapeur ~ Vivekanand ef al., 2012 Paille de colza + 16%
Th chimique Rafique et al., 2010 Fumier de porc + 78%
ermo -
a Monlau et al., 2012 Tiges de tournesol +20%

[.2.2. Prétraitements thermiques

L’utilisation de la chaleur (température supérieure a 100°C) est l'un des premiers
prétraitements appliqués et 'un des plus utilisé afin d’améliorer ’AD pour les boues des
stations d’épuration essentiellement (Tabl. 1.3). La désintégration cellulaire induite par ces
prétraitements, liés aux différences de pression induites par 1’augmentation de la température
entre ’intérieur des cellules et du média, améliore la production de biogaz (Bougrier et al.,

2006).

Dans cette catégorie, I’hygiénisation a une température de 70 a 100°C pendant 1 h, est
considérée ici comme un prétraitement thermique, et celui-ci est efficace pour les déchets

issus des abattoirs (Luste et al., 2009 ; Luste et Luostarinen, 2010) (Tab. 1.3).

La désintégration cellulaire par la congélation/décongélation a également un effet positif sur

la production de biogaz pour les boues et les fractions organiques des déchets municipaux

(Tab. 1.3).
I
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Tableau I. 3: Exemples de différents prétraitements thermiques utilisés pour augmenter le rendement de biogaz.

Producti
Référence Protocole Substrat ro u ction
du biogaz
100°C <
B tivées et
Bougrier et al., 2006 170°C — 30 min S;‘;:e; activées etboues de 5y 5 60,
Donoso-Bravo et al., 2010  175°C — 30 min Boues secondaires + 80%
g‘zil:eettslég mes) 8%
u
i ., 2011 170°C—1h .
Qiao et al., 20 70°¢ Fumier de porc +7,8%
Boues de STEP +67,8%
Bolado-Rodri tal.
oadortodrigiez eldls rec - 1h Paille de blé +50%
2016
Hygiénisation
Luste et al., 2009 70°C—1h Refus de tamisage 6 mm +50%
(Abattoir)
Luste et al., 2009; Luste et Refus d’abattoir
’ ’ 70°C—-1h +15a20°
Luostarinen, 2010 (porc/vaches) a20%
Rafique et al., 2010 100°C—-1h Fumier de porc +31%
Boues de I’industrie laiti¢re +45%
Beszédes et al., 2011 95°C — 10 min Boues de I’industrie des
. +23%
viandes
Grim ef al., 2015 70°C ~ 1h Fractions organiques de +549%
déchets ménagers
Congélation / décongélation
. -25°C—-24h Boues primaires
Mont tal, 2010 + 509
ontustewicz et at., puis 20°C - 12 h Boues secondaires o
_80°C—_6h
89 c-6 ) +56%
puis 55 + 2°C — 30 min
: °C - Fracti i
Mot o BT o e
pu g +24%

I’autoclave 120°C - 30
min

[.2.3. Autres prétraitements physiques

1231

Broyage

Ce prétraitement vise a améliorer I’ AD des substrats par diminution de la taille des particules.

Ainsi la surface spécifique augmente améliorant les possibilités d’attaque enzymatique du

milieu (Montgomery et Bochmann, 2014).

Un autre avantage de ce prétraitement est la diminution de la viscosit¢ de la charge des

digesteurs ce qui facilite 1’agitation et améliore le mélange. Différentes techniques de broyage
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ont été testées, surtout pour les fractions organiques des déchets municipaux et les déchets

lignocellulosiques (Tab. 1.4).

Tableau I. 4: Exemples des différents protocoles de broyage pour différents substrats et leurs effets sur la
production de biogaz.

Référence Substrat Protocole Prod'uctton
du biogaz
2H§ (?;1 riks et Zeeman, Déchets lignocellulosiques ~ Fraisage +52a25%
Nizami et al., 2009 Gazon et pelouse Fraisage +52a25%
Izumi et al., 2010 Déchets alimentaires Broyage a billes + 28%
Broyage a boulets
Wett et al., 2010 Boues activées —0,49 kWh-kg +41%
TSS!
, . Déchiquetage /
Bernstad et al., 2013 Decl}ef[s solides presse a vis — 44 +22a45%
municipaux KWh-ton-!
; . . Moulin a
Monch-Tegeder et al., Ffactlons organiques de Scoulement 126.5%
2014 déchets ménagers
transversal

12.3.2. Micro-ondes

Le traitement par micro-ondes a un effet essentiellement thermique. Cependant pour les
protocoles faiblement énergétiques, en réglant les parametres (fréquence et forme) du champ
¢lectrique alternatif des micro-ondes, et en limitant I’échauffement induit, un effet athermique
peut-étre obtenu. Ces deux effets conduisent a la désintégration cellulaire (Eskicioglu et al.,
2007 ; Park et al., 2004 ; Tang et al., 2010). Ce prétraitement est utilis¢ afin d’améliorer la
production de biogaz, surtout pour les boues issues des industries agroalimentaires et des

stations d’épuration (Tab. L.5).

Tableau 1. 5 : Exemples des effets des micro-ondes sur la production de biogaz pour différents substrats.

Référence Substrat C’o'n som.matwn Prod.uctwn
d’énergie du biogaz

Marin et al., 2010 Déchets alimentaires — + 6%
Boues de I’industrie laitiére +269%

Beszédes et al., 2011 15 kJ-mL!

eszedes et at, Boues de I’industrie des viandes m + 134%

Fracti i cchet

Shahriari ef al,, 2012 | ractions organiques de déchets +437%
ménagers

Appels etal., 2013 Boues activées 336 kJ-kg'! +50%

Jackowiak et al., (2011) n’ont pas observé d’augmentation sur la production du CHy aprés le
traitement de 1’ensilage des cultures, mais un effet positif sur la cinétique de la production a

été obtenu.
'
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12.3.3. Ultrasons

Les ultrasons conduisent a la formation de bulles de cavitation dans la phase liquide. Leur
effondrement par cavitation produit, localement, une production de chaleur, des hautes
pressions a l'interface liquide-gaz, des turbulences et des phénomeénes de cisaillement élevés
dans la phase liquide (Cesaro ef al., 2012 ; Cesaro et Belgiorno, 2013). La consommation
énergétique et la fréquence sont des éléments clés pour ce prétraitement (Ariunbaatar et al.,
2014). Le tableau 1.6 est une liste des travaux menés pour tester I’effet des ultrasons sur la

production de biogaz.

Tableau I. 6 : Effets des ultrasons sur la production de biogaz pour différents substrats.

o Consommation  Production
Référence Substrat

d’énergie du biogaz
) ) 6250 -9 350
Bougrier et al., 2006  Boues activées et boues de STEP kI kg TS +47a51%
Donoso-Bravo et al. 12 400
b : + 0
2010 Boues secondaires k) -kg TS 40%
) 14 500

Boues activées ke TS +60%
Pilli et al., 2011 . 2g

Boues de STEP \X}-mL'l +102%
C tal., 2012

esato et at, . Fractions organiques des déchets 3,26

Cesaro et Belgiorno, ) q +24%
5013 ménagers kJ-kg TS

* TS = solides totaux

12.3.4. Champs électriques pulsés (CEP)

Cette technologie est utilisée depuis quarante ans dans le domaine agroalimentaire afin
d’améliorer I’extraction des liquides intracellulaires des produits alimentaires comme le jus de

pomme et le sucre de betterave (Lebovka et al., 2011).

Ce processus est basé¢ sur le phénomene de formation de pores dit d’électroporation.
L’¢lectroporation est induite en appliquant un champ électrique pulsé sur un produit
biologique placé entre deux électrodes. Des pores se forment localement, ils peuvent étre
réversibles ou irréversibles selon I’intensité du champ électrique appliqué (kV.cm) et le
temps d’application. Le choix de protocole de traitement par CEP est fortement li¢ a 1’objectif

du traitement et de la nature des matieres a traiter (Vorobiev et Lebovka, 2009).
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Depuis 2004, des équipes de recherche ont commencé a étudier I'effet irréversible de
I’¢lectroporation comme la lyse cellulaire sur I’AD. Cet effet est utilisé pour faciliter I’étape
d’hydrolyse (Kopplow ef al., 2004). Le tableau 1.7 illustre les travaux menés pour améliorer

la production du biogaz apres 1’application des champs électriques pulsés.

Tableau 1. 7 : Effets des champs électriques pulsés sur la production de biogaz avec les protocoles appliqués.

Intensité  Fréquence Consommation Production
Référence Substrat
(kV.em) (Hz) d’énergie de biogaz
Kopplow et al.,
Boues de STEP 15 — 41,7 kWh'm? +19%
2004
Choi et al., 2006 Boues activées 63 150 B +150%
Carlsson et al., Déchets solides
24 12,5 0,07 kWh'kg TS +20%
2008 municipaux
Salerno et al., Boues activées 24,5 1000 9,88 kWh'm? + 80%
2009 Lisier de porc 19,7 10,5 kWh-m? + 100%
Zhang et al., 2009 Boues de STEP — — 16 kWh-m’ + 154 30%
Lee et Rittmann,
Boues activées 1000 34 kWh'm +33%
2011
Garoma et
Biomasse algale — 35 kWh'm? +110%
Shackelford, 2014
Lindmark et al.,
Ensilage des cultures 96 10 1 223 kWh'm™ +6a19%

2014

* TS = solides totaux

En comparaison avec d’autres prétraitements €lectriques (micro-ondes, ultrasons) utilisés pour
améliorer la production du biogaz, la technologie des champs électriques pulsés est tres
étudiée et, parmi les études qui ont été faites, plus de 80% ont été menées sur les boues
(Carlsson et al., 2012). Les avantages de cette technologie, qui ont ¢été montrés dans le
domaine agroalimentaire (Vorobiev et Lebovka, 2009), ont encouragé I’application des CEP
sur des substrats de méthanisation (Garoma et Shackelford, 2014 ; Lindmark et al., 2014 ;
Salerno et al., 2009). En conclusion, plusieurs prétraitements sont utilisés pour améliorer
I’AD. La technologie des CEP, a laquelle s’intéresse plus particulierement cette étude, sera

détaillée dans la partie suivante.
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I.3. Partie 3 : Technologie des champs ¢électriques pulsés (CEP)

Le traitement par CEP est un traitement récent qui est utilis€ comme prétraitement pour
améliorer et intensifier les procédés dans différents domaines et sur une grande gamme de
substrats. La trés courte durée, la faible consommation énergétique, et I’efficacité de la

désintégration cellulaire sont les principaux avantages de ce traitement.

Plusieurs chercheurs ont utilis€ les CEP comme prétraitement pour perturber ou lyser la
membrane cellulaire. Ces ruptures cellulaires conduisent a une meilleure disponibilité pour les
micro-organismes des solides organiques complexes et des macromolécules des différents
types des boues, de lisiers de porc, de biomasses algales, et d’ensilages de cultures (Tab. 1.7 et

1.8).

Le tableau 1.8 montre que les CEP ont été utilisés pour d’autres objectifs que 1’amélioration
de la production du biogaz. Ces travaux menés sur les boues de STEP (primaires, activées, et
exces) ont étudié ’effet des CEP sur I’amélioration de la dénitrification, 1’inactivation

microbienne (pour les salmonelles en particulier), et la solubilisation.

Tableau I. 8 : Etudes sur ['effet de traitement CEP sur les boues de STEP (hormis pour intensifier la production
du CHy).

Intensite

Référence Substrat Objectif (kV-em™) Energie
Koners et al., Boues Diminuer la quantité et la taille P
2007 activées des flocs et améliorer le séchage 7-19 70-250kikg
Boues de
Keles et al., 2010  station Inactiver les salmonelles 0,6-1.2 —
d’épuration
Lee e al., 2010 Bope§ E‘tr’e un donneur supprle'm.entau-e o 28 kWh-m?
activés d’électrons pour la dénitrification
Boues Produire des acides volatiles pour
Kietal, 2015 . étre un donneur d’électrons aux — 33 kWh'm?
primaires )2 . )
cellules d’¢électrolyse microbien
Gao et al., 2015 Boues excés  Améliorer la solubilisation 588—-14,7 —
Lee et Rittmann, Boge§ Eliminer les siloxanes — 36 kWh-m?
2016 activés

Contrairement aux techniques classiques de désintégration tels que le traitement thermique,
les ultrasons ou les traitements mécaniques, le traitement CEP entraine une perméabilisation
directe et efficace de la membrane cellulaire avec une application de courte durée. Une
séparation améliorée des boues, et une réduction de 45% des matiéres en suspension dans les
boues en exces, ont ¢t¢ montrées par Koners et al., (2006), ce qui a permis de diminuer le

temps de s¢jour des boues dans le bioréacteur.
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Aprés un traitement avec un champ de 15 kV-cm™ (qui correspond a un apport d’énergie de
360 kJ L) une augmentation allant jusqu’a 15% de la demande chimique en oxygéne (DCO)
a été mesurée. Les maticres volatiles en suspension et la production de biogaz au cours de
I’AD ont été améliorés de 8 et 19% aprés un apport d'énergie de 150 kJ-L! avec les CEP
contre un apport de 445 kJ-L ™! avec un traitement thermique (Kopplow et al., 2004).

Aprés un traitement CEP en continu sur des boues activées (56,6 — 63,3 kV-cm™, 110 —
150 Hz), Choi et al., (2006) ont observé que le rapport entre la demande chimique en oxygeéne
soluble et la demande chimique oxygene totale (DCOs/DCOr) a été augmenté par un facteur
4,5. Les polymeres exocellulaires ont été aussi multipliés par un facteur 6,5 aprés le
traitement. Ces polymeres sont un parametre qui indique 1’état de solubilisation des boues
(Choi et al., 2006). Du fait de la désintégration cellulaire, la production du CHy a été 2,5 fois

plus ¢élevée que celle des boues non traitées (Choi et al., 2006).

Salerno et al., (2009) ont mis en évidence que la biodisponibilité¢ des solides organiques a été
considérablement améliorée par le traitement CEP de boues et de lisier de porc. Le traitement
a solubilisé environ 10% de la DCO totale, et la DCOs est passée d’environ 20 mg-L! a plus
de 1000 mg-L"". De plus, une grande partie des matiéres volatiles en suspension ont formé des
colloides (entre 0,2 et 1,2 um) grace au traitement. Les effets du traitement ont augment¢ le
potentiel méthanogeéne des échantillons de maniére significative, de 80% pour le lisier de porc
et de 100% pour les boues. Les rendements d'élimination de DCO totale ont augmenté

linéairement avec le temps de séjour dans le digesteur.

Lee et Rittmann, (2011) ont prétraité des boues activées d'une station d'épuration a grande
¢échelle. Les effets positifs du traitement CEP pour un temps de sé¢jour compris entre 2 et 20
jours, ont été évalués. En particulier, les taux de production de CHa, le risque de lessivage des
bactéries méthanogenes, et 1’hydrolyse ont ét¢ comparés, avant et apres le traitement. D'apres
leurs résultats, le traitement CEP améliore les cinétiques de I’AD en diminuant le temps de

séjour sans encourir de risques excessifs de lessivage de biomasse.

Les siloxanes sont un sous-groupe de silicones qui contiennent des liens (Si-O) avec des
groupes méthyl et éthyle liés a 1’atome de silicium. Les siloxanes sont des impuretés
existantes dans le biogaz produit par la digestion anaérobie des boues des stations d’épuration
dia a D’existence de silices dans différents produits comme les déodorants et les solvants
(Oshita et al., 2010). Ces impuretés sont transformées en silicates et en dioxyde de silicium

lors de la combustion du biogaz, ce qui affecte des échangeurs de chaleur et des moteurs. Lee
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et Rittmann, (2016) ont obtenu une élimination efficace de 32% des siloxanes en les

transformant biologiquement suite a un traitement par CEP.

Le traitement CEP avec des champs ¢levés ou modérés, a €té proposé pour intensifier les
procédés de séchage des produits agroalimentaires (Tab. 1.9), en améliorant le transfert de

masse par désintégration cellulaire (Vorobiev et Lebovka, 2009).

Ce traitement est aussi considéré comme un procédé non thermique prometteur qui offre des
avantages pour l'amélioration du séchage des matic¢res alimentaires sensibles a la chaleur

(Lebovka et al., 2011).

Le tableau 1.9 est une compilation des travaux menés sur [’application des CEP pour

améliorer différents processus dans le domaine des industries agroalimentaires.

Tableau I. 9 : Exemples de traitements CEP dans le domaine agroalimentaire avec les objectifs et les protocoles
des traitements appliqués.

Intensité Nombre Largeur Temps

Référence Substrat Objectif du champ ye . d’impulsion CEP
4 @’impulsions

kV-cm us us
Dunn et Pearlman, Allment Ingctlvgtlon 1237 2540 1-100 o
1987 liquide microbienne
ZA(;I(Sg()e rebach et al Eau et Inactivation

: matiéres o] 20-30 10 - 100 — —

Beveridge et al., 2002 liquides microbienne
Zhang et al., 1995 q
Rastogi et al., 1999 Carotte Séchage 022-1,6 — — —

Bouzrara, 2001 Betterave Rendementen  0,215-0,3

Bouzrara et Vorobiev, de sucre sucre 0,427 500 100 —
2000
Dutruex ef al, 2000 -4t~ Inactivation 63 2,5 157,5
écrémé L. innocua
0,18 —
Bouzrara, 2001 Carotte Séchage 0,225 — — 100 5-10°
0,27 - 0,36
Lebovka eral, 2001  Pomme  ondementen g _ _ 10°

jus
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Perméabilisat®
Fincan et Dejmek, Maticres ~ 1OD thermique 100 —
2002 véedtales  POUT endom- 0,5-1 — — 10 000
Lebovka et al., 2002 & mager les
tissus
Alvarez et al., 2003 Inactivation 1520 o - o
Toepfl et al., 2007 microbiologique
Lebovka er al, 2003~ aticres - Rendementde ., 5 — — 15-10°
végétales  jus et séchage
0,1/0,25/
Praporscic ef al., 2005, Betterave Rendementen 0,3/035/ 300 100 —
2004 de sucre  jus 0,5/1
0,6 400 4-10*
0,8 — — —
El Belghiti et Betterave Rendement en
Vorobiev 2005 de sucre  sucre 0,67 300 100 3-10*
Evrendilek et Zhang, Jus de Inactivation
2005 pomme E. coli 2 43 4 172
El Zakhem, 2006 Levure ~ lpactivation 5 4 1-200 10 —
E. coli
Lebovka ef al, 2007 LOMMC e hage 0,4 — 100 —
de terre
Betterave Rendement en
Vito et al., 2008 de sucre . 0,3 — 1000 107
sucre et en jus
et pomme
Ben Ammar et al., Pomme Procédés de 1ns
2011, 2010 de terre congélation 0.4 2 1000 310
?éir}?eesse ¢ Perméabilisat®
Kumar et al., 2011 et hydrolysede 8-10 2000 100 —
Copeaux
. la cellulose
de bois
Wiktor et al., 2013 Pomme Séchage 5-10 10 - 50 — —
Pomme _ 0,9 750 100 75-10*
Amami efal,2014  Banane  DeShydratation T3 500 100 5-10°
osmotique
carotte 0,6 500 100 5-10°
Marc de  Récupération
Barba et al., 2015 raisin des bio- 13,3 — — —
ensilé composants
Almohammed et al., Betterave  Production du \ 4
2016 de sucre  bioéthanol 0,45 1al130 100 10
Betterave  Extraction de 0,2-0,6 6-10°
Luengo et al., 2016 . ’ ’ — — 75 -
rouge betanines 2-6 150
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Le traitement CEP n’a pas seulement accéléré la cinétique de séchage, mais il a aussi amélioré
le coefficient de diffusion effectif D.y. L’augmentation de D.y indique qu’il est possible de
diminuer la température de séchage, selon la variation de Dy entre les produits traités et non
traités. Pour la pomme de terre, la température a pu €tre diminuée de 20 a 25°C (Lebovka et
al. 2007). Ces observations ont ¢t¢ faites par différentes études et pour différents substrats
(Barba et al. 2015), comme les racines de betterave rouge (Shynkaryk et al. 2008), la pomme
de terre (Lebovka et al. 2007), et la pomme (Wiktor et al. 2013).

Ainsi, cette technique a été utilisée pour améliorer d autres méthodes de séchage comme la
déshydratation osmotique, et la lyophilisation (Tab. 1.9). On notera également que
I’application des CEP comme une opération de prétraitement avant le pressage ou comme une
combinaison avec le pressage, a permis d'augmenter considérablement le rendement en jus et

d'obtenir des produits de meilleure qualité (Tab. 1.9).

1.3.1. Electroperméabilisation des membranes cellulaires induite par CEP

L’application d’un champ électrique pulsé, sur une structure biologique comme les cellules,
induit une modification de la répartition des charges qui s’accumulent sur la surface
membranaire. Cet effet entraine 1’augmentation du potentiel transmembranaire (Un) de la

membrane. Cette augmentation conduit a la formation des pores membranaires.

Ce phénomene qui est appelé électroperméabilisation ou électroporation, peut étre réversible
ou irréversible selon la stabilisation des pores formés, leurs diametres, et 1’intensité des
champs appliqués. Deux théories, 1’électro-compression et 1’état métastable de la membrane,
ont été proposées afin d’expliquer le mécanisme d’électroperméabilisation en se basant sur

I’augmentation du potentiel transmembranaire (Ben Ammar, 2011 ; Shynkaryk, 2007).

13.1.1. Potentiel transmembranaire

Ce potentiel correspond a la différence entre le potentiel électrique négatif du milieu
intracellulaire et le potentiel électrique positif du milieu extracellulaire. Ce potentiel est défini

par I’équation [1.1] :

Unp,=k -d.-E -cos@ [1.1]
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Ou Uy, est le potentiel transmembranaire (V) ; & est un facteur li¢ a la forme cellulaire ; d. est
le diamétre de cellule (cm) ; E est I’intensité du champ électrique appliqué (V-cm™) ; 0 est

I’angle entre la direction du champ et celle du potentiel mesuré.

D’aprés cette équation, on notera que plus la cellule a un diametre élevé, plus le potentiel

transmembranaire est grand et donc plus I’effet des CEP est favorisé.

13.1.2.  Perméabilisation cellulaire selon la théorie de [’'électro-compression

Cette théorie se base sur I’influence de 1’application du traitement par CEP sur le potentiel
transmembranaire (U,) (Zimmermann, 1986), en augmentant sa valeur jusqu’a ce qu’a ce
qu’il dépasse un seuil (Barbosa-Canovas et al., 1999). Ce seuil a été défini entre 0,7 et 2,2 V
et il dépend du type de cellule : végétale ou animale (Knorr et al., 1994). Au repos, la valeur

du potentiel transmembranaire est de = 0,1 V.

La compression résultante sur la membrane peut former ou non des pores selon I’intensité du
champ appliqué (El Zakhem, 2006). La figure 1.5 illustre la formation des pores en se basant
sur I’intensité du champ appliqué E et I’intensité du champ critique Ec qui varie avec la nature

du produit a traiter.

Au moment de ’application d’un champ ¢lectrique, les charges de signes opposés, situés de
chaque coté de la membrane (Fig. 1.5 A), s’attirent et provoquent une contrainte électro-
compressive sur la membrane qui s’oppose a la contrainte ¢lastique des composants

membranaires tels que les protéines (Saulis, 2010).

+ -
» u
//, pu— "\*‘.\\3\ » Y + g § ............ PR A I S
§ = 2 - +: &> 8\:
: > A AP m— 8
N é Membrane | == g 195 :> <:] 2 : 1
Q= +3: 2\ &
N, S - R + = 8 CoSA t L L,
- (A) E=0 (B) E <Ec (C)E>Ec (D)E>>Ec
C

Figure I. 5 : Perméabilisation cellulaire selon la théorie de |’électro-compression

Quand I’intensité du champ dépasse la valeur critique, la contrainte électro-compressive
devient supérieure a la contrainte €lastique, ce qui conduit a la formation des pores, et ¢largit
les pores existants dans la membrane (Fig. I.5 B). Lorsque E > Ec, la perméabilité induite peut

étre réversible (Fig. 1.5 C). Lorsque cette augmentation devient plus importante, elle intensifie
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la perméabilisation et peut conduire a un effet irréversible comme la lyse cellulaire (Fig. 1.5

D).

13.1.3. Perméabilisation cellulaire selon la théorie de |’état métastable

Kotnik et al., (2012) ont étudi¢ le mécanisme de formation des pores proposé par Weaver et
Chizmadzhev; (1996). Ce mécanisme est bas¢ sur la théorie de 1’état métastable des
membranes. Cette théorie indique que la perméabilisation membranaire dépend de la densité
et de la taille des pores formés. Ainsi, cette théorie considere que la perméabilisation induite
est hétérogene et non uniforme. Ainsi les pores se développent séparément les uns des autres,

en lien avec I’orientation de la cellule par rapport la direction du champ.

La figure 1.6 illustre le mécanisme de formation des pores par la théorie de 1’état métastable,
dans la bicouche lipidique de la membrane, d’épaisseur (dm). La figure 1.6 A présente la
bicouche lipidique avant I’application d’un champ ¢électrique. Quand le champ est appliqué,

les pores avec un diamétre (Dp < dm) commencent a étre formés (Fig. 1.6 B).

Partie non polaire

fe i i iR b b Dl el Tl L Eau + ons (et 4)
VR oM YA A VR e @ YA A YA e
5B BES B B + Partie polaire

alleuBIqQUISW 3pIdi

Figure I. 6 : Perméabilisation cellulaire selon la théorie de I’état métastable des membranes (adapté de Kotnik
etal 2012)
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Ensuite, deux possibilités de perméabilisation peuvent €tre observées :

1- Une perméabilisation réversible, ou le diametre du pore (Dp) augmente modérément
dans la limite (Dp>dm) (Fig; 1.6 C), quand le traitement est arrété, la membrane
retrouve son ¢état initial (Fig. 1.6 D et E).

2- Une perméabilisation irréversible, ou le diamétre du pore augmente significativement
(Dp >>dm) (Fig. 1.6 F), et apres ’application du traitement, le pore reste ouvert ou se

ferme partiellement (Fig. 1.6 G et H).

13.1.4. Endommagement cellulaire induit et indice de la désintégration

Afin de quantifier I’effet de I’endommagement cellulaire induit apres le traitement par CEP,
I’indice de désintégration Z a été utilisé. I est défini par le rapport du nombre de cellules

désintégrées sur le nombre total de cellules existantes dans une structure biologique.

Différentes méthodes ont été proposées pour réaliser les mesures expérimentales de Z, telles
que ’observation microscopique de la perméabilisation, I’évaluation par le coefficient de
diffusion, les caractéristiques texturales, ou le suivi de la conductivité électrique (Jemai et

Vorobiev, 2003 ; Lebovka et al., 2011, 2000)

La mesure de la conductivité électrique du milieu est un des moyens les plus simple pour

caractériser 1’indice Z, car la perméabilisation cellulaire augmente la valeur de la conductivité.

Par exemple, Knorr et Angersbach, (1998) ont montré que la conductivité est amplifiée

lorsque le nombre d’impulsions du traitement CEP augmente (Fig. 1.7).
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Figure I. 7: Mesures de la conductivité en fonction de la fréquences du traitement CEP, pour différents
nombres d’impulsions (adapté de Knorr et Angersbach 1998)
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L’augmentation de la conductivité est lic¢e a la diffusion du liquide intracellulaire vers le
milieu extracellulaire, cette diffusion est provoquée par ’application d’un champ électrique
puls¢ (Ben Ammar, 2011). Du fait de ce phénomene, il est possible d’évaluer
I’¢électroperméabilisation cellulaire au cours du traitement par CEP en utilisant un indice de
désintégration Z qui a été défini par 1’équation [I.2] (Rogov et Gorbatov, 1974 ; Lebovka et
al., 2002).

g=m" % [1.2]
O0qg — 0j
Ou o est la conductivité électrique (S'm™), o, est la conductivité électrique mesurée au cours
du traitement ; o; est la conductivité électrique initiale ; o4 la conductivité électrique d’un
¢chantillon totalement désintégré. Généralement o4 peut €tre obtenu apreés un traitement
intensif obtenu par suite a plusieurs cycles de congélation/décongélation d’un échantillon

frais.

08 .
Cellule endommagée

06

04

Indice de désintégration (Z)

02

' Cellule intacte

L Ll il l L ! Ll i il II
107 10° 107
Temps du traitement tcep (s)

Figure I. 8 : Indice de désintégration au cours du temps de traitement par CEP (lcep)

Cet indice varie entre 0 et 1. Z est égal a 0 pour un échantillon frais / non traité, Z est égal a 1
pour un échantillon complétement désintégré (Fig. 1.8). Selon la nature de I’échantillon traité
et des conditions de traitement, la valeur de Zys a ét¢ utilisé afin de représenter un niveau de

50% de désintégration.

Pour Z, les mesures de la conductivité ont été réalisées a de faibles fréquences car I’effet du
traitement CEP caractérisé par la différence de conductivité entre une cellule intacte et
totalement désintégrée est plus prononcé en diminuant la fréquence de mesure de la

conductivité (Knorr et Angersbach 1998).
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[.3.2. Parameétres de traitement CEP

En plus de la conductivité électrique des produits a traitér, plusieurs facteurs influencent le
potentiel transmembranaire, le traitement par CEP et I’endommagement induit. Hamilton et
Sale, (1967) ont conclu que pour le traitement par CEP, il existe deux paramétres principaux
qui déterminent 1’efficacité¢ de I’endommagement induit : I’intensité de champ électrique (E)
et le temps spécifique de traitement (fczp). Des études ont montré I’effet des parameétres
d’impulsion, comme D’intensité, la forme, la durée, la fréquence de répétition, et le temps de

repos, sur ’efficacité de traitement (Canatella et al., 2004, 2001).

Un protocole typique de traitement CEP en utilisant des impulsions monopolaires quasi
rectangulaires est présenté dans la figure 1.9. Ce protocole est constitué¢ d’un nombre de trains
(N), chaque train regroupe un nombre spécifique d’impulsions (#) de durée (#). Un temps de
repos (Af) (pause inter-trains) les sépare afin de limiter 1’¢lévation de température induite par

le traitement.

Impulsion (n) Durée (t)

Tension (V)

Nombre de trains (N)  Pause (Af) 2¢me train

Temps (s)

Figure I. 9 : Protocole de traitement CEP avec impulsions monopolaires quasi rectangulaires

13.2.1.  Intensité du champ électrique

Typiquement, une intensité de champ électrique élevée permet d’avoir un endommagement
plus efficace (Praporscic, 2005 ; Shynkaryk, 2007 ; Toepfl, 2006). Selon la théorie de
I’€lectro-compression, 1’intensité du champ électrique appliquée doit atteindre une valeur

critique afin d’obtenir la désintégration cellulaire (Fig. 1.10).

. Induction de la réponse au stress
@ EE Reversible 05-15kWem 0,5-5klkg
orit

+*

] 2 + 0 Ameélioration de transfert de masse
o /_ 0,7-3 kV/em 1-20 kJ/kg

E % /, —— Inactivation microbienne

L Irreversible
S - 15-20 kvlem  40-1000 kJ/kg
-\ \

Désintégraticn des boues
10-20 kW/em 50-200 kJ/kg

@

Figure 1. 10 : Applications des CEP sur des tissus biologiques avec l'intensité du champ électrique nécessaire et
l'apport d'énergie correspondante (Toephl 2006)
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Plusieurs études ont montré que 1’augmentation de I’intensité de champ améliore et accélére
la perméabilisation cellulaire (Bazhal et al., 2003; Bazhal et Vorobiev, 2000; Lebovka et al.,
2000).

Lebovka et al. (2002) ont montré I’effet de 1’augmentation de 1’intensité de champ sur I’indice
de désintégration Z pour la pomme de terre (Fig. 1.11). En fonction de la nature du produit a
traiter par CEP, et pour que les pertes énergétiques soient minimales, il existe une gamme
d’intensité optimale pour 1’électroporation. La gamme entre 200 et 1100 V-cm™ pour les

tissus biologiques a été identifiée par (Bazhal et Vorobiev, 2000).

E =600 V/cm
—

-

200

Figure I. 11 : Influence de l'intensité de traitement CEP sur [’indice de désintégration Z (Lebovka et al. 2002)

Lindmark et al. (2014) ont testé deux intensités de champ (48 et 96 kV-cm) avec deux
fréquences (5 et 10 Hz) pour prétraiter I’ensilage de cultures avant leur digestion anaérobie.
Selon leurs expériences, seul le champ le plus élevé (96 kV-cm™) a permis d’augmenter la
production du biogaz de 16% et la vitesse de la production de 17% pour une durée de 75 jours

et de 16% pour 356 jours.

Gao et al. (2015) ont observé ’effet de I’augmentation de I’intensité du champ appliqué sur la
demande chimique en oxygéne soluble (DCOS), pour les boues en exces d’usine de
traitement. Gao et al. (2015) ont utilisé un parametre AS qui représente la différence entre
DCOS pour les boues non traitées et traitées. Selon leur étude, AS a été de 6,22 mg-L! apres
’application d’un champ de 5,88 kV-cm'!. Le AS a augmenté jusqu’a 30,11 et 226,57 mg-L™!
pour des intensités de 11,76 et 14,7 kV-cm™.

I ——
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13.2.2. Temps de traitement

Le temps de traitement zcep ou le temps spécifique de traitement CEP comme il est dénommé
dans plusieurs études, est le parameétre qui quantifie le traitement CEP. Ce temps peut étre

calculé selon I’équation [1.3] :
tCEp:n'N'ti [13]

Ou n est le nombre d’impulsion par train ; N est le nombre de trains d’impulsions ; # est la

durée d’impulsion (s).

Selon de nombreuses études (Bazhal et Vorobiev, 2000; Fincan et al., 2004; Lebovka et al.,
2002, 2000), la prolongation de I’application de traitement CEP augmente son efficacité. En
ce qui concerne I’effet des CEP sur la cinétique de séchage, Ade-Omowaye et al., (2003) et
Wiktor et al., (2013) ont observé que I’augmentation du nombre d’impulsions ne conduit pas

systématiquement a 1’augmentation du coefficient de diffusion effectif Dy

13.2.3. Fréquence d’impulsions

L’augmentation de la fréquence d’impulsions (f) a un effet négatif selon 1’étude de Gao et al.
(2015) qui ont observé que le traitement par CEP avec une fréquence de 1 Hz est deux fois

plus efficace sur le parametre AS qu’a une fréquence de 100 Hz.

Cet effet négatif de I’augmentation de la fréquence a aussi été noté par Lindmark et al.
(2014). Aprés comparaison entre deux fréquences (5 et 10 Hz) avec une intensité de
96 kV-cm™, ils ont montré que la production de biogaz a été augmenté de 9% pour (f= 10 Hz)
a 16% pour (f=5 Hz). Lindmark et al. (2014) ont émis 1’hypothése que ces variations sont

liées a I’hétérogénéité du substrat qui entraine un traitement inégal par CEP.

13.2.4.  Durée d’impulsion

Les expériences ont montré qu’une impulsion de longue durée (t;) peut améliorer 1’efficacité
de traitement CEP pour le raisin, la pomme, et la pomme de terre (Grimi et al., 2010; Vito et
al., 2008). Vito et al. (2008) ont noté que les impulsions longues sont plus efficaces, et leur
effet a été observé pour les expériences a température ambiante et des intensités de champ

modérées (E = 100 — 300 V-cm™).

En ce qui concerne la production de biogaz, Garoma et al. (2014) ont examiné trois durées

d’impulsions différentes : 5, 10, et 20 ps. Ils ont trouvé que la durée d’impulsion n’avait pas
|
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d’effet significatif sur la différence de DCOs (AS) pour la biomasse algale non traitée et

traitée par CEP.

13.2.5.  Energie injectée

L’énergie spécifique injectée Wcep est la somme des énergies appliquées pour chaque train

d’impulsion divisée par la masse de produit a traiter :

Wesr = S 14
CEP 0 m [ ]

Ou Wcep est calculée en (kWhkg!); U est la tension appliquée (V) ; I est I’intensité du
courant (A) ; tcep est le temps spécifique du traitement CEP (s) ; m est la masse de produit a

traité (kg).

L’intensité¢ de traitement IT (équation [I.5]) est une autre méthode pour calculer 1’énergie
consommée durant le traitement CEP, en batch ou en continu. Elle a été utilisée pour le
traitement des boues activées (Lee et Rittmann, 2011 ; Rittmann et al., 2008 ; Salerno et al.,
2009; Zhang et al., 2010, 2009) et le traitement de biomasse algale (Garoma et Shackelford,
2014) :

U?-t;-f-o-HRT
LZ

Intensité de traitement (IT) = K. [1.5]

Ou IT est calculé en (kWh'm™) ; U est la tension appliqué (V = J-C! = kgm*C's?) ; f; est la
durée d’impulsion (s) ; fest la fréquence (s!) ; o est la conductivité (S'm™! =s-C>kg!''m?); L
est la distance entre les ¢électrodes (m) ; HRT est le temps de résidence dans la chambre de

traitement CEP (s) ; K est une constante (1/3 600 000).

Salerno et al. (2009) ont évalué I'impact de 1’intensité de traitement (IT) sur la conversion de
la DCO en CHa. Ils ont appliqué trois intensités de traitement : 4, 9,88, et 19,8 kWh-m™ sur
les boues activées. Ils ont observé pour les trois intensités une augmentation de production de
biogaz (+ de 80% pour le champ 9,88 kWh-m™). Toutefois, la différence de production de
biogaz entre les intensités de traitement de traitement 9,88 et 19,8 kWh-m™ était négligeable.
Les auteurs supposent 1’existence d’un seuil 4 10 kWh'm™ au-dela duquel il n’y a plus

d’amélioration de la production de biogaz.

Salerno et al. (2009) ont également réalis¢ des essais sur le lisier porc en utilisant des

intensités de traitement comprises entre 7 et 10,5 kWh-m™. Pour le lisier de porc, une intensité
-
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de traitement de 7 kWh-m™ n’a pas d’effet au niveau de la production de biogaz. Par contre,
une augmentation de plus de 100% de production de biogaz a été obtenue pour une intensité

de 10,5 kWh'm?,

Pour la biomasse algale, Garoma et al. (2014) ont testé¢ 1’effet de plusieurs intensités de
traitement sur la production de biogaz. La production cumulée de biogaz a ét¢ augmenté de
27,6 £ 7%, 63,4+ 1,4%, et 97,2 +2,5% pour les intensités de 5,4, 10,8, et 16,1 kWh-m™.
Garoma et al. (2014) ont aussi montré que 1’effet de ’intensité de traitement au-dela de 16,1
kWh-m? est négligeable. Ce constat a été fait aprés les essais avec 26,9 et 35,0 kWh-m?

d’intensité de traitement.

Garoma et al. (2014) ont émis la méme hypothese de Salerno et al. (2009) c’est a dire qu’au-
dela d’un seuil d’intensité de traitement, ils n’observent plus d’amélioration de production de
biogaz, cela serait 1i¢ a la perte d’énergie dii au chauffage ohmique. Garoma et al. (2014)
n’ont pas indiqué s’ils ont observé une augmentation de la température lors du traitement CEP

en continu.

13.2.6. Forme d’impulsion

Les formes d’impulsion les plus utilisées sont exponentielles, triangulaires ou rectangulaires
(Miklavcic et Towhidi, 2010). Les impulsions peuvent ¢galement étre monopolaires ou
bipolaires. Néanmoins, les générateurs d’impulsions rectangulaires bien que plus efficaces
sont plus chers car ils ont besoin de composants plus complexes et plus coliteux en
comparaison des générateurs d’impulsions de type exponentielles. L’utilisation des
impulsions rectangulaires est plus efficace sur 1’inactivation microbienne et la performance

énergétique que les impulsions exponentielles (Zhang et al., 1994).

Les impulsions rectangulaires sont plus avantageuses que les impulsions exponentielles en
raison de I'uniformité du champ électrique et de I’énergie électrique délivrée a la tension
maximale durant la quasi-totalité de chaque impulsion (Barbosa-Cénovas et Altunakar, 2006).
Par ailleurs, les impulsions exponentielles nécessitent un temps relativement long de retour a

zéro (Zhang et al., 1995).

13.2.7. Temps de repos

Le temps de repos (At) est considéré comme un parametre influengant significativement

I’efficacité de I’¢électroporation induite par CEP. Ce temps permet la régulation de I’indice de
-
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désintégration Z sans augmentation notable de la température lors du traitement par CEP

(Lebovka et al. 2011).

L’¢lévation de la température induite par I’application des CEP est liée au phénomene de
chauffage ohmique. Le passage du courant électrique dans un produit ou un milieu conducteur
réchauffe le produit ou le milieu. Cet échauffement est dii a I’agitation moléculaire des ions

dans le produit.

