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Rhéologie des résidus agricoles pour un procédé de méthanisation
par voie séche multi-étapes.

Résumé

Le procédé Arkométha® utilise a profit I’injection de biogaz pour mélanger les résidus
agricoles (fumier, lisier, ensilage, etc...) lors d’un procédé de méthanisation en voie séche dans
lequel la matiere est épaisse. La connaissance des propriétés rhéologiques de ces matériaux,
rarement étudiés dans la littérature, notamment a 1’échelle industrielle, est un élément
indispensable pour maitriser et contrdler le processus de mélange. Cette thése a pour objectif
de développer la compréhension des évolutions physiques et rhéologiques de ces matériaux lors
de la méthanisation. La revue bibliographique détaillée dans le deuxiéme chapitre, a montré la
nécessité de disposer d’un rhéometre capable de mesurer les propriétés rhéologiques de ces
produits a 1’échelle industrielle. Pour cela, un cahier de charge a été établi a partir des
contraintes scientifiques et techniques imposées par ces matériaux considérés comme des
suspensions concentrées en fibres de dimensions importantes. Sur cette base, un rhéométre de
grandes dimensions pour les substrats, nommé RGDS, a été construit, validé et mis en service
sur site industriel. La technique de scissométrie était utilisée pour mesurer le seuil d’écoulement
et des pales type mélangeur, étalonnées en utilisant 1’analogie de Couette, permettent de
mesurer les propriétés sous écoulement. Dans le troisiéme chapitre nous avons montré la limite
de I’utilisation du taux de matiere seche (MS%) traditionnellement utilisé comme un paramétre
controlant la rhéologie, comme par exemple, le seuil d’écoulement de ces matériaux. Nous
avons montré qu’il est plus pertinent de maitriser la répartition de 1’eau dans la suspension pour
contrdler les propriétés rhéologiques en prenant en compte le caractére spongieux de la matiére
lignocellulosique. Nous avons montré comment déterminer les concentrations critiques qui
séparent les régimes semi-concentré, concentré, milieu triphasique non saturé en liquide jusqu’a
un milieu granulaire humide et leurs relations avec le seuil d’écoulement. Dans le quatrieme
chapitre nous avons étudié¢ I’effet de I’évolution des parameétres opératoires du procédé de
méthanisation comme la taille des fibres, la température et le taux de matiere seche sur les
propriétés rhéologiques des matériaux. Plusieurs modeles et lois ont été proposés pour
quantifier I’intérét d’effectuer des modifications des parametres opératoires sur la rhéologie de
ces matériaux.

Mots clés :

Rhéologie, méthanisation en voie séche, fumier, déchets végétaux, suspensions, fibres






Rheology of agricultural residues for a multi-stage dry anaerobic
digestion process.

Abstract

The Arkometha® process uses biogas injections to mix agricultural residues (manure, slurry,
silage, straw) in a dry anaerobic digestion process. Knowledge of the rheological properties of
these materials, rarely studied in the literature, and especially not on an industrial scale, is an
essential element to supervise and control the mixing process. This thesis aims to improve the
understanding of the physical and rheological evolutions of these materials along the anaerobic
digestion process. The literature showed the need for a rheometer able to measure the
rheological properties of these products at the industrial scale. For this purpose, specifications
were established based on the scientific and technical constraints imposed by these materials,
which are considered as fiber concentrated suspensions. On this basis, a large rheometer for
substrates, called RGDS (for Rheometer Grand Dimensions for the Substrate), was built,
validated and commissioned on an industrial site. The van test technique was used to measure
the yield stress and mixer blades, calibrated using the Couette analogy, were used to measure
shear stresses. In the third chapter we have shown the utilization limits of the total solids (TS%),
traditionally used as the main parameter for rheology controlling. In this chapter we treated the
yield stress of these materials as a rheological parameter example. We have shown that it is
more appropriate to control the water distribution in order to control the rheological properties
of theses suspensions by taking into account the spongy nature of the lignocellulosic material.
We have shown how to determine the critical concentrations separating the semi-concentrated,
concentrated, triphasic and the wet granular behaviors and their relationship with yield stress.
In the fourth chapter, we studied the effect of changes in the anaerobic digestion operating
parameters, such as fiber size, temperature and TS on the rheological properties of materials.
Several models and empirical equations have been proposed to quantify the advantage of
making changes in the operating parameters on the rheology of these materials.

Keywords:

Rheology, dry methanisation, manure, vegetal waste, suspensions, fibers
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I.1. Contexte de I’étude

Ce travail de thése a été financé par I’entreprise Arkolia Energies dans le cadre d’une
convention CIFRE (n°2014/0055) actant la collaboration d’Arkolia Energies, du Laboratoire
Rhéologie et Procédés, du laboratoire DEEP de I’INSA de Lyon et de I’ANRT. Elle entre dans
les actions de recherche lancées par Arkolia Energie sur le développement de leur technologie
brevetée Arkometha®. Arkolia Energies a financé la thése de Maxime Dooms (Dooms, 2017)
qui a travaillé sous la direction de Pierre Bufficre et Hassen Benbelkacem au laboratoire DEEP
a I’INSA de Lyon sur les aspects biologiques du procédé. La présente thése est consacrée a
I’aspect rhéologique du procédé. Les travaux se sont déroulés au Laboratoire Rhéologie et
Procédés, sous la direction d’Albert Magnin et Nadia El Kissi en collaboration avec Hassen
Benbelkacem, en utilisant, principalement, les matériaux utilisés par Maxime Dooms. Pour
aider Arkolia Energies dans ses recherches a maitriser le procédé Arkometha® 1’état frangais
soutient Arkolia Energies par une subvention classifiée dans le programme des Investissements

d’Avenir.

1.2. La méthanisation

La méthanisation (appelée aussi fermentation) est une technologie basée sur la dégradation
de la matiere organique par des micro-organismes en conditions contrdlées et en I’absence
d’oxygene (réaction en milieu anaérobie). La décomposition de la matiére organique

conduit a la production de biogaz suite a 1’équation de Buswell :

CaHaOb + (1 - a/4 - b/2) HoO — (n/2+a/8-b/4) CHy + (n/2-a/8+b/4) CO;

Ce biogaz peut ensuite étre valoris€ de nombreuses fagons (production électrique,
carburant, production de chaleur, cogénération, injection dans le réseau de gaz naturel,

biocarburant etc.).

La méthanisation de déchets organiques présente de nombreux avantages comme la
valorisation de la matiere organique doublée de la production d’énergie, la diminution de
la quantité de déchets organiques a traiter par rapport a d’autres filiéres, la diminution des
émissions de gaz a effet de serre par substitution a 1’usage d’énergies fossiles ou d’engrais

chimiques, et la limitation des émissions d’odeurs, etc...
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Le procédé de méthanisation se déroule en plusieurs étapes montrées en figure I.1. Pour
optimiser ce procédé, il faut fournir les conditions optimales en pH et température pour chaque
étape indépendamment. Ces conditions peuvent étre différentes d’une étape a I’autre. La theése
de Maxime Dooms (Dooms, 2017) traite en détails les étapes de la méthanisation du procédé

Arkométha® et leurs conditions optimales d’un point de vue biologique.

Figure L1 : Représentation schématique des étapes de la méthanisation

L.3. Différents procédés de méthanisation : avantages et

inconvénients

Deux méthodes classiques de méthanisation sont assez connues actuellement : la méthanisation
en voie humide continue et en voie séche discontinue. Chacune offrant des avantages et des

inconvénients.

L3.1. Méthanisation en voie humide' continue : réacteur infiniment
mélangé
Ce procédé repose sur le mélange uniforme des déchets fortement dilués (MS inférieure a 10

% et maticre plutot liquide) dans un seul réacteur (figure 1.2). Cette technologie est connue par

la simplicité du fonctionnement et la stabilité de la production de biogaz.

! Voie humide ou liquide < & 10% de matiére séche (MS). Substrat semi-liquide & MS entre 15 et 20%. Voie
épaisse ou séche > a 20% de MS [(Bolzonella et al., 2003) ; (D. Bolzonella et al., 2006) ; (Forster-Carneiro et al.,
2008)]. Ces indicateurs sont trés approximatifs dans la mesure ou la consistance du milieu dépend de nombreux
facteurs (la structure, I’hydrolyse, la température, la densité, la quantité de gaz piégé, etc...).
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Chapitre I : Introduction générale, état de 1’art et Objectifs de la thése

s |hermie
COGENERATEUR

e Electricité

BIOMASSE
PREPAREE

HYGIENISEE
Biogaz

- = Microorganismes

SEPARATIQy Digestat solide

DES PHASES

DIGESTAT

e Digosial liquide

Figure 1.2 : Réacteur infiniment mélangé. Source : http://www.enerzine.com/12/12381+projet-de-
methanisation-a-cleden-poher-finistere+.html

Malgré ces avantages, ce procédé entraine plusieurs inconvénients :

1. Une séparation de phase rapide entre le liquide et le solide qui nécessite un brassage
important et continu du milieu.

2. Une dilution importante des matieres organiques qui engendre :

e Une augmentation du volume réactionnel et du flux de mati¢re sortant du
digesteur.

e Une nécessité de stockage et d’un traitement important des effluents digérés.

e Une réduction de I’activité bactérienne rapportée a 1’'unité de volume du
réacteur.

3. Un mélange uniforme, ce qui empéche de différencier dans ’espace les étapes de la
méthanisation. Cela ne permet pas donc de fournir des conditions optimales pour chaque
étape (pH et température).

4. Des problémes liés au mélangeur mécanique qui est la méthode traditionnelle pour
mélanger les différents composants. Les inconvénients principaux incluent la
consommation énergétique ¢élevée, le besoin de maintenances réguliéres qui nécessitent

d’arréter le systéme et finalement 1’arrét total du procédé¢ en cas de casse du mélangeur.
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Chapitre I : Introduction générale, état de 1’art et Objectifs de la thése
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L3.2. Méthanisation des matiéres épaisses, dite aussi « en voie séche »,

discontinue

Ce type de méthanisation est également appelé « batch » ou « garage » ou la matiere est
placée dans un conteneur fermé et non mélangé (figure 1.3). Le réacteur dans ce cas doit
étre vidé de temps en temps et une période de démarrage est obligatoire apres chaque

remplissage.

Systémes d'aspersion

Figure 1.3 : Méthaniseur garage. Source : http://www.aveniragricole.net/011-9827-Des-poulets-
chauffes-au-biogaz.html

Ce procédé possede plusieurs avantages par rapport au procédé en voie humide :

1. La maticere est peu diluée : Le volume réactionnel est donc moins important.

2. Il n’y apas de séparation de phases.

3. Leprocédé ne nécessite pas I’application d’un mélangeur mécanique dans le fermenteur.
Ce systéme évite donc les problémes liés a ces mélangeurs. Le contact entre les solides

et le liquide se passe grace a la recirculation des percolats.



Ce systéme engendre par contre quelques inconvénients comme [’instabilité¢ de
production du biogaz ; le temps de séjour des matieres organiques dans le fermenteur est

important ; les chemins préférentiels du liquide circulant et le faible rendement.

13.3. Méthanisation en voie séche semi-continue (piston)

Afin de regrouper les avantages des voies humide et épaisse, de nouvelles possibilités
techniques existent. En particulier, la digestion en voie séche semi-continue, dite « piston », qui
est relativement peu développée dans le domaine agricole, bien qu’elle puisse apporter une

gestion beaucoup plus simple des installations.

Contrairement a la méthanisation en voie humide ou 1’eau assure le contact entre les
bactéries et la matiére organique, c’est le mouvement de la mati¢re en voie épaisse qui assume
ce role. C’est pour cela que la qualit¢ du mélange est un élément important dans la
méthanisation en voie séche semi-continue. Plusieurs technologies ont été mises en place selon

la méthode de mélange.

1.3.3.1. Mélange mécanique :

Dans ce cas, les déchets épais seront mélangés grace aux agitateurs mécaniques (figure 1.4).

Ce type de mélangeur existe pour des réacteurs placés verticalement ou horizontalement.

Figure 1.4 : Réacteur piston voie seche. Source : Ineval Environnement

Les inconvénients de ce réacteur sont la nécessité de 1’arréter a cause de la panne des

mélangeurs de temps en temps et la faible accessibilité aux picces.
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Chapitre I : Introduction générale, état de 1’art et Objectifs de la thése

1.3.3.2. Mélange par biogaz comprimé

Valorga était une des premieres entreprises qui ont mis en place la technique de mélange a
I’aide de biogaz. Leur procédé est basé sur ’injection du biogaz comprimé a travers des

diffuseurs placés au fond du méthaniseur de déchets ménagers (figure L5).

=P Production de biogaz

Paroi béton intérieure

Extraction matiére aprés
3 semaines de digestion anaérobie g _*
gl Agitation et homogéneisatior

du digesteur par injection

Introduction des de biogaz (pression : 8 bars,

déchets triés
Figure 1.5 : Réacteur Valorga - agitation par biogaz injecté. Source : Valorgainternational fr

L’avantage de cette solution est 1’¢limination des pieces mécaniques en mouvement a
I’intérieur du réacteur avec tous leurs problémes potentiels. Cependant, il reste encore un
inconvénient représenté par I’accumulation des déchets qui deviennent de plus en plus compacts
dans les zones non agitées au fond du réacteur et, notamment, autour des diffuseurs a cause de
la direction unique du biogaz. De plus, cette technique n’est pas adaptée aux méthaniseurs

pistons des déchets agricoles en voie seche a cause des fortes consistances de ces matériaux.

Afin de remédier ces inconvénients, Arkolia Energies a développé et breveté le procédé

Arkométha® détaillé ci-dessous.
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1.4. Procédé Arkométha®

1.4.1.  Arkolia Energies en quelques mots

Arkolia Energies est une PME spécialisée en production d’énergies renouvelables. Avec un
hausse de 45% par rapport a 2014, Arkolia Energies a atteint 50 M€ en CA réalisé en 2016 a
partir de la construction de centrales électriques et de la revente d’électricité. Aprés un
développement fort dans le secteur du photovoltaique, Arkolia a choisi en 2013 de se tourner
¢galement vers la méthanisation avec la création d’une tres petite entreprise (TPE) nommée
Métha-ENR et absorbée par Arkolia Energies début 2016. A la lumiere du procédé Valorga,
M¢étha-ENR a breveté le procédé Arkométha® décrit au paragraphe suivant. Arkolia Energies
continue son développement dans le domaine des énergies renouvelables en attaquant le secteur

¢olien depuis 2016.
1.4.2.  Principe du procédé Arkométha®

Le procédé Arkométha breveté par Métha-ENR est un procédé de méthanisation en voie séche
piston multi-étapes. L’avantage le plus important de ce systeéme est le fonctionnement en
plusieurs étapes qui permet de tendre vers un fonctionnement optimisé de chaque grande phase
de la méthanisation (Figure I.1). Mais au-dela de cet avantage, le fonctionnement multi-étapes
implique un fonctionnement qui se rapproche du flux « piston » dont la meilleure efficacité

cinétique est bien connue.

Le site de Napagese est le 1 méthaniseur congu, en utilisant cette méthode (Figure 1.6),

pour dégrader les déchets agricoles.

Agitation par

réinjection de Mouvement de la matiére
Injection Biogaz 2 induit par le brassage gaz
matiéres ] P
=

¥

5]
s

i

Passage Hydrolyse-Digesteur Sortie

digestat

Réinjection digestat (complet, jus ou fibre)

Figure 1.6 : Réacteur Napagese congu avec le procédeé Arkométha®. Source : présentation salon
biogaz Europe — Nantes le 19 mars 2015
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Il est séparé physiquement en deux secteurs. Le 1°" est dédi¢ a ’hydrolyse avec une
température d’environ T = 65 °C et un temps de séjour (TDS) de 4 jours et le deuxieéme pour

les autres étapes de la méthanisation avec une T =55 °C et TDS = 16 jours.

L’introduction de I’intrant dans le 1°" secteur se fait aprés un processus de chauffage
dans une trémie chauffante et malaxante. La matiére traverse une trappe de 70*70 cm pour
passer dans le 2™ secteur. Le mélange de la matiére se fait, dans les deux secteurs, par
I’injection de biogaz comprimé comme dans le procédé Valorga mais avec une différence clg,
représentée par 1’utilisation de cheminées verticales, au lieu de diffuseurs. Ces cheminées
traversent le plafond du réacteur, plongent dans la matiére et se terminent a quelques
centimétres du plancher. La réduction du nombre de sorties du biogaz par rapport au procédé
Valorga a été compensée par le volume important de biogaz injecté dans chaque cheminée. Au-
dela de cette compensation en volume, le regroupement du biogaz injecté dans un endroit précis
crée une force importante, capable de mettre ce type de matieére épaisse en mouvement. Le
biogaz en sortie de cheminée heurte le plancher et forme un disque de biogaz qui remonte
rapidement, emportant la mati¢re au-dessus et produisant un mouvement représenté¢ dans la

figure 1.7.

Injection |h

| f Evacuation

I Gaz

0 O a0
no o

Figure 1.7 : Mouvement de matiere lors de l'injection de biogaz dans le procédé Arkométha®.
Source : Présentation salon biogaz Europe — Nantes le 19 mars 2015

Cette direction de biogaz représentée dans la figure 1.7 crée un mouvement convectif
de la matiere en forme de cylindre, représenté par des fleches dans la figure 1.7, de plusieurs
metres de diametre autour de la cheminée. Ce mouvement de brassage présente deux

avantages :
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e Réduire les zones mortes.
e Compartimenter le secteur lui-méme afin d’arriver a séparer les trois étapes générées
2éme

dans le secteur (acidogenese, acétogenese et méthanogenése) sans avoir besoin de

séparateurs physiques (parois).

La diminution progressive de la consistance des matériaux des I’entrée jusqu’a la sortie
montre 1’intérét d’avoir d’injections réglables et contrdlables. D’une part, elles doivent étre
assez efficaces pour mettre en mouvement la totalit¢ de la matiere dans le compartiment
concerné et d’autre part, elles doivent étre controlées pour ne pas mélanger les matieres de deux
compartiments voisins (figure 1.8). Le controle des parametres d’injection, volume et pression,
du biogaz sont des éléments clés pour fournir un mélange certes efficace mais aussi controlé

pour les matiéres dans le procédé Arkométha®.
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Figure L8 : Exemple de la distribution des cheminées en procédé Arkométha®. Les lignes pointillées
représentent un exemple des limites souhaitées de chaque compartiment. Vue en coupe au niveau de la

trappe.

1.4.3.  Problématiques du procédé Arkométha®

Le controle du mouvement de la matiére dans le procédé Arkométha®, ou dans d’autres
procédés de mélange de maticres pateuses, repose principalement sur la maitrise de 1’évolution
de la structure physique et de la rhéologie des milieux en fonction des conditions physico-
chimiques et thermiques. Ces ¢léments sont relativement méconnus dans un procédé de
méthanisation de résidus agricoles en voie seche. Les revues bibliographiques, détaillées dans
chaque chapitre de ce manuscrit, montrent que les matériaux traités dans cette thése tel qu’un
mélange de fumier, lisier, ensilage, paille, etc... sont rarement étudiés pour eux-mémes et

encore moins dans le contexte de la méthanisation agricole, surtout a I’échelle industrielle.
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Pour dépasser le seuil d’expérience actuel des opérateurs, nous voulons établir des
connaissances novatrices sur la rhéologie des résidus agricoles et leurs mélanges pour
contribuer a maitriser les procédés de méthanisation hautement technologiques auxquels il est
demandé d’assurer de hauts rendements en production de biogaz. La société Arkolia souhaite
mettre en ceuvre également de la modélisation numérique pour prédire les écoulements. Les
mesures rhéologiques doivent donc servir a construire des lois de comportement rigoureuses
des matériaux. Les mesures rhéométriques doivent étre suffisamment contrdlées pour permettre
la détermination des fonctions viscosimétriques afin de batir une loi de comportement. Les

méthodes empiriques doivent étre évitées.

L.5. Définition des termes

Lors de la thése, plusieurs termes seront utilisés dont il est utile dés maintenant de donner la

définition.

- L’intrant : c’est la matiére qui entre dans la premi¢re phase du fermenteur. Il est
constitué principalement :

o de lisier : c’est un effluent agricole, mélange de déjections animales d'élevage
(urines, excréments) et d'eau, dans lequel domine I'élément liquide. Il peut
¢galement contenir des résidus de paille en faible quantité.

o de fumier : il s’agit d’un mélange de lisier et paille.

o des résidus agricoles variables selon la saison, paille séche, ensilage d’herbe

ou de mais (déchets lignocellulosiques partiellement fermentés a cause des
conditions anaérobies lors du stockage), feuille des arbres, etc.

- Le digestat : c’est le produit résidu de la méthanisation, composé essentiellement de
matieéres organiques non biodégradables (lignine), de matiéres minérales (azote,
phosphore) et d’eau.

- Brut : c’est un adjectif que nous allons utiliser pour les matériaux non hachés.

- La matiére séche (MS%) : c’est le rapport entre la masse de I’échantillon seche (105

°C, 24 heures) et la masse de 1’échantillon humide avant le séchage.
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I.6. Description physique et rhéologique des matériaux

étudiés

Nous avons voulu rassembler en préambule les ¢léments clés et les analyses sur lesquelles

reposent cette thése. Notamment nous avons considéré nos matériaux comme des suspensions

fibreuses concentrées de fortes granulométries. Grace a ce schéma et a la bibliographie sur les

suspensions de fibres, nous avons pu orienter le travail et proposer des analyses pour

comprendre nos résultats.

Les matériaux considérés dans cette theése sont des mélanges de fumier, lisier, déchets

agricoles et de ’eau. Ils sont composés principalement de :

Matrice liquide : eau, urine, etc...
Matiere solide : qui peut étre des :
o Particules organiques solides fibreuses : paille, ensilage, etc...
o Particules organiques solides non fibreuses (non végétales): composées
principalement des bactéries.
o Minéraux : sable, cailloux, etc.

Gaz : Air ou biogaz.

Dans cette these, deux types de matériaux vont étre employés :

Des matériaux prélevés du méthaniseur industriel « Napagese » qui seront caractérisés
dans leur état d’origine sans réduire la taille de leurs fibres. Ces matériaux sont
généralement triphasiques mais de nature différente. L’intrant peut étre composé de
solide, de liquide et d’air. Il peut étre chargé en fibres et végétaux au point que le milieu
ne soit plus saturé en liquide. Le substrat, par contre, est composé¢ de solide, de liquide
et de biogaz distribué dans la suspension liquide + solide.

Des matériaux prélevés des réacteurs de I’'INSA utilisés par Maxime Dooms lors de son
doctorat au laboratoire DEEP (Dooms, 2017). Ces échantillons ont subi un déchiquetage
pour que la taille des fibres de ces matériaux soit adaptée aux dimensions des réacteurs
de laboratoire. Ces matériaux sont généralement biphasiques au moment des mesures
rhéométriques. Les intrants et les substrats sont composés de solide et liquide. Ils sont
généralement saturés en liquide sans présence de biogaz. En effet, il n’y avait pas de
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biogaz dans I’intrant car il n’était pas encore en fermentation. Il n’y avait pas non plus
de biogaz dans les échantillons lors de leurs analyses rhéométriques. Pour cela, I’aspect

gazeux n’est pas une problématique traitée dans cette these.

Au-dela de cette breve description, plusieurs caractéristiques vont gouverner

I’orientation de la thése :

e [’hétérogénéité, la nature épaisse et la forte concentration en fibres de taille importante

Les matériaux traités dans la thése sont des suspensions fibreuses épaisses. Elles se présentent
sous une forme pateuse caractérisée par la présence d'un seuil d'écoulement. La présence de ce
seuil d'écoulement va introduire également la problématique du glissement a la paroi, lors des

mesures rhéométriques, qu'il va falloir maitriser.

Les observations visuelles des mélanges prélevés du site industriel de Napagese
montrent la présence d’agrégats de taille plus ou moins importante selon le type de matiere :
intrant ou digestat. Pour diminuer I’hétérogénéité spatiale de ces composants, Arkolia a mis en
place une trémie mélangeuse. Malgré la présence de cette trémie, I’intrant et également le
substrat possedent des agrégats d’une taille de plusieurs centimétres. Cette taille sera prise en

compte dans la these.

Dans les méthaniseurs industriels, les fibres possédent des longueurs importantes avec
une moyenne de I’ordre de plusieurs centimeétres (Figure 1.9). Par contre, ceux utilisés a I’'INSA
de Lyon possedent des fibres avec 1 ou 2 cm de longueur moyenne apres le déchiquetage
(Figure 1.10). Ces tailles centimétriques imposent des méthodologies spécifiques dans les
caractérisations rhéologiques pour conserver raisonnablement les hypothéses des milieux

continus afin d’avoir acces aux propriétés rhéologiques controlées de volume.
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Figure 1.9 : Photographies du lisier pailleux (en haut a gauche), du fumier (en haut a droite) et de

l'ensilage (en bas) utilisés a I’INSA lorsque leurs prélévements de la ferme.

EY

2. .
Figure 1.10 : Photographie de [’ensilage sec apres déchiquetage.
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Les méthodes utilisées actuellement pour caractériser ces matériaux sont généralement

empiriques. Elles ne donnent pas acces aux propriétés rhéologiques de ces matériaux. (Devaux

& Gaillard, 2006), (Projet AAP CAS DAR n°9109/9027) (Denoroy et al., 2011) ont cité la

plupart de ces outils/méthodes dont les principales sont le fluidimétre, 1’essai d’affaissement,

le pénétrometre, la boite de Casagrande pour mesurer 1’angle de frottement interne, la Foéne et

le tire-bouchon pour mesurer la force d’extraction d’un outil planté dans le tas de fumier, etc.

Quelques rares auteurs ont mesur¢ les propriétés rhéologiques des matériaux similaires :

(Landry et al., 2004) ont utilisé une boite de cisaillement pour mesurer 1’angle de
frottement interne des fumiers prélevés de plusieurs especes d’élevage (bovin, montant,
porc et volaille). Ils ont utilisé également une géométrie Couette a grande échelle (85
L) et a I’échelle de laboratoire (0,5 L) pour mesurer les propriétés d’écoulement de leurs
fumiers. Le glissement aux parois n’était pas pris en compte dans le choix de leur
géométrie ni dans les analyses de leurs résultats ou ils n’ont pas trait¢ le seuil
d’écoulement.

(Garcia-Bernet et al., 2011) ont utilisé un essai d’affaissement pour mesurer le seuil
d’écoulement des biodéchets et des ordures ménageres résiduelles prélevés dans des
méthaniseurs fonctionnant en voie épaisse.

Plusieurs auteurs (Achkari-Begdouri & Goodrich, 1992) ; (Viamajala et al., 2009) ;
(Wiman et al., 2011) ; (Tian et al., 2014), etc... ont mesur¢ les propriétés en écoulement
des matériaux de structure proches des mélanges de lisier, fumier et déchets agricoles
utilisés dans cette thése. Ces auteurs ont utilisé un scissométre ou une géométrie de
Couette pour faire leurs mesures. Ils ont broyé leurs produits pour adapter la taille des
particules solides a la taille d’entrefer de leurs outils rhéométriques. Si la nature de leurs
matériaux est proche des matériaux de notre thése, le broyage important et les

changements structurels que cela engendrent les ¢loignent.

Il n’y a pas d’appareil capable de mesurer le seuil d’écoulement et les propriétés en

¢coulement (viscosité) des matériaux étudiés dans cette thése a cause de la forte concentration

en fibres de taille importante. Pour cela, une instrumentation spécifique doit étre développée,

ce qui est détaillé en chapitre II.
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e la spongiosité des matériaux

Bien que le lisier, le fumier et les déchets agricoles soient des ¢léments standards dans les
mélanges a méthaniser, ces éléments possédent des variabilités. Par exemple le lisier varie d’un
lisier liquide qui est peu pailleux avec une MS de 7% au lisier pailleux avec une MS d’environ
13%. C’est idem pour le fumier. Les résidus agricoles posseédent des variabilités plus notables
a cause de la variation saisonnic¢re depuis les pailles de blé trés séches jusqu’a 1’ensilage

d’herbes humide et partiellement fermenté.

Le caractere spongieux est important dans les particules lignocellulosiques a cause de
leurs structures poreuses absorbant de 1’eau. La distribution de 1’eau sera prise en compte dans

cette these.

La diversité importante de ces matériaux et leur caractére spongieux, qui est plus ou
moins remarquable selon le constituant, nous imposent de trouver, au-dela de la MS, des
parametres pertinents pour caractériser ces matériaux. Cette problématique a été traitée dans le

chapitre III.

e La séparation des phases

Dans ces mélanges, la phase liquide a tendance a se séparer de la phase solide notamment lors
de cisaillement moyen ou fort. Cette problématique a ét€¢ soigneusement explorée dans le

chapitre IV.
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L.7. Objectifs et plan de la thése

Pour construire une base solide de la rhéologie des résidus agricoles en répondant aux
contraintes imposées par ces matériaux et donner acces a des caractéristiques rhéologiques
maitrisées, nous avons décomposé notre travail en trois chapitres principaux ou chacun prend

une forme d’article et représente un projet d’article.

Le chapitre II sera consacré a la conception, 1’étalonnage, la validation et la mise en
service d’un Rhéometre de Grandes Dimensions pour les Substrats (RGDS) capable de mesurer
de manicre controlée les propriétés rhéologiques des résidus agricoles utilisés a 1’échelle
industrielle, sans avoir besoin de réduire la taille des fibres. Dans ce chapitre nous détaillerons,
tout d’abord, les contraintes imposées par les matériaux tels que la forte granulométrie des
particules, le glissement aux parois, etc.... Un cahier des charges sera alors établi qui aboutira
a retenir le principe d’un rhéometre rotatif. Nous décrirons les théories des méthodologies
rhéométriques adoptées : seuil d’écoulement par scissométrie et viscosité par 1’analogie de
Couette. Puis, nous détaillerons les étapes de 1’étalonnage et de la validation des mesures du
RGDS. Enfin, nous donnerons quelques exemples des mesures effectuées par le RGDS sur le

site du méthaniseur de Napagese construit par Arkolia Energies.

Dans le chapitre III nous traiterons la problématique de la pertinence du choix du taux
de maticre seche (MS) comme paramétre de contrdle des propriétés rhéologique des résidus
agricoles. En effet, les exploitantes des méthaniseurs constatent que la MS n’est pas un
parametre pertinent mais sans pouvoir vraiment prouver ce constat par des mesures. Ils ont
besoins de connaitre le(s) parameétre(s) pertinent(s) qui leurs permettraient de maitriser la
rhéologie de leurs produits. C’est dans ce sens-1a que nous allons avancer. Nous montrerons
dans ce chapitre le role déterminant de la distribution de 1’eau dans ces suspensions concentrées
en matieres végétales. On montrera le réle de la spongiosité de ces matériaux et notamment de
la composante lignocellulosique. Ensuite, nous détaillerons la méthode de mesure des teneurs
d’eau liée et d’eau libre par un essai de séchage et les techniques rhéometriques pour mesurer
le seuil d’écoulement par scissométriec. Nous montrerons comment déterminer les
concentrations critiques qui séparent les régimes semi-concentré, concentré, milieu triphasique
non saturé en liquide jusqu’a un milieu granulaire humide et leurs relations au seuil
d’écoulement. Plusieurs modeles empiriques seront proposés pour représenter 1’évolution du

seuil en fonction de la MS ou d’un autre parameétre pertinent.
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Dans le Chapitre IV, pour compléter 1’étude du seuil d’écoulement au chapitre III,
I’évolution des propriétés visqueuses de ces matériaux sera abordée en fonction des parameétres
opératoires modifiables pour optimiser I’aspect biologique du procédé Arkometha®. Parmi ces
parametres, nous porterons nos efforts sur la longueur des fibres, la température et le taux de
matiere se€che. Ne disposant pas a ce moment du RGDS en phase de construction, un autre outil
rhéométrique dit Couette large entrefer anti glissement (CLEAG), a ét¢ développé pour
s’adapter aux tailles des produits hachés grace a une méthodologie exposée dans ce chapitre.
Chaque parametre opératoire fera 1’objet d’une étude spécifique appuyée sur une étude
bibliographique. Des lois empiriques seront proposées pour représenter 1’évolution du seuil

d’écoulement et de la viscosité apparente en fonction de ces parameétres opératoires.

Le Chapitre V sera dédi¢ a la synthése des résultats les plus marquants, leurs

applications industrielles et proposera des perspectives futures a court et long termes.
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Chapitre II : Rhéometre de grandes dimensions pour
les substrats (RGDS)

Résumé

11 est essentiel de disposer d’une instrumentation capable de mesurer, de maniere contrdlée, les
propriétés rhéologiques des résidus agricoles pour conduire et optimiser le processus du
mélange dans un procédé de méthanisation en voie seéche piston. Le développement de cette
instrumentation a été traité dans ce chapitre en prenant en compte les multiples contraintes
imposées par ces matériaux comme 1’hétérogénéité, la taille centimétrique des agrégats et des
fibres, la forte teneur en fibre, etc... Un rhéométre rotatif de grandes dimensions, nommé
RGDS, a été congu, étalonné et mis en service sur un site industriel. Des outils de scissométrie
ont été validés avec succes pour mesurer le seuil d’écoulement. L’analogie de Couette a été
utilisée pour analyser quantitativement les données de couple / vitesse de rotation pour en
extraire les courbes de contraintes de cisaillement / taux de cisaillement a 'aide de géométries
type mélangeurs. Un fluide newtonien a été utilisé pour effectuer I’étalonnage pour déterminer
les coefficients de passage dans 1’analogie de Couette. Expérimentalement, 1’analyse de Couette
a été appliquée avec succes sur un fluide a seuil modele connu. Enfin, plusieurs exemples de
caractérisations des propriétés rhéologiques des résidus agricoles sur le site industriel de

Napagese d’Arkolia Energies ont été présentés dans ce chapitre.
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Notations et symboles du chapitre II

RGDS Rhéométre de Grande Dimension pour les Substrats.
MS  taux de matiere seche.
MV  taux de matiere volatile.

C couple (N.m).

K constante de cisaillement d’une pale de scissométrie (m?).
T contrainte de cisaillement (Pa).

To seuil d’écoulement (Pa).

D diametre de la pale mobile (m).

H hauteur de la pale mobile (m).

Ho hauteur non immergée de la pale de scissométrie (m).

R rayon interne équivalent (m).

Re rayon du récipient cylindrique (m).

y taux de cisaillement (gradient de vitesse) (s™).

k consistance du fluide (Pa.s").

n indice de rhéofluidification.

Vo vitesse tangentielle (m/s).

L longueur de téte mobile du Couette ou de 1’agitateur (m).

—

rayon géométrie cylindrique (m).

N vitesse de rotation (rad/s).

A constante couple/vitesse de rotation (N.m.s).

n viscosité du fluide newtonien (Pa.s).

Vo taux de cisaillement apparent (s™).

k;,  constante du taux de cisaillement apparent. (-).

ke constante de la contrainte de cisaillement (Pa.N"'.m™).

P puissance (W).

Np nombre de puissance.

Re nombre de Reynolds pour les fluides newtonien.

Ren  nombre de Reynolds modifié pour les fluides non newtonien.
TDS temps de séjour des biomasses dans le fermenteur (jour).

T température (°C).

HB  Herschel-Bulkley.
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II.1. Introduction

La méthanisation en voie s€che en mode continu est un procédé en cours de développement,
notamment pour le traitement de résidus agricoles. Les matériaux utilisés dans le procédé qui
concernent notre étude sont des mélanges de fumiers pailleux avec des déchets agricoles. Les
milieux lors de cette méthanisation et leur évolution rhéologique en fonction des conditions

physico-chimiques sont méconnus et encore peu étudiés a 1’échelle industrielle.

Pour avancer dans I’optimisation de la formulation des mélanges par rapport aux
processus biologiques de traitement ou dans [’optimisation du dimensionnement des
méthaniseurs, il est essentiel de caractériser les propriétés rhéologiques de ces mélanges
agricoles a méthaniser. La premiére de ces caractéristiques est le seuil de contrainte de ces
suspensions concentrées mais ¢galement la viscosité au-dela de ce seuil d’écoulement. En effet
la méthanisation en mode continu n’est pas un processus statique qui pourrait étre caractérisé
uniquement par le seuil d’écoulement, mais un processus dynamique du point de vue
hydrodynamique lors du malaxage, du transport et du brassage. Pour établir une loi de
comportement qui puisse €tre utilisée dans le dimensionnement des méthaniseurs ou introduite
dans la modélisation numérique pour simuler le comportement des matériaux lors des
opérations de brassage par exemple, la caractérisation rhéométrique doit se mener de facon
contrdlée du point de vue de la mécanique des milieux continus et des principes de la
viscosimétrie. Ces contraintes nécessitent d’éliminer les techniques empiriques non controlées

et d’obtenir des valeurs absolues des parametres rhéométriques et pas relatives.

La rhéométrie spécifique a développer doit prendre en compte deux caractéristiques des

matériaux.

