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SIAAP

Service public de I'assainissement francilien

Jacques Olivier
Directeur Général du Syndicat interdépartemental pour I'assainissement
de l'agglomération parisienne (Siaap)

« Le Siaap est riche d’'une capacité de recherche et développement et d'une expertise
technique de qualité. Leur combinaison lui permet a la fois d’étre en appui au développement
de la performance de son exploitation, de maitriser la transformation de son outil industriel
et d’anticiper les évolutions réglementaires, technologiques et scientifiques. Sa démarche
est fondée, d’'une part sur la recherche d'une compréhension approfondie du systéme
d’assainissement et de son environnement, et, d'autre part, sur le développement d’outils
meéthodologigues et technologiques répondant a ses problématiques.

Le Siaap construit sa démarche sur le long terme, tel gu’en témoigne le lancement en 2016 du
projet d’entreprise Siaap 2030 qui vise notamment a maintenir une innovation dynamique et en
phase avec les grands enjeux industriels et environnementaux de demain. Cette démarche s’appuie

sur un réseau de partenaires scientifiques et universitaires, ainsi que des industriels de premier plan,
et s'organise autour de la coordination de programmes de recherche pluridisciplinaires centrés sur
les problématiques industrielles actuelles et a venir.

Construit il y a maintenant cing ans, le programme Mocopée constitue une pierre centrale de I'édifice.

Ce programme est un terrain propice a I'émergence de concepts, connaissances et solutions innovantes

indispensables pour répondre aux défis de demain, mais constitue également une véritable plateforme

de déploiement de I'innovation. Car mettre I'innovation au service des enjeux de I'assainissement suppose

qgue I'on construise les solutions innovantes mais aussi que 'on raccourcisse le délai entre 'émergence de

la solution et son application concrete sur le terrain. Il est essentiel que 'innovation scientifique, catalysée

au sein de ces programmes R&D, percole au sein du Siaap et plus globalement au sein des organismes en
charge de l'assainissement des grandes agglomérations urbaines. »
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« Dans le contexte de changement global, Irstea répond aux enjeux économigues et socio-
environnementaux majeurs, en particulier sur la gestion des ressources naturelles - eau, biodiversite, -
bioressources, bioéconomie et économie circulaire, la maitrise des risques naturels et environnementaux,
'adaptation des écosystemes forestiers et aquatiques... Cette recherche finalisée, reconnue par le
label Carnot depuis 20086, est conduite en partenariat avec les services de I'Etat, les collectivités
territoriales et les acteurs économiques, et permet I'émergence de solutions concrétes et adaptées
car au plus proche des enjeux sociétaux et des préoccupations des entreprises.

Référent technigue et scientifique dans le domaine du traitement et de la valorisation des eaux
usées, Irstea contribue a répondre aux enjeux qui s'imposent aujourd’hui avec I'introduction de
la circularité dans le traitement des déchets et effluents : améliorer la qualité de I'eau épurée,
réduire les impacts environnementaux des activités d’épuration et valoriser les ressources des
eaux usées. Pour les scientifiques d’Irstea, I'objectif est double : améliorer les connaissances sur
les procédés et accompagner les acteurs publics et privés dans la conception, I'exploitation et
'optimisation des installations de traitement et de valorisation des eaux usées.

Né de la volonté d’Irstea, du Siaap et de 'UTC de définir un programme commun de
recherche en phase avec les grands enjeux industriels actuels et futurs du traitement et
de la valorisation des eaux usées, le programme Mocopée (Modélisation, Contrdle et
Optimisation des Procédés d'Epuration des Eaux) a relevé le défi pour faire émerger des
solutions concretes et fédérer 'ensemble des acteurs du domaine. Vous trouverez ci-
aprés un bilan complet de cette premiére phase et des résultats dégagés. L'entrée du
programme dans sa deuxieme phase permettra de poursuivre cette démarche tout en

la renforcant par I'intégration de nouveaux acteurs et I'élargissement des thématiques
abordées. »