L'augmentation de la température du produit AT est proportionnelle au temps ¢ et a la densité
de courant (¢ E) a travers le produit a traité :
oE*t

AT = — [1.6]

Ou o, p, C sont la conductivité électrique (S'm™), la masse volumique (kg-m?), la chaleur

spécifique (kJ-kg K1), E est le champ électrique appliqué (V-cm™).

1.3.3. Effet de la température sur le traitement CEP

La plupart des études effectuées sur la désintégration cellulaire par CEP ont été faites a
température ambiante afin de bien distinguer les effets du traitement de ceux d’un traitement

thermique.

Lebovka et al, (2004) ont montré qu’un chauffage modéré a 45 - 50°C conduisait a
I’assouplissement du tissu végétal et influengait les propriétés texturales des différents
aliments (pommes, carottes, pommes de terre). Les mémes auteurs ont étudi¢ I’effet de la
température des produits végétaux sur I’efficacité du traitement CEP, en utilisant le rapport

(o/00) qui représente 1’état de relaxation des tissus.

o étant la conductivité électrique mesurée au cours du traitement CEP et oy la conductivité
initiale. Les comparaisons entre les produits traités par CEP sans et avec prétraitement
thermique, ont montré 1’effet assouplissant additionnel induit en couplant un préchauffage

modéré avec le traitement CEP.

L’effet de température a également €été observé aussi par Gao et al. (2015) en mesurant AS
pour les boues activées traitées a 14,7 kV-cm’!. En augmentant la température, AS a augmenté

de 3,93 mg-L! (2 20°C) 4 41,9 et 222 mg-L"! pour des températures de 40 et 60°C.
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1.3.4. Génération des champs électriques pulsés

Le systéme de modulation d'impulsions transforme I'énergie électrique d'une basse tension a
une haute intensit¢ de champs électriques pulsés. Cette installation est constituée d’un
générateur a haute tension et a courant continu, d’un ou de plusieurs condensateurs, d’un
commutateur et d’une chambre de traitement avec des €lectrodes. Des schémas simplifiés des
circuits utilisés pour générer des impulsions exponentielles et des impulsions rectangulaires

sont présentés par la figure 1.12.

Resistance  Resistance

(a) de charge de protection Commutateur
| Ny Ay
0
Condensateur g
| Chambre o
Generateur “—  destockage ; e
de traitement -% o
c
Lk
(=

- =

(0]

Temps (s)
Inductances Commutateur
(b) I:\,r\_/ -—‘
Condensateurs | chambre ]
Ses— dg.stochage de traitement 5
2 10
L4
==
- s Temps (s)

Figure 1. 12: Schéma des circuits électriques permettant la génération d’impulsions monopolaires
exponentielles (a) et quasi-rectangulaires (b) (Zhang et al. 1995)

Dans le premier circuit, un dispositif de stockage d'énergie (condensateurs) est chargé a
travers une résistance de charge. Dans le deuxiéme circuit, cette énergie est déchargée aux
bornes des ¢lectrodes par le commutateur. Ce dernier doit supporter la tension appliquée aux
¢lectrodes qui sont le plus souvent en acier inoxydable. Le commutateur choisi doit supporter
le courant maximal dépendant de la conductivité électrique du produit a traiter qui est placé
entre les deux électrodes. Le type de commutateur déterminera la fréquence (Hz) de répétition
maximale, l'estimation du courant maximal et de la tension maximale qui peuvent tre utilisés

(Toephl, 2006).

Pour générer des impulsions d'intensité de champ électrique suffisantes, une tension de charge
U est requise et est fortement dépendante de la distance entre les électrodes, par exemple,
pour une chambre de traitement avec des ¢€lectrodes en parallele, 1'intensité de champ
¢lectrique E est donnée par 1'équation [L1.7] :
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E=U/L [1.7]

Ou U est la tension (V) et L (cm) est la distance entre les €lectrodes.

[.3.5. Rentabilité énergétique

L’intensit¢ du champ électrique et la fréquence d’impulsion sont les deux paramétres du
traitement CEP qui affectent le plus les cotits d’investissement, tels que le prix du générateur
haute tension et du modulateur. Comme il a ét¢ mentionnée, 1’intensité de champ appliqué est
liée a I’objectif du traitement et au produit a traiter. Ainsi, une comparaison a ¢té faite par
Toephl (2006) en termes d’intensité de champs et d’apport d’énergie (kJ-kg!) en faisant le
lien avec les colts d’investissement et les colits d’exploitation pour différents objectifs de

traitement (Fig. 1.13).
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Figure 1. 13 : Relation entre les intensités de traitement nécessaires pour différentes applications et les cotits
énergetiques induits (10 centimes d’euros par kWh) (Toepfl 2006)

Pour bien comparer les différentes applications en terme de quantité d’énergie injectée, il faut
prendre en compte 1’objectif de chaque application. Celui-ci dépend du niveau de la
perméabilisation cellulaire souhaitée qui peut varier pour I'amélioration du transfert de masse
dans le tissu végétal et I'inactivation pour une décontamination microbienne. Le choix de ce
niveau détermine la quantité d’énergie injectée afin de réaliser le niveau de désintégration

désiré selon le nombre de trains appliqués.
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Les parameétres de traitement CEP optimaux doivent étre identifiés a température ambiante,
lorsque I’effet du chauffage ohmique est négligeable. Dans le cas du traitement CEP pour
I'inactivation microbienne, un apport supérieur d'énergie électrique est nécessaire pour
obtenir une inactivation suffisante, ce qui peut entrainer des colts additionnels de
refroidissement du produit aprés traitement. L’¢lévation de la température de produit est due a
'utilisation des intensités plus élevées pour atteindre I’inactivation souhaitée. Un apport
d’énergie entre 200 et 250 kJ-kg™! est typiquement considéré comme la limite au-dela de
laquelle les effets thermiques deviennent dominants dans le cas ou la température initiale est

comprise entre 10 et 20°C et sans refroidissement (Toephl 2006).

La typologie et les composants d’un modulateur d'impulsions, les fournisseurs ainsi que le
traitement et les produits a traités, conduisent a un large éventail de colts d'investissement.
Les besoins énergétiques peuvent étre estimés dans la gamme de 1 a 3 kWh-tonne™! pour la
désintégration cellulaire, et dans la gamme de 30 a 50 kWh-tonne™! pour la conservation des

aliments liquides (Fig. 1.14) (Toephl 2006).
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Figure I. 14 : Estimation des coiits d’investissement pour [’application des CEP comme technique de
désintégration cellulaire et préservation en fonction de la production de jus de fruit (Toepfl 2006)

L’investissement requis pour un générateur d'impulsions de 30 kW qui peut fournir des
impulsions bipolaires rectangulaires avec une tension de créte de 30 kV, un taux de répétition
jusqu'a 1000 Hz, et un débit de 10 tonne-h™! est estimé a environ 125 keuros en 2006 (Toepfl
2006). L’utilisation de plus en plus large des CEP a permis le développement d’un marché
concurrentiel (fournisseurs : Pulse master — Samtech — Elea — Effitech) ce qui a conduit a une

diminution du prix d’achat des générateurs.

D’un autre coté, pour établir un bilan énergétique correct, il faut prendre en compte tous les

effets induits par CEP sur le procédé que I’on vise a améliorer. Ainsi I’impact énergétique de
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la réduction des temps de séjour, I’augmentation du rendement des procédés d’extraction (jus,
sucre, huile, ....), ou ’augmentation de la production de biogaz, doit étre pris en compte
(Banaszak et al., 2010 ; Jaeger et al., 2009 ; Salerno et al., 2009 ; Toepfl, 2006 ; Toepfl et al.,
2007).

En conclusion, I'intérét d’utiliser la technologie des CEP comme un prétraitement pour
améliorer la production de biogaz a été observé et relaté. L’efficacité de traitement par CEP

pour améliorer le séchage des produits alimentaires a aussi ¢té mis en évidence.

En plus de I’amélioration de la production de biogaz, des études s’intéressent a la valorisation
du deuxiéme produit issu de I’AD qu’est le digestat. Dans la partie suivante, ’utilit¢ du
séchage et son mécanisme seront développés et les électrotechnologies utilisés pour ce

processus seront abordés.

I.4. Partie 4 : Séchage du digestat issu de la digestion anaérobie

Le deuxiéme produit de la méthanisation est le digestat (§ 1.1.6). Ce produit contient des
matieres organiques comme la cellulose, ’hémicellulose et la lignine (Tab. 1.10), des
minéraux comme 1’azote (N) le potassium (K) et le phosphore (P) (Tab. I.11) et surtout de
I’eau. En général, la masse du digestat représente entre 85 et 95% de la masse des intrants du

digesteur (Chambers 2011).

En terme de valeur fertilisante du digestat, la méthanisation conserve les teneurs (N, P, et K)
et transforme 1’azote en forme organique en ammoniac plus facile a assimiler par les plantes.
Marcato et al. (2008) ont trouvé que 1’azote représente 0,28% de la masse totale du digestat
(lisier de porc) dont 0,21% est ’ammoniac. De plus, une teneur en ammoniac de 20 g

NH4"kg MS ! a été aussi déterminée par Pantelopoulos et al., (2016) (Tab. I. 11).

Tableau I. 10 : Composition organique de différents types de digestat

Origine du  Total solids  Cellulose  Hemicellulose  Lignine  Alcalinité,

] Références
digestat % TS % TS % TS %TS mgCaCOs/L
Fumier 28,1 33,9 15,9 21,1 740 Teater et al. (2011)
Paille 92,7 41,6 28,3 12,5 - Jaffar et al., (2016)
Me¢lange 6,2 9,1 6,6 20,6 - Schievano et al. (2008)
Me¢élange 3,5 6,8 42 28 10090 Pognani et al. (2009)
Mélange 3,6 7,9 5,4 24,3 12492 Pognani et al. (2009)

TS : Solides totaux

M. A. CHAMAA 2017 71

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Etude bibliographique Chapitre 1

Tableau I. 11 : Composition de nitrogene et de carbone de différents types de digestat

. _ Total — roc TKN N NLNH;
Origine du digestat solids organique Réfeérences
%TS gkgTS!' gkgTS! gkgTS' % TKN
Lisier + bio déchets 69 - 76 - 50 - 60 19-27 52-62  Paavolaetal., (2008)

Cultures énergétiques

+ lisier + déchets

agroalimentaires + 75 404 65 32 51 Tambone ef al., (2009)
fraction organique

des ordures ménagers

Fraction organique

des ordures ménagers 68 -71 378 -397 135-151 48-53 63 -68 Tambone et al., (2010)
+ lisier de porc

Lisier de porc +

lactosérum + ensilage 70 367 - 383 83-103 38-41 54-61  Tambone et al. (2010)
de mais

Lisier de porc +

ensilage de mais + 67-74 387-421 85-92 31-34 61-67  Tambone et al. (2010)
sang

TS : Solides totaux / TOC : carbone organique total / TKN : azote total kjeldahl

Selon les tableaux 1.10 et .11, il peut étre observé que la composition du digestat varie en
fonction de son origine. Afin de diminuer la quantité d’eau dans le digestat, des traitements
basés sur la séparation du digestat en deux phases, liquide et solide, suivi d’une étape de
déshydratation ou de séchage peuvent étre appliqués. Ces traitements sont nécessaires pour
réduire significativement la teneur en eau du digestat afin d’assurer une réduction des colts

pour son compostage et son transport (Arlabosse ef al., 2012; Pantelopoulos et al., 2016).

L.4.1. Problématiques du digestat

En général, le digestat produit est épandu sur des terres agricoles comme engrais, soit dans sa
totalit¢ ou uniquement sa partie fibreuse (Fuchs et al, 2010). Méme si cet emploi est
considéré comme une bonne utilisation des ¢éléments nutritifs du digestat, la valeur
commerciale du digestat est faible pour ses producteurs. Une fois les frais de transport pris en
compte, la valeur du digestat peut étre proche de zéro ou méme entraine un cott d’élimination

pour le producteur.

L'application d’azote issu des maticres organiques sur les terres agricoles est réglementée par
la directive européenne sur les nitrates (91/676/CEE) (Fuchs et al. 2010). En conséquence,
I’épandage du digestat est controlé, en se basant sur la teneur en azote, et en fonction de

I'emplacement du type de cultures et de la période de I’année (Fig. 1.15).
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production intensive de digestat (comme, par exemple, la Bretagne) ; ce qui augmente les

colts de transport et les colits opérationnels.

En outre, I’épandage n'est autorisé que de fagon saisonniere, ce qui peut imposer son stockage
pendant plusieurs mois. Le stockage ou le transport du digestat conduisent a la réalisation
d'une opération de séchage soit, pour diminuer l'emprise au sol des zones de stockage, soit

pour réduire les colits de transport (estimée a 39 € / tonne par Gebrezgabher et al., 2010).

1.4.2. Déshydratation et séchage du digestat

Le séchage vise a éliminer par évaporation I’eau qui constitue de plus de 90% du digestat.

Cette quantité d’eau est présente sous trois formes :

e L’cau dite « libre » qui n’est pas absorbée fortement par le digestat, et qui peut étre
¢liminée facilement par des techniques de déshydratation mécanique.

e [L’eau dite « liée » qui est physiquement et/ou chimiquement en contact étroit avec les
matieres solides du digestat. Pour ce type d’eau, un procédé de séchage avec un apport
significatif d’énergie est nécessaire.

e Lavapeur d’eau.

Selon le type d’eau et pour limiter les besoins énergétiques, 1’application du séchage en deux
étapes est préférable. Une étape d’épaississement / déshydratation physique, et une étape de
séchage thermique. Les é&tapes d’épaississement / déshydratation sont généralement

considérés comme un prétraitement pour le séchage.

14.2.1.  Epaississement

Ce terme est utilisé afin de décrire 1’étape de séparation partielle des fractions solides/liquides
du digestat. Les produits de cette étape sont un digestat contenant environ 10% de MS.
L’¢épaississement est considéré comme un prétraitement initial afin d’augmenter la
concentration en matieres solides. Cette augmentation sert a réduire le volume du digestat,

améliorer les capacités et diminuer les consommations énergétiques.

Pour I’épaississement, des polymeres (cationiques ou anioniques) sont fréquemment utilisés

afin d’améliorer la séparation des phases (Evans, 2008).
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14.2.2. Déshydratation

La déshydratation est considérée comme un épaississement intense pour obtenir un digestat
fibreux avec plus de 18% de MS. Dans ce processus, la totalité du digestat est déshydratée et

jusqu’a 80% de la masse d’eau peut étre €liminée (Fuchs et al. 2010).

Comme [’épaississement, la déshydratation est souvent appliquée comme premiére étape de
traitement du digestat pour minimiser les colts énergétiques et opérationnels des étapes

suivantes. Ce processus sert aussi a améliorer 1’état du digestat avant son stockage.

Comme pour [’épaississement, des polymeéres (cationiques ou anioniques) sont souvent

utilisés afin d’améliorer 1’efficacité de la déshydratation (Evans, 2008).

14.2.3.  Séchage

Le séchage thermique est appliqué afin d’éliminer 1’eau restante dans le digestat aprés les
¢tapes d’épaississement et de déshydratation partielle mentionnées ci-dessus. Le produit issu
de ce processus est un digestat sec avec un taux de matiere seche (MS) pouvant atteindre

98%.

L’apport d’énergie du séchage est en premiére approximation « proportionnel » & I’humidité
de P’intrant. Ce lien entre ’humidité et 1’énergie impose la nécessité d’une déshydratation
pour prétraiter le digestat avant le séchage. Selon la technologie du séchage, le transfert

thermique peut €tre réalisé de trois manieres : conduction, rayonnement, et convection.

1.4.2.3.1. Le séchage par conduction

L’¢énergie thermique est apportée par un contact avec des parois chauffées. Les vapeurs
résultantes dégagées durant le séchage sont entrainées ou aspirées par I’agent de séchage

(généralement de I’air) qui est utilis€ comme un gaz de balayage.

1.4.2.3.2. Séchage par rayonnement

Les technologies radiantes (infrarouge) sont souvent utilisées pour ce type de séchage. Ces
techniques prometteuses permettent d’appliquer un séchage de trés bonne qualité concernant
le taux de MS atteint (Rugani, 2010). La longueur des ondes de radiation dépend de la nature

et de la température de la source (Mujumdar, 2014). Lorsqu’un produit est exposé a une
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radiation thermique, ce produit peut absorber cette radiation et transformer son énergie en

chaleur transmise par le produit (Mujumdar, 2014; Umesh Hebbar et Rastogi, 2001).

Dans la littérature, le séchage par infrarouge a été testé et appliqué industriellement sur les
produits alimentaires afin de préserver la qualité des produit aprés le séchage (Mujumdar,
2014; Togrul, 2006), comme la carotte, les crevettes, 1’oignon, et la pomme de terre. Par

contre, il a rarement €té utilisé pour le séchage de boues (Mujumdar, 2014).

1.4.2.3.3. Séchage par convection

Lors du séchage par convection, 1’air chaud crée, par contact avec le digestat, un gradient de
température et de pression partielle de vapeur d'eau entre le milieu extérieur et la surface du
produit entrainant I’évaporation de 1’eau. Le principe est donc celui d'un transfert couplé de
masse et de chaleur. Cette méthode est la plus utilisée pour le séchage des boues et de digestat
(Rugani, 2010). La figure 1.16 illustre les processus de transferts de chaleur et de matiere lors

d’un séchage par convection.

T, : Température du flux d'air
Flux de chaleux
externe (convection)
Ts : Température de Surface (2)
Flux interne de
chaleur (conduction)
T, : Température du cceur
(3) Humidité interne
Flux interne d’humidité
Pwec - Pression part A 1 1 surface Humidité superficielle
/ ~
o (4)/ ~ = Flux interne de vapeur
e de , L ,4‘£ tape paradoxale)
pe u"v~ \.
/ Pwc : Pression partielle de vapeur
_______ "
F ur flux d

Figure 1. 16 : Schéma représentatif des flux de chaleur et de matiere lors d’un séchage par convection (Allaf et

al. 2012)

Lors d’un séchage par convection quatre processus de transferts de chaleur et de matiére ont

lieu (Fig. 1.16) :

1- Un transfert par convection de chaleur externe vers la surface d’échange.
2- Un transfert par conduction de chaleur a I’intérieur du produit.
3- Un transfert d’eau liquide de I’intérieur du produit vers sa surface.

4- Un transfert de vapeur d’eau vers 1’extérieur.
|
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Pendant le processus de séchage, la quantité de vapeur d’eau augmente provoquant un autre
type de transfert de vapeur vers I’intérieur, ce transfert de type « front progressif » est connu
sous le nom d'étape paradoxale (Allaf et al., 2012). Afin de comprendre les différents effets
de séchage et le comportement des substrats lors de ce processus, la cinétique de séchage est
généralement choisie comme une méthode caractéristique du comportement d’un produit lors

du séchage.

[.4.3. Cinétique de séchage

Les mesures expérimentales de la cinétique de séchage pour un produit a sécher sont le
meilleur moyen de caractériser le comportement de ce produit lors du séchage. Cette mesure
est généralement faite en enregistrant 1’évolution de la masse au cours de temps de séchage.
Cette évolution peut étre présentée sous forme d’une courbe donnant la teneur en eau réduite
du produit (®w) en fonction du temps (7). Cette teneur en eau est défini par 1’équation

(Shynkaryk, 2007; Shynkaryk et al., 2008) :

megy — m
0= e [1.8]
m;— me

Ou my est la masse de produit humide pendant le séchage (g) ; m; est la masse initiale de
produit (g) ; et m. est la masse de produit a I’équilibre. Cette masse est mesurée apres la
stabilisation a la température appliquée pour le séchage. La figure 1.17 présente une allure

caractéristique de 1’évolution de la teneur en eau du produit lors du séchage.

Cette courbe peut étre divisée en trois périodes successives afin de décrire 1’état d’élimination
de I’eau du produit. La premiére période (A) représente 1’étape de mise en régime, ou le
produit se réchauffe jusqu’a atteindre la température d’équilibre. Cette période est

généralement courte et ignorée lors de 1’analyse des courbes de séchage.

Ensuite, une deuxieme période (B) est observée. Elle se caractérise par une vitesse de séchage
constante. Cette période correspond a I’élimination de 1’eau « libre ». Tant qu’un équilibre
entre 1’évaporation de 1’eau a la surface et sa diffusion dans le produit est maintenu, cette
période se poursuit. Le séchage et sa vitesse ne dépendent que de I’humidité, de la

température, et de la vitesse de 1’air ¢’est-a-dire des conditions externes au produit.
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(A) , (B)Pérnode constante
—

{C) Péertode décroissante

dews

Teneur en eau

dt Temps

Figure I. 17 : Schéma représentatif de la courbe d’évolution de la teneur en eau lors du séchage

Enfin, quand I’équilibre entre 1’évaporation et la diffusion de 1’eau dans le produit cesse, une
diminution de la vitesse de séchage est observée au cours de cette période (C) qualifiée de
période décroissante (Shynkaryk, 2007). La vitesse de séchage est alors limitée par les

phénomenes internes donc par les flux d’humidité (liquide et vapeur) a I’intérieur du produit.

1.4.4. Théorie de la diffusion

Cette théorie est largement utilisée pour 1’étude des courbes expérimentales de séchage
(Celma et al., 2012). Elle est basée sur les gradients de concentration qui régissent la diffusion

de I’eau dans le produit.

Le coefficient de diffusion intervient dans la premiére loi de Fick. Cette loi, dans le cas d’une
plaque infinie, est exprimée par 1’équation :
D, L [1.9]
/= eff Gx :
Ou J est le flux de matiére (m's™) dans la direction x (m) ; Dey est le coefficient de diffusion
effectif ou coefficient de diffusion apparent (m?>s™!). Pour le séchage d’un produit poreux, et
comme il existe un nombre important de phénomenes et mécanismes de transfert interne de
masse (diffusion de surface, thermo-diffusion, écoulement capillaire, etc.) qui peuvent

intervenir, le coefficient de diffusion est généralement remplacé par le coefficient de diffusion

effectif (Efremov et Kudra, 2004).
L’équation de continuité est donnée par :

do d]

E-I_ a— [1.10]
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En remplagant J dans 1’équation [I.10] par son expression dans la premicre loi de Fick [1.9] et

en considérant D.; comme constant, la deuxiéme loi de Fick est obtenue :

dw d*w

E: Deff W [111]

Comme le transfert thermique est plus rapide que le transfert de I’humidité, le gradient de
température dans la plaque peut étre négligeable, alors le transfert d’humidité peut étre
assimilé a un procédé de diffusion unidimensionnel vertical partant de la face inférieure vers

la face supérieure du produit (Celma et al., 2012).

D’autres hypothéses ont été prises en compte pour 1’analyse de diffusion. Parmi ces
hypotheses, le produit a sécher est uniforme au niveau de sa teneur en eau initiale, et le
rétrécissement est négligeable (c’est une hypotheése forte pour le digestat qui a tendance a se

craqueler en fin de séchage).

Par conséquent, pour une plaque d’épaisseur L, la solution analytique de I’équation [I.11] peut

étre exprimée par (Crank, 1979) :

—(2n'+1)27t2Defft)

=§Z(2n+1) ( "

Afin de calculer le coefficient de diffusion effectif Dey, il est nécessaire de représenter les

[1.12]

résultats expérimentaux sous forme de In @ en fonction du temps .

8 T[zDefft

Inw = lnF— 12 [1.13]

La valeur de D est ainsi donnée par la pente de la partie linéaire (Barbosa-Canovas et Vega-
Mercado, 1996). Le tableau I.10 présente des valeurs de D.; pour différents produits.

T[ZDefft

Pente =
ente e

[1.14]

On peut noter que ces courbes sont peu présentées dans la littérature scientifique. Quand elles
le sont, elles sont rarement linéaires (par exemple, pour le travail de Celma et al., 2012). La
principale raison invoquée est que Deff est dépendant de la teneur en eau, en particulier, pour
les matériaux fortement poreux (Hamdami et al, 2004 ; Sakin et al., 2007 ;
Thuwapanichayanan ef al., 2008). L hypotheése du coefficient D,y constant, pour 1’écriture de
I’équation I.11 est donc remise en cause. Comme il n’existe pas d’information concernant le

coefficient de diffusion effectif du digestat, le tableau I.12 présente des valeurs de D¢y pour

différents produits.
[ |
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Tableau 1. 12 : Exemples de coefficients de diffusion effective

Référence Produit T (°C) Dgr (m?s)

Luyben et al., 1980 Pomme 30a70 1,0-10" 4 3,3-10!
Mulet et al., 1987 Carotte 30270 8,0-10'°32,5-10°
Kiranoudis et al., 1995 Pomme de terre 60a100  2,810'°a53-10°
Celma et al., 2012 Boues 30a50 6,1-10'°4 1,3-10”°

Le processus du séchage est 1i¢ a la pression partielle de vapeur d’eau entre la surface du
produit et ’extérieur. Cette pression dépend, quand D’air est le fluide de séchage, des
caractéristiques de I’air comme la vitesse, la température et I’humidité, ce qui signifie que ces

caractéristiques peuvent influencer la cinétique de séchage (Allaf et al., 2012).

1.4.5. Facteurs influencant la cinétique de séchage

En général, le facteur, qui a D’effet le plus important, est la température de séchage.
L’augmentation de la température modifie 1’activité de 1’eau. Elle a aussi une influence sur
I’enthalpie d’évaporation et sur le coefficient de diffusion effectif. Plusieurs études ont montré
I’effet de ’augmentation de la température de séchage sur 1’accélération de la cinétique
(Arlabosse et al., 2012 ; Mujumdar, 2014 ; Pantelopoulos et al., 2016). La loi d’Arrhenius
peut décrire la relation entre le coefficient de diffusion effectif D¢y et la température de

séchage (Barbosa-Canovas et Vega-Mercado 1996) :

Deff = Doo e RT [115]

Ou T est la température de séchage (K); D« est la constante équivalente a la diffusivité a
température infinie (m>s'); R est la constante des gaz parfaits (8,314 J-K'mol!); E, est

I’énergie d’activation (J-mol™).

L’¢énergie d’activation est généralement estimée par 1’équation [1.9]. En tracant le logarithme
népérien de D.; en fonction de (1/RT), la pente donne la valeur de 1’énergie de 1’activation
(équation [L.10]). Ruiz Celma et al. (2012) ont ainsi calculé la valeur de E, pour les boues
issues de traitement des eaux usées de 1’industrie de transformation de tomates (E, = 30,15 —
36,7 kJ-mol™).

1
InDegy = In Doy = =, [1.16]
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Différentes techniques sont utilisées afin d’effectuer 1’épaississement, la déshydratation et le

séchage, celles-ci vont étre décrites dans la partie suivante.

1.4.6. Electrotechnologies pour la déshydratation et le séchage du digestat

Les techniques appliquées pour le digestat sont des adaptations des techniques habituellement
utilisées dans les stations d’épuration. Le tableau I.13 est une illustration des technologies les

plus utilisées, pour la déshydratation et le séchage, dans I’étape post-digestion.

Tableau 1. 13 : Techniques pour le séchage pour le séchage du digestat, leurs effets, et leurs conditions
opératoires.
Conditions opératoires

Processus Technique Intrant Température  Sortant
(% MS)
(% MS)
;oL Bandes 0,5< Ambiante 5-7
Epaississement 57
Centrifugeuse 1< < 80°C 18 — 20
Déshydratation Presse a bandes 0,5 < Ambiante 18 - 25
Presse a vis 1< Ambiante 50
Direct —ooneur @ bandes 525 <60°C 70 - 95

Sécheur rotatif
Indirect  Seoneurd tambourrotatit 5 55 5p0cs 90— 98
Sécheur a palette

* Température du fluide caloporteur (huile thermique ou vapeur surchauffée).

Séchage

Les technologies mentionnées sont détaillées dans les paragraphes ci-apres.

14.6.1. Techniques de déshydratation

Ces techniques sont généralement physiques (Tab. 1.13). Les différentes techniques dans cette

catégorie sont classés selon le taux de MS obtenues en sortie (Rugani, 2010 ; Sapienza, 2005).

1.4.6.1.1. Bandes

Dans ce systéme, le digestat est distribué uniformément sur une ceinture en tissu poreux qui
se déplace grace a une série de rouleaux. L'eau est €liminée par gravité, et la bande porte le
digestat vers la décharge. L’¢limination de l'eau est améliorée par une série de lames tout au
long de la courroie. Ces lames plient le digestat ce qui permet de drainer l'eau libérée par la
courroie. Le digestat épaissi est retiré de la courroie par un systéme de raclage, et la bande

subit ensuite un cycle de lavage.
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1.4.6.1.2. Centrifugeuse

Ce processus mécanique utilise la force centrifuge, liée a la rotation rapide d'un bol
cylindrique, pour atteindre la séparation solide - liquide. Le digestat est amené en continu
dans le bol tournant de la centrifugeuse. Les particules solides sont forcées vers la paroi du

bol par la force centrifuge, ou elles sont déplacées par une spirale interne vers la décharge.

1.4.6.1.3. Presse a bandes

Cette technologie utilise les forces de cisaillement et de pression mécanique générées entre
deux bandes. Ces bandes sont opposées et en tissu poreux pour assécher le digestat. Le
processus comporte généralement trois étapes : gravité, basse pression et haute pression. Le
digestat est introduit en continu dans la premicre étape, ou l'eau est évacuée par gravité. Une
basse pression est ensuite appliquée par deux courroies en tissu poreux et enfin I'alimentation
est soumise a une haute pression et des forces de cisaillement. La derniere étape est atteinte
quand les courroies passent a travers une série de rouleaux. Le produit final "gateau" est retiré

des bandes par des lames de raclage.

1.4.6.14. Presse a vis

Cette technique est un systeme de cylindre-piston hydraulique. Le cylindre de pression est
rempli par une entrée centrale. Le digestat est comprimé par le piston forcant la fraction
liquide a travers les tissus filtrants. Le piston se rétracte tandis que le cylindre tourne pour

desserrer le gateau. Ce processus est répété jusqu'a atteindre la teneur souhaitée en solides.

14.6.2. Secheurs directs

Dans ces sécheurs, 1’air chaud entre en contact direct avec le produit afin d’effectuer un
séchage par convection (Sapienza, 2005). Ce type de séchage est le plus simple a mettre en

ceuvre ce qui est un point fort au niveau la limitation des colts d’investissement.
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1.4.6.2.1. Sécheur a bandes

Ce sécheur est une adaptation de ceux utilisés pour le séchage du lisier. Dans ce systéme, le
digestat est introduit sur un tapis roulant perforé. L air chaud circule perpendiculairement ou

parall¢lement aux tapis (Fig. 1.18).

Air humide

Al
Produit humide Ly
—
_/ Produit sec
— .
- E e ——

Figure I. 18 : Sécheur a bandes

Deux exemples de sécheurs de boues ont combiné le systéeme de séchage a bandes avec
I’infrarouge (IR). Le premier sécheur est un sécheur a bandes en boucle fermé. L’air passe au
début a travers les réchauffeurs IR, et il ensuite est dérivé directement vers les boues (Fig.
[.19). Le deuxiéme exemple est un systéme de bandes avec des chambres de stockage

chauffées par IR (Fig. 1.20).

-

B~ =S

L,

Figure 1. 20 : Sécheur multipasse a bandes mobiles avec un chauffage IR (adapté de Nugent, J.E., US Patent
5,634281, 1997) (Mujumdar 2014)
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1.4.6.2.2. Sécheur rotatif

Ce sécheur est constitu¢ d’un cylindre rotatif. Le déplacement de produit est réalisé par une

légere inclination du cylindre (Fig. 1.21).

Produit humide

Air sec

Figure I. 21 : Sécheur rotatif

Le préchauffage d’air de la boucle thermique est atteint dans la chambre de combustion
(cylindre). Une circulation d’air chaud est effectuée au-dessus du produit pour assurer le

séchage, cette circulation peut étre a co-courant ou a contre-courant du produit.

1.4.6.3. Secheurs indirects

Le concept du séchage pour ce type de technologies est basé sur le séchage par conduction ou
par rayonnement. Un brassage mécanique de produit est appliqué afin d’améliorer et d’assurer
le contact entre le produit et les parois chauffées par un fluide caloporteur. Ce systeme de
brassage sert aussi a étaler le produit sur la surface d’échange ou I’épaisseur de digestat ne

dépasse pas quelques millimetres (Levasseur ef al., 2010 ; Rugani, 2010).

1.4.6.3.1. Sécheur a tambour rotatifs

Ce sécheur est constitu¢ d’une double enveloppe cylindrique chauffée par de la vapeur sous
pression ou de I’huile chaude. Cette enveloppe tourne lentement afin de garantir le contact

entre la totalité du produit et la surface chauffée (Fig. 1.22).

Produt humide -

—-

Condensats Produit sec

Figure I. 22 : Sécheur a tambour rotatifs
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1.4.6.3.2. Sécheur a palette

Cette technique demande un digestat pré-concentré (environ 15% MS). Le digestat est
introduit par le haut du sécheur qui est généralement incliné¢ pour favoriser 1’écoulement.
L’homogénéisation du digestat a déshydrater est favorisée par des pales qui tournent. Le
séchage s’effectue par conduction par la vapeur d’eau a 188°C ou par une huile thermique a
210°C. Ces fluides circulent dans les pales et les parois du sécheur optimisant la surface
d’échange avec le digestat. Le taux de MS du produit sortant est supérieur a 70% (Rugani et
al. 2010). Les buées sont évacuées naturellement et aucun flux d’air supplémentaire n’est

nécessaire (Fig. 1.23).

Entrée
dudigestat=h

15 %MS Transporteur a vis Filtre S!:Et;:;euées

L | :

|||||||||| d'évaporation
Fluide =) Cylindre de séchage Sortie du fluide
thermique wpaleties thermique
m=) Sortie
dudigestat

Figure I. 23 : Sécheur a palette (Rugani et al., 2010)

En conclusion, il peut étre observé qu’il n’existe pas de techniques utilisant des prétraitements
pour le séchage du digestat préalablement épaissi. Toutes les études réalisées ont concerné
I’amélioration des techniques de séchage en elles-mémes, en diminuant leurs consommations
énergétiques et en gardant ou augmentant leurs performances au niveau du taux de MS du

produit final.

L’efficacité de traitement par CEP pour améliorer le séchage des produits alimentaires, a été
montré (§ 1.3). Il est donc judicieux de tester I’effet de ce traitement sur le séchage du digestat

afin d’essayer d’améliorer la rentabilité énergétique de I’ensemble de I’AD.
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I.5. Conclusion de I’étude bibliographique

Il ressort de 1’étude bibliographique que 1’AD, malgré ses avantages pour la valorisation des
sous-produits des industries agroalimentaires et des déchets organiques de différentes
origines, est limité par les caractéristiques des substrats utilisés. Ainsi I’hydrolyse, étape
limitante de I’AD, est affectée par le potentiel méthanogene, le niveau de biodégradabilité, et

la nature de substrats utilisés.

Plusieurs types de prétraitements électrotechnologiques ont été testés afin de surmonter les
problématiques mentionnées. Les recherches sont toujours en cours pour trouver un
prétraitement efficace avec un bilan ¢énergétique rentable. L’utilisation d’une
¢lectrotechnologie innovante qui a prouvé son efficacit¢ dans le domaine agroalimentaire,

commence a étre étudiée dans le domaine de la méthanisation.

Les champs électriques pulsés (CEP) ont été appliqués pour intensifier la production de
biogaz avec des intensités supérieures a 15 kV-cm™'. A I’heure actuelle, les CEP ont été testé

sur une gamme limitée de substrats.

D’apres les résultats décrits dans la littérature, les CEP apparaissent comme un prétraitement
prometteur pour améliorer 1I’AD, permettant ainsi d’augmenter la gamme de substrats
possibles. Les effets induits par CEP comme 1’électroporation sont encore peu étudiés,
notamment pour les traitements en batch. Il est donc judicieux d’étudier I’influence des CEP
avec des intensités modérées (< 5 kV-cm-1) sur la désintégration cellulaire des substrats et la

production de biogaz.

En ce qui concerne le digestat, toutes les techniques appliquées pour le déshydrater et le
sécher sont des adaptations de celles utilisées pour les boues des stations d’épuration. Toutes

les études réalisées ont visé I’amélioration de techniques existantes.

L’application d’un traitement avant le séchage du digestat n’est pas encore étudié. Il est donc
intéressant d’explorer la faisabilité et 1’efficacité de I’application des CEP modérés sur le

séchage du digestat.

Tous les auteurs constatent que I’intensité du champ électrique et le temps spécifique du
traitement sont les parametres les plus importants concernant I’efficacité de la désintégration

cellulaire induite. Ce sont donc les deux parameétres a étudier prioritairement.

Ainsi de cette étude bibliographique, les objectifs suivants ont été définis pour I’orientation du

travail de cette these :
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1- Evaluer I’effet du traitement par des CEP avec des intensités modérées (moins de
5kV-ecm™) sur la désintégration d’une gamme de substrats utilisés dans 1’AD.

2- Evaluer I’effet de ce traitement sur le potentiel méthanogéne des substrats et quantifier
les gains énergétiques dans les cas d’amélioration de la production de biogaz.

3- Evaluer Deffet de ce traitement sur les cinétiques de séchage du digestat issu des

centres de méthanisation agricole.
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Chapitre 11 :

Materiels et methodes
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II. Chapitre II : Matériels et méthodes

Dans ce chapitre, on présente les substrats choisis selon leur origine (végétale ou animale),
leur catégorie (produit frais ou déchet), et les modes de préparation appliqués. Ensuite, on
décrit le systeme de traitement et son réglage, ainsi que la méthodologie d’application du
traitement. Puis, on détaille I’équipement utilisé afin d’évaluer les effets du traitement sur la
production de biogaz, la méthodologie et les plans d’expériences congus. Enfin, pour le
séchage des digestats, on présente les digestats choisis, les systémes de séchage, les

prétraitements appliqués, ainsi que 1’étape de modélisation.

I1.1. Matrice des substrats

Plusieurs substrats ont été sélectionnés afin de réaliser les expérimentations de méthanisation.
Ces substrats sont de deux types : des produits frais et des déchets organiques. Pour I’é¢tude du

séchage, deux digestats issus de la méthanisation agricole ont été choisi.

II.1.1. Produits frais

Il y a trois intéréts majeurs a 1’utilisation de produits frais :

1- Les produits frais sont les plus susceptible de réagir « positivement » au traitement
CEP car I’intégrité cellulaire des tissus n’a pas été endommagée. Ce n’est pas le cas,
par exemple, de produits ayant subi une fermentation, un séchage ou méme un simple
stockage dans des conditions mal contrdlées.

2- Les effets du traitement sur 1’électroporation cellulaire ayant déja ét¢ mis en évidence
pour ces matériaux, il est alors possible de se placer dans les plages de traitement
(intensité, durée, ...). Puis de tester 1’éventuel impact sur la méthanisation.

3- Le recours aux produits frais permet de réaliser au laboratoire des études sur les
prétraitements tels que la découpe ou le broyage, I’hygiénisation pour les substrats
d’origine animale, I’influence des temps ou des températures de stockage ou encore de
sélectionner différentes origines cellulaires des substrats (dans le régne végétal ou
animal) indépendamment des intrants réellement mis en ceuvre dans les installations
actuelles de méthanisation.

A Dissue de 1’étude bibliographique et aprés quelques essais préliminaires, les produits
végétaux frais choisis sont la carotte (qui est une racine), les haricots verts (fruits), et la
pomme de terre, variété Agata, (stolons transformés en tubercules). Ces produits ont été
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achetés au supermarché local (Intermarché, Pontivy, France). Les produits sont conservés a
5+ 1°C et le stock est renouvelé fréquemment pour éviter la dégradation des échantillons.

Avant les essais, les échantillons sont placés a température ambiante.

Un produit frais d’origine animale a été choisi pour représenter les déchets d’abattoir. Ce
produit est le foie de porc qui a été acheté chez un charcutier local (Le Lavandier, Pontivy,

France). Les foies ont ét¢ achetés le jour méme des essais.

I1.1.2. Déchets organiques

Les déchets organiques choisis (Fig. II.1) sont des matériaux utilisés dans la digestion
anaérobie et surtout dans les centres de méthanisation territoriales. Les déchets choisis sont
considérés comme des produits difficilement biodégradables et peuvent avoir besoin d’une

¢étape de prétraitement. Ces matériaux sont :

e Un ensilage de mais qui a ¢été collecté juste apres récolte d’un champ local (EPL Le
Gros Chéne, Pontivy, France)

e Du refus de tamisage d’abattoir de porc qui a été collecté¢ dans un abattoir (Abattoir
Bernard, Locminé, France) au niveau d’un tamis de mailles 1 mm

e Du gazon récolté a proximit¢ immeédiate du laboratoire (allée des pommiers, Pontivy,
France). Afin d’avoir un produit fais, le gazon a été prélevé le jour méme des essais

e Un marc de raisin de cépage Chenin blanc (récolte 2015) a été obtenu auprés d’un
viticulteur (Domaine des acacias, Layon, France).