La nature hétérogene, concentrée en fibres de forte granulométrie : Les produits traités

industriellement sont un mélange de fumier, de lisier, des déchets agricoles, des pailles,
d’ensilages et de I’eau. Ces mélanges sont complexes, hétérogénes, concentrés en matiere solide
fibreuse. Ces matériaux sont biphasiques (liquide-solide) voire triphasiques a cause de la
présence de biogaz ou d’air. Ils sont notamment composés des agrégats et des particules
fibreuses de plusieurs centimeétres de long. Ces tailles centimétriques imposent des contraintes
dans les caractérisations rhéologiques pour conserver raisonnablement les hypothéses de milieu

continu afin d’avoir acces aux propriétés rhéologiques de volume. L’hétérogénéité et la teneur
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importante en fibre imposent également la nécessité d’utiliser un volume relativement

important, plusieurs litres voire plusieurs dizaines de litres, lors des mesures.

La nature pateuse des fluides : Les matériaux traités se présentent sous une forme

pateuse caractérisée par la présence d'un seuil d'écoulement. La présence de ce seuil
d'écoulement va introduire la problématique du glissement a la paroi qu'il va falloir maitriser.
De plus, les matériaux, notamment les intrants, ont des consistances relativement élevées. Cette
consistance ¢€levée et la nécessit¢ d’utiliser un volume important lors des mesures vont

introduire la nécessité d’avoir une motorisation de puissance adaptée.

La revue bibliographique montre 1’existence de quelques rares rhéometres de grandes

dimensions :

e ceux destinés au béton avec des entrefers importants :

- (Lanos & Estell¢, 2009) ont congu un rhéometre de grandes dimensions équipé d’un
scissometre pour mesurer le seuil et la viscosité. Ses caractéristiques sont : un diametre
du récipient de 35 cm, un entrefer de 10 cm, le couplemeétre a une capacité de 100 N.m.
La pale de scissométrie n’est pas adaptée pour mesurer la viscosité de nos produits. En
effet, cette pale ne peut étre utilisée que pour mesurer le seuil d’écoulement de nos
matériaux. Les manipulations effectuées en utilisant un scissomeétre, pour mesurer la
viscosité, ont montré qu’en appliquant une vitesse de rotation importante les particules
solides fibreuses migrent vers I’extérieur en ne laissant que du liquide entre les lames.
De fait, la vitesse de rotation importante conduit a séparer les phases et donc le produit

ne reste pas homogene et les mesures effectuées dans ce cas ne sont pas représentatives.

- RheoCAD 500, RheoCAD 450 et RheoCAD 420 (Daoud, 2013). Les caractéristiques
de ses rhéometres sont : couplemetre (0-10 £ 0,0001 N.m), volume du récipient 11-37
L. Ils sont équipés d’un scissometre pour mesurer le seuil ou d’une pale en hélice pour
mesurer la viscosité tout en préservant 1’homogénéité du béton. Plusieurs entrefers
existent selon le modele du rhéometre. Ce rhéometre est d’un prix élevé. La forme de la
pale hélice n’est pas adaptée aux consistances des produits étudiés. La forme des pales
a été optimisée pour le béton. La cellule de mesures rhéométrique n’est pas

thermostatée. Le rhéomeétre n’est pas congu pour travailler dans une ferme. De plus, le
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chargement et le déchargement des produits a caractériser ne sont pas aisés, ce qui

représente des contraintes particuliéres pour nos produits.

e Un rhéomeétre construit au Laboratoire Rhéologie et Procédés pour accéder aux
caractéristiques rhéologiques des boues torrentielles. Il est monté sur une remorque pour
se déplacer en montagne et il est mu par un moteur thermique. Il est équipé d’une
géométrie Couette avec un intervalle de 20 cm entre les deux cylindres (Coussot, 1993).
Le volume de I’échantillon est de 0,5 m®. L’inconvénient principal de ce rhéométre par
rapport a nos besoins est le type de géométrie. Elle est faite pour des matériaux a
granulométrie centimétrique mais moins consistants que les matériaux de la présente
¢tude. La mise en place de I’échantillon ne réclame pas un soin particulier lors de son

chargement qui se fait pour les boues torrentielles par pelletage.

Nous constatons que les rhéometres existants ne permettent pas de mesurer le seuil
d’écoulement et la viscosité des produits a caractériser. La caractérisation rhéologique des
déchets végétaux étudiés exige donc le développement d'une instrumentation adaptée pour
répondre aux exigences étendues du cahier des charges de notre étude : mesurer de manicre
correcte et avec une bonne approximation les propriétés rhéologiques de volume de
I’échantillon malgré les nombreuses difficultés posées par le matériau (hétérogénéité, taille

importante des fibres, nature pateuse, bi ou tri phasique et fraction élevée en pailles, ...).

Ce chapitre est donc consacré a la mise au point d’un rhéometre de grandes dimensions pour
les substrats (RGDS) a travers la caractérisation du seuil d’écoulement, par scissométrie, et la
viscosité, a partir de 1’analogie de Couette, pour des résidus agricoles utilisés en méthaniseur

industriel.
Il est décomposé selon les étapes suivantes :

- L’établissement du cahier des charges scientifique et technique.

- Le principe retenu et les caractéristiques principales de 1’appareil.
- Les équations des mesures rhéométriques.

- L’¢étalonnage du rhéometre.

- Les mesures rhéométriques des produits agricoles sur le site industriel de Napagese.
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I1.2.  Cahier des charges scientifique et technique :

La caractérisation rhéométrique des matériaux de notre étude se confronte aux contraintes

suivantes :

54

Gamme de force ou de couple importante et trés variable : les matériaux étudiés peuvent

avoir des consistances trés variables ce qui impose d'avoir une gamme de mesure
étendue. D'autre part, les fortes consistances attendues et les grands volumes de produits

mesurés imposent la mise en ceuvre de capteur capable de mesurer des valeurs €levées.

Motorisation et contrdole du déplacement : il est nécessaire de mettre en ccuvre une

motorisation qui peut travailler avec précision dans une gamme de vitesse étendue pour
des mesures de seuil d’écoulement et de la viscosité. Il faut également que, des le
démarrage, le moteur impose trés rapidement une vitesse stable sous forte charge.
D'autre part, le déplacement (donc les déformations de 1'échantillon) doit pouvoir étre
imposé et controlé pour obtenir des mesures fiables. Ces contraintes imposent une

motorisation de grande qualité.

Glissement a la paroi : les échantillons sont de fortes consistances (seuils d'écoulement

a priori €élevés) et de taille de particules importantes. Il est connu que dans ces conditions
il se crée sous cisaillement un glissement a la paroi perturbateur de la mesure de
viscosité (Tabuteau et al., 2004) ; (Wiman et al., 2011) et (Stickel et al., 2009). Ce

phénomene doit étre totalement contrdlé et évité.

Forte granulométrie : les particules des matériaux étudié€s ont des tailles d’agrégats et

des particules solides fibreuses relativement élevées : typiquement celles utilisées dans
les réacteurs d’INSA lors du doctorat de Maxime Dooms (Dooms, 2017) sont (apres
broyage) a 1 cm en moyenne alors que celles des échantillons prélevés des sites
industriels peuvent avoir une taille de 5 cm en moyenne avec un diamétre moyen des
fibres inférieur a 0,5 cm. Pour obtenir des grandeurs rhéologiques qui sont
représentatives des propriétés de volume des matériaux, il faut que la taille des particules
des matériaux soit beaucoup plus petite que l'entrefer du rhéométre ou se déroule le
cisaillement. Cette condition nous oblige a utiliser des larges entrefers ce qui nécessite
de travailler avec des quantités de produits relativement élevées donc des grands
volumes pour le récipient de mesures. Le tableau II.1 représente des exemples tirés de

la bibliographie du rapport entrefer des géométries de mesures / longueur des fibres



(entrefer / Lfvre) considéré par des auteurs travaillant sur la rhéologie des suspensions

fibreuses.

Tableau I1.1 : rapport (entrefer / Lup) utilisé dans les études bibliographiques traitant de suspensions

fibreuses
Auteur Géométrie Géométrie plan- Scissométre
Couette plan
(Sepehr, Ausias, & Carreau,
2004) 15 mm/2,5 mm
(Thalen & Wahren, 1964) 10,1 mm /2,5 mm
Thalen & Wahren, 1964) > 1
(Swerin, Powell, & Odberg,
1992) 10 mm /2,5 mm
(Dalpke & Kerekes, 2005) 50 mm /3 mm
(Bennington, Kerekes, &
Grace, 1990) 20 mm /3 mm

L’analyse du tableau II.1 montre que le rapport entrefer/ Lipre doit étre supérieur a 1 et

qu’il est favorable de maximiser ce rapport autant que possible. Il faut donc prendre au moins

un rapport entrefer/ Lebe = 1.

Géométries et récipients adaptés : les matériaux étudiés sont hétérogeénes avec des
composants de densités et de tailles différentes. Lors de la mise en place de I'échantillon
dans le rhéomeétre, pendant les mesures et sous cisaillement, nous cherchons a respecter
I’état original des matériaux traités. Pour cela, il faut des géométries et des
configurations qui permettent : de mettre en place aisément des produits pailleux
consistants, de contrdler le tassement de 1’échantillon a la mise en place, de ne pas créer
un effort axial excessif pouvant détruire les pales et les capteurs, de pouvoir maintenir
la matiére en suspension lors de la rotation de la pale au moment de la mesure de

ViScosité.

Températures contrélées : les échantillons doivent étre testés dans des récipients

thermostatés a des températures controlées entre 35 et 72°C, correspondant aux

températures maximales et minimales des résidus agricoles dans le fermenteur.

Conditions spécifiques d'utilisation : I'appareil doit pouvoir étre utilisé sur le « terrain »

en usine comme a la ferme. Cet environnement impose de multiples contraintes :
faciliter le chargement/déchargement des échantillons, mise en sécurité de I’opérateur,
lavage facile du récipient de mesure, étanchéité a l'eau des €léments électriques,

protections des éléments sensibles (couplemétre, paliers), etc.
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II.3.  Principe retenu et conception de I’appareil

Le principe retenu est un rthéometre rotatif. La configuration de mesure est constituée d’un
cylindre extérieur (cuve ou récipient) fixe contenant le matériau et d’une géométrie rotative
(pale) a I’intérieur. Le cisaillement de I’échantillon est généré principalement entre le cylindre
extérieur et la géométrie rotative. La mesure du couple sur la géométrie intérieure donne acces
a la contrainte de cisaillement et la mesure de la vitesse de rotation donne acces au taux de

cisaillement.

Ce rhéometre est dénommé « RGDS » pour Rhéometre de Grandes Dimensions pour

Substrats

La figure II.1 montre le rhéometre (RGDS) congu par le Laboratoire Rhéologie et
Procédés. Les figures I1.2 et I1.3 montrent le RGDS lors de son étalonnage au Laboratoire et

lors de son fonctionnement sur le site industriel de Napagese respectivement.
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Chapitre II : Instrumentation RGDS

Moteur

Réducteur

Couplemetre

Paliers

Pale de mesure

Récipient —
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Figure Il.1 : Illustration du Rhéométre de Grande Dimension pour les Substrats (RGDS)
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Chapitre II : Instrumentation RGDS

Figure I1.2 : Photographie du RGDS lors de l'étalonnage de la grande pale de scissométrie en
utilisant une pdte d’argile.

—

Figilre 1.3 : Photographie du RGDS lors de mesure de viscosité d’un digestat sur le site industriel de
Napagese
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Chapitre II : Instrumentation RGDS

Trois types de géométries ont été congus et fabriqués. Une géométrie de type
scissomeétre appelée aussi « vane test » pour mesurer le seuil et deux autres géométries : pale

hélice et pale a ailettes pour mesurer la viscosité (Figure 11.4).

Figure I1.4 : Photographie des différentes géométries utilisées au RGDS : De gauche a droite : pale a

ailettes, pale hélice et les trois pales de scissometre.

Les principales caractéristiques du RGDS sont :

- Motorisation puissante et précise : le moteur sélectionné de chez Mitsubishi (Réf : HG-
JR1534) associé¢ a un amplificateur (Réf: MR-J4-200A4) développe une vitesse de
rotation jusqu'a 150 tr/min sous forte charge ainsi qu'un contrdle précis de 0,2 %. 1l

développe une puissance de 1,5 kW en triphasé.

- Un réducteur de chez Mitsubishi (Réf: PE120-020/HG-JR1534) peut augmenter la

vitesse de rotation jusqu’a 300 tr/min.
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Chapitre II : Instrumentation RGDS

Mesure de couple étendue : le couplemetre de marque Burster et de modele (8661-5100-
V1010) sélectionné permet 2 gammes de mesure 0-10 mN et 0-100 mN avec une

précision de 0,1 % de la pleine échelle.

Un systeme anti-glissement : le glissement a la paroi du cylindre extérieur est évité par
un rainurage de la paroi de profondeur de 1 ou 2 cm selon la taille du récipient. Les
fibres et les gros éléments des matériaux étudiés sont piégés par les pales et les rainures

(Figure IL5).

v

Figure I1.5 : Le grand récipient avec la lame a ailettes (90°) et le systeme d’anti glissement sur la
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paroi.

Récipients de grands volumes : 3 récipients de 1,7, 7,5 et 54 litres ont été congus pour

s'adapter a la quantité d’échantillon.

Pales de scissométrie : trois pales de scissométrie ont été congues pour les trois

récipients.

Pale hélice (Figure I1.4 au milieu) : Cette géométrie est destinée a mesurer la viscosité
des produits qui possedent peu de particules solides qui pourraient sédimenter lors du
test. Cette géométrie assure ’homogénéité de l'échantillon pendant les mesures de

viscosité. La forme de cette pale force le matériau a rester en suspension pendant la



rotation en assurant un déplacement vertical du matériau. La forme peu encombrante du
ruban assure une bonne circulation du fluide hétérogeéne et un renouvellement de

I'échantillon dans 1'entrefer de mesure.

Pale a ailettes (figure I1.4 a gauche) : elle sera utilisée pour mesurer la viscosité des
produits ayant une fraction volumique importante de particules solides fibreuses de
grandes dimensions. Dans ce cas, il ne faut pas générer un mouvement vertical afin de
ne pas compacter ce produit contre le plancher ou les parois. Cette géométrie génere
donc un mouvement coaxial horizontal si les ailettes sont verticales (position 90°). Elle
peut de plus générer un mouvement vertical 1éger si les ailettes sont inclinées (position
45°). Ce dernier cas peut étre choisi pour les produits qui peuvent subir une perte

d’homogénéité 1égere lors du test.

Les dimensions de différents récipients et pales utilisées avec le RGDS sont données

dans le tableau I1.2.

Tableau 11.2 : Les dimensions des récipients et des pales du RGDS

Géométrie/récipient Hauteur (cm) Diamétre (cm)

Petit récipient 16 10
Moyen récipient 24 20
Grand récipient 50 37
Petite pale scissometre 8 4
Moyenne pale scissometre 12 8
Grande pale scissometre 20 16
Pale hélice 16 16

Pale a ailettes 32,5 25,5

Les récipients sont thermostatés par la circulation, dans une double enveloppe, d’un
fluide caloporteur chauffé et mis en mouvement par un thermorégulateur Hubert (MPC
220 b) de 2 kW (Figure I1.1). Le réglage de la température se fait grace aux boutons de

commande sur le thermorégulateur. Le thermorégulateur est fixé a ’arriere du chassis.

L’appareil est adapté aux conditions de terrain : il est monté sur des roulettes, le
récipient contenant I'échantillon est monté sur un axe de rotation pour minimiser les
efforts lors du chargement/déchargement et pour faciliter le lavage, les éléments

sensibles sont capotés, (Figure IL.1).
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L’ensemble moteur, réducteur, couplemetre, les accouplements et la pale sont fixés sur
un support mobile verticalement grace a trois ressorts fixés sur le chassis. Ces trois
ressorts sont choisis afin de minimiser les efforts de 1’opérateur lors du levage ou de

I’abaissement de la pale (Figure I1.1).

L’appareil est piloté par un logiciel développé par le Laboratoire Rhéologie et Procédés.

Les modes d’emploi du RDGS et de son logiciel sont détaillés en Annexe I1.1.



I1.4. Equations pour les mesures rhéométriques

Dans ce chapitre nous avons montré les principes et les équations des méthodologies
rhéométriques utilisées : la technique de scissomeétre pour mesurer le seuil d’écoulement et

I’analogie du Couette pour mesurer la viscosité.

I1.4.1.  Principe de mesure de seuil par scissométre

Les rhéométres rotatifs font partie des moyens employés pour la mesure des propriétés
rhéométriques des matériaux fluides ou pateux. L’association rhéometre et scissometre est
largement utilisée pour mesurer le seuil d’écoulement des suspensions. En anglais cette
technique est appelée « vane test ». Plusieurs auteurs ont utilisé cette méthode pour mesurer le
seuil d’écoulement de fumier (Amiri, Arabhosseini, & Kianmehr, 2012), (Zafari & Kianmehr,
2012), de pate de tige de mais (Stickel et al., 2009) de biomasse lignocellulosique concentrée

en tige de mais (Samaniuk et al., 2011) et de boues prétraitées (Wiman et al., 2011).

La technique employée pour mesurer le seuil d’écoulement par un scissométre met en
ceuvre la lente rotation d’une pale de plusieurs lames (minimum 2) dans un échantillon et la
mesure du couple résultant en fonction du temps (Figure I11.6). Le couple maximum et les

dimensions de la pale utilisée permettent d’évaluer le seuil d’écoulement.

350
300
g 250
Z,
E 200
2 150
[=3
2 100
@)
50
0
0 50 100 150 200 250
Temps (s)

Figure I1.6 : Exemple d’évolution du couple mesuré par le RGDS en fonction du temps lors d’un essai
de scissométrie sur des déchets agricoles.

Les hypothéses considérées pour convertir le couple en contrainte sont détaillées dans
plusieurs articles (Liddel & Boger, 1996) ; (Keentok & Tanner, 1982) ; (Keentok et al., 1985) ;
(Barnes & Carnali, 1990) ; (Keentok et al.,1985) ; (Alderman et al.1991) ; (Avramidis & Turian,

63



1991) ; (James, Williams, & Williams, 1987) ; (Nguyen Quoc Dzuy & Boger, 1983) ; (Nguyen

Q. Dzuy & Boger, 1985). Ces auteurs ont établi la formule suivante pour calculer le seuil

d’écoulement

Tp = —C";{a" Eql
K est la constante de cisaillement de la pale définie par les équations Eq.2 ou Eq.3 ci-

dessous selon le cas de submersion de la pale dans la matiére a caractérisée. Ou 1o est le seuil

d’écoulement (Pa) ; Cmax le couple maximum mesuré (Nm) ; D le diametre de la pale (m) et H

la hauteur de la pale (m).
Deux cas peuvent se présenter :

Premier cas : la pale est totalement immergée dans le matériau a tester afin que les
effets de la paroi et du plancher du récipient contenant I’échantillon soient considérés comme
négligeables. La figure I1.7 représente une géométrie permettant de réduire les effets de parois
et ceux du plancher (Nguyen Q. Dzuy & Boger, 1985) et autorisant ainsi I’application de
I’équation Eq.2.

zD3 _H 1
K—T.(B-F 5) Eq2

L

H/D<3,5
D¢/D>?2
H Li/D>1
— Lo/D > 0,5
b L
D.

3

Figure I1.7 : Schema de principe de fonctionnement d'une pale a quatre lames
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Deuxiéme cas : la pale est partiellement noyée dans la matiere. L’équation Eq 3 doit
étre appliquée (Sun & Gunasekaran, 2009)
z.D3 _ H-H,

k== (=

1
+ g) Eq3

Ou Hy est la hauteur non immergée (m).

11.4.2. Analogie de Couette

Dans les géométries classiques, I’accés au taux et a la contrainte de cisaillement a partir de la
vitesse appliquée et du couple mesuré est assez simple car I’entrefer entre la surface fixe et le
rotor est connu. Cela n’est pas le cas pour des géométries non classiques comme les géométries
utilisées dans ce travail. L’analogie Couette est utilisée afin d'analyser quantitativement les
données du couple et de la vitesse du rotor afin d'en extraire la courbe de la contrainte de

cisaillement en fonction du taux de cisaillement.

11.4.2.1. Principe d’analogie de Couette

L’analogie de Couette a été développée par (Ait-Kadi et al., 2002), (Lionel Choplin, 2000) et

(Guillemin et al., 2008) sur la base des travaux de (Bousmina et al., 1999).

Elle consiste a déterminer le rayon interne équivalent R; du cylindre interne « de
Couette » ayant la méme longueur L que I’agitateur pour lequel, a vitesse angulaire de rotation
N donnée, le couple C généré dans le récipient cylindrique de rayon Re est identique a celui
généré dans le systéme avec agitateur. R; peut ensuite €tre utilisé pour calculer le taux de

cisaillement. (Figure I1.8) (L. Choplin & Marchal, 2007).
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Systeme reel Analogue virtuel
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méme
relation

C =f(N)

+«— J)R. —>»

S S

Vo
Figure I1.8 : Principe de l'analogie de Couette (L. Choplin & Marchal, 2007)
Les hypotheéses faites sur 1'écoulement laminaire d'un fluide incompressible en

géométrie Couette sont les suivantes (Guillemin et al., 2008):

- L'écoulement a la surface libre reste horizontal. Les effets perturbateurs liés a la
contrainte normale sont donc négligeables. Ceci implique que la composante verticale
de la vitesse est nulle.

- Les effets d'écoulement dans le fond du réservoir sont négligeables.

- Le fluide est homogene et les effets d'inertie sont négligeables.

A partir de ces hypotheses, (Guillemin et al., 2008) ont développé les équations
servantes a calculer R; en utilisant un fluide newtonien. Nous citons ici uniquement les

équations finales utilisées dans nos calculs en utilisant un fluide newtonien de viscosité 1.

C R,?
R = |——<¢ Eq 4
t 8m2 LR,2 1 N+C 1

Le taux de cisaillement apparent peut étre calculé en utilisant 1’équation ci-dessous
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Ou la constante k;, (-) est donnée par :

k., = 2TR;

Y Re— R; Eq 6

Cette constante est la constante d’Otto-Metzner, bien connue dans le domaine de

I’agitation. La relation ci-dessus montre que ky, est indépendante du comportement du fluide.

Cette observation est expérimentalement vérifiée par plusieurs auteurs (Mitsuishi & Hirai,

1969) ; (Nagata, 1975) ; (Rieger & Novak, 1974).

La contrainte de cisaillement est calculée a partir des mesures du couple et en utilisant

I’équation ci-dessous :
T=k;.C Eq7

Ou k- est donné par 1I’équation :

n (ky,, N)

k, = c

Eg 8

Donc, pour trouver les deux coefficients kj et k., nous avons uniquement besoin

d’effectuer des mesures du couple (C) pour chaque vitesse de rotation (N) appliquée a un fluide

newtonien de viscosité (1)) connue.

11.4.2.2. Détermination du régime laminaire pour un mélangeur de proximité

Dans les hypotheses d’application d’analogie de Couette, le régime d’écoulement doit rester
laminaire (pas d’effet de turbulence). Dans ce régime laminaire, le nombre de puissance (Np)
est inversement proportionnel a Re (N, = 1/Re) (Maingonnat et al., 2008), (G. Delaplace et al.,
2000). Cette courbe commence a dévier de cette loi dés que le régime commence a étre
turbulent. Donc, pour délimiter la validité de chaque géométrie on trace la courbe de puissance

(Np) qui est le tracé du nombre de puissance (Np) en fonction du nombre de Reynolds (Rey).

Le nombre de puissance peut étre calculé quel que soit le fluide en utilisant les équations

ci-dessous (Zhang et al., 2008) ; (Maingonnat et al., 2008) :

_ P
P p N3 D5

P=N.C Eq 10
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P : la puissance consommée (W), C: le couple (N.m) et N la vitesse de rotation de la pale

mobile en (rad/s).

Le nombre de Reynolds des fluides non-newtonien, appelé également le nombre de

Reynolds modifié, peut étre calculé pour les fluides non-newtoniens en utilisant 1’équation :

p (Nz—n DZ)

Re, =
n k

Eqll

p : la masse volumique du fluide (kg/m?®), n : indice de rhéofluidification, k : consistance du

fluide (Pa.s") et D : diametre du mobile d’agitation (m).
Plus loin, la figurell.16 montre les résultats obtenus dans ce travail.

11.4.2.3. Influence de la rhéofluidification dans I’analogie du Couette

Les études de 1’agitation des fluides rhéofluidifiants par des mobiles de proximité ont déja été
faites par plusieurs auteurs. Les données les plus pertinentes sont dues a (Takahashi et al.,

1984). Dans le cadre de ces études, les fluides rhéofluidifiants sont divisés en deux parties :

o Fluides faiblement rhéofluidifiants (0,45 < n < 0,75) : (Takahashi et al., 1984)
ont effectué de nombreuses expériences en utilisant une pale hélice et en
changeant les variables géométriques comme 1’entrefer, la hauteur immerggée, le
nombre de rubans dans la pale et I’indice de rhéofluidification (n) entre 0,45 et

0,75. 1Is ont montré que ky, est a peu prés indépendant de la valeur de n dans la

gamme utilisée. Elle peut donc étre considérée constante. (Guillaume Delaplace,
Guerin, Leuliet, & Chhabra, 2006) ont confirmé ces observations par calcul.

Leurs résultats sont illustrés dans la figure I1.9 ou nous observons que ky, = est

peu indépendant de la valeur de n pour 0,45 <n <0,75.

o Fluides fortement rhéofluidifiants (n < 0,4) : (Guillaume Delaplace et al., 2006)

ont montré également par calcul que, dans ce cas, les valeurs de k; sont

dépendante de n (Figure IL.9).
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Figure I1.9 : Evolution de k;,  (appelé ici Ks) obtenu suite au calcul (Guillaume Delaplace et al.,

2006), en fonction de n.

Caractérisation de la pale hélice et le systeme d’agitation sont : 0,12 > d > 0,103 ; N, =2, 2,15 > s/d
>0,55,0,223>w/d> 0,084 ; 0,123 > c/d > 0,033) utilisé par (Takahashie al., 1984). Symboles sont

utilisés pour distinguer plusieurs systemes d’agitation par pale hélice.

D’autres auteurs ont trouvé également des résultats similaires (Figure I11.10).

50 A

45

354

Ks, (-)

A Single Helical Ribbon (Brito- de la
Fuente. 1 998)

o Single Helical Ribbon+ screw HRS15
(Brito-de la Fuente. 1992)

0O Single Helical Ribbontscrew HRES2ZA
{Brito-de la Fuente. 1992)

Bold lines are present work (equation 19)

symbols are Brite-de la Fuente fitting model (equation 23
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n, (=)
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Figure I1.10 : Evolution de ky, (appelé ici Ky) en fonction de n pour une pale hélice.
(Brito de la Fuente et al., 1992) , (La Fuente et al., 1998). Cette figure est retirée de [’article

(Guillaume Delaplace et al., 2006)

Les figures I1.9 et 10 montrent que ky, devient peu indépendant de n pour n > 0,4. Pour

¢talonner les géométries types mélangeurs (hélice et a ailettes), il faut donc utiliser un fluide

rhéofluidifiant avec n > 0,4 pour avoir des valeurs de £: et k;, a peu prés constantes en fonction

de n.
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II.5S. Etalonnage du RGDS

L’étalonnage du RGDS a été fait en plusieurs étapes :

e FEtalonnage de I’ensemble couplemétre, paliers et axe.
e Validation de mesure de seuil par scissométrie en utilisant un fluide d’étalonnage de
seuil connu.
e Validation des mesures de la viscosité par I’analogie du Couette.
o Détermination, en utilisant un fluide newtonien, des constantes de transfert :
* La constante k; : donne acces au taux de cisaillement a partir de la
vitesse de rotation.
= La constante k. : donne acces a la contrainte de cisaillement a partir du
couple mesuré.
o Détermination des régimes laminaires des géométries utilisés.
o Validation de ky, et k: par mesure des propriétés rhéologiques d’un fluide de

type Herschel Bulkley aux propriétés connues.
I1.5.1. Etalonnage de I’ensemble couplemeétre, paliers et axe

Premiére étape : Il s’agit d’'un étalonnage statique sans pale. Tout d’abord, un systéme de
poulie a été utilisé pour appliquer un couple connu sur 1’axe de rotation. Les deux gammes de
couplemetre ont été testées de 0 a 10 N.m (Figure I1.11-A) puis de 0 a 100 N.m (Figure I1.11-
B).

10 - . A 120 . B
SAlrandie . 100 - y=1079%  o*
e 80 - R?=0.9937 .
'." 60 o
40

o
o
.

Couple appliqué (N.m)
(—] N =~ (=) -}

[
Couple appliqué (N.m)

T T T T 1 0 T T T 1
0 2 4 6 8 10 0 30 60 920 120
Couple mesuré (N.m) Couple mesuré (N.m)

Figure I1.11 : Couple mesuré et celui appliqué pour la gamme entre 0 et 10 N.m (A) et entre 0 et 100
N.m (B).
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Les équations affichées sur la figure I1.11 montrent une incertitude des mesures d’environ 4 %
pour la gamme entre 0 et 10 N.m et d’environ 8 % pour la gamme entre 0 et 100 N.m. Nous
supposons que cet écart entre le couple mesuré et celui appliqué vient de I’incertitude de notre

systéme de validation. Nous proposons donc de n’appliquer aucune formule de correction.

Deuxiéme étape, pour connaitre la marge d’erreur des mesures du couple liées au
frottement des paliers lors de la rotation d’axe en fonction des vitesses appliquées, nous avons
effectué des mesures du couple metre lors de la rotation de ’axe a vide (sans pale) en appliquant
des vitesses de rotation croissantes de 0 jusqu’a 250 tr/min (Figure I1.12). Cette figure montre
que les mesures de couple subissent des fluctuations en fonction du temps. Pour cela, Nous
avons noté les deux valeurs extrémes des couples enregistrés pour chaque vitesse appliquée.
Ces valeurs ont servi a calculer I’incertitude totale lors des mesures (Figure 11.13). Cette figure

montre que I’incertitude augmente en augmentant la vitesse de rotation.

2 - - 300
1,5 - - a 250
= - - _ s T 200
= <=,

150

Couple (N.m)

100

Vitesse de rotation (tr/min)

-0,5 A 50

0 200 400 600 800 1000
=Couple Temps (s)
@S Vitesse de rotation

Figure I1.12 : oscillation du couple lors de la rotation a vide en appliquant plusieurs vitesses
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Figure I1.13 : Incertitude des mesures liée au frottement des paliers en fonction des vitesses

appliquées

Cette incertitude doit étre régulicrement vérifiée. Elle dépend de la qualit¢ de

I’alignement axe/couplemetre qui peut se modifier dans le temps sous les efforts.

11.5.2. Validation de mesure de seuil par scissométrie

Le but de cette étape est de valider les mesures de seuil par scissométrie en utilisant le RGDS.
La validation des mesures est faite pour les trois pales de scissométre et dans les trois récipients
correspondants. Un fluide a seuil modele a été sélectionné. Le seuil du fluide modéle a été
déterminé avec précision par un rhéometre de laboratoire (DHR3). Puis le seuil d’écoulement
du fluide modele a été mesuré avec le RGDS. La comparaison entre les résultats obtenus avec

les deux appareils a permis de valider les mesures obtenues avec le RGDS.

Comme fluide modele, nous avons utilisé une suspension aqueuse d’argile naturelle
blanche de marque ‘Solargil’, référence « Modelage Argile naturelle couleur blanc » par paquet
de 10 kg. Ces suspensions d’argile ne sont ni thixotropes ni gonflantes. L’argile initiale qui
possede la consistance maximale a été utilisée lors de test sur la petite et la moyenne pale. Pour
valider la grande pale, il était nécessaire de diluer 1’argile pour réduire sa consistance afin de

ne pas dépasser la gamme du couplemeétre. Donc, 5,5 % d’eau a été ajoutée a la suspension
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Chapitre II : Instrumentation RGDS

initiale d’argile. L’ensemble a été mélangg, au laboratoire 3SR, en utilisant un mélangeur des
fluides pateux "Réf: France Machine type M150" (figure I1.14) afin d’obtenir un fluide

homogene.

" o ‘-g ";.‘n‘:; |

Figure I1.14 : Mélangeur des fluides pateux "Réf : France Machine type M150" au laboratoire 3SR

Dans cette étape d’étalonnage, les récipients du RGDS ont été remplis totalement, les
pales ont été totalement immergées et le test a été effectué en respectant les conditions optimales

représentées dans la figure 11.7.

Un rhéomeétre de laboratoire de modele DHR3 (Discovery Hybrid Rheometer) de chez

TA instruments a été utilisé pour mesurer le seuil d’écoulement des deux suspensions d’argile
utilisée. Le couple maximal autoris¢ avec le DHR3 est de 0,2 N.m et il est équipé d’un
scissométre de diamétre 10 mm et de hauteur 19 mm. Il permet de mesurer la contrainte de
cisaillement en réponse au gradient de cisaillement imposé. La température de I’échantillon lors
de I’essai est d’environ 15 °C. Les mesures ont été répétées 2 fois lors d’essai par DHR3 et 1

fois lors d’essai par RGDS.

Les protocoles suivis lors des essais de scissométrie par les deux appareils sont détaillés

en annexe I1.2.
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Les résultats obtenus sont affichés dans le tableau II.3 avec 1’incertitude liée a la
précision des mesures sur le RGDS sachant que I’incertitude liée a la précision du DHR3 peut

étre négligée dans la gamme des contraintes mesurées :

Tableau I1.3 : Résultats des mesures du seuil d’écoulement de suspensions argile par DHR3 et RGDS

e Seuil par DHR3 (Pa) )
Pale utilisée 1 essai 2eme essai Ecart-type Seuil par RGDS (Pa)
Petite 26110 25090 2% 24225 + 130
Moyenne 27040 24960 4 % 26600 + 16
Grande | 6560 6560 0% 6000 + 3
(mélange dilué)

Nous observons que les seuils obtenus suite aux deux mesures par DHR3 sont proches.
Leur variation est entre 0 et 4%. Cela peut étre justifié par la variabilité de 1’argile et la mise en

place de I’échantillon.

Nous notons également que les valeurs obtenues suite aux mesures par RGDS sont trés
proches des valeurs obtenues par DHR3. Leur variation est entre 2 et 8,5 %. Nous avons
considéré que ces valeurs sont acceptables pour ce type d’appareil et ce type des matériaux. Le
RGDS équipé des pales de scissométrie a ét¢é donc validé pour la mesure des seuils

d’écoulement.

11.5.3.  Validation des mesures de viscosité par I’analogie de Couette
Dans ce chapitre, nous avons présenté nos travaux dans I’ordre suivant :

- Détermination de k; et k]-,v

- Détermination du régime laminaire des géométries utilisées.

- Validation des valeurs obtenues de 4; et k)'/u

11.5.3.1. Détermination de k; et k;-z

Pour déterminer les deux coefficients 4 et ky, , nous avons effectué¢ des mesures du couple en

fonction de la vitesse appliquée sur un fluide newtonien : du glucose pur, acheté chez Nigay, et
chauffé a 40 °C. Sa viscosité a été¢ mesurée par un rhéometre de laboratoire (DHR3) en utilisant

une géométrie cone-plan et en conditions controlées (température contrdlée, huilage des
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surfaces libres pour empécher 1’évaporation de I’eau). La viscosité mesurée était de 78 = 16

Pa.s.

Les mesures des couples en fonction de la vitesse de rotation ont été effectuées pour la

pale hélice et pour la pale a ailettes en deux positions pour les ailettes a 45° et a 90°.
Les calculs sont effectués dans 1’ordre suivant pour chaque pale :

1- Calculer R; pour chaque N en utilisant 1’équation Eq 4.
2- Calculer k;,, pour chaque R; en utilisant I’équation Eq 6.
3- Calculer la moyenne des ky,

4- Calculer k; pour chaque k;, a partir de I’équation Eq 8.

5- Calculer la moyenne des k.

Les résultats obtenus sont représentés dans la figure I1.15.
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Figure I1.15 : Evolutions de k;,  (®) et k. (A) en fonction de N.

Mesures effectuées en utilisant un fluide newtonien (du glucose pure a 40 °C) par A : la pale hélice,

B : la pale a ailettes a 90° et C : la pale a ailettes a 45°.

La figure ci-dessus montre que les valeurs k: et de ky, de chaque pale deviennent a peu

pres constantes a partir d’une vitesse de rotation N = 5 tr/min environ.
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Le moteur utilisé dans le RGDS a une vitesse maximale de 300 tr/min. Théoriquement,
la vitesse minimale qu’on peut appliquer avec précision avec ce moteur est de 1 % de sa vitesse
maximale donc environ 3 tr/min. L’incertitude des vitesses appliquées augmente en baissant la

vitesse de rotation du moteur. Cela peut expliquer les valeurs de k: et de k;, obtenues a faible
vitesse. Pour cela, les vitesses prises en compte dans les calculs des k. et de k;, sont celles

supérieures a 5 tr/min.

Le tableau IL.4 montre les valeurs moyennes des coefficients k. et k; avec leurs

incertitudes. Les calculs de ces incertitudes sont détaillés en Annexe 11.3.