Marc Michel
Président de I'Institut national de recherche en sciences et
technologies pour I'environnement et I'agriculture (Irstea)
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Université de Technologie
Compiegne

Philippe Courtier
Directeur Général de I'Université de Technologie de Compiegne (UTC)

« Construite sur une pédagogie de l'autonomie et une recherche technologique
interdisciplinaire orientée vers I'innovation, I'UTC forme des ingénieurs, masters et docteurs
aptes a appréhender les interactions de la technologie avec I'homme et la société. L'UTC
propose des formations ou les sciences de I'ingénierie, les sciences humaines et sociales, les
sciences économiqgues et politiques sont intégrées harmonieusement au service de I'éducation
de I'ingénieur, du scientifique, du manager du futur, innovant, humaniste.

La stratégie de recherche et d'innovation de I'UTC est le reflet de la valeur ajoutée collective et

des apports spécifiques de ses laboratoires, qui incarnent son coeur scientifiqgue. Une recherche

technologique, partenariale, pluridisciplinaire, interculturelle et avant tout propice a I'innovation,

a la création de valeurs et de connaissances, une recherche également en connexion avec les

problémes réels du monde socio-économiqgue. La recherche a I'UTC est ainsi interdisciplinaire et
interculturelle.

Dans un contexte technique et réglementaire évolutif trés rapide et tres important dans le domaine
du traitement des eaux, il était naturel que I'UTC s’associe avec le Siaap et I'lrstea pour construire
le programme de recherche appliguée Mocopée en phase avec les enjeux industriels du domaine de

'assainissement. L'objectif est de faire évoluer les pratiques d’exploitation et de proposer des outils de
suivi et de pilotage innovants (capteurs, méthodes de caractérisation de matrices, modéles d’aide a la
décision), dans le but d’accroitre le niveau d’optimisation des filieres de traitement. Les thématiques de

recherche de I'Unité TIMR, relatives a la Chimie et au Génie des Procédés s’adressent naturellement entre
autres a la métrologie et aux procédés de traitement et de valorisation des eaux et de la matiére.

Le programme Mocopée constitue un remarqguable exemple réussi de la volonté de 'UTC de dynamisation
de la connaissance scientifique, en partenariat avec des acteurs publics et industriels dans le domaine de
traitement des eaux et de la valorisation de la matiere. »
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Modélisation des procédés de traitement en station d’épuration

Modélisation des emissions de protoxyde d’azote
par biofiltration nitrifiante : importance des hypotheses
liees au transfert gaz/liquide

Modeling nitrous oxide emissions from nitrifying BNFs:
importance of gas/liquid transfer hypotheses

Justine Fiat!, Ahlem Filalit™, Yannick Fayollet™, Mathieu Spérandio!®, Jean Berniert®, Vincent Rochert?,
Sylvie Gillott4
Irstea, UR HBAN
LISBP, Univer

Yirac
directi

Le contréle des émissions de gaz a effet de serre, en particulier
celles du protoxyde d’azote (N,0O), constitue un enjeu émergent du
secteur du traitement des eaux usées. Aujourd’hui, la compréhension
des mécanismes de production de N,O dans les procédés a biomasse
fixée, potentiellement trés émetteurs, est moins avancée que pour les
procédés conventionnels a boues activées. Dans le projet N,OTRACK
(2016-2019), financé par I’Agence Nationale de la Recherche et s’inscrivant
dans I'axe 2 du programme Mocopée, un modéle décrivant les performances
de traitement d’un biofiltre nitrifiant a été étendu pour inclure les processus
biologiques de production de N,O, puis confronté a un jeu de données collectées
a I’échelle réelle. Une étude de sensibilité a été menée pour évaluer I'impact
de la représentation du transfert gaz/liquide sur les prédictions du modéle. Les
résultats soulignent I'importance de bien caractériser la composition des deux
phases, gazeuse et liquide, pour permettre la description des émissions de N,O.
En particulier, la prise en compte de I’enrichissement du gaz en N,O sur la hauteur
du biofiltre s’avére essentielle a la bonne représentation de la répartition du flux
de N,O entre les phases gazeuse et liquide.