L’ensilage de mais et le refus de tamisage ont été stockés a 4°C dans un réfrigérateur

ménager.

(b) (d)

Figure IlI. 1 : Déchets organiques choisis, (a) ensilage de mais, (b) refus de tamisage d’abattoir de porc, (c)
gazon, et (d) marc de raisin

M. A. CHAMAA 2017 91

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Matériels et méthodes Chapitre 11

I1.1.3. Caractérisations physico-chimiques

Les produits étudiés ont été caractérisés par trois analyses physico-chimiques classiques :

matiere seche, matiére volatile et demande chimique en oxygéne.

1I.1.3.1.  Matiere seche (MS) et matiere volatile (MV)

La teneur de matiere seche (MS) des produits étudiés a ét¢ déterminée en évaporant I’eau

présente dans I’échantillon. Cette teneur peut étre calculée par I’équation :

M
MS (%) = 100 - ﬁz [11.1]

1

La masse M (g) est la masse initiale d’échantillon pesée dans un bécher ou dans une coupelle,
selon le substrat. L’échantillon est ensuite placé dans une étuve a 105 + 2°C (Modéle 600 —
Memmert - Schwabach - Allemagne) jusqu’a atteindre une masse constante selon la norme
NF ISO 11465. Apres refroidissement effectué dans un dessiccateur, M> est obtenu en pesant

I’échantillon.

La teneur en matieére volatile MV est quantifiée aprés une étape de calcination du résidu
obtenu apres détermination de la MS. La calcination est faite dans un four a moufle a 550°C
(Controller B170 - Nabertherm — Lilienthal - Allemagne) pendant 4 heures, selon la norme
NT U 44-160. Cette teneur s’exprime en pourcentage de la MS, et elle peut étre calculée par

I’équation [11.2] ou M3 est la masse obtenue apres la calcination de la masse M> a (550°C).

M, — M
MV (%p5) = 100 - %

2

[11.2]

11.1.3.2.  Demande chimique en oxygene (DCO)

La DCO représente la consommation d’oxygene nécessaire pour oxyder complétement la
matiere organique du substrat. Elle est exprimée en gramme d’oxygeéne par gramme de
matiere brute (MB). La premicre étape consiste a broyer une quantité précise du substrat le
plus finement possible avec un mixeur plongeant (Ultra compact 450 W — SEB - Ecully -
France). Dans le cas ou une quantité d’eau est ajoutée pour faciliter le broyage, cette quantité

d’eau est prise en compte lors de la préparation d’une solution diluée du substrat broyé.

1 mL de la solution correctement diluée est pipetée et placée dans des tubes de test DCO
commerciaux (Spectroquant 500, 10000 mg-L!, Merck, Darmstadt, Allemagne) qui
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contiennent du dichromate de potassium. Ensuite, les tubes sont placés dans un four
(Spectroquant TR 320, Merck, Darmstadt, Allemagne) a 150°C pendant 2 heures. La DCO est
finalement déterminée, en mg O>-L', grice & un spectrométre (Spectroquant Nova 60
Photometer, Merck, Allemagne). Le tableau II.1 est une synthése des résultats des analyses

physicochimiques (MS, MV et DCO) pour les substrats choisis.

Tableau II. 1 : Valeurs des teneurs en matiere séeche (MS), en matiére volatile (MV) et de demande chimique en
oxygene (DCO) pour les substrats utilisés.

Substrat MS (%) MV (%) DCO (g0: - gMB™)
Carotte 10,32 + 0,05 83,38 + 0,43 0,18+0,01
Haricot vert 12,94 + 0,13 87,23 £ 0,98 0,17+0,01
Pomme de terre 16,01 £0,35 93,31 +0,37 0,21 0,01
Foie de porc 30,36 £ 0,53 89,19+ 0,73 0,75 + 0,02
Ensilage de mais 26,91 + 1,43 95,93 £0,31 0,25+ 0,03
Gazon 18,18 + 0,01 87.94 + 0,69 0,33 + 0,02
Refus de tamisage 32,96 + 0,39 92,38 +£ 1,68 0,32 + 0,03
Marc de raisin 45,42 +£0,31 82,12+ 0,31 0,61 +0,02

Lorsque I’on classe les différents substrats selon la demande chimique en oxygene croissante
(Fig. 11.2), il peut étre observé que le foie de porc est classé en premier, puis les autres
substrats peuvent étre divisé selon leur catégorie en deux groupes ; les déchets ensuite les
produits frais. Les DCO des produits frais ont été proches d’elles-mémes, par contre, pour

celles des déchets, une variation peut étre observé, ce qui peut étre 1i€¢ a leur nature et a la

difficulté de broyage.
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Figure Il. 2 : Demande chimique en oxygeéne des substrats
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I1.1.4. Préparation des échantillons

Les effets de la température et de la taille de particules des substrats ont été intégrés afin de
valider I’effet du traitement CEP sur la digestion anaérobie par des prétraitements standards
(chauffage et broyage). Ces effets ont été considérés comme des prétraitements et ils ont été
appliqués comme des ¢étapes de préparation de substrats avant le traitement CEP, sauf pour les
haricots verts pour lesquels, différents niveaux de broyage ont été appliqués aprés le

traitement CEP.

I1.1.4.1. Traitement thermique et hygiénisation

En ce qui concerne ’effet de la température sur D’efficacité du traitement CEP, des
¢chantillons de pomme de terre et de carotte, en forme de cylindre (diamétre 2,7 cm, hauteur 3
cm) (Fig. I1.2), préparés a I’aide d’une emporte-piece, ont été placés dans des sacs plastiques
hermétiques (sac de congélation). Ces sacs ont ensuite été placés dans un bain marie a 55°C
pendant une demi-heure. Ensuite, les cylindres ont été placés dans la cellule pour le traitement
CEP. La forme cylindrique est souvent utilisée pour le traitement CEP de ce type de substrats

(Angersbach et al., 1999; Lebovka et al., 2007).

(A) (B)

Figure Il. 3 : Forme des échantillons de pomme de terre (4) et de carotte (B) prétraités a 55°C

Le foie de porc doit subir une étape d’hygiénisation (réglement européen n° 1774/2002) avant
de pouvoir étre utilisé dans la méthanisation. Le foie de porc placé dans un sac plastique

hermétique, a été hygiénisé a 70°C pendant 1 heure, conformément a la réglementation.

11.1.4.2.  Taille des particules

Ce prétraitement a été appliqué sur les produits frais. Trois niveaux de taille de particules ont
¢été choisis selon la nature du substrat. Ces différents niveaux sont présentés dans le Tab. I1.2.
Les équipements utilisés sont : un hachoir (HV8 1600W, Moulinex, Ecully, France) pour les

carottes rapées et le niveau 3 des haricots verts, un mixeur (400W mixer, Waring Laboratory,
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Connecticut, Etats unis) pour le niveau 2 des haricots verts et un mixeur plongeant (Ultra
compact 450 W — SEB - Ecully - France) pour le foie de porc haché. Pour les autres niveaux,

ils ont été préparés manuellement.

Tableau II. 2 : Niveaux de la taille de particules pour les trois produits frais (carotte, haricots verts, foie de
porc)

Substrat Niveau 1 Niveau 2 Niveau 3

Carotte
Cubes de 1,2 cm Rapé¢
Wy, = 133,44 kWh-tonne™’
Haricot
vert .
Morceaux de 1,1 + 0,1 cm Broyé¢ (0,5+0,1 cm) Haché (0,25 = 0,05 cm)
Wyr = 33,36 kWh-tonne™! Wy, = 133,44 kWh-tonne™’
g
Foie de //
porc .

Morceaux de 1,9 £0,1 cm Morceaux de 0,9+ 0,1 cm Haché

Wy = 37,53 kWh-tonne™

On a calculé¢ D’énergie consommée par le broyage (Wp-) pour certains niveaux ou un

équipement électrique a été utilisé (Tab. I1.2). L’équation utilisée est la suivante :

Pgoe X t
Wy, = % [11.3]

AY

ou:
Psec est La puissance spécifique de I’équipement utilisé pour le broyage (W).
tpr est le temps de broyage (30 s).

m est la masse broyée (100 g).
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Cinq protocoles de préparation (Fig. I11.4) ont été réalisés sur les produits frais. Pour la carotte
et les haricots verts, du jus a été récupéré en tamisant (250 pm) de substrat broyé. L’ajout de
jus dans la cellule de traitement CEP permet d’améliorer le contact avec les électrodes de la
chambre de traitement CEP, d’uniformiser la conductivité électrique de 1I’échantillon et donc
le traitement (absence d’air dans les interstices), permet de ralentir la dégradation du substrat
(peu d’oxygéne) et limite 1’¢lévation de température. Ce « jutage » est recommandé pour la
réalisation d’essais au laboratoire. Dans un contexte de traitement industriel des produits, il
est a éviter car il conduit a ’augmentation de la consommation électrique et de la puissance

des générateurs installés.

La figure IL1.4 illustre la hiérarchie des étapes de préparation des produits frais avant le
traitement CEP. Dans le cas des essais avec les haricots verts, le traitement CEP a été
appliqué sur le niveau 1 de la taille des particules. Les niveaux 2 et 3 ont été obtenus apres le

traitement CEP.

Tt B iz B iz N esais W beais

Carotte Haricots vert Carotte et Foie de porc Foie de porc
¥ ¥ pomme de terre B!
Jus Jus L ! Hygiénisation
v Forme = 70 °C
Taille de particules cylindrique Tall‘le de 3
Taille de (Niveau 1) 3 partlcules Tailled
particules i Température Sk dl) . ; -
(Niveaux 1.2 et 3) Traitement p particules
25 -55 OC (Niveaux 1.2 et 3)
1 CEP = | 7
v
Traitement Taille de particules Traitement Traitement Traitement
CEP (Niveaux 2 et 3) CEP CEP CEP

Figure II. 4 : Etapes de préparation pour chaque essai sur les produits frais

I1.2.

Prétraitement par les champs ¢électriques pulsés (CEP)

Le traitement par CEP a été réalisé en utilisant le systeéme présenté dans la figure (IL.5). Ce

systéeme est constitu¢ d’:
e Une alimentation haute tension continu (SR2.5-P-600 - TECHNIX® - Créteil - France)
(Fig. IL5 A)
e Un générateur d’impulsion (TGP110, TTi ®, Huntingdon, Royaume-Uni) (Fig. IL.5
B), relié a un oscilloscope (OX 8022 20MHz différentiel, Metrix, Paris, France)

e Un modulateur de tension (AHTPM2.5, Effitech, Pau, France) (Fig. I1.5 C)
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e Une boite de mise a la terre (Fig. IL.5 D)
e Une chambre de traitement (Fig. I1.5 E)

e Un impédance-métre (U1733C, Agilent Technologies, Californie, Etats-Unis)

(Fig. IL5 F).
k
- = T
-

Figure II. 5 : Systeme complet de traitement CEP, générateur haute tension (4), générateur d’impulsions (B),
oscilloscope (B’), modulateur (C), boite de mis a la terre (D), chambre de traitement (E) et impédance-métre (F)

Ce systeme est destiné a envoyer un train d’impulsions monopolaires et quasi-rectangulaires
de tension sur une charge résistive non inductive (Fig. 11.6). Les principales caractéristiques
de ce systéme sont les suivantes :

e Une tension de sortie réglable entre 0 et 2500 V

e Un courant moyen réglable entre 0 et 0,24 A

e Une puissance générée maximale de 600 W

e Un courant créte maximum de 100 A, ce qui correspond a une impédance de charge

supérieure a 25 Ohm pour une utilisation a pleine tension

e Une durée de I'impulsion réglable entre 10 et 100 ps

e Une fréquence de répétition réglable entre 24 et 240 Hz

e Le systéme est protégé contre les court-circuit et se met en état de défaut en cas de

détection d’un courant créte supérieur a 100 A.

L’oscilloscope, couplé au générateur
d’impulsions, permet un ajustement précis de la
durée d’impulsion (#;) et de la fréquence
d’impulsion (f). Par sécurité, une boite de mise a
la terre a ét¢ mise entre le modulateur et la
chambre de traitement afin de décharger le circuit

avant toute intervention sur les cellules de

traitement CEP.

Figure Il. 6 : Forme d’une impulsion de 100 us
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I1.2.1. Chambre de traitement en batch

La chambre de traitement en batch (Fig. I1.7) est une cellule cylindrique en plexiglass. Cette
cellule contient deux électrodes en acier inoxydable. Une électrode mobile est reliée a la
borne positive du modulateur de tension, et la seconde ¢électrode fixée au fond de la cellule est
reliée a la mise a la terre. Le diamétre des électrodes et de la cellule est de 6,5 cm. La hauteur
de la cellule est de 7 cm ce qui permet d’avoir une distance maximale de 6 cm entre les deux

¢électrodes.

Figure II. 7 :Chambre de traitement en batch

I1.2.2. Estimation de I’indice de désintégration (2)

Lors du traitement d’un matériau biologique par CEP, [I’électroporation augmente la
conductivité électrique, donc la résistance électrique du matériau diminue. La mesure de cette

résistance permet ainsi d’évaluer I’efficacité de 1’¢lectroporation et du traitement CEP.

Pour rappel ’indice de désintégration (Z) au cours du traitement a été calculé par I’équation
déja présentée p 61 :
Om — 0;

Z=-""— I1.4
— [11.4]

Ol o est la conductivité électrique (S-m™), o est la conductivité électrique mesurée au cours
du traitement CEP ; g; est la conductivité électrique initiale ; o4 1a conductivité électrique d’un

échantillon totalement désintégré.

o4 est obtenu aprés trois cycles de congélation/décongélation d’un échantillon frais suivis d’un

traitement microondes a 800 W pendant 2 minutes (Microwave MES2V, 800 W / 2450 MHz,
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Samsung, Malaisie). Ainsi, Z= 0 correspond a un produit intact (frais) et Z=1 correspond a

un produit totalement désintégré.

11.2.2.1.  Impédance-metre

Afin d’estimer la désintégration cellulaire induite par le traitement CEP, la mesure de la
conductivité ¢électrique a été choisie. Ici, afin de quantifier 1’effet des CEP sur un produit, les
valeurs de la conductivité électrique sont calculées a partir de la résistance électrique R en (£2)

de I’échantillon en utilisant I’équation suivante :

R= [11.5]

SHE
Ny

Ou L est I’épaisseur de 1’échantillon (m), 4 est sa section (m?) en contact avec les électrodes

et o est la conductivité électrique en (S'm™).

La résistance est mesurée avant et apres application du traitement, toujours entre les mémes
points fixes de la cellule. La mesure de résistance peut étre réalisée a cinq fréquences
(100 Hz, 120 Hz, 1 kHz, 10 kHz et 100 kHz). Aprés une série d’essais préliminaires, la
fréquence de 100 kHz a été choisie car la mesure obtenue est stable (£ 2%). La fréquence de
mesure dépend de 1I’équipement. Lebovka et al. (2004 ; 2007) ont réalisé leurs mesures a la

fréquence de 1000 Hz.
La mod¢élisation des courbes de I’indice de désintégration a été faite selon le modele :
1
Zt= Zoo : 1—7 [116]
T
Ou:

Z; est I’indice de désintégration expérimentale.
Z» est 'indice de désintégration a I’infini.

N est le nombre de trains.

7 est constant de temps.

k est un facteur empirique.
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I1.2.3. Protocole du traitement CEP

Le protocole de traitement CEP se divise en deux phases: une phase de réglage des

parameétres du systéme et une phase de traitement de 1’échantillon.

11.2.3.1. Réglage du systeme

Avant le traitement plusieurs étapes sont nécessaires pour ajuster différents parametres :

1- On place I’échantillon a température ambiante entre les deux ¢lectrodes de la chambre
de traitement en réglant la hauteur (h) de I’échantillon.

2- On mesure la résistance électrique de I’échantillon par I’impédance-métre. Cette
résistance doit étre supérieure a 25 Q (Ohm) avec une marge de sécurité suffisante
pour prendre en compte la diminution de la résistance lors du traitement.

3- Dans les cas ou la résistance est faible (inférieur a 50 Q), il est préférable, soit
d’augmenter la hauteur de 1’échantillon, soit de diminuer la section de contact entre
I’échantillon et les €lectrodes afin d’augmenter la résistance.

4- Quand la résistance de I’échantillon est suffisante (supérieur a 100 ), on note la
masse de I’échantillon et la distance entre les électrodes.

5- Pour choisir le protocole d’impulsion, on calcule le courant moyen Imoyen du
générateur. Ce courant moyen doit étre inférieur a 0,24 A (courant moyen maximal)
pour respecter le courant créte maximum supporté par le générateur (100 A). La valeur

du courant moyen peut étre calculée en utilisant I’équation suivante :

Imoyen = Ierete i * f [11.7]

Ou ¢; est la durée d’impulsion en (s) et f'est la fréquence d’impulsions en (Hz). Selon cette
équation, comme les valeurs du courant de créte et du courant moyen sont fixées, # et f sont

limités entre 10 et 100 us et entre 24 et 240 Hz.

6- Quand le protocole d’impulsion est choisi, on régle la durée d’impulsion du générateur
a I’aide de 'oscilloscope dans la gamme (10-100 ps). Pour régler la fréquence, la
période (7") peut étre fixée par le générateur d’impulsion et la fréquence est ensuite

défini par la formule 7" = 1/f.
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7- Enfin, on régle la tension U (V) et le courant moyen (Zmoyen) du générateur haute
tension. Selon la tension U, Dintensité de champ a appliquer £ (V-cm™) peut étre

calculée en utilisant 1’équation suivante :

E=— [11.8]

11.2.3.2.  Application du traitement

Comme mentionné précédemment, le protocole du traitement (Fig. I1.8) consiste en un
nombre de trains (N), chaque train regroupe un nombre (z) d’impulsions d’une durée (z;). Ces

trains sont séparés par un temps de pause (A?).

b
Impulsion (n) Durée (t;))

Tension (V)

Nombre de trains (N}  Pause (Af) 2¢émetrain

Temps (s)

Figure II. 8 : Protocole de traitement CEP

Deux durées d’impulsion (#;) ont été choisies (50 et 100 us). En fixant le temps d’un train #qin
a 10 s et la fréquence d’impulsions a 24 ou 144 Hz selon le produit a traiter, on obtient 240 ou

1440 impulsions par train.

Le temps de pause (Af) entre les trains est obtenu en faisant des essais préliminaires de
traitement CEP sur chaque produit. Le temps est déterminé de fagon a ce que 1’¢lévation de
température du produit au cours du traitement ne dépasse pas plus de 10 a 15°C. Ce temps est

de 5, 10 ou 15 minutes selon la quantité de produit a traiter.
Le protocole de traitement CEP d’un substrat suit les étapes suivantes :

1- On place dans la chambre de traitement la quantité d’échantillon identifiée a partir des
essais préliminaires.
2- On mesure la résistance électrique avec 1’impédance-métre, cette mesure nous donne

la conductivité électrique initiale (o;).
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3- On met en marche successivement le modulateur, le générateur d’impulsions (le
protocole désiré ayant été déterminé préalablement) et enfin le générateur haute
tension.

4- On déclenche le premier train (10 s).

5- On releéve la valeur du courant moyen a la fin du train.

6- On éteint le systéme et on décharge le circuit.

7- On mesure la résistance électrique deux fois, une fois directement aprés le
déchargement du systéme et une fois apres le temps de pause (Az). Cette mesure nous

donne la premicre valeur de la conductivité €électrique a I’issue du traitement (o).

On répéete ce protocole jusqu’a stabilisation de la résistance électrique, on obtient ainsi le

nombre de trains nécessaires pour atteindre la désintégration maximale avec le protocole
appliqué.
La figure I1.9 représente 1’application d’un train au niveau de la chambre de traitement.

(a) (b) (c) (d)

| Courant | |
pulsé

-

Produit a traité Electrodes

Mise a la terre
Chambre de traitement A

e

Train (N)

Figure II. 9 : Etapes d’application d’un train d’impulsion au niveau de la chambre de traitement

I1.2.4. Estimation de la consommation énergétique par CEP

La consommation énergétique du traitement CEP (Wcep) peut étre représentée par la somme

des énergies injectées pour chaque train d’impulsion (équation [I1.9]).

Wep est exprimée en kJ-kg™! de matiére brute (ou en kWh/tonne).

Wegp = ZN U- Imoyen * tirain [11. 9]
1 m
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Ou U est la tension appliquée (V), Lnoyen €st le courant moyen (A), tyqin €st le temps d’un train

(s) et m est la masse d’échantillon dans la chambre de traitement (kg).

Apres le traitement CEP, et selon I’objectif visé, les substrats traités sont testés afin
d’examiner les effets du traitement CEP sur la production du biogaz et sur le séchage du

digestat.

I1.3. Effets du traitement sur le potentiel méthanogene

L’évaluation des effets du traitement CEP sur la production de biogaz a été réalisée grace au

test de mesure du potentiel bio-méthanogeéne (BMP).

I1.3.1. Mesure du potentiel bio-méthanogene

Le systéme de mesure du potentiel méthanogene utilisé est ’AMPTS-II (Automatic Methane
Potentiel Test System, Bioprocess Control, Lund, Su¢de) (Fig. 11.10). Ce systéme mesure au
cours du temps la production de méthane obtenue pour différents substrats. En comparant la
production de substrats organiques traités ou non par CEP, il est possible d’estimer I’impact

du prétraitement sur les potentiels méthanogénes.

o C(Ce systeme enregistre automatiquement les données pendant toute la durée du test qui

peut varier entre 15 et 45 jours selon le substrat. Le test est considéré comme terminé

lorsque la production de biogaz devient tres faible (< 5 mL par bouteille et par jour).

Figure II. 10 : Systeme AMPTS II : unité d’incubation pouvant contenir jusqu’a 15 réacteurs batch agités (a),
unité de fixation du CO; (b), unité de mesure du volume de CHy (c) et systeme de contréle et acquisition (d)

Le systéme est consisté de trois unités principales :

1- L’unité d’incubation (Fig. I1.9 a) est un bain marie thermostaté¢ (37°C) qui peut
contenir jusqu’a 15 bioréacteurs de 0,5 L. Chaque bioréacteur est équipé d’un

agitateur rotatif mis en marche de facon séquentielle et destiné a assurer un mélange
|
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suffisant du média (substrat/inoculum) en contrecarrant les phénomenes de
décantation / flottation. Le biogaz produit dans chaque bioréacteur passe par un tube
reliant ’unité d’incubation a I’unité de fixation du COx.

2- L’unité de fixation du CO> (Fig. I1.9 b) est constituée de bouteilles contenant une
solution alcaline (80 mL de NaOH 3 M). Le CO» présent dans le biogaz est retenu par
interaction chimique avec I’hydroxyde de sodium. Seul le méthane (et quelques autres
gaz présents a I’état de traces) va donc parvenir dans 1’unité de mesure du volume. Un
indicateur de pH (thymolphthaléine) est ajouté dans les bouteilles pour contrdler
visuellement la capacité de fixation du CO».

3- L’unité de mesure du volume de méthane produit (Fig. I1.9 c et d) : le CH4 libéré de
I’unité précédente est mesuré par un appareil de mesure du volume de gaz (Fig. 11.9 c).
Cet appareil est un bassin rempli d’eau qui contient 15 clapets immergés. Chaque
clapet regoit le CH4 en provenance d’un bioréacteur. Le méthane s’accumule sous les
clapets, les clapets se soulévent quand un volume donné est accumulé et une
impulsion électrique est alors enregistrée par le systetme d’acquisition. Le logiciel
d’acquisition permet de représenter graphiquement le volume de méthane produit et
ainsi de suivre I’évolution de la production cumulée de méthane en temps réel
(Fig. 11.9 d).

La pression et la température sont également mesurées afin de présenter des résultats en

conditions normalisées.

11.3.1.1.  Calculs normalisation du volume de gaz produit dans I’AMPTS-11

Les valeurs obtenues dans le rapport généré par I’AMPTS-II sont normalisées aux conditions
standards : température de 0°C, pression de 1 atm. L humidité contenue dans le méthane est
retranchée a la production de gaz grace a une relation dérivée de la loi d’Antoine. La

normalisation a été faite en appliquant I’équation :

Vo= frp X fw X Vbuue [11.10]

Ou Vj est le volume normalisé, fr p est le facteur considérant la température et la pression de
gaz, f,, est le facteur considérant la teneur en eau dans le gaz, et V. est le volume

enregistré pour une ouverture de clapet.

Le facteur considérant la température et la pression fr p a été calculé en utilisant la loi des gaz

parfaits afin de décrire les caractéristiques physiques du gaz dans les gammes de température
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et de pression utilisées dans le test de digestion anaérobie. frp est calculé en appliquant
I’équation [1I.11] :

To  Pgaz 273.15 (pgaz +0,6)

= X = N 11.11
fr.p Tjaz ~ Po  tgaz +273.15 101.32 [ ]

Ou T, et pgsont la température standard (273,15 K ou 0°C) et la pression standard
(101,32 kPa ou 1 atm) ; Ty, tgaz, €t Dgaz, Teprésentent la température en K, ou °C et la

pression de gaz générée dans le réacteur en conditions ambiantes.

Ces valeurs ont été obtenues par les capteurs internes de température et de pression de
I’AMPTS 1I et ils sont mis a jour par chaque soulévement de clapet. La pression du gaz est la
somme de la pression mesurée (exprimée en kPa) et d’un facteur constant de 0,6
correspondant a la pression exercée par la colonne d'eau d’environ 6 cm située au-dessus des

clapets (Fig. I1.11).

Figure II. 11 : Unité de mesure du volume de CHy du systéeme AMPTS II lors de I'ouverture d’'un clapet (situé en
haut a droite)

Le facteur considérant la teneur en eau dans le gaz f,, a été calculé en utilisant 1’équation
d’Antoine qui permet une bonne approximation de la pression de vapeur d’eau autour la
pression atmosphérique et dans I’intervalle de température de 0 a 100°C. f,, est calculé selon

I’équation [11.12] :

1730,63
, 0¥1%%? 233426+ t5,
fo=1——L=1- [11.12]
Pgaz 10 x (Pgaz + 0’6)

Dans 1’équation ci-dessus, la pression de vapeur est supposée proportionnelle au volume de

gaz (selon la loi des gaz parfaits). La fraction volumique d’eau est donc équivalente a la
- - - - |
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fraction de pression obtenue par le rapport de la pression de vapeur d’eau sur la pression
totale. La fraction de gaz sec peut donc étre calculée en éliminant la fraction d’eau du gaz

humide

En conclusion, la production de gaz est sauvegardée et normalisée en continu par I’AMPTS II

avec la compensation de température et de pression en temps réel, selon I’équation [I1.12] :

81962——-1730,63
273.15 (Pgazi +0,6) 10 233,426+ Lgaz,i
VOi - X - X - X Vbulle [II 13]
' tyazi + 273,15 101,32 10 X (Pgas; + 0,6)

Le volume accumulé reporté par ’AMPTS II est calculé en additionnant le volume de gaz
pour chaque soulévement de clapet. Chaque volume ajouté est ajusté pour la pression, la

température, et la vapeur d’eau selon 1I’équation [I1.13] :

8.1962—5 13063
Viees = 21315 (Pgaz +06) w|1-20 B X Viuuel11.14]
acce,l acc,i—1 tgaz,i + 273.15 101'32 10 x (pgaz,i + 0_6) bulle .

11.3.1.2.  Inoculum

L’¢échantillonnage de 1’inoculum se fait deux jours avant de lancer le systtme AMPTS-II pour
¢viter un stockage de longue durée. L’inoculum utilisé provient de la STEP de Saint Brieuc.
L’installation de digestion anaérobie traite les différentes boues et graisses de la STEP. Elle

est constituée de deux digesteurs (primaire et secondaire) en séries.

Le prélevement de I’inoculum a été fait a la sortie du digesteur primaire. Cette installation de
digestion recgoit approximativement 150 m’jour!' d’un mélange de boues (primaire,

biologique et graisse).

L’inoculum récupéré a été tamisé a 250 um afin d’¢éliminer les particules qui pouvant bloquer
les tubulures du systtme AMPTS-II. La DCO de I’inoculum a été mesurée et elle est de

0,055 + 0,005 g O,. g inoculum™,

I1.3.1.3.  Ratio substrat/inoculum

Pour le fonctionnement des tests AMPTS-II et pour ne pas masquer la production de biogaz
du substrat par celle d’inoculum, il est nécessaire de respecter un certain rapport de DCO
-
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(g DCO substrat / g DCO inoculum). Deux rapports ont été appliqués, un pour les produits
frais végétaux (carotte, haricot vert et pomme de terre) et un pour les déchets organiques et le

foie de porc.

Les rapports utilisés dans la littérature varie entre 1/1, 1/2 et 1/3 (Carlsson and Schniirer,
2011; Raposo et al., 2012), notre choix du a été fait dans le but de mieux capter 1’effet du
prétraitement sur la production de biogaz. En diminuant la quantité du substrat par rapport la
quantit¢ de I’inoculum, on minimise le risque de masquer I’effet du prétraitement par une
grande production de CH4. Le rapport 1/3 permet également de diminuer la durée des tests

BMP.

Pour les produits frais, des essais préliminaires ont été réalisés avec ce rapport 1/3. Lors de
ces essais, le systéme a débordé en raison de la présence de mousse liée a une production de
méthane initiale trop intense. D’autres essais ont donc été réalisés et ont permis de retenir le

rapport de 1/5,71. Pour les autres substrats, le rapport 1/3 a été choisi.

I1.3.2. Plans d’expériences

Afin d’optimiser les essais, des plans d’expériences ont été réalisés. Ceux-ci prennent en

compte le nombre de bioréacteurs disponibles.

11.3.2.1. Modele 5’

Ce modéle a été construit pour étudier un facteur qui est le traitement CEP. Ce mode¢le est
constitué¢ de cinq niveaux (0, 0,25, 0,5, 0,75 et 1) pour un facteur étudié qui est I’indice de
désintégration Z. Trois bioréacteurs de I’AMPTS II ont été mobilisés pour chaque niveau, ce
qui occupe I’ensemble des 15 bioréacteurs. La production de I’inoculum seul a ét¢ mesuré
séparément dans un bioréacteur thermostaté (37°C). Ce modele a été appliqué pour deux

substrats : le marc de raisin, et I’ensilage de mafs.

11.3.2.2.  Modéle 3°

Ce modele a été construit pour étudier deux facteurs, le traitement CEP et la taille de
particules. Ce modele est constitué¢ de trois niveaux pour chaque facteur (0, 0,5, et 1). Les
figures I1.10 et IL.11 représentent la répartition des points dans 1’espace expérimental ou
chaque axe représente un facteur. Les conditions extrémes des facteurs (points rouges) ont été
dupliquées. Ainsi pour réaliser ce plan d’expériences, 13 bioréacteurs ont été utilisés. Deux
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bioréacteurs ont aussi ¢été utilisés comme témoins: un pour mesurer la production de

I’inoculum seul et I’autre pour mesurer la production du jus des échantillons.

Quatre autre essais ont utilisé ce modéle afin d’étudier les facteurs « traitement CEP » et
« Broyage » (Fig. I1.12) : 1) Haricots verts avec jus, 2) Carotte avec jus, 3) Foie de porc, et 4)

Foie de porc apres hygiénisation.

Facteur 2 - (Broyage)
0,5

0 0,5
Facteur 1 - (Traitement CEP)

v

Figure II. 12 : Représentation des points expérimentaux selon le plan du modéle 3° pour les facteurs (Traitement
CEP / Broyage) (les points rouges sont les points dupliquées)

Ce modcle a également ¢été utilisé afin d’étudier I’effet du substrat en remplacant le facteur
« broyage » par le facteur « substrat ». Pour cet essali, trois substrats ont été étudiés : le gazon

(tonte de pelouse), I’ensilage de mais et le refus de tamisage d’abattoir de porcs (Fig. 11.13).

Refus de
tamisage

Facteur 2 - (Substrat)
Ensilage
de mais
1
1

Gazon

v

0 0,5
Facteur 1 - (Traitement CEP)

Figure II. 13 : Représentation des points expérimentaux selon le plan du modéle 3° pour les facteurs (traitement
CEP / Substrat) (les points rouges sont les points dupliquées)
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11.3.2.3.  Modele 2°

Ce modele a été construit pour étudier trois facteurs, le traitement CEP, la température du
traitement d’échantillon et le type de substrat. Ce mod¢le est constitué¢ de deux niveaux pour
chaque facteur (0 et 1). La figure I1.14 représente la répartition des points dans 1’espace

expérimental ou chaque axe représente un facteur.

Facteur 3 - (Température)

4

0 Facteur | - (Traitement CEP) 1

Figure II. 14 : Représentation des points expérimentaux selon le plan du modéle 23 pour les facteurs (traitement
CEP / Substrat / température), les points rouges ont été dupliqués et les verts tripliqués

Parmi les huit points principaux produits par ce modele, deux points ont ét¢ dupliqués afin de
se focaliser sur les conditions extrémes des facteurs appliqués (points rouges), et deux points
ont été tripliqués pour examiner l’effet de la température de traitement sur I’effet du
traitement CEP (points verts). Les points principaux et les réplicats occupent 14 bioréacteurs

ce qui laisse un bioréacteur pour mesurer la production de I’inoculum.

I1.3.3. Modélisation des courbes de production du biogaz

Les résultats obtenus par le systtme AMPTS-II peuvent étre utilisés pour estimer la constante
globale d’hydrolyse 4, et La production maximale de méthane BMPy par un modele du

premier ordre représenté par 1’équation :

BMP, = BMP, - (1— eCkn®)  [11.15]

AY

ou:

BMP; est la production du méthane a I’instant t (Nm? CHy kg DCO™) ou (Nm® CHg kg MV™).
BMPyest la production maximale du modéle (Nm®> CH4 kg DCO™) ou (Nm® CH4 kg MV™).
kn est le facteur d’hydrolyse ou constante d’hydrolyse (jour™).

t est le temps (jour).
-
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I1.3.4. Analyse des variances des plans d’expériences

Les résultats modélisés du potentiel méthanogeéne sont ensuite traités statistiquement par
analyse de variance (ANOVA). Ces analyses ont été faites a 1’aide d’un logiciel (Statgraphics

5.1 plus, Statpoint technologies Inc., Warrenton, Etats-Unis).

I1.3.5. Estimation de la rentabilité énergétique

La rentabilité énergétique du traitement CEP a été estimée par le rapport entre 1’énergie
consommée par le traitement (Wcep) et 1’énergie pouvant étre générée par le méthane
supplémentaire produit grace au traitement (Wcrq+). Weng+ est calculé en prenant en compte
le pouvoir calorifique inférieur du méthane PCI=9,94 kWh-Nm™. Le calcul du rapport de

rentabilité énergétique est présenté sous la forme :

Rapport de rentabilité énergétique = [11.16]

Le traitement CEP est considéré énergétiquement rentable lorsque le rapport est supérieur a

2,5.

Dans le cas ou un équipement ¢lectrique est utilis€ lors la préparation de 1’échantillon,
I’énergie consommeée par le broyage (W5,) a été prise en compte et I’équation [I1.16] devient

la suivante :

Rapport de rentabilité énergétique =

I1.4. Etude des effets des traitements électriques sur le séchage des
digestats
En complément du traitement CEP, I’effet d’un traitement par micro-ondes et par congélation-

décongélation sur le séchage des digestats a été évalué. Trois méthodes de séchage ont été

utilisées : I’étuve, le séchage par rayonnement et le séchage par convection.

I1.4.1. Digestats

Pour notre étude, deux digestats ont été utilisés. Le premier digestat (FH) est d’origine
agricole et provient d'une fosse d’hydrolyse d’un centre de méthanisation (Gaec des moulins
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de Kerollet, Arzal, France). Cette fosse se situe avant le digesteur, les intrants de cette station
a la ferme sont un mélange de fumier, de lisier et d’un sous-produit de I’industrie
agroalimentaire (le lactosérum), ainsi qu’une quantité de marc de pomme et de 1’ensilage de
mais récoltés a la ferme. Le deuxiéme digestat (SD) est d’origine territoriale et provient de la
sortie du digesteur d’un centre de méthanisation (IDEX - Geotexia, Saint-Gilles du Mené,
France). Les intrants sont des lisiers de porcs provenant de différentes exploitations et de co-

produits issues d’entreprises agroalimentaires locales (abattoirs ...).

Le choix des digestats a été fait afin d’examiner I’influence de différents niveaux de digestion
anaérobie sur l’efficacité des prétraitements lors du séchage de ces digestats : un produit

partiellement digéré (digestat FH) et un autre totalement digéré (digestat SD).

Les deux digestats ont été centrifugés avant I’étape de séchage a 1’aide d’une centrifugeuse
(Multifuge 1s, Heraeus, Hanau, Allemagne) pendant 20 minutes a 4000 tours/min (3363 g).
Apres cette étape, la fraction chargée en particules solides (culot) a été récupérée et

homogénéisée avant prélévement des échantillons (Fig. I1.15).

A) ®) ©)

Figure II. 15 : (4) Digestat FH non centrifugé, (B) digestat FH centrifugé, (C) digestat SD non centrifugé et (D)
digestat SD centrifugé

D)

Du fait de la structure pateuse du digestat et afin d’avoir des dimensions identiques pour
chaque essai, nous avons congu et fabriqué des coupelles en polytétrafluoroéthyléne (PTFE)
(Fig. 11.14). Ces coupelles ont été utilisées pour garantir une géométrie identique des
échantillons. Leur diamétre extérieur est de 50 mm, le diamétre intérieur est de 45 mm, et la
profondeur est de 5 mm. La masse d’échantillon centrifugé contenue dans une coupelle est de

10,5 + 0,08 g.
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(A) (B)

Figure I1. 16 : (4) Coupelle utilisée pour la mise en forme d’échantillon, (B) Dimensions de la coupelle

L’humidité en base séche (M) en (gH.0-gMS™) est calculée selon I’équation :

_ m(t) — Mg

M= [11.18]

ms

Ou my est la masse de I’échantillon (g) mesurée au cours du temps et ms est la masse de
mati¢re seche (MS) (g) obtenue apres passage a 1'étuve a 105°C pendant 24 heures selon la

norme NF [SO 11465.

Pour représenter les cinétiques de séchage et afin de calculer les parameétres du modele utilisé,

une teneur en eau adimensionnelle (w) est obtenue a partir de 1’équation :

M, — M
© — M,

e O B 11.19

=M - M, [11.19]

Ou My est ’humidité en base séche pendant le séchage (gH.0-gMS™); M; est I’humidité
initiale de produit ; M. est I’humidité a I’équilibre. Pour le calcul de M., les échantillons ont
été placés a I’étuve a la température de séchage choisie (40 a 70°C), dans un dessiccateur
contenant de I'hydroxyde de silicium Si(OH)s (produit fortement hygroscopique

communément appelé « silica gel »).

I1.4.2. Séchage par convection naturelle

Avec la méthode traditionnelle a 1’étuve, I’échantillon est séché par convection naturelle.
L’étuve (Modele 600, Memmert, Schwabach, Allemagne) réglée a la température de séchage
souhaitée (précision +2°C) a été utilisée pour déterminer les cinétiques de séchage des
digestats. La masse de 1’échantillon a ¢ét¢ mesurée de fagon discontinue en utilisant une
balance de précision (Acculab, ALC-110.4, précision + 1-10* g, Sartorius, Gottingen,
Allemagne). Afin d’obtenir un maximum de précision au début des cinétiques de séchage, les
¢chantillons ont été pesés toutes les 10 min pendant les deux premiéres heures, puis toutes les
30 min pendant 4 heures, et enfin, toutes les heures jusqu’au la stabilisation de la perte de

masse. Les essais ont été quadruplés.
[ e -
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I1.4.3. Séchage par rayonnement

L’analyseur d’humidité MA45 (Sartorius, Gottingen, Allemagne) est, selon le constructeur,
destiné a déterminer de manicre rapide, simple, et fiable le taux d’humidité de produits
liquides, pateux et solides selon le principe de la thermogravimétrie et le séchage par

rayonnement (Fig. I1.17).

Figure II. 17 : Balance infrarouge MA45 et sa composition, (1) coupelle métallique, (2) support de coupelle, (3)
Anneau de protection anti-vent, (4) afficheur, (5) unité céramique chauffante, et (6) sonde de température

Les rayons infrarouges pénétrent en grande partie a I'intérieur de 1’échantillon ou ils se
transforment en énergie calorifique (Fig. I1.18). Bien entendu, des phénomenes de convection

naturelle prennent place au voisinage de I’échantillon et contribuent au séchage.