Tableau I1.4 : Valeurs moyennes de k. et de k;, pour la pale hélice et celle a ailettes

Pales utilisées k;, (- k. (Pa.N"1.m™)

Hélice 1,73 £ 0,26 104,4 + 10,1
A ailettes (90°) 3,11 +0,48 36,5 +2,9
A ailettes (45°) 2,88 £0,42 383+3

11.5.3.2. Détermination du régime laminaire des géométries utilisées

Pour connaitre les limites hydrodynamiques de 1’utilisation des pales du RGDS, nous avons

représenté en figure I1.16 la courbe de puissance de nos pales.
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Figure I1.16 : Np en fonction de Re, lors des mesures sur de Carbopol par la pale a hélice (A) et la

pale a ailettes (B)

Comme nous avons expliqué en paragraphe 11.4.2.2, N, est inversement proportionnel

a Re (N, = 1/Re) dans un régime laminaire. Cette courbe commence a dévier de cette loi des

que le régime commence a étre turbulent.
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La figure I1.16 montre que la limite entre le régime d'écoulement purement laminaire
et le régime d’écoulement transitoire n’est pas facile a déterminer nettement. Nous proposons
que cette transition soit proche d'une valeur de Reynolds critique de 70 pour la pale a ailettes
ot N est environ égal a 100 tr/min et y est d’environ 20 s!, et d’une valeur de 56 pour la pale
hélice ou N est environ égal a 125 tr/min et y est d’environ 15 s Ces valeurs représentent les

limites d’utilisation des pales dans un régime laminaire.

11.5.3.3.  Validation de k; et de k;-,u

Pour valider I’étalonnage effectuée en utilisant 1’analogie de Couette et valider donc les deux
constantes trouvées, nous allons comparer les propriétés rhéologiques d’un fluide modéle de
type Herschel Bulkley mesurées par le RGDS avec ses mesures de référence. En premier lieu,
ce fluide modele sera caractérisé en utilisant un rhéometre de laboratoire (DHR3) équipé par
une géométrie plan-plan qui assure des mesures correctes des contraintes de cisaillement en
fonction du taux de cisaillement. Dans un deuxiéme temps, la courbe d’écoulement de ce fluide
mode¢le sera mesurée avec le RGDS. Les mesures obtenues avec chaque appareil seront

comparges.

Les revues bibliographiques détaillées en paragraphe 11.4.2.3 montrent qu’il faut utiliser
un fluide ayant un indice de rhéofluidification n > 0,4. Pour cela, nous avons utilisé un gel de
Carbopol possédant un n > 0,4. Nous avons préparé soixante litres de Carbopol 940 a une
concentration de 1,5 g/L. et puis nous avons ajouté de la soude pour gélifier le fluide afin
d’atteindre un n > 0,4. Les étapes de préparation sont présentées dans 1’annexe 11.4. Le
Carbopol gel obtenu est un fluide transparent, non thixotrope et largement utilisé¢ en mécanique

des fluides a seuil. (Piau, 2007) a bien détaillé ses caractéristiques.

Son comportement rhéologique peut étre modélisé en utilisant le modéle d’Herschel—-

Bulkley (HB) qui s'écrit ci-dessous sous une forme unidimensionnel

T= 1o+ ky" Eq 12

Ou, T est la contrainte de cisaillement (Pa), To est le seuil d'écoulement (Pa), y est le taux de

cisaillement (gradient de vitesse) (s), k est la consistance du fluide (Pa.s") et n est I’indice de

rhéofluidification.
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Apres la préparation, les propriétés de cisaillement ont été mesurées en utilisant 2

appareils :

- Le rhéometre de laboratoire (DHR3) avec une géométrie plan-plan de diamétre 60 mm
sur laquelle une feuille de papier rugueux a été collée, pour empécher le glissement du Carbopol
sur les surfaces métalliques, et a une température de 17 °C. La méthodologie des mesures en
utilisant une géométrie plan-plan est largement détaillée et utilisée dans la littérature
(Yoshimura & Prud’homme, 1988); (Tabuteau et al., 2007); (Macosko, 1994). Deux
¢chantillons ont été prélevés en haut et en bas de la cuve de préparation pour vérifier la valeur
de I’indice de rhéofluidification et aussi pour estimer la répétabilité. Les résultats sont présentés

dans le tableau IL.5.

Tableau I1.5 : Paramétres rhéologiques du Carbopol 1,5 %, pH = 5,5 mesurés en utilisant une
geométrie plan-plan

Rhéométre Echantillon Seuil T (Pa) | k (Pa.s") n
1 174 22,1 0,48
DHRS3 2 185 22,7 | 049

Les valeurs de n représentées dans le tableau ci-dessus nous assurent de la pertinence

du fluide choisi pour 1’étalonnage.

- Le RGDS avec trois configurations : la pale hélice et la pale a ailettes avec deux

positions pour les ailettes (45° et 90°).

Les points expérimentaux trouvés dans le régime laminaire des appareils sont
représentés dans la figure I1.17 avec leurs incertitudes. Les calculs de ces incertitudes sont
détaillés en Annexe I1.3. Cette figure montre également une valeur d’incertitude de = 10 % sur
les mesures effectuées par le rhéométre de laboratoire (DHR3). Le retour d’expérience au
laboratoire rhéologie et procédé recommande ce chiffre comme une incertitude moyenne li¢e

au processus de la mise en place de ce type de produit.
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Figure I1.17 : Les points expérimentaux des mesures rhéologiques du Carbopol 1,5 %, pH= 5,5 pour
le DHR3 (+,X) et pour RGDS en utilisant A : pale hélice (®), B : pale a ailettes 90° (m) et C : pale a
ailettes 45° ().
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La figure I1.17 montre que :

Tous les points de référence sont dans les barres des incertitudes de la pale hélice. Nous
pouvons donc considérer les mesures obtenues par cette pale comme correctes et

représentatives.

e Nous observons que la pale a ailettes donne systématiquement des mesures plus
importantes que celles de la référence, d’environ 25 et 10 % pour les positions 90° et

45° respectivement si nous ne prenons en compte que les valeurs moyennes.

e Les incertitudes des contraintes augmentent avec le taux de cisaillement. C’est
généralement a cause de I’augmentation du frottement généré par la rotation comme il

est illustré en figure I11.13.

e Les incertitudes de la pale hélice augmentent plus fortement que celles de la pale a
ailettes. En effet, pour arriver au taux de cisaillement donné, la pale a hélice doit tourner
relativement plus vite, environ 80 % plus, que la pale a ailettes. L'incertitude augmente
dans ce cas a cause de l'incertitude des mesures du couple en augmentant la vitesse de

rotation.

L’analyse de la littérature, comme (Maingonnat et al., 2008), (Guillemin et al., 2008),
montre que les chercheurs travaillant sur la rhéométrie utilisant des pales avec I’analogie de
Couette ne donnent pas et ne discute par les incertitudes de leurs étalonnages. Les résultats sont
souvent présentés en échelle log-log écrasant les écarts. Les précisions des géométries de
proximité sont limitées et adaptées a leurs utilisations. Nous considérons donc que les résultats
obtenus par le RGDS sont bons. Nous pouvons conseiller de baisser les contraintes obtenus par

la pale a ailettes d’environ 20% pour plus de précision.
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Chapitre II : Instrumentation RGDS

II.6. Rhéologie des matiéres agricoles avec le RGDS

Le Rhéomeétre de Grandes Dimensions pour les Substrats (RGDS) a été livré a Arkolia et
installé sur le site d’un méthaniseur industriel construit a Napagese situé¢ a 100 km de Toulouse.
Ce méthaniseur est développé pour décomposer la matiere organique issue de fumier pailleux
en voie seche multi étapes. Le brassage de la matiére dans ce fermenteur se fait par des

injections de biogaz comprimé.

Nous présentons ici quelques exemples de mesure des propriétés rhéologiques des
maticres issues du fermenteur de Napagese. Le grand récipient (55 Let 37 cm de diamétre) a

été utilisé pour effectuer ces tests (Figure I1.18).

Figure I1.18 : RGDS lors des mesures rhéométriques a Napagese.

Les chapitres III et IV montreront des résultats obtenus avec le RGDS sur des intrants
issus d’un fermenteur de laboratoire utilisé lors du doctorat de Maxime Dooms au laboratoire
DEEP a ’INSA de Lyon qui portait également sur le procédé¢ Arkométha mais d’un point de
vue biologique (Dooms, 2017). Ces résultats montreront la capacit¢ du RGDS a distinguer les

variations de composition et de température sur le seuil d’écoulement et sur la viscosité.
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11.6.1.Mesure de seuil par scissométrie

Les seuils d’écoulement de deux types d’échantillon ont ét¢ mesurés : un intrant avant
fermentation et un digestat apres environ 20 jours de fermentation. La grande pale (20 cm de

hauteur et 16 cm de diamétre) a été utilisée pour effectuer ces tests.

11.6.1.1. Seuil d’écoulement de I’intrant

L’intrant est composé d’un mélange des plusieurs constituants. Ces constituants, leurs
fractions massiques dans le mélange, leurs MS, leurs taux de matieére volatile (MV) et leurs

sources sont représentés dans le tableau I1.6.

Tableau 11.6 : Les constituants de [’intrant brut de Napagese

. Fraction o MV
Constituants massique (%) MS (%) (%) Source
Fumier ovin 10,8 50,3 79 | SARLOVI-METHA & Rullac
Saint Cirq
Fumier Equin 3,37 60 71,7 | Zome du Tam, collecte sur une
dizaine de sites
Ensilage d'herbe 20.8 34.6 89.2 Production locale sur les‘terres
de la ferme de Napagese
D,ec’hets 8,8 82,5 82 EPI Salveignacois dans le Tarn
céréales
Eau 50,3 0 100 Provient du lac
Total 100 22.8 93,8

Les photographies représentées en figure I1.19 montrent 1’échelle des particules solides

fibreuses de ces produits.
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Figure I1.19 : Photographies des ingrédients de l'intrant : 1 : fumier ovin, 2 : fumier équin, 3 :
ensilage d’herbe et 4 : déchets céréales.

Nous avons mesure¢ :

e le seuil moyen des échantillons prélevés quotidiennement pendant deux semaines.

e [’effet de la température sur le seuil de cet intrant.

Les résultats obtenus suite aux mesures du seuil effectuées plusieurs fois pendant
environ deux semaines en respectant le méme protocole ont montré que le seuil de cet intrant
est entre de 2100 = 150 Pa). Les deux valeurs s’agissent des deux valeurs extrémes. Les
incertitudes ont été calculées suite aux mesures sur plusieurs échantillons prélevés en méme

temps.

Les seuils des deux échantillons d’intrant ont été mesurés a 33 °C et a 50 °C. Le taux de

la MS de cet échantillon est d’environ 25,5 %. Les résultats sont représentés au tableau IL1.7.

84



Tableau 11.7 : Seuil d'intrant de Napagese a deux températures

33°C 50 °C Variation
1¢" échantillon 1791 Pa + 145 Pa 1588 Pa+ 133 Pa 12 Pa/°C
2¢me dehantillon 1603 Pa+ 129 Pa 1420 Pa+ 119 Pa 11 Pa/°C

Le tableau ILI.7 montre que le seuil diminue d’environ 11,5 Pa/°C pour ces échantillon
et dans cette gamme de température. Le RGDS est donc capable de distinguer le changement

de la température.

11.6.1.2. Seuil d’écoulement de digestat

Nous allons montrer dans ce chapitre I’effet du brassage dans le fermenteur sur I’évolution du

seuil.

Ces mesures ont été effectuées sur des échantillons de digestat a 45 °C. Leurs taux de
MS = 13,5 %. Les constituants de I’intrant de ces digestats avant la fermentation, leurs MS,

leurs taux de matiere volatile (MV) sont donnés en tableau IL.8.

Tableau 11.8 : Les constituants de [’intrant composant les digestats étudiés

Constituants Fraction massique (%) | MS (%) | MV (%)
Fumier ovin 7,01 42 80
Fumier Equin 19,11 37 91
Ensilage d'herbe 15,29 39,7 89
Déchet céréales 7,64 88 82
Eau 50,96 0 100
Total 100 22,8 93,8

Le seuil du digestat a été¢ mesuré avant et apres le brassage de la maticre par une injection
de biogaz dans le fermenteur pour estimer la diminution de seuil a cause de la présence du
biogaz dans la mati¢re. Ces manipulations ont été effectuées, pour un échantillon prélevé juste

avant le brassage et un autre toute de suite apres le brassage.

Le seuil obtenu avant le brassage est de 350 + 23,5 Pa et celui apres le brassage est de
232 £+ 15 Pa. La diminution de seuil peut étre estimée alors a 34 % pour cet échantillon. La
figure I1.20 qui s’agit d’une photo de 1’échantillon prélevé tout de suite apres le brassage
montre la présence de biogaz dans cet échantillon ce qui n’est pas remarqué dans 1’échantillon

prélevé avant le brassage.
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Figure I1.20 : Présence de biogaz dans I’échantillon aprés un brassage du fermenteur industriel bar
biogaz comprimé

La présence de biogaz diminue la densité de la matiére qui a son tour diminue le seuil
d’écoulement car la matiére devient moins consistante. Nous pouvons attribuer la diminution

du seuil d’écoulement a la présence de biogaz a cause de brassage.

Nous constatons que le RGDS est capable de discriminer I’effet du brassage qui est

attribué généralement a la présence de biogaz dans le milieu brassé.

11.6.2.Mesure de la viscosité par une pale a ailettes 90°

L’échantillon utilisé est un digestat, prélevé a la sortie du fermenteur, a une MS de 14,3 %. La

température de 1’échantillon lors des mesures est de 45 °C.

Pour cette mesure, les vitesses ont été appliquées de la plus faible a la plus importante
avec une durée de rotation correspondant au moins a deux tours complets de la pale pour

chaque vitesse.

Les points expérimentaux obtenus sont représentés dans la figure 11.21.
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Figure I1.21 : Courbes d’écoulement pour un digestat de Napagese a 14,3 % de MS

La figure I1.21 montre trois régimes d’écoulement :

e Une diminution des contraintes en fonction du taux de cisaillement pour un taux de
cisaillement entre 0,07 et 0,46 s™'.

e Une stabilisation des contraintes (seuil d’écoulement) pour un taux de cisaillement
entre 0,46 et 2,3 s7.

e Une augmentation des contraintes en fonction de taux de cisaillement pour un taux

de cisaillement > 2,3 s\

La diminution de la contrainte en augmentant le taux de cisaillement jusqu’a un
minimum a déja été observé dans les suspensions concentrées comme les bétons (Fabbris et al.,
2013). Le seuil de contrainte observé aux faibles taux de cisaillement est un seuil statique

correspondant a une organisation structurelle statique (seuil de repos).

En appliquant des vitesses et des contraintes sur nos matériaux, les pailles répondent
aux contraintes appliquées en se repositionnant ou s’orientant vers le sens d’écoulement
(Bennington, Kerekes, & Grace, 1991). Cela diminue la cohésion entre les particules et affaiblit
la consistance de la structure de la matiére ce qui explique la diminution de contrainte, jusqu’a

arriver au seuil d’écoulement appelé dynamique.

L’augmentation des contraintes, a partir du seuil dynamique, en augmentant le taux de

cisaillement est justifi¢e par D’effet que ces produits sont des fluides plastiques ou
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rhéofluidifiants comme indiqué par plusieurs auteurs (El-Mashad, Van Loon, Zeeman, & Bot,

2005) ; (Tian et al., 2014) ; (Chen & Hashimoto, 1976); (Hashimoto & Chen, 1976).

Nous avons également observé a la fin de chaque mesure de viscosité que le volume de
I’échantillon diminuait. Cela peut s’expliquer par la sortie du gaz prisonnier dans 1’échantillon.
La matiere apres la sortie de gaz devient normalement plus consistante et elle demande plus de
contrainte pour la mettre en mouvement ce qui provoque logiquement une augmentation des

contraintes.

Nous constatons donc que le modéle d’Herschel-Bulkley ne représente pas
correctement la totalité des points expérimentaux. Le comportement rhéologique des matériaux
industriels est plus complexe que ce modele. Leurs comportements dépendent de 1’histoire des
matériaux d’une part et du caractére triphasique des matériaux d’autre part. Cela ne peut se faire

qu’en analysant in-situ les matériaux extraits d’un site industriel.
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II.7.  Conclusions et perspectives

1. Un rhéomeétre de grandes dimensions pour les substrats (RGDS) a été congu, construit,
¢talonné et validé lors de cette thése. Ce rhéometre est destiné aux mesures de seuil et

de la viscosité des mélanges des fumiers pailleux avec des déchets agricoles.

2. Le RGDS a été utilisé avec succeés pour mesurer le seuil d’écoulement de substrats
divers. Il était capable de distinguer les changements des constituants, la fraction du gaz

dans I’échantillon et de la température.

3. Les mesures des viscosités effectuées sur le RGDS montrent que la plupart des
incertitudes sont attribuées au frottement des paliers lors de la rotation de 1’axe. Cela
met en évidence le grand intérét de bien aligner I’axe ou d’utiliser des paliers sous air

comprimé pour minimiser le frottement.

4. Laloi utilisée actuellement pour modéliser le comportement des résidus agricoles est la
loi d’Herschel-Bulkley (HB). Ce mode¢le peut étre utilisé a partir du seuil d’écoulement
appelé « dynamique ». D’autres modeles plus adaptés pourraient étre implémentés suite

aux études faites avec le RGDS sur le site industriel.

5. Cette version du RGDS a été congue pour caractériser la matiére sans compactage. En
effet, la matiere dans le méthaniseur subit un compactage sous 1’effet du poids des
matieres dessus. Ce compactage peut changer les propriétés rhéologiques de ces
matériaux. Pour cela, il nous apparait indispensable de le prendre en compte dans les

études futures.

6. Laprésence de biogaz dans I’échantillon doit étre €également prise en compte de manicre
controlée dans les études futures car cela peut changer les grandeurs rhéologiques des

maticres selon la durée entre deux brassages.
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Annexe II.1 : Mode d’emploi RGDS

AIL1.1. Présentation du logiciel RGDS :

Ce logiciel a deux onglets principaux : Test et Résultats. Le premier est utilisé pour faire un test

et le deuxiéme pour afficher un test déja fait.

Onglet Test : Il y a deux onglets :

[ Principal
Quitter

- Entrées : pour définir les parameétres du test : Choisir le nom de fichier, ’emplacement,
des commentaires, la lame et le récipient utilisé€s et la procédure souhaitée.

- Sorties : pour effectuer le test : Démarrage, passage a 1’étape suivante, Choisir les

parametres mesurés et affichés. Il y-a la possibilité de choisir soit le temps (s) soit I’angle

de rotation (°) pour étre affiché sur I’axe des abscisses. Ces 2/ parametres pouvant étre

2  Configuration matésiel

Test | Résultats K

Entrées | Sorties | |

> Démarer | Temps restant avant I'étape suivante : | [0.00 5 I Température  §amme de couple
( § o 000 0->100 Nm
Etape en cours : | ’ " .
f J Abscisse :ﬁngle : Fauple;
Vitesse actuelle: | |0 tr/min (i 1 = 1 B |
T e 2 Nembre d'etapes | [0 [ Temes || |0 | k‘NuN Nm ]
ourbes | Tableau J )

k) 5 ¥ Couplé (Nm) ~ |
|

%0 e Température (*c)
Contrainte (Pa)
-0 Taux de cisaillement (s-1)

N 7| Couplemoyen (Nem) 77 |

(E e

Couple (Nm)
[~}
[
() uaAow 3ydnogy

. , L T e | R N T S R N ST
0 5 10 15 2 25 30 35 4 45 50 55 6 6 70 75 80 8 9 95 100 105 110 15 120 15 130
Temps

Onglet Résultats : ou il y a également deux onglets :
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- Entrée : Pour choisir le fichier a ouvrir. Dés que le choix est fait, les données et la

procédure entrée seront affichées. Les résultats d’analyses du test seront affichés

¢galement (Seuil, k et n).



Chapitre II : Instrumentation RGDS

e

- Sorties : qui a lui-méme deux onglets :

Quitter
Laboratoire Rhéologie RG D S ————
H et Procédés #.  Configuration matériel
| Test | Resuhats |
Fichier résultat TPa)|0
R =) n
Entrée | Sorties K (Pasa |0
Données: Nombre de lignes lues:
r - =
[o |
Cinématique :

o Tableau : ou les résultats obtenus sont affichées dans un tableau.

o Courbes : Il y a la possibilité¢ d’afficher une ou plusieurs parties des résultats

obtenus sur un graphe multiaxes.

[ Principal
Quitter

H Laboratoire Rhéologie
et Procédés

&  Configuration matériel

RGD-S
e

Entrées | Sorties | | |
T Temps restant avant étape suivante:: [0003

Etape en cours :
Abscisse
Zl[ Tem

Vitesse actuelle: | |0 to/min Nombre d'etapes | [0 ps
¢

Courbes | Tableau

09~ 1- 100+

empérature  Gamme de couple

o

8

Contrainte (Pa)
v
Température (*c)

e B
Couple (Nm)

4

' T R L e D
5 10 15 20 25 30 35 40

S s S Ny Y S A VR
45 50 55 60 65 70 75 80 8 9 100 105 110 115 120 125 130
Temps

Couple:
] NaNNm J
==
= [ &1 Couple Nm) [~
7 -ns (V] Température ("¢) A1
(V] Contrainte (Pa) LA
-65 e =%
-2 (7] Taux de cisaillement (s-1) [~

[7] Contrainte moyen (Nm) [

| ER e
[comenm @ A
lma L
,mn ¥ e
[ reccecasamers | B0 1T
W& s v

Mise & I'echelle ;
- automatique

Il y a la possibilité¢ également de « zc@ sur une

désactiver le changement d’échelle automatique pendant le test.

- sur demande:

e la fenétre et d’activer ou
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AIL1.2. La préparation et le déroulement de test

1-

All.1.2.1. Préparations du récipient et de la procédure :

Monter le récipient souhaité. Fixer le récipient grace a la poignée

noire.
Allumer le RGDS et connecter le a I’ordinateur grace au cable USB.
Lancer le logiciel RGDS et vérifier que le logiciel détecte le couple-métre :

Regarder la fenétre suivante :

Couple:

- S’il y a un chiffre affiché¢ — le logiciel a détecté le couple-meétre.

- Si vous voyez (NaN Nm) — le logiciel n’a pas détecté le couple-metre et dans ce
cas il faut vérifier la connexion du cable du couple metre a c6té du capot noir sur le
bati du RGDS puis fermer et relancer le logiciel.

Régler la température du thermorégulateur, grace aux boutons de commande sur le

thermorégulateur, a la température souhaitée. Attendre I’atteinte de la température

souhaitée puis brancher les tuyaux de la recirculation d’eau en respectant que 1’entrée
d’eau soit en bas du récipient et la sortie en haut du récipient.

Dans la fenétre Entrées : nommer 1’essai, choisir I’emplacement du fichier et écrire des

commentaires (la date de prélévement, les ingrédients de 1’échantillon, le temps de

séjour, le secteur d’ou 1’échantillon a été prise dans le méthaniseur, la température du
secteur, la MS, etc.).

Choisir le test a effectuer. Il y a deux possibilités :

- Mesure du seuil par scissométre. Choisir une lame en croix.

- Mesure du seuil et de viscosité soit par une lame hélice ou par une lame a ailette.

Choisir ou établir la procédure souhaitée (vitesse en fonction de temps) :

Pour établir ou modifier une procédure, aller a Documents — RGDS — Procédure puis

créer ou modifier un fichier txt dans lesquelles se trouvent deux colonnes. Dans la

premicre, entrer les vitesses et dans la seconde, les durées.

- Mesure du seuil : vitesse faible : entre 0,1 et 0,3 tr/min.



8-

O-

- Mesure de seuil et de viscosité : vitesses ascendante de 1 tr/min jusqu’a la vitesse
maximale qui varie selon la lame utilisée (125 tr/min pour la lame hélice et 100
tr/min pour la lame a ailettes). La vitesse maximale de I’appareil est de 300 tr/min.

Baisser la lame jusqu’a la hauteur souhaitée convenable pour chaque lame jusqu’au

repere sur la plaque de guidage correspondant a votre essai :

Ps — Petit récipient — mesure du seuil.

Ms — Moyen récipient — mesure du seuil.

Gs — Grand récipient— mesure du seuil.

L1 — Lame hélice —mesure du seuil et de la viscosité.

L2 — Lame a ailettes — mesure du seuil et de la viscosité.

Avant de charger 1’échantillon, il faut vérifier que I’échantillon soit homogene en

ingrédients et en température. Si ce n’est pas le cas, mélanger 1’échantillon jusqu’a

arriver a produire un échantillon homogene. L’échantillon doit étre proche de la

température souhaitée avant de le mettre dans le récipient.

10- Enregistrer la température moyenne de la matiere dans la fenétre approuvée

(température annexe).

11- Chargez I’échantillon dans le récipient de maniere homogene. Ne laissez surtout pas des

zones vides. Si la lame du scissometre n’est pas totalement immergée, prenez la hauteur
de la partie non immergée et entrer cette hauteur dans la fenétre Ho (cm) du logiciel.
NB : Pour les mesures de la viscosité en utilisant la lame hélice ou a ailettes, il faut que

le récipient soit totalement rempli.

12- Mettre le couvercle. (Le couvercle doit surtout toucher ni I’axe de lame ni I’échantillon).

N =

All.1.2.2. Le déroulement du test :

Appuyer sur « démarrer » pour lancer le test.

En cas de mesure de seuil, arréter le test apres avoir le pic de contrainte de cisaillement.
Le pic sera considéré le seuil d’écoulement.

En cas de mesure de viscosité, il faut passer de 1’étape n a 1’étape n+1 dés que la
contrainte de cisaillement devient stable. Ce passage se produit en appuyant sur le
bouton « Suivant.

La loi de comportement en régime permanent des matériaux étudiés peuvent étre décrite

en premiere approche par le modele d’Herschel-Bulkley (HB). Pour I’instant cette loi
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est implémentée mais d’autres plus adaptées pourraient étre implémentées suite aux

études faites avec le RGDS.

Les grandeurs du modele (HB) : To, k et n seront donc calculés automatiquement par le

logiciel en appliquant la méthode des moindres carrés.

Remarque importante : la loi d’Herschel Bulkley est calculée automatiquement en premiére

approximation. Il est fortement conseillé a I'utilisateur d’examiner et analyser les points

expérimentaux pour juger de la validité du calage automatique. En effet, si le matériau testé est

complexe et son comportement encore mal connu, 1’expérimentateur doit appliquer son sens

critique et physique.
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All.1.2.3. Vidange et nettoyage :

Faire monter la lame et débranchez les tuyaux de la recirculation d’eau.

Prendre la température de 1’échantillon a la fin d’essai.

Libérer la bascule de du récipient en desserrant la poignée noire.

Basculer le récipient afin de vider I’échantillon dans un seau convenable.

Prendre un échantillon pour mesurer le taux de matiere seéche.

Si la chute de la température lors de test est supérieure a 5 °C, isoler le récipient et

répéter le test.

AIL1.3. Consignes de sécurités :

. Appuyer sur le bouton rouge pour couper 1’¢lectricité immédiatement si nécessaire.

Utiliser des gants assez épais pour éviter les brulures en cas de manipulations sur des
produits chauds et également pour éviter les coupures lors de nettoyage du récipient et
des rainurages d’anti glissement.

Utiliser un masque d’anti odeur en cas de travail dans un endroit fermé.



Annexe I1.2 : les protocoles suivis lors d’essais de scissométrie de

P’argile avec le rhéometre de laboratoire et le RGDS

Le protocole suivi lors d’essai par DHR3 est le suivant :

e Mettre I’échantillon en place : Nous avons utilisé un récipient de mesure cylindrique de
6,5 cm de hauteur et de 8 cm de diametre. Pour remplir ce récipient, il a été plongé dans
la suspension pour carotter la suspension.

e Nous avons fix¢é le récipient sur le rhéometre en utilisant un outil spécial représenté en

figure 11.22.

Mﬂﬂlﬁﬂ Do
J-‘(

Figure I1.22: Outil de fixation des récipients sur le rhéométre de laboratoire

e La pale de scissomeétre a été¢ introduite dans I’échantillon de facon a obtenir les
conditions optimales d’un essai de scissométrie représentées en figure I1.7. Avant les
mesures, I’échantillon a été tassé¢ manuellement a 1’aide d’une spatule.

e Une vitesse de 0,01 rad/s a été appliquée et la valeur du couple a été notée.

e Les équations Eq.2 et Eq.3 ont ét¢ utilisées afin de calculer le seuil de contrainte.
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Chapitre II : Instrumentation RGDS

Le protocole suivi pour effectuer I’essai de scissométrie par RGDS est le suivant :

e [’¢chantillon a été ajouté dans le récipient par couches successives. Nous avons effectué
un processus de tassage, manuellement en utilisant un baton, a chaque couche d’environ
deux cm. Cela a été fait pour faire sortir 1’air.

e Ensuite, le scissomeétre a été enfoncé dans I’échantillon jusqu’a arriver au niveau
optimal (figure I1.7). Puis, I’échantillon a été tassé (Figure 11.23).

e Une vitesse de 0,0104 rad/s a été appliquée et la valeur de seuil du couple a été notée.

Les équations Eq.2 et Eq.3 ont été utilisées pour calculer le seuil de contrainte.

Figure I1.23: a gauche : le récipient rempli par l'argile. Au milieu : le scissometre introduit dans
I'échantillon. A droite : le tassage de 1'échantillon aprés 1'introduction du scissométre

100



Annexe I1.3 : calculs des incertitudes du taux de cisaillement et des

contraintes de cisaillement lors des mesures par le RGDS

Ci-dessous nous avons détaillé les incertitudes des mesures du RGDS en deux parties : La 1°°

partie concerne le taux de cisaillement et la 2°™ concerne la contrainte de cisaillement.

Incertitudes des mesures du taux de cisaillement :

Le taux de cisaillement est calculé a partir de I’équation Eq 5 :
]}V = kyv N
Ses incertitudes sont donc données par I’expression suivante :

Ay Ak, AN
Sl = T S Eq 13
Yv ky, N

L’incertitude de la vitesse appliquée AN/N peut-Etre calculé comme suit :

Le moteur a une fluctuation de = 0,2 %

11 faut ajouter I’incertitude de la carte de pilotage Labview qui a une précision de 1 mV.
Pour 300 tr/min, on a un signal de 10V donc précision de + 0,001/10 = 0,01%. Pour 3 tr/min on
a un signal de 10 * (3/300) donc de 0,1 V donc une précision de £0,001/0,1=1%

L’incertitude totale est donc de = 0,21% et de = 1,2 % pour 300 et 3 tr/min

respectivement.

L’incertitude varie linéairement en fonction de la vitesse. Cela nous permet de calculer

facilement 1’incertitude des vitesses intermédiaires.

L’incertitude liée aux calculs du constant k}-,v:

Le coefficient k;, est donné par I’équation Eq 6 :

2TR;
k = ——"L
v Re— R;
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Nous observons que ces incertitudes viennent des calculs de R; uniquement car Re est

constant. Les incertitudes des calculs de ky, sont donc données par I’équation suivante :

Ay — 5 ARi

k}',v R;

La formule de calculs de R; est donnée par 1’équation 4 :

C R,
Ri= |crovar
812 L R,? 1 N+C

Re et L sont constants. Les incertitudes sont donc données par 1’équation suivante :

AR; 1 AC AN A
S - 2=+ 5=+
R; 2 c N q

Les incertitudes des calculs de ky, est donc données par I’expression suivante :

Akﬂz 2£+ ﬂ+A_n
ky., C N n
Ay AC AN A
o =242
Y c N n

AC/C est 1i¢ a la vitesse appliqué selon la figure I1.13.

An/m : Nous avons deux incertitudes des mesures de viscosité du glucose :

Eq 14

Eq iS5

Eq 16

Eq17

La 1% vient de la mise en place de I’échantillon et de la température lors de la mesure de la

viscosité de référence. Cette incertitude a été estimée en faisant deux mesures de viscosité pour

deux échantillons prélevés du méme produit avec un rhéometre de laboratoire (DHR3) en

utilisant une géométrie cone-plan et en conditions controlées (controle d’évaporation et

température controlée a 40°C sachant qu’il y a un écart d’environ 1 °C entre des endroits divers

de la solution sous la géométrie). Cette incertitude est estimée a + 6 Pa.s.

La 2°™ incertitude vient de ’évolution de la température de solution lors de 1’étalonnage avec

le RGDS ou la température est augmentée de 39,4 a 40,4 °C. Pour estimer cette incertitude nous

avons effectué des mesures de la viscosité du glucose, utilisé dans 1’étalonnage, a plusieurs

températures en utilisant le (DHR 3). Les résultats obtenus sont représentés dans la figure 11.24.
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Figure I1.24: l'évolution de la viscosité de la solution du glucose pure en fonction de la température

Selon 1’équation affichée dans la figure I1.23, les viscosités du glucose sont d’environ
85 et 74 Pa.s pour des températures de 39,4 et de 40,4°C respectivement. Nous observons que

cette incertitude peut atteindre + 10 Pa.s pour + 0,5 °C autour de la température d’étalonnage.

L’incertitude totale liée a la mesure de la viscosité du glucose est donc de = 16 Pa.s.

Incertitude des mesures des contraintes de cisaillement

La contrainte de cisaillement lors du test est calculée par I’équation Eq 7
tT=k,C

Ses incertitudes sont donc données par I’équation suivante :

AT Aky |, AC

e Eq 18

AC/C est li¢ a la vitesse appliqué selon la figure I1.13.

Le coefficient ; est calculé en utilisant I’équation Eq 8 :

k. =1 ey, N)
T c
L’incertitude de k. est donc donnée par 1’équation suivante

Ak A AC AN Ak,
_T:_n_|___|_ — 4

k: n Cc N k Eq 19
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La combinaison des équations Eq 16 et Eq 19 donne :

Ak

=240 434¢, o4l Eq 20
ke n Cc N
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Annexe I1.4 : Protocole suivi pour la préparation du Carbopol

d’étalonnage a concentration massique de 1,5 %

1. La quantité nécessaire du Carbopol poudre a été ajoutée a 60 litres d’eau de robinet au
fur et a mesure afin de ne pas former des agglomérations lors d’une étape de mélange
violent avec une pale défloculeuse.

2. A la fin de cette étape, la quantité totale du Carbopol liquide formé a été filtrée par un
tamis de maille de 5 mm afin d’éliminer les agglomérats.

3. Ces agglomérats retenus sur le tamis ont été cassés au fur et a mesure pendant 1’étape
de filtration et remis dans la suspension.

4. Le malaxeur est resté en marche 24 heures afin de bien disperser le Carbopol dans
I’ensemble du mélange et de former un fluide homogene.

5. Puis un échantillon de 1 litre a été prélevé auquel de la soude liquide a été ajoutée pour
gélifier le Carbopol jusqu’a d’atteindre un n > 0,45.

6. Les caractéristiques rhéologiques de cet échantillon ont été mesurées en utilisant un
rhéometre de laboratoire (DRH3) avec une géométrie plan-plan de 60 mm de diamétre
et avec un controle de température a 17°C. Une valeur de n > 0,45 a été vérifiée dans
cette échantillon ce qui est convenable pour notre test.

7. Le méme pourcentage massique de la soude a été ajouté (au fur et a mesure) a la quantité
totale du Carbopol liquide lors de son mélange afin de gélifier les 60 litres du Crabopol
déja dispersé dans I’étape 4.

8. Le malaxeur est resté en marche pendent 24 heures supplémentaires a fin d’avoir un

fluide homogene.
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Chapitre II : Instrumentation RGDS
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Chapitre III : Evolution du seuil d’écoulement des
substrats issus des fumiers pailleux en fonction de la
distribution de la phase liquide

Résumé :

Le seuil d’écoulement des matériaux utilisés dans la fermentation en voie séche dans un réacteur
fonctionnant en continu et en mode piston représente un parametre opérationnel important. En
général, les auteurs relient les propriétés rhéologiques (seuil et viscosité) de ces matériaux au
taux de maticre seche (MS%) seulement. Or, les utilisateurs sur le terrain constatent que la MS
n'est pas le seul parameétre gouvernant la rhéologie de la matiére. Dans ce travail, le seuil
d’écoulement (7o) a €t€ mesuré pour plusieurs mélanges ayant la méme MS mais des différentes
fractions massiques de divers constituants afin d’étudier la pertinence de la MS sur le seuil
d’écoulement des matieres. La relation entre le seuil d’écoulement d’une part et la fraction des
différents constituants dans les diverses formulations étudiées d’autre part a été montrée.
L’évolution du seuil de contrainte, mesuré par un scissomeétre, en fonction de la MS et la
fraction volumique des fibres a été étudiée pour deux échantillons. Plusieurs régimes physiques
et théologiques ont été observés et expliqués. Plusieurs lois ont été utilisées pour ajuster les

résultats expérimentaux.
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Notations et symboles du chapitre 111

MS

Fim

Fin fibres seches
Fin cau libre

FV fibre humide

To

Cmax

RGDS

wWC

MSyc
MS.1, MSe
Ne

p=1L/d

a,lJ c

b, d

Taux de maticre seche (%).