Introduction

Les biofiltres sont des procédés de traitement intensifs dans lesquels la biomasse épuratoire se développe sur
un support granulaire immergé. Le passage de I'eau a travers ce support permet une filtration des matiéres en
suspension combinée & une élimination de la pollution carbonée et/ou azotée. Développés depuis la fin des
années 80, ces procédés sont aujourd’hui couramment employés en Europe, et en particulier dans les zones
urbaines aux fortes contraintes fonciéres (ROCHER et a/., 2012).

De récentes études (BOLLON et al., 2016b; WANG et al., 2016) montrent que les biofiltres sont d’'importantes
sources de protoxyde d'azote (N,O), un puissant gaz a effet de serre qui contribue au réchauffement climatique
et a la destruction de la couche d’'ozone (RAVISHANKARA et al., 2009). Au sein des installations de traitement
des eaux, le N,O est principalement produit lors de la transformation biologique de I'azote par nitrification et
dénitrification. Les mesures réalisées sur les biofiltres nitrifiants de la station Seine Aval (- 5 millions d’équivalent-
habitants) indiquent des taux d'émission du N,O élevés, bien supérieurs a ceux des procédés conventionnels a
boues activées en aération prolongée (BOLLON et a/.,, 2015). De plus, il apparait que ces émissions, si elles étaient
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comptabilisées, multiplieraient par 4 le bilan carbone de la file biologigue de traitement de I'azote de l'installation.
Il semble donc nécessaire de préciser les conditions favorables a la production de N, O afin de réduire 'empreinte
environnementale de ces procédés.

Le développement et la validation de modéles dynamigues constituent une perspective essentielle pour affiner
I'estimation des émissions de N,O et les extrapoler pour différentes conditions opératoires des procédés et ainsi
proposer des stratégies de réduction. Dans le cas du protoxyde d’azote, des modeéles biocinétiques représentant
une ou plusieurs voies de production ont été proposés ces derniéres années, dont des revues bibliographiques
ont été proposées par Ni & Yuan (2015) et MASSARA et al. (2017). Cependant, ces modeéles ont principalement
été appliqués aux procédés conventionnels a boues activées et n‘ont encore jamais été employés pour évaluer
les émissions de N,O de procédés de biofiltration en grandeur réelle.

Dans le cadre d’'un projet collaboratif mené entre le Siaap et l'université Laval, un modele représentant le
fonctionnement des biofiltres nitrifiants de la station Seine Aval a été développé et validé (BERNIER et a/, 2014).
Afin que cet outil permette, a terme, d’orienter les choix et modes d’exploitation des procédés sur des critéres
environnementaux incluant I'impact climatigue, des travaux ont été entrepris pour y intégrer les processus de
production de N,O. Dans ce contexte, une premiére action a été menée pour évaluer I'impact de la représentation
du transfert gaz/liquide sur les prédictions du modéle. En effet, celui-ci considére un bilan matiére sur 'oxygéne
dans la phase liquide mais le néglige dans la phase gazeuse, ce qui revient a considérer une teneur en oxygéne
constante dans le gaz sur 'ensemble du réacteur. Si cette hypothése est peu critiquable pour 'oxygene, elle ne
I'est peut-étre pas pour d'autres gaz comme le monoxyde d’azote (NO) ou le protoxyde d’azote. Ce chapitre vise
donc a présenter, pas a pas, les différentes hypothéses de transfert gaz/liquide implémentées et leur impact sur
la prédiction des performances de traitement de I'azote et des émissions de NLO.

1.1. DONNEES EXPERIMENTALES

Le jeu de données employé provient d’'une campagne de mesure de 14 jours réalisée, en janvier 2015, sur un
biofiltre nitrifiant de la station Seine Aval. Il inclut principalement : la concentration de I'azote (NH,*, NO, et N,O
dissous) en entrée et en sortie du biofiltre, la concentration en oxygéne dissous (O,) et nitrites (NO,") ainsi que le
pH et la température en sortie