Rayons infrarouges

Energie calorifique

ezl

Echantillon

Figure Il. 18 : Principe du séchage de la balance infrarouge

Les parametres qui ont été réglés sur la thermo-balance sont :

e Température de chauffage : de 40 a 60°C
e Programme de chauffage : dessiccation standard

e Fin de I’analyse : durée de 99 min par cycle — (11 heures au total pour chaque essai)
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e Démarrage de I’analyse : apres fermeture de la chambre
o Température de veille (température maintenue en fin de cycle): identique a la

température de chauffage choisie.

La figure IL.19 représente le systéme de séchage par rayonnement utilisant la balance

infrarouge MA45 relié a un systéme d’acquisition afin d’enregistrer les données de perte de

masse au cours du séchage (10 points par minute).

Figure 1I. 19 : Systeme de séchage par rayonnement avec la balance infrarouge MA45 et un systéeme

d’acquisition

I1.4.4. Séchage par convection

Un prototype de sécheur type jet d'air impactant (CIMS groupe, Sablé sur Sarthe, France) a
¢été utilisé. Neuf coupelles sont placées simultanément sur le tapis de séchage. La longueur des

buses a fentes rectangulaires utilisées est de 127 mm et leur largeur est de 3,3 mm (Fig. 11.20).

50 mm >

20 mm

v “«be 50 mm >

- 50 mm > 50 mm >
Déplacement

Figure II. 20 : Dimensions et formes des buses et du tapis de séchage du prototype de sécheur type jet d’air
impactant utilisé (CIMS groupe, Sablé sur Sarthe, France)
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Le séchage a été réalis¢ a la température modérée 40°C en utilisant six vitesses d’air (25, 60,
80, 100, 135 et 180 m's™"). Les vitesses d'air indiquées sont des vitesses obtenues par calcul a

partir du débit d'air global et de la surface totale ouverte des fentes des buses.

Un systéme de jet d'air impactant avec une zone de transition de jet libre perpendiculaire a la
surface (Fig. 11.21) induit une variation spatiale importante des vitesses d'air locales au
voisinage des échantillons impactés. Dans notre cas, le tapis de support des coupelles est en
mouvement ce qui provoque également, pour une coupelle donnée, une variation cyclique de

la position des coupelles sous les buses.

.
Jet & noyau
" potentiel
” . Zone de
e h< transition
A y
r4 X F
1572;771377’7/ ]
Zone i jet d'air transversal Zone & Nux accéléré Zone i jet d'air transversal

Figure II. 21 : Représentation schématique des vitesses d'air en sortie d'une buse. H : distance entre le tapis et
l"ouverture de la buse ; DH largeur de la buse (Lanoiselle et al., 2004)

I1.4.5. M¢éthodologie de séchage par convection d’air

Le sécheur a ét¢ mis en route 30 minutes avant le démarrage des essais afin d’obtenir des
conditions (température de séchage et vitesse d’air) stables. La température ambiante
(21 £2°C) et ’humidité relative de ’air ambiant (57 +3%) dans le laboratoire ont été

mesurées.

Neuf coupelles sont placées successivement sur le tapis du sécheur avec un décalage de temps
d’une minute. La masse totale de chaque échantillon a ét¢ mesurée de fagon discontinue en

utilisant la méme balance que pour le séchage a 1’étuve (§ 11.4.2).

La durée du séchage du digestat est comprise entre 5 et 12 heures selon la vitesse d’air
appliquée. La masse des échantillons a ét¢ mesurée comme pour le séchage a I’étuve, a savoir,

toutes les 10 min pendant les deux premieres heures, puis toutes les 30 min pendant 4 heures,
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et enfin, toutes les heures jusqu’a la fin du séchage. La teneur en eau ® a été calculée par

I’équation [11.19].

I1.4.6. Prétraitements

Pour le traitement CEP, les digestats centrifugés ont été placés dans un cylindre plastique afin
de maintenir les dimensions de I’échantillon lors du traitement CEP. Les dimensions de ce

cylindre sont de 2,2 cm de diametre et de 3 cm de hauteur (Fig. 11.22).

Figure II. 22 : Cylindre plastique pour la mise en forme de [’échantillon

Le protocole du traitement appliqué est le suivant : une intensité de champ E = 833,3 V-cm!,
une durée d’impulsions #; = 50 pus, une fréquence de répétition f= 30 Hz, la durée d’un train
de 10 s, un nombre de train N = 5, et un temps de repos de 5 min, ce qui donne un temps
efficace de traitement 7cep=0,075s et une énergie injectée située dans la gamme de
450 — 480 kJ-kg!. Selon ce protocole, la température de 1’échantillon a la fin du traitement n’a
pas dépassé 40°C, ce qui représente une élévation totale de température d’environ 15°C. Cette
température est mesurée avec un thermocouple (CA 863 KAT thermometre, Chauvin Arnoux,

Paris, France).

L’effet du chauffage ohmique (CO) sur la cinétique de séchage a également été¢ évalué. Ce
chauffage a ¢été¢ induit en appliquant un protocole de traitement CEP identique mais en
¢liminant le temps de repos, ce qui s’est traduit par une température de 1’échantillon a la fin

du traitement de 75 + 2°C (pas d’isolation thermique du cylindre contenant 1’échantillon).

Apres ’étape de mise en forme des échantillons dans les coupelles, les coupelles ont été
emballés dans un film étirable (Film étirable 3 en 1 spécial micro-ondes, Sphére France, Paris,
France) afin de réduire au maximum les pertes de masse par évaporation d’eau lors du

traitement par micro-ondes (Microwave MES2V — 800 W /2450 MHz - Samsung - Malaisie).

Pour évaluer I’augmentation de la température lors du traitement par micro-ondes, différentes

énergies ont été appliqués sur les deux digestats et sur I’eau en utilisant la puissance de 100 W

(Fig. .23 a) et 300 W (Fig. IL.23 b).
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Figure II. 23 : Evolution de la température de 1'échantillon lors du traitement par microondes en fonction de
I’énergie injectée pour l'eau, le digestat primaire de fosse d’hydrolyse (FH) et le digestat final de sortie de
digesteur (SD) - (a) 100 W et (b) 300 W

D’apres la figure 11.23, dans le cas de 1’eau, notre référence, plus la puissance appliquée est
importante, plus la température augmente rapidement en fonction de 1’énergie fournie. Par
rapport a I’eau, la température des deux digestats (SD, FH) augmente plus rapidement quel

que soit I’énergie fournie (Fig. I1.23 a et b). Cette évaluation sert a calibrer le traitement par

microondes et I’augmentation de température induite.

La puissance du four micro-ondes étant fixée a 100 W, 1’énergie injectée est réglée par le
temps du traitement. Aprés le traitement, la température des échantillons est de 70 + 5°C.
Avant de procéder au séchage, les échantillons sont refroidis a température ambiante (pendant

environ 1 heure).

Pour la congélation-décongélation, les digestats centrifugés ont subi trois cycles successifs de
congélation a -18°C et décongélation a température ambiante. Avant le séchage, les

¢chantillons décongelés ont été bien homogénéisés.

Afin d’évaluer la significativité des différences entre les échantillons non traités et traités par
les différents prétraitements, le test HSD de Tukey (Tukey’s Honest Significant Difference

test) a été réalisé en utilisant le logiciel SPSS (IBM corporation, New York, Etats unis).

I1.4.7. Modélisation mathématique des courbes de séchage

La seconde loi de Fick (équation I1.20) permet de décrire la diffusion de I’eau a I’intérieur

d'un matériau en fonction du temps (¢) et des dimensions caractéristiques (x) de I'échantillon :
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dw d?w

E: DeffW [1120]

Dey est la diffusivité effective (m?-s!) et caractérise, la diffusion de 1'eau pour un matériau
donné. La solution analytique (équation I1.21) proposée par (Crank, 1979) permet d'identifier
Dy et ainsi, dans notre cas, de modéliser la cinétique de séchage du digestat sous I’influence

de différentes vitesses d’air a 40°C.

—(2n'+1)27t2Defft)

_ E Z 412
w2 Lo (2n +1)

Dans cette solution analytique, ® apparait comme une fonction d'une série d'exponentielles

[11.21]

avec un seul parametre Dey. L représente 1’épaisseur des échantillons lors du séchage et n est
le nombre de termes que 1’on prend en compte pour l'identification de D.y. Dans de nombreux
cas, on se limite a une seule exponentielle (n = 0). La représentation graphique de In @ en
fonction du temps conduit alors a une droite. En prenant quelques précautions pour les points
expérimentaux obtenus en début et en fin de séchage, le calcul de la pente de cette droite

permet de déterminer Dy

Dans notre cas, les courbes de @ en fonction du temps ont été ajustées en utilisant le module
de régression non-linéaire du logiciel MATLAB (Mathworks, Meudon, France) pour n =0, 1
et 2. Les paramétres opératoires pour démarrer le calcul sont les suivants : valeur initiale de
Dy égale a 1-10° m's™!, le nombre maximal d’itération est fixé a 400 et le critére de

convergence est pris égal a 1:107.

Dans ces conditions, I'influence du nombre d'exponentielles sur le calcul de Dega ainsi pu étre
observé. Bien entendu, nous considérons ici que Des est constant durant I’ensemble du
traitement et nous négligeons les phénomeénes de contraction et de fracturations de
I’échantillon (observés visuellement en fin de séchage). La qualit¢ du modéle a été évaluée en
calculant différents parameétres statistiques comme le biais (RSS), la valeur moyenne
quadratique (RMSE), la valeur du chi 2 (x?) en plus du coefficient de régression linéaire(R?)
classiquement utilisé. Ces parameétres ont €té calculés de la maniére suivante (équations 11.22

425):

N N
RSS =) (= fG)) 1221 RMSE= |5 (i f(x))? [11.23]
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T (f(x) — )?
Iiv=1(3’i - ¥)?

¥2 = ?]:1(3’1' — f(x)?

. R? =
N—p [11.24]

[11.25]

ou N est le nombre de mesures, y; la valeur mesurée, f(x;) la valeur prédite, y; la moyenne

des valeurs mesurées et p le degré de liberté (p = 1).
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Chapitre 111 :

Deésintegration cellulaire par les

champs électriques pulses CEP
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III. Chapitre III : Désintégration cellulaire par CEP

Depuis les travaux initiaux de Hiilsheger et al. (1983), la technologie des CEP et le
phénomene de désintégration cellulaire ont été largement étudiés dans le domaine agro-
industriels. L’efficacité de cette technologie pour améliorer de nombreux procédés tels que le
pressage et le séchage des produits agroalimentaires a été montrée par plusieurs études (Barba
et al., 2015; Lebovka et al., 2011). Ce chapitre est consacré a 1’évaluation de I’effet du
traitement CEP sur différents substrats biodégradables en anaérobiose et présupposés
sensibles au champ ¢lectrique. Dans cet objectif, le suivi de [’¢lectroporation et des
modifications des substrats sera fait par mesure de la conductivité électrique au cours du

traitement (§ 1.3.1.4).

En effet, les pores formés dans la membrane cellulaire libérent des matiéres intracellulaires
(qui sont composées d’¢léments conducteurs) vers le milieu extracellulaire. Une conductivité
¢lectrique plus ¢élevée est alors attendue lors de la désintégration cellulaire (Ben Ammar,
2011; Lebovka et al., 2002; Rogov et Gorbatov, 1974). D’autre part, deux autres parametres,
la taille des particules et la température, seront étudiés sur les produits frais dans le but

d’examiner leurs effets sur la désintégration cellulaire et 1’efficacité du traitement CEP.

Enfin, une évaluation de la consommation énergétique du traitement CEP, selon le type et
I’état du substrat, sera menée. En effet, les substrats sont destinés a é&tre digérés en
anaérobiose pour produire du méthane et, in fine, de 1’énergie. Dans le cadre d’un bilan
énergétique, cette donnée doit donc étre évaluée pour définir les conditions de traitement

CEP.

III.1. Désintégration cellulaire des produits frais

Comme présenté dans le chapitre matériel et méthodes, différents produits frais ont été traités
par CEP. Ces produits frais sont trois produits végétaux (carotte, haricots verts, et pomme de
terre), et un produit d’origine animale, le foie de porc. Ces produits sont des intrants
« classiques » des méthaniseurs industriels qui collectent des substrats aupres des industries
agro-alimentaires. Sur ces produits, les effets de ’intensité de champ appliqué (V-cm™), de la
taille des particules et des traitements thermiques sur la désintégration cellulaire ont été

étudiés.
II.1.1. Effet de I’intensité du champ sur la désintégration cellulaire

Pour les produits végétaux, la gamme d’intensité de champ appliqué n’a pas dépassé les

500 V-cm™. Le choix de cette gamme s’est fait en se basant principalement sur plusieurs
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¢tudes réalisées sur des produits de méme type (Bazhal et Vorobiev, 2000; Lebovka et al.,
2011). Nous avons, bien entendu, €galement pris en compte les caractéristiques de notre
systéme de traitement CEP (§ I1.2) qui imposent certaines limitations. Ces études ont mis en
évidence qu’il existait une intensité optimale de désintégration des produits qui correspond a
des pertes énergétiques minimales en limitant, en particulier, les pertes dues au chauffage

ohmique (Bazhal et Vorobiev 2000).

Pour les produits végétaux, 1’intensité optimale du champ varie entre 200 et 1100 V-cm™ en
fonction de la nature du produit a traiter (Bazhal et Vorobiev 2000). Pour la carotte et la
pomme de terre, Lebovka et al. (2002) ont déterminé que I’intensité optimale se situe autour
de 400 V-cm™!. Ben Ammar (2011) a appliqué I’intensité de 500 V-cm™! pour le traitement des

haricots verts.

Dans notre étude et afin d’évaluer I’effet de ’augmentation de I’intensité du champ appliqué,
quatre intensités de champ ont été testées (100, 300, 400, et 500 V-cm™') sur les haricots verts
coupés en pieces de 1,1 £0,1 cm (niveau Gy) en ajoutant du jus préparé a partir du méme
produit. La figure III.1 représente 1’évolution de I’indice de désintégration Z au cours du
traitement CEP en fonction du nombre de trains appliqués pour les 4 intensités choisies avec
une durée d’impulsion () de 50 us et une fréquence de répétition (f) de 24 Hz (rappelons que

chaque train a une durée de 10 s).
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7
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.é ] _= -
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Figure I1l. 1 : Indice de désintégration Z en fonction de nombre de trains N pour les haricots verts (piéces de
1,1 £0,1cm) en appliquant quatre intensités de champ (100, 300, 400, et 500 V-cm™) (lignes : modéle,
marques : valeurs expérimentales)
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L’¢évolution de D’indice Z tend vers un plateau Z» et présente une allure de type
« logarithmique » conforme au mod¢le en double inverse par rapport a la constante de temps t
présenté au § 11.2.2.1 [Z, = Zo, - (1 —1/(1 + (N/7)*)) ]. On constate que la pente initiale
de Z augmente avec I’augmentation de I’intensité appliquée ce qui rend compte d’une
meilleure efficacité du traitement pour les intensités les plus grandes. Les différences entre les
4 intensités testées sont les plus visibles lorsque I’on observe la valeur du plateau. Cette

derniére augmente également avec I’intensité.

Pour le cas des haricots verts qui nous préoccupe ici, la désintégration totale Z; (Zo=1) a été
obtenue avec I’intensité de 500 V-cm™ en appliquant 6 trains. Ce traitement correspond a une
durée effective d’application des CEP de 72 ms. A 400 V-cm’', le plateau peut-étre détectée
aprés 8 trains et correspond 4 une électroporation partielle des haricots (Z.=0,6). A
300 V-cm™!, on retrouve un plateau pour 6 trains et la valeur de Z se réduit a environ 0,4.

Pour 100 V-cm™!, nous pouvons considérer que les CEP n’ont pas d’effet.

D’aprés la figure IIL.1, il peut étre observé que le niveau de perméabilisation cellulaire
s’améliore quand 1’intensit¢ de champ est plus importante. L’électroporation est une des
hypotheéses qui peut expliquer [’efficacit¢é des CEP sur [’évolution de [D’indice de
désintégration (Barbosa-Canovas et al., 1999; Barbosa-Canovas et Altunakar, 20006).
L’accélération de la perméabilisation induite par I’augmentation de 1’intensité du traitement
(E en V-cm™) est en accord avec la théorie de 1’électroperméabilisation. Ce qui a été confirmé
par des ¢tudes sur d’autres produits végétaux comme 1’oignon et la pomme de terre

(Asavasanti et al., 2010; Lebovka et al., 2002).

I1 faut noter que le modele utilisé (représenté en traits interrompus courts sur la figure II1.1) ne
rend pas correctement compte de I’apparition des plateaux a 400 et 500 V-em™. Il est
néanmoins intéressant de discuter des valeurs comparées des parametres pour les 3 intensités

les plus ¢élevées (Tab. IIL.1).

Tableau IIl. 1 : Parametres de la modélisation des courbes de l'indice de désintégration Z des haricots verts
traites a différentes intensités (Eq. 11.6)

Z;=Zy - (1 1 )
£ R 1+ (N/7)*
Intenszte Zo k T Erreur?
Veem
100 0,048 3,47 1,75 4,04 10
300 0,432 2,16 1,73 2,33 1073
400 0,751 1,38 3,05 2,2010°
500 1,095 1,74 1,97 5,94 107
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On constate ainsi que les valeurs prédites pour Z» sont proches de celles déterminées
visuellement a I’exception de 400 V-cm™ ot un écart d’environ 25% est constaté (0,75 contre
0,6). Pour cette intensité, il aurait probablement fallu prolonger le traitement pour réellement

conclure sur la valeur de Z«.

Le tableau III.2 illustre les parameétres appliqués afin de réaliser deux niveaux de
désintégration cellulaire avec le champ de 500 V-cm™'. Les niveaux Zjs et Z; ont été
déterminées avec 1’aide de la figure III.1. Ces deux niveaux correspondent a 50% et 100 % de
perméabilisation cellulaire respectivement selon les conductivités électriques mesurées. Les
parametres indiqués dans le tableau II1.1 sont le nombre de trains (N), le nombre d’impulsions
(n) et le temps spécifique du traitement (zcep). Pour Zps, N a été¢ déterminé graphiquement
comme ¢€gale a 2 ce qui est parfaitement en accord avec le mod¢le (Zy s correspond a 7= N et
donc a 1,97). Compte-tenu de I’application d’un nombre entier de trains, nous verrons, qu’au
regard de la variabilité des échantillons, 1’¢électroporation effective obtenue lors des essais
reportées dans le chapitre 4 de ce mémoire ne correspondront pas toujours exactement a une
¢électroporation de 50 ou 100%.

Tableau II1. 2 : Parametres appliqués afin de réaliser les deux niveaux de traitement CEP Zys et Z; pour les

haricots verts sous forme des pieces de 1,1 +0,1 cm (niveau Gg) avec une durée d’impulsion de 50 us, une
firéquence de 24 Hz, et une intensité de champ de 500 V-cm™”!

Substrat Traitement (Z) Nombre de trains (N) Nombre d'impulsions (n) tcep (s)
Haricots Zos 2 480 0,024
verts Z 6 1440 0,072

Le temps spécifique de traitement (zcep) a été calculé selon I’équation suivante :
tCEpzn -N - ti [III].]

Ben Ammar (2011) a atteint le niveau Zy s pour les haricots verts avec un temps spécifique
tcepde 0,1 s. Dans notre cas, le niveau Zy s a été atteint avec un fcep plus court égal a 0,024 s.
Cette accélération de la désintégration cellulaire peut étre expliquée par des échantillons
différents et par le protocole d’application des CEP. Le recours a une évaluation relative du
traitement (en termes de pourcentage d’électroporation) prend donc tout son sens. Ainsi dans
le travail de thése de Ben Ammar (2011), les haricots verts ont été coupés en batonnets puis
empilés en fagots afin d’avoir des cylindres de 2,6 cm de diametre et de 0,8 a 0,9 cm de
hauteur. Le tout a été 1égerement compressé au moment de I’application des CEP. Par contre,

dans notre étude, les haricots verts (pieces de 1,1 cm) ont été mis dans la cellule de traitement
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qui a un diameétre de 6,5 cm. La cellule a été remplie jusqu’a 5 cm de hauteur et les zones

vides entre les piéces ont été remplies par le jus préparé du méme produit.

Cette différence de mode opératoire entraine des conductivités électriques initiales différentes
de I’échantillon. En effet la conductivité électrique est liée aux dimensions de 1I’échantillon et
a la distance entre les ¢électrodes (§ 11.2.2.1). La diminution du temps de traitement nécessaire
pour atteindre le niveau Zjs peut étre lice a I’ajout de jus. En effet, cet ajout optimise le
contact entre le substrat et les électrodes pendant le traitement améliorant ainsi le passage du

champ électrique dans le substrat.

III.1.2. Effet de la taille de particules

Le broyage et le changement de la taille des particules sont des modes de préparation de
I’échantillon a traiter. Ce mode opératoire est considéré comme un méthode de désintégration
cellulaire des produits solides (Ward, 2012). Afin d’évaluer I’effet du broyage sur I’efficacité
de la perméabilisation cellulaire induite par le traitement CEP, deux produits frais de deux
origines différentes (végétale et animale) ont été choisis, ces deux produits sont la carotte et le

foie de porc.

I1.1.2.1. Effet de la taille de particules sur la désintégration cellulaire d’un

produit frais végetal

Afin d’examiner I'impact de la taille des particules sur 1’évolution de la désintégration
cellulaire, la carotte broyée selon trois niveaux, Gy = cubes de 1,2 cm, Gy s = cubes de 0,6 cm
et G; =rapé, a été traitée par le méme protocole de traitement CEP que celui appliqué pour les
haricots verts (z; =50 us, f=24 Hz) avec deux intensités de champ appliqué (£ =250 et
500 V-cm™). La figure II1.2 montre 1’évolution de I’indice Z sur les trois niveaux de broyage

lors de traitement CEP en fonction de nombre de trains appliqués.

D’apres la figure I11.2, quel que soit le niveau de taille des particules de carotte (G), I’effet de
I’augmentation de I’intensité sur 1’évolution de 1’indice de désintégration Z a été observé.
Pour une intensité appliquée de 250 V-cm™!, ’indice Z varie selon le niveau de broyage : il

augmente plus rapidement avec la diminution de la taille des particules.

Pour I’intensité de 500 V-cm™, la variation de Z en fonction de la taille des particules est
moins sensible et elle disparait lorsque 1’on se rapproche de I’indice de désintégration Z;

(produit totalement désintégre).
- -
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Figure III. 2 : Indice de désintégration Z en fonction de nombre de trains N pour trois différentes tailles de
particules de carotte en appliquant deux intensités de champ (250 et 500 V-cm™) (lignes : modéle, marques :
valeurs expérimentales)

Les deux intensités choisies pour le traitement de la carotte sont dans la gamme de 180 a
1100 V-cm™ qui a été appliquée pour le séchage (Bouzrara, 2001; Rastogi et al., 1999) et la
déshydratation osmotique de ce produit (Amami et al., 2014). De plus, Bazhal et al. (2003)

ont confirmé que l’intensité de 248 +23 V-cm’!

est ’intensité optimale pour la carotte en
limitant les pertes énergétiques qui peuvent étre générées par un chauffage thermique dans le
cas d’intensités plus importantes. Le dépassement de 1’intensité optimale en appliquant
500 V-cm™! peut expliquer la disparition de la variation de Z en fonction de la taille des

particules.

Tableau III. 3 : Parameétres de la modélisation des courbes de l'indice de désintégration Z des carottes broyés
(Go, Goset Gy) et traités avec 250 et 500 V-cm™!

%= 2o (1= 5gv7ep)

I’;/ti_’;“:ffé Brogag ¢ Zs k T Erreur’

Go 1,007 0,573 103,791 3,77 10*

250 Gos 1,007 0,664 25,782 2,1210*

G 1,007 0,614 17,187 1,01 10+

Gy 1,157 0,843 1,249 5,08 10

500 Gos 1,157 0,909 1,690 5,69 10+

G 1,157 0,808 1,038 1,01 1073
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Le tableau I11.4 illustre les parametres de traitement CEP (N, n, et ¢;) appliqués afin de réaliser
deux niveaux de désintégration cellulaire. Les niveaux Zyset Z; ont été déterminés avec 1’aide
de la figure I11.4 pour les trois niveaux de la taille de particules avec I’intensité de 500 V-cm™.
Tableau II1. 4 : Paramétres appliqués afin de réaliser les deux niveaux de traitement CEP Zys et Z; pour la

carotte sous forme des cubes de 1,2 cm (niveau Gy) avec une durée d’impulsion de 50 us et une fréquence de
24 Hz

Substrat Traitement (Z) Nombre de trains (N) Nombre d'impulsions (n) tcep (s)
Zys 1 240 0,012
Carotte
Z 8 1920 0,096

En comparant les figures IIL.1 et II1.2, on note que les plateaux ne sont pas atteints pour la
carotte apres 12 trains alors que, pour les haricots verts, 6 a 8 trains étaient suffisants. Ainsi, le
tcep pour atteindre Z; de la carotte est supérieur a celui des haricots verts (Tab. III.1 & II1.2).
I1 est également possible de confronter les temps spécifiques utilisés pour réaliser le niveau
Zy5 de désintégration cellulaire pour la carotte et les haricots verts. On observe alors une
diminution de #cep pour la carotte (0,012 s) par rapport a celui du haricot vert (0,024 s). Les
comportements des haricots verts et de la carotte sont donc tres différents. L’ impact des CEP
sur la carotte est plus important pour les traitements courts mais cette derniere se montre plus
résistante que le haricot vert pour les temps longs. Ben Ammar (2011) a identifi¢ le méme
comportement : carotte plus sensible aux temps courts que le haricot vert (Zps pour
tcep=3 1072 et 107" s respectivement) mais haricot vert plus résistant pour les temps long

(apres 1 s de traitement Z =~ 1 pour la carotte mais seulement Z = 0,8 pour le haricot vert).
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Figure III. 3 : Evolution du degré de perméabilisation (Z) en fonction du temps au cours du traitement par CEP.
a) Produits destinés a la congélation ; b) Produits destinés a [’étude des paramétres influencant le traitement
par CEP (Ben Ammar, 2011)

M. A. CHAMAA 2017 128

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Désintégration cellulaire par CEP Chapitre 111

Ces différences de comportement entre les deux produits peuvent étre expliquées par la nature
du produit, sa teneur en eau, sa composition ainsi que la structure de I’échantillon a traiter et
ses propriétés électro-physiques (Bazhal et al., 2003; Ben Ammar, 2011). Les propriétés
¢lectro-physiques des produits entrainent des différences du potentiel transmembranaire,
celui-ci augmente apreés D’application du traitement CEP di a [’¢électroporation induite

(§ L.1.3.1).

II1.1.2.2. Effet de la taille de particules sur la désintégration cellulaire d’un

produit frais animal

Afin d’examiner I’effet de I’origine et de 1’état du substrat sur le traitement CEP, le foie de
porc a été choisi comme un produit d’origine animale qui présente une structure cellulaire
différente de celle des produits végétaux. L’indice de désintégration Z en fonction de nombre
de trains appliqués est illustré dans la figure 1.4 pour le foie de porc frais avec différentes
tailles de particules (Go : pieces de 2 cm, G; : haché). L’intensité utilisée pour ce produit est
de 500 V-cm™ comme celle utilisée pour les produits végétaux. La figure 111.3 montre 1’effet
de la taille des particules sur I’indice de désintégration Z pour le foie de porc. A cette
intensité, la désintégration cellulaire a été nettement accélérée en diminuant la taille des

particules quel que soit le nombre de trains appliqués.
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Figure III. 4 : Indice de désintégration Z en fonction de nombre de trains N pour deux différentes tailles de
particules de foie de porc (Gy : pieces de 2 cm, G; : haché) en appliquant une intensité de champ (500 V-cm-1)
(lignes pointillés : modele avec Z., = 1, lignes en traits interrompus : modéle avec Z., obtenu par la procédure
d’identification du modeéle, marques : valeurs expérimentales)
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Toujours selon la figure 111.4, la désintégration cellulaire pour le foie au niveau Go n’a pas
atteint de plateau stable de ’indice Z apres le dixieéme train. L’indice maximal obtenu est de
0,8 : cette valeur montre qu’une intensité de 500 V-cm™ (et un temps de traitement de 0,12 s)
n’était pas suffisante pour la désintégration totale du foie en morceaux de 2 cm. Le broyage a
amélioré 1’efficacit¢ de traitement CEP, ce qui peut €tre observé par I’évolution de la
perméabilisation du foie haché (G;), ou l’'indice Z a quasiment atteint le plateau de la

désintégration totale (Z = 0,975) a partir du sixiéme train.

Les valeurs des coefficients obtenus (Tab. III.5) mettent en évidence la différence de cinétique
des deux traitements (parameétre 7). Le calcul de la valeur de Z» a été réalis¢ simultanément
pour les deux courbes et donne une valeur de 1,393 (traits interrompus courts sur la figure).
Cette valeur supérieure a 1 refléte un manque de capacité d’ajustement du modele du, en
particulier, a un nombre de trains trop limité. Elle pourrait également étre représentative d’un
prétraitement de référence (congélation / décongélation) moins efficace que 1’¢lectroporation
en terme de modification de la conductivité¢ é€lectrique. Les modeles ont également été
calculés en forcant la valeur du plateau a 1 (traits pointillés). Pour le foie haché, aucun des
deux modeles n’est satisfaisant. Pour le foie en morceaux, les deux modéles sont proches des

valeurs expérimentales mais les coefficients 7 et k sont trés différents (Tab. IIL.5).

Le nombre de trains nécessaires pour réaliser les niveaux Zps et Z; a ¢été déterminé
graphiquement sur la figure I11.4 et illustré dans le tableau II1.6 par le nombre d’impulsions et
le temps spécifique. L’effet du broyage est également visible au niveau Zy s ou le nombre de
trains a diminué de 5 a 2. On notera que le modéle prévoit des nombres de trains égaux a 8
(8,293) et 3 (3,380) lorsque la valeur de Z» est « librement » identifié¢ par 1’algorithme de
calcul. Si I’on force le modéle avec Z» = 1, le nombre de trains correspond a Z s est alors de 5

(4,538) et 2 (1,886).

Tableau II1. 5 : Parameétres de la modélisation des courbes de l'indice de désintégration Z des foies broyés (Gy
et Gy) et traités avec 500 V-em™. Les modéles ont été identifiés soit en fixant Z. = 1, soit en identifiant Z. par la
méthode des moindres carrés (Z»= 1,393)

Zy = Zy - (1 _H(lT/‘[)k)
Brogage Zs k T Erreur?
1 (fixé) 1,412 4,538 0,0069
’ 1,393 1,049 8,293 0,0022
1 (fixé) 1,745 1,886 0,0172
! 1,393 1,073 3,379 0,0034
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Tableau III. 6 : Paramétres appliqués afin de réaliser les deux niveaux de traitement CEP Zys et Z; pour le foie
de porc frais avec une durée d’impulsion de 50 us, une fréquence de répétition de 24 Hz et un champ de 500
V-em™!

Traitement Nombre de Nombre
Substrat  Broyage (G) @) trains (N) S tcer(s)
()
Zos 5 1200 0.06
Go
(2 cm)
Zi 10 2400 0.12
Foie de
porc
s 2 480 0,024
G,
(haché)
& 6 1440 0.072

En comparant le comportement de la carotte et du foie de porc lors du traitement CEP au
niveau du nombre de trains, I’effet de 1’origine du substrat sur I’efficacité du traitement CEP
et la désintégration cellulaire peut étre mis en évidence. Ainsi, le nombre de trains pour
atteindre les niveaux Zys et Z; est respectivement de 5 et 10 pour le foie de porc et de 1 ou 8

trains pour la carotte.

En revanche, dans le cas du broyage, 2 et 6 trains ont été nécessaires pour le foie de porc (G;)
pour atteindre Zy s et Z; contre 1 et 8 trains pour la carotte (G;). Ce comportement différent
pour I’effet du broyage peut étre liée au fait que la désintégration cellulaire par le broyage a
eu un impact plus important sur le foie. En effet, les cellules de foie de porc ne possédent pas
de paroi cellulosique. Cette paroi rend les cellules végétales plus rigides et résistantes a la
désintégration cellulaire par le broyage. On rappellera ici que les CEP ont principalement un

effet sur les membranes cellulaires (Toepfl, 2006).

II1.1.3. Effet d’une étape de préchauffage

Lebovka et al., (2004) ont confirmé que la température ajoute un effet fluidifiant a la
membrane cellulaire (modéle de la mosaique fluide basé sur une bicouche lipidique, Singer et
Nicolson, 1972), ce qui améliore I’efficacité du traitement CEP. Cette observation a été faite
lors du traitement CEP combiné avec un traitement thermique (45 et 50°C) pour la pomme.
Afin d’examiner I’effet de température sur I’indice de désintégration Z pour les produits
végétaux, une étape de préchauffage modéré a été appliquée avec une température de 55°C
avant un traitement CEP sur des cylindres de carotte et de pomme de terre (symbolisé€s par
« Cy » dans ce chapitre) avec un champ de 500 V-cm™ (Fig. 1IL5) (2,7 cm de diamétre et de

3 c¢m de hauteur).
|
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Figure IIl. 5 : Indice de désintégration Z en fonction de nombre de trains N pour la pomme de terre et la carotte
(sans et avec préchauffage) en appliquant une intensité de champ (500 V-em™) (lignes : modéle, marques :
valeurs expérimentales)

Les résultats illustrés par la figure II1.5 ont été obtenus avec le protocole du traitement CEP
(t:=50 ps, f=24 Hz, E=500 V-cm™) sur les cylindres de carotte préchauffées (55°C -
marques pleines) et non préchauffées (25°C - marques évidées). Pour la pomme de terre, la
durée d’impulsion est de 100 ps et les autres parametres sont identiques a ceux utilisés pour la
carotte. Cette durée a été choisie afin d’avoir un protocole proche de celui appliqué dans la
littérature (Lebovka et al., 2007) en utilisant un nombre de trains similaire a ceux utilisés pour
la carotte. Les modeles présentés sur la figure I11.5 ont été calculés en fixant Z»a 1 (la valeur

calculée par le modele est de 1,064).

Tableau IIl. 7 : Parameétres de la modélisation des courbes de l'indice de désintégration Z des carottes et
pommes de terres d 25 et 55°C et traités avec 500 V-cm™. La valeur de Z- a été fixée a 1 pour [’ensemble des
modeles

Zi=Zy - (1 —1 )
£ S 1+ N/

Substrat Température Z» k T Erreur?

25°C 1 (fixé) 1,645 1,128 2,74 107
Carotte

55°C 1 (fixé) 2,687 1,049 2,88 107
Pomme 25°C 1 (fixé) 1,662 0,991 17,1 1073
de terre 55°C 1 (fixé) 1,638 1,057 6,39 1073
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D’apres la figure IIL.5, I’effet du préchauffage est marqué entre 1 et 6 trains pour la carotte.
Pour la pomme de terre, 1’effet du préchauffage est minime. D’aprés les paramétres de
traitement CEP identifiés sur cette méme figure, on peut ramener, grace au préchauffage, de 8
a 5 trains le nombre de trains nécessaires pour réaliser le niveau Z;. Par contre, pour la pomme
de terre, nous avons choisi de diminuer le nombre de trains d’une seule unité (de 6 a 5 trains).
Pour I’ensemble des essais, Zy s a été fixée a 1 (voir les valeurs de 7 comprises entre 0,991 et

1,128 sur le tableau II1.7).

Tableau III. 8 : Paramétres appliqués afin de réaliser les deux niveaux de traitement CEP Zys et Z; pour la
carotte et la pomme de terre sous forme cylindrique (sans et apres [’étape de chauffage) avec une fréquence de
répétition de 24 Hz et un champ de 500 V-cm™!

Substrat  Température Traitement Nombre de Durée d'impulsion Nombre teep ()
P Z) trains (N) ti (us) d'impulsions (n) cEP

o Zys 1 240 0,012

Carott 25°C Z 8 50 1920 0,096

arotte ssoc 7 1 240 0,012

Z 5 1200 0,060

259 Zys 1 240 0,024

Pomme Zi 6 100 1440 0,144

de terre 550 Zos 1 240 0,024

Z 5 1200 0,120

Ben Ammar (2011) a montré que la pomme de terre présente un diameétre cellulaire plus
important que la carotte. Cette observation a été obtenue apres la mesure d’environ 30 cellules
de chaque produit. La différence de la taille cellulaire entre les deux produits était d’environ
30 um. Selon la littérature, la taille des cellules affecte 1’efficacit¢ de traitement qui
s’améliore avec 1’augmentation du diamétre cellulaire (Ben Ammar et al., 2011). Comme les
cellules de la pomme de terre sont plus grandes que celles des carottes, le traitement CEP sans
¢étape de préchauffage est suffisant pour désintégrer le produit rapidement. Par contre, avec un
diametre plus faible, le traitement thermique a amélioré la réponse de la carotte pour le

traitement CEP au niveau de la perméabilisation cellulaire.

I11.1.4. Consommation énergétique du traitement des produits frais

Les calculs de 1’énergie consommeée par le traitement CEP ont été faits selon 1’équation II1.2
qui représente la somme d’énergie injectée pour traiter la masse m (kg) souhaitée du produit
pour un nombre de trains (n), en fonction de la tension appliquée U en (V), D'intensité¢ du
courant / en (A), et le temps spécifique du traitement CEP, fczp en (s) :

nU'I'tCEP
Wegp = Z _— 1.2
CEP 0 m [ ]

M. A. CHAMAA 2017 133

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Désintégration cellulaire par CEP
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1111.4.1.

Produits végétaux

La figure IIL.6 représente I’énergie consommée par les traitements CEP (Wcgp) en kWh par

tonne de produit afin d’obtenir les deux niveaux de traitement finaux (Zys et Z;) pour une

intensité du champ de 500 V-cm!.

70

Energie consommée parle traitement CEP - W, (KWh-tonne')

0

©y/ZD+T
(Cy/Z05)+T
(Cy/Z1)
(Cy / 20,5)
Cy/Z)+T
(Cy/Z05)+T Carotte
(€y/71)
/70,
(mg) 2 Haricot
(G0/20,5) vert s&‘
(G1/Z1) &
(G1/20,5) éq’
(GOE;;?’ZS 0/ ;1) Carotte vs‘
| (G0/Z1) <
W (Go/205)

Figure IIl. 6 : Energies consommées par le traitement CEP en fonction du substrat (carotte, haricots verts ou
pomme de terre), de son broyage et de [’objectif d’électroporation (Zys et Z;). Les zones signalées par « °C »
correspondent a des traitements avec préchauffage

Tableau II1. 9 : Synthese des énergies injectées moyennes en fonction des paramétres testées (lignes : traitement

CEP et niveaux de broyage) et des produits (colonnes

terre en cylindres)

: haricot vert, carotte, carotte en cylindres et pomme de

Energie
injectée Niveau  Haricotvert Carotte Carotte (Cy) Pommede terre (Cy)
( kWh-tonne')
Z ° 48.67 :
1 19,7+ ’ 84,67
CEP Z. 1 ‘1309 . 228 . e C | o °C
= 3,72 1,95+ 3,67 5 2432 9,17 . 32,31
0,48
433 6,33
®
( )
46,92 +
Go e 26,17+ 37,75
9,71+ 22,5
@ 8,16
8,46 =
Broyage 474
Go
T 9,71 T
G 8,16
O)ST I()’5,7*12.21-1: - -
G, 8.69 A

>
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Les énergies nécessaires aux différentes opérations de broyage ou de préchauffage (bien plus
importantes que les énergies €lectriques mises en ceuvre) ne sont pas pris en compte dans ces
résultats. L’effet de la nature du produit mis en évidence précédemment par I’étude de
I’évolution de la désintégration cellulaire va également étre visible sur les valeurs d’énergies

consommées. Ces derniéres varient de 1,55 kWh-tonne™' a 85 kWh-tonne™'.

Pour faciliter I’exploitation des résultats, le tableau I11.9 a été construit. Les valeurs d’énergie
indiquées dans le tableau sont, le plus souvent, des moyennes obtenues pour les essais réalisés
avec les produits et les parametres indiqués respectivement en colonnes et en lignes. Les
écarts-types figurent également dans le tableau. Les fléches indiquent les tendances

d’évolution des énergies entre les différentes conditions.

e Pour I’ensemble des essais, 1’augmentation du traitement CEP entraine,
logiquement, une augmentation de 1’énergie consommée. On note également que cette
augmentation dépend de la nature du produit et de sa présentation. Par exemple, pour
le haricot vert, ’augmentation est de 3,72 a 13,19 kWh-tonne™! (A = 10 & facteur ~ 4)
alors que pour la carotte, cette évolution est de 1,95 a 19,7 kWh-tonne! (A~ 18 &
facteur ~ 10). Si I’on compare la carotte et la carotte sous forme cylindrique, on
obtient respectivement A= 18 &
facteur ~ 10 (comme ci-dessus) et

A =45 & facteur = 13.