Fraction massique (-)

Fraction massique des fibres séches (-).

Fraction massique d’eau libre (-)

Fraction volumique des fibres mouillées saturées et gonflées (-).
Contrainte de cisaillement (Pa).

Seuil d’écoulement (Pa)

Couple maximum mesuré (N.m).

Coefficient de cisaillement de la pale (m?).

Diamétre de la pale du scissomeétre (m).

Hauteur de la pale du scissométre (m).

Rhéometre de grandes dimensions pour les substrats.

Teneur maximal en eau liée

MS de I’échantillon au point WC.

MS critique 1 et 2 respectivement.

Le nombre d’encombrement de fibre.

Rapport d'aspect, longueur et diametre de la fibre respectivement.
Facteur (Pa).

Facteur (-)

Exposant (-).
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III.1. Introduction

Les matériaux introduits dans un réacteur de méthanisation agricole en voie séche sont des
mélanges de fumiers pailleux avec des déchets agricoles. La caractérisation du comportement
rhéologique de ces substrats est relativement peu étudiée bien qu’il s’agisse d’un élément
essentiel pour la maitrise du procédé, notamment en vue d’optimiser le mélange, le pompage
de ces matériaux et pour déterminer et suivre 1'état d'évolution du matériau en cours de

méthanisation.

Ces matériaux sont des suspensions concentrées dont le premier parametre permettant
de caractériser la rhéologie du substrat est le seuil d’écoulement. Industriellement, le taux de
matiere s€che (MS) reste aujourd’hui le seul parameétre utilisé pour évaluer la consistance du
milieu dans les fermenteurs industriels notamment parce qu’elle demeure un parameétre facile a
mesurer et a comprendre. Cependant, les utilisateurs sur le terrain constatent que la MS n'est
pas le seul paramétre gouvernant le seuil d’écoulement. Ils attribuent leur observation a la
variabilité importante des produits constituant I’entrant. La revue bibliographique montre un

déficit notable dans la connaissance et la compréhension de la rhéologie de ces matériaux.

Pour progresser dans ce domaine, nous allons déterminer la structure physique de ces
matériaux qui seront considérés principalement comme des suspensions fibreuses et
spongieuses. Puis, nous allons établir les liens entre le seuil d’écoulement et les paramétres

caractérisant la structure physique. Ce chapitre vise a répondre aux questions suivantes :

- Est-ce que la MS est un paramétre pertinent pour estimer le seuil d’écoulement ?

- Si non, quel(s) est (sont) donc le(s) paramétre(s) pertinent(s) gouvernant le seuil
d’écoulement d’un mélange ou permettant de formuler un mélange avec un seuil
d’écoulement souhaité ?

- Quel est I’effet du changement de ce(s) paramétre(s) pertinent(s) sur la structure

physique et le seuil d’écoulement de ces matériaux ?

De plus, dans la méthanisation en voie s€che, nous cherchons a augmenter les fractions
des végétaux pour maximiser le volume de biogaz produit par unité de masse de produit
introduit dans le fermenteur. Cependant, a des fractions élevées de pailles, fibres et ensilages,
il y a un risque d’introduire des produits trop secs qui seraient difficiles a mélanger de manicre

homogene. Une question importante se pose donc ici: quelle est la fraction maximale de
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végétaux qui peut étre utilisée pour formuler un mélange relativement facile a mélanger dans

le fermenteur ?

Le but de ce travail est de répondre aux questions mentionnées ci-dessus a travers la stratégie

suivante :

e En premier lieu, nous allons présenter les mati¢res étudiées, leurs caractéristiques et la
méthode de préparation des mélanges.

e Ensuite, nous présenterons les méthodes expérimentales utilisées, leurs principes de
mesure, les spécificités des outils et des appareils utilisés, les équations appliquées et
les protocoles mis en ceuvre.

e Puis, nous discuterons les résultats obtenus.

¢ Enfin, nous présenterons les conclusions les plus importantes.

114



II1.2. Matériaux étudiés

II1.2.1. Description des matériaux étudiés et leur problématique

Dans ce paragraphe nous présenterons les parameétres les plus saillants pour la compréhension

du comportement de ces matériaux dans ce chapitre.
Les constituants principaux des matériaux étudiés sont :

e Particules solides fibreuses: Ce sont des végétaux (pailles, herbe, ensilage,...)

possédant un caracteére spongieux. Ces matériaux représentent le constituant ayant le
role le plus significatif dans la rhéologie du milieu étudi¢ et notamment sur le seuil
d’écoulement a cause de leurs volumes importants par rapport aux autres solides
(minéraux et bactéries).

e [a matrice liquide : composée d’eau qui peut contenir des matieéres organiques solubles

comme les sucres, les acides gras volatils, les acides aminés, etc. Pour simplifier, nous
allons appeler, dans notre étude, cette matrice liquide par « eau » qui peut se présenter,
comme nous allons détailler plus loin, sous forme libre ou liée aux matiéres solides
organiques, a la fois fibreuses ou non fibreuses.

e [a matiere organique non fibreuse : composée principalement des bactéries. Elle existe

sous forme d’une suspension de poudre dispersée dans I’eau.

e Les minéraux : Leur fraction massique (Fn) est de I’ordre de 1 a 1,5 % selon les mesures
effectuées dans ce travail. Leur fraction volumique est négligeable par rapport aux
particules solides fibreuses du fait des masses volumiques faibles de ces derniers (0,1 —
0,2 kg/L) par rapport a celles des minéraux (1,8 kg/L pour le sable en moyenne). Nous
allons donc négliger I’effet des minéraux sur la rhéologie des matériaux traités dans

cette étude.

Les matériaux étudiés dans ce travail sont donc des suspensions organiques, fibreuses,
spongieuses. Leur caracteére spongieux est attribué a la présence de particules organiques solides
fibreuses, végétales ou non. En effet, I’absorption de 1’eau est généralement remarquée dans les
mati€res organiques. Néanmoins, ce caractére est plus notable pour les matériaux végétaux
lignocellulosiques, comme les fibres, les pailles et I’ensilage,..., a cause de leurs structures
constituées de milliards de micropores qui fonctionnent comme une éponge qui retient 1’eau. Il

y a donc une fraction d’eau prisonniére dans les particules solides organiques végétales ou non.
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Ce phénomene a €té constaté par plusieurs auteurs qui ont cherché a déterminer cette fraction
d’eau liée a leurs matériaux, sans toutefois chercher a relier leurs résultats a la rhéologie des
matériaux étudiés. (Vaxelaire & Cézac, 2004) ont cité la plupart de ces auteurs dans leur revue
en les classant selon la méthode utilisée pour déterminer la fraction d’eau liée qui représente
I’eau absorbée par ces particules solides et qui interagit chimiquement (liaisons) et/ou
physiquement (capillarité, adsorption ou adhésion) avec ces particules spongieuses. Cette eau
liée est définie par WC (Water Critical en anglais) qui représente le rapport de la masse d’eau

liée sur la masse totale de 1’échantillon.

En dehors de 1’eau liée, 1’eau se comporte comme de I’eau disponible sans interaction
chimique ou physico-chimique avec les particules solides. Cette eau correspond au «liquide
libre» ou «eau mobile» qui peut étre €éliminée par drainage ou déshydratation mécanique. Cette
eau détermine la biodisponibilité dans le matériau et joue un role significatif dans son

comportement rhéologique (Viamajala et al., 2009).

Nous pouvons déja annoncer donc que le seuil d’écoulement de nos matériaux dépend
de la fraction volumique des fibres gonflés en eau (Fv fibres humides) car elles représentent le
constituant ayant le volume le plus important dans ce milieu. Il dépend également de la quantité
d’eau libre dans le milieu. Il dépend enfin de la rigidité¢ des fibres et de leurs dimensions
notamment la longueur L et la largeur d. Cet aspect est largement étudié dans la rhéologie des
suspensions des fibres utilisées pour les applications papetieres (Mason, 1954) ; (Kerekes &

Schell, 1992) ; (Dodson, 1996).

La revue bibliographique que nous étudierons plus loin montre que, a notre
connaissance, aucune étude n’a relié la teneur en eau liée, 1a Fy fibres humides €t 1a fraction d’eau
libre (Feautibre) @ la théologie des fumiers ou des déchets agricoles. Nous allons nous intéresser

dans ce travail a traiter ces points-la.
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Chapitre 111 : Seuil d’écoulement et distribution d’eau

II1.2.2. Preésentation des matériaux etudiés

Les constituants des mélanges étudiés proviennent de 1’exploitation «Gaec de l'envolée» a
Pomeys, Rhone-Alpes, géré par Mickael Rageys. Il s’agit de fumier, de lisier de bovins,
d’ensilage de mais et d’eau. Ces matériaux contiennent des fibres ayant plusieurs centimétres
de longueur. Ils ont été utilisés lors du doctorat de Maxime Dooms (Dooms, 2017) au
laboratoire DEEP a I’INSA de Lyon qui portait également sur le procédé¢ Arkométha mais d’un
point de vue plutot biologique. Pour que la taille des fibres de ces matériaux soit adaptée aux
dimensions des réacteurs de laboratoire, chaque constituant a été broyé, dans un déchiqueteur
a cisailles rotative « Broyeur déchiqueteur BB230 » (Figure II1.1) réglé a une distance de 1 cm
entre les deux lames afin de diminuer la longueur des fibres. Le lisier a été broyé 2 fois, le

fumier 3 fois et I’ensilage 7 fois.

‘ .(Q{/t (l(}“l'] | ‘
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Figure II1.1 : Déchiqueteur a cisailles rotative « Broyeur déchiqueteur BB230 »

Le choix des produits utilisés dans ce chapitre se justifiait par I’intérét initial d’établir
des corrélations entre les aspects rhéologiques, étudiés dans le cadre de cette thése, et
biologiques étudiés lors des travaux de (Dooms, 2017). Les résultats obtenus dans les deux

théses n’ont pas permis d’établir des corrélations entre les deux aspects.

Deux types de produits ont ainsi été utilisés ou préparés dans cette étude :

e Premier type : il s’agit des trois intrants, mélange N.1, N.2 et N.3, réalisés a partir de
lisier en faisant varier uniquement la proportion d’ensilage. Les mélanges N.1 et N.3
représentent les deux cas extrémes en termes de teneur en ensilage et le mélange N.2
représente un cas moyen.

Ces trois mélanges ont été utilisés pour étudier la pertinence de la MS comme

paramétre pour estimer le seuil d’écoulement. Pour cela, une méme MS de 12,8 %,
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teneur initiale du lisier de bovin, a été ajustée pour les 2 autres mélanges en ajoutant de

I’eau.

Pour chaque formulation, les fractions massiques des constituants et leurs MS

sont données dans le tableau I11.1.

Tableau 1111 : fraction massique (F.,) et MS pour les constituants des melanges N.1,2 et 3

Mélange Ensilage de mais Lisier de bovin Eau
Fm (%) MS (%) Fm (%) MS (%) Fm (%)
N1 0 100 0
N2 11,4 26,8 76,3 12,8 12,3
N3 30,2 36,9 32,9

La MS est calculée selon 1’équation Eq.1 et la fraction massique (Fi) est calculée selon
I’équation Eq.2 :
Masse séche

MS(%) = ——22 4100

Masse humide

Eq 1

Masse du composant

F(%) = %100 Eq2

Masse totale de mélange

Pour étudier 1I’évolution de la structure physique et le seuil d’écoulement de ces
matériaux en fonction de la MS ou des autres parameétres pertinents potentiels, le

mélange N.3 a été choisi car il représente 1’intrant le plus utilisé dans ce procédé.

e Deuxieme type (Mélange N.4) : Il s’agit d’un échantillon hydrolysé pendant un jour a
une température de 65 °C. Sa MS est de 13,1 %. Les constituants de 1’intrant de cet
échantillon avant I’hydrolyse, leur MS et leurs fractions massiques (Fm) sont détaillées

dans le tableau II1.2.

Tableau 111.2 : Constituants de l'intrant du mélange N.4, leurs MS et F,

Fumier Lisier de bovin Ensilage de mais Eau
Fm (%) MS (%) Fi (%) MS (%) Fin (%) MS (%) Fin (%)
8,82 37 58,82 7,2 17,65 27 14,71

Ce mélange a été utilisé pour enrichir les résultats rhéométriques obtenus suite
aux manipulations effectuées sur le mélange N.3. En effet, il représente une maticre
relativement différente de trois premiers mélanges a cause de ’effet de I’hydrolyse a

température ¢€levée et une haute teneur en lisier non pailleux.
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II1.3. Méthodes expérimentales

II1.3.1. Caractérisations massique, volumique et granulométrique

Pour établir un lien entre la rhéologie et les paramétres physiques des matériaux étudiés, il nous
est apparu indispensable, au-dela de la mesure de la matiére séche, de déterminer les fractions
massiques et, éventuellement, volumiques des constituants des matériaux. Egalement, une
caractérisation granulométrique des particules fibreuses a été effectuée pour déterminer la

longueur, la largeur et le rapport d’aspect des fibres.

I11.3.1.1. Fractions massiques et volumiques

Le but de ces caractérisations est de déterminer, pour les mélanges N.3 et N.4 a MS donnée, les

parametres suivants :

1. La fraction massique des minéraux.

2. Les fractions massique et volumique de fibres humides gonflées (Fy fibre humide) dans un
volume donné d’échantillon.

3. La fraction massique de fibres séches (Fm fibre seche) dans une masse donnée d’échantillon.

4. La fraction massique de matieére organique non fibreuse.

Afin d’atteindre ces objectifs, les méthodologies suivantes ont été suivies.

e Premic¢rement, la MS a été déterminée pour les deux mélanges en utilisant 1’éq.1.

e La fraction massique des minéraux a été ensuite déterminée en utilisant la méthode

suivante : il s’agit d’incinérer I’échantillon a 550°C pendant deux heures et de mesurer
la masse d’échantillon avant et aprés I’incinération. La masse de 1’échantillon apres
I’incinération correspond a la masse des minéraux. Nous avons donc calculé la fraction

des minéraux en utilisant I’équation suivante :

Fm inérau (%) — Masse des minéraux «100 Eq 3

Masse de l' échantillon avant U incinération

e La fraction massique et volumique des fibres humides dans les deux échantillons ont

été déterminées comme suit :
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La masse et le volume d’une quantité représentative de 1’échantillon, environ 1,5
L, ont été notés. Ensuite, 1’échantillon a été lavé avec de 1’eau du robinet et filtré une
quarantaine de fois sur un tamis de 200 um afin d’éliminer la matiére organique non
fibreuse. Les observations visuelles du liquide traversant le tamis sur un plancher blanc
montrent que les fibres n’ont pas traversé le tamis. Nous avons supposé donc que ce qui
reste sur le tamis est composé des fibres saturées en eau et de la partie du sable qui n’a
pas traversé le tamis. Cet échantillon filtré a été maintenu sur le tamis jusqu’a la fin de
I’égouttage. Nous avons supposé que les fibres a ce point-la ont retenu le maximum
d’eau liée et le milieu ne possede pas d’eau libre.

A noter ici que nous allons négliger la masse du sable a cause de sa faible valeur
(Fin sable < 1,5 %). Son volume était aussi négligé par rapport au volume des fibres.

Ensuite, la masse de fibre saturée en eau a été mesurée et la Fi fibre humide @ €t€
calculée par le rapport de la masse de ces fibres gonflées sur la masse totale de
I’échantillon avant le lavage.

Puis, le volume de ces fibres humides a été déterminé en ajoutant ces fibres au
fur et 2 mesure a un volume initial précis d’eau dans une éprouvette graduée en volume.
Une tige métallique a été utilisée pour disperser les fibres dans I’eau et désaérer le
milieu. Le volume final a été noté. Le volume des fibres gonflées est déterminé comme
le résultat de soustraction des deux volumes avant et aprés I’ajout des fibres.

La F\ fibre humide €St alors calculée par le rapport de ce volume des fibres gonflées

sur le volume total de 1’échantillon avant le lavage.

Pour mesurer la Fum fibre seche, 12 quantité totale de fibre a été récupérée, séchée a 105 °C

pendant 24 heures. La F fibre seche @ €t€ ensuite calculée par le rapport de la masse des
fibres apres le séchage sur la masse totale de 1’échantillon avant le lavage.

La fraction massique de matiere organique non fibreuse a été calculée en utilisant

I’équation ci-dessous :

Fm matiére organique non fibreuse — MS — Fm fibres seche — Fm minéraux Eq 4
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I11.3.1.2. Caractérisation granulométrique

La caractérisation granulométrique a été effectuée au Laboratoire de Génie des Procédés

Papetiers (LGP2).

Les caractéristiques granulométriques incluent la longueur, la largeur et le rapport

d’aspect 1, défini comme le rapport de la longueur a la largeur des particules fibreuses. Ces

dimensions ont été mesurées pour les fibres de lisier et d’ensilage utilisés pour formuler les 3

premiers mélanges (N.1, 2 et 3). Ces caractérisations ont été faites en respectant le protocole

suivant :

1.

Le lisier a été lavé par de I’eau du robinet sur un tamis de 25 um afin de séparer la partie
liquide, c’est-a-dire la matiére organique non fibreuse, de la partie solide composée
notamment des fibres. Les fibres ont été ensuite récupérées pour effectuer 1’étape 2.
Par ailleurs, I’ensilage a été plongé dans 1’eau pendant plusieurs jours avant d’effectuer
I’étape 2. Cela permet aux fibres d’ensilage d’atteindre leurs volumes maximaux qui
représentent leurs volumes dans le méthaniseur.

Des photographies des fibres, du lisier et de I’ensilage, sont prises au moyen de la
caméra «Axiocam ICc 5» équipant le microscope «Discovery.V20» utilisé pour les
observations. La caméra a été utilisée pour prendre environ 120 photos, en utilisant la
méthode de mosaique, qui couvrait un champ de vision d’environ 15*10 cm. Le logiciel
«AxioVisiony a été utilisé ensuite pour regrouper ces photos en une seule image.

Les longueurs et les largeurs des fibres sont ensuite mesurées par le logiciel de
traitement d’images «ImagelJ» développé par « National Institutes of Health » aux Etats-

Unis et disponible gratuitement en ligne.

121



II1.3.2. Mesure du seuil par scissométrie

I11.3.2.1. Principe de mesure du scissométre

Les viscosimetres rotatifs font partie des moyens employés pour la mesure des propriétés
rhéologiques des matériaux. L’association de ces derniers avec un scissometre est couramment
utilisée pour mesurer les seuils d’écoulement des matériaux. Plusieurs auteurs ont utilisé cette
méthode avec succes pour mesurer le seuil d’écoulement de fumier (Amiri, Arabhosseini, &
Kianmehr, 2012), (Zafari & Kianmehr, 2012), de pate de tige de mais (Stickel et al., 2009) de
biomasse lignocellulosique concentrée en tige de mais (Samaniuk et al., 2011) et des boues
prétraitées (Wiman et al., 2011). L’avantage du scissométre dans ce cas est d’empécher le
glissement des particules fibreuses sur le rotor mobile lors de la mesure. En effet, les particules

fibreuses restent prisonnieres entre les lames de la pale lors de la mesure.

La technique employée pour mesurer le seuil met en ceuvre une rotation lente a vitesse
contrdlée d’une pale constituée de plusieurs lames (minimum 2) dans un échantillon et la
mesure du couple qui en résulte, en fonction du temps. Le couple maximum et les dimensions

de la pale utilisée permettent d’évaluer le seuil.

Les hypothéses considérées pour convertir le couple en contrainte sont détaillées dans
plusieurs articles (Liddel & Boger, 1996) ; (Barnes & Carnali, 1990) ; (Keentok et al.,1985) ;
(Alderman et al.1991) ; (Avramidis & Turian, 1991) ; (James, Williams, & Williams, 1987) ;
(Dzuy & Boger, 1985).

Pour nos expériences, nous avons utilis€¢ une pale de quatre lames, totalement immergée
dans le matériau a tester et nous avons respecté les rapports dimensionnels proposés par
(Nguyen & Boger, 1985) (Figure IL1.7). Dans ce cas, le seuil d’écoulement mesuré par cette
méthode peut étre calculé a partir de 1’équation ci-dessous

C
T, = —mex Eq5

K

K étant la constante de cisaillement de la pale (m?) définie dans 1'équation ci-dessous

zD3® _H 1
K_T'(B-I_ 5) Eq6
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Ou 19 est le seuil de contrainte (Pa), Cmax est le couple maximum mesuré (N.m), D est le

diameétre de la pale (m) et H est la hauteur de la pale (m).

I11.3.2.2. Appareils utilisés :

111.3.2.2. 1. Rhéometre rotatif de laboratoire

Un rhéometre de laboratoire ARG2 de chez TA instruments a été utilisé pour réaliser les
mesures de scissométrie. Il permet de mesurer la contrainte de cisaillement en réponse au
gradient de cisaillement imposé et a différentes températures. Il peut mesurer un couple
maximum de 0,2 N.m. Le tableau IIL.3 liste les dimensions du récipient cylindrique et de la

pale du scissometre utilisée.

Tableau I11.3 : Dimensions de la pale et de la cellule utilisées pour les mesures du seuil d’écoulement
par scissometre en utilisant ’ARG2

Diamétre (mm) Hauteur (mm) Note
pale 32 33 La pale est totalement
récipient cylindrique 85 105 noyée dans le récipient

Ce systeme de mesure du seuil a été validé sur un gel de Carbopol modéle, dont le
comportement rhéologique a également été caractérisé en géométrie cone-plan sous conditions
de cisaillement controlées. Les seuils obtenus par les deux méthodes sont de 149 Pa avec le
cone-plan et 154 Pa par le scissometre, soit un écart de 3%. Nous considérons cette validation

suffisante.

Une grille plastique a été collée sur la paroi du récipient cylindrique comme un systéme
d’anti-glissement (Figure IIL.2). L’efficacité de ce systeme a été vérifiée en observant le
mouvement d’une ligne d’un traceur blanc sur la surface libre cisaillée lors de la rotation de la

pale tel que décrit dans (Magnin & Piau, 1987).
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Chapitre I1II : Seuil d’écoulement et distribution d’eau

Figure I11.2 : La pale et la cellule utilisées pour les mesures du seuil par ARG2. Systeme d’anti
glissement collé sur les parois de la cellule.

111.3.2.2.2. Rhéometre de grandes dimensions pour les substrats (RGDS)

Ce rhéometre rotatif, détaillé dans le chapitre II, a ét€ congu et réalisé au laboratoire Rhéologie
et Procédé dans le cadre de la these. Il permet de travailler sur des échantillons de grands
volumes. Les dimensions du récipient et de la pale utilisée dans ce travail sont données dans le

tableau I11.4.

Tableau 111.4 : dimensions de la pale et du récipient utilisés pour les tests de cissométrie par RGDS

Diamétre (mm) | Hauteur (mm) Note
pale 80 120 La pale est totalement noyée dans
récipient 200 240 la cellule

Pour valider les mesures de seuil réalisées au RGDS, nous les avons comparées a celle
obtenues avec un rhéometre commercial, DHR3 de chez TA instruments, sur une suspension
aqueuse d’argile naturel blanche ni thixotrope ni gonflante de marque ‘Solargil’. Les détails de
cette validation sont présentés dans le chapitre II. Les deux techniques donnent des résultats

similaires.

111.3.2.2.3. Chauffage des échantillons

Le chauffage des échantillons a été effectué, avant de réaliser les tests rhéométriques, dans un

bain marie externe pour atteindre la température souhaitée.
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II1.3.3. Distribution des états de I’eau dans la matiére par séchage

I11.3.3.1. Principe de la technique de séchage a température constante

Les différents types d'eau dans les matériaux €tudié€s sont principalement distingués par le type
et I'intensité de leurs liaisons physiques ou chimiques aux parties solides. Dans ce travail nous

allons diviser la teneur en eau en deux parties :

e FEau "liée", qui interagit avec les parties solides chimiquement et/ou physiquement.
e FEau "libre", qui est la teneur en eau sans interaction chimique et/ou physique avec les

particules solides.

(Garcia-Bernet et al., 2011) ont détaillé les types d’eau liée comme suit :

e [’eau interstitielle ou capillaire : I'eau piégée a l'intérieur des crevasses et des espaces
interstitiels sur la surface des particules et des organismes bactériennes.

e FEau vicinale ou eau de surface : plusieurs couches de molécules d'eau sont tenues
étroitement a la surface des particules par des liaisons hydrogeéne (adsorption et
adhésion).

e L’cau d’hydratation : c’est I'eau liée chimiquement aux particules et qui ne peut étre

extraite que par I'énergie thermique.

La détermination de la teneur en eau liée en utilisant la technique du séchage est basée
sur ’analyse de la courbe de séchage illustrée dans la figure IIL1.3. Cette courbe peut étre tracée
suite aux mesures de la perte de la masse de 1’échantillon lors du séchage en fonction du temps.
Ces mesures peuvent étre exploitées pour tracer 1’évolution du flux d’évaporation en fonction

de la teneur en eau en utilisant les formules suivantes :

Flux d'évaporation (g eau/s) = % Eq7
Teneur maximal en eau (WC) (g ea") — Mwem My Eq 8
g MS mf
La MS au point WC peut étre calculée en utilisant la formule ci-dessous
m
MS,,c = mvfc Eq9
Ou
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m¢ la masse de 1’échantillon a I’instant (t).

me1  la masse de ’échantillon a ’instant t + 1.

ms la masse finale de 1’échantillon (la masse de la matiére séche).

mwe la masse de I’échantillon au moment de chute de la vitesse d’évaporation.

MSy. représente la MS de I’échantillon quand il ne contient que de 1’eau lice.

Il ne reste plus d’eau libre

Flux d’évaporation (g eau / s)

»

Fibres fines

Paille

Graine

Ensilage

de mais

Eau libre

et matiére

organique
non

fibreuse

|
1

7 |
i
A //'

2

O\

IIn’y anieau
libre ni eau liée

WC

Teneur en eau (g eau/ g MS)

Figure I11.3 : Presentation schématique de la courbe de séchage

1) période de la croissance de la température ;
2) flux d'évaporation constant (eau libre) ;
3) flux d'évaporation diminue (l'eau liée)

11 est supposé que le flux d'évaporation de I'eau dépend du type de liaison entre 1'eau et

les particules. L'analyse de la courbe de séchage, représentée en figure II1.3, décrit 1'évolution

du flux d'évaporation par rapport a la teneur en eau et montre typiquement 3 phases différentes

(Vaxelaire & Cézac, 2004); (Garcia-Bernet et al., 2011). La 1°° période représente un

accroissement du flux d’évaporation a cause de I’augmentation de la température suivi par une

stabilisation théorique de ce flux d’évaporation lorsque la température devient stable (période
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2). Ces deux premicres périodes correspondent a 1’évaporation d’eau libre qui ne posseéde pas
des liaisons chimiques ou physiques avec les particules solides (I’eau libre est représentée en
bleu claire dans la figure I11.3). Cette phase d’évaporation d’eau libre se termine au point WC
qui représente la fronti¢re entre I’eau libre et I’eau liée et qui est déterminée par une diminution
du flux d’évaporation. En effet, cette décroissance est attribuée a la difficulté d’évaporation de
ce type d’eau « liée » a cause de ses liaisons physiques et chimiques avec les particules solides
(I’eau liée est illustrée en bleu foncé autour et dans les particules solides dans la figure I11.3).
La teneur en humidité au point de transition (WC), entre la période 2 et la période 3, qui
représente la masse d’eau liée au point critique/la masse de la matiere seche de 1’échantillon,

est généralement retenue pour déterminer la teneur en eau lice.

I11.3.3.2.  Appareil utilisé et essais effectués

L’appareil utilisé pour effectuer le test de séchage est un analyseur d’humidité €lectronique

«Sartorius MA40». L appareil est connecté a un ordinateur permettant de représenter en temps
réel la perte de masse en fonction du temps. Ces données ont servi a tracer la courbe représentée
en figure II1.3 en utilisant les équations Eq 7, 8 et 9. Une coupelle d’aluminium de 9 cm de

diametre et de 0,5 cm de hauteur a été utilisée pour réaliser chaque essai.

L’indépendance entre la masse de 1’échantillon utilisé et la teneur en eau liée (WC) a
¢été confirmée suite a une étude de I’influence de la masse de I’échantillon de 3 a 6 g. Les

résultats sont représentés en annexe I11.1.

Nous allons adopter 1’utilisation d’une masse de 3 g pour les tests de séchage de nos

mélanges. Ce qui est également recommandé par (Garcia-Bernet et al., 2011).

Pour étudier I’effet du changement des fractions des différents constituants des trois
mélanges étudiés N1, N2 et N3, le test de séchage a été répété trois fois pour chaque mélange
afin d’avoir des résultats représentatifs de 1’hétérogénéité de 1’échantillon. MSy.. moyenne a été
calculée pour chaque mélange. Le protocole suivi pour effectuer le test de séchage est détaillé

dans ’annexe I11.2.
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II1.4. Résultats et discussions

Nous avons choisi de présenter les résultats de ce travail dans I’ordre suivant :

1. Tout d’abord, les caractéristiques granulométriques du lisier et de I’ensilage formulant
les trois premiers mélanges ont été représentées. Ces caractéristiques sont des éléments
permettant de comprendre et d’expliquer les résultats présentés dans 1’étape 3.

2. Ensuite, la pertinence de la MS comme un parametre utilis€ pour estimer le seuil
d’écoulement a été étudiée. Les 3 mélanges N1, N2 et N3 ayant une MS identique ont
été utilisés. La MSy. de ces trois mélanges a ét¢ aussi déterminée et discutée.

3. Enfin, I’évolution physique de la structure du mélange N.3 et N.4 en fonction de la MS

et un autre parametre pertinent a été discutée.

II1.4.1. Granulométrie et morphologie des suspensions étudiées

I11.4.1.1. Granulométrie du lisier et d’ensilage

La figure II1.4 montre des photographies des fibres du lisier (figure II1.4 : A et B) et de
I’ensilage (figure I11.4 : C, D, et E).

Apres I’analyse de ces photos par le logiciel « Imagel », nous avons décidé de ne pas
prendre en compte les fibres ayant une largeur < a 10 um car d’une part, elles sont difficiles a
mesurer et d’autre part, nous avons supposé qu’elles possédent un effet rhéologique négligeable

par rapport aux fibres plus larges.

Le nombre total de fibres mesurées est d’environ 700 fibres pour le lisier et idem pour
I’ensilage. Ceci représente la totalité des fibres dans les photographies de 1’ensilage et environ

25% des fibres de la photographie A qui concerne le lisier.
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Figure I11.4 : Photographies de la caractérisation du lisier et de [’ensilage sous le microscope.
A) Photographie du lisier. B) Photographie du rectangle blanc dans la photographie A.
C — D — E) Photographies de [’ensilage.

Les figures IIL.5 et IT11.6 quantifient les observations illustrées dans la figure I111.4. La
figure II1.5 montre, pour le lisier et I’ensilage, la répartition de la longueur en fonction de la

largeur des fibres.
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Figure IIL5 : Largeur en fonction de la longueur pour les fibres issues du lisier [A1 et A2 (échelle
plus petite)] et d’ensilage (B).

La figure II1.5 montre :

e Une relativement large distribution des longueurs et des largeurs des fibres.

e [l semble ne pas avoir de corrélation entre les longueurs et les largeurs.

e Les fibres d’ensilage sont généralement plus longues et plus larges que les fibres du
lisier. Le tableau IIL.5 donnant les moyennes arithmétiques qui confirment ces
observations.
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La figure II1.5 montre, pour les fibres du lisier et de 1’ensilage, la fraction unitaire et cumulée
de nombre de fibre correspondant a chaque rp [r, = Longueur de la fibre (L) / largeur ou diamétre
de la fibre (d)] par rapport au nombre total. Le r, moyen (rpso) considéré dans ce cas est celui
qui correspond a 50% de la fraction cumulée. Le tableau II1.5 donne les valeurs du rpso pour le
lisier et I’ensilage. Il donne également la moyenne arithmétique du r;, calculée pour la totalité

des fibres du lisier et d’ensilage.

Tableau I11.5 : Rapport d’aspect r, moyens des fibres du lisier et de |’ensilage

rp moyenne arithmétique rpso du nombre accumulé
Lisier 18,5 13
Ensilage 20 8

Le tableau II1.5 montre que le rapport d’aspect moyen varie de 8 a 20 selon la définition
adoptée. Ces valeurs ont ét¢ utilisées ultérieurement dans la discussion de 1’évolution physique

du mélange N.3 au paragraphe 111.4.3.2.

Les fractions de nombre de fibres en fonction de la longueur et de la largeur des fibres

sont également illustrées dans la figure I11.14 en annexe II1.3 pour le lisier et I’ensilage.

I11.4.1.2. La fraction volumique maximale de fibres (Fy max fibre)

Le but de ce chapitre est d’estimer, en utilisant les résultats d’analyse granulométrique, la
fraction volumique maximale de fibres (Fv max fiore) dans les mélanges étudié€s en se basant sur

la revue bibliographique présentée dans 1I’annexe I11.4.

L’examen de I’analyse bibliographique, représentée dans I’annexe I11.4, montre que :

- Les fractions volumiques maximales prévues dans nos mélanges sont entre 20 et 25 %
pour 1, = 20 et environ 45% pour 1, = 8.
- La Fy max fibre augmente en diminuant le rp qui peut étre réalisé en hachant les fibres (voir

chapitre IV).

C’est utile de rappeler ici que la revue bibliographique détaillée en annexe II1.4
concerne uniquement les suspensions fibreuses a r, monodisperses qui n’est pas le cas des
matériaux utilisés dans la méthanisation. La fraction volumique maximale des fibres
polydisperses (Fy fibre humide) dans ces matériaux peut étre supérieure a celles monodisperses
ayant un 1, égal au r, moyen des fibres polydisperses car, pour des fibres polydisperses, les

petites fibres peuvent remplir les espaces vides entre les grandes fibres.
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II1.4.2. FEvolution du seuil et de la MS,. en fonction des fractions des

différents constituants

Les seuils d’écoulement pour les trois mélanges, N.1, 2 et 3, ont été¢ mesurés a 37 °C en utilisant
le RGDS. Cette température représente celle du réacteur utilisé par Maxime Dooms (Dooms,
2017) lors de son doctorat a I’'INSA de Lyon. Les valeurs obtenues sont présentées en figure

II1.7-A. Le protocole suivi pour effectuer le test de scissométrie est détaillé en Annexe IILS.
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Figure I11.7 : Seuil de contrainte mesuré a 37 °C (A) et la MS... (B) pour les 3 mélanges.

Les seuils d’écoulement pour les trois mélanges varient clairement alors que les trois
mélanges ont la méme MS = 12,8%. Ces résultats mettent en évidence que la MS n’est pas un

parametre pertinent pour pré-estimer le seuil d’écoulement des divers substrats.

Pour chercher le parameétre pertinent, la MSy. pour ces trois mélanges a été déterminée
(figure II1.7-B) a partir des tests de séchage. Pour chaque mélange, 1’essai de séchage a été
répété trois fois, la moyenne a été prise et 1’écart-type a été calculé et illustré sur la figure I11.7-
B. Cette figure montre que les valeurs de MSy. varient de 11,25% pour le mélange N.3 a 37 %
pour le mélange N.1. Ces valeurs ne sont pas identiques bien que les mélanges aient la méme
MS. La comparaison entre la figure II1.7-A et B montre que le seuil d’écoulement augmente
en diminuant la MSy.. Nous pouvons donc considérer que la MSy. est un parameétre sensible

pour la rhéologie.

Les résultats du seuil et de la MSyc montrent donc que le fait de modifier les fractions

des constituants a entrainé un changement des valeurs de MSy. et des seuils.

L’augmentation de la Fr, d’ensilage (0% pour le mélange N.1 ; 11% pour N.2 et 30 %
pour N.3) a conduit a une augmentation du seuil d’écoulement et a une baisse de la MSy.c. En
effet, ’augmentation de la F, d’ensilage qui est une mati€re spongieuse caractérisée par sa

propre MSy. = 8,4 % conduit a une augmentation de la fraction massique d’eau liée au mélange
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et par conséquent a une diminution de la fraction massique et volumique d’eau libre dans ce

mélange. La diminution de la fraction d’eau libre conduit a deux phénomenes :

Le premier est une augmentation de la fraction volumique des particules fibreuses

solides qui entraine a son tour une augmentation des contacts entre les particules fibreuses.

Le deuxieme est la diminution de la lubrification entre ces fibres végétales qui conduit

a augmenter le frottement entre ces particules.

Ces deux phénomenes augmentent la contrainte nécessaire pour mettre la matiere en

mouvement correspondent au seuil d’écoulement.

II1.4.3. Evolution du seuil en fonction de la MS, de la F, fibre humide, et de la

F o cau tibre pour un échantillon donné

111.4.3.1. Résultats rhéométriques

Comme nous ’avons écrit dans 1’introduction de ce chapitre, il nous parait que la Fy fibre humide
possede un réle significatif dans 1’évolution du seuil d’écoulement. Pour cela, nous avons étudié
ici I’évolution du seuil d’écoulement du mélange N.3, mesuré a température ambiante (17 °C),

en fonction de la MS et la fraction volumique des fibres humides (figure I11.8)

Nous avons fait varier la MS de cet échantillon selon le protocole suivant :

o pour augmenter la MS : écraser les fibres pour en faire sortir le liquide prisonnier,

o pour diminuer la MS : ajouter de 1’eau et homogénéiser I’échantillon.

La Fy fibres humide @ €t€ mesurée a une MS donnée puis a été calculée, en utilisant la loi

classique de dilution de suspension, représentée par 1’équation ci-dessous, pour les autres MS.

MS,

F,, = Fq * —2
v2 vl MS,

Eq 10

Le protocole suivi pour effectuer le test de scissométrie est détaillé en annexe IIL.S.
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Plusieurs mesures préliminaires du seuil d’écoulement de ces matériaux, effectuées sur
le mélange N.4 et mentionnées en Annexe III.6, ont montré que I’incertitude liée a la
répétabilité est inférieur de 3%. Ces incertitudes sont tres faibles notamment pour ces matériaux
hétérogeénes et complexes. Nous avons donc décidé de ne réaliser qu'une mesure du seuil pour

chaque MS du mélange N.3 étudié ci-dessous.

Fraction volumique des fibres humides (%)

2500 20 27 : 33.7 : :
I : 1T A | 111
Régime | Régime i bis : Regime granulaire humide
2000 biphasique | biphasique | biphasique (particules solides
| dilué ou semi | concentré L e® et air)
concentré | (eau libre et | 3 °
- (eau libre et | particules ! ° °
nc: 1500 § particules | solides) ! | L
lid | | ‘
; solides) i _ Limite entre les régimes bi et
= i . i triphasiques
2 1000 - = ; P
° E Régime triphasique (eau
' libre, solides et air)
500 - °
o 0 | :
0 e i Mscl EMStri i MScz
6 8 10 12 14 16 18

MS (%)

Figure I11.8 : Evolution du seuil d’écoulement en fonction de la MS et la F\, fivres humides pour le mélange
N.3

La figure II1.8 montre :

e Deux MS critiques : MSc1 vers 8,5% et MS, vers 12,25%.

e Forte évolution du seuil entre MS.; et MSc>. En deg¢a de MS.1, la décroissance du seuil
est faible. Au-dela de MS.> I’évolution du seuil est beaucoup moins rapide avec la MS.
Ces MS critiques correspondent a des changements de structure des suspensions
associés a des comportements rhéologiques différents.

e Un changement du régime du milieu a été observé visuellement a8 MSui qui présente la

frontiére entre un régime biphasique (avant MSy) et un régime triphasique (au-dela de

Mstri)-
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Afin de confirmer la forme de la courbe d’évolution du seuil en fonction de la MS, le
mélange N.4 a été testé comme une autre suspension fibreuse (courbe présentée en annexe
I11.6). Nous avons observé que ces matériaux possedent pratiquement la méme forme de la

courbe.

La description détaillée de la figure I11.8 est représentée dans le paragraphe ci-dessous.

111.4.3.2. Description de I’évolution physique du milieu lors des évolutions de MS et de la

Fv fibre humide

Nous détaillons ci-dessous nos observations et nos analyses de 1’évolution physique et
rhéologique associée a I’augmentation de MS. Nous proposons le scénario suivant en respectant
les quatre étapes représentées dans la figure II1.8. Nous insistons ici que ces explications sont

originales et nouvelles dans ce domaine sauf si un auteur est cité.

I .
to I II bis
Regime I
semt Régi Régime
. égime .
concentre biphasique triphasique Reégime
concentré granu1.a1re
Matiere (solides + hulrp(;di
organique liquide) Air (s0 e
et eau libre air)
. \
Pailles,
fibres et ~ \
ensilage /\\/( \ \
W\
Figure II1.9 : Evolution physique du milieu lors des évolutions de MS et de la fraction volumique des

fibres

Lors des mesures du seuil du mélange N.3 a différentes MS, nous avons observé

I’absence du biogaz. En effet, cela est dii @ deux raisons principales :

e (et échantillon est un mélange de lisier et d’ensilage non fermentés. Donc, ils ne
produisent pas encore de biogaz.

e Les mesures ont été effectuées a 17 °C et en conditions aérobies.

Pour ces deux raisons le biogaz n’est pas discuté ci-dessous.
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Le seuil dans notre systéme dépend de deux éléments principaux :

- Les interactions physiques entre les particules fibreuses: contacts, collisions,
frottement, enchevétrement, etc.
- Lalubrification entre les fibres due a la matrice liquide représentée par la suspension

de la matiere organique non fibreuse.

Ces deux paramétres sont les éléments clés pour expliquer les étapes détaillées ci-

dessous

Etape I (figure II1.9—I) : En dessous de MS.1, le milieu est biphasique composé d’une
suspension de la matiére organique non fibreuse et de particules solides fibreuses et
spongieuses. Les particules solides sont suffisamment diluées et interagissent entre elles
principalement par collisions forcées et frottement léger et lubrifié par la matrice liquide. Ces
deux éléments, la dilution et la lubrification, jouent le role justifiant un seuil faible dans ce
régime. En augmentant la MS, la fraction de solides dans le milieu augmente de plus en plus,
ce qui provoque une transition du régime semi concentré au régime concentré. Nous supposons

que cette transition se produit pour MSc;.

MSa.1 : Cette valeur critique de la MS peut étre expliquée grace aux études faites sur la
rhéologie des suspensions fibreuses utilisées dans la papeterie. Selon ces études, le régime des
suspensions fibreuses peut étre caractérisée par le nombre d'encombrement N qui représente le
nombre moyen de fibres dans un volume sphérique de diameétre égal a la longueur de fibre (L)
(Mason, 1950a) ; (Mason, 1950b) ; (Mason, 1954) ; (Kerekes & Schell, 1992) ; (Dodson, 1996).

Ces auteurs ont représenté le N par 1’équation ci-dessous :

N.=272F, Eqll

Trois régimes de comportement de suspension fibreuse peuvent étre distingués comme
indiqué dans le tableau I11.6 (Kerekes & Schell, 1992) qui ont travaillé sur des fibres diverses
de pate et de nylon ayant 20 <1, <70 et (Soszynski, 1987) qui ont travaill¢ sur des fibres droites

et rigides.

136



Tableau 111.6 : Classification des régimes d’écoulement des suspensions selon Nc

Régime Type du contact de la fibre Nc
Dilu¢ Collisions fortuites Nc<1
Semi-concentré Collisions forcées 1 <Nc<60*
Concentré Contacts continus Nc > 60*
* Valeur attribuée a (Kerekes & Schell, 1992)

Pour le lisier et I’ensilage, la caractérisation granulométrique détaillée dans le
paragraphe I11.4.1.1 a montré que le r, moyen de nos fibres est entre 8 et 20. La caractérisation
volumique a montré que la Fy fibre humide de ce mélange a MS = MS;; est d’environ 28,5 %. A
partir de ces valeurs, le nombre Nc a MSc; a été calculé en utilisant 1’équation Eq 11. Ce nombre
est de 12,2 et de 76 pour 1, de 8 et 20 respectivement. Nous observons que les valeurs des
nombre d’encombrement obtenus sont en accord avec la valeur 60 représentant la limite entre
le régime semi-concentré et concentré dans les résultats présentés dans le tableau IIL.6 ci-

dessus.

Etape II (figure I11.8 et figure I11.9) : Le régime dans cette étape est biphasique,
liquide et solide, concentré en solides. L’augmentation de MS dans ce régime par la diminution

de la fraction d’eau libre conduit a :

e Une augmentation de la Fy fibre humide dans le milieu qui augmente a son tour le nombre
d’encombrement. Dans ce cas, N¢ calculé pour r, = 20 augmente de 76 pour MS¢; qui
présente une Fy fibre humide = 28% a 93 pour M Sy qui présente une Fy fibre humide = 35%.

e Augmentation de la viscosité de la matiére organique non fibreuse qui existe sous forme

d’une suspension entre les fibres.

Ce systéme est équivalent a une suspension épaisse et de multiples interactions y
prévalent (Coussot, 2005). Contrairement au régime précédent ou les contacts entre les fibres
¢taient principalement des collisions forcées, a ce régime concentré, les fibres seront en contact

continu et les interactions dominantes dans ce cas sont (figure I11.10) :

e Frottement lubrifiés par une mince couche de la matrice liquide (Coussot, 2005) ;

(Stickel & Powell, 2005) ; (Viamajala., et al 2009). L’augmentation de la viscosité
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de la matrice liquide, la suspension de la matiére organique non fibreuse, augmente
la force de frottement entre les fibres.
e Enchevétrement des fibres, ce qui peut conduire a la formation de réseaux de fibres

ou de flocons (Switzer & Klingenberg, 2004) ; (Viamajala., et al 2009).

Couche mince de
la matrice liquide

Figure II1.10 : Interaction entre les fibres dans le régime concentré. A gauche : contact continu entre
les fibres, a droite : enchevétrement

La forte augmentation de seuil en fonction de la MS dans ce régime est due a ces deux

interactions entre les particules solides fibreuses.

MSui (figure II1.8) : nos observations visuelles montrent que I’étape II se poursuit
jusqu’a atteindre MSqi qui représente le moment de 1’absence de la matrice liquide a la surface
de I’échantillon. Ce point représente donc la limite entre le régime biphasique, composé des
fibres et de la matrice liquide, et le régime triphasique ou I’air commence a prendre la place de
la matrice liquide. La Fy fibre humide correspondant & MSy; représente donc la fraction volumique
maximale (Fyv max) des fibres dispersées en maniére aléatoire dans le milieu. Cette valeur est
d’environ 35 % ce qui est compatible avec les valeurs calculées dans le chapitre 111.4.1.2 (25 et
45%). Au-dela de cette fraction maximale des fibres, le milieu n’est plus saturé et le volume

observé dans ce cas est un volume apparent, et non un volume effectif.

Etape II-bis (figure II1.8 et figure I11.9) : Les observations visuelles lors du test ont
montré qu’au-dela de MSyi, le milieu devient triphasique composé d’eau libre, solides et air.
En effet, la fraction d’eau libre diminue de plus en plus laissant I’air pénétrer entre les particules
solides fibreuses. Cet effet progresse des couches supérieures vers les couches inférieures. Il
n’y a pas donc d’eau libre qui aide les particules solides fibreuses a flotter dans les couches
supérieures. Par conséquence, les couches supérieures compactent, sous 1’effet de leurs propres

poids, les couches inférieures et le nombre d’encombrement de I’ensemble croit. L’observation
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visuelle a montré que le volume total de I’échantillon, dans ce régime, diminue a mesure que la

MS augmente.

La diminution progressive de la fraction d’eau libre dans le milieu diminue également
la lubrification entre les particules solides de plus en plus. La viscosité de la suspension de
mati€re organique non fibreuse augmente a mesure que la MS augmente. Le frottement et
I’enchevétrement deviennent dans ce cas prédominants (Coussot, 2005) ; (Stickel & Powell,
2005) car il y a des contacts continus peu lubrifiés entre les particules solides. Ce phénoméne

se poursuit jusqu’a atteindre MSco.

MSe.2: L’observation visuelle a cette MS montre qu’il ne reste plus d’eau facile a
¢évacuer dans 1’échantillon. Au-dela de MSc2, nous avons observé également que le volume
d’échantillon dans la cellule de scissométrie est resté¢ stable en augmentant la MS. Nous
supposons donc qu’a MS¢; ’air a remplacé la totalit¢ d’eau libre et que le systéme devient
granulaire humide sans d’eau libre. L’eau restée dans le milieu est de I’eau liée. MS¢, représente
alors la limite entre le régime triphasique (solide, liquide et air) et le régime granulaire humide

(particules solides humidifiées et air).

Etape III : L’cau dans le milieu correspond exclusivement a I’eau liée. L’augmentation
de la MS est donc due a la perte d’eau liée. Nous avons observé que le volume total de
I'échantillon dans la cellule de mesure ne diminue plus, la Fy fibres humides €t le nombre
d’encombrement n’augmentent donc plus. Par conséquent, le seuil n’augmente pratiquement
pas (saturation observée en figure II1.8 a partir de MSc2). (Viamajala et al., 2009) ont observé
le méme phénomene lors des mesures de viscosité pour des suspensions concentrées de canne
de mais (10 — 40%). Leurs figures montrent une stabilité de viscosité apparente mesurée a MS
= 25%. Ils ont noté également 1’absence de phase continue d’eau libre a des MS entre 30 et
40%. II est important de noter que cette saturation du seuil d’écoulement, dans ce régime, est

conditionnée a I’absence de compactage externe.

Le systéme, a partir de MSc2, tend a étre un milieu granulaire humide. Le frottement
n’est plus lubrifié¢ hydrodynamiquement mais tend vers un frottement plutot sec. Le frottement
et ’enchevétrement sont maximaux dans ce cas a cause de l’absence d’eau libre. De
nombreuses parametres peuvent impacter la rhéologie de ces milieux comme le compactage, la
fraction d’air et I’histoire de 1’échantillon, etc. De toute fagon, ce régime ne représente pas

d’intérét dans la méthanisation a cause de I’importance fondamentale d’eau libre pour I’aspect
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biologique ou (Forster-Carneiro et al., 2008) a montré une diminution de la production de
biogaz et de méthane en augmentant la MS de 20 a 30% dans un procédé de méthanisation des
ordures ménageres en voie seche batch. Pour cela, nous n’avons pas étudié ce régime dans ce

travail.

111.4.3.3. Evolution du seuil d’écoulement en fonction de la fraction massique d’eau libre

Les résultats et la description détaillée ci-dessus ont montré qu’a MSc, I’échantillon ne posseéde
pas d’eau libre. L’eau ajoutée a 1’échantillon a ce point-la représente donc 1’eau libre dans le
milieu. Nous pouvons alors présenter I’évolution du seuil d’écoulement en fonction de la

fraction massique d’eau libre (Fi caulibre) calculée par I’équation suivante :

masse d'eau libre

Fin equ 1ipre (%) = * 100 Eq 12

masse totale d'échantillon

2000
1800
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800 - o MS,,
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400 -
200 - POy
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Fm eau libre (%)

—1 MScZ

Seuil de contrainte (Pa)

Figure I11.11 : Evolution du seuil de contrainte en fonction de la Fu cau libre pour le mélange N.3

La figure ci-dessus montre que le seuil d’écoulement diminue rapidement en
augmentant la Fi eau tibre Jusqu’a environ 30%. Au-dela de cette fraction, la diminution du seuil
est moins sensible. La diminution rapide du seuil avant MS. peut étre exploitée

industriellement pour adopter I’exploitation de I’installation selon la capacité des équipements.
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II1.4.4. Méthodologie pour prédire la fraction d’eau ajoutée nécessaire

pour atteindre MS.;

La discussion précédente a montré que la MSc représente un point d’intérét pour la

méthanisation agricole en voie séche pour deux raisons :

Elle présente la frontiére entre le milieu triphasique (solide, liquide et air) et le milieu
granulaire humide (particules solides humidifiées et air) ou le milieu est plus difficile a
mélanger et le mélange est moins controlé.

Elle présente le seuil maximal qu’une matiere non compactée peut atteindre en faisant

varier la MS.

Pour cela, il est intéressant de pouvoir estimer les fractions massiques des constituants

a MS.: sans avoir besoin de tracer la courbe de I’évolution du seuil en fonction de la MS.

Afin de formuler un mélange a MS proche de MS,,, les étapes suivantes peuvent étre adoptées :

Préparer un mélange avec un exces d’eau et le laisser au moins 24 heures.

faire 1'essai de séchage pour déterminer WC, puis calculer MSy, en utilisant 1’équation
Eq 9, qui représente la MS du mélange saturé en eau liée et sans eau libre.

A partir de la MS de chaque composant dans le mélange, calculer le taux d'eau qu'il faut
ajouter pour arriver & MSye.

Au-dela de ce taux d'eau ajoutée, chaque quantité d'eau supplémentaire, fait entrer le
mélange dans la gamme entre MS¢1 et MSc2 ou le seuil du produit diminue fortement en
fonction de la MS.

Pour connaitre le seuil d’écoulement a MS.,, il faut effectuer une mesure du seuil

d’écoulement uniquement a ce point-la.

Un exemple numérique est détaillé dans I’annexe I11.7.
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II1.4.5. Lois de prédiction du seuil en fonction de la MS entre MS.; et
MSCZ

La méthode utilisée pour faire varier la MS par ajout d’eau pour la baisser ou en laissant
s’écouler I’eau pour I’augmenter conduit a stabiliser le rapport Fy fibre humide / MS. Pour cela, la
présentation de 1’évolution des résultats rhéologiques en fonction de la MS ou 1a Fy fibre humide €St
pratiquement identique. Nous avons donc choisi de présenter 1’évolution du seuil d’écoulement
en fonction de MS dans ce travail car cette dernicre est un parametre connu, facile a mesurer et

trés utilisé dans le domaine de la méthanisation.

I11.4.5.1. Revue bibliographique

La plupart des auteurs, qui étudient 1’évolution du seuil d’écoulement en fonction de MS des
fumiers ou la fraction massique des fibres seéche (Fum fibre seche) des produits synthétiques, ont
utilisé la loi ci-dessous pour représenter leurs résultats expérimentaux. Leurs résultats sont

représentés dans le tableau II1.7.
To =aMS® ou To =aFrlr)1fibreséche Eq 13

(Garcia-Bernet et al., 2011) ont, par contre, utilisé la loi ci-dessous pour ajuster leurs
résultats expérimentaux. Ils ont mesuré le seuil d’écoulement des déchets solides municipaux
en utilisant un appareil de type «test d'affaissement». Ils ont fait varier la MS entre 19 et 37 %
pour le méme échantillon. Ils ont trouvé une valeur de I’exposant M = 14,9 pour leurs deux

échantillons.

To =] [e™- M9 —1] Eq 14
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Tableau I11.7 : a, b et le seuil de contrainte cités dans la bibliographie pour quelques suspensions fibreuses

Technique rhéométrique | MS ou Fm
Auteur Suspension de Liibre (mm) b(-) Seuil (Pa)
utilisée (%) utilisée
(Bennington, Kerekes, 2,31a Fm (3%) : 176
pulpe commerciale 0,6 -2,5 Fm (1-30)
& Grace, 1990) 3,56 Fun (6%) : 1220
(Swerin, Powell, & )
. fibres de bois tendre 2,5 mm plan-plan Fn (3-98) 2,6 Fm (6,5) : 100 Pa
Odberg, 1992)
(Pimenova & Hanley, Viscosimétre avec une
des cannes de mais hydrolysées 120 um ) MS=5-17 4,6 MS (17%) : 22,9 Pa
2004) pale hélicoidal
(Dalpke & Kerekes, , Fm(1,4- | 2354 Fm (2%) : 10 - 170
pulpe 0,9-3 Scissomeétre
2005) 5,4) 3,96 Fm (4%) : 130 — 950
(Knutsen & . Des microns aux . 6,0 £
) cannes de mais prétraitées L Scissométre MS=5-17 Fm (17%) : 2500 = 500
Liberatore, 2009) millimétres 0,4
. biomasses traitées mécaniquement et ) ) 57+ MS=10% : 10 Pa
(Stickel et al., 2009) o 122000 um Plusieurs techniques MS=5-30
chimiquement 0,5 MS=20% : 1000 Pa
(Viamajala et al., Géométrie plan-plan avec | MS=10—
cannes de mais 0,177 -0,841 3,57 Stable a 1500 Pa a partir de MS = 25%
2009) un entrefer de 1,5 mm 40
(Derakhshandeh, et ) ) b entre 1,1 et 3,3 selon la technique et la suspension.
Quatre pulpes commerciales 0,67 —2,96 Scissométre 0,5-5
al., 2010) A Fn=5%:100-300 Pa
(Ehrhardt et al., 2010) des cannes de mais hydrolysées 300 pm a plus de 20 mm rhéométre de couple MS = 20-25 4 MS=20%:2 a6 kPa *
MS =20, 25 et 30 % : 10 =31, 40 et 80 kPa
(Samaniuk et al., biomasses lignocellulosiques trés de micromeétre aux Rhéomeétre torque et un MS =535 - 10-2,1. 106 MS277
2011) concentré en tiges des mais haché centimétres scissometre ’ Simulation : 7o =101 Fy 52, 108 Fy 45 et 10°
Fv 3% pour rp = 75, 40 et 20 respectivement
] Boues formé a partir des copeaux ) Brut : 1-9,1.10° MS?
(Wiman et al., 2011) 2 —10 mm un scissometre MS=4-12

d'épinette écorcés prétraité

Haché : 10- 1,9 . 10® MS7-1#03
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* selon la température de I’étape d’hydrolyse.

Nous avons préféré ne pas indiquer les valeurs du facteur (a) car il dépend de la matiere elle-

méme. Aucune étude n’a analysée les raisons de variation du facteur (a).
L’analyse des travaux cités ci-dessus montre que :

e L’exposant (b) pour les suspensions de fibres de bois (pate de papeterie) cité dans la
littérature est le plus souvent compris entre 2 et 4 (Swerin et al., 1992); (Dalpke &
Kerekes, 2005) ; (Bennington et al., 1990).

e Le seuil de contrainte varie principalement selon la concentration de la suspension
(Dalpke & Kerekes, 2005); (Bennington et al., 1990) et la taille des particules :
comparaison entre (Ehrhardt et al., 2010) et (Pimenova & Hanley, 2004).

[11.4.5.2. Résultats et discussions

Nous avons représenté, sur la figure II1.12, les données expérimentales d’évolution du seuil en
fonction de MS pour les mélanges N.3 et N.4 entre MSc1 et MSc2. La figure I11.12 représente

¢galement les ajustements des points expérimentaux en utilisant :

e D’un coté les lois représentées par les équations 13 et 14 qui ne posseédent pas de sens
physique de I’évolution du seuil d’écoulement.

e De l'autre c6té, le modele de percolation (Eq 15) qui présente I’évolution du seuil
d’écoulement a partir de MS critique (MS.). En effet, la théorie de ce modele propose
qu’a partir de cette MS, le réseau entre dans le domaine concentré. L.’exposant d est un

parametre universel caractéristique du mode de connexion du réseau.

7o = ¢ (MS — MS.)¢ (pour MS > MS.) Eql5
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Figure II1.12 : données expérimentales des mesures de seuil en fonction de MS, pour le mélange N.3

et 4, avec leur ajustement en utilisant les équations 13, 14 et 15

Le tableau II1.8 montre les équations obtenues en utilisant la méthode d’ajustement des
moindres carrés pour trouver les facteurs et les exposants recherchés. Les équations proposées
dans le tableau IIL.8 représentent les meilleurs ajustements entre les données expérimentales

et ces modeles. Les coefficients de détermination (R?) de ces équations ont été également

donnés.

Tableau I11.8 : Résultats de [’ajustement des points expérimentaux par les équations 13, 14 et 15

Mélange Eq 13 Eq 14 Eq 15
10 =10° MS**2 T0=81,3 [e @™ _ 1] | 19=1,4*10* (MS-0,083)%6
N.3
R2=10,95 R2=0,94 R2=10,99

10 =5,35¥10° MS*'7 | 10=26,7[e @7 "M _1] | 19=1,8*10* (MS-0,116)"*
N.4

R?>=0,95 R?=0,94 R?=0,998

Les résultats représentés dans le tableau IIL.8 et les comparaisons avec la revue de la

littérature illustrée dans le tableau III.7 montrent que :

e Les modeles présentés dans les équations Eq 13 et 14, qui sont fréquemment utilisés

dans la littérature, ne sont pas les meilleurs modeles pour présenter 1’évolution du seuil
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d’écoulement en fonction de la MS contrairement au modele présenté par 1’équation Eq
15 qui a montré le meilleur ajustement car :

o D’un part, il a la méme forme que la courbe expérimentale.

o D’autre part, I’exposant d est pratiquement identique pour les deux mélanges,
0,65 et 0,64 pour les mélanges 3 et 4 respectivement.

o Les MS. trouvées a partir de ce modele, 8,3 et 11,6 % pour les mélanges 3 et 4
respectivement, sont trés proches de nos estimations des MSci, 8,5 et 11,5 %
pour les mélanges 3 et 4 respectivement, représentés dans les figures II1.8 et
I1L.19.

e L’ordre de grandeur du facteur (a) dans I’équation Eq 13 est de 10°. L’exposant (b) est
de 3 et 4,1 pour le mélange N.3 et le mélange N.4 respectivement. Ces valeurs de
I’exposant b sont compatibles avec certains auteurs (entre 2,3 et 4,6). Les valeurs plus
¢levées de I’exposant b obtenues par (Stickel et al., 2009) (b = 5,7 + 0,5) ; (Knutsen &
Liberatore, 2009) (b =6 + 0,4) et (Wiman et al., 2011) (b ="7,1 £ 0,3) peuvent étre dues
a des fractions importantes des fibres dans leurs échantillons. Ces auteurs n’ont effectué
aucun test pour déterminer la fraction des fibres. Dans ce cas de fraction massique
¢levée, le manipulateur a probablement compacté le réseau fibreux pour atteindre ces
fractions importantes. Nous supposons que le compactage, paramétre non étudié¢ dans

ce travail, peut augmenter I’exposant b.
II1.4.6. Correspondance entre MS.: et MS,,.

Les valeurs de MSc> obtenues grace aux mesures de séchage et les valeurs de MSy. obtenues

suite aux mesures de seuil sont représentées pour N.3 et N.4 dans le tableau II1.9 ci-dessous :

Tableau I111.9 : MS.; et MS,.. pour les mélanges N.3 et 4.

Mélange N4 N.3
MSe2 (%) 15,8+0,5 11,5+0,5
MSwe (%) 19,7+2,8 11,25+ 0,75

Nous pouvons constater que les valeurs moyennes de MSy. sont comparables a celles
de MSc2 pour le méme échantillon. Suite a la définition de MSw. qui est la MS d’un échantillon
ayant retenu un maximum d’eau liée et ne possédant pas d’eau libre, nous pouvons donc justifier

la valeur de MS,, par I’absence d’eau libre dans 1’échantillon.
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III.5. Conclusions

La MS ne semble pas étre le paramétre pertinent pour estimer le seuil d’écoulement des

mélanges divers de fumiers pailleux et déchets agricoles.

La fraction volumique des fibres peut étre utilisée comme un paramétre pertinent quel

que soit le mélange.

La teneur maximale en eau liée et la fraction volumique d’eau libre sont également des
parametres pertinents de discrimination et d’optimisation rhéologique. En effet, I’eau
libre joue un role important sur la rhéologie du milieu car elle lubrifie les contacts entre

les particules.

I1 est important de mesurer la fraction d’eau li¢e (WC) qui peut étre estimée facilement
par un test de séchage. Le seuil a ce point-la représente le seuil maximal d’un mélange
non compacté. La valeur WC présente, dans le procédé de méthanisation agricole en
voie seche, la limite entre le régime triphasique (fibres, liquide et air) et le régime
granulaire humide (fibres humidifiées et air) sensible au compactage et caractérisé par
un mélange plus difficile et moins controlé. Cela se traduit également par une difficulté
de pompage. Dans ce domaine ¢élevé de fraction en particules solides fibreuses, une
petite dilution peut étre suffisante pour réduire le seuil a une valeur adaptée aux

capacités des équipements.

Les mesures de seuil des produits étudiés, en fonction de la MS, ou de la fraction
volumique des fibres humides, montrent la présence de deux maticres s€ches critiques
MS.1 et MSc2. Le seuil d’écoulement, qui est un parametre important pour optimiser le
procédé, augmente fortement entre ces deux valeurs caractéristiques en suivant des lois

proposées dans ce travail.
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II1.7. Annexes

II1.7.1. Annexe IIl.1 : Influence de la masse de I’échantillon sur la
teneur en eau liée (WC)

Pour tester I’influence de la masse d’échantillon sur la valeur de MSw., nous avons choisi de

réaliser les essais suivants uniquement sur le mélange N.4 :

- 3 tests pour des masses de Set 6 g.
- 9tests pour 3 g afin d’estimer I’impact de I’hétérogénéité de I’échantillon sur ces
mesures.

- ltestpour4g.

Une courbe de séchage, comme celle présentée dans la figure I11.3 a été tracée pour
chaque essai. Les analyses de ces courbes montrent que la détermination de WC doit étre faite
avec soin et discernement. Nous avons essay¢ d’utiliser la fonction Savitzky—Golay sur Matlab
sans réussir. Pour cela, nous avons adopté 1’utilisation de la fonction «moyenne mobile» dans
le logiciel Excel pour lisser ces courbes afin de déterminer le WC avec la meilleure précision.

Nous avons ensuite calculé la MSy. correspondant a chaque WC déterminé.

Les résultats obtenus sont représentés dans les tableaux III.10, IIL1.11 et ITI.12 ci-
dessous. La comparaison entre les moyennes de MSy obtenues dans ces tableaux montre qu’un
changement léger de la détermination de WC, environ 0,3 g eau/g maticre séche, provoque un

changement significatif dans les valeurs de MSy. estimée a + 1,1 % de MS.

Ces tableaux montrent €¢galement que les valeurs obtenues de MSy, subissent des écart-
type variant de + 2,6 a 5,3 % (échantillons de 6, 5 et 3 g). Ces valeurs illustrent I’incertitude

liée a I’hétérogénéité de 1’échantillon.
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Tableau II1.10 : Données expérimentales des tests du séchage pour le mélange N.4 (I’échantillon
hydrolysé) et calculs de MSwc moyen et leurs écart-type (valeur moyenne estimée du point WC)

Masse Minitial | Mwc | M final | MS | MS wc MSwc Ecart-
d'¢chantillon (g) (2) (2) (8) (%) (%) | moyen (%) | type
6 5,918 1,871 0,46 7,773 | 24,586
6 6,033 2,318 0,499 | 8271 | 21,527 21,444 3,184
6 6,043 3,079 0,561 | 9,283 | 18,220
5 4,913 1,494 0,26 5,292 | 17,403
5 4,973 1,557 0,438 | 8,808 | 28,131 22,504 5,383
5 4,944 1,993 0,438 | 8,859 | 21,977
4 4,018 2,242 0,377 | 9,383 | 16,815 16,815
3 3,048 1,139 0,248 | 8,136 | 21,773
3 3,022 1,687 0,229 | 7,578 | 13,574
3 3,048 1,519 0,254 | 8,333 | 16,722
3 2,824 1,28 0,267 | 9,455 | 20,859
3 3,08 1,715 0,269 | 8,734 | 15,685 18,195 2,614
3 2,955 1,336 0,237 | 8,020 | 17,740
3 2,962 1,456 0,263 | 8,879 | 18,063
3 3,151 1,239 0,249 | 7,902 | 20,097
3 3,049 1,315 0,253 | 8,298 | 19,240
2 2,05 1,399 0,169 | 8,244 | 12,080 12,080

Tableau IIlI.11 : Données experimentales des tests du séchage pour le mélange N.4 (I’échantillon
hydrolysé) et calculs de MSwc moyen et leurs écart-types (valeur maximale estimée du point WC)

Masse M initial | M wcl | M final | MS | MS wcl MSwc Ecart-
d'échantillon (g) (2) (2) (g) (%) (%) moyen (%) | type
6 5,918 1,954 0,46 0,078 | 23,541
6 6,033 2,419 0,499 | 0,083 | 20,628 20,615 2,933
6 6,043 3,174 0,561 | 0,093 | 17,675
5 4,913 1,559 0,26 0,053 | 16,677
5 4,973 1,642 0,438 | 0,088 | 26,675 21,463 5,012
5 4,944 2,082 0,438 | 0,089 | 21,037
4 4,018 2,317 0,377 | 0,094 | 16,271 16,271
3 3,048 1,232 0,248 | 0,081 | 20,130
3 3,022 1,775 0,229 | 0,076 | 12,901
3 3,048 1,61 0,254 | 0,083 | 15,776
3 2,824 1,352 0,267 | 0,095 | 19,749
3 3,08 1,806 0,269 | 0,087 | 14,895 17,101 2,376
3 2,955 1,432 0,237 | 0,080 | 16,550
3 2,962 1,546 0,263 | 0,089 | 17,012
3 3,151 1,306 0,249 | 0,079 | 19,066
3 3,049 1,419 0,253 | 0,083 | 17,829
2 2,05 1,475 0,169 | 0,082 | 11,458 11,458
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Tableau 11112 : Données expérimentales des tests du séchage pour le mélange N.4 (I’échantillon
hydrolysé) et calculs de MSwc moyen et leurs écart-type (valeur minimale estimée du point WC)

Masse MS

déchantillon | ™M (lg;“al M(ng)“ M é;“al MS (%) | wel rl\r’fosvgrcl Et‘;;r;
() (%) Y
6 5918 | 1787 | 046 | 0078 |25.741

6,033 2,227 0,499 0,083 | 22,407 | 22,316 3,471
6,043 2,984 0,561 0,093 | 18,800
4,913 1,389 0,26 0,053 | 18,719
4,973 1,484 0,438 0,088 | 29,515 | 23,750 5,435
4,944 1,903 0,438 0,089 | 23,016
4,018 2,168 0,377 0,094 | 17,389 | 17,389
3,048 1,047 0,248 0,081 | 23,687
3,022 1,601 0,229 0,076 | 14,304
3,048 1,428 0,254 0,083 | 17,787
2,824 1,205 0,267 0,095 | 22,158
3,08 1,619 0,269 0,087 | 16,615 | 19,198 2,898
2,955 1,246 0,237 0,080 | 19,021
2,962 1,371 0,263 0,089 | 19,183
3,151 1,179 0,249 0,079 | 21,120
3,049 1,221 0,253 0,083 | 20,721

WIW[W[[W[[W[[W|WIWIW[KA[Lh|lHWL|ON[D

Les résultats obtenus avec I’incertitude liée a I’hétérogénéité de I’échantillon sont

représentés en figure 111.13.
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Figure I11.13 : MS,.. pour plusieurs poids du melange N.4 (échantillon hydrolysé)
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La figure montre que les valeurs moyennes de MSy, des échantillons de 2 a 6 g varient
de 16,8 a 22,5%. Cette figure montre également 1I’absence d’une corrélation entre la MSy. et la

masse de 1’échantillon.

(Garcia-Bernet et al., 2011) ont vérifi¢ que WC ne dépendait pas de la masse de
I’échantillon et du volume d'eau ajoutée. Ils ont effectué des essais de séchage en utilisant du
charbon actif (Norit GNC 1240) et également du digestat pour un échantillon de masse variant
de 1 a 6 g et d'un volume d'eau compris entre 5 et 30 ml. La précision de WC était de 5 et 6 %

pour le charbon actif et le digestat respectivement.

En accord avec ce qui a été trouvé par (Garcia-Bernet et al., 2011), nous pouvons
conclure que la détermination de WC de notre échantillon est indépendante de la masse

d’échantillon.
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II1.7.2. Annexe IIL.2 : Protocole d’essai de séchage

- Mettre un récipient d'aluminium de 9 cm de diametre sur la balance Sartorius MA40
puis tarer.

- Mettre 3 g de I'échantillon, déja saturé depuis plusieurs jours, dans le récipient.

- Ajouter de I’eau jusqu’a atteindre une masse totale de 17 g. Une couche mince d'environ
2 mm sera formée.

- Disperser 1’échantillon dans 1’eau ajoutée et attendre une heure avant de démarrer le
chauffage.

- Démarrer le chauffage a une température constante de 100 °C.

- Arréter le chauffage apres une stabilisation de la masse pendant 10 min.



II1.7.3. Annexe II1.3 : Caractéristiques granulométriques du lisier et de
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Figure I11.14 : La fraction de nombre de fibres en fonction de la longueur et le diamétre pour le lisier
(4 et B) et l’ensilage (C et D)
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I11.7.4. Annexe Il1.4 : Etude bibliographique de l’effet du rapport d’aspect
(rp) sur la fraction volumique maximale des fibres.

Le but de cette étude est de savoir la Fy max théorique dans le mélange N.3.

La caractérisation granulométrique détaillée dans le paragraphe I11.4.1.1 a montré que
les fibres utilisées dans nos mélanges sont courtes car leurs 1, < 50 (Switzer III & Klingenberg,

2003), rigides et orientées aléatoirement.

Les résultats des auteurs, représentés ci-dessous, sont discutés en fonction du rapport
d’aspects rp sachant que tous les auteurs ont utilisé des fibres monodispersées. Rappelons que
pour les fibres de nos matériaux les valeurs moyennes des rapports d’aspects selon les

définitions se situent entre 8§ et 20 (tableau IIL.5).

(Evans & Gibson, 1986) ont proposé, suite a des études expérimentale et théorique sur

des fibres courtes et fines, la formule suivante :

d
vaax:kz Eq]6

d et L sont le diametre et la longueur des fibres respectivement. k constant = 4 théoriquement
et 5,4 expérimentalement. Si nous appliquons leur formule, nous trouvons 0,5 > Fy max > 0,2
avec k =4 et 0,67 > Fy max > 0,27 pour k = 5,4 pour I’intervalle 8 < r, < 20. Ils ont donné

¢galement une autre formule, Iégeérement plus précise, pour le calcul de la Fy max.

4d 1

Fymax = — (—3 Eq 17
v max L 1+%) q

L’application de cette formule donne 0,44 > Fy max > 0,19 pour I’intervalle 8 <, < 20.