09

08 r
& A & =

e Le préchauffage des produits qui

0.7 &
24,32 kWh-tonne*

induit un ramollissement des tissus o6 | m N "= = =
. , E o u .60
influence favorablement la réponse Cost o AO

. z O
du produit aux CEP (Lebovka et 3 04 |

N E a Y

al., 2004) et tend donc a diminuer Sos'f 48,67 kWh-tonne*
I’énergie nécessaire pour obtenir 02 £ 4 coratess - soovm:

une cible d’¢lectroporation donnée.
Par contre, il y a ¢également
augmentation de la conductivité
¢lectrique ¢ avec la température.
Ainsi lors d’essais en régulation de
tension, la puissance consommée P
(P=U%*c0A/h

ou h est

I’épaisseur de 1’échantillon et A la

m Pomme de terre 55 °C - 500 V-cm?
- Pomme de terre 25 °C - 500 V-cm™*
Carotte 25 °C~ 500 V-cm

2 4

6

Nombre de trains (N)

Figure III. 7 : Evolution de la conductivité en fonction de
nombre de trains N pour la pomme de terre et la carotte
(sans et avec préchauffage) en appliquant une intensité
de champ 500 V-cm™ (zones foncées : les intervalles qui
représentent les énergies consommeées par la carotte non
préchauffée (48,67 kWh-tonne™) et la carotte préchauffée
(24,32 kWh-tonne™))

section de passage du courant) devrait augmenter avec la température (Fig. IIL.7).
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Expérimentalement, on constate que I’énergie consommeée est plus faible pour les
¢chantillons préchauffés. Ainsi, ’accélération de la cinétique de désintégration induite
par le préchauffage est prédominante et permet de réduire I’énergie totale consommeée
pour atteindre un niveau d’électroporation donnée. Pour obtenir le niveau Z;,
I’économie d’énergie est de 50% pour la carotte et de 64% pour la pomme de terre.

e [a comparaison des énergies consommeées en fonction de la nature des échantillons
(valeurs de Zy s ou de Z; pour I’effet CEP ou de Gy pour I’effet broyage) permet de
classer les produits des plus simples aux plus « difficiles » a traiter. Le tableau II1.9 a
¢été construit selon cet ordre : haricot vert, carotte, carotte sous forme cylindrique (Cy)
et finalement pomme de terre (Cy).

e La différence de présentation des échantillons (comparaison entre carotte et carotte
(Cy)) induit également une différence de consommation énergétique. Pour atteindre le
niveau Zys, la carotte Cy non préchauffé a consommé 3,67 kWh-tonne! contre
1,55 kWh-tonne™! pour la carotte en cubes de 1,2 cm de coté correspondant & Gy. Pour
Z1, les valeurs sont respectivement de 48,67 kWh-tonne™! et de 17,86 kWh-tonne™. 1
est difficile ici d’aller au-dela d’un simple constat en raison des protocoles de
traitement qui restent trés éloignés (en vrac avec jutage pour les cubes, cylindre isolé
placé verticalement entre deux électrodes paralleles). Ces différences montrent
néanmoins que 1’état et la forme de I’échantillon a traiter jouent un réle important sur
la somme d’énergie nécessaire pour le traitement. Ces différences peuvent étre lies au
role de la résistance électrique de 1’échantillon traité, role qui a été déja mis en
¢évidence par Bazhal et al. (2003) apres un traitement des différents produits végétaux
par CEP.

o L’effet de la taille des particules sur la consommation énergétique est également
visible dans le tableau II1.9, uniquement pour la carotte, seul produit testé pour ce
paramétre. Pour atteindre le niveau Zjs, le niveau Gy nécessite 1,55 kWh-tonne™
contre 2,43 kWh-tonne™! pour le niveau G;. Pour atteindre Z;, il faut 17,86 et
21,98 kWh-tonne! pour Gy et G; respectivement. La consommation énergétique
augmente donc avec la diminution de la taille des particules. On constate en effet que
la conductivité électrique augmente de 0,149 S‘m™! pour la carotte Gp a 0,191 S'm™!
pour G;. Pour un méme matériau, Wcep sera donc plus grand avec des tailles plus
faibles. Cette augmentation de conductivité peut étre expliquée par un effet, spatial,
complexe, de la répartition du liquide autour des particules et par I’augmentation de la

surface de contact entre les fractions liquide et solide lorsque G augmente.
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1l1.1.4.2. Foie de porc

En ce qui concerne le foie de porc, ce substrat d’origine animale doit subir une étape
d’hygiénisation selon le reéglement européen n° 1774/2002. Afin d’examiner I’effet de
I’hygiénisation sur D’efficacité du traitement CEP, les mémes protocoles de traitement
(broyage et CEP) ont été appliqués sur le foie hygiénis¢ ou non. La figure II1.8 présente
I’énergie consommeée par le traitement (Wcgp), pour une intensité du champ de 500 V-cm™,
selon deux niveaux de traitement CEP (Zys et Z;) et selon trois niveaux de préparation en

taille (Go, Go s, et G).

12
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Figure III. 8 : Energies consommées par le traitement CEP pour le foie de de porc pour un champ de 500 V-cm™!
(zones foncées : apres [’hygiénisation)

Tableau IIl. 10 : Synthése des énergies injectées moyennes pour le foie et le foie hygiénisé en fonction du
traitement CEP et des niveaux de broyage

Energie
injectée  Niveau Foie Foie hygiénisé
(kWh-tonne*)
([ ) o,
e °C
Z 019 807
CEP I § ’ 0,41
Zys %
3,73 2,93+
0,99 0,89
G .
! 737+ ®
2,65 :
Broyage  Gos ST 614+ e @ °C
4 ' 2,33 521+
G, 6,35+ ’ 515+ 5
3,34 2,64 276
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D’apres la figure II1.7 complétée par les tableaux III.10 (valeurs moyennées et tendances) et
II1.12 (détails des énergies), deux tendances peuvent étre distinguées au niveau de I’énergie
nécessaire pour traiter le foie de porc. La premiére est que 1’énergie injectée a diminué
légerement avec la diminution de la taille des particules. Cet effet est contradictoire avec celui
obtenu pour les végétaux. Il peut étre di au protocole expérimental : aucun liquide n’est
ajouté en début d’essai pour le foie mais I’espaces entre les particules se comblent rapidement
avec I’écoulement du sang et du liquide intracellulaire. La seconde tendance est que
I’hygiénisation a diminué 1’énergie consommeée quelle que soit la taille des particules (entre
18,2 et 25,6% en fonction de la taille des particules). Ce traitement thermique a un effet
similaire a I’étape de préchauffage appliquée aux produits végétaux.

Tableau III. 11 : Energies consommées afin de réaliser les deux niveaux de traitement CEP Zys et Z; pour le foie

de porc (sans et avec hygiénisation) avec un champ de 500 V-cm™, une durée d’impulsion de 50 us et une
fréquence de répétition de 24 Hz

Energie consommée Wcep (KWh-tonne™)

Broyage Traitement
G Z
© @ Foie + hygiénisation
Zys 4,72 3,81
Go
Z 10,01 8,47
Zys 3,47 2,51
Gos
Z 9,77 7,78
Zos 3,01 2,45
Gy
Z; 9,68 7,96
I11.2. Désintégration cellulaire de différents types de déchets organiques

Apres avoir étudié des tissus simples, le traitement par CEP a été testé sur différents déchets
issus des industries agroalimentaires (marc de raisin, refus de tamisage d’abattoir de porc), de
I’agriculture (ensilage de mais) ou encore de collectivités locales (déchets verts de tonte que
nous dénommerons sous le vocable de « gazon »). La figure III.8 illustre 1’évolution de
I’indice de désintégration en fonction du nombre de trains pour les quatre types de produits.
Les champs appliqués varient de 500 V-em™ a 3600 V-em™. Les intensités appliquées
(V-em™) aux différents substrats ont été déterminés aprés de nombreux essais en augmentant,
au fur et a mesure, la valeur de I’intensité jusqu’a atteindre, si possible, le niveau de
désintégration totale (Z;). Les valeurs maximales testées résultent, d’une part, de la
conductivité des échantillons et, d’autre part, des caractéristiques du générateur utilisé (cas de

I’ensilage de mais pour lequel nous n’avons obtenu que des indices de désintégration faibles).
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Figure IIl. 9 : Indice de désintégration Z en fonction de nombre de trains N, (a) pour le refus de tamisage (500

et 700 V-em™), (b) pour ’ensilage de mais (750, 1250 et 2500 V-cm™), (c) pour le gazon (1900 et 3100 V-cm™),
et (d) pour le marc de raisin (2500 et 3600 V-cm™) (lignes : modéle, marques : valeurs expérimentales)

Tableau III. 12 : Parametres de la modélisation des courbes de l'indice de désintégration Z des déchets

organiques (refus de tamisage, ensilage de mais, gazon et marc de raisin) traités avec une gamme d’intensité de
500 a 3600 V-cm!

1
Zi=Zg ' |1 ——F77—
t ( 1+ N/ r)k)
Substrat Intensge Zs k T Erreur?
V-em
Refus de 500 1,156 1,435 3,497 9,54 10*
tamisage
(a) 700 1,718 0,955 6,379 2,16 107
750 0,117 3,695 4,781 1,58 10+
Ensilage
de mais 1250 0,387 0,790 7,242 6,08 1073
(b)
2500 0,448 0,931 2,922 5,54 10
1900 1,405 1,024 13,31 3,55 10
Gazon
©) 3100 1,301 0,974 5,549 9,41 103
Marc de 2500 10,001 0,683 405 5,40 1073
raisin
(d) 3600 13,717 0,635 766 8,87 107
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La figure II1.9 montre I’effet positif de 1’augmentation de I’intensité du champ appliqué sur
I’évolution de la désintégration cellulaire. Le comportement est semblable aux comportements
observés sur les produits étudiés auparavant. Le nombre de trains N nécessaires pour obtenir
le niveau Z; est généralement plus élevé que pour les produits frais, avec 11 trains pour le
refus de tamisage d’abattoir de porc, 14 trains pour le marc de raisin, et 16 trains pour le
gazon. Cette augmentation de N montre que ce type de substrat est plus difficile a traiter que

les produits frais.

Pour le cas, particulier, de I’ensilage de mais, les valeurs de I’indice de désintégration sont
trés faibles avec 0,197 et 0,312 pour Zyset Z; (Fig. IIL9 b, courbe a 2500 V-cm™). Ces valeurs
montrent que 1’intensité maximale applicable permet pas d’obtenir le résultat escompté. Ce
résultat est en accord avec les valeurs fournies par Lindmark (2014) qui, pour traiter de
I’ensilage de cultures, a utilis¢ des CEP de trés hautes intensités dans une gamme de 47 a

96 kV-cm™.

Le tableau (III.13) présente les paramétres de traitement CEP appliqués pour les substrats a
traiter avec une durée d’impulsion de 50 ps. En plus des niveaux (Zys et Z;), deux niveaux
intermédiaires ont été identifié pour le marc de raisin et ’ensilage de mais. Ces deux niveaux
sont Zy, 25 et Zyp,75 qui représente 25% et 75% de la désintégration cellulaire maximale obtenue
par CEP. Les valeurs sont déterminées graphiquement a partir des courbes obtenues (Fig :

1.8 a et d).

Tableau I1I. 13 : Parameétres appliqués afin de réaliser les deux niveaux de traitement CEP Zys et Z; pour les
déchets organiques avec une durée d’impulsion de 50 us

cha(np . Traitement Nomb're de Fréquence "Nombi:e tcep Wecep
Substrat appliqué trains d'impulsions
E (V-em™) VA N f(Hz) n (s) (KWh-tonne?)
Refus de Zys 3 720 0,036 5,44
tamisage 700 24
(a) Z 11 2640 0,132 21,2
1550 Zy,25 4 5760 0,288 3,82
Ensilage Zys 8 o 11520 0,576 7,81
(b) 2500 Zo7s 4 5760 0,288 36,8
Z; 8 11520 0,576 79,5
Gazon 3100 Zos 3 2 720 0,216 3,94
(c) Z 16 3840 1,152 34,5
2,25 1 1440 0,072 1,94
Mare de Tois 5 7200 0.36 11,4
raisin 3600 144
(d) Zy7s 9 12960 0,648 23,9
Z; 14 20160 1 42,5
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Les comparaisons entre les valeurs de t du mod¢le (Tab. II1.12) et les valeurs de N pour Zy,s
(Tab. II1.13) ne sont pas satisfaisantes sauf pour I’ensilage de mais (respectivement 7,342 et
8). Pour le refus de tamisage (6,379 et 3) et pour le gazon (5,549 et 3), elles ont sensiblement

différente. Enfin, pour le marc de raisin, la valeur de zidentifiée est « hors gamme » : 766.

Ainsi, pour le refus de tamisage (Fig. II1.9 a) et le gazon (Fig. I11.9 c), on observe les débuts
des plateaux dés N=10 et N= 15 respectivement. Le modele n’est pas capable de prévoir
correctement ces plateaux. Pour le marc de raisin (Fig. I11.9 d), il apparait que le traitement
par CEP appliqué est en mesure de dépasser nettement la référence d’électroporation (Z;)
obtenu par les opérations de congélation/décongélation. En particulier, pour E = 3600 V-cm™!
aucun début de plateau n’est détectable ce qui rend 1’identification des parameétres par le

modeéele trés délicate.

La fréquence de répétition des impulsions a été augmentée de 24 a 144 Hz pour le marc de
raisin et D’ensilage de mais afin d’augmenter la puissance électrique du traitement. Les
intensités de champs de 3100 V-cm™ pour le gazon et 3600 V-cm™' pour le marc de raisin ont
été réalisables grace aux propriétés électriques de ces substrats (faibles conductivités
¢lectriques) et en réglant la distance entre les électrodes a 0,8 et 0,7 cm respectivement au lieu
de 1 cm. Brianceau et al. (2013) ont utilisé une intensit¢ du méme ordre de grandeur
(3000 V-cm™) pour la désintégration du marc de raisin rouge (variété Dunkelfelder — Suisse)

dans I’objectif d’améliorer 1’extraction des polyphénols.

II1.2.1. Consommation énergétique du traitement des déchets organiques par CEP

Afin d’examiner I’effet de la nature de déchets organiques sur I’efficacité de traitement CEP,
le lien entre le temps efficace de traitement CEP et 1’énergie consommée par le traitement en

fonction de substrat a été établis (Fig : I11.10).

C’est I’ensilage de mais qui nécessite le plus d’énergie soit 79,5 kWh-tonne™! alors que sa
désintégration reste partielle. Ce résultat confirme que ce produit est difficile a traiter et qu’il

n’est pas adapté a un traitement CEP avec un champ d’intensité modéré.

I ——
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Figure III. 10 : Energies consommées par le traitement CEP en fonction de niveau de traitement CEP pour
différents déchets organiques (refus de tamisage, ensilage de mais, gazon et marc de raisin)

[11.3. Conclusion

Le traitement CEP des produits de différentes origines (végétale ou animale) permet d’obtenir
la désintégration cellulaire de ces substrats. Il est donc possible d’envisager les CEP comme
prétraitement en vue de la méthanisation des produits testés. L’efficacité du traitement CEP

dépend des propriétés électriques ainsi que de la nature et de 1’état du substrat a traiter.

La théorie d’électroporation prédit une accélération du traitement par augmentation de
I’intensité du champ appliqué. Les données obtenues pour les produits traités montrent un lien
direct entre la cinétique d’augmentation de I’indice de désintégration Z et 1’élévation de

’intensité (V-cm™).

Pour des substrats d’origines différentes (carotte et foie de porc) avec différentes tailles de
particules, on observe que plus les particules sont petites plus la désintégration cellulaire est
importante. Le broyage a donc un effet positif sur le traitement CEP, cet effet s’atténue avec

I’augmentation de I’intensité du champ appliqué.

I ——
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L’effet assouplissant d’un prétraitement thermique sur 1’efficacité de traitement CEP a été
montré apres ’application d’une étape de préchauffage modéré a 55°C pour la carotte et la
pomme de terre avec une diminution de la consommation énergétique de 50% et 64%
respectivement. Le méme effet a été obtenu aprés I’hygiénisation du foie de porc avec une

économie d’énergie entre 18 et 26% selon la taille des particules.

Nous avons choisi de regrouper 1’ensemble des résultats sur la figure II1.10. On obtient ainsi
une représentation comparative des conditions de traitement nécessaires (intensité du champ
et temps de traitement) pour les différents substrats et en fonction des niveaux de
désintégrations souhaités (Zo 25, Zo 5, Zo,7s et Z1). Les substrats faciles a traiter sont situés en bas
a gauche de la figure. Les substrats difficiles a traiter sont situés a 1’opposé, en haut et a

droite.

Les paramétres déterminés par les expérimentations présentées dans ce chapitre vont permette

de prétraiter les différentes matrices en vue de 1’évaluation de leur potentiel méthanogéne.
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Figure III. 11 : Intensités de champ électrique pulsé appliqué (V-cm™) en fonction du temps spécifique de
traitement tcgp pour les substrats choisis (Zoom : gamme d’intensité de 0 a 800 V-cm™)
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Chapitre 1V :

Effet du traitement CEP sur la
production de methane
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IV. Chapitre IV : Effet du traitement CEP sur la production de

méthane

Actuellement, I’amélioration des performances du procédé¢ de méthanisation en utilisant des
méthodes de prétraitements des substrats reste une voie privilégiée de la meilleure utilisation
des gisements de biomasse. La plupart des études considérent la production de biogaz et le
taux d’hydrolyse des substrats lors la méthanisation comme les deux paramétres principaux

pour évaluer I’efficacité d’un prétraitement (Carlsson, 2015).

Récemment, Carlsson et al. (2012) ont souligné la capacité de 1’¢lectroporation induite par
I’application des CEP a étre utilisée comme prétraitement des intrants biodégradables avant la
méthanisation. Les études menées pour évaluer I’efficacité¢ des CEP, avec des intensités de
champ supérieures a 15 kV-cm™!, ont portées sur des boues (Carlsson et al., 2012, 2008 ; Choi
et al., 2006 ; Kopplow et al., 2004 ; Lee et Rittmann, 2011 ; Rittmann ef al., 2008 ; Salerno et
al., 2009 ; Zhang et al., 2009), du lisier de porc (Salerno et al., 2009) , de I’ensilage de
cultures (Lindmark et al., 2014) et de la biomasse algale (Garoma et Shackelford, 2014)
(§ L.2.3.4).

Dans ce chapitre, la modification de la biodégradabilité des substrats prétraités par CEP a été

¢valuée par la mesure de la production de biogaz.

Pour le cas des produits frais (i.e. non traités), 1’étude a porté sur les effets du mode de mise
en ceuvre du traitement CEP (ajout ou non de liquide dans la cellule de traitement, taille de
particules), sur les parameétres d’application du champ (indice Z de désintégration cible, temps
spécifique fcep) et sur l’'influence d’un traitement thermique (préchauffage modéré ou
hygiénisation). L’influence de ces facteurs sur la production de biogaz a été évaluée en
utilisant la méthodologie des plans d’expériences (§ I1.3.2). Pour les autres déchets

organiques, seul I’effet du traitement par CEP sur leur digestion anaérobie a été examiné.

IV.1. Effet des traitements par CEP et du broyage sur la production de

méthane a partir de carottes et de haricots verts

Dans cette partie, la carotte et les haricots verts, deux produits frais végétaux traités par CEP
en présence d’une phase liquide (jus), ont été¢ dégradés, en anaérobiose, par un test BMP afin

d’évaluer les effets de ce traitement sur le rendement en biogaz.

I ——
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IV.1.1. Productions de méthane obtenues par les tests BMP

IV.1.1.1. Cas de la carotte

Le premier produit frais végétal qui a été traité est la carotte sous forme de cubes et de rapure
(§ 1.1.4.2). La figure IV.1 illustre la production cumulée de méthane selon les différents
essais du plan d’expériences réalisé (§ 11.3.2.2). Ce plan posséde deux facteurs, le traitement
CEP (2) et la taille des particules (G). Pour chaque facteur, trois niveaux ont été choisis (0,
0,5 et 1). Chaque point du plan est comparé avec le protocole standard (Zy/Gp) qui

correspond a un échantillon non traité par CEP en cubes de 1,2 cm de coté.

Selon la figure IV.1, la production exprimée en Nm? de CHa4 par kg de DCO injectée pour les
différents protocoles de traitements peut étre divisée en deux groupes par comparaison avec
(Zo/Go). Le premier groupe se situe au-dessus du protocole standard et la meilleure
augmentation de la production de méthane est observée pour I’échantillon traité par le
protocole (Zys5/Gp) suivi par les protocoles (Z;/Go) et (Z:/Gos). Ces augmentations
représentent une amélioration de production de CH4 de 9,3%, 7,0% et 6,1% respectivement

(Tab. IV.1).

0.25F = S=— v Y.y

0.20f

eOe «
o
&

Z:G;
Zy:Gys

[ IS

Production du méthane (Nm? CH; - kg DCO!)

8 12 16

8 10 12 14 16 18

Temps - Jours

Figure IV. 1 : Production cumulée de méthane (Nm* CH, - kg DCO™) selon le protocole de traitement appliqué
pour la carotte (Lignes : modéle, Marques : valeurs expérimentales) (Zoom : courbes modélisées)

I ——
M. A. CHAMAA 2017 147

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Effet du traitement CEP sur la production de biogaz Chapitre IV

Les protocoles (Z:/Gi), (Zo/Gos) et (Zo/Gr) constituent le deuxieme groupe dont la
production de méthane est inférieure a celle du protocole (Zy/Go). La production de méthane
de ces protocoles a diminué de 8,9%, 9,9% et 14,5% respectivement. Parmi ces trois courbes,
il a été observé que le protocole (Z;/Gj) est en dessous de (Zyo/Gy) ce qui peut paraitre, en
premicre analyse comme incohérent. Néanmoins, les écarts-types, calculés sur deux essais, ne
font pas apparaitre d’erreurs expérimentales flagrantes avec 0,2078 +0,0069 et

0,2281 + 0,0075 Nm? CH4 - kg DCO! pour (Z;/G/) et (Zy/ Go) respectivement (Tab. IV.1).

Le tableau IV.1 illustre la production expérimentale de méthane obtenue a partir du test BMP
en fonction des protocoles de traitements appliqués. Ce tableau est complété par les

parametres identifiés BMPy et ky obtenus a partir du modéle cinétique de 1°" ordre suivant :
BMP, = BMP, - (1— eCkn®)  [IV.1]

D’aprés le tableau IV.1, la biodégradabilité observée pour la carotte est du méme ordre de
grandeur que celle obtenue par Pereira et al. (2012) soit 0,268 Nm® CH4 - kg DCO™!. La
superposition des courbes modélisés et des points expérimentaux, complétée par le calcul du
coefficient de régression (R? de 0,9885 a 0,9935) nous conduit a estimer que le modele choisi
est suffisamment précis. D’apres les valeurs de ky obtenues, le taux d’hydrolyse le plus élevé
est celui du protocole (Z;/Gj), ce qui représente une augmentation relative de 17,7% par
rapport au protocole standard.

Tableau IV. 1 : Production expérimentale de méthane BMP et paramétres du modeéle (BMPy et ky) en fonction
du protocole de traitement pour la carotte. BMP et BMPy en Nm® CHy - kg DCO™, ki en jour!

Broyage Production .
(G) de CH, Traitement CEP (Z)
Zy Zo,s Zi
BMP 0,2281"+0,0075 0,2492 0,2434"+ 0,0015
BMP, 0,2299"+ 0,0071 0,2473 0,2384"+ 0,0016
Go ku 0,6569"+ 0,0235 0,7162 0,6708"+ 0,0049
R? 0,9885"+ 0,0010 0,9917 0,9890"+ 0,0004
BMP 0,2053 0,2380 0,2415
BMP, 0,2063 0,2342 0,2350
Gos ku 0,7242 0,7304 0,6870
R? 0,9913 0,9915 0,9887
BMP 0,1951"+ 0,0060 0,2358 0,2078"+ 0,0069
G BMP, 0,1951"+ 0,0059 0,2358 0,2106"+ 0,0049
! ky 0,7626"+ 0,0642 0,6384 0,7728"+ 0,0616
R? 0,9935"+ 0,0010 0,9922 0,9912"+ 0,0016

* représente la moyenne du duplicata (selon le plan d’expériences) — 1’écart-type est sur la moyenne

I ——
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IV.1.1.2. Cas du haricot vert

Pour les haricots verts traités par CEP, le méme type de plan d’expériences a été utilisé. La
figure IV.2 montre la production de méthane pour les différents protocoles de traitements

appliqués.

D’aprés la figure IV.2, en comparant avec le protocole standard (Zy/Go), quel que soit le
protocole de traitement, des augmentations de production de méthane ont été obtenues, la plus
importante étant observée pour le protocole (Z;/Gy) suivi par les protocoles (Z;/Gi) et

(Zo5/ Go).

Ces augmentations de production de CHs sont de 11,0%, 10,4% et 8,4% respectivement

(Tab. IV.2). Les échantillons non traités présentent la production de méthane la plus faible.

0.25¢

0.20f

Production de méthane (Nm? CH; - kg DCO!)

6 8 10 12 14 16 18
Temps (Jours)

Figure IV. 2 : Production cumulée de méthane (Nm> CH, - kg DCO™) selon le protocole de traitement appliqué
pour les haricots verts (Lignes : modéle, Marques : valeurs expérimentales) (Zoom : courbes modélisées)
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Tableau IV. 2 : Production expérimentale de méthane BMP et paramétres du modele BMPy, ki) en fonction du
protocole de traitement pour les haricots verts. BMP et BMPy en Nm? CHy - kg DCO™, ki en jour!

Broyage Production ,
(G) de CH, Traitement CEP (Z)
Zo Zys VA
BMP 0,1749*+ 0,0003 0,1896  0,1941*+ 0,0081
BMP, 0,1745*+ 0,0004 0,1880  0,1934*+ 0,0069
Go kn 1,1100*+ 0,0295 0,9191  0,8965*+ 0,0451
R? 0,9985%*+ 0,0004 0,9957  0,9961*+ 0,0009
BMP 0,1803 0,1804  0,1877
BMP, 0,1780 0,1802  0,1863
Gos kn 0,9130 0,9426 0,878l
R? 0,9941 0,9931  0,9937
BMP 0,1775%+ 0,0012 0,1856  0,1931*+ 0,0047
G BMP, 0,1759*+ 0,0011 0,1849  0,1912*+ 0,0042
! kr 0,8904*+ 0,0063 0,9264  0,8478*+ 0,0120
R? 0,9923*+ 0,0012 0,9915  0,9925*+ 0,0009

* représente la moyenne du duplicata (selon le plan d’expériences) — 1’écart-type est sur la moyenne

D’apres le tableau 1V.2, la biodégradabilité observée pour les haricots verts est du méme
ordre de grandeur que celle obtenue par Pereira et al. (2012) soit 0,192 Nm? CH4 - kg DCO™.
Comme pour la carotte, les valeurs expérimentales sont bien corrélées avec les valeurs

modélisées (R? de 0,9915 a 0,9985).

En ce qui concerne le taux d’hydrolyse kg, tous les protocoles de traitements présentent une
valeur inférieure a celle du protocole standard (Zy/Gop) (Tab. IV.2). Cette observation peut
étre clarifiée par une représentation de différents cas théoriques qui peuvent étre obtenus pour

deux productions de méthane BMP et trois taux d’hydrolyse &z (Fig. IV.3).
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Figure IV. 3 : Représentation de différents cas théoriques résultants du niveau de la production maximale de

méthane BMPy (Nm® CH, - kg DCO) et du taux d’hydrolyse ky (jour™) d’un substrat traité
|
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Le premier cas qui correspond a la comparaison entre les courbes C et B, représente le cas ou
le prétraitement a eu un effet positif sur le paramétre BMPy (de 0,2 a 0,3 Nm? CHa - kg
DCO!) et un effet négatif sur le ky (passant de 0,6 a 0,2jour'). Le deuxiéme cas,
correspondant a la comparaison entre les courbes A et C ou I’on observe une méme vitesse
initiale de production méthane (pente a I’origine) et représente le cas ou le prétraitement a eu
un effet positif sur BMPy et un effet positif sur kz (de 0,4 a 0,6 jour™). Pour les haricots verts,
on se situe dans le deuxiéme cas ou, apres 1’application des prétraitements, la matiére

organique est plus biodégradable (malgré une diminution de kp).

Les valeurs de ky des haricots (entre 0,848 et 1,11) sont supérieures a celles observées pour la
carotte (entre 0,657 et 0,773) ce qui montre une vitesse de biodégradation plus élevée pour les
haricots verts. Ce résultat peut étre mis en regard des transformations texturales et
biochimiques qui sont également plus rapides pour le haricot vert lors de sa transformation
dans différents autres procédés (blanchiment, cuisson, congélation). Ces valeurs ¢levées de kn

pour ces deux substrats correspondent a une production de méthane considérée comme rapide.

IV.1.2. Analyse de la variance des effets des traitements sur la production maximale

de biogaz

Afin de tester la significativité des résultats obtenus, des analyses de variances (ANOVA) ont
été réalisées sur les valeurs de BMPy. Elles permettent de déterminer les différences
significatives entre les moyennes des groupes. Si la significativité (p-value) entre deux
groupes est inférieure a 0,05 soit 5% (valeur généralement appliquée dans le cadre des
procédés agro-industriels), on suppose que la différence est significative entre les groupes
testés. Pour la carotte (Tab. IV.3), I’effet du traitement CEP sur la production CHs est
statistiquement significatif (p =0,031) et a un effet positif. D’aprés la figure IV.4 (A), le
traitement CEP a un effet quadratique négatif. La courbe présente donc une courbure. On
observe ainsi une valeur maximale de BMPo; de 0,253 Nm® CH4-kg DCO! pour un
traitement CEP de niveau Z égal 0,57.
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Tableau 1V. 3 : Analyses des variances (ANOVA) des résultats obtenus par le test BMP pour la carotte en
utilisant les valeurs modélisées BMP,

Somme des . Effet
Effet carrés Df  F-ratio p-value esgn P R?
Z: CEP 58,83 107 1 10,61 0,031* +0,0153
G : Broyage 186,3 107 1 33,59 0,0044** —-0,0273
VA 92,52 107 1 16,68 0,015%* —0,0404 86,5%
zZG 2,4510° 1 0,44 0,54 +0,0035
G? 0,11 103 1 0,02 0,89 +0,0014
Manque d’ajustement 30,94 10 3 1,86 0,27
Erreur pure 22,19 107 4

(** tres significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)

L’effet du broyage sur la production de CHs est aussi statistiquement significatif
(p-value = 0,0044) mais avec un effet négatif, ce qui signifie que la production de méthane a

¢été plus importante pour des particules plus grandes (Fig. IV.4 B).

Comme le broyage est généralement reconnu comme une méthode d’amélioration de la
production de méthane (Carrere et al., 2016), on estime que 1’effet négatif que nous observons
est dii & notre méthodologie de ’essai : I’efficacité du traitement CEP dépend de la taille des
particules de carotte au cours de traitement. La diminution de la taille des particules conduit a
une diminution des espaces vides entre les particules, ce qui provoque une diminution de la
quantité¢ de jus ajouté dans la chambre de traitement et une augmentation de la résistance
¢lectrique de 1’échantillon. Le courant et 1’énergie injectée au cours du traitement sont donc

réduits. L’impact du traitement sur la désintégration cellulaire est donc affaibli.
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Figure IV. 4 : Production de méthane de la carotte - (A) Effet du traitement CEP - (B) effet du broyage (croix :
valeurs expérimentales, cercles : valeurs moyennes, ligne : modéle)’

Nous avons souhaité représenter sur les figures les points expérimentaux en plus des valeurs prédites par le

modeéle statistique. Cette représentation n’est pas classique mais elle permet de visualiser le nombre et la
dispersion des points autour de la moyenne. Des points trés dispersés ne mettent pas, principalement, en
évidence des incertitudes expérimentales mais I’influence des autres paramétres du plan
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La qualité satisfaisante du modele obtenu par ANOVA est montrée par un coefficient de
corrélation de 0,865, un manque d’ajustement du modele non significatif avec une p-value de
0,27 (Tab. IV.3) et une répartition correcte des points sur la bissectrice du graphique « valeurs
prédites vs valeurs expérimentales » (Fig. IV.5). Le modéle est donc considéré acceptable au
regard des différentes incertitudes qui doivent €tre prises en compte pour les différentes étapes
du processus, comme la préparation de 1’échantillon, le traitement CEP, le broyage, et enfin,

le test biologique du potentiel méthanogene.
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Figure IV. 5 : Valeurs prédites vs valeurs observées de la production de méthane pour la carotte

L’équation [IV.2] représente le modele de la production de méthane pour la carotte selon les

analyses ANOVA en prenant en compte tous les effets et leurs interactions.

BMP; = 0,2269 + 0,0927 Z — 0,0336 G — 0,0808 Z2 + 0,0070 ZG + 0,0028 G*  [IV.2]

Dans le cas des haricots verts, en considérant les résultats obtenus avec la carotte, la
méthodologie a ¢t¢ modifiée : le traitement CEP a été appliqué avant le broyage. Le
traitement CEP a été le seul a étre statistiquement significatif (p = 0,0137) et a avoir un effet
positif (Tab. IV.4). En effet, la production de méthane augmente avec 1’augmentation du

niveau du traitement CEP (Fig. IV.6 A).
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Tableau IV. 4 : Analyses des variances (ANOVA) des résultats obtenus par le test BMP pour les haricots verts en

utilisant les valeurs modélisées BMP,

Somme des . _ Effet 5

Effet carrés Df  F-ratio  p-value estimé R

Z : CEP 59,59 107 1 17,65 0,014%* +0,0154

G : Broyage 0,23 107 1 0,07 0,81 —0,0009

7? 0,38 107 1 0,11 0,75 —0,0026 77,6%

zG 0,65 107 1 0,19 0,68 —0,0018

G? 2,04 107 1 0,60 0,48 +0,0059

Manque d’ajustement 4,62 107 3 0,46 0,73

Erreur pure 13,51 107 4

(** tres significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)
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Figure IV. 6 : Production de méthane des haricots verts - (4) Effet du traitement CEP (B) - Effet du broyage
(croix :valeurs expérimentales, cercles : valeurs moyennes, ligne : modeéle)

D’autre part, 1’effet du broyage sur la production de CHjy est statistiquement non significatif
(p=0,81) (Tab. IV.4) et (Fig. IV.6 B). La qualit¢ du modé¢le peut étre considérée comme
acceptable avec R? = 0,776, une p-value = 0,73 pour le manque d’ajustement (Tab. IV.4) et au
regard de la Figure IV.7 (les points sont néanmoins plus ¢loignés de la bissectrice que dans le

cas précédent représenté sur la Fig. IV.5).
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Figure IV. 7 : Valeurs prédites vs valeurs observées de la production de méthane pour les haricots verts

L’équation [IV.3] représente le modéle de la production de méthane pour les haricots verts

selon les analyses ANOVA en prenant en compte tous les effets et leurs interactions.

BMP;g = 0,1763 + 0,02244 Z — 0,0112 G — 0,0052 Z? — 0,0036 ZG + 0,0120 G? [IV.3]

IV.1.3. Analyse de la variance des effets des traitements sur le taux d’hydrolyse

Afin d’examiner les effets des traitements (CEP/broyage) sur le taux d’hydrolyse. Les
analyses de variances ont été menées sur les valeurs de kz pour les deux substrats. D’apres le
tableau IV.5, l’effet du traitement CEP et I’effet du broyage ont été¢ positifs mais

statistiquement non significatifs sur le taux d’hydrolyse de la carotte (Fig. IV.8).

I est donc prudent de ne pas tirer de conclusion, dans ce cas, sur la bonne qualité du modele
concernant 1’évolution du taux d’hydrolyse puisque le manque d’ajustement est

statistiquement non significatif avec un coefficient de corrélation R? faible (28,0%).

Tableau IV. 5 : Analyses des variances (ANOVA) du taux d’hydrolyse ky de la carotte

Somme des : Effet 5
Effet carrés Df  F-ratio  p-value estimé R
Z: CEP 0,3510° 1 0,00 0,98 +0,0012
G : Broyage 1194 107 1 2,81 0,17 +0,0691
VA 101,510 1 0,24 0,65 +0,0423 28,0%
Z-G 0,59 10°° 1 0,00 0,97 —-0,0017
G? 11,5510 1 0,03 0,88 —-0,0143
Manque d’ajustement 1640 107 3 1,29 0,39
Erreur pure 1697 107 4

(** tres significatif (p-value <0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)
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Figure IV. 8 : Taux d’hydrolyse de la carotte - () Effet du traitement CEP - (B) Effet du broyage (croix :valeurs
expérimentales, cercles : valeurs moyennes, ligne : modele)

Dans le cas des haricots verts, le tableau IV.6 montre que le traitement CEP et le broyage ont
des effets négatifs statistiquement significatifs (0,012 et 0,013 respectivement) (Tab. IV.6). La
figure IV.9 met clairement en évidence ce phénomene. Néanmoins, les écarts restent réduits.
Ainsi, en se basant sur ces résultats et en observant la figure IV.2, il apparait que I’ensemble
des productions sont stabilisées dés 8 jours. Ce temps correspond effectivement, d’aprés les
caractéristiques d’une loi cinétique du 1 ordre, a 99,3% (1—e”°) de I’amplitude de la variation
(soit ici 99,3% de la valeur de BMPy). Le calcul donne ainsi un temps de 7,8 jours pour le

minimum de kx constaté (0,64 jour™) et de 6,0 jours pour son maximum (0,84 jour™).

Tableau IV. 6 : Analyses des variances (ANOVA) du taux d’hydrolyse ki des haricots verts

Somme des Effet

7 2
Effet carrés Df F-ratio  p-value estimé R
Z: CEP 1965 10 1 18,68 0,012* —0,0887
G : Broyage 1940 10 1 18,43 0,013* —0,0881
Vi 3,29 107 1 0,03 0,87 —-0,0076 78,7%
Z-G 914,6 10°° 1 8,69 0,042* +0,0676
G? 84,74 107 1 0,81 0,42 +0,0387
Manque d’ajustement 904 107 3 2,86 0,16
Erreur pure 4211073 4

(** tres significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)

Comme il a été expliqué précédemment, la diminution ou I’augmentation du kx ne sont pas
liées uniquement a 1’effet d’un traitement. Quand la vitesse de digestion est limitée par
quantit¢ de biomasse de I’inoculum, la production supplémentaire de méthane augmente
forcément le temps total du processus, ce qui entraine mécaniquement une diminution du taux

d’hydrolyse k.
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Figure 1V. 9 : Taux d’hydrolyse des haricots verts - (A) Effet du traitement CEP - (B) Effet du broyage
(croix :valeurs expérimentales, cercles : valeurs moyennes, ligne : modeéle)

IV.1.4 Bilan de I’étude sur le haricot vert et la carotte

A la fin de cette premiére partic de 1’étude qui évalue I’effet combiné du broyage et des
champs ¢électriques pulsés sur le haricot vert et la carotte, nous pouvons résumer nos résultats
en affirmant que le prétraitement par les champs électriques pulsés a eu un effet positif et
statistiquement significatif sur la quantité de méthane produite lors de la digestion anaérobie
des deux substrats prétraités. Pour bien identifier les effets combinés du broyage et des CEP,

notamment sur le taux d’hydrolyse, des tests supplémentaires seraient nécessaires.

IvV.2. Effet des traitements CEP de produits végétaux frais préchauffés
sur leur digestion anaérobie : cas de la pomme de terre et de la carotte

decoupées en cylindres
IV.2.1 Productions de méthane obtenues par les tests BMP

I1 a été observé précédemment qu’une étape de préchauffage pour des produits végétaux frais
pouvait améliorer la désintégration cellulaire induite par le traitement CEP (§ I11.1.3). Afin
d’examiner I’effet du couplage d’un traitement CEP et d’un traitement thermique a 55°C
pendant une demi-heure, un plan d’expériences a été réalisé (§ 11.3.2.3). Les protocoles de

référence ont été réalisés a 25°C.
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La figure IV.10 illustre la production de méthane des cylindres de carotte (C) et de pomme de
terre (P) (diametre 2,7 cm, hauteur 3,0 cm) selon le protocole de traitement. L’intensité du

champ électrique appliqué a été de 500 V-cm™! sur les cylindres des deux substrats.