(Zou & Yu, 1996) ont travaillé sur la quantification de la porosité du remplissage (¢),
définie comme le rapport en volume des pores a l'ensemble du volume. Donc, 1a Fymax =1 - la
porosité. Ils ont proposé une corrélation empirique (appelée modele ZY) pour quantifier la
relation entre la porosité et la sphéricité (y) des particules cylindriques dans un remplissage

aléatoire

Ine = Y>°exp[5,89 (1 — )] In0,4 Eq 18
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_(5mp)?
V= s Eq 19

L’application de ces formules donne 0,45 > Fy max > 0,27 pour I’intervalle 8 <1, < 20.

(Toll, 1998) a fait une étude théorique sur la Fy max des fibres rigides et droites. Il a

rassemblé, dans la figure II1.15, les résultats de leur étude avec d’autres études.

?,
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Figure I11.15 : Fraction volumique maximum des fibres en fonction du r, (Toll, 1998)

Avec les travaux de (Toll, 1998), nous obtenons 0,25 > Fy max > 0,15 pour 8 <1, <20. Avec les

travaux d’Evans ou Milewski nous obtenons 0,5 > Fy max > 0,25 pour 8 <, < 20.

(Martinie et al., 2010) ont étudié 1’effet du rapport d’aspect des fibres rigides et droites

sur la Fy max. La figure ci-dessous montre leurs résultats.

14— packing fraction
© random loose packing, experimental values
O dense packing, experimental values
------ random loose packing, theoretical prediction|

dense packing, theoretical prediction

© random loose packing of rigid spheres

$ O dense packing of rigid spheres
0.1
0.01

0 20 4 60 8 100 120 140
aspectratior
Figure I11.16 : Fraction volumique maximum des fibres en fonction du r, (Martinie et al., 2010)

L’application de nos valeurs de 1, 8 <1, < 20 sur la courbe ci-dessus donne 0,25 > Fy max > 0,43

(Nan et al., 2014) ont simulé¢ numériquement le remplissage de fibres rigides avec des

paramétres de forme différents. La figure I11.17 montre une comparaison entre leurs résultats
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et ceux d’autres auteurs cités dans leur article. (Nan et al., 2014) ont justifi¢ la porosité

relativement élevé par rapport d’autres auteurs par les différents algorithmes de simulation

utilisées et des conditions d'emballage divers.
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Figure I11.17 : l'évolution de la porosité en fonction du rapport d'aspect pour plusieurs auteurs

L’application de nos valeurs de 1, 8 <1, <20 sur la courbe de :

(Nan et al., 2014) donne 0,35 > Fy max > 0,17.
Rahli et al. donne 0,45 > Fy max > 0,25.
Zou et Yu donne 0,42 > Fy max > 0,28.

(Wouterse, et al., 2009) et (Williams & Philipse, 2003) ont adopté des modeles

empiriques qui ont ¢été établis en fonction de du remplissage des cylindres, qui ont

d'hémispheres a deux extrémités des cylindres. Les figures ci-dessous montrent leurs résultats
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Figure I11.18 : Fraction volumique maximum des fibres en fonction du rp ici noté o par les auteurs
selon A) (Wouterse et al., 2009) et B) (Williams & Philipse, 2003)

L’application de nos valeurs de 1, 8 <1, < 20 sur la courbe de

e (Williams & Philipse, 2003) nous donne 0,45 > Fy max > 0,22.
e (Wouterse, et al., 2009) nous donne 0,45 > Fy max > 0,25
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I11.7.5. Annexe IIlL.5. Protocole du test de scissométrie

Utiliser un récipient et une pale respectant les conditions optimales illustrées en (figure
I1.7) et vérifier que le systeme d’anti-glissement est bien fixé.

Introduire une partie de la quantité envisagée de I’échantillon, chauffé a la température
souhaitée, dans le récipient jusqu’a I’épaisseur L2.

Faire baisser la pale du scissomeétre jusqu’a la hauteur optimale L2 représentée en
(figure I1.7).

Ajouter le reste d’échantillon entre les lames du scissomeétre jusqu’a atteindre la hauteur
optimale de 1’échantillon représentée en (figure 11.7).

Revérifier que la température de 1’échantillon est & + 2 °C de la température souhaitée,
si la mesure doit étre effectuée a une température donnée.

Lancer la mesure avec une vitesse de (0,1 tr/min).

A la fin de la mesure, sortir la lame du scissometre, vider le récipient, homogénéiser de
nouveau |’échantillon, vider le récipient et refaire la mesure (étapes de 2 a 6) pour

estimer la répétabilité.



II1.7.6. Annexe IIl.6 : Evolution du seuil d’écoulement en fonction de la
MS et la fraction volumique du mélange N.4

Le seuil d’écoulement du mélange N.4 a ét€¢ mesuré en utilisant un rhéometre rotatif de
laboratoire. Les mesures ont été effectuées a 65°C + 2 °C qui représente la température du

réacteur de méthanisation de cet échantillon. Le protocole d’échauffement des échantillons est

le suivant

e Mettre le récipient contenant I’échantillon dans un bain marie réglé a 5 °C au-dessus de
la température souhaitée.

e Sortir le récipient et homogénéiser I’échantillon au moyen d’une spatule par exemple
pour accélérer le transfert thermique.

e Vérifier que la température soit identique a la température souhaitée en plusieurs

endroits dans la boite de I’échantillon avant d’effectuer le test.

Les mesures de seuil ont été répétées deux fois pour le mélange N.4. L’incertitude liée a la

répétabilité varie entre 0,1 et 3 %.

Pour cet échantillon, nous avons évaporé 1’eau en chauffant I’échantillon pour augmenter la MS

et ajouté de 1I’eau pour diminuer la MS.

Fraction volumique des fibres

21,6 27 32,4 37,8
3000 2 : > >
2500 A Régime Réﬁimp ! .
biphasique blpe ?)51q ¢ °
4 dilué ue ou -
?2000 lslelren?u triphasjgl |
R ue Régime
== 1500 - , granulaire
2 o humide
921000 - biphasique
) :
! , (particules
500 - g solides et air)
0 o o ° MS,, | MS,
6 8 10 12 14 16 18 20
MS (%)
Figure II1.19 : Evolution du seuil d’écoulement en fonction de la MS et la Fv fibres humides pour le
mélange N.4

163



II1.7.7. Annexe IIl.7 : Exemple numérique pour la prédiction de la
fraction d’eau ajoutée pour atteindre MS.;

L’application des étapes détaillées en paragraphe I11.4.4 sur le mélange N.3 nous donne :
WC=7,8 geau/ g MS — MSyc = 11,25.

A partir de la MS d’ensilage et du lisier présentées au tableau II1.1, nous pouvons calculer la

fraction d’eau qu’il faut ajouter pour arriver au mélange de MS = 11,25 comme suivant :

Nous établions un tableau Excel de la forme suivante :

Ensilage lisier eau Mélange
MS (%) 26,8 12,8 0 MSmélange
Z=100 - Fn
Fm X Y 100
ensilage = Fin tisier

MSiisier* Fm lisier+ MSensilage* Fm ensilaget MSequ* Fm eau
MSmélange - Eq 20

Fm mélange

Fm mélange = 100.

Fneaw = Fm mélange - Fn ensilage = Folisier = 100 - Fpy ensilage ~ Fon tisier Eq 21

Nous changeons la valeur de X et/ou Y jusqu’a arriver & MSmelange demandé. Nous
obtiendrons automatiquement la Fr, eau ajoutée (Z) suite au calcul de la case correspondante

par I’équation Eq 21.

Si nous souhaitons déterminer la valeur du seuil a F, donnée d’eau libre ajoutée ou a

MS donnée, il faut soit :

e Mesurer le seuil de contrainte pour plusieurs MS de méme échantillon puis il faut

tracer I’évolution du seuil en fonction de la MS ou Fi eau libre.

e Appliquer les formules proposées dans ce travail pour estimer le seuil d’écoulement.
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Chapitre IV : Effets des parameétres opératoires sur

la rhéologie des substrats agricoles issus des fumiers

pailleux dans un procédé de méthanisation piston en
voie seéche : taille, température et matiére seche

Résumé

Les propriétés rhéologiques des suspensions issues des biomasses lignocellulosiques du type
fumier ou lisier ont été étudiées en fonction de parameétres opératoires importants pour la
conduite du procédé de méthanisation comme la taille des fibres, la température (T) et le taux
de maticre seéche (MS). Ces suspensions fibreuses denses ont montré un comportement
rhéofluidifiant avec la présence d’un seuil d’écoulement. Les évolutions de la viscosité
apparente, du seuil d’écoulement ou des paramétres du modele d’Herschel-Bulkley pour
ajuster les résultats expérimentaux ont été caractérisées et discutées en fonction des
parametres opératoires. Les méthodologies expérimentales mises au point pour maitriser la
séparation de phases, I’évaporation de I'eau, et le glissement sur les parois lors des essais

rhéométriques sont présentées.
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Notations et symboles du chapitre IV

HB Mode¢le d’Herschel-Bulkley

T Contrainte de cisaillement (Pa)

y Taux de cisaillement (gradient de vitesse) (s)

T0 Seuil d’écoulement (Pa)

k Consistance du fluide (Pa.s")

n Indice de la rhéofluidification (-)

MS Taux de maticre seche (%)

T Température (°C)

Tp Rapport d’aspect des fibres = L/d
Longueur de la fibre (m)

d Largeur de la fibre (m)

E module d’élasticité (N.m)

Fy Fraction volumique des fibres humides

CLEAG Couette Large Entrefer Anti Glissement

M; Couple (N.m)

Qi Vitesses angulaire (1/s)

Z Ri/Ro

Ri, Ro Rayon intérieur et extérieur respectivement
WUapp Viscosité apparente (Pa.s). Happ =T/ Y

Lréf Viscosité de référence (Pa.s)

Ea Energie d’activation (J/mol)

R Constante universelle des gaz (8,3144 J mol! K'!)
Tabs Température absolue (°K =273,15 + °C)

a Facteur (Pa)

f Facteur (Pa.m™)

] Facteur (Pa.s.m™)

\% Facteur (Pa.s)

c,b,d,h,u,w Exposant (-)
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IV.1. Introduction

Les matériaux utilisés en méthanisation agricole en voie séche sont des mélanges de fumier
et/ou de lisier, des résidus agricoles et de I’eau. Ces mélanges, appelés également biomasses

lignocellulosiques, sont essentiellement des suspensions concentrées en fibres naturelles.

Les matériaux utilisés dans ce travail sont des mélanges d’au moins deux
constituants parmi les suivants : fumier, lisier, paille, ensilage de mais et eau. Ces matériaux
largement décrits dans le chapitre I, sont des suspensions d’origine animale (déjections
animales) concentrées ou trés concentrées en particules plus ou moins fibreuses et
spongieuses d’origine végétale (déchets agricoles). Ces particules fibreuses sont caractérisées
notamment par des dimensions centimétriques ou millimétriques. Du fait de ces
caractéristiques distinctives, les matériaux étudiés dans ce travail ont rarement été étudiés

dans la littérature scientifique.

La méthanisation en réacteur piston en voie seéche est une nouvelle offre qui ouvre la
porte & une opportunit¢ de valorisation améliorée de ces déchets traduite par une
augmentation du rendement de la production de biogaz (m® biogaz / m* volume du réacteur)
par rapport a la méthanisation classique (voie liquide). Par contre, I’optimisation de ce
procédé, qui fonctionne en mode semi-continu, repose notamment sur une maitrise du

contrdle des propriétés rhéologiques et biologiques de ces matériaux lors de la méthanisation.

En effet, le controle et la prédiction du comportement rhéologique de ces matériaux
lors de la méthanisation est un élément clé pour optimiser le mouvement et les transferts de
maticre et les transferts thermiques. Néanmoins, les études des caractérisations rhéologiques
de ces matériaux sont rares. En effet, ’exploitation d’un fermenteur en voie séche peut exiger
d’effectuer des modifications sur plusieurs paramétres opératoires pour ameéliorer 1’aspect
biologique du procédé. Ces modifications peuvent changer le comportement rhéologique de
ces matériaux lors du procédé. Pour cela, il était intéressant d’étudier I’influence des
parametres opératoires sur la rhéologie. Dans cette étude, nous avons choisi d’étudier trois
parametres opératoires : I’influence de la taille des fibres, de la température et du taux de

matiére seéche sur le seuil d’écoulement et la viscosité de ces matériaux.
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Les revues bibliographiques qui sont détaillées, au début de chacun des paragraphes
traitant les trois parametres opératoires, montreront que les matériaux traités par les divers
auteurs sont relativement différents de ceux étudiés dans ce travail. Cette différence se reflcte
par les faibles dimensions des particules solides, le broyage des fibres, la faible teneur en fibre
et en MS et les prétraitements chimiques et/ou thermiques des matériaux étudiés. Ces
différences peuvent changer 1’ordre de grandeur des parameétres rhéologiques de ces
matériaux et 1’évolution de ces paramétres en fonction des parameétres opératoires. Pour cela,
il est nécessaire d’évaluer I’évolution des propriétés rhéologiques des matériaux bruts utilisés
dans notre procédé de méthanisation, dite méthanisation agricole en voie seéche semi-continue.
Ces matériaux ne sont pas traités chimiquement ou thermiquement et sont caractérisés par des

grandes fractions de fibres non broyées et de grandes dimensions.

Nous chercherons dans ce travail a établir de nouvelles connaissances sur la rhéologie

des matériaux issus de fumiers bovins avec deux buts principaux :

e Prédire le seuil d’écoulement et la viscosité en fonction des parametres opératoires,

e Quantifier I'intérét de modifier ces parameétres.

Pour étudier I’influence de chaque parameétre opératoire sur la rhéologie des matériaux

étudiés, nous avons adopté la stratégie suivante :

e Premicrement, nous présenterons la nature des matériaux étudiés et leurs préparations.

e Deuxiecmement, nous détaillerons les méthodes utilisées pour caractériser ces
matériaux : caractérisation massique, volumique et granulométrique, méthodologie de
hachage et méthodologie rhéométrique.

e Ensuite, nous allons présenter séparément 1’étude de D’effet de chaque parameétre
opératoire sur la rhéologie des matériaux. Pour chaque paramétre, nous proposerons
une ¢tude bibliographique, puis nous présenterons et discuterons les résultats
expérimentaux, notamment, a la lumiére des analyses de la bibliographie.

¢ Finalement, nous présenterons les conclusions et les perspectives de ce travail.
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IV.2. Matériaux utilisés et leurs préparations

Les constituants des matieres €tudiés dans ce travail (fumier, lisier, ensilage d’herbe ou de
mais) proviennent de 1’exploitation « GAEC l'envolée » a Pomeys, Rhone-Alpes, géré par
Mickael Rageys. Ils ont été utilisés lors du doctorat de Maxime Dooms au laboratoire DEEP a
I’INSA de Lyon qui portait également sur le procédé Arkométha® d’un point de vue
biologique (Dooms, 2017).

Chaque matiere brute utilisée dans ce travail a été déchiquetée pour adapter les
dimensions des particules aux dimensions des réacteurs utilisés dans le travail de (Dooms,
2017). Pour cela, un déchiqueteur a cisailles rotatives « Broyeur déchiqueteur BB230 »
marque « BLIK » (Figure IIL.1) réglé a une distance de 1 cm entre les deux lames a été

utilisé. Les matériaux ont été déchiquetés plusieurs fois. Le lisier 2 fois et I’ensilage 7 fois.
Les matiéres suivantes ont ét¢ utilisées dans ce chapitre :

e Matiére 1 : Il s’agit d’un mélange qui a subi 4 jours d’hydrolyse a une température de
65 °C suivis de 10 jours a une température de 55 °C dans des réacteurs de laboratoire.
Ces deux réacteurs permettaient de simuler le comportement du procédé
d’Arkométha® avec un compartiment dédi¢ a I’hydrolyse et un autre a la
méthanogénese. Sa MS est de 10,6 %. Les caractéristiques des constituants de
I’entrant de cette matiére avant le traitement biologique sont données dans le tableau

IV.1.

Tableau IV.1 : Constituants de [’entrant de la matiere 1, leur MS et F,

Fumier Lisier Ensilage d’herbe Eau
Fin (%) | MS(%) | Fm(%) | MS(%) | Fu(%) | MS (%) | Fu(%)
8,82 37 58,82 7,2 17,65 27 14,71

Fm (%) _ Masse de constituant + 100 Eq )i

Masse totale du mélange

MS (%) — Masse du constituant séche «100 Eq 2

Masse du constituant humide
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Un processus de hachage détaillé ultérieurement a été appliqué pour hacher cette
matiere a 3, 5 et 8 mm. Les propriétés d’écoulement de cette matiére ont été mesurées

par le CLEAG (Couette large Entrefer Anti Glissement) présenté ultérieurement.

e Matiére 2 : Il s’agit du lisier pailleux a MS = 12,8 % étudié dans le chapitre III. Le
méme processus de hachage appliqué a la matiere 1 a été utilisé pour hacher cette
matiere a 3, 5 et 10 mm. Le seuil d’écoulement de cette matiére a été mesuré par le

CLEAG et par un scissometre monté sur un rhéometre de laboratoire.

e Matiere 3 : Il s’agit d’un mélange composé de 76,3 % de lisier a MS = 12,8 %, de
11,4 % d’ensilage de mais a MS de 26,8 % et de 12,3 % d’eau. La MS du mélange
¢tait de 12,8 %. Le seuil d’écoulement a été mesuré par scissométrie au moyen du

rhéométre de grandes dimensions (RGDS) décrit dans le chapitre II.

e Matiere 4 : c’est un mélange composé de 87 % de lisier a MS = 12,8 % et de 13 %
d’ensilage de mais a MS = 26,8 % utilisés pour constituer la matiere 3. La MS du
mélange était d’environ 15 %. La dilution par de ’eau a été ensuite appliquée sur la
matiere initiale pour abaisser la MS. Les mesures des propriétés rhéologiques, seuil
d’écoulement et viscosité, ont été effectuées ici a quatre MS différentes, pour étudier

I’effet de 1I’évolution de MS, en utilisant le CLEAG.
Le tableau I'V.2 représente les constituants des matieres 2, 3 et 4.

Tableau IV.2 : Constituants des matieres 2,3 et 4. leurs MS et F,

Lisier Ensilage de mais Eau ajoutée MS du
Matiére
Fm (%) | MS (%) Fm (%) MS (%) Fm (%) mélange
2 100 12,8 0 0 0 12,8
3 76,3 12,8 11,4 26,8 12,3 12,8
4 87 12,8 13 26,8 0 15
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IV.3. Meéthodes utilisées

Plusieurs instrumentations et méthodologies ont été développées dans ce travail pour
s’adapter aux contraintes imposées par les matériaux étudiés : une méthodologie pour hacher
les fibres a longueur donnée, deux rhéometres pour mesurer les propriétés d’écoulement, le

RGDS et un rhéométre de laboratoire équipé d’une géométrie spécifique.

IV.3.1. Méthodologie de hachage

Une méthodologie de hachage a été mise au point pour étudier 1’effet du changement de la
longueur des fibres sur les propriétés rhéologiques. Les mesures de seuil sur un échantillon
congelé puis décongelé et un autre non-congelé, montrent que la congélation ne modifie pas
les caractéristiques rhéologiques de nos substrats. Ce constat a été exploité pour développer la

méthodologie du hachage qui est détaillée ci-dessous.

Des moules en silicone mou (figure IV.1 - A) présentant des sillons d’une largeur de
Smm et d’une hauteur équivalente ont été fabriqués. La maticre brute a été étalée
manuellement dans le moule. Une pince a épiler a été utilisée ensuite pour faire entrer toutes
les fibres dans les sillons. Ensuite, ces moules ont ét¢ congelés (figure IV.1 - B). Puis, les
barres des substrats congelés ont été¢ démontées (figure IV.1 - C) et coupées, dans le sens de
la largeur, avec une cisaille (figure IV.1 - D) a la longueur souhaitée. Ceci permet finalement
de réaliser des petits cubes de substrats congelés qui ont des particules de longueur maximum

¢gale a la longueur souhaitée.
Les longueurs de hachage ont été fixées a 3, 5 et 8 ou 10 mm.

La matiere seche a ét¢ mesurée avant et aprés le hachage pour chaque matiére. Une
augmentation légeére d’environ 0,5 % de MS a été observée et la quantité d’eau nécessaire

pour revenir a la MS initiale a été ajoutée.
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Figurel Vii:A: moule de szlzcone utzlzse pour préparer les matzeres avant le hachage B moules
remplis et congelés ; C : Barres des substrats congelées et démontées ; D : Substrats apres le
hachage.

1V.3.2. Rhéomeétrie

IV.3.2.1. Rhéométre de Grandes Dimensions pour les Substrats (RGDS)

Ce rhéometre rotatif a été congu et réalisé¢ au laboratoire Rhéologie et Procéd¢ dans le cadre
de la these. Il est dédi¢ a la mesure des propriétés rhéologiques des matériaux bruts. Les
caractéristiques détaillées de ce rhéometre et son étalonnage sont largement détaillés dans le

chapitre II : instrumentation RGDS.

Dans ce travail nous avons utilisé le récipient cylindrique moyen de hauteur H = 240
mm et de diametre D = 200 mm avec la pale de scissometre correspondante de hauteur H =

120 mm et de diameétre D = 80 mm

IV.3.2.2. Rhéometre de laboratoire

Un rhéométre de laboratoire ARG2 de TA instruments a été utilisé dans le cadre de ce travail.
I1 fonctionne a couple contrélé avec un couple maximum de 0,2 N.m. Dans cette étude, il a

permis de mesurer le couple en réponse a une vitesse angulaire imposée a différentes
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températures. Ce rhéométre a été utilisé pour mesurer le seuil d’écoulement par scissométrie

et les propriétés d’écoulement avec le CLEAG.

1V.3.1.2.1. Mesure de seuil d’écoulement par scissométrie

Les dimensions de la pale et du récipient utilisés, la description du systeme d’anti-glissement,
ainsi que la validation de I’ensemble, sont décrites dans le chapitre III au paragraphe

II1.3.2.2.1.

1V.3.1.2.2. Mesure de viscosité par une géométrie Couette de Large FEntrefer Anti
Glissement (CLEAG)

Une géométrie Couette de large entrefer a ¢ét¢ développée et nommée CLEAG pour Couette
de Large Entrefer Anti Glissement. Cette géométrie est adaptée a la longueur des fibres des
matieres et permet d’éviter le glissement aux parois des suspensions concentrées étudiées. Les
détails de cette instrumentation sont donnés dans la figure IV.2. L’entrefer entre les deux
cylindres intérieur et extérieur est de 13,6 mm. Les cylindres extérieurs et intérieurs sont

munis de rainures de 6 mm de profondeur et 5 mm de largeur pour emprisonner le substrat

fibreux et éviter le glissement

Figure IV.2 : Géométrie Couette Large Entrefer Anti-Glissement (CLEAG) pour les matiéres hachées

Pour les géométries a entrefer large ou 0,5 < (Z =R;/ Ro) < 0,99 comme le CLEAG,
ou R; et R, sont les rayons intérieur et extérieur respectivement, le taux de cisaillement

apparent n’est pas homogene dans I’entrefer. Il faut donc calculer le taux de cisaillement a la
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paroi du rotor ou est calculée la contrainte de cisaillement. Pour cela, la méthode de correction
de large entrefer adoptée dans (Macosko, 1994) et détaillée ci-dessous a été utilisée pour le
dépouillement des mesures effectuées par cette géométrie (CLEAG). Les calculs des taux de
cisaillement (y) et des contraintes de cisaillement (1) ont été effectués en utilisant les mesures
des vitesses angulaire Q; (1/s), et des couples M; respectivement et en appliquant les équations

suivantes :

. 2.0
Yy (R) = —— Eq 3
n(1-2Zn)
Ou n est la pente de la courbe de In (M;) en fonction de In (€;) mesurées pour plusieurs

dlnM;

vitesses de rotation ; donc, n =
dlnQ;

A partir de la mesure du couple au niveau du rotor (en N.m), la contrainte de

cisaillement appliquée par le rotor a été calculée par 1’équation ci-dessous :

M;
2T R?L

(Ry) =

ou L est la hauteur du rotor (m).

Cette méthode de correction a été validée en faisant des mesures sur deux fluides

d’étalonnage newtoniens :

e S20 (huile silicone étalon de chez Paragon Scientific Ltd) de viscosité 29,4 mPa.s a
25 °C avec lequel une viscosité d’environ 32,25 mPa.s a été mesurée représentant un
écart d’environ 9 %.

e S30000 (huile silicone étalon de chez Paragon Scientific Ltd) de viscosité 72,4 Pa.s a
25 °C avec lequel une viscosité d’environ 68,7 Pa.s a été mesurée représentant un

écart d’environ 5 %.

Ces écarts sont acceptables compte tenu de la forme des interfaces, des incertitudes de

mesures du rhéométre et de la température de la matiere.

Donc, cette méthode de correction a été appliquée sur toutes les mesures effectuées par

la géométrie CLEAG.
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Apres de nombreux essais préliminaires, une méthodologie de conditionnement de la
maticre a été établie pour prendre en compte les spécificités des matériaux étudiés telles que
la haute teneur en fibres et la séparation des phases lors du test. Ces phénomenes font de la
mise en place de la matiere et de la réalisation du test dans des conditions contrdlées un
véritable défi, qui a demandé des soins particuliers et de temps de manipulation important.

Nous avons suivi donc le protocole suivant pour effectuer 1’essai :

1. Introduire une quantité de matiere suffisante pour remplir le volume de la partie basse
du Couette jusqu’au niveau inférieur du rotor.

2. Baisser le rotor.

3. Remplir I’entrefer entre les deux cylindres en utilisant une spatule si nécessaire.

4. Effectuer la mesure a un seul taux de cisaillement et prendre en compte le couple
maximal mesuré. En effet, les matériaux concentrés denses ne supportent pas une
déformation trop élevée a cause des effets perturbateurs comme la séparation des
phases et I’effet de la centrifugation. De ce fait, la valeur de couple mesurée évolue au
cours du temps. Pour cela, nous avons suppos¢ que le couple maximal mesuré
représente le régime d’écoulement permanent de ces matériaux.

5. Enlever la matiére.

6. Recommencer les étapes de 1 a 4 pour mesurer la contrainte correspondant a chaque

taux de cisaillement imposé.
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IV.4. Caractérisations massique, volumique et

granulométrique des matiéres

Pour essayer d’établir un lien entre la rhéologie et les parameétres physiques des matériaux
étudiés, il nous est apparu indispensable, au-dela de la mesure de la mati¢re seéche, de
déterminer les fractions massiques et éventuellement volumiques des constituants des
matériaux. Pour cela, ces caractérisations ont été faites pour la matiére 4 utilisée pour traiter

l,effet de la MS et/ou la FV fibre humide.
Nous avons déterminé les parametres suivants :

1. La fraction volumique des fibres humides gonflées (Fy fibre humide) dans un volume
donné de matiére humide.
2. La fraction volumique maximale (Fy max) des fibres correspondant a la frontiére entre

les régimes biphasique et triphasique.
Les méthodes suivies pour déterminer ces parametres sont présentées dans le chapitre III.

Egalement, des caractérisations granulométriques des particules fibreuses ont été
effectuées sur la matiere 2, utilisée pour traiter 1’effet de hachage, pour déterminer la
longueur, la largeur et le rapport d’aspect des fibres avant et aprés hachage. La méthode de
cette caractérisation et les outils utilisés sont détaillés également dans le chapitre III. Le
nombre de fibres prises en compte est identique pour les deux échantillons de maticre 2 avant

et apres hachage.
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IV.5. Effet de la taille des fibres végétales

IV.5.1. Revue bibliographique

(Viamajala et al., 2009) ont mesuré les propriétés rhéologiques de suspensions concentrées a
trés concentrées (10 < MS < 40 %) en cannes de mais en utilisant deux tailles de particules
(20 mesh = 0,841 mm et 80 mesh = 0,177 mm). Ces deux dimensions ont été obtenues en
broyant les cannes de mais séches par un broyeur a couteaux de laboratoire. Pour plusieurs
MS variant entre 10 et 40 %, ils ont montré que la viscosité apparente et le seuil d’écoulement
augmentent avec la taille des particules. Ils ont justifié leurs résultats en notant que les fibres
longues peuvent avoir des interactions plus longues (en termes de durée) que les fibres plus
courtes. Ils ont ajouté que ces interactions conduisent a des collisions, des frottements ou des
enchevétrements plus importants dans les suspensions ayant des particules plus longues et
cela conduit donc a des viscosités plus ¢€levées. Ils ont introduit aussi une deuxieéme
explication due a la réduction de taille des particules de biomasse lignocellulosique : ces
particules contiendraient probablement moins de macro-pores ou des macro-pores plus petits,
de telle sorte que moins de liquide se retrouverait a l'intérieur des macro-pores (I’eau liée) et
de ce fait plus d'eau libre resterait disponible. Ceci se traduit par moins d'interactions entre les
particules et donc des viscosités apparentes inférieures. Cette deuxieme justification reste une
hypotheése sans vérification expérimentale. Des tests de séchage, déterminant le taux d’eau
liée (WC), ont été effectués dans notre étude afin de voir I’effet du hachage sur le taux d’eau

liée.

(Wiman et al., 2011) ont utilis¢é un scissométre pour mesurer les propriétés
rhéologiques des boues, formées a partir d’épinettes écorcés, prétraitées chimiquement et
thermiquement. Ils ont étudié 1’effet du hachage par un hachoir a couteaux. Ils ont trouvé que
le seuil et la viscosité augmentent en diminuant la taille (le diametre selon leur explication)
des particules. Ils ont montré que le hachage réduit le diameétre des grandes particules (> 100

um) tandis que les particules fines (< 10 um) ne sont pas affectées.

(Zatari & Kianmehr, 2012) ont utilisé un scissomeétre pour €tudier 1’évolution du seuil
d’écoulement de fumier de vache composté, en fonction du taux de MS et de la taille de
particules. Ils ont utilisé¢ des matieres possédant des particules de taille variant de 0,2 a 2 mm.

I1s ont trouvé, pour une matiere de MS donnée, que le seuil augmente en diminuant la taille de
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particules. Ils ont justifié ce résultat par le fait que la diminution de la taille de particules va
diminuer le volume des espaces poreux entre les particules et causer plus de contacts solide-
solide, augmentant ainsi le seuil. De toute fagon, leurs observations correspondent aux
milieux granulaires (solides et air) qui ne sont pas comparables aux matériaux biphasiques

saturés (solide et liquide) traités dans ce chapitre.

(Tian et al., 2014) ont étudié I’effet de changement de la taille des particules solides
(20 mesh = 0,841 mm et 80 mesh = 0,177 mm) sur les propriétés rhéologiques des fumiers
composés de lisier avec de la canne de mais hachée et prétraitée chimiquement. Ils ont montré
que dans leur étude, I’effet de la taille dépend de la MS. Ainsi, a 4,23% de MS, les propriétés
rhéologiques ne sont pas affectées par la taille des particules. Par contre, le lisier a 7,32% de
MS a montré une chute de la contrainte de cisaillement de 10,37% en diminuant la taille des
particules de 20 a 80 mesh. IIs ont justifié ce résultat par le fait que le hachage des cannes de
mais casse ces tissus et provoque une transformation d’une fraction d’eau liée aux particules
en eau libre qui diminue la viscosité ce qui est en accord avec I’hypotheése de (Viamajala et

al., 2009).

La revue bibliographique, pour les quatre auteurs sauf (Zafari & Kianmehr, 2012),
présentée ci-dessus montre que la diminution de la longueur des particules dans les matériaux
qu’ils étudient se traduit par une diminution des contraintes nécessaires au cisaillement de ces

matériaux.

Néanmoins, ces trois auteurs n’ont pas proposé¢ de lois d’évolution des grandeurs
rhéologiques en fonction de la taille des fibres pour essayer de quantifier ces évolutions. Pour
tenter d’éclaircir ce point, nous avons analysé les travaux de la littérature relatifs aux

suspensions de fibres papetieres.

(Bennington et al., 1990) ont mesuré le seuil de cisaillement de la pate de bois
contenant des fibres fibrillées flexibles et des suspensions de fibres de nylon synthétique,
relativement rigides. A partir des mesures effectuées sur plusieurs fractions volumiques des
fibres Fy (0,5% < Fy < 40%) de plusieurs longueurs (de 0,6 a 7,12 mm) avec des diameétres
variant de 0,03 a 0,045 mm, ils ont représenté I’évolution du seuil d’écoulement en fonction

des parameétres indiqués dans 1’équation ci-dessous.
To=aE°rl F} Eq5
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Ou:a, b, cetd: constantes. E : module d'élasticité (N. m™).

1p : rapport d'aspect de la fibre , = L/d ou L est la longueur et d est la largeur de la fibre.

Fy : fraction volumique de fibre humide.

Ils ont trouvé les relations suivantes pour la suspension synthétique et la pate de bois
respectivement :

To = 2,27.1072 EO157 295 g 287 R? = 0,899
To = 6,32.10° E~0.168 23 10p 31 R? = 0,981

A partir de ces deux équations, nous observons que la Fy est le paramétre le plus

important avec un exposant d’environ 3 quels que soient le type et les dimensions des fibres.

L’exposant négatif sur le module d'¢lasticité de la pate de bois affiché dans 1’équation
ci-dessus indique que les fibres les plus flexibles donnent la contrainte de cisaillement la plus
importante. Ceci indique que d'autres forces, en plus de celles résultant de la flexion des fibres
¢lastiques, contribuent a la résistance du réseau. En particulier, des fibres plus souples
permettraient un plus grand nombre de contact entre les fibres adjacentes et augmenteraient

ainsi la contribution de la liaison de surface mécanique.

Pour ce qui concerne le rapport d’aspect, 1’exposant plus faible trouvé pour les fibres
de bois est attribué par ces auteurs a la tres large distribution des longueurs de fibres dans

cette suspension, comme cela est illustré en figure IV.3 - a

0.4

0.2

Fraction
0.1
4
Fraction
0.2

0.0

e ——
0.0 2.0 4.0 6.0 0.0 Lo 2.0 3.0 4.0 o
Fibre Length, mm Fibre Length, mm

(a) (b)
Figure IV.3 : La distribution de la longueur des fibres pour a) la pdte de bois et b) la suspension de

fibres de nylon synthétique (Bennington et al., 1990)
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1V.5.2. Resultats et discussions

IV.5.2.1. Propriétés rhéométriques

Des mesures préliminaires, non présentées dans ce document, ont montré que les matériaux
¢tudiés dans notre travail, type fumier, possédent un seuil d’écoulement et un comportement
rhéofluidifiant comme souligné également par d’autres auteurs (Pimenova & Hanley, 2004) ;
(Pimenova & Hanley, 2003) ; (Kumar et al., 1972) ; (Viamajala et al., 2009) ; (Ehrhardt et al.,
2010) et (Tian et al., 2014). Le modéle d’Herschel-Bulkley (HB), qui s'écrit ci-dessous sous
une forme monodimensionnelle, a ét¢ donc adopté pour représenter leurs comportements en

écoulement de cisaillement.

T= 1o+ ky" Eq6
Ou, T est la contrainte de cisaillement (Pa).

10 est le seuil d'écoulement (Pa).

y est le taux de cisaillement (s™).

k est la consistance du fluide (Pa.s").

n est I’indice de rhéofluidification.

Dans I’équation (Eq 6) la contrainte de cisaillement est la somme de la contribution de
la contrainte du seuil d’écoulement (to) caractérisant le fluide au repos et d’une contribution

visqueuse (ky™) dépendante du gradient de cisaillement lorsque le fluide est cisaillé.

La figure IV.4-A montre les mesures expérimentales des contraintes de cisaillement
en fonction du taux de cisaillement effectuées sur la matiére 1 hachée a 3, 5 et 8 mm. Ces
mesures ont ét¢ effectuées avec le CLEAG a 55°C qui représente la température du réacteur
biologique. Les mesures ont été effectuées selon le protocole détaillé en paragraphe
IV.3.1.2.2. La méthode des moindres carrées a été adoptée pour ajuster ces résultats par le

modele d’HB.
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Figure IV.4 : courbes d’écoulement de la matiere 1 a plusieurs tailles de hachage. Les points et les
courbes représentent les mesures expérimentales et |’ajustement par le modele d’HB respectivement.
A : Ten fonctiondey, B : pup, en fonction de y
La figure IV.4-A et B mettent en évidence une diminution du niveau des contraintes

et de viscosité apparente lorsque la longueur de hachage diminue.

Ces diminutions remarquables des contraintes conduisent nécessairement a diminuer
I’énergie nécessaire pour mettre la matiére en mouvement lors du procédé de méthanisation

agricole en voie seche.