D’apres la figure 1V.10, la production de méthane obtenue par les différents protocoles de
traitements peut étre d’abord divisée en deux groupes : celui des pommes de terre qui présente
les productions de méthane les plus élevées et, celui des carottes, qui présentent les
productions les plus faibles. Pour les deux groupes, ce sont les protocoles standard sans
traitement (P/25/Zy) qui conduisent aux productions de CHa les plus élevées : 0,272 Nm?
CHs - kg DCO™! pour la pomme de terre et 0,241 Nm® CH4 - kg DCO™! pour la carotte. On
note également que les deux protocoles réalisés a 55°C pour la carotte, (C/55/Zy) et
(C/55/7;), sont nettement en-dega des autres avec des variations respectives de -17,4%
et -25,3% (Tab. IV.7). Dans une moindre mesure, I’essai (P/55/Zy) pour la pomme de terre

s’écarte des trois autres essais et présente une variation de -10,7%.
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Figure IV. 10 : Production cumulée de méthane (Nm> CH, - kg DCO') selon le protocole de traitement appliqué
pour les cylindres de carotte (C) et de pomme de terre (P) pour 25°C et 55°C (Lignes : modeéle, Marques :
valeurs expérimentales) (Zoom : courbes modélisées)
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Figure IV. 11 : Production cumulée de méthane (Nm* CH, - kg DCO) selon le protocole de traitement appliqué
pour la carotte broyée (Gy, G) et sous forme de cylindre pour 25°C et 55°C (Lignes : modéle, Marques : valeurs
expérimentales) (Zoom : courbes modélisées)

Lorsqu’on compare les résultats obtenus pour la carotte broyée, traitée par CEP et pour la
carotte cylindrique (Fig. IV.11), il peut étre observé que le rendement des cylindres
préchauffées a 55°C ressemble au rendement des carottes broyées (Gi) et se situe au-dessous

du protocole standard (Zo/Go).

Carlsson et al. (2012) ont mentionné qu’il n’existait pas d’étude concernant I’effet de la
température (inférieure a 100°C) sur la digestion anaérobie des déchets ménagers ou des
résidus de plantes. Liu ef al. (2012) ont examing I’effet d’un prétraitement thermique a 175°C
sur la digestion anaérobie des déchets organiques. Ils ont observé une diminution de la
production de biogaz des déchets ménagers organiques (—7,9%) et des résidus de fruits et de

légumes (—11,7%) apres le traitement.

Dans notre cas, I’effet négatif du prétraitement thermique sur la carotte (et qui n’est pas
visible pour le haricot vert) est attribué a la variation de la conductivité €lectrique du produit
avec la température (Fig. IIL5). A 55°C, la conductivité électrique de la carotte est
sensiblement plus élevée qu’a 25°C. Ceci nous a conduit a réduire le nombre de trains du
traitement CEP de 8 a 5 c¢’est-a-dire de diminuer #cep de 0,096 a 0,060 s soit de 37,5% (pour
la pomme de terre, la réduction a été plus faible : de 0,144 a 0,120 soit de 16,7%). Cette
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diminution de 1’énergie injectée au produit par le traitement serait a 1’origine de la diminution

de la production de méthane.

Tableau IV. 7 : Production expérimentale de méthane BMP et parameétres du modele (BMPy et ky) en fonction
du protocole de traitement pour la carotte et la pomme de terre avec et sans chauffage a 55°C. BMP et BMPy en

Nm? CHy - kg DCO™, ky en jour™!

Production de

Substrat Température Traitement CEP (Z)
CH;,
Zy Zi

BMP 0,2411*+ 0,0064 0,2357

BMP, 0,2489*+ 0,0076 0,2371

25°C ku 0,3959*+0,0316  0,5173

Carotte R? 0,9669*+ 0,0046 0,9978
BMP 0,1987 0,1795**+ 0,0164
550C BMP, 0,1972 0,1816**+0,0172
ku 0,5526 0,5973**+ 0,0186
R? 0,9991 0,9929**+ 0,0033

BMP 0,2720*+ 0,0431 0,2617

BMP, 0,2796*+ 0,0511 0,2694

25°C ku 0,3724*+£0,0647  0,3241

R? 0,9631*+ 0,0077 0,9908

Pomme de terre

BMP 0,2428 0,2612%%+0,0353
550 BMP, 0,2492 0,2677**%+0,0384
ku 0,3241 0,3813**+0,0248
R? 0,9763 0,9767**+0,0034

* représente la moyenne du duplicata / ** la moyenne du triplicata (selon le plan d’expériences) — I’écart-type est sur la moyenne

Au niveau du taux d’hydrolyse, I’effet des traitements sur 1’hydrolyse des cylindres de
pomme de terre est variable (Tab. IV.7). Par contre, pour les cylindres de carotte, un léger

effet positif du traitement CEP sur le taux d’hydrolyse est observé.

Toujours pour la carotte, une différence maximale de ky de +50,9% a été observé entre les
protocoles (C/25/Zy) et (C/55/Z;). L’effet du traitement CEP sur le taux hydrolyse des
cylindres de carotte est observé, quant a lui, en comparant les protocoles (C/25/Zy) et
(C/25/Z;). Alors que I’on observe une production presque similaire de méthane (2,2% de
différence de BMP), le protocole (C/25/Z;) présente une amélioration du kx de +30,7%. Les
valeurs du coefficient de corrélation montrent la bonne qualité d’ajustement de la production

expérimentale de méthane pour I’ensemble des protocoles (de 0,9669 a 0,9991) (Tab. IV.7).

IV.2.2 Analyse de la variance des effets des traitements

Afin d’évaluer la significativité des résultats obtenus, les analyses des variances ont été

mengées sur les trois facteurs étudiés (substrat/température / traitement CEP). Les effets de la
[
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température et du traitement CEP sur la production de biogaz ont été négatifs mais non
statistiquement significatifs (Tab. IV.8). Seul I’effet du substrat a été positif et statistiquement

significatif (p-value = 0,057 tres proche, bien que légerement supérieure, de 0,05).

Tableau 1V. 8 : Analyses des variances (ANOVA) des résultats obtenus par le test BMP pour les cylindres de
carotte et de pomme de terre en utilisant les valeurs modélisées BMP

Somme des : Effet 5
Effet carrés Df  F-ratio  p-value estimé R
S': Substrat 976,8 107 1 5,51 0,057* +0,0536
T : Température 341,9 107 1 1,93 0,21 —0,0348
Z:CEP 6,51 107 1 0,04 0,85 —0,0048 63.0%
ST 105,0 10 1 0,59 0,47 +0,0193 e
SZ 25,30 1073 1 0,14 0,72 +0,0095
-7 11,03 107 1 0,06 0,81 +0,0063
Manque d’ajustement 18,41 107 1 0,10 0,76
Erreur pure 1063 1073 6

(** tres significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)

Les effets de la température et des CEP sur kz comme sur la production de méthane ne sont

pas statistiquement significatifs. Seul DI’effet du substrat est statistiquement significatif
(Tab. IV.9).

Tableau IV. 9 : Analyses des variances (ANOVA) du taux d’hydrolyse ki des cylindres de carotte et de pomme de
terre

g ] Effet 5
Effet Somme de carrés Df  F-ratio p-value estimé R
S : Substrat 6937 1073 1 31,41 0,0014** —0,1428
T : Température 855,1 107 1 3,87 0,098 +0,0551
Z: CEP 709,5 10°° 1 3,21 0,12 +0,0501 88.3%
ST 1054 107 1 4,77 0,072 —0,0609 =70
S-Z 2653107 1 1,20 0,32 —0,0306
Tz 0,21 10 1 0,00 0,98 +0,0009
Manque d’ajustement 434,310 1 1,97 0,21
Erreur pure 1325107 6

(** tres significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)

La qualité du modele concernant les effets des facteurs sur la production de méthane est faible
(R2 de 63,0%) et acceptable pour le taux d’hydrolyse (R?> de 88,3%). Les manques

d’ajustement des mod¢les sont non significatifs (p-value = 0,76 et 0,21).
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Iv.3. Digestion anaérobie des produits frais d’origine animale trait€s par

CEP : cas du foie de porc

IV.3.1. Productions de méthane obtenues par les tests BMP

Afin d’évaluer I’effet du traitement CEP sur la digestion anaérobie des produits d’origine
animale, le foie de porc a été choisi comme modele des déchets issus d’abattoirs. Les
facteurs : taille des particules (G) et traitement CEP (Z) ont été appliqués selon un plan
d’expériences identique a ceux utilisés pour les produits végétaux frais (carotte et haricots

verts).

La figure IV.12 illustre la production cumulée de méthane du foie de porc en fonction du
temps selon les protocoles appliqués dans le plan d’expériences. D’apres cette figure, et en
comparant avec le protocole standard (Zy/ Gy), la plus grande augmentation de la production
de méthane est observée pour le protocole (Zys5/Gy) suivi par les protocoles (Z;/Gy) et
(Zo/Gr). Ces augmentations représentent des améliorations de production limitées de CHy de

+5,2%, +5,1% et +2,8% respectivement (Tab. IV.10).
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Figure IV. 12 : Production cumulée de méthane (Nm?  Figure IV. 13 : Production cumulée de méthane (Nm’
CH, - kg DCO) selon le protocole de traitement CHy-kg DCO™) selon le protocole de traitement
appliqué pour le foie de porc (Lignes: modele, appliqué pour le foie de porc hygiénisé (Lignes :
Marques : valeurs expérimentales) (Zoom : courbes modele, Marques : valeurs expérimentales) (Zoom :
modélisées) courbes modélisées)

Parmi les neufs protocoles, seul le protocole (Z;/Gos) a donné lieu & une production de

méthane inférieure a celle du protocole standard (Zy/ Go) (—0,92% de CHa) (Tab. IV.10). Les
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valeurs de R? présentées dans le tableau IV.10 montrent que le modéle d’ajustement de la

production est tres correct avec des valeurs entre 0,9984 et 0,9997.

Les différents protocoles présentent des taux d’hydrolyse plus faible que le protocole standard
(k= 0,281 jour™) (Tab. IV.10). Les deux protocoles avec les kz les plus faibles sont (Zp/ G/)
et (Z1/G1) avec des taux de 0,215 et 0,216 jour! respectivement. Les protocoles (Zy5/Go) et
(Z1/Go) qui ont les meilleures améliorations de production de CH4 montrent une diminution

de taux d’hydrolyse de 10,0 et 10,7%.

Ce comportement du ky est similaire a celui des haricots verts sur lesquels 1’effet du
traitement sur le taux d’hydrolyse semble étre négatif. Ce comportement est en accord avec
I’explication qui a été faite précédemment pour les produits végétaux (§ IV.1.1). Cette
explication montre que Dl’effet du couple inoculum/substrat, lorsque la valeur de BMPg
augmente grace a I’efficacité du traitement, influence mécaniquement la diminution de la

valeur de kx[IV.1].

Tableau 1V. 10 : Production expérimentale de méthane BMP et paramétres du modele (BMP et kn) en fonction
du protocole de traitement pour le foie de porc. BMP et BMPy en Nm’? CHy - kg DCO”, ki en jour!

Broyage Production .
(é )g o Traitement CEP (Z)
Zo Zos Zi
BMP 0,1734"+ 0,0003 0,1824 0,1823"+ 0,0023
BMPy 0,1756"+ 0,0004 0,1842 0,1837"+ 0,0016
Gy ku 0,2812"+ 0,0051 0,2531 0,2511"+ 0,0056
R? 0,9989"+ 0,0001 0,9991 0,9992"+ 0,0003
BMP 0,1738 0,1761 0,1718
BMP, 0,1762 0,1781 0,1737
Go,s ku 0,2609 0,2573 0,2594
R? 0,9984 0,9991 0,9991
BMP 0,1783"+ 0,0016 0,1762 0,1773*+ 0,0015
G BMP, 0,1789"+ 0,0016 0,1788 0,1788"+ 0,0011
! ku 0,2152"+0,0015 0,2461 0,2162"+ 0,0051
R? 0,9997"+ 0,0002 0,9990 0,9997"+ 0,0002

* représente la moyenne du duplicata (selon le plan d’expériences) — 1’écart-type est sur la moyenne

Comme cela a ét¢ mentionné précédemment, le foie de porc nécessite une étape
d’hygiénisation (70°C pendant une heure) selon le réeglement européen n° 1774/2002. Un plan
d’expériences identique a celui appliqué sur le foie frais a été conduit sur du foie hygiénisé

puis traité par CEP.
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D’apres la figure V.12, tous les protocoles montrent une augmentation de la production de
méthane par rapport au protocole standard allant de +1,9 a +12,5%. Les trois protocoles
(Z1/Gos), (Zos/ Go), et (Zos/ Go,5) présentent les plus grandes augmentations de production de
méthane avec +12,5%, +10,6%, et +9,6% par rapport au protocole standard (Tab. IV.11).

Le protocole standard (Zy/Gy) a eu le taux d’hydrolyse le plus élevé (Tab. IV.11). Les autres
protocoles présentent des ky inférieurs a celui du protocole standard sauf pour 1’essai (Z;/ Gy)

qui présente une légére augmentation de ky (+2,1%) (Tab. IV.11).

L’hygiénisation a été utilisée comme un prétraitement pour augmenter la production de
biogaz par (Luste et al., 2009; Luste et Luostarinen, 2010). Ces derniers ont obtenu une
augmentation de 15 a 20% de la production de CH4 pour le refus d’abattoirs porcins et bovins.
Dans notre étude, D’effet positif de 1’hygiénisation est observé quand on compare les
productions des protocoles (Zy/Gy) non hygiénisé et hygiénisé (augmentation de +6,9% de
production de CHy4) (Tab. IV.10 et 11). La comparaison des figures IV.12 et IV.13 met en
¢vidence le gain de production pour I’ensemble des foies hygiénisés par rapport a ceux non
hygiénisés. Cette comparaison montre également que les valeurs finales de production de
méthane sont plus dispersées. Cette dispersion peut résulter soit d’un effet plus marqué, sur le
foie hygiénisé, des facteurs testés (CEP et broyage) soit d’une erreur expérimentale plus

grande induite par ’application du traitement thermique.

Tableau IV. 11 : Production expérimentale de méthane BMP et paramétres du modele (BMPy et ky) en fonction
du protocole du traitement pour le foie de porc hygiénisé. BMP et BMPy en Nm? CH, - kg DCO, ki en jour!

Broyage Production

(G) de CH, Traitement CEP (Z)
Zy Zos Zi
BMP 0,1836"+ 0,0012 0,2031 0,1979"+ 0,0001
BMPy 0,1829"+ 0,0004 0,2017  0,1931"+ 0,0006
Go ku 0,2604"+ 0,0388 0,2248  0,2658"+0,0139
R? 0,9974"+ 0,0004 0,9937  0,9944"+ 0,0009
BMP 0,1871 0,2012  0,2065
BMP, 0,1898 0,1961 0,2065
Go,s ku 0,1871 0,2335 0,2096
R? 0,9975 0,9886  0,9951
BMP 0,1934"+ 0,0017 0,0197  0,1927°+0,0015
G BMP, 0,1917"+ 0,0019 0,1917  0,1884"+0,0019
! kn 0,2206"+ 0,0049 0,2312  0,2199"+ 0,0061
R? 0,9951"+ 0,0002 0,9899  0,9928"+ 0,0005

* représente la moyenne du duplicata (selon le plan d’expériences) — 1’écart-type est sur la moyenne
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IV.3.2. Analyses des variances des effets des traitements

Comme pour les produits végétaux, les analyses des variances ont ét¢ menées sur les résultats
obtenus. D’aprés le tableau 1V.12, le traitement CEP a un effet positif et statistiquement
significatif a 93,1% (p-value = 0,069). D’apres la figure 1V.14 (A), I’effet du traitement CEP
est quadratique et négatif. Il peut étre observé que 1’augmentation de CH4 (BMPy) atteint une
valeur maximale avec un indice Z de 0,83. Par rapport au broyage (Fig. IV.13 B), il apparait

un effet négatif mais statistiquement non significatif (p = 0,19).
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Figure IV. 14 : Production de méthane du foie de porc - (4) Effet du traitement CEP - (B) Effet du broyage
(croix :valeurs expérimentales, cercles : valeurs moyennes, ligne : modeéle)

Tableau IV. 12 : Analyses des variances (ANOVA) des résultats obtenus par le test BMP pour le foie de porc en
utilisant les valeurs modélisées BMP,

Somme de . Effet 5
Effet carrés Df  F-ratio  p-value estimé R
Z : CEP 1,82 10 1 6,04 0,069 +0,0027
G : Broyage 0,74 107 1 2,45 0,19 —0,0017
7? 1,47 107 1 4,89 0,092 —0,0051 73,5%
Z-G 3,36 107 1 11,15 0,029* —0,0041
G’ 3,63 1073 1 12,03 0,027* +0,0080
Manque d’ajustement 2,57 107 3 2,84 0,17
Erreur pure 1,21 107 4

(** tres significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)

L’équation [IV.4] représente le modéle de la production de méthane pour le foie de porc selon

les analyses des variances en prenant tous les effets étudiés et leurs interactions.

BMP; = 0,1766 + 0,0170 Z — 0,0136 G — 0,0102 Z? — 0,0082 ZG + 0,0160 G* [IV.4]

D’apres la figure IV.15, le traitement CEP et le broyage ont un effet quadratique négatif.

Selon le modele, la production de méthane optimale (0,2012 Nm?® CH4 - kg DCO™) est
-
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obtenue quand I’indice Z est de 0,68. Par rapport au broyage, la valeur maximale de la
production de CH4 est atteinte quand le niveau de broyage est de 0,45, cela signifie que la

taille des particules Gy s (pieces de 1 cm) est proche du niveau optimal.
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Figure IV. 15 : Production de méthane (Nm* CH, - kg DCO™') du foie de porc hygiénisé - (4) Effet du traitement
CEP - (B) Effet du broyage (croix :valeurs expérimentales, cercles : valeurs moyennes, ligne : modeéle)

Le traitement statistique du plan réalis¢ sur le foie hygiénisé montre une dégradation de la
qualité du modele par rapport au foie non hygiénisé (diminution de R? de 73,5% a 64,9%). Le
modele statistique du foie hygiénisé fait apparaitre un manque d’ajustement significatif
(p-value = 0,013) indiquant, possiblement, 1’existence d’un facteur qui est mal controlé lors
de la réalisation des essais. (Tab. IV.13).

Le traitement CEP reste significatif linéairement (p-value =0,0086) et quadratiquement
(p-value = 0,022). Ces deux effets sont de signes opposés, ce qui conduit & un maximum dans
I’espace étudié. Ainsi, un traitement CEP correspondant a Z =0,65 est optimal.

Pour le broyage, seul I’effet quadratique est significatif (p-value=0,0095). L’optimum

correspond a Gos.

La production de méthane pour le foie de porc hygiénisé selon le modele obtenu par ANOVA

est représentée par 1’équation [IV.5].

BMPgy; = 0,1833 + 0,0324 Z + 0,0314 G — 0,0195 Z? — 0,0136 ZG — 0,0249 G2 [IV.5]
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Tableau 1V. 13 : Analyses des variances (ANOVA) des résultats obtenus par le test BMP pour le foie de porc
hygiénisé en utilisant les valeurs modélisées BMPy

Somme des . Effet
Effet carrés Df  F-ratio p-value esg:n P R’
Z: CEP 9,36 10 1 23,16 0,0086** +0,0061
G : Broyage 0,03 10 1 0,070 0,80 —0,0003
7? 5,41 107 1 13,36 0,022* —0,0098 64,9%
zG 9,18 107 1 22,70 0,0089** —0,0068
G? 8,81 107 1 21,77 0,0095** -0,0125
Manque d’ajustement 17,26 1073 3 14,23 0,013*
Erreur pure 1,62 107 4

(** tres significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)

L’amélioration entrainée par I’hygiénisation sur la digestion anaérobie du foie de porc peut
étre observée en présentant les valeurs prédites par les modeles en fonction des valeurs
observées de la production de méthane de foie frais et hygiénisé¢ (Fig. IV.16). Cette
observation pourrait étre confirmée statistiquement en traitant simultanément deux plans
d’expériences par la méme ANOVA. D’un point de vue statistique, I’effet de 1’hygiénisation
serait alors confondue avec un effet dit «bloc » résultant du fait que les deux plans
d’expériences n’ont pas été réalisés simultanément dans le temps et dans I’espace. On peut,
plus simplement, réaliser un test statistique qui s’appelle « Test d'échantillons appariés —
Paired t-test » avec le logiciel SPSS pour comparer les deux moyennes obtenues a partir des
13 essais des plans (BMP foie, BMP foie hygiénis¢). Il est alors possible d’identifier 1’effet
d’un paramétre qui differe entre deux groupes de données (I’hygiénisation) et d’estimer 1’effet
de ce parameétre. Le tableau IV.14 montre les résultats du test statistique. La p-value est
inférieure a 0,001, ce qui signifie que I’effet positif de 1’hygiénisation est statistiquement

significatif.

Tableau 1V. 14 : Résultats du test statistique « Test d’échantillons appariés » effectués sur les résultats BMP
pour le foie sans et avec une étape d’hygiénisation

Différences appariées

Erreur Std Différence t daf p-value

Moyenne Ecart-type
Moyenne Inférieure Supérieure

-0,014883 0,007603 0,002534  -0,020727  -0,009039 5,873 8 <0,001
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Figure IV. 16 : Valeurs prédites vs valeurs observées de la production de méthane pour le foie de porc frais
(croix) et le foie de porc hygiénisé (cercles)

Des analyses de variances ont ét¢ menées pour suivre les effets des traitements sur le taux
d’hydrolyse de foie de porc frais (Tab. [V.15). L’effet du traitement CEP et ’effet du broyage
ont été statistiquement négatifs et significatifs avec une p-value de 0,044 et de 0,0005. Par
contre, le traitement par hygiénisation rend ces deux effets statistiquement non significatifs
avec une p-value de 0,15 pour I’effet du broyage et une p-value de 0,75 pour I’effet du

traitement CEP qui est devenu positif (Tab. IV.16). Le traitement d’hygiénisation « gomme »

donc les effets des CEP et du broyage qui déstructurent également la matiere.

Tableau IV. 15 : Analyses des variances (ANOVA) du taux d’hydrolyse ky du foie de porc

Somme des

Effet

7, 2
Effet carrés Df  F-ratio p-value estimé R
Z : CEP 35,64 10 1 8,39 0,044%* - 0,0119
G : Broyage 436,0 1073 1 102,67 0,0005** - 0,0418
7? 6,37 10 1 1,50 0,29 - 0,0106 84,8%
zG 48,67 1073 1 11,46 0,028* +0,0156
G? 56,96 107 1 13,42 0,022%* - 0,0317
Manque d’ajustement 88,61 107 3 6,96 0,046*
Erreur pure 16,98 10°° 4

(** tres significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)

Tableau IV. 16 : Analyses des variances (ANOVA) du taux d’hydrolyse ku du foie de porc hygiénisé

Somme des

Effet

y 2
Effet carrés Df  F-ratio  p-value estimé R
Z: CEP 10,18 1073 1 0,12 0,75 +0,0063
G : Broyage 272,310 1 3,10 0,15 —-0,0331
VA 0,11 107 1 0,00 0,97 -0,0014 45,3%
zZG 1,92 107 1 0,02 0,89 —-0,0031
G? 190,0 10 1 2,16 0,22 —-0,0579
Mangque d’ajustement 2254107 3 0,86 0,53
Erreur pure 351,1 107 4

(** tres significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)
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IV.3.3 Bilan de I’étude sur le foie de porc

L’effet significatif du traitement CEP sur le foie a été montré par les résultats des test BMP et
statistiquement par les analyses de variances. Comme 1’hygiénisation est un traitement
appliqué de maniére obligatoire selon les réglements, ce traitement a été combiné avec les
CEP, selon les résultats expérimentaux, I’effet de 1’hygiénisation a été positif et

statistiquement significatif.

V4. Digestion anaé¢robie des déchets organiques traités par CEP

Pour poursuivre cette étude, I’effet du traitement CEP sur la digestion anaérobie de différentes
sortes déchets organiques a été¢ évaluée. Ces déchets sont: le gazon, le refus de tamisage
d’abattoir de porc (1 mm), I’ensilage de mais et le marc de raisin. L utilisation du traitement
CEP sur le marc de raisin afin d’améliorer I’extraction des polyphénols a été évalué par
(Brianceau, 2015 ; Brianceau et al., 2013), et la digestion anaérobie de ce produit a été étudié
par (El Achkar et al., 2016), ce qui fait du marc de raisin, un bon candidat pour examiner

I’effet des CEP sur sa digestion anaérobie.

En premier lieu, des tests BMP ont été réalisés sur les déchets traités par CEP en fonction des
protocoles définis précédemment (§111.2). Ensuite, les analyses de variances ont ét€ menées en

se basant sur trois plans :

1- Un plan d’expériences (deux facteurs) : le substrat, et le traitement CEP (Fig. 11.10)
(§IL.3.2.2).

2- Un deuxiéme plan a été congu en se focalisant seulement sur 1’effet du traitement CEP
sur la digestion anaérobie de 1’ensilage de mais. En utilisant un modele avec 5 niveaux
du traitement (§11.3.2.1), ’objectif de ce plan a été d’examiner plus profondément
I’effet de I’indice Z sur la digestion anaérobie de ce produit (§111.2).

3- Le troisiéme plan est semblable au deuxiéme mais le substrat étudi¢ est le marc de

raisin.

I ——
M. A. CHAMAA 2017 169

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Effet du traitement CEP sur la production de biogaz Chapitre IV

IV.4.1. Productions de méthane obtenues par les tests BMP

IV.4.1.1. Cas des refus de tamisage d’abattoirs porcins

La figure IV.17 illustre la production de méthane du refus de tamisage d’abattoir porcin
exprimée en Nm® de CHs par kg de MV injectée. Ce refus a été traité par un champ de

700 V-cm™! jusqu’aux niveaux Zo,s (tcep = 0,036 s) et Z; (tcep = 0,132 s).
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Figure IV. 17 : Production cumulée de méthane (Nm® CHy - kg MV™') selon le niveau de traitement CEP appliqué
(Z) pour le refus (R) de tamisage d’abattoir de porc (Lignes . modéle, Marques : valeurs expérimentales)
(Zoom : courbes modélisées)

D’apres la figure IV.17, les traitements avec les deux niveaux ont montrés des augmentations
de production de CHy4 de 2,83% (R/Zys) et de 3,05% (R/Z;). Ces faibles améliorations
peuvent étre comparées aux effets d’autres prétraitements appliqués sur un substrat du méme
type. Luste et al. (2009) ont traité le refus de tamisage des abattoirs porcins et bovins. Ils ont
obtenu une augmentation de CHs de +47,8% apres un prétraitement thermique a 70°C pendant
une heure. Par contre, ils ont observé des variations de —8,7%, de —26,1%, et de —30,4% de
CHas, pour les traitements par ultrasons, par solution basique (NaOH), et par solution acide
(HCI) respectivement. D’apres le tableau IV.17, quand le traitement est devenu plus intense,
les taux d’hydrolyse ont diminué de 0,198 a 0,189 jour™, ce qui représente une diminution de
4,7%. Les valeurs de R* montrent la bonne qualit¢ du mod¢le d’ajustement (entre 0,9845 et

0,9875).
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Tableau IV. 17 : Production expérimentale de méthane BMP et parameétres du modele (BMP, et ki) en fonction
du protocole du traitement pour le refus de tamisage d’abattoir de porc. BMP et BMPy en Nm? CHy - kg MV, ky

en jour!

1V.4.1.2.

Production

de CH, Traitement CEP (Z)
Zy Zys Zi
BMP 0,5452"+ 0,0047 0,5606 0,5619"+ 0,0061
BMP, 0,5427"+ 0,0085 0,5576 0,5625"+ 0,0061
ku 0,1983"+ 0,0058 0,1926 0,1889"+ 0,0071
R? 0,9875"+ 0,0003 0,9867 0,9845"+ 0,0011

* représente la moyenne du duplicata (selon le plan d’expériences) — I’écart-type est
sur la moyenne

Cas du gazon (tonte de pelouse)

Comme pour le refus de tamisage, le gazon traité par le champ de 3100 V-cm™ a montré des

augmentations de production de méthane (Fig. IV.18).
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Figure IV. 18 : Production cumulée de méthane (Nm* CHy - kg MV™') selon le niveau de traitement CEP appliqué
(Z) pour le gazon (Lignes : modeéle, Marques : valeurs expérimentales) (Zoom : courbes modélisées)

L’amélioration obtenue avec le niveau Zy s (tcep = 0,22 s) était plus €levée que celle obtenue

avec Z; (tcep=1,15s). La comparaison avec le protocole standard (Ga/Zp) qui a produit
0,395 Nm?® CHa4 - kg MV"!, (Ga/Zys) et (Ga/Z;) a montré des améliorations de production de
CHas de +12,5% et +9,0%.

De nombreuses études sur une grande variété de gazons ont abouti a une gamme de potentiels

méthanogénes comprise entre 0,23 et 0,5 Nm? CHs - kg MV-! (Amon et al., 2004 ; Buffiere et

al., 2006 ; Jakel et al., 2000 ; Mahnert ef al., 2005 ; Oechsner, 2001 ; Ploechl et al., 2009 ;

Scaglione et al., 2008). D’apres le tableau IV.18, la biodégradabilité de notre produit (Ga/Zy)
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est dans la fourchette haute de cette gamme avec environ 0,42 Nm? CHs - kg MV™!. Au niveau

du k#, une diminution maximale de 8,2% entre Zy et Z; a été observée (Tab. IV.18).

Tableau IV. 18 : Production expérimentale de méthane BMP et parameétres du modéle (BMPy et ki) en fonction
du protocole de traitement pour le gazon. BMP et BMPy en Nm® CHy - kg MV, ky en jour™

Pr;;hg}?jn Traitement CEP (Z)

Zy Zos Z;
BMP 0,3952"+ 0,0012 0,4443 0,4308"+ 0,0086
BMP, 0,3945"+ 0,0011 0,4396 0,4253"+ 0,0096
ken 0,24217+ 0,0011 0,2261 0,2222"+ 0,0043
R? 0,9978"+ 0,0004 0,9975 0,9983"+ 0,0002

* représente la moyenne du duplicata (selon le plan d’expériences) — 1’écart-type est
sur la moyenne

1V.4.1.3. Cas de l’ensilage de mais

Pour I’ensilage de mais, en plus des niveaux Zys et Z;, deux niveaux supplémentaires de

traitement CEP ont été appliqués (Zy,2s, Zo,75).
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Figure IV. 19 : Production cumulée de méthane (Nm* CHy - kg MV*') selon le niveau de traitement CEP appliqué
(Z) pour I’ensilage de mais (Lignes : modeéle, Marques : valeurs expérimentales) (Zoom : courbes modélisées)
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D’apres la figure IV.19, tous les protocoles de traitement CEP ont montré des augmentations
de production de CHs. Le niveau Z; présente la meilleure production de méthane avec
0,493 Nm® CHs4 - kg MV, cette production représente une amélioration de +9,3% par rapport
au produit non traité Zy. Les niveaux Zy2s, Zo s et Zy 75 doivent étre considérés comme ayant

des impacts similaires sur I’augmentation des productions de méthane (Tab. IV.19).

Pour la biodégradabilité de I’ensilage de mais, une plage comprise entre 0,33 et 0,42 Nm?
CH4 - kg MV™! est obtenue pour de nombreuses études (Bauer et al., 2009 ; Bruni et al.,
2010 ; Ploechl et al., 2009 ; Vervaeren et al., 2010). D’aprés le tableau IV.19, la
biodégradabilité moyenne de notre ensilage de mais (0,458 Nm® CHs-kg MV™!) est

légerement au-dessus de cette plage.

Au niveau du taux d’hydrolyse, le traitement a amélioré le ky pour tous les niveaux de
traitement CEP. L’amélioration moyenne est de +7,4% (Tab. IV.19). La qualit¢é du modé¢le
d’ajustement a été considérée comme acceptable avec des valeurs de R? comprises entre

0,9729 et 0,9778.

Tableau IV. 19 : Production expérimentale de méthane BMP et paramétres du modele (BMPy et ky) en fonction

du protocole de traitement pour I’ensilage de mais. BMP et BMPy en Nm® CHy - kg MV, ky en jour!

Production

de CH, Traitement CEP (Z)
Zo Zo25 Zos Zo7s5 Zi
BMP 0,4511"+ 0,0094 0,4825"+0,0122 0,4725"+0,0182 0,4748"+0,0072  0,4932"+ 0,0428
BMP, 0,4349"+ 0,0081 0,4645"£0,0119 0,4563"+0,0187 0,4572"+0,0074 0,4753"+ 0,0421
kn 0,1639"+ 0,0034 0,1761"+0,0051 0,1808"+0,0144 0,1721"+0,0041  0,1751"+ 0,0078
R? 0,9734"+ 0,0024 0,9729°+£0,0012  0,9777°+0,0033  0,9761"+0,0027 0,9778"+ 0,0058

* représente le moyenne du triplicata (selon le plan d’expériences) — I’écart-type est sur la moyenne

1V.4.1.4.

Cas du marc de raisin

Pour le dernier substrat, le marc de raisin, quatre niveaux Zy2s, Zos, Zo7s et Z; ont été
appliqués et correspondent a des temps spécifiques de traitement zczp de 0,072, 0,36, 0,648 et

1 s respectivement, pour une intensité de champ de 3600 V-cm™.
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Production de méthane (Nm* CH, - kg DCO™)
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Figure IV. 20 : Production cumulée de méthane (Nm* CH,-kg DCO™) selon le niveau de traitement CEP
appliqué (Z) pour le marc de raisin (Lignes : modéle, Marques : valeurs expérimentales) (Zoom : courbes
modélisées)

D’aprés la figure V.20, seul le niveau Zy 25 a montré une légere diminution de production de
CH4 de 1,4% par rapport au protocole standard. Les autres protocoles ont présenté des

augmentations de +3,1, +3,5, et +5,1% pour les niveaux Z;, Zy s et Zy,75s (Tab. IV.20).

Au niveau du taux d’hydrolyse, les valeurs ont varié¢ entre une diminution de 8,0% pour Z; et
une augmentation de +6,8% pour le Zy2s. Le ky de niveau Zy 25 a été le seul taux positif parmi
les quatre niveaux de traitement (Tab. IV.20). La qualité du mod¢le d’ajustement a été proche

de celle de I’ensilage de mais avec R? entre 0,9629 et 0,9731.

Au niveau de la biodégradabilité du marc de raisin, I’étude de El Achkar et al. (2016), réalisée
précédemment dans notre laboratoire a permis d’obtenir une valeur de 0,125 Nm® CH4 - kg
DCO!. Ici, nous obtenons par exemple une valeur expérimentale de 0,183 Nm® CHs - kg
DCO™) pour le marc de raisin non traité. Cette différence est attribuée a la variabilité des
matieres premieres obtenues pour deux cépages différents et deux vendanges différentes
(Cabernet Franc récolté en 2013 dans le cas d’El Achkar et al. et Chenin blanc récoltée en
2015 pour notre étude). On notera également qu’El Achkar ef al. ont stocké leurs maticres
premicres a —20°C pendant plusieurs mois alors que nous avons pu utiliser de la matiere
fraiche. Cette différence a eu également un impact sur le taux d’hydrolyse: 0,21 jour™

observé par El Achkar et 0,32 jour™! dans notre étude (niveau Zp).
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Tableau IV. 20 : Production expérimentale de méthane BMP et parameétres du modele (BMPy et ki ) en fonction
du protocole de traitement pour le marc de raisin. BMP et BMPy en Nm® CHy - kg DCO™, ky en jour!

Production

de CH, Traitement CEP (Z)
Zo Zo25 Zos Zo7s Z1
BMP 0,1829"+0,0018  0,1804"+0,0019 0,1892"+ 0,0068 0,1922"+ 0,0028 0,1886"+ 0,0031
BMP, 0,1777°+£0,0019 0,1752"+0,0018 0,1834"+ 0,0067 0,1861"+ 0,0025 0,1833"+ 0,0028
kn 0,3232"+0,0106  0,3451"+0,0061 0,3127"+0,0278 0,3024"+ 0,0208 0,2974"+ 0,0249
R? 0,9711"+0,0019 0,9731"+0,0004 0,9638"+ 0,0083  0,9629"+ 0,0028 00,9641+ 0,0069

* représente le moyenne du triplicata (selon le plan d’expériences) — 1’écart-type est sur la moyenne

IV.4.2 Plan d’expériences a deux facteurs : substrat (gazon, ensilage de mais, refus de

tamisage) et traitement CEP (3 niveaux)

Afin d’évaluer la significativité des résultats obtenus lors de 1’étude de 1’effet du traitement
CEP sur la digestion anaérobie des déchets organiques, des analyses des variances ont été
menées. Dans un premier temps, un plan de type 3 avec comme facteurs le substrat et le
niveau du traitement CEP a ét¢ construit puis analysé. Les trois niveaux du facteur substrat
ont été classés comme suit : Gazon — Ensilage de mais — Refus de tamisage, et le facteur CEP

a été classé selon les trois niveaux de Z : Zop— Zps — Z;.

D’apres le tableau V.21, le substrat a évidemment un effet statistiquement significatif sur la
production de méthane. Dans 1’ordre décroissant de production en méthane, on trouve le refus
de tamisage, I’ensilage de mais puis le gazon avec, respectivement, des plages de 0,543—

0,563, 0,435-0,475 et 0,395-0,440 Nm? CHj4 - kg DCO™.

Le traitement CEP a un effet positif et statistiquement significatif (p-value = 0,0069) sur la
production de CHa.

Tableau 1V. 21 : Analyses des variances du taux d’hydrolyse du gazon, de [’ensilage de mais, et le refus de
tamisage

Somme de ] Effet 5
Effet carrés Df  F-ratio p-value estimé R
S': Substrat 4743 10°° 1 488,05 0,0000%** +0,1377
Z:CEP 255,1 107 1 26,24 0,0069%* +0,0319
S? 1218 107 1 12,28  0,0004** +0,1468 97,5%
SZ 6,11 107 1 0,63 0,47 —0,0055
z 12,78 107 1 1,32 0,32 —-0,0150
Manque d’ajustement 121,2 107 3 4,16 0,10
Erreur pure 38,87 107 4

(** tres significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)
L’effet du substrat est également significatif sur kx (p-value = 0,0012). Ainsi, la vitesse de

biodégradation de I’ensilage de mais, avec des valeurs de kx comprise entre 0,164 et
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0,181 jour! est la plus faible. Viennent ensuite le refus de tamisage (entre 0,189 et

0,198 jour™) et le gazon (entre 0,222 et 0,242 jour™) (Tab. IV.22).

Tableau 1V. 22 : Analyses des variances de taux d’hydrolyse du gazon, de [’ensilage de mais, et du refus de
tamisage

Somme de . Effet 5
Effet carrés Df  F-ratio p-value estimé R
S': Substrat 352,7 107 1 68,77 0,0012** —-0,0376
Z: CEP 12,18 107 1 2,37 0,20 —0,0069
S? 152,4 107 1 29,71  0,0055%* +0,0519 86,5%
S-Z 5,46 107 1 1,06 0,36 +0,0052
VA 9,81 107 1 1,91 0,24 +0,0132
Manque d’ajustement 64,67 10 3 420 0,10
Erreur pure 20,52 107 4

(** tres significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)

Des valeurs de R* de 97,5% et de 86,5% avec un manque d’ajustement non significatif
(p-value = 0,1) montrent les bonnes qualités des modeles d’analyse pour étudier les différents

effets sur la production de méthane et le taux d’hydrolyse (Tab. IV.21 et 22).