Par ailleurs, le comportement rhéofluidifiant observé en figure I1V.4-B et aux hauts
gradients de cisaillement dans toutes les courbes de la figure I'V.4-A peut étre justifié par la
proposition de (Sato, 1995) qui a suggéré que, dans les suspensions concentrées, les particules
interagissent pour former un réseau tridimensionnel responsable du seuil d’écoulement

(Figure IV.5-A). La déstructuration progressive de ce réseau, ou bien la réorganisation des
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fibres, réduisant le nombre de contact et orientant les fibres (Figure IV.5-B et C), a cause du
cisaillement, conduit a I'abaissement de la viscosité apparente et du comportement
rhéofluidifiant (figure IV.4-B). En effet, le comportement rhéofluidifiant est un phénomene
trés général qui refléte la tendance des particules a s’organiser pour faciliter I’écoulement. La
microstructure de la suspension évolue pendant 1'écoulement afin de réduire au minimum la

dissipation de 1'énergie, facilitant ainsi I’écoulement de la suspension (Fall, 2008).

Seuil d’écoulement ou cisaillement tres faible  Cisaillement moyen Cisaillement fort

Figure IV.5 : Organisation des fibres selon le taux de cisaillement

Les valeurs du seuil, de k et de n obtenues suite a I’ajustement par le modéele d’HB

sont présentées dans le tableau ci-dessous pour les différentes tailles de hachage.

Tableau 1V.3 : Seuil, k et n pour la matiere 1

Taille (mm) Seuil (Pa) k (Pa.s™) n(-)
3 34 8,8 0,35
5 177 29.8 0,24
8 231 53,7 0,26

Ces résultats font apparaitre que :

e Le seuil d’écoulement (to) et la consistance du fluide décroissent en hachant la matic¢re
plus finement.
e [’indice de rhéofluidification (n) est relativement indépendant de la taille des fibres

compte tenu des incertitudes.

L’équation Eq S proposée par (Bennington et al., 1990), peut étre simplifiée dans notre

cas en prenant quelques considérations :
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e nous avons suppos€¢ que le module d’¢élasticité est indépendant de la longueur des
fibres.

e d est constant : la méthode de hachage coupe les fibres uniquement dans le sens de la
longueur donc la variation de rp est uniquement due a la variation de L.

e Fv est constante.

Donc I’Eq 5 peut étre écrite sous la forme suivante :

10 =f L" Eq7

Un modele similaire a été€ utilisé dans ce travail pour ajuster les valeurs obtenues pour

la viscosité apparente papp =T/ Y

Hopp =J L* Eq 8

La figure IV.6 montre les résultats expérimentaux du seuil d’écoulement et de la

viscosité apparente en fonction de la taille de hachage a 3, 5 et 8 mm.
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Figure IV.6 : Mesures rhéométriques du seuil d’écoulement (A) et de la viscosité apparente (B) de la
matiere I en fonction de la taille de hachage. Pour les deux figures les points représentent les mesures
rhéomeétriques et les lignes pointillées représentent les ajustement mathématiques.

187



L’équation affichée dans la figure IV.6-A montre que :

e La valeur de I’exposant (h) est de 1,25.
e Le préfacteur (f) posséde une valeur de 103 Pa.m™.

e Le facteur de régression associé a ces valeurs étant cependant de 0,85 seulement.

Les valeurs du pré facteur (j) et de I’exposant (u) obtenues suite a 1’ajustement des Lapp
en fonction de la taille de hachage et pour plusieurs taux de cisaillement (figure IV.6-B) sont

représentées dans le tableau ci-dessous

Tableau 1V.4 : Valeurs de j et u pour la matiere 1 aux taux de cisaillement divers avec L exprimé en m

y (sH) j (Pa.s.m™) u(-) R?
0,01 8,5 10° 1,23 0,87
1 1,4 10° 1,27 0,9
10 1,8 104 1,3 0,91
100 2,4 10° 1,32 0,93
300 9,1 10? 1,33 0,93

Le tableau IV.4 montre que :
e le préfacteur (j) décroit d’environ une décade lorsque y augmente d’une décade.
e L’exposant (u) diminue d’une valeur moyenne d’environ 0,02 en augmentant le

taux de cisaillement d’une décade.

Il n’est pas possible de savoir si les variations du préfacteur (j) et de 1’exposant (u)
sont significatives ou non car il n’y avait pas assez de mesures pour déterminer les écart-
types. Ces résultats sont nouveaux. La revue bibliographique ne montre pas d’études

similaires.

Nous supposons que les diminutions de 1o et de [app ne sont pas attribués au méme
mécanisme. En effet, en hachant la matiére plus finement, la longueur des fibres devient

moins importante. Cela provoque deux phénomenes :

e Un seuil d’écoulement moins important a cause de la réduction de I’enchevétrement
entre les fibres. Cela conduit a un réseau fibreux moins résistant.
e Pour un taux de cisaillement donné, nous attribuons la diminution de la viscosité

apparente avec la taille de hachage (Figure 1V.6-B) a la diminution de la contrainte de
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cisaillement en fonction de la taille de hachage (Figure IV.4-A). En effet, la
contrainte est liée directement aux interactions physiques entre les fibres, notamment
le nombre de points de contacts de chaque fibre avec les autres et la résistance de
I’orientation des fibres lors de 1’écoulement. Ces deux derniers types d’interactions
sont plus remarquables dans les fibres les plus longues par rapport a celles moins

longues.

L’effet de hachage sur le seuil d’écoulement a été également étudi€¢ pour la matiere 2
ou nous sommes allés plus loin en recherchant les raisons de diminution de seuil
d’écoulement avec la taille de hachage. Cela a été effectué en faisant des caractérisations
granulométriques et des tests de séchage pour la matiére 2 avant et apres le hachage. Ces tests
n’ont pas effectués sur la matiere 1 a cause de souci de temps et de disponibilité de cette

matieére.

La figure I'V.7 montre 1’évolution de 1o de la matieére 2, mesuré a 20 °C, en fonction
de la taille de hachage effectué a 3, 5 et 10 mm. Les mesures ont été répétées quatre fois pour

chaque taille de hachage et en utilisant deux appareils : le CLEAG et un scissometre.

Par souci de clarté, nous ne présentons ici que les mesures obtenues avec le CLEAG,
géométrie utilisée pour caractériser la matiere 1 ci-dessus. L’écart-type des quatre mesures
obtenues avec cette géométrie pour la matiére 2 est de 7 a 12 Pa aux faibles vitesses de

rotation. La comparaison entre le CLEAG et le scissometre est présenté en annexe IV.1.
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Figure IV.7 : Seuil d'écoulement de la matiere 2 mesuré par le CLEAG. Les points représentent les
mesures expérimentales et la ligne représente [’ajustement avec l’Eq 7.
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L’équation 7 a été utilisée pour représenter les mesures. La figure I'V.7 montre que
I’exposant (h) est de I’ordre de 0,5 avec un trés bon facteur de régression. Cette valeur est
similaire a celle de I’ordre de 0,3, obtenue par (Bennington et al., 1990) sur de la pate de bois.
Notons que la caractérisation granulométrique de la matiére 2 brute, présentée dans le chapitre
I (figures II1.2 et IIL.3), met en évidence une large distribution des rp, des fibres comme

c’est justement le cas pour la pate de bois utilisée par (Bennington et al., 1990).

Par contre, dans le paragraphe précédent, pour les mesures réalisées avec la matiére 1,
I’exposant (h) est de 1,25, soit de 1’ordre de deux fois supérieur a celui de la matiére 2. Cette
augmentation peut étre attribuée a la méthode d’analyse des résultats. En effet, le seuil
d’écoulement de la matic¢re 1 a été mesuré par la géométrie CLEAG et par ailleurs, le modéle
d’HB a été utilisé pour déterminer ce seuil. Par contre, pour la matiere 2, le seuil est évalué a
partir des mesures a faibles vitesses mais aucun modele rhéologique n’est mis en ceuvre pour
le déterminer. L’incertitude liée a la mesure et 1’absence de calage par un modéle adéquat

peuvent expliquer les différences dans I’exposant h entre matiere 1 et maticre 2.

IV.5.2.2. Impacte de hachage sur la granulométrie des fibres de la matie€re 2

Nous avons observé dans les figures III.4 (Al et A2), illustrant les caractéristiques
granulométriques de la matiere 2 brute, que les fibres ayant des longueurs supérieures a 3 mm
sont peu nombreuses par rapport aux fibres plus courtes. Cela veut dire que la plupart des
fibres possedent des longueurs inférieures aux longueurs de hachage. Cependant, le hachage
impacte clairement la rhéologie de ces matériaux et il convient de déterminer I’effet du
hachage sur les dimensions des fibres. Pour cela, nous avons effectu¢ des caractérisations

granulométriques de la matiere 2 apres le hachage a 3 mm.

La figure IV.8 montre la fraction du nombre des fibres en fonction de la longueur
avant et aprés le hachage a 3 mm. Cette figure montre que les fibres les plus touchées par le
hachage sont celles de longueur inférieure a 1,5 mm environ. La courbe de la matiére brute
dans cette figure montre que le déchiqueteur a laiss¢ peu de fibres avec une longueur > 3 mm.

II était réglé a 1 cm mais la plupart des fibres possédent des longueurs < 3 mm.
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Figure IV.8 : Fraction de nombre des fibres de la matiere 2 en fonction de la longueur
La figure IV.8 montre que le hachage n’a pas impacté uniquement les fibres de
longueur supérieure mais également une partie des fibres de longueur inférieure que la taille

de hachage.

Le tableau IV.5 montre la longueur moyenne, la largeur moyenne, et le r, moyen des
fibres, ainsi que le nombre et la fraction de nombre des fibres avec L > 3 mm pour les

matiéres brutes et hachées.

Tableau 1V.5 : Caractéristiques granulométriques de la matiere 2 avant et apres le hachage

Longueur (um) | Largeur (um) o Nombre et fraction des

fibres avec L > 3 mm

Matiére 2 brute 1490 150 18,5 50 fibres = 7 % de total
Matiére 2 hachée 1250 162 13,3 | 29 fibres =4 % de total

L’analyse des résultats granulométriques affichées dans le tableau IV.5 montre que le
hachage a réduit le r, moyen des fibres d’environ 28 % (de 18,5 a 13,3). Le tableau IV.5
indique également que cette réduction n’est pas uniquement attribuée a la diminution de la
longueur moyenne (17%) mais également a la largeur moyenne de la matiére hachée qui est
supérieure de celle du brut d’environ 7 %. Ce tableau montre aussi que le hachage a diminué
le nombre des fibres ayant une longueur > taille de hachage (3 mm). Donc, les fibres longues
sont peu nombreuses dans la matiére brute mais elles ont été réduites d’environ 40% apres le

hachage.
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1V.5.2.3. Influence de la taille du hachage sur la teneur en eau liée et I’impact sur la
rhéologie des matériaux. Etude réalisé sur la matiere 2.

La revue bibliographique détaillée au début de ce chapitre a montré que quelques auteurs ont
justifié¢ la diminution de la contrainte de cisaillement aprés le hachage par ’effet d’une
fraction d’eau li¢e est devenue libre a cause du hachage (Viamajala et al., 2009) et (Tian et al.,
2014). Pour cela, avons souhaité évaluer I’effet du hachage sur le taux d’eau li¢e. Le tableau

IV.6 montre la teneur en eau liée de la matiere 2 mesurée a différentes tailles de hachage.

Tableau 1V.6 : Taux d'eau lice (WC) pour la matiére 2

Matiere 2 WC (g eau/g MS) Ecart-type (g eau/g MS)
brut 5,64 0,95
haché a 5 mm 4,54 0,65
haché a 3 mm 4,63 0,07

Les résultats présentés dans le tableau I'V.6 montrent que la teneur maximale en eau
liée n’est pas significativement impactée par le hachage jusqu’a 3 mm. Cela indique que le
hachage jusqu’a 3 mm pour les matériaux étudiés dans ce travail n’augmente pas la fraction
d’eau libre contrairement a ’hypothése de (Viamajala et al., 2009) et aux résultats de (Tian et
al., 2014). En effet, la dimension du broyage utilisé dans leurs travaux (0,84 et 0,177 mm) est
beaucoup plus fine que notre hachage. De plus, ils utilisent un broyage destructif de la
structure des fibres contrairement a notre hachage. Dans ce cas de broyage fin, nous
supposons que les micro-pores et les tissus contiennent de 1’eau liée pouvant étre cassés ou
coupés. Par conséquent I’eau a I’intérieur devient de 1’eau libre et n’est pas retenue par les
fibres. La taille de hachage effectuée dans notre travail est loin de cette hypothése et c’est

pour cela que nous n’avons pas trouvé un effet de notre hachage sur le taux d’eau liée.

En conclusion, la réduction des contraintes d’écoulement a cause du hachage de la
matiere met en €évidence I’effet bénéfique du hachage sur 1’énergie nécessaire pour mettre un
mélange de fumier et résidus agricoles en mouvement lors de la fermentation. Le hachage n’a
pas changg significativement la teneur en eau liée. Par contre, il déconstruit le réseau fibreux,
I’ensemble des longueurs, conduisant ainsi a réduire 1I’ensemble des propriétés rhéologiques
de ces matériaux, a savoir le seuil d’écoulement et la viscosité apparente. Nous supposons que
la taille de hachage optimal a 1’échelle industrielle peut étre déterminée en croisant deux
courbes : le colit de hachage avec le bénéfice énergétique en fonction de la taille. Plusieurs
paramétres peuvent également étre pris en compte comme la durée de hachage et le nombre

de fois de passage dans le hachoir, etc...

192



IV.6. Effet de la température

IV.6.1. Revue bibliographique

Plusieurs auteurs ont traité I’effet de la température sur la rhéologie de fumiers et/ou de lisier.

Le tableau IV.7 présente un résumé de ces travaux.

La plupart de ces chercheurs ont présenté I’effet de la température sur leurs matériaux

en utilisant la loi d’ Arrhenius :

Eq

e Fans) Eq9

Happ = 5 = Hrer
Ou : Uapp : la viscosité apparente (Pa.s).
Wref : viscosité de référence (Pa.s).
E. : I’énergie d’activation (J/mol).

R : la constante universelle des gaz (8,3144 J mol! K™).

Tabs : la température absolue en Kelvin (°K =273,15 + °C).
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Tableau IV.7 : Revue bibliographique des travaux concernant [’effet de la température sur la rhéologie des biomasses. Les valeurs citées de la viscosite
apparente sont calculées a °y = 100 s’

MS Températ
Auteur Matiére %) Taille °C) Géométrie oy (s Modéle rhéologique et résultats Modélisation de ’effet de T et résultats
() ure
99% <1 Couette d’entrefer de Loi de puissance (LP) : T = ky"
2,6 loi d’ Arrhenius pour papp avec
(Shetler & . mm 0,733 cm sans contrdler | 20 - T7: papp vyn—etk N
lisier de vache - 14 - 64 ] . Ea=13,8+2,2 kl.mol. Elle est
Chen, 1983) 90%< le glissement sur les 200 A :40-50°Cet12,11% MS la papp =
19,3 ) indépendante de la MS
0,5 mm parois 0,01 — 0,04 Pa.s
= ° + K" on!!
(Chen, Moy 4 loi d’ Arrhenius pour papp avec
Idem (Shetler & Chen, 1983) No est la viscosité limitante et K" et
1986) Ea= 18,1 + 5,4 kl.mol"!
n" sont des paramétres rhéologiques
(Achkari- ) 1- loi d’ Arrhenius pour k
) fumiers des Couette d’entrefer de (LP) T7 : tapp vy 2 etk N
Begdouri & . i 2,5- 800 . MS 7 Ea \.
. bovins laitiers - 20 - 60 0,6 mm sans controler A :40-60°Cet12,1% MS la papp =
Goodrich, ) 12 ] selon MS=2,5 : Ea= 55,1 kJ.mol’!
marocains le glissement 0,15-0,4 Pas
1992) la MS MS=12,5 : Ea = 26,8 kJ.mol"!
K=-03T+29;R>2=0,85
Couette avec controle (LP) T/ : tapp v,n — etk N
(El-Mashad o ) 2,38 - . Happ = AT+B
lisier de vache 10 - 30-60 du glissement par des A :45-60°Cet 10 % de MS la papp =
et al., 2005) ) 238 loi d’ Arrhenius pour Happ
papiers rugueux 0,55 —-0,7 Pa.s
Ea=17 £0,3 kJ.mol"!
lisier avec de Puissance, HB, Bingham et Casson
canne de mais 4,23 | 0,177 - Couette d’entrefer de 3 T7 : tapp N, kY, n—>
(Tian et al., 25,35 et R
2014) haché et - 0,841 s mm sans controler le 0-70 A MS =4,23% pas d’effet de T
prétraiter 7,32 mm glissement T 25—55:1Nde 7,3si MS=5,75%
chimiquement TN de 11,4 si MS =7,32%.
(Minaci Fumier laitier ; Couette d’entrefer de 1,76 — (LP) T7 : tapp vy,n —> etk N loi d’ Arrhenius pour papp
inaei et - .
1. 2015) chargé de sable 3 - 10-50 2,9 mm sans controler 2252 A :40-50°C, 100 °y-1 et 13 % MS la MS 7Ea2,°% 7 Ea N
al,.
(36%) le glissement 8 Uapp = 0,24 — 0,27 Pa.s Ea = 8,9 + 4,42 kJl.mol! (ex)
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L’analyse des résultats présentés dans le tableau I'V.7 fait apparaitre que :

La plupart des auteurs ont travaillé sur des lisiers. Les faibles MS de leurs matériaux
indiquent que ce sont des lisiers non pailleux qui ressemblent peu aux matériaux
étudiés dans notre travail. Les matériaux les plus proches des ndtres sont ceux utilisés
par (Achkari-Begdouri & Goodrich, 1992).

La plupart des auteurs ne mentionnent pas les tailles des particules dans les matériaux
¢tudiés et ne mentionnent pas s’ils ont pris des mesures contre le glissement sur les
parois. Donc nous ne pouvons pas savoir si I’entrefer choisi est compatible avec les
dimensions des particules ou non. Par conséquent nous ne savons pas si le cisaillement
s’effectue de maniére contrdlée ou pas.

La plupart des auteurs ne prennent pas en compte la présence du seuil d’écoulement de
leurs matériaux. Cela ne peut pas étre correct, notamment pour du fumier ou du lisier a
MS ¢élevée, car plusieurs mesures (non présentées dans ce travail) ont montré que ces
matériaux possédent un seuil d’écoulement méme pour des lisiers ne contenant pas des
fibres.

Tous ces auteurs ont trouvé que I’augmentation de la température conduit a diminuer
la viscosité apparente (Uapp) €t la consistance du fluide (k). Par ailleurs, I’indice de
rhéofluidification (n) ne variait pas en fonction de la température selon la plupart des
auteurs sauf pour (Achkari-Begdouri & Goodrich, 1992) sur les fumiers bovins ou n
augmente.

La diminution de la viscosité en augmentant la température, ce qui est compatible avec
la théorie de 1’énergie d’activation (Mayr, 2006), ce qui a été représentée par la loi
d’Arrhenius qui exprime I’évolution de la température en fonction de 1’énergie
d’activation. La théorie de 1’énergie d’activation suppose qu’au niveau moléculaire,
une température plus ¢élevée rend le mouvement thermique des particules et des
molécules plus intenses, ce qui affaiblit les interactions du réseau entre les particules
ou alors brise certaines liaisons chimiques de longues chaines de molécules et les rend

solubles (Liu et al., 2015).
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1V.6.2. Resultats et discussions

Les températures choisies dans ce chapitre correspondent a celles de réacteurs utilisés dans

(Dooms, 2017) qui simulait le procédé Arkométha®.

Pour montrer 1’effet de I’évolution de la température sur la rhéologie de nos matériaux,

nous avons utilisé :

e La matiére 1 pour montrer I’évolution des propriétés d’écoulement. Un seul test a été
effectué, en utilisant la CLEAG, pour chaque taux de cisaillement et chaque
température étudiée. La figure IV.9 montre les résultats obtenus pour 3 températures
(45, 55 et 60°C) et leurs ajustements en utilisant le modele d’HB.

e La matiére 3 pour montrer I’évolution du seuil d’écoulement, mesuré par le RGDS,
avec la température. Deux essais ont été effectués pour chaque température (37, 55,
65, 72) (Figure IV.10) en utilisant le méme échantillon. Les barres correspondent aux

deux mesures. Les points représentent les moyennes.

La précision sur la température est de £ 1 °C.

—_
n‘: 400 - a
N’ _.‘
- .
S 350 - LA
— 4 e | |
= 004 e _-
N e _-m
-“Z 250 1 P N P
- - - - /‘
g 200 T | - e — -~
= ~——
s 150 4
=
S
© 100 . . . .
0,03 0,3 3 30 300
Taux de cisaillement (s!)
— —60°C HB - = =55°CHB  «weeeeee 45°C HB
® 60 °C expér m  55°C expér A 45°C expér

Figure IV.9 : Courbes d'écoulement de la matiere 1 pour des températures diverses

Les valeurs des parametres 1o, k et n trouvés suite a la modélisation de ces résultats

expérimentaux en utilisant le modele d’HB sont présentées dans le tableau IV.8.
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Tableau 1V.8 : seuil, k et n en fonction de la température pour la matiére 1.

Température (°C) Seuil (Pa) k (Pa.s") n(-)
45 215 40 0,26
55 180 26 0,26
60 165 6 0,45

900 -
& 800 - {
= 700 -
%}
E 600 -
=
= 500 - }
=
3 400 - é °
= 300 -
2 200 -
100 -
0 T T T T 1
30 40 50 60 70 80

Température (°C)

Figure IV.10 : Seuil d'écoulement de la matiére 3 a diverses températures.

La diminution de la contrainte de cisaillement et du seuil d’écoulement en fonction de
la température, observée en figure IV.9 et IV.10 respectivement peut tre justifiée par le fait
que les forces de cohésion entre les molécules peuvent étre réduites en raison du mouvement
thermique lorsque les matiéres ont été chauffées. Le mouvement thermique donc diminue,
potentiellement et partiellement, la viscosité de la matrice liquide composée des particules
organiques non fibreuses et de 1’eau. Nous détaillerons ultérieurement la différence entre le

seuil d’écoulement et la viscosité en termes de réponse au changement de la température.

Les résultats présentés dans les figures IV.9 et IV.10 et le tableau I'V.8 montrent que
le seuil d’écoulement (to) et la consistance du fluide (k) diminuent en augmentant la
température. Ces résultats sont compatibles avec les revues bibliographiques détaillées dans le

tableau I'V.7.

Le modele d’Arrhenius a été utilisé également pour ajuster le seuil d’écoulement des

matieres 1 et 3 en fonction de la température comme indiqué dans I’équation suivante :

_Ea
To = Toref € " abs Eq 10
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La figure I'V.11 montre 1’évolution du In (t0) en fonction de In (1/T) pour les matiéres

1 et 3 afin de trouver 1’énergie d’activation de ces deux matiéres.

5,35 - y=1877,6x-0,5285 .-~
53 A R*=0,9998 .~

5.1 A ¢

5,05 T

A

In (z,) (Pa)

0,00295 0,003 0,00305 0,0031 0,00315 0,0032

1/T (1/Kelvin)

68 -
6,6 |
6,4 |
62 -
6 .

5,8

y =1910,8x + 0,4281 E B
R?=10,9305 .

0,0028 0,0029 0,003 0,0031 0,0032 0,0033

/T (1/Kelvin)

Figure IV.11 : Ajustement de [’évolution du seuil de la matiere 1 (4) et 3 (B) en fonction de la

température en utilisant la loi d’Arrhenius

La figure IV.11 montre également les équations des courbes de tendances qui passent

par les points expérimentaux. Les énergies d’activation obtenues a partir de ces équations sont

de 15,5 kJ.mol™! et 15,9 kJ.mol! pour les matiéres 1 et 3 respectivement. Ces résultats sont

nouveaux. La revue bibliographique ne donne pas de mesure de I’énergie d’activation pour

I’évolution du seuil d’écoulement pour ce type des matériaux.

La viscosité apparente a été calculée pour la matiére 1 a plusieurs taux de cisaillement

et a diverses températures (Tableau 1V.9).

Tableau 1V.9 : i, de la matiere I a température et taux de cisaillement divers

T (°C) 14Co) Happ (Pa.s)
0,1 1604
10 19,7
60 100 2,19
300 0,77
0,1 1894
s 10 24,1
100 2,71
300 0,96
0,1 2315
10 30,5
# 100 3,51
300 1,25

Ces résultats montrent que app de ces matériaux décroit en augmentant y et en augmentant T.
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Les résultats expérimentaux de la viscosité apparente a T diverses et a plusieurs y ont
¢été ajustés en utilisant la loi d’Arrhenius exprimée en équation Eq 9. Afin de trouver I’énergie
d’activation de la matiére 1 a plusieurs y, In (Happ) @ été tracé en fonction de (1/T) (Figure

IV.12).

10 -
y =2515,8x - 0,1502
8 R2=00787 N
P T TR 7 P TR
R
[+
e y = 2988x - 5,9614
T2 4 R? = 0,9779
& TR TXIIAY T AL LU ELLLLLLEL AL AL u
3 y =3224,2x - 8,867
£ 27 R* = 0,9776
P T S L LI LI
0 o TP
R = 0,9775
2 . . . . . . |
0,003  0,0302 0,00304 0,00306 0,00308 0,0031 0,00312 0,00314

1/T (1/Kelvin)
-300s*-1 ©100s*-1 m10s~-1 4A0,1s7-1

Figure IV.12 : Ajustement de l'évolution de la viscosité apparente en fonction de la température pour
la matiere 1 en utilisant la loi d’Arrhenius et pour plusieurs taux de cisaillement. Les points
représentent les résultats expérimentaux et les lignes représentent les ajustement mathématiques.

La figure IV.12 montre également les équations des courbes de tendances qui passent
par les points expérimentaux. Les énergies d’activations et w¢r correspondants a ces €quations

sont représentés en tableau I1V.10.

Tableau 1V.10 : Energie d'activation pour la matiére 1

oy (s uréer (Pa.s) Ea (kJ.mol") R?
0,1 0,86 20,9 0,98
1 2,510 24.8 0,98
10 14 107 26,8 0,98
300 3,5107 27,7 0,98

Le tableau IV.10 montre que 1’énergie d’activation croit en augmentant y ou E, = 21
kJ.mol! pour y = 0.1 s et augmente jusqu’a environ 28 kJ.mol! pour y = 300 s!. Ces

valeurs sont relativement plus élevées que celles trouvées par (Chen, 1986) qui a trouvé E, =
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18,1 + 5,4 kJ.mol’!, (El-Mashad et al., 2005) E. = 17 £ 0,3 kJ.mol"! et (Minaei et al,. 2015) E,
= 8,9 + 4,42 kl.mol™.

La diminution de E, en décroissant ¥ jusqu’a arriver au seuil d’écoulement ou E, est
minimale provient du fait que les mesures du seuil et de la viscosité ne reposent pas sur les

mémes mécanismes. Nous proposons les raisons ci-dessous pour justifier nos résultats :

e Le seuil d’écoulement de ce milieu est attribu¢ aux forces de points de contact entre
les fibres enchevétrées. Le seuil d’écoulement est une grandeur rhéologique statique.
Lors de la mesure du seuil d’écoulement, il n’y a pas, localement dans le produit, de
vitesse entre les fibres et la matrice liquide et entre les fibres elles-mémes. Les forces
hydrodynamiques de la matrice liquide sur les fibres sont donc négligeables. Mais
également les forces hydrodynamiques dans les points de contact des fibres sont
négligeables aussi. Le frottement est alors plutot un frottement limite tendant vers un
frottement sec relativement indépendant de la viscosité de la phase liquide.

e Par contre, les mesures de la viscosité apparente s’effectuent en mettant la maticére en
mouvement suite aux taux de cisaillements appliqués. Localement dans la matiére, il y
a une vitesse de déplacement entre les fibres et la phase liquide et des déplacements
des fibres entre elles aux niveaux des points de contact. Ces déplacements engendrant
des forces hydrodynamiques. Ces forces sont directement reliées a la vitesse mais
aussi a la viscosité de la matrice liquide qui est une grandeur sensible a la température.
La viscosité du matériau est donc une grandeur plus sensible a température que le seuil
d’écoulement. Pour cela I’E, de la papp est plus élevée que celle de seuil d’écoulement.
Pour la méme raison 1’énergie d’activation de la viscosité apparente augmente en
augmentant le taux de cisaillement car la participation de la phase liquide, sensible a la
température, augmente de plus en plus avec le taux de cisaillement affectant les forces

hydrodynamiques appliquées aux fibres.

En conclusion de ce chapitre sur I’effet de la température, il apparait que la
sensibilité¢ du seuil d’écoulement et de la viscosité apparente a la température peuvent étre
présentées en utilisant le modele d’Arrhenius représenté en équations Eq 9 et 10 avec des
énergies d’activation d’environ 15 kJ.mol! et de 21 a 28 kJ.mol"! pour le seuil d’écoulement
et la viscosité apparente respectivement. Ces valeurs sont utiles pour les calculs thermiques de

I’installation.
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IV.7. Effet de la MS et/ou la fraction volumique des fibres

Dans ce chapitre, au-dela de 1’étude du seuil d’écoulement étudié dans le chapitre III, nous
avons ¢également étudié 1’évolution du comportement visqueux de ces matériaux, représenté
par la viscosité apparente ou par les parametres k et n du modele d’Herschel-Bulkley, en

fonction de la MS et de la fraction volumique des fibres humides.
IV.7.1. Revue bibliographique

L’évolution du seuil de contrainte en fonction de la MS a été étudiée en détail dans le chapitre
III. La loi la plus utilisée dans la littérature pour lier le seuil d’écoulement a la matieére séche
est o = a MSP avec b variant entre 2 et 7 selon les matériaux étudiés. Nous avons montré que
cette loi d’une part n’est pas la meilleure pour représenter le seuil d’écoulement et d’autre
part, elle ne donne pas un sens physique des résultats obtenus contrairement au mod¢le de

percolation présenté dans 1’équation ci-dessous :

To =p (MS — MS_.)? Eq 1l
Ce modgele distingue le régime concentré qui commence a MS = MS,, du régime dilué

ou MS < MS; et ou le seuil ne suit plus le modele de percolation. Ce modele a été utilisé pour

représenter les résultats expérimentaux de ce travail.

Comme il est montré en plusieurs endroits dans ce chapitre, le comportement
rhéologique de ces matériaux peut étre présenté par le modele d’HB (Eq 6) présenté par un
seuil d’écoulement et une contribution visqueuse. Le modele de percolation, utilis¢ pour
représenter 1’évolution du seuil d’écoulement en fonction de la MS, a également été utilisé
dans ce travail pour représenter les résultats expérimentaux des contraintes liées a la partie

visqueuse en utilisant 1’équation ci-dessous :

Tyisq = V (MS — MS.)" Eq 12
Ou Tyisq = Ty — T Eq 13
Ty représente la contrainte a taux de cisaillement donn¢ (Pa).

Le tableau IV.11 résume les résultats de la recherche bibliographique concernant
I’évolution des propriétés d’écoulement en fonction de la MS pour des produits de type

fumier ou lisier.
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Tableau 1V.11 : Revues de la littérature pour l'effet de la MS sur les

propriétés rhéologiques des biomasses

MS Températ
Auteur Matiére Taille Géométrie oy (s Modé¢le rhéologique et résultats
(%) ure (°C)
) ) fumiers des Couette d’entreferde | 1—800 (LP)MS7 : papp 7,k Zetn N
(Achkari-Begdouri & ) o 2,5- .
bovins laitiers — 20 - 60 0,6 mm sans contrdler | selon la A20°C:aMS=12,1%:k=10,n=0,32
Goodrich, 1992) ) 12
marocains le glissement MS aMS=9,1%:k=2,n=0,42
lisier de Couette de laboratoire (Lab) (2
(LP)MS7 : papp 7, k 2 etn—
mouton, 10 - 0,07 — 38,75 s!) et de RGD .
(Landry et al., 2004) ) - 17 -24 AMS=15%:(Lab) k=22,9,n=0,41 et (Large) k=31,3,n=0,3
volaille, porc et 25 (Large) sans controler le .
. AMS=10%: (Lab) k=2,6,n=0,42 et (Large) k=5,3,n=0,11
vache glissement (0,61 — 24,37 s1)
Loi de puissance, HB, Casson et Bingham : MS/ : papp 7,k Zetn
) MS 70 (Pa) k (Pa.s™) n(-)
(Pimenova & Hanley,
) Suspensions des 120 ) 500 - 10 2,57 2,5*10% 0,991
2004) et (Pimenova & 5-30 14 - 64 Lame hélicoidale
cannes de mais pm 2700 15 12,7 0,09 0,982
Hanley, 2003)
17 22,9 1,57 0,917
T0- 8,1 .10* MS*6
MSA:t A/
Scissometre avec
pates de tiges de ) Plan-Plan : Modéle d’HB a 1 s! : =200 et 970 Pa pour MS = 15 et 20%
) petite entrefer (PE = 1 Selon )
mais traitées respectivement
) 1- mm) et grande I’appare )
. mécaniquement 15 - ) Scissometre a PE : 70 =900 Paa MS = 17%
(Stickel et al., 2009) 2000 entrefer (GE = 7 mm), il
et 30 ) Scissomeétre a GE : 10 =260 Pa a MS = 15,4%
o pm plan-plan (avec collier | De 100
chimiquement Torque rhéométre : Bingham : papp & 100 571 =410, 140 et 45 4 30, 25 et
) et surface rugueuse) et a260
(hydrolysées) . 20% de MS (Chute de 67, 67 et 80 % respectivement)
torque rthéometre
To=a MS5’7 +0,5
Géométrie plan-plan )
0,177- Casson et Bingham
(Viamajala et al., Suspensions des 10 - avec un entrefer de
0,841 20 0,15-9 MS 7 : 1 7 et Happ 7
2009) cannes de mais 40 1,5 mm
mm t0-0,5.10° MS>>7
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MS Températ
Auteur Matiére Taille Géométrie oy (s Modéle rhéologique et résultats
(%) ure (°C)
suspensions des
20 - 300 Rhéométre de couple To- a MS*6
(Ehrhardt et al., 2010) | cannes de mais
25 um (torque rheometer)
hydrolysé
. de expérimentalement : MS 7 seuil 7
biomasses )
) ) micro MS =20,25et30 % : to=31, 40 et 80 kPa
) lignocellulosiqu
(Samaniuk et al., métre Rhéométre torque et 10=2,1 .10 MS277
es tres concentré | 5 -35 55 ) ) )
2011) ) aux un scissométre Simulation : 10" Fy 32, 108 Fy %3 et 105 Fy 3¢ pour rp = 75, 40 et 20
en tiges des . )
centim respectivement
mais haché
etres
Boues prétraité
. MS 7 seuil et viscosité /7
prétraités
2-10 Brut : 0= 9,1 . 107 MS?
(Wiman et al., 2011) chimiquement | 4-12 Scissometre
mm Haché : 10=1,9 . 10°® MS7120.3
et
thermiquement
Modé¢le de puissance, HB, Bingham et Casson
lisier avec de
0,177 MS7:10 7,k 2etn—
canne de mais Couette d’entrefer de
4,23 - - 25,35 et MS 10 (Pa) k (Pa.s") n(-)
(Tian et al., 2014) haché et 3 mm sans controler 0-70
. 732 | 0,841 55 423 0,21 1,34 0,44
prétraiter le glissement
o mm 5,75 3,46 1,49 0,5
chimiquement
7,32 7,08 2,6 0,46
Fumier laitier Couette d’entrefer de 76 (LP) MS7 : papp 7, n — etk 7
(Minaei et al,. 2015) chargé de sable 7-13 ---- 10 - 50 2,9 mm sans contrdler 22508 A :20°Cetpour 7,10 et 13% de MS, k=0,094, 1,118 et 3,257 etn =
(36%) le glissement 0,776, 0,5476 et 0,504 respectivement.
(Zafari & Kianmehr, fumier de vache 30 - 0,3 - un scissométre pour le
. MS 719 7
2012) composté 60 2 mm seuil d’écoulement
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La revue bibliographique présentée dans le tableau IV.11 nous permet d’indiquer que :

(Achkari-Begdouri & Goodrich, 1992), (Landry et al., 2004), (Tian et al., 2014) et
(Minaei et al,. 2015) utilisent une géométrie Couette pour mesurer les propriétés
rhéologiques de leurs matériaux. Ces auteurs ne donnent aucune information sur le
contrdle du glissement sur les parois qui est un phénomene courant pour ces matériaux
a seuil d’écoulement. Cela souléve une question sur la validité des mesures.
L’utilisation de la loi de puissance pour représenter les propriétés d’écoulement de ces
matériaux, qui possédent un seuil d’écoulement, est un choix questionnable,
notamment aux faibles gradients de cisaillement.

Pour I’ensemble des auteurs, I’augmentation de la MS accroit la contrainte de
cisaillement, le seuil d’écoulement, la consistance du fluide et la viscosité apparente.
(Achkari-Begdouri & Goodrich, 1992), (Pimenova & Hanley, 2004) et (Pimenova &
Hanley, 2003) ont trouvé que I’indice de rhéofluidification est décroit avec
I’augmentation de la MS. Par contre (Landry et al., 2004), (Tian et al., 2014) et
(Minaei et al., 2015) ont trouvé qu’il est indépendant de MS.