IV.4.3 Plan d’expériences spécifique a 1’effet des CEP (5 niveaux) sur I’ensilage de
mais
Pour évaluer I’effet du traitement CEP sur 1’ensilage de mais, un plan a été congu avec cinq
niveaux d’indice Z. D’apres la figure IV.21 (A), I’existence d’un traitement CEP a un effet
positif bien que globalement non significatif (p-value = 0,4928) sur la production de CHs : il
n’y a pas de différence entre les traitements a Zy2s, Zos, Zo7s ou Z;. Au niveau du taux

d’hydrolyse, on peut faire le méme constat (p-value = 0,3679) (Fig. IV.21 B).
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Figure 1V. 21 : Effet de traitement CEP sur la digestion anaérobie de [’ensilage de mais - (4) Effet sur la
production de méthane - (B) Effet sur le taux d’hydrolyse
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IV.4.4 Plan d’expériences spécifique a 1’effet des CEP (5 niveaux) sur le marc de
raisin
Comme pour ’ensilage de mais, I’effet du traitement CEP sur la production de CH4 de marc
de raisin a été positif (Fig. IV.22. A), mais, cette fois il a été statistiquement significatif
(p-value = 0,0675). Par contre, 1’effet sur le taux d’hydrolyse a été négatif (Fig. IV.22. B) et
statistiquement non significatif (p-value =0,1343). On peut distinguer deux groupes

d’échantillons : un groupe a effets nul ou faible des CEP (Zy et Zy25) et un groupe pour lequel

les CEP sont efficaces (Zo,s, Zo,75 et Z1).
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Figure IV. 22 : Effet de traitement CEP sur la digestion anaérobie de marc de raisin - (A) Effet sur la production
de méthane - (B) Effet sur le taux d’hydrolyse

IV.4.5 Bilan de I’étude sur les quatre produits organiques testés

D’apres les résultats expérimentaux, 1’effet des CEP sur 1’augmentation de la production de
méthane dépend de la nature et de 1’origine de la biomasse. Cet effet résulte directement de

I’effet des CEP sur la désintégration cellulaire qui est fonction de la nature du substrat.

IV.s. Evaluation des gains énergétiques envisageables par I’introduction

d’un prétraitement par CEP

Nous avons vu précédemment que le traitement CEP peut améliorer la production de CHs de
différents substrats, ce qui augmente 1’énergie finale disponible. Toutefois, le traitement CEP
consomme de 1’énergie ¢électrique (effet Joule essentiellement et dans une moindre mesure

effet d’¢lectrolyse). Il est donc judicieux d’estimer, de fagon globale, les gains énergétiques

I ——
M. A. CHAMAA 2017 177

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Effet du traitement CEP sur la production de biogaz Chapitre IV

liés au prétraitement CEP. Pour ce faire, nous avons calculé 1’énergie consommée par le

traitement CEP selon le produit traité (§ I111.1.4 et I11.2.1) en utilisant I’équation suivante :

Wegp = ZN U - Imoyen " Utrain [IV. 6]
1 m

oul est le courant moyen (A), avec / =1 t.f, Uest la tension appliquée (V), ¢

moyen moyen Créte "i train

est la durée d’un train (10 s), N est le nombre de trains appliqués selon le niveau de Z visé, m
est la masse de produit a traiter (tonne) et Wcep est I’énergie consommeée pour le traitement
(kWh-tonne™!). Ensuite, le gain énergétique a été calculé en divisant le surcroit d’énergie
primaire disponible résultant de 1’augmentation de la production de méthane Wp.im par
I’énergie électrique consommeée Weep. L’ énergie primaire produite a été estimée en prenant en
compte que le pouvoir calorifique inférieur du méthane PCI est de 9,94 kWh-Nm™. Compte-
tenu de la différence de qualité entre I’énergie primaire et I’énergie électrique, le gain
énergétique a été considéré comme intéressant si le rapport énergétique était supérieur a 2,5
(pour le mix énergétique francgais, un coefficient de 2,58 est généralement admis). Le tableau
IV.23 illustre les substrats et les protocoles de traitements qui ont les meilleurs résultats au
niveau de I’augmentation de la production de méthane. Pour chaque protocole, la production
additionnelle de méthane, 1’énergie consommée pour obtenir cet ajout, I’énergie produite par

cet ajout, ainsi que le gain énergétique estimé sont indiquées.

Tableau 1V. 23 : Gain énergétique du traitement CEP pour les différents protocoles avec les meilleurs

rendements de production de méthane

Augmentation Energie - q g 9, 5 "
Substrat Protocole i consommée Energie produite  Gain énergétique
Wcep Werim Worim produite /
0,
% CHq kWh-tonne! kWh-tonne! Wecep consommée
Carotte Zys/ Gy 9,25 1,87 37,04 19,81
. Zys/ Gy 8,5 3,72 22,85 6,14
Haricot 71/ Gy 10,97 13,19 29,5 2,24
Foie Zos/Go 5,18 4,72 67,17 14,23
. L Zys/ Gy 10,6 3,8 147,77 38,89
Foie hygiénisé Z1/Gos 12,45 7,78 170,32 21,89
. Zys 3,48 11,67 22,25 1,91
Mare de raisin - 7, 5,1 23,89 32,67 1,37
Refus de Zs 2,8 5,44 46,52 8,55
tamisage Zi 3,05 21,24 50,38 2,37
Gazon Zys 12,45 3,93 78,13 19,88
Ensil Zy,25 6,96 3,82 78,41 20,53
nstage Z 9,33 79,5 105,16 1,32
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Afin d’illustrer le tableau 1V.23, des représentations graphiques du gain énergétique pour
chaque substrat ont été faites (Fig. IV.23 et 24). Lorsqu’on classe les substrats dans 1’ordre
croissant de I’amélioration de production de CH4, on observe que le foie hygiénisé (Z;/Gy,s)
présente la plus grande amélioration par rapport a son état initial avec +12,5% de CHa. Le

gazon traité avec le niveau Zy s montre une amélioration similaire (Fig. IV.24).

D’apres la figure 1V.23, les haricots verts et I’ensilage de mais traités avec le niveau Z;
apparaissent en 3™ et 4°™ positions avec une augmentation de la production de +11,0 et de
+9,3% mais leurs gains énergétiques sont respectivement de 2,2 et 1,3 et donc considérés
comme non intéressants. Ces gains ont été faibles a cause des quantités trés importantes
d’énergies consommeées pour atteindre la désintégration cellulaire totale de ces substrats avec

13,2 et 79,5 kWh-tonne™! pour les haricots verts et I’ensilage (Tab. IV.23).

Afin d’établir la meilleure corrélation entre I’augmentation de production de CHy et le gain
énergétique, un second classement des substrats selon le gain énergétique a été réalisé (Fig.
IV.24). D’apres cette figure, le foie hygiénisé traité par le protocole (Zys/Gp) montre la
meilleure amélioration de la production avec +10,6% de CH4 et un gain de 38,9, ce qui
représente +78% d’amélioration de gain énergétique en comparaison avec (Z;/Gos).
Contrairement au classement des substrats selon I’augmentation de production de CHa, ou
I’ensilage de mais (Z;) a montré un gain énergétique tres faible, 1’ensilage (Zy,25) a été classé

dans le peloton de téte avec la carotte et le gazon sur la figure (IV.24).

40 40
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Figure IV. 23 : Meilleur protocole (substrat/traitements) au niveau de la production de méthane (barres
encadrées) avec le gain énergétique (barres claires) pour chaque protocole
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Figure IV. 24 : Meilleur protocole (substrat/traitements) au niveau du gain énergétique (barres encadrées) avec
la production de méthane (barres claires) pour chaque protocole

Ces changements au niveau des meilleurs protocoles avec leurs gains énergétiques signifient
que le traitement CEP devient plus intéressant économiquement quand des compromis au

niveau de I’amélioration de la production de méthane sont faits.

Cette évaluation économique n’a pris en compte ni les colits des substrats et des matieres
premicres, ni le cout d’un générateur et d’un systéme du traitement CEP pouvant étre trés
important selon les intensités que nous souhaitons appliquer. Cette évaluation peut étre affinée
en intégrant les informations précédemment mentionnées mais il faut optimiser en menant des
essais avec un systeéme de traitement CEP en continu et une alimentation en continu des

substrats prétraités dans un digesteur afin de pouvoir évaluer la rentabilité économique.

IV.6. Conclusion

Avec des intensités de champs modérées (500 V-cm™!) pour les produits frais de différentes
origines (végétale et animale) et des intensités plus élevées (700 a 3600 V-cm™) pour les
déchets organiques, les traitements CEP ont permis d’améliorer, dans la plupart des cas, la
production de biogaz de ces différents substrats. Les résultats obtenus montrent que la
désintégration cellulaire et I’¢lectroporation induites par le traitement CEP peuvent intensifier

la production de biogaz (de +5,2 a +12,5% de CHas). La réalisation de plans d’expériences a
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permis d’asseoir ces conclusions sur des bases statistiques solides. Ainsi, bien que la
caractérisation de la production de biogaz soit toujours accompagnée d’une variabilité
importante des mesures, 1’effet positif des CEP sur le prétraitement des intrants de
méthanisation est mis en évidence d’une maniere récurrente et statistiquement significative,

ce qui rend I’efficacité du traitement particuliérement convaincante.

Dans une perspective d’implantation de la technologie CEP dans une unité de méthanisation,
il reste plusieurs autres €étapes a franchir. L’une des premicres serait de réaliser une étude
technico-économique. Dans un tout premier temps, nous avons regroupé ci-dessous nos

résultats pour identifier les meilleurs intrants candidats pour I’implantation des CEP.

La figure V.25 présente les productions de méthane obtenues selon le substrat, son état, et en
fonction d’un temps caractéristique d’apparition du plateau de la production. Ce temps a été
calculé en se basant sur les valeurs de taux d’hydrolyse kx obtenues par le modele

d’ajustement et choisi pour des valeurs correspondant a 3 / kp.

Seul I’ensilage de mais et la carotte traités ont montré une diminution du temps d’apparition
du plateau et donc une hydrolyse plus rapide que les protocoles standards. Cette amélioration
correspond a des augmentations respectives du ky de +7.4 et +17,6%. Pour les autres

substrats, I’amélioration de la production de méthane s’accompagne d’une diminution du ky.

L’évolution du ku ne caractérise pas seulement I’effet du prétraitement CEP ainsi que la
combinaison des traitements (Z/G) sur le substrat mais dépend aussi du couple
inoculum/substrat. Quand la vitesse de digestion est limitée par 1’inoculum, la production
additionnelle de CH4 par le traitement ralentit 1’ensemble du processus ce qui provoque une

diminution du kx pour les produits traités.

La variation de I’effet du traitement CEP sur la production de méthane et les effets
quadratiques obtenus par les analyses des variances montrent que I’indice de désintégration Z
mesuré par la conductivité électrique n’explique pas entierement les effets induits par les CEP
sur I’intensification de production de CH4. Cette observation a été déja faite concernant I’effet
des CEP sur I’extraction des polyphénols et la congélation des produits traités (Ben Ammar,
2011 ; Brianceau, 2015). La grandeur Z porte donc bien sa dénomination « d’indice ». Elle

doit donc étre manipulée et interprétée avec certaines précautions.
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La figure IV.26, basée sur la sélection des meilleurs protocoles substrat/traitement, montre
les gains énergétiques attendus en fonction des augmentations de productions de méthane

obtenues. Cette figure illustre qu’il est possible, graice a des compromis judicieux, de se
-
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positionner dans des configurations pour lesquelles le traitement CEP procure un avantage

énergétique.

Forts des résultats positifs obtenus dans ce chapitre portant sur 1’efficacité du traitement CEP
pour intensifier la production de biogaz, ce prétraitement a été appliqué sur le digestat, le
deuxiéme produit de la méthanisation, dans le but de tester son efficacité pour améliorer la
cinétique de séchage de ce produit. Les effets de ce prétraitement comparés a d’autres
traitements comme les micro-ondes et la congélation-décongélation (sur le séchage des
digestats) seront ¢tudiés. Deux effets sont souhaités pour ces traitements : 1’augmentation de
la vitesse de séchage, et I’amélioration du procédé en obtenant un produit plus sec au niveau
de la teneur en Maticres Seéches (MS). L’objectif étant de réaliser des €conomies sur la
consommation énergétique pour un degré de séchage donné, et des économies liées au

transport (grace a une diminution de la quantité de digestat a épandre).
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Chapitre V :

Intensification du sechage des digestats
par éelectrotechnologies

Sommaire

V. Chapitre V : Intensification du séchage des digestats par électrotechnologies....... 186

V.1. Séchage des digestats par CONVECTION ......cceveiersricssricssanesssasesssasesssassssssssssssssssssssssssss 188
V.1.1. Effet de la vitesse d’air sur la cinétique de séchage.........c.cccocvvvvvviiinieeeeieenne. 188

V.1.2. Modélisation des courbes de séchages et calcul du coefficient de diffusion
CITRCHIE DEff ..o e 19

V.1.3. Effet de la température sur la cinétique de séchage...........ccceevevieviieniieneennnnne. 196
V.2. Effets des prétraitements sur le séchage des digestats ........ccoeceeeererccsrercssercssnercssnenes 199
V.2.1. Effet des champs ¢lectriques pulsés, des micro-ondes et de congélation-
décongélation sur le séchage des digestats ........ccceevieeiienieniiienieeiieieeeene 199

V.2.2. Investigation de I’effet du prétraitement par micro-ondes sur le séchage des
QIZESTALS ...ttt ettt ettt et ettt e et e et et e ettt ee et e e beeenneenees 203

V.3. Séchage par rayonnement............ccceuuee 205
V4. Conclusion ......ueeeeeeeecseeenseecssnncssneecssseecsnnees 210

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Intensification du séchage des digestats par électrotechnologies Chapitre V

V.Chapitre V : Intensification du seéchage des digestats par

¢lectrotechnologies

Sous I’apparence d’une opération particuliérement simple, et malgré son utilisation depuis des
centaines, voire des milliers d’années, par les diverses cultures de la civilisation humaine, le
procéd¢é de séchage continue de susciter une grande activité scientifique. De nombreuses
¢tudes lui sont consacrées (environ 1500 articles comportant « drying » dans le titre publiés
dans des revues internationales référencées dans Web of Science™). Il fait [’objet
d’importants travaux expérimentaux menant a des modélisations empiriques, souvent

spécifiques a des types particuliers de matériaux.

L'opération unitaire de séchage a pour but de séparer par évaporation tout ou partie d'un
liquide du solide qui le contient. Cette opération est dite endothermique, c'est-a-dire qu'elle
nécessite un apport de chaleur pour pouvoir étre réalisée. Elle est quasi-universelle et
intervient de manicre trés fréquente dans les procédés industriels. La consommation
énergétique de l'opération de séchage est aujourd'hui estimée a 42 TWh/an pour l'industrie
francaise, ce qui représente 9% de la consommation énergétique industrielle globale. Bien
entendu, cette consommation différe d'un secteur a l'autre. Citons, par exemple, la part de la
consommation énergétique due au séchage pour les secteurs suivants : papier 78% ; eau-

déchet-environnement 20% ; agroalimentaire 15%.

Le procédé de méthanisation conduit a la production de biogaz mais aussi d’un deuxiéme
produit : le digestat. Ce digestat est constitu¢ de matieres organiques difficiles a biodégrader
comme la lignine, et des mati¢res organiques biodégradables qui n’ont pas été encore
converties en biogaz. Il se présente sous la forme d'une suspension de couleur brune a noire.
Afin de diminuer la quantité d’eau dans le digestat, des traitements basés sur la séparation du
digestat en deux phases, liquide et solide, suivi d’une étape de déshydratation ou de séchage
peuvent étre appliqués. Ces traitements sont nécessaires pour réduire significativement la
teneur en eau du digestat afin d’assurer une réduction des colits pour son compostage et son
transport. La majorité du digestat produit est épandu sur des terres agricoles comme engrais.
Méme si cet emploi est considéré comme une bonne utilisation des ¢éléments nutritifs du

digestat, la valeur commerciale du digestat reste faible.

L'application d’azote issu des matieres organiques sur les terres agricoles est réglementée par
la directive européenne sur les nitrates (91 / 676 / CEE.) (Fuchs et al. 2010). En conséquence,
I’épandage du digestat est contrdlé, en se basant sur sa teneur en azote, et en fonction de

I'emplacement et de la demande des cultures. Cette réglementation peut entrainer un transport
-
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de digestat sur de grandes distances afin de trouver des marchés appropriés pour éviter une
application excessive dans les territoires de production intensive de digestat (comme, par
exemple, la Bretagne). En outre, I’épandage n'est autorisé que de fagon saisonniére, ce qui
peut imposer son stockage pendant plusieurs mois. Le stockage ou le transport du digestat
conduisent a la réalisation d'une opération de séchage soit, pour diminuer I'emprise au sol des

zones de stockage soit, pour réduire les colits de transport.

Le séchage vise ainsi a €liminer par évaporation 1’eau qui constitue plus de 90% du digestat.
Cette quantité d’eau est présente sous deux formes. L’eau dite « libre » qui n’est pas absorbée
fortement par le digestat et qui peut étre éliminée facilement par des techniques de
déshydratation mécanique. L’eau dite « liée » qui est physiquement et/ou chimiquement en
contact étroit avec les matieres solides du digestat. Pour ce type d’eau, un procédé de séchage

avec un apport significatif d’énergie est nécessaire.

Le séchage est ainsi appliqué afin d’¢liminer I’eau restant dans le digestat apres des étapes
d’¢épaississement et de déshydratation partielle classiquement réalisées par centrifugation.
L’obtention d’un digestat sec avec un taux de matiére séche (MS) pouvant atteindre 90% est

recherché.

Selon la littérature, la méthode de séchage, la température de séchage, la vitesse et I’humidité
de I’air, ainsi que la géométrie du produit ont un effet sur la cinétique du séchage. Dans ce
chapitre, une opération de séchage par convection pour deux digestats différents est mise en
ceuvre. Nous nous sommes intéressés a cette opération pour deux raisons principales. Tout
d’abord, les données sur cette opération sont rares dans la littérature. D’autre part, il est connu
que le traitement par CEP de maticres organiques pouvait faciliter leur séchage. Bien que le
digestat, par définition, ait déja été digéré et donc que les matieres organiques les plus fragiles
aient largement été déstructurées, nous avons envisagé la possibilit¢ d’un effet positif d’un
traitement CEP avant séchage: 1’une des hypothéses étant 1’¢lectroporation des micro-

organismes pour faciliter la déshydratation de cette fraction du digestat.

Nous nous sommes d’abord positionné dans le cadre de I’analyse de la cinétique de séchage
du digestat pour un air faiblement chauffé¢ a 40°C. Ce niveau de température pouvant &tre
facilement obtenue par la chaleur résiduelle disponible en cogénération. Pour compenser la
faible température, nous avons étudié I’impact d’une vitesse d’air élevée sur la cinétique de
séchage grace a un systeme de jets impactants. L’évolution de I’humidité du digestat au cours
du temps et la vitesse de séchage en fonction de I’humidité sont ainsi décrites pour les

différentes vitesses d’air utilisées. Le calcul et la comparaison des coefficients de diffusion
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effectifs sont présentés. L’impact de la température sur la cinétique de séchage est aussi
analysé. Les effets de trois prétraitements (champs électriques pulsés, micro-ondes et
congélation-décongélation) sont également étudiés. Dans tous les cas, les courbes de séchage

sont modélisées en utilisant la seconde loi de Fick.

Dans une derniére partie, une opération de séchage par rayonnement est étudiée afin d’évaluer
la méthode comme un outil simple, rapide et fiable pour tester I’effet d’un prétraitement sur la

cinétique de séchage de digestats.

Notons enfin que nous n’avons pas réalisé de bilan énergétique sur le procédé envisagé. Ceux-
ci devraient prendre en compte le bilan thermique sur 1’opération de séchage, la
consommation ¢€lectrique des éventuels prétraitements et celle des ventilateurs permettant

d’obtenir des vitesses élevées.

V.1 Séchage des digestats par convection

Lors du séchage par convection, I’air chaud crée, par contact avec le digestat, un gradient de
pression partielle de vapeur d'eau entre le milieu extérieur et la surface du produit (digestat
FH) entrainant I’évaporation de 1’eau. Le principe est donc celui d'un transfert couplé de
masse et de chaleur. Cette méthode est la plus utilisée pour le séchage des boues et de digestat
(Rugani, 2010). On notera que, pour les digestats initialement les plus humides, il est possible

d'éliminer de I'eau par entrainement lors des premiers instants du séchage.

V.1.1. Effet de la vitesse d’air sur la cinétique de séchage

Dans cette partie, ’effet de la vitesse d’air sur le séchage du digestat (FH) est étudié.
L’objectif est d’analyser la cinétique de séchage du digestat (FH) centrifugé a la température
trés modérée de 40°C en utilisant six vitesses d’air (25, 60, 80, 100, 135 et 180 m-s™!). Pour
chaque vitesse, neuf échantillons ont été testées. La Figure V. 1 présente 1’humidité réduite @
en fonction du temps de séchage pour les différentes vitesses appliquées. Le temps de séchage

a 40°C varie significativement avec les vitesses d’air étudiées (Fig. V. 1).
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Figure V. 1 : (4) Humidité réduite (w) en fonction du temps de séchage pour les différents vitesses d’air
appliquées a la température de 40°C (B) Zoom (zone foncée : humidité résiduelle inférieure a 30%)

Par exemple, pour o = 0, le temps de séchage est de 10 heures a une vitesse d’air de 25 m-s™!
et passe a 5,5 heures pour une vitesse d’air de 135 m-s™! puis a 5,3 heures pour une vitesse de
180 m's™. Ainsi, logiquement,  diminue plus rapidement quand on augmente la vitesse d’air.
La vitesse d’air a une influence importante sur I’évolution de @ au cours de séchage. La
diffusion de l'eau a l'intérieur du digestat n'est donc pas le seul phénomeéne limitant au

séchage. Les valeurs calculées de D,y ci-apres englobent donc I'effet de la vitesse d'air.

Par ailleurs, I’intérét industriel du séchage du digestat est d’obtenir une humidité résiduelle

inférieure ou égale a 30% (70% de matiere seche). Sur la figure (V.1 b), les résultats

I ——
M. A. CHAMAA 2017 189

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Intensification du séchage des digestats par électrotechnologies Chapitre V

indiquent qu’un temps de séchage compris entre 2,5 et 1,6 heures est nécessaire pour obtenir

une humidité résiduelle de 30% pour des vitesses d’air respectives de 25 et 180 m-s™.

D’apres la figure V. 2, on observe que la vitesse de séchage du digestat augmente avec la

vitesse d’air : la vitesse d’air a un effet positif sur la vitesse de séchage.

0,007 =
025 m.s! @ 1.0 k 025 m.s! . ,),
0006 | 060ms? L 260 m.s™ o
o 4 80 m.s! 2 480 m.s?!
& 0005 | 100 mst ’ F 0,8 100 m.s!
= 135 m.s*! 5 + 135 m.s!
£ 0,004 | x180 ms $06 [ *180ms 5
z = ’
£ 0003 | 4 $ .
4 o g 04 gy
T 0002 | W S C
2 @» D%
S & 202 | 8 %y
> 0001 Ly o > g0 Oy X 4
. e TR E 1
KXy a0°C X 40°C
0,000 lpebkund® s : 00 e . ‘
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 0,0 0,5 1,0 1,5 2,0
Humidité (g H,0-g MS™) Humidité (g H,0-g MS™)

Figure V. 2 : (A) Vitesse de séchage (gH.O-s") en fonction de I’humidité en base séche (gH.0-gMS™) pour
différents vitesse d’air pour la température de 40°C (B) vitesse de séchage normalisée

La vitesse de séchage est d’autant plus importante que la vitesse d’air est élevée. Cependant,
I’impact des différentes vitesses d’air sur le séchage se réduit progressivement au cours du
temps ; c’est particuliérement notable pour 60, 80 et 100 m-s™. Quand I’humidité devient
inférieure a 0,5 gH,O-gMS"!, quelle que soit la vitesse d’air, il n’y a plus de différence notable

entre les vitesses de séchage.

\

De plus, on peut remarquer que la période de séchage a vitesse constante, normalement
visible en début de séchage, n’est pas observable. Habituellement, la vitesse est constante
jusqu'a une humidité dite critique des échantillons. Dans notre cas, cette humidité critique a

été dépassée grace a l'opération préalable de déshydratation partielle par centrifugation.

4

Afin de compléter les résultats, une manipulation sur le digestat (FH) non centrifugé séché a
I’étuve a été effectué. Le séchage a été réalisé a la température de 80°C et il a duré 13 heures.
Le séchage par conduction (a 1’étuve) a été choisi pour s’affranchir au maximum des

phénomenes liés aux transferts externes (phénomenes convectifs).
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Figure V. 3 : Vitesse de séchage en (gH-O-s™) en fonction de I'humidité en base séche (gH-0-gMS™) lors du
séchage d’un échantillon brut (non centrifuge) de digestat FH dans une étuve a 80°C

Sur la figure V.3, on observe une allure typique de la vitesse de séchage. En effet, la courbe de
la figure V. 3 peut étre divisée en périodes successives d’élimination de I’eau du produit
(Bimbenet et al., 2002). La premicre période représente la phase de mise en équilibre de la
température de I’air avec celle du produit. La deuxiéme période est la période de séchage a
vitesse constante, elle représente I’évacuation d’eau « libre ». Cette période se poursuit tant
qu’il existe un équilibre entre la diffusion de I’eau dans le produit et son évaporation a la
surface. Lors de cette période, la vitesse de séchage est maximale et ne dépend que de la
température, de I’humidité et de la vitesse de I’air. Quand I’équilibre a la surface du produit ne
peut plus s’établir, on observe une période décroissante de la vitesse de séchage (a partir de
I’humidité dite critique). Pendant cette période la vitesse de séchage est déterminée par le flux
d’eau et de vapeur d’eau a I'intérieur du produit. L’humidité initiale du digestat (FH) non
centrifugé est de 3,9 gH,O-gMS™! alors qu’aprés centrifugation ’humidité du digestat est
réduite a 2,0 gH,O-gMS™!. La centrifugation élimine ainsi la plupart de ’eau libre du digestat.
Cependant, ces humidités ne sont pas rigoureusement comparables car elles n’ont pas ¢été

déterminées a la méme température (80°C et 40°C).

V.1.2. Modélisation des courbes de séchages et calcul du coefficient de diffusion

effectif Dey

Le calcul de D.y pour les différentes conditions appliquées a été réalisé en tracant la solution
analytique (Equation V. 1) de la seconde Loi de Fick proposée par Crank (1975) pour
modéliser les cinétiques de séchage de chaque échantillon du digestat. Dans cette solution
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analytique, ® apparait comme une fonction d'une série d'exponentielles avec un seul
parametre identifiable Dy L représente 1’épaisseur des échantillons lors du séchage
(L =0,005 m pour le séchage du digestat) et n est le nombre de termes exponentiels que 1’on
prend en compte pour l'identification de D.;. Dans notre cas, on se limite a 3 termes

exponentiels (n = 2) (Equation V. 2).

8¢ 1 ~(2n + 1)*12D s t
_ N __ V.1
@ n22(2n+1)29xp( 412 V-1l
n=0
8 T[zDeff 8 97T2Deff 8 anzDeff
‘”:ﬁeXp<_ T el Wy e Tl PR B A

Le module « Curve Fitting Tool » du logiciel mathématique MATLAB® (Mathworks,
Massachusetts, USA) a été utilisé pour ajuster les courbes (humidité réduite @ en fonction de
temps) avec la solution analytique (n = 2) et donc pour identifier la valeur de Dej. La valeur
initiale pour le paramétre a chercher (D.p) est fixée a 1,0 10° m's!, le méme ordre de
grandeur que D¢y réel, afin de faciliter le processus numérique. Le nombre maximal
d’itération est réglé a 400 et le critére de convergence est fixé a 1,0 10, La figure V. 4
présente la comparaison des données expérimentales et modélisées des courbes de séchage a
différentes vitesses pour deux types de modélisation : a) la solution analytique proposée par
Crank (1979) et b) un modéle qui correspond a une premiere approche du modele diffusionnel

(Kassem, 1998 ; Nguyen, 2015).

1,0 1,0
B) 40°C
b 025 m.s-!
0,8 08 060 m.s!
2 6 4 80 m.s-1
2 3 i >100 m.s’1
5 0,6 5 06 N, O 1
° 5 o x 135 m.s~
@ = 9
- ) +180 m.s1
T 04 T 04
£ £ e
= X
T fun) X
0,2 0,2 r ‘\"\;Lx;
X
0’0 1 1 1 0,0 1 1 1
0 50 100 150 200 0 50 100 150 200
Temps (min) Temps (min)

Figure V. 4 : Comparaison entre les données expérimentales et modélisées des courbes de séchage pour
différentes vitesses d’air (a) modélisation avec la solution analytique n = 2 (1 paramétre identifié¢) (b)
modélisation avec le modéle de diffusionnel (3 parameétres identifiés)
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D’apres la figure V.4 (a), on observe que les courbes modélisées sont bien ajustées aux
courbes expérimentales pour les 100 premicres minutes puis un écart s’installe pour les temps
de séchage plus longs. Ce phénomeéne peut s’expliquer par le fait qu'une structure poreuse
(solide / liquide / gaz) se forme pendant le séchage ce qui induit un transport d’humidité sous
forme vapeur a la place d’eau liquide. Le coefticient de diffusion change lorsque 1’échantillon
devient poreux et la diffusion de I’humidité n’est plus le phénomene limitant pour les temps
de séchage longs. L’écart observé est donc dii au phénomeéne de transition de la diffusion vers
la convection interne dans les pores de petites tailles ce qui peut expliquer que, dans ces
conditions, la solution analytique qui décrit la diffusion de I’eau a I’intérieur du produit, n’est
plus valable. Celma et al. (2012) ont tracé 1’évolution de D,y en fonction de I’humidité lors du
séchage de boues issues de ’industrie de la tomate et ils ont montré que D,y dépendait de
I’humidité du produit. Dans notre cas, cela suggere que la structure interne du digestat a été
modifiée par 1’augmentation de la pression de vapeur d’eau qui a augmenté la porosité du
produit (Celma et al., 2012). De plus, il est a noter que pour la figure V. 4 (b), qui correspond
au mod¢le diffusionnel, les points expérimentaux et les valeurs du modéle se superposent

légerement mieux pour les temps de séchage longs.

La solution analytique de Crank avec n =2 a été comparée avec les modeles les plus utilisés
pour le séchage (Tab. V. 1). Le mod¢le diffusionnel avec 3 parametres identifiés s’ajuste

légerement mieux que la solution analytique pour les temps de séchage longs (Fig. V. 4 b).

Tableau V. 1 : Modéles utilisés pour dans la littérature pour les cinétiques de séchage

Modele Equation Références

Newton _ (—k-1) Liu et Bakker-Arkema (1997)
(1 paramétre) @ = exp O’Callaghan ef al. (1971)
Overhults et al. (1973)

White ez al. (1981)

Page modifié

— (L .A"
(2 paramétres) w=exp(=(k-t) ")

Logarithmique

(3 paramétres) w=a-exp(—k-t)+c Yagcioglu et al. (1999)
Modele

diffusionnel w=a-exp(-k-t)+ (1—a)exp(—k-b-t) Kassem (1998)

(3 parametres)

Midilli w=a-exp(=k-t")+b-t Midilli et al. (2002)

(4 paramétres)

Avec la solution analytique, le coefficient de corrélation R? varie entre 0,987 et 0,996 alors
que celui du modele diffusionnel varie de 0,994 a 0,998. On a choisi la solution analytique car

elle permet un meilleur ajustement au début du séchage et elle ne nécessite de déterminer
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qu’un seul parametre. La qualité du modele a été évaluée en calculant différents parametres
statistiques qui sont souvent utilisés dans la littérature comme la Somme des résidus au carrée
(RSS), la Racine des erreurs quadratiques (RMSE), la valeur du chi-2 (%) et le Coefficient de
corrélation (R?). Ces paramétres sont calculés de la maniére suivante (Equations V.3 a V.6).
On cherche a obtenir le R? le plus grand et en méme temps RSS, RMSE et %? les plus petits

possibles.

N N
RSS = Z(yi — flx;)? [v.3] RMSE = %Z(Yi — f(x))? [V.4]
i=1 i=1

o X (i = f(x))?
X2 = N p

_ §V=1(f(xi) —¥i)?

2
V-3l . Y i — y)?

[V.6]

Le tableau V. 2 présente, en fonction du nombre d'exponentielles (égal a n + 1), le calcul de
Dy pour les différents vitesses d’air utilisées. Avec l'augmentation de n, on observe
logiquement une diminution de la valeur calculée du coefficient de diffusion effectif et une
amélioration des indicateurs de qualité du modéle (augmentation de R’ et diminution des trois
autres indicateurs). Nous avons testé des valeurs de n supérieures a 2 pour confirmer qu’il n’y

avait pas d’amélioration significative des résultats (données non présentées).

Tableau V. 2 : Calculs des coefficients de diffusion effectif Doy en fonction du nombre d’exponentielles (n + 1)
pour les différentes vitesses étudiées

Vitesse
dair (Degy & écart-type) R ) RSS  RMSE
(m's™) (m*-s™)

0 (1,29 £ 0,25) 107° 0,959 0,2800 3,217 0,339

25 1 (1,09 £ 0,10) 107° 0,993 0,0006 0,017 0,025
2 (1,09+0,11) 107° 0,996 0,0004 0,010 0,019

0 (1,64 £ 0,45) 107° 0,932 0,3772 5,361 0,454

60 1 (1,45 +0,16) 107° 0,991 0,0008 0,019 0,027
2 (1,454 0,16) 10~° 0,994 0,0005 0,013 0,022

0 (1,85+0,43) 107° 0,967 0,2049 1,059 0,215

80 1 (1,54 £ 0,20) 107° 0,989 0,0009 0,020 0,030
2 (1,54 £ 0,20) 10~° 0,992 0,0007 0,015 0,025

0 (1,95+0,42) 107° 0,965 0,2099 1,678 0,241

100 1 (1,65+0,18) 107° 0,987 0,0009 0,026 0,030
2 (1,65 +0,18) 10~° 0,989 0,0007 0,021 0,027

0 (2,78 +0,63) 107° 0,972 0,2524 1,293 0,248

135 1 (2,08 £0,25) 107° 0,988 0,0011 0,022 0,032
2 (2,06 +0,23) 10~° 0,990 0,0009 0,018 0,029

0 (1,69 £ 0,09) 107° 0,959 0,0040 0,078 0,061

180 1 (1,71 £ 0,09) 107° 0,985 0,0014 0,029 0,037
2 (1,71 £ 0,09) 10~° 0,989 0,0010 0,020 0,031

On en déduit que se limiter & une seule exponentielle n'est pas satisfaisant pour une

identification correcte de la cinétique de séchage du digestat. Par contre, trois exponentielles
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sont suffisantes. Ainsi, les points expérimentaux et les valeurs du modéle se superposent pour

toutes les vitesses testées tout au long du séchage (Fig. V.5).

L0 ®
025 m.s!
0,8 060 m.s™!
§ A 80 m.s!
8 100 m.s™!
= 0,6 |
= 135 m.s!
e
e *180 m.s?t
So4 |
£
=
=
02
0,0 = —
0 200 400 600 800
Temps (min)

Figure V. 5 : Comparaison des données expérimentales (marques) et modélisées des courbes (lignes) de séchage
pour différentes vitesses d’air appliquées

Le tracé de 1'évolution de Dy en fonction de la vitesse d’air met en évidence l'augmentation
de ce paramétre avec l'augmentation de la vitesse d'air (Fig. V. 6). Ainsi, on montre que
lI'influence du coefficient d'échange externe diminue alors que la diffusion de 1'eau en interne
du digestat devient limitante. La valeur de D.y tend vers une valeur asymptotique calculée par
I’équation V. 7 et égale a environ 1,74 10° m?-s!. Cette valeur est vraisemblablement proche

de la valeur réelle du coefficient de diffusivité effective du digestat (FH) a 40°C.

1
Desr = (Deoy = D) " | 1 — —— |+ Dy [V.7]

V
1+(3)
Ou  Dauyest le coefficient de diffusion effectif a I’infini (17,4 10 m*s™).
Dy est le coefficient de diffusion effectif & vitesse d’air nulle (1,75 10 m?-s™).
V est la vitesse d’air (m-s™)

7 est la vitesse quand Doy = (Do + Dx)/2

Cette valeur de Dej est du méme ordre de grandeur que celle obtenue par Celma et al. (2012)
pour le séchage de boues entre 30 et 50°C (Dey=6,1-101% 3 1,3-10° m?s™!) (§ 1.4.4). L étude
de la vitesse de I’air permet également d’identifier la vitesse limite de I’air au-dela de laquelle
I’augmentation de la vitesse d’air n’a plus d’effet sur I’amélioration du séchage du digestat a
40°C. La vitesse limite de I’air est ici de I’ordre de 100 m's™! (Fig. V. 6). Cela indique qu’a
partir de cette valeur, le phénoméne limitant le séchage du digestat est la diffusion interne de

I’eau dans le produit.
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Figure V. 6 : Coefficient de diffusion effectif, D.s; en fonction de la vitesse d’air appliquée. Deya été calculé a
partir de I'’Eq. 4 en considérant une série de trois fonctions exponentielles (n = 2)

V.1.3. Effet de la température sur la cinétique de séchage
Dans cette partie, 1’effet de la température sur le séchage de digestat (FH) est étudié.

L’objectif est d’analyser la cinétique de séchage du digestat (FH) centrifugé pour 4

températures (40, 50, 60 et 70°C). La vitesse d’air est constante et égale a 135 m-s™'.

1,0
% 040 °C
08 | A50 °C
_ 8 ©60 °C
e %@ X 70 °C
206 }
z @
E x%
Zos4 | UG
= |
= 38, %
w | oy
%‘%‘ 3 ¢ .
*.i é A .(AD 2 o o 5

0,0
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Figure V. 7 : Humidité réduite (w) en fonction du temps de séchage pour les différentes températures étudiées la
vitesse d’air de 135 m-s’!

Pour chaque température, neuf échantillons ont été testés simultanément. La figure V.7
présente I’humidité réduite w en fonction du temps de séchage pour les températures étudiées.
On observe que le temps de séchage varie significativement avec les températures appliquées.

Par exemple, il est de plus de 5,5 heures a 40°C et passe a 2 heures a 70°C. Ainsi, ’humidité
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réduite @ diminue plus rapidement quand la température augmente. La température a une

influence importante sur I’évolution de @ au cours du séchage.

La solution analytique de la seconde loi de Fick est utilisée afin de modéliser la cinétique de
séchage et déterminer la valeur de la diffusivité¢ effective, D,y Comme indiqué
précédemment, Doy caractérise la diffusion de 1’eau pour un matériau donné, ici le digestat.
D’aprés la figure V. 8, Dy est égal a (1,66 +0,10) 107, (2,33 £0,20) 10~, (3,01 = 0,30) 10~
et (3,73 £0,24) 10 pour respectivement 40, 50, 60 et 70°C. Ces valeurs observées de Doy
montrent une augmentation de 40,4, 81,3 et 125% en augmentant la température de séchage.
Dy est d’autant plus important que la température de séchage est élevée. La température a un

effet positif sur la cinétique de séchage.

5
4 :
}
£
x
E A
"52
= A
1
0 A A A A
30 40 50 60 70 80

Température (°C)

Figure V. 8 : Evolution de Dy en fonction de la température de séchage

Comme la diffusion effective D¢y représente les propriétés du transport de [’humidité
sommaire incluant la diffusion du liquide et la diffusion de la vapeur, I’augmentation de la
température de séchage a une influence sur I’enthalpie d’évaporation et sur le coefficient de
diffusion effectif D.s. La corrélation entre la température de séchage et la diffusivité effective,
Dy, peut étre décrite en utilisant la loi d’Arrhenius (Barbosa-Canovas et Vega-Mercado

1996) :

Eq
Deff = DooT - e RT [V8]

Ou T est la température de séchage (K) ; Dwor est la diffusivité a température infinie (m*s™) ;

R est la constante des gaz parfaits (8,314 J- K 'mol™') ; et E, est I’énergie d’activation (J-mol™).

En tracant le logarithme népérien de Dej en fonction du rapport (1/RT), la pente de la droite

donne la valeur de 1I’énergie de 1’activation E, (équation [V. 9]) :
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Eq

= [V.9]

lnDeff = lnDoo —

La valeur de I’énergie d’activation E, du digestat FH est de 24 kJ-mol™! (Fig. V. 9). Cette
valeur est proche des ¢énergies d’activation reportées dans la littérature pour des produits
biologiques et des boues de I’industrie de transformation de tomate (30,2 — 36,7 kJ-mol™')

(Celma et al., 2012) (Tab. V.3).

1/RT
0,00034 0,00035 0,00036 0,00037 0,00038 0,00039
-19,20 r '
InD, 24017+1 1,73 x 1073
=— X
: ef f RT n(1, )
e R2=0,9941
N\
-19,60 | g
N\
£ N
o N
N
= N
\\
20,00 | X
N
N
N\
®
-20,40 ' ' ' '
70 60 50 40

Température (°C)

Figure V. 9 : Tracé de la loi d’Arrhenius du coefficient de diffusion effectif Doy en fonction de 1/RT pour le
digestat FH

Tableau V. 3 : Comparaison des valeurs de [’énergie d’activation du séchage des différents matériels avec les
données de littérature (Celma et al., 2012)

Energie d’activation

Matériau E, (kJ'mol)
Carotte 22,4
Graine des raisins 30,5 - 40,1
Tomate 17,4-329
Haricot vert 39,5
Piment rouge 42,8
Boues (industrie de transformation de la tomate) 30,2 —36,7

La diffusivité D.r calculée par I’équation [V.9] est 1,73:10° m*s™!. Lorsqu’on compare cette
valeur avec la diffusivité a vitesse infinie Dwy obtenue par 1’équation [V.7] (1,74 1071% m?-s!),
on peut conclure que la température affecte la cinétique de séchage du digestat de maniére
plus importante que la vitesse d’air.
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M. A. CHAMAA 2017 198

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Intensification du séchage des digestats par électrotechnologies Chapitre V

V.2. Effets des prétraitements sur le séchage des digestats

Hormis 1’ajout de polymeéres qui favorisent la coagulation et la floculation des boues lors de la
centrifugation, 1’amélioration du séchage du digestat a été limitée a 1’optimisation des
technologies et des systémes de séchage eux-mémes tout en diminuant leurs consommations
énergétiques et en maintenant leurs performances au niveau du taux de MS du produit final
(§ 1.4.6). Dans cette partie, I’effet de différents prétraitements sur la cinétique de séchage des

digestats est étudié.

V.2.1. Effet des champs électriques pulsés, des micro-ondes et de congélation-

décongélation sur le séchage des digestats

L’application de prétraitements électriques a ¢té utilisée pour améliorer le séchage des
produits alimentaires en gardant une bonne qualit¢ du produit final. Parmi les
¢lectrotechnologies utilisées, la technologie des champs électriques pulsés a montré son
efficacité dans le séchage de différents produits alimentaires (Barba et al., 2015 ; Bouzrara,
2001 ; Lebovka ef al., 2007 ; Rastogi et al., 1999 ; Wiktor et al., 2013). Dans cette partie, le
traitement CEP a été appliqué a deux types de digestats, le digestat primaire de fosse

d’hydrolyse (FH) et le digestat final a la sortie de digesteur (SD).

Le traitement CEP a ¢été appliqué aprés une étape de centrifugation (4000 tr/min pendant
20 min). Le protocole de traitement des digestats centrifugés a été le suivant : une intensité de
champ E=833,3 V-em™, une durée d’impulsions # =350 ps, une fréquence de répétition
/=30 Hz et un temps de repos de Af =5 min. Le temps efficace de traitement correspondant
est de tcep = 0,075 s et ’énergie injectée a été de 400 et 460 kJ-kg! pour les digestats SD et
FH. Selon ce protocole, la température de 1’échantillon a la fin du traitement n’a pas dépassé

40°C, ce qui représente une élévation de température de 15°C au maximum.

L’effet du chauffage ohmique (CO) sur la cinétique de séchage a également été évalué. Ce
chauffage a été induit en appliquant le traitement CEP avec le méme protocole mais en
diminuant les temps de repos entre les trains d’impulsions, ce qui augmente jusqu’a 75 + 2°C
la température de 1’échantillon a la fin du traitement. Pour cela, des échantillons traités par
CEP avec CO et sans CO ont été simultanément réalisés. L’énergie injectée pour le traitement

CEP est de 400 kJ-kg™! pour le digestat (SD) et de 460 kJ-kg™! pour le digestat (FH).

Les cinétiques des échantillons frais ont été comparées aux cinétiques apres deux traitements :
le premier est un traitement par micro-ondes (MIC) en injectant la méme énergie que celle

injectée pour le traitement CEP. Le second consiste en trois cycles de congélation-

décongélation (CD).
|
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Pour les manipulations sur le digestat (FH), les échantillons ont été réalisés en 6 exemplaires
pour CD et pour MIC, 8 exemplaires pour frais, 4 exemplaires pour CEP +CO et 9
exemplaires pour CEP. Pour les manipulations effectuées sur le digestat (SD), les échantillons
ont ¢té réalisés en 5 exemplaires pour CD, 6 exemplaires pour MIC, 8 exemplaires pour les

produits frais, 5 exemplaires pour CEP + CO et 5 exemplaires pour CEP.

L’¢évaluation de ’effet des prétraitements a été faite en utilisant le systéme de séchage par
convection. Une température modérée de 40°C et une vitesse fixe d’air de 135 m's™! sont les
conditions opératoires. Les manipulations ont ¢été réalisées en mesurant de maniere
discontinue (prélévement) la perte en masse des échantillons. Les cinétiques de séchage ont
¢té modélisées en utilisant la seconde loi de Fick pour calculer le coefficient de diffusion

effectif.

Pour rappel, afin d’évaluer la significativité des résultats, une analyse statistique de variance,
le test HSD de Tukey, a été appliquée en utilisant le logiciel statistique SPSS® (IBM
Corporation, New York, USA). Le test HSD de Tukey (Tukey’s Honest Significant Difference
test) est un test statistique qui permet de déterminer les différences significatives entre les
moyennes des groupes par I’analyse de variance (ANOVA). Si la significativité (p-value)
entre deux groupes est inférieure a 0,05 (valeur généralement appliquée dans le cadre des
procédés agro-industriels), on suppose que la différence est significative entre ces deux

groupes.

La figure V. 10 présente le coefficient de diffusion effectif D.; en fonction des différents
prétraitements. On observe que la valeur initiale de Dey pour le digestat (FH) est de
1,62 10° m*s! (échantillon frais, non traité). Aprés le traitement CEP sans et avec CO, Doy
est respectivement de 1,49 10 et de 1,37 10 m*s™!. Aprés le traitement MIC, D, augmente,
la valeur passe a 1,81 10° m*s™. Aprés la congélation-décongélation, 1’augmentation de Dy

est la plus importante puisque la valeur atteint 2,51 10 m?s™!.

Statistiquement, on observe une différence significative entre les échantillons frais et
congelés-décongelés puisque la valeur (p-value) est inférieure a 0,001 (Tab. V.4). Le
traitement par congélation-décongélation est d’ailleurs significativement différent de tous les
autres traitements. Ce résultat indique que le traitement par congélation-décongélation a un
effet significatif sur I’amélioration par air chaud du séchage du digestat (FH). En revanche,
aucune significativité n’a été identifi¢e entre les échantillons frais et CEP, frais et CEP + CO,

CEP et CEP + CO et entre frais et MIC (aucune p-value inférieure a 0,05). Ainsi dans les
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conditions de I’étude, les prétraitements CEP, CEP + CO et MIC n’ont pas d’effet significatif
sur le séchage par air chaud du digestat (FH).

Il est délicat d’émettre une hypothése sur 1’effet favorable de la congélation-décongélation
quand par ailleurs des traitements par la chaleur n’ont que peu ou pas d’influence. En premier
lieu, il faut retenir que le digestat reste sensible a ce type de prétraitement ce qui montre qu’il
ne peut pas étre considéré comme une suspension simple. Une fraction de I’eau contenue reste
étroitement liée a la mati¢re organique et, en particulier, a I’intérieur des cellules des micro-

organismes.

Il est connu que la congélation lente conduit a la formation de cristaux de taille significative a
I’extérieur des cellules ce qui pourrait faciliter le séchage aprés décongélation. Ce phénoméne
est visible lorsque 1’on décongele des tissus entiers (Iégumes, viandes, ...) car il apparait de

I’eau liquide (exsudation).

Les traitements par la chaleur qui ont été testés conduisent également a la destruction des
micro-organismes. Il faudrait donc supposer que la cuisson induite contrebalancerait cet effet
positif. Ainsi, il est également connu que la coagulation de certaines protéines peut piéger de
I’eau. Bien entendu, les essais que nous avons effectués et qui n’ont pas été accompagnés
d’une analyse fine de la répartition de 1’eau dans le produit ne nous permettent pas d’aller au-

dela de ces conjectures.
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Figure V. 10 : Effet des prétraitements sur le
coefficient de diffusion effectif Doy pour le
digestat (FH). Comparaison entre les
échantillons traités par CEP, MIC, congelés-
décongelés et frais (non traités)

Figure V. 11 : Effet des prétraitements sur le
coefficient de diffusion effectif Doy pour le
digestat  (SD). Comparaison entre les
échantillons traités par CEP, MIC, congelés-
décongelés et frais (non traités)

Les barres signalées par une lettre identique (a, b ou c) ne sont pas significativement différentes
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Tableau V. 4 : Test HSD de Tukey sur les effets des prétraitements sur la cinétique de séchage du digestat FH

Test Tukey (p-value)

Prétraitement Frais CEP CEP + CO MIC CD
Frais — 0,600 0,228 0,332 0,000™
CEP 0,600 — 0,863 0,052 0,000™
CEP + CO 0,228 0,863 — 0,020 0,000
MIC 0,332 0,052 0,020 — 0,000
CD 0,000 0,000 0,000 0,000 —

** trés significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)

De maniere identique, la figure V. 11 représente le coefficient de diffusion effectif du digestat
(SD) Dy en fonction des prétraitements. La valeur initiale du Dy pour le digestat (SD) est de
2,27 10” m*s! (échantillon frais, non traité). Aprés le traitement CEP sans et avec CO, Doy
diminue, les valeurs sont respectivement de 1,66 10° m*s' et 1,43 10° m*s?'. Aprés le
traitement MIC, Dy est également réduit, la valeur est de 1,77 10° m*s!. Aprés la
congélation-décongélation, D.; augmente puisque la valeur atteint 3,10 10° m?*s™!. Afin
d’évaluer la significativité des résultats, une analyse statistique de variance, le test HSD de
Tukey, a été appliqué de manicre identique a celle présentée pour le digestat (FH). Le tableau
V.5 répertorie les résultats obtenus. Comme pour le précédent digestat, le traitement
congélation-décongélation a un effet significatif sur I’amélioration du séchage par air chaud
du digestat (SD) (p-value <0,01). On remarque un effet significatif, défavorable au séchage,
pour les traitements CEP, CEP + CO et MIC (p-value < 0,05). Les mémes commentaires que

précédemment pour la digestat FH peuvent €tre énoncés quant a I’effet des prétraitements.

Tableau V. 5 : Test HSD de Tukey sur les effets des prétraitements sur la cinétique de séchage du digestat SD

Test Tukey (p-value)

Prétraitement Frais CEP CEP + CO MIC CD
Frais — 0,014" 0,001 0,042" 0,001
CEP 0,014 — 0,739 0,969 0,000
CEP + CO 0,001 0,739 — 0,345 0,000
MIC 0,042" 0,969 0,345 — 0,000
CD 0,001 0,000 0,000 0,000 —

** trés significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)

Par ailleurs, le coefficient de diffusion effectif Doy du digestat (FH) est de 1,62 10 m?-s™! et
celui du digestat (SD) est de 2,27 10° m*s! pour les échantillons frais (i.e. non traités)
(Fig. V. 10 et 11). Cette étude montre un comportement lors du séchage et une efficacité des
prétraitements différents pour les deux digestats. Cette différence est sans doute liée a leurs
compositions. En effet, le digestat (FH) est partiellement digéré alors que le digestat (SD) est

complétement digéré.
[
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D’apres nos résultats, cela signifierait que le traitement CEP est une méthode efficace pour
améliorer le séchage lorsque les CEP sont appliqués a des produits biologiques non détériorés.
Une dégradation méme partielle de la structure cellulaire des produits annihilerait I’effet du

traitement CEP.

L’¢étude réalisée par Apul ef al. (2010) soutient cette conclusion. En effet, ces auteurs ont
montré que quel que soit le traitement appliqué (micro-ondes, ultrasons, alcalin, acide) 1’effet
positif de ce dernier était gommé par la digestion anaérobie. Ce résultat confirme 1’importance
de disposer de produits présentant une structure cellulaire intacte (non détériorée) pour

observer I’effet positif du prétraitement CEP dans les conditions étudiées.

En ce qui concerne le traitement par congélation-décongélation, 1’effet positif
systématiquement observé sur le séchage des deux digestats (FH) et (SD) est parfaitement en
accord avec de nombreuses ¢tudes réalisées sur des boues des stations d’épuration par une
étape congélation-décongélation avant 1’étape de déshydratation (Katsiris et Kouzeli-Katsiri,
1987 ; Knocke et Trahern, 1989 ; Martel, 1989 ; Ormeci et Aarne Vesilind, 2001 ; Tuan et
Sillanpad, 2010 ; Yin et al., 2004).

L’effet positif du traitement par congélation-décongélation sur la déshydratation des boues est
li¢ a deux phénomeénes induits. D’une part, le traitement affecte la capacité de liaison de I’eau
avec les particules en détruisant les flocs des boues (Katsiris et Kouzeli-Katsiri, 1987).
D’autre part, une augmentation des concentrations des protéines, des carbohydrates et des
cations (Ca*’, Mg?", K*, Na", Fe** et AI*") dans la phase continue d’échantillons de boues
activées congelées a —8°C pendant 36 heures et décongelées a température ambiante pendant

10 heures (Ormeci et Aarne Vesilind, 2001).

V.2.2. Investigation de ’effet du prétraitement par micro-ondes sur le séchage des

digestats

Dans cette partie, I’effet de 1’énergie injectée (300, 400, 500 et 600 kJ-kg™!) par le traitement
micro-ondes (MIC) sur le séchage de digestat est étudié. Cette étude est réalisée pour les deux
digestats (FH) et (SD). L’effet du prétraitement MIC est estimé en comparant les échantillons
frais et les échantillons congelés-décongelés. Le protocole opératoire des manipulations est
identique a celui présenté précédemment. Chaque manipulation comporte 9 échantillons (2
échantillons pour chaque type d’énergie, 2 échantillons pour I’état frais et 1 échantillon

congelé-décongelé).
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La figure V. 12 présente le coefficient de diffusion effectif du digestat (FH), en fonction de
I’énergie micro-ondes injectée. Pour les énergies injectées supérieures a 300 J-kg™!, on observe
une légére augmentation du D.s. En effet, Doy est compris entre 1,75 10° m*s! pour
500 J-kg! et 1,93 10° m?s™! pour 600J-kg"! par rapport a 1,62 10 m*s™ pour 1’échantillon
frais (non trait¢). Aprés la congélation/décongélation, I’augmentation du D.s est plus

importante puisque la valeur atteint 2,51 10 m?-s™.
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Figure V. 12 : Effet des énergies injectées par Figure V. 13 : Effet des énergies injectées par
le traitement micro-ondes sur le coefficient de le traitement micro-ondes sur le coefficient de
diffusion effectif Dey pour le digestat (FH). diffusion effectif Dey pour le digestat (SD).
Comparaison entre les échantillons traités par Comparaison entre les échantillons traités par
MIC, congelés-décongelés et frais (non traités) MIC, congelés-décongelés et frais (non traités)

Les barres signalées par une lettre identique (a, b ou c) ne sont pas significativement différentes

Tableau V. 6 : Test HSD de Tukey sur ['effet des énergies injectées par le traitement micro-ondes sur la
cinétique de séchage du digestat FH

Test Tukey (p-value)

Prétraitement Frais 300 J-g"! 400 J-g'! 500 J-g"! 600 J-g” CD
Frais — 1,000 0,904 0,988 0,607 0,000""
300J-g"! 1,000 — 0,980 0,998 0,869 0,002™"
400 J-g'! 0,904 0,980 — 1,000 0,999 0,025
500J-g"! 0,988 0,998 1,000 — 0,990 0,010™
600 J-g”! 0,607 0,869 0,999 0,990 — 0,081
CD 0,000™ 0,002 0,025™ 0,010™ 0,081 —

** tres significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)
Le tableau V. 6 présente les résultats du test HSD de Tukey. On observe une différence
significative entre les échantillons frais et congelés-décongelés. Ce résultat indique que le
traitement par congélation-décongélation a un effet significatif sur ’amélioration du séchage
par air chaud du digestat (FH). En revanche, aucune différence significative n’est identifi¢e
entre les échantillons frais et ceux traités par micro-ondes (p-value inférieure a 0,05). Cela
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signifie que le prétraitement micro-ondes pour différentes énergies injectées (300 a 600 J-kg™)

n’a pas d’effet significatif sur ’amélioration de la cinétique de séchage du digestat (FH).

La figure V. 13 présente le coefficient de diffusion effectif du digestat (SD) en fonction des
différentes énergies micro-ondes injectées. La valeur initiale pour le digestat (SD) est de
2,27 10° m?s! (échantillon frais, non traité). Pour les énergies supérieures a 300 J-kg™!, on
observe une diminution de Dej. Par exemple, Doy est égal a 1,77 10° m*s™! pour 400 J-kg™! et
2,17 10° m*s™ pour 600 J-kg™'. A partir de tels résultats, aucune tendance générale ne peut
étre définie. Le prétraitement par congélation-décongélation est la méthode la plus efficace

pour améliorer la cinétique de séchage du digestat (SD) puisque Deyest égal a 3,10 10° m?-s™.

Le tableau V.7 présente le test HSD de Tukey associé¢. Aucun effet significatif n’a été
observé pour le traitement micro-ondes a différentes énergies injectées. Comme attendu, seul
le prétraitement par congélation-décongélation a un effet significatif (p-value < 0,05) sur

I’amélioration de la cinétique de séchage du digestat (SD).

Tableau V. 7 : Test HSD de Tukey sur [’effet des énergies injectées par le traitement micro-ondes sur la
cinétique de séchage du digestat SD.
Test Tukey (p-value)

Prétraitement Frais 300 J-g"! 400 J-g* 500 J-g"! 600 J-g" CD
Frais — 1,000 0,094 0,258 0,999 0,004
300J-g"! 1,000 — 0,408 0,495 1,000 0,039"
400 J-g! 0,094 0,408 — 1,000 0,588 0,000™
500J-g"! 0,258 0,495 1,000 — 0,647 0,001™
600 J-g”! 0,999 1,000 0,588 0,647 — 0,021"
CD 0,004 0,039" 0,000™ 0,001 0,021" —

** trés significatif (p-value < 0,01), * significatif (0,01< p-value < 0,05)

V.3. Séchage par rayonnement

Afin de trouver une méthode simple, rapide et fiable pour évaluer les effets des prétraitements
sur la cinétique de séchage de digestats, un syst¢tme de séchage par rayonnement a ¢t€¢ mis en
place a I’aide d’un analyseur d’humidité par infrarouge (§11.4.3). Un systéme similaire a été

¢galement utilisé par Togrul (2006) pour 1’étude du séchage de carottes.

La figure V. 14 illustre 1’évolution de I’humidité réduite @ en fonction du temps de séchage
pour le digestat (FH) aux trois températures étudiées (40, 50 et 60°C). Des échantillons frais
(non traités), traités par CEP et par congélation-décongélation (CD) sont comparés. On
constate que le temps de séchage varie significativement avec les températures étudiées (Fig.

V. 14).
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La vitesse d’air est faible et non controlée contrairement au systéme de séchage par
convection. Cette différence entre les deux systémes affecte aussi le temps de séchage. Pour le
systeme infrarouge, il est de 10 heures a 40°C et de a 5 heures a 60°C (pour atteindre

w=0,1).
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Figure V. 14 : Humidité réduite (w) en fonction du temps de séchage pour 3 températures(40, 50 et 60°C) pour
le digestat FH non traité (Frais), traité par CEP (CEP), et par congélation-décongélation (CD)

A la température de 40°C, le temps nécessaire pour atteindre 30% d’humidité résiduelle est de
430 min contre 165 min avec un séchage par convection et une vitesse d’air de 100 m-s™.
Ainsi, o diminue plus rapidement quand on augmente la température de séchage. Comme
attendu, la température a une influence importante sur I’évolution de ® au cours de séchage
par rayonnement. On peut également noter qu’il y a peu de différence pour les échantillons
frais (non traités), traités par CEP et par congélation-décongélation (CD). Néanmoins, pour
les 3 températures, la vitesse de séchage la plus rapide est toujours celle des échantillons

traités par CD et la moins rapide celle des échantillons traités par CEP.

Les courbes présentant I’humidité réduite w en fonction du temps sont modélisées par la
solution analytique en utilisant une seule exponentielle (» = 0). Son expression est donnée par

I’Equation V. 10 :

8 Tl.'zDeff
@ = — exp <_Ft [V.10]
Ou D,y est la diffusivité effective (m?'s™!) et caractérise la diffusion de I’eau pour un matériau

donné et L représente 1’épaisseur des échantillons lors du séchage.

La représentation graphique de In(w) en fonction du temps conduit alors a une droite

conformément a I’Equation V. 11 :
-

M. A. CHAMAA 2017 206

Couplage de la méthanisation et des électrotechnologies Mohamad Amr Chamaa 2017



Intensification du séchage des digestats par électrotechnologies Chapitre V

8 2D
In(w) = In (?) - v.11]

La pente de la droite In(w) permet de déterminer la valeur D.5. De la méme fagon que pour le
séchage par convection d’air, le module « Curve Fitting Tool » du logiciel MATLAB® a été
utilisé pour cette régression linéaire et en identifient le coefficient de corrélation R? et la
racine des erreurs quadratiques RMSE. Le tableau V. 8 illustre les valeurs de D.; des trois
types de digestat FH (Frais, trait¢ CEP, trait¢ CD) en fonction de cing températures de
séchage 40, 45, 50, 55 et 60°C.

Tableau V. 8 : Calculs des coefficients de diffusion effectif Doy et des indicateurs de qualité du modeéle

. . Température
Echantillon

40°C 45°C 50°C 55°C 60°C
Degr (ms™) 3,82101° 598101 617101  6,07101° 8691070
Frais RMSE 1,88 3,141 1,765 1,068 1,504
R 0,796 0,840 0,839 0,857 0,870
Degr (m-s™) 3,43101° 500101 531101 664101 7,86 1070
CEP RMSE 14 2,195 1,233 1,096 1,267
R 0,808 0,8421 0,8469 0,8724 0,8675
Congélation  Deyr (m*s™) 404101 5381010 638101  7,1010"° 10,3 1070
/ RMSE 2,040 2,502 1,879 1,488 2,311
Décongélation g, 0,801 0,844 0,840 0,855 0,859

La figure V. 15 présente les coefficients de diffusion effectifs pour le digestat (FH) en
fonction des cinq températures étudiées 40, 45, 50, 55 et 60°C. Les échantillons frais, traités
par CEP et par congélation-décongélation (CD) sont comparés. On observe que Dey varie
significativement avec les températures étudiées. Par exemple, Dey est égal a 3,82 1071 m*s°!

440°C contre 8,69 101 m*s'260°C pour le digestat frais.

Ainsi, Dejest d’autant plus important que la température de séchage est élevée. Ce résultat est
en accord avec ceux obtenus lors du séchage par convection ou un effet positif de la
température a également été observé. Si ’on compare les valeurs de Dey obtenues pour les
deux modes de séchage, par convection et par rayonnement, on constate que les valeurs
obtenues lors du séchage par rayonnement sont systématiquement inférieures a celles
obtenues lors du séchage par convection. Par exemple, Dy est égal a 3,82 101 m-s™! lors du
séchage par rayonnement contre 16,2 10 m-s™! lors du séchage par convection avec jets

impactant (échantillons frais a 40°C).

Pour chaque température, le rapport entre les valeurs de Dey est de I’ordre d’un facteur quatre.
Ce résultat montre que si ’on cherche a augmenter le coefficient de diffusion effectif du

digestat (FH), il est préférable de le sécher par convection forcée. Pour I’effet des
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prétraitements, on constate que D.; diminue apres le traitement CEP pour toutes les
températures étudiées excepté pour 55°C. A titre d’exemple, Doy est égal a 3,43 1079 m*>s™ a
40°C et 7,86 10" m*s! 4 60°C (contre respectivement 3,82 10°1% et 8,69 101 m?'s! sans
traitement). Apres le traitement par congélation-décongélation, D.; augmente sur la gamme de
température étudiée excepté pour 45°C. Dy est ainsi égal a 4,04 101 m?s! a 40°C et
10,3 10 m?s! a 60°C (toujours contre respectivement 3,82 107 et 8,69 101 m?'s! sans

traitement) (Tab. V. 8).
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Figure V. 15 : Effet de la température de séchage sur le coefficient de diffusion effectif Dey. Comparaison entre
les échantillons traités par CEP, congelés-décongelés et frais (non traités) — Séchage par rayonnement

L’effet semble d’autant plus visible que la température de séchage est élevée. Faute de temps,
ces résultats n’ont pas été répétés, ce qui ne permet pas de discuter de leurs significativités.
Néanmoins, il semblerait que ces résultats préliminaires corroborent, en grande partie, les
précédents résultats obtenus lors de I’étude du séchage par convection. D’apres les résultats
préliminaires, on observe que le prétraitement CEP ne semblerait pas avoir d’effet positif sur
la cinétique de séchage du digestat (FH) dans les conditions étudiées. Cependant, des effets
positifs seraient systématiquement observés pour les échantillons traités par congélation-
décongélation. Bien entendu, des essais complémentaires, agrémentés d’une analyse
statistique de variance, restent trés souhaitables afin de confirmer ou d’infirmer les

conclusions établies.

D’autre part, les traitements CEP ont été réalisés sur une structure cellulaire intacte (i.e. non
détériorée a I’inverse du digestat). Cette étude a été réalisée sur de la pomme de terre pour des

¢chantillons frais et traités par CEP (variété Agata, de forme cylindrique : diametre 2,7 cm et
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hauteur 0,5 cm). Des travaux similaires ont été conduits par (Lebovka et al., 2007) ce qui
permet comparer directement nos résultats avec ceux de la littérature. Le traitement CEP a été
appliqué selon les conditions opératoires suivantes : intensité du champ électrique pulsé £ de
400 V-cm’!, temps spécifique de traitement ¢cep de 5 102 s (conformément aux travaux de
Lebovka et al. 2007). La figure V. 16 présente 1’humidité réduite @ en fonction du temps de
séchage pour la pomme de terre aux températures étudiées, 50 et 70°C. Les résultats obtenus
pour les échantillons frais et traités par CEP sont comparés. Le traitement CEP améliore la

cinétique de séchage de la pomme de terre a 50°C (Fig. V. 16).
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Figure V. 16 : Humidité réduite (w) en fonction du temps de séchage pour la pomme de terre aux différentes
températures étudiées. Comparaison entre les échantillons traités par CEP (E = 400 V-cm™, tcgp =5 107 s) et
frais (non traités)
On observe une diminution du temps de séchage de 32 min pour une humidité réduite w
identique (w = 0,36). Sur le temps total de séchage qui est de 240 min, cela représente une
réduction de 13%. A partir de 70°C, I’effet des CEP diminue avec 1’augmentation de la

température de séchage; plus aucun effet n’est observable sur 1’évolution de w au cours du

séchage.

Le coefficient de diffusion effectif D,y des échantillons de pommes de terre traités par CEP
est égal a 7,49 10" m?s?! contre 6,77 10" m?*s! pour les échantillons frais. Ce qui
représente une augmentation de 10,6% par comparaison avec 6,77 101 m?s! pour les
¢chantillons non traités. L’effet du traitement a disparu pour la température de 70°C, pour
laquelle Dy est de 1,46 10° m*s™! et 1,44 10° m*s! pour les échantillons traités et non
traités. Le coefficient de détermination R? est compris entre 0,9924 a 0,9978 pour I’ensemble

des valeurs de D.y.
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Les résultats obtenus pour la pomme de terre sont parfaitement en accord avec les
observations de la littérature (Lebovka et al., 2007). Ces auteurs ont observé une amélioration
des cinétiques de séchage aprés le traitement CEP. Ils ont également montré que pour des
températures supérieures a 60°C 1’effet des CEP est moins prononcé. La comparaison entre
les essais réalisés sur le digestat et la pomme de terre montre clairement 1’influence de 1’état
de la structure cellulaire des produits sur I’efficacité des traitements CEP. Cette partie de
I’étude nous permet de conclure, a posteriori, sur la bonne conduite de nos essais, en

particulier, sur une mise en ceuvre correcte du traitement par CEP.

V4. Conclusion

Dans ce chapitre, I’opération de séchage de digestats a été étudiée. Les cinétiques de séchage
ont été modélisées en utilisant la seconde loi de Fick. Le coefficient de diffusion effectif, Doy,
a ¢té calculé pour les parametres étudiés. C’est a notre connaissance, 1’une sinon la seule
¢tude disponible dans la littérature sur ce type de produit (a I’exception de Pantelopoulos et
al., 2016, mais qui porte sur des températures supérieures a 100°C et dans laquelle aucune

modélisation n’est proposé).

Cette étude a été réalisée pour deux modes de séchage, le séchage par convection d’air et le
séchage par rayonnement. Dans les deux cas, I’approche expérimentale et la mod¢lisation ont

été validées.

Pour le mode de séchage par convection, I’influence de la vitesse d’air (25, 60, 80, 100, 135 et
180 m-s!) sur le séchage de digestat a été étudié. Les résultats ont permis d’établir la vitesse
limite de Dair (100 m-'s') et la valeur réelle du coefficient de diffusivité effectif
(1,74 10° m?s™! a 40°C. La vitesse limite de I’air est une condition nécessaire pour 1’étude

des prétraitements.

Pour le séchage par convection, 1’effet de la température (40, 50, 60 et 70°C) a aussi été
investigué. Comme attendu, une augmentation de la température diminue le temps de séchage
(2 heures a 70°C contre 5,5 heures a 40°C). La température a également un effet positif sur la
valeur de Dej. En effet, D,y augmente de 1,66 10 a 3,73 10 m?-s! (soit un facteur supérieur

a 2) lorsque la température augmente de 40°C a 70°C.

Enfin, cette étude a permis de déterminer les conditions optimales de séchage du digestat par

convection pour atteindre 30% d’humidité résiduelle. Les conditions optimisées de séchage
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par air chaud sont, a 40°C, une vitesse d’air de 100 m's™ qui correspond & un temps de

séchage de 165 min pour atteindre 30% d’humidité résiduelle.

Les effets des Champs Electriques Pulsés (CEP) et des micro-ondes (MIC) comme
prétraitements sur la cinétique de séchage de digestats ont également ét¢ étudiés. Dans les
conditions étudiées (température de 1’air = 40°C et vitesse de I’air = 135 m's™! donc dans des
conditions ou la diffusion interne, représentative des caractéristiques du matériau, est
limitante), les CEP et les MIC n’ont pas eu d’effet sur I’amélioration de la cinétique du
séchage. Cependant, des effets positifs ont été systématiquement observés pour les

échantillons congelés-décongelés.

Concernant le mode de séchage par rayonnement, un effet positif de la température sur
I’amélioration des cinétiques de séchage du digestat a également été montré. Le coefficient de
diffusion effectif D est d’autant plus important que la température de séchage est élevé. Pour
les effets des prétraitements par CEP et par congélation-décongélation, les résultats
préliminaires indiquent une tendance identique a ceux obtenus pour le séchage par
convection. Une étude complémentaire est cependant nécessaire pour évaluer la significativité

des résultats.
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Conclusion générale

Cette these, portant sur le procédé de méthanisation, avait pour objectifs d’évaluer 1’efficacité
de prétraitements par électrotechnologies sur I’intensification de la production de biogaz et le

séchage du digestat afin d’améliorer I’ensemble du procédé.

En ce qui concerne I’optimisation de la production de biogaz de substrats variés,
I’¢lectrotechnologie innovante utilisée est : les champs électriques pulsés (CEP). La premicre
étape a été d’évaluer la désintégration cellulaire induite par 1’application des CEP avec des
intensités de champs <5kV.cm! sur des produits de différentes origines (végétale ou
animale). L’efficacité du traitement CEP dépend des propriétés é€lectriques ainsi que de la

nature et de la forme du substrat a traiter.

La théorie d’¢lectroporation prédit une accélération du traitement par augmentation de
I’intensité du champ appliqué. Les données obtenues pour les produits traités ont montré un
lien direct entre I’augmentation de I’indice de désintégration Z et 1’élévation de 1’intensité

(V-em™), ce qui est en accord avec la littérature.

Dans le cas du traitement CEP de substrats d’origines différentes (carotte et foie de porc) avec
différentes tailles de particules, il a été observé que plus les particules sont petites plus la
désintégration cellulaire est importante. Le broyage a donc un effet positif sur le traitement

CEP, cet effet s’atténue en augmentant 1’intensité du champ appliqué.

L’effet assouplissant d’un prétraitement thermique sur ’efficacité du traitement CEP a été
montré aprés 1’application d’une étape de préchauffage modéré a une température de 55°C
pour deux produits végétaux, pour lesquels la consommation énergétique a ¢ét¢ diminuée de
50% et 64%. Le méme effet a été obtenu aprés hygiénisation du foie de porc avec une

économie d’énergie comprise entre 18 et 26% selon la taille des particules.

Apres I’étape d’évaluation de la désintégration cellulaire, la deuxiéme étape a été d’examiner
cet effet sur la digestion anaérobie des substrats traités. Une matrice de substrats traités au
niveau du traitement CEP (Zo.s, Zo s, Zo.75 et Z1) a été réalisée selon le substrat en fonction de

I’intensité du champ appliqué et du temps spécifique de traitement.

Avec des intensités de champs modérés (500 V.cm™) pour les produits frais de différentes
origines (végétale et animale) et des intensités plus élevées (700 a 3600 V-cm™) pour les
déchets organiques, les traitements CEP ont permis d’améliorer la production de biogaz des
différents substrats testés. Les résultats obtenus montrent que la désintégration cellulaire et

I’¢lectroporation induites par le traitement CEP peuvent intensifier la production de biogaz
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(+5,2 a +12,5% de CH4) de manicre statistiquement significative (valeur de p comprise en
0,01 et 0,07). Au niveau du taux d’hydrolyse ku, I’effet statistiquement non significatif du
traitement CEP a varié selon la nature du substrat et sa forme. Seul I’ensilage de mais et la
carotte traités ont montré une hydrolyse plus rapide que les protocoles standards, avec +7,44
et +17,6% d’augmentation de k. Pour le reste des substrats, les valeurs de ky ont varié et la

plupart des protocoles a montré des diminutions de ky apres traitements.

L’évolution de ky ne caractérise pas seulement I’effet du prétraitement CEP ni de la
combinaison des traitements (Z/G) sur le substrat, mais dépend aussi du couple
inoculum/substrat. Quand la vitesse de digestion est limitée par 1’inoculum, la production

additionnelle de CHj4 par le traitement induit une diminution de ky pour les produits traités.

La variation de D’effet du traitement CEP sur la production de méthane et les effets
quadratiques obtenus par les analyses des variances montrent que 1’indice de désintégration Z
mesur¢ par la conductivité électrique n’explique pas totalement les effets induits par les CEP
sur I’intensification de la production de CH4. Cette observation a été déja faite concernant

I’effet des CEP sur I’extraction des polyphénols et la congélation des produits traités.

Par rapport a d’autres traitements appliqués, le broyage a eu un effet négatif et statistiquement
significatif pour la carotte traitée avec son jus. Pour les haricots verts, le broyage a été
appliqué aprés le traitement CEP et son effet est devenu négatif mais statistiquement non
significatif. L hygiénisation des produits frais d’origine animale leur traitement CEP ont
permis d’améliorer la production de méthane. Le prétraitement thermique a 55°C pour les
produits frais d’origine végétale (carotte et pomme de terre) n’a pas eu d’effet sur la
production de méthane. Par contre, ce prétraitement a amélioré 1’hydrolyse de la carotte de

50,9% par rapport au protocole standard.

Au niveau des gains énergétiques du traitement CEP, et selon les résultats obtenus, il peut étre
déclaré qu’avec des compromis au niveau de I’amélioration de la production de méthane, le
traitement CEP devient intéressant énergétiquement. En effet, dii aux quantités plus
importantes d’énergies consommeées pour atteindre la désintégration cellulaire totale Zi, le

gain énergétique diminue en augmentant le niveau de Z.

La troisiéme partiec de cette thése a portée sur le traitement du digestat. Les effets du
traitement CEP et d’autres traitement électriques comme les micro-ondes et la congélation-
décongélation sur le séchage des digestats ont été étudiés dans le but d’accélérer la cinétique
du séchage, et d’améliorer le procédé en obtenant un produit plus sec. Au début, I’influence

de la vitesse de I’air sur le séchage de digestat a été étudiée. A partir de la seconde loi de Fick,
- -
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le coefficient de diffusion effectif D¢y a €té calculé en considérant une, deux ou trois fonctions
exponentielles. Les courbes modélisées étant bien ajustées aux courbes expérimentales, Def
augmente avec la vitesse d’air ce qui montre que le coefficient d'échange convectif externe
peut étre limitant. L’étude de I’effet de la vitesse d’air chaud sur le séchage du digestat a été
faite en validant l'approche expérimentale et la modélisation. Les conditions de séchage
optimisées : vitesse d’air de 100 m-s!, température de séchage de 40°C, et temps de séchage
de 165 minutes permettent d’atteindre 30% d’humidité résiduelle. Il a également été observé

un effet positif de I’augmentation de la température sur la cinétique de séchage.

Les effets des différents prétraitements sur la cinétique de séchage des digestats ont été
évalués. Selon les conditions étudiées, les résultats obtenus montrent que les champs
¢lectriques pulsés et les micro-ondes n’ont pas d’effet bénéfique sur la cinétique de séchage.
Toutefois, des effets positifs ont ét€¢ systématiquement observés pour les échantillons
prétraités par congélation-décongélation. La significativité obtenue par les analyses

statistiques supporte ses conclusions.

Pour évaluer I’effet des prétraitements sur I’évolution des cinétiques de séchage de manicre
automatique, rapide et autonome, ’efficacité d’un systéme de séchage par rayonnement
(Infrarouge) a ét¢ examinée. Selon les résultats obtenus pour un produit complexe comme le
digestat et un produit végétal comme la pomme de terre, I’efficacité de ce systéme est affectée

par la nature du produit a sécher.

Perspectives

Au cours de cette these, le traitement CEP a été appliqué en batch afin d’évaluer le potentiel
de ce traitement pour intensifier la production de biogaz de substrats variés et améliorer la

cinétique du séchage des digestats.

Ce mode de traitement dépend principalement des caractéristiques du systéme du traitement
CEP comme [l’intensit¢ maximale du champ appliqué qui est limitée par la résistance
¢lectrique minimale du substrat a traiter. Normalement, 1’utilisation d’un systéme plus
puissant est la solution pour surmonter les limites d’intensités pouvant étre appliquées. En
changeant le mode de traitement de batch a continu, et selon la chambre de traitement, la
limite liée a la faible résistance électrique peut étre surmontée, ce qui permet de diminuer la
distance entre les électrodes et donc d’augmenter 1’intensité du champ appliqué permettant un

traitement plus intense.
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Au cours de cette thése, un systeme de traitement CEP en continu (échelle laboratoire) a été
congu et mis en place (Figure VI.1) mais il n’a pu étre utilisé¢ dans le temps imparti. Avec ce
systéme, une intensité maximale de 20 kV-cm™ peut étre obtenue. Ce systéme est composé
d’une cellule de traitement modulable reliée au systétme CEP, de deux réservoirs, un pour le
substrat a traiter et un pour le substrat traité, d’une pompe péristaltique, et d’un bain marie. En
ajustant le nombre de chambres de traitement (de 1 a 12 chambres), 1’énergie injectée peut
étre contrdlée. Le bain marie sert a limiter I’augmentation de la température di au chauffage

ohmique induit par le traitement.

N (b)

Agitateur

Echantillon

Echantillon
a traité

Figure VI. 1 : (a) Schéma représentatif du systeme du traitement CEP en continue, (b) image du systéeme au
laboratoire

Cette unité pilote peut étre utile pour traiter des effluents liquides comme les boues et les
digestats pour lesquelles nous étions limités par leur faible résistance, ce qui nous a empéché
d’augmenter I’intensité appliquée, afin de tester 1’intensification de la production de biogaz et

du séchage du digestat.

Concernant la cellule de traitement, sa conception permet d’ajuster I’intensité, par exemple en
modifiant la distance entre les électrodes. La solution est généralement d’avoir différentes
cellules adaptées et congues sur mesure selon le substrat a traiter et I’objectif du traitement.

Cette solution est réalisable grace a une imprimante 3D, disponible au laboratoire.

En ce qui concerne la mesure de 1’indice de désintégration, une combinaison des autres
méthodes de mesures (microscopique, texture) en plus de la mesure de la conductivité
¢lectrique peut étre utile afin de mieux expliquer les différents effets obtenus par le traitement

CEP et de permettre une meilleure évaluation de la désintégration cellulaire des substrats

hétérogenes.
-
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En ce qui concerne les plans d’expériences, un grand nombre d’expériences de potentiel
méthanogenes a été réalisé dans le but de tester différents substrats. Des plans avec plus de 15
points expérimentaux (limite imposée par le nombre de postes du systtme AMPTS) peuvent
étre utile pour tester plusieurs protocoles en méme temps. Ces plans peuvent Etre

envisageables en utilisant plusieurs systemes AMPTS.
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