La faible description des matériaux utilisés par ces auteurs rend la comparaison entre
eux et avec nos matériaux difficile. Il nous apparait que les matériaux les plus proches
des notres sont ceux utilisés par (Achkari-Begdouri & Goodrich, 1992) ; (Minaei et
al., 2015) et probablement (Samaniuk et al., 2011) et (Tian et al., 2014).

Aucun auteur n’a mesuré la fraction volumique des fibres dans ses matériaux. Nous ne

pouvons donc pas comparer les résultats de ces auteurs avec nos résultats.

Nous avons montré précédemment qu’il y a des chercheurs, comme (Bennington et al.

1990), qui ont exprimé 1’évolution du seuil d’écoulement en fonction de la fraction volumique

des fibres au lieu de la MS.

Nous avons montré que ces représentations, en fonction de la MS ou de la fraction

volumique des fibres, sont pratiquement identiques car il y a un facteur donné entre la MS et

la fraction volumique des fibres. En effet, la méthode utilisée pour faire baisser la MS par

I’ajout de I’eau conduit a stabiliser le rapport Fy fibre humide / MS. Pour cela, la présentation de

I’évolution des résultats rhéologiques en fonction de la MS ou la Fy fibre humide €st pratiquement

identique. Nous avons donc choisi de présenter 1’évolution des propriétés rhéologiques en



fonction de MS dans ce travail car ce dernier est un parametre connu, facile & mesurer et tres

utilisé dans le domaine de la méthanisation.

La différence entre la MS et la fraction volumique des fibres vient de la définition de

chacun de ces parametres :

e La MS est le rapport de la masse des solides sur la masse totale de 1’échantillon. Les

solides dans la matiere viennent de deux sources : des solides fibreux (pailles, fibres,

ensilage, etc.) qui sont caractérisés par un volume important par rapport aux matieres

organiques non fibreuses et les sables qui possedent un volume pratiquement

négligeable par rapport aux particules fibreuses.

e La fraction volumique des fibres humides est le volume des fibres / le volume total de
I’échantillon. Le volume des sables et des particules organiques non fibreuses, qui sont
pratiquement négligeables, ne sont pas pris en compte dans ce calcul de la fraction

volumique.
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1V.7.2. Resultats et discussions

La matiére 4 a été utilisée pour montrer I’effet de 1’évolution de MS et/ou la fraction des
fibres sur les propriétés d’écoulement de ces matériaux. La MS initiale choisie (15,4 %)
représente la limite, estimée visuellement, entre le régime biphasique totalement saturé
(liquide et solide) et le régime triphasique (liquide, solide et air). Ces deux régimes sont déja
décrits dans le chapitre III. La dilution par de I’eau a été ensuite appliquée sur quatre
prélevements effectués sur la maticre initiale pour abaisser la MS. Les MS correspondantes
ont été mesurées (15,4, 12,6, 9,7 et 8,3 %). La fraction volumique des fibres humides (Fy fibre
humide) @ €t€ mesurée a une MS donnée puis a été calculée, en utilisant la loi classique de

dilution de suspension, représentée dans 1’équation ci-dessous, pour les autres MS.

MS.
szszl*M_Si Eq]4

Les résultats sont présentés dans le tableau I'V.12.

Tableau 1V.12 : La F\ jivres humides (en %) en fonction de la MS pour la matiere 4

MS (%) Fy fibre humide (%)
8 33,4
9
10 41,8
11
12 50,1
13
14 38,5
15
16 66,8

Les MS utilisées dans cette étude, variant entre 8,3 et 15,4, correspondent toujours au
régime biphasique (fibre et liquide). A partir des calculs de la Fy fibre humide de la maticre 4 a
MS diverses représentés dans le tableau IV.12, l1a Fy fibre humide maximale correspondante a la

MS maximale choisi (15,4 %) est estimée a 65 %.

Le rapport Fy fibre humide / MS, déterminé par la mesure de la Fy fibre humide @ MS donnée

est de 4,18 (-).

Les propriétés d’écoulement ont ét¢ mesurées avec le CLEAG. Un hachage a 5 mm a

été appliqué avant de faire les mesures :
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Les mesures ont été effectuées selon le protocole détaillé en paragraphe 1V.3.1.2.2.

Pour estimer la reproductibilité des mesures, nous avons adopté la stratégie suivante :

Pour deux échantillons prélevés du méme contenant, les couples ont été mesurés en
faisant une série compléte de mesures pour chaque échantillon (mesure du couple des faibles
taux de cisaillement aux taux de cisaillement élevés en utilisant le méme échantillon). Les
moyennes sont représentées dans la (Figure IV.13). Les barres représentent les deux valeurs
mesurées pour chaque taux de cisaillement. Ces barres représentent dans ce cas I’incertitude

liée a I’hétérogénéité de 1’échantillon.

Cette figure indique également les courbes d’ajustement des résultats expérimentaux
par le modele d’HB. La méthode des moindres carrés a été utilisée pour réaliser cet
ajustement. La figure I'V.13 montre ainsi la nature rhéofluidifiante de ces matériaux et la
présence d’un seuil d’écoulement, qui font de la loi d’HB un bon modé¢le pour représenter le
comportement de ces matériaux (Tian et al., 2014); (Stickel et al., 2009) ; (Pimenova &

Hanley, 2004) et (Pimenova & Hanley, 2003).

7000 -
= 6000
g i
N’
=
o 5000 -
£ .
= K
‘= 4000 -
(5] ’?’
= 3000 -
3 “‘E“ !
=
QE 2000 T ““‘I- _ 7
h --J--I ,
= -I-I"" 1
g £ -.‘---.----I----"' - J’
i —
— — -—-_—_ - =
0 e, T T AT T T - =
T T T T ,
0,01 0,1 1 10 100 1000
taux de cisaillement (s-1)
sannnn MS=15,4% HB == == MS=12,6% HB — — MS=9,7% HB - . — MS=83% HB
A MS=154%exper ® MS=12,6 % exper ® MS=9,7% éxper —  MS=8,3% exper

Figure IV.13 : Courbes d'écoulement de la matiere 4 a MS divers. Les points representent les mesures
expéerimentales et les courbes representent [’ajustement par le modele d’HB.
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La figure IV.13 montre que les deux mesures des contraintes de cisaillement pour
chaque taux de cisaillement sont relativement proches avec des écarts le plus souvent
inférieurs de 10% sauf pour le dernier point dans la courbe d’écoulement a MS=15,4% qui est
assez attendu pour un taux de cisaillement €levé et MS élevée ou la matiere est tres
concentrée en fibre et le régime est proche de la limite entre les régimes biphasique et
triphasique représentés précédemment. Dans ces conditions la mise en place de I’échantillon

peut introduire un effet plus remarquable, par rapport aux MS inférieures, sur les mesures.

Les grandeurs rhéologiques de la loi d’HB résultant de 1’ajustement des points
expérimentaux illustrés dans la figure IV.13 sont représentées dans le tableau IV.13 et la

figure IV.14 qui montrent les évolutions de ces grandeurs en fonction de la Fy fipre humice €t la

MS.
Tableau 1V.13 : Seuil, k et n en fonction de la MS ou la Fy fipres humidzes pour les matieres 4
MS (%) Fv paille humide (%) T0 (Pa) k (Pa.s“) n (-)
15,4+0,3 64,1 964+106 426+40 0,37+0,06
12,6+0,3 52,6 620+8 112+21 0,44+0,04
9,7+£0,4 40,3 124+44 135+19 0,26+0,01
8,3+0,3 34,7 68+14 72+11 0,28+0,03
F, paitte humide (70) A F, paitie humide (70) B
33,4 41,8 50,1 58,5 66,8
1200 60033,4 41,8 50,1 58,5 66,8
71000 + + _
= 800 - % 400 - +
2 600 - - £
400 200 -
o
200 - o He
0 il '_i_l| T T 1 0 ! ! T 1
8 10 12 14 16 8 10 12 14 16
MS (%) MS (%)
Fv paille humide (%) C
33,4 41,8 50,1 58,5 66,8
0,50
0,40 1 +
=
0,30 -
% =
0,20 : : .
8 10 12 14 16
MS (%)

Figure IV.14 : Evolution du Seuil (A), k (B) et n (C) en fonction de la MS et la F, fibre humidze pour la
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Le tableau IV.13 et la figure I'V.14 mettent en évidence que I’augmentation de la MS
ou de la Fy fire umice augmente le seuil d’écoulement et le coefficient de consistance du fluide
(k). Cette observation est compatible avec les observations de tous les auteurs qui ont intégré
le seuil d’écoulement et la consistance du fluide dans I’ajustement de leurs résultats
expérimentaux (Tableau IV.11). Par contre 1’évolution de la MS impacte peu I’indice de
rhéofluidification (n). La plupart des chercheurs cités dans le tableau IV.11 ont trouvé que n
est indépendant de I’évolution de MS sauf (Achkari-Begdouri & Goodrich, 1992) qui ont
travaillé sur des fumiers des bovins laitiers et ont trouvé que n décroit avec 1’augmentation de

la MS.

Le tableau IV.13 montre ¢galement que les incertitudes de grandeurs rhéologiques
obtenues suite a I’ajustement des mesures expérimentales, de deux échantillons ayant la
méme MS, avec le modele d’HB sont relativement faibles ce qui est attendu suite aux

incertitudes faibles (10%) de ces mesures.

La croissance du seuil d’écoulement ou de la contrainte d’écoulement en augmentant
la MS est due a la diminution de I’eau libre dans le milieu. Cette diminution augmente la
fraction massique et volumique des particules solides dans 1’unité de volume de la maticre.
Ceci a son tour conduit a augmenter le nombre de points de contacts, le frottement et
I’enchevétrement entre les fibres et par conséquent plus de contraintes de cisaillement doivent

étre appliquées pour mettre la matiere en mouvement.

Les résultats moyens de seuil d’écoulement (to) de ces deux matieres ont été ajustés en
fonction de la MS en utilisant le modéle de percolation (Eq 11). Les résultats sont représentés
dans la figure IV.15 sachant que les mesures pour MS = 8,32 % n’ont pas été prises en

compte car le milieu a cette MS n’était pas a priori dans le régime concentré.
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Figure IV.15 : Ajustement du seuil d’écoulement en utilisant le modele de percolation Eq 11

L’équation trouvée suite a 1’ajustement dans la figure I'V.15 est la suivante :

0= 7410 (MS-0,093)%2 ; R2 = |

Cette équation est comparable avec les résultats trouvés dans le chapitre III ou
I’exposant est d’environ 0,65.

Les résultats expérimentaux des contraintes liées a la partie visqueuse (Tvisq) ont été
également ajustés en utilisant le modele de percolation (Eq 12). Le préfacteur (v) et
I’exposant (w) calculés sont représentés dans le tableau IV.14 pour plusieurs taux de

cisaillement sachant que ces résultats montrent une absence de MS. (Valeur = 0).

Tableau 1V.14 : les parametres v et w du modele de percolation de la partie visqueuse (Eq 12) pour la
matiere 4 a divers taux de cisaillement

taux de cisaillement (s™) v (Pa.s) w (-)
3 2,9 10° 4.5
10 49 10° 4.6
30 7,3 10° 4,5
100 10 108 4.5
300 13,5 10° 4.4

Le tableau IV.14 montre que le préfacteur (v) augmente avec le taux de cisaillement
et que I’exposant (w) est pratiquement indépendant du taux de cisaillement. Ces résultats sont
nouveaux. Les revues bibliographiques représentées dans le tableau IV.11 montrent que

personne n’a ajusté les contraintes liées a la partie visqueuse en utilisant ce mod¢le.
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En conclusion de cette partie, sur I’effet de la MS et la fraction volumique des fibres,
il apparait que la MS et la fraction volumique des fibres sont directement liées aux propriétés
rhéologiques des matériaux étudiés. Des lois ont été proposées pour exprimer les évolutions
de ces propriétés en fonction de la MS. Ces lois peuvent étre utilisées pour les estimations

énergétiques des installations industrielles en cas d’évolution de la MS.
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IV.8. Conclusions et perspectives

La mise en ceuvre d’une méthodologie adaptée (CLEAG) lors de la caractérisation
rhéologique pour les biomasses lignocellulosiques étudiées ici a permis de contrdler les
phénomenes perturbateurs comme la séparation des phases, lors des mesures, dans ces
suspensions concentrées fibreuses. Elle a permis de mettre en évidence que ces matériaux sont
des fluides rhéofluidifiants avec un seuil d’écoulement. Leurs courbes d’écoulement ont été

représentées par le modele d’Herschel-Bulkley.

L’influence de trois parameétres opératoires sur les propriétés rhéologiques a été étudiée. Les

principales conclusions sont les suivantes :

1. La réduction de la longueur des fibres dans les matériaux de I’étude a diminué
significativement les seuils d’écoulement. Le hachage effectué a impacté le rapport
d’aspect moyen rp conduisant a une diminution du seuil d’écoulement et aussi de la
viscosité. Nous supposons que I’effet de hachage sera encore plus important dans le
cas des matériaux a I’échelle industrielle qui possedent normalement des fibres plus
longues. La réduction de la longueur dans ce cas aura un effet bénéfique sur 1’énergie
nécessaire pour le mélange de ces matériaux.

2. L’augmentation de la température des biomasses lignocellulosiques étudiées diminue
le seuil d’écoulement et la viscosité apparente. La sensibilité a la température peut étre
représentée avec le modele d’Arrhenius avec des énergies d’activation autour de 15
kJ.mol! pour le seuil d’écoulement et entre 20 et 28 kJ.mol' pour la viscosité
apparente. Ces valeurs peuvent étre utilisées pour estimer les grandeurs rhéologiques
en cas de changement de température lors du procédé¢ industriel.

3. Le seuil d’écoulement et la viscosité apparente augmentent lorsque la mati¢re séche
et/ou la fraction volumique des fibres humides augmentent.

4. Des lois d’évolutions du seuil d’écoulement et de la viscosité en fonction des trois
parametres opératoires ont été proposées afin d’estimer ces grandeurs rhéologiques en
cas de changement des parameétres opératoires.

5. Dans le futur, il nous apparait utile de multiplier les essais pour améliorer la précision
des valeurs des coefficients de ces lois. L’évaluation de I’influence de I’hétérogénéité
des produits et a la mise en place de ces suspensions concentrées en fibre anisotropes

est également a approfondir.
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Annexe IV.1. Comparaison des mesures du seuil d’écoulement de

la matiére 2 avec le CLEAG et un scissometre

La figure IV.16 montre 1’évolution de 1o de la matiére 2, mesuré a 20 °C, en fonction
de la taille de hachage effectué a 3, 5 et 10 mm. Les mesures ont été répétées quatre fois pour
chaque taille de hachage et en utilisant deux appareils : le CLEAG et un scissometre. L’écart-
type de ces quatre mesures est d’environ 3 Pa pour les mesures par scissométrie et de 7 a 12

Pa pour les mesures par le CLEAG aux faibles vitesses de rotation.
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Figure IV.16 : Seuil d'écoulement de la matiere 2 mesuré par la scissométrie et la géométrie CLEAG

La figure IV.16 montre des différences entre les valeurs du seuil d’écoulement

mesurées par les deux techniques, scissométrie et CLEAG.

La comparaison entre les mesures de ces deux géométries et une troisiéme technique
plan-plan, utilisée comme référence, a été faite pour un gel de Carbopol. Les manipulations
ont ét¢ effectuées sur un rhéometre de laboratoire (ARG2). Le scissometre utilisé dans cette
comparaison est celui utilis€¢ dans toutes les mesures du seuil par un rhéometre de laboratoire
dans cette thése. Les dimensions de la pale et le récipient sont représentées sans le tableau
II1.3. La géométrie plan-plan utilisée possede un diametre de 60 mm avec une surface

rugueuse pour éviter le glissement.

Les mesures des seuils par le scissometre sont représentées en tableau IV.15.
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Tableau 1V.15 : Mesure du seuil par scissométre en fonction de la vitesse de rotation

Vitesse de rotation (rad/s) Seuil d’écoulement (Pa)
0,01 133,7
0,005 125,3
0,005 116,5
0,001 125,9
0,001 117,4
0,01 132,7

Les résultats représentés en tableau IV.15 montre que le seuil d’écoulement a été

obtenu pour une vitesse de rotation < 0,005 rad/s. La valeur moyenne est d’environ 121 Pa.

Les mesures des contraintes de cisaillement en fonction du taux de cisaillement par les
deux géométries CLEAG et plan-plan sont représentées en figure IV.17. Ces mesures sont été

effectuées deux fois pour chaque géométrie.

La correction de grand entrefer, détaillée précédemment dans ce chapitre, a été faite
pour les mesures effectuées avec la CLEAG. La correction des contraintes obtenues par la
géométrie plan-plan a été effectuée en multipliant les contraintes obtenues par un facteur de

(0,76) (Macosko, 1994).
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Figure IV.17 : Résultats expérimentaux des contraintes de cisaillement en fonction du taux de
cisaillement apreés les corrections effectuées par la CLEAG et un plan-plan
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La figure I'V.17 montre que le seuil d’écoulement est d’environ 151 et 143 Pa pour les

géométries plan-plan et CLEAG respectivement.

Bien que les résultats obtenus par les trois techniques soient assez proches, nous
pouvons observer une différence notamment avec la technique de scissométrie qui donne un
seuil d’écoulement plus faible. Cette différence vient de I’effet du principe de mesure qui
associe un cisaillement, méme faible, dans le cas des géométries plan-plan et Couette alors

qu’avec la technique de scissométrie la matiere n’est pas en écoulement.

Ces résultats montrent un écart maximal d’environ 13% entre ces géométries.

L’¢écart des mesures du seuil d’écoulement de la matiére 2 entre les deux géométries,
le scissomeétre et le CLEAG, qui est supérieur a 13%, peut étre expliqué par plusieurs
phénomeénes, que nous proposerons ci-dessous, liés a la mise en place de ce type de

matiere fibreuse et complexe.

e Un remaniement des fibres moins homogene se produit probablement lors de la
mise en place de I’échantillon dans le CLEAG car une spatule a été utilisée
pour pousser la partie fibreuse de [I’échantillon dans 1’entrefer. En effet,
I’échantillon, lors des mesures du seuil de la matiére 2, était tellement chargé
en fibre que ces fibres ont formé entre elles un réseau les empéchant de
pénétrer dans ’entrefer sans aide extérieure. Nous supposons que le fait
d’avoir poussé les fibres a engendré un remaniement ou une répartition non
homogene dans I’ensemble du milieu. Nous supposons que ce phénoméne a
augment¢ a son tour le seuil d’écoulement car le milieu devient plus concentré
en fibres en certains endroits. Ce phénoméne n’avait pas eu lieu lors de la mise
en place de I’échantillon autour du scissometre.

e [’orientation des fibres qui est restée généralement aléatoire lors de la mise en
place de 1’échantillon dans le scissométre. Par contre, cette orientation était
probablement impactée lors du processus de la mise en place de 1’échantillon,

détaillé ci-dessus, dans le cas du CLEAG.
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Chapitre IV : Effet des paramétres opératoires sur la rhéologie
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Chapitre V

Conclusions générales, perspectives et applications
industrielles



Chapitre V : Conclusions générales et perspectives industrielles
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La production de déchets agricoles représente pres de 12 000 kg par seconde, soit 375 millions
de tonnes par année, en France. L'agriculture arrive en téte des producteurs de déchets devant
le BTP selon I'Ademe. Cependant, ce chiffre est le fruit d'une estimation globale reprenant
I'ensemble des rejets de 'activité agricole dont les fumiers et lisiers qui représentent a eux seuls
280 millions de tonnes par année. Ces déchets sont bien slir les résultats des activités
¢conomiques mais ils ouvrent les portes a d’autres activités, économiques et
environnementales, représentées par la production d’énergie renouvelable a partir de la
production de biogaz résultant de la dégradation anaérobie de ces déchets. Ce flux immense a
retenu I’attention des autorités francaises qui ont mis en place le plan Energie Méthanisation
Autonomie Azote (EMAA) visant I’installation de 1000 méthaniseurs a 1’horizon 2020. De ce
fait, la notion de « déchets » pour ces résidus agricoles n’est plus d’actualité ; il est dorénavant

de mise d’utiliser le terme de « ressources ».

Actuellement, I’offre technologique repose sur la digestion anaérobie en voie liquide
continue ou sur la méthanisation en voie séche discontinue, cette derniére ne nécessitant pas de
brassage contrairement a celle en voie liquide, chacune offrant des avantages et des
inconvénients. Une autre option, regroupant les avantages des deux précédentes serait la
digestion en voie séche continue. Arkolia Energies a breveté le procédé Arkométha®, soutenu
par les investissements d’avenir, qui fonctionne en voie seche continue et utilise 1’injection
pneumatique du biogaz pour assurer un melange, certes efficace mais aussi contrdlé, des
matieres lors de la méthanisation. La maitrise du mélange repose essentiellement sur la
connaissance des caractéres physiques et rhéologiques des résidus agricoles et leurs évolutions
en fonction des conditions physico-chimiques et thermiques du procédé. C’est dans ce sens-la

que nous avons avance.

Les revues bibliographiques détaillées dans le chapitre I et II ont montré la rareté des
¢tudes faites sur la caractérisation rhéologique des résidus agricoles et, notamment, a 1’échelle
industrielle. Dans ces études, la plupart des auteurs broient leurs matériaux pour adapter la taille
des particules solides a la taille d’entrefer de leurs rhéometres. D’autres auteurs ont utilisés des
rhéometres de grandes dimensions adaptés a leurs produits, béton, laves torrentielles, mais ils
ne sont pas adaptés aux contraintes imposées par les produits utilisés dans cette theése
notamment [’hétérogénéité et la forte charge en fibre de dimensions importantes. Pour cela, le
1¢" objectif de cette thése a été de développer une instrumentation spécifique capable de fournir

des mesures rhéométriques contrdlées servant a la modélisation numérique de 1’écoulement des
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matieres lors de I’injection de biogaz dans le méthaniseur. Le développement d’un Rhéomeétre
de Grandes Dimensions pour les Substrats (RGDS) a été détaillé dans le chapitre II. 1l s’agit
d’un rhéometre rotatif équipé de plusieurs cellules de mesures thermostatées pour s’adapter aux
volumes des échantillons. Chaque cellule est équipée d’une pale scissométrie pour mesurer le
seuil d’écoulement. La plus grande cellule est équipée également de deux pales de géométrie
type mélangeurs, adaptées aux spécificités des substrats prélevés des méthaniseurs industriels,
pour mesurer les contraintes de cisaillement sous écoulement (la viscosité) en utilisant
I’analogie de Couette. Ces pales ont été étalonnées avec un fluide newtonien et utilisées avec
succes sur un fluide a seuil modele. Cette instrumentation a été installée sur le site industriel de
Napagese et mise en ceuvre par Arkolia Energies. Des mesures préliminaires du seuil
d’écoulement et de la viscosité des matériaux prélevés du fermenteur industriel de Napagese et
des pilotes de I’'INSA de Lyon ont montré que le RGDS est capable de discriminer 1’évolution
de la MS, de la température et de la présence de biogaz dans le milieu. Nous avons eu peu de
temps pour affiner le réglage de ce prototype et pour étudier I’influence de la mise en place de
I’échantillon. Un retour d’expérience d’Arkolia serait utile pour I’améliorer. L’étalonnage du
RGDS a montré que les incertitudes sont attribuées au frottement entre 1’axe et les paliers lors
de la rotation. Un effort doit étre fait pour améliorer 1’alignement de 1’axe. Les paliers actuels
pourraient étre remplacés par des paliers sous air comprimé diminuant significativement le

frottement mais en augmentant la complexité.

Le RGDS est apparu comme une nouvelle instrumentation indispensable car elle
permet d’étudier les matériaux réels avec leurs contraintes spécifiques, en particulier, leur forte
granulométrie. Elle permet surtout d’étudier les intrants et digestats au plus preés de leurs
conditions de préparations. En particulier, en permettant de tenir compte de la présence de
biogaz, de I’influence des hétérogénéités induites par la trémie mélangeuse alimentant le

digesteur etc... Des cellules adaptées pourraient alors étre congues.

o Le 2¢™ objectif de cette thése a été d’éclaircir I’intérét de I’utilisation du taux de
matiere seche (MS) comme un parametre contrélant la rhéologie des résidus
agricoles. Les opérateurs des méthaniseurs constatent que la MS traditionnellement
utilisée n’est pas un parameétre suffisant pour estimer la rhéologie. Ils ne connaissent
pas les paramétres les plus pertinents pour maitriser la rhéologie des résidus
agricoles. Le chapitre III a traité cette problématique considérant ces matériaux

comme des suspensions concentrées en maticres végétales possédant des caracteres
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spongieux remarquables. L’essai de séchage a été utilisé pour déterminer la teneur
en eau liée et la scissométrie pour mesurer le seuil d’écoulement, premier parametre
rhéologique a déterminer. Les résultats obtenus ont confirmé que la MS n’est pas un
parametre pertinent pour controler le seuil d’écoulement des déchets agricoles. En
revanche, la distribution de I’eau entre eau libre et liée influence de fagon importante
sur les valeurs du seuil d’écoulement. Nous avons proposé une méthode de
détermination des concentrations critiques séparant les régimes semi-concentré,
concentré, milieu triphasique non saturé en liquide jusqu’au milieu granulaire
humide et leurs relations avec le seuil d’écoulement. Il a ét¢ montré que la fraction
volumique des fibres humides ou la fraction d’eau libre semblent les parametres les
plus pertinents pour controler la rhéologie du milieu. Ces résultats ont mis en
évidence I'intérét de 1’utilisation d’essai de séchage pour connaitre 1’état de la
distribution d’eau dans ces matériaux végétaux et, notamment, pour distinguer le
milieu granulaire humide du milieu triphasique non saturé. Dans le court terme, il
serait utile de faire les mesures avec une masse plus importante pour les matériaux
industriels afin de mieux représenter 1’hétérogénéité de ces échantillons et afin de
vérifier I’indépendance de la masse d’échantillon utilisée sur les résultats obtenus.
Il serait utile également de vérifier la limite de 1’utilisation de I’essai de séchage
pour distinguer les régimes des matériaux. Cela peut étre effectué en faisant des
essais de séchage et des mesures de seuil d’écoulement par scissometre sur une large

gamme de produits commencant par le lisier non pailleux et le digestat finale.

Le 3°™¢ objectif de cette thése a été de fournir les premiers résultats des évolutions des
propriétés rhéologiques, seuil d’écoulement et viscosité, en fonction des parametres opératoires
utilisés pour faciliter la mise en mouvement du matériau dans le digesteur et pour aider a
I’établissement d’une loi de comportement a utiliser dans une modélisation numérique future.
Parmi ces parametres, nous avons choisi la taille des fibres, la température et le taux de la
matiere seche. Ne disposant pas du RGDS a ce moment-1a, un outil rhéométrique, dit Couette
Large Entrefer Anti Glissement (CLEAG) a été spécifiquement congu pour étre en mesure de
caractériser les échantillons déchiquetés a I'INSA. Une méthodologie spécifique a été
développée pour hacher les fibres sans séparer la phase liquide de la phase solide. La séparation
de phases a été soigneusement prise en compte lors des mesures rhéométriques. Les résultats
obtenus dans ce chapitre ont montré que ’ensemble des propriétés rhéologiques, le seuil

d’écoulement et la viscosité, décroissent en diminuant la taille des fibres et la MS et en
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augmentant la température. Plusieurs lois empiriques ont ét€é proposées pour permettre

I’estimation des grandeurs rhéologiques en cas de changement des parameétres opératoires. Dans

un court terme, il serait nécessaire de multiplier les mesures effectuées pour chaque maticre,

afin de mieux préciser la répétabilité et la validité des lois proposées.

Au terme de cette theése, il nous apparait que la rhéologie des résidus agricoles tournés

vers la méthanisation représente un champ de recherche vaste, riche et complexe. Nous

proposons les perspectives suivantes pour les recherches futures.

La premiere est de se rapprocher encore plus du matériau industriel en testant ce

matériau au plus prés du digesteur. Parmi les conditions industrielles a prendre en compte :
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La taille et la granulométrie des fibres des résidus agricoles. Pour des raisons de
temps et de commodité, les matériaux étudiés dans cette thése sont issus des pilotes
de ’INSA pour lesquels les résidus ont été¢ déchiquetés a des dimensions sous
centimétriques. Les matériaux méthanisés ont des fibres des longueurs plus élevées
dont il faut tenir compte. Par exemple les analyses dans la thése sont faites pour des
ratios longueur/diamétre relativement faibles pour lesquels nous avons considéré des
fibres plutot rigides, ce qui ne pourrait pas étre le cas des résidus réels pour lesquels
les fibres devraient €tre considérées comme déformables sous les sollicitations

mécaniques.

La taille des hétérogénéités des substrats : L’échelle de longueur des hétérogénéités
des intrants de I’INSA est plutot la taille de la fibre car les intrants ont été
déchiquetés a des tailles relativement petites. La question est ouverte pour les
intrants des méthaniseurs industriels ou des agrégats peuvent étre observés. Par
exemple sur le site de Napagese, la taille des agrégats est essentiellement fixée par
la trémie mélangeuse en téte de I’installation imposant des tailles plus grandes que
celles étudiées dans la these. Notons que la taille et la concentration de ces agrégats
peuvent diminuer sous les sollicitations mécaniques. Cette taille peut avoir aussi une

influence sur la surface disponible pour les aspects biologiques.

Le biogaz et le caractere triphasique des substrats : Cet aspect, qui est important pour
la rhéologie dans le méthaniseur, n’a pas pu étre traité dans cette thése notamment

parce que les échantillons de I’'INSA ne possédaient pas de biogaz dans les



conditions appliquées lors des mesures rhéométriques. La prise en compte du biogaz
dans la rhéologie demande un soin particulier pour maitriser le biogaz a I’intérieur
de I’échantillon et pour caractériser la répartition et la quantité de biogaz dans la
cellule du RGDS lors des mesures. Les échantillons de grand volume doivent étre
prélevés dans le méthaniseur. Une autre solution serait d’instrumenter le RGDS

comme un mini réacteur pour controler le biogaz.

Un aspect essentiel de la recherche est I’établissement de la relation entre la rhéologie et
la formulation de I’intrant pour optimiser la mise en mouvement du matériau en prenant en
compte dans cette optimisation le colit financier et idéalement I’optimisation biologique. Parmi
les paramétres a explorer du point de vue de la rhéologie des suspensions d’abord sans biogaz
puis avec biogaz :

- La morphologie des végétaux en suspension : la longueur, la section, la surface
disponible.

- Lanature des végétaux, leurs caractéristiques mécaniques, leurs pouvoirs absorbant
en liquide, leurs synergies ...

- La concentration en végétaux et les teneurs en eau libre et eau li¢e.

- L’origine animale des fumiers

Un point intéressant a approfondir du point de vue de la rhéologie des suspensions
concentrées est la mécanique des contacts entre les végétaux. Nous avons vu dans nos analyses
sur les origines du seuil d’écoulement et de la viscosité I’importance des phénomenes de
lubrification, de frottement et des enchevétrements entre les fibres. La maitrise de ces
phénomenes permettrait de réduire les forces de contact pour avoir des matériaux plus

concentrés avec des consistances moindres.

Comme nous I’avons vu dans la thése, la structure des suspensions est différente selon
les teneurs en eau libre ou liée. Il est trés utile pour la conduite du process de connaitre les
concentrations critiques en fonction des parametres détaillés au-dessus. Nous avons
principalement étudié des suspensions saturées en liquide. Toutefois, les suspensions non
saturées en liquide donc triphasiques méritent un traitement particulier car leur comportement
rhéologique dépend de la direction des sollicitations mécaniques imposées qui peuvent avoir de

I’influence sur le compactage et la densité apparente de 1’échantillon. Cette connaissance
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donnera des indications pour le concepteur de I’installation sur les sollicitations a imposer pour

¢éviter les difficultés de manipulation des matériaux dans cet état.

Un travail est a mener sur les lois de comportements de ces matériaux. La loi d’Herschell
Bulkley introduite dans cette thése est insuffisante pour une partie des suspensions prélevées
au long du processus de méthanisation industrielle, notamment pour les intrants. Méme pour
les suspensions dans le domaine saturé en liquide, le comportement doit étre représenté par des
lois introduisant 1’effet de la sollicitation sur I’état de matériaux qui pourrait par exemple

expliquer les seuils d’écoulement «statique » et « dynamique » des suspensions.

Bien siir, la possibilit¢ de pouvoir faire des mesures rhéologiques in-situ dans le
digesteur serait précieuse. Les propriétés rhéologiques sont trés sensibles aux modifications de
structures et de physico-chimie des matériaux. La mesure in-situ pourrait permettre le pilotage

fin du méthaniseur et d’étudier les matériaux au plus pres de leur conditions d’élaboration.

Enfin, un objectif ambitieux serait d’établir des corrélations entre les aspects
rhéologiques et formulations des substrats et les aspects biologiques afin de comprendre dans

le détail et de controler le procédé Arkométha®.
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Rhéologie des résidus agricoles pour un procédé de méthanisation par voie séche multi-étapes

Résumé

Le procédé Arkométha® utilise a profit I’injection de biogaz pour mélanger les résidus agricoles (fumier, lisier,
ensilage, etc...) lors d’un procédé de méthanisation en voie séche dans lequel la mati¢re est épaisse. La
connaissance des propriétés rhéologiques de ces matériaux, rarement étudiés dans la littérature, notamment a
I’échelle industrielle, est un élément indispensable pour maitriser et contrdler le processus de mélange. Cette these
a pour objectif de développer la compréhension des évolutions physiques et rhéologiques de ces matériaux lors de
la méthanisation. La revue bibliographique détaillée dans le deuxiéme chapitre, a montré la nécessité de disposer
d’un rhéométre capable de mesurer les propriétés rhéologiques de ces produits a 1’échelle industrielle. Pour cela,
un cahier de charge a été établi a partir des contraintes scientifiques et techniques imposées par ces matériaux
considérés comme des suspensions concentrées en fibres de dimensions importantes. Sur cette base, un rhéométre
de grandes dimensions pour les substrats, nommé RGDS, a ét¢ construit, validé et mis en service sur site industriel.
La technique de scissométrie était utilisée pour mesurer le seuil d’écoulement et des pales type mélangeur,
étalonnées en utilisant 1’analogie de Couette, permettent de mesurer les propriétés sous écoulement. Dans le
troisiéme chapitre nous avons montré la limite de 1’utilisation du taux de matiére séche (MS%) traditionnellement
utilis¢ comme un paramétre contrdlant la rhéologie, comme par exemple, le seuil d’écoulement de ces matériaux.
Nous avons montré qu’il est plus pertinent de maitriser la répartition de 1’eau dans la suspension pour controler les
propriétés rhéologiques en prenant en compte le caractere spongieux de la matiere lignocellulosique. Nous avons
montré comment déterminer les concentrations critiques qui séparent les régimes semi-concentré, concentré,
milieu triphasique non saturé en liquide jusqu’a un milieu granulaire humide et leurs relations avec le seuil
d’écoulement. Dans le quatriéme chapitre nous avons étudié 1’effet de 1’évolution des parameétres opératoires du
procédé de méthanisation comme la taille des fibres, la température et le taux de matiére séche sur les propriétés
rhéologiques des matériaux. Plusieurs modéles et lois ont été proposés pour quantifier 1’intérét d’effectuer des
modifications des parametres opératoires sur la rhéologie de ces matériaux.

Mots clés : Rhéologie, méthanisation en voie séche, fumier, déchets végétaux, suspensions, fibres

Rheology of agricultural residues for a multi-stage dry anaerobic digestion process

Abstract

The Arkometha® process uses biogas injections to mix agricultural residues (manure, slurry, silage, straw) in a
dry anaerobic digestion process. Knowledge of the rheological properties of these materials, rarely studied in the
literature, and especially not on an industrial scale, is an essential element to supervise and control the mixing
process. This thesis aims to improve the understanding of the physical and rheological evolutions of these materials
along the anaerobic digestion process. The literature showed the need for a rheometer able to measure the
rheological properties of these products at the industrial scale. For this purpose, specifications were established
based on the scientific and technical constraints imposed by these materials, which are considered as fiber
concentrated suspensions. On this basis, a large rheometer for substrates, called RGDS (for Rheometer Grand
Dimensions for the Substrate), was built, validated and commissioned on an industrial site. The van test technique
was used to measure the yield stress and mixer blades, calibrated using the Couette analogy, were used to measure
shear stresses. In the third chapter we have shown the utilization limits of the total solids (TS%), traditionally used
as the main parameter for rheology controlling. In this chapter we treated the yield stress of these materials as a
rheological parameter example. We have shown that it is more appropriate to control the water distribution in order
to control the rheological properties of theses suspensions by taking into account the spongy nature of the
lignocellulosic material. We have shown how to determine the critical concentrations separating the semi-
concentrated, concentrated, triphasic and the wet granular behaviors and their relationship with yield stress. In the
fourth chapter, we studied the effect of changes in the anaerobic digestion operating parameters, such as fiber size,
temperature and TS on the rheological properties of materials. Several models and empirical equations have been
proposed to quantify the advantage of making changes in the operating parameters on the rheology of these
materials.

Keywords: Rheology, dry methanisation, manure, vegetal waste, suspensions, fibers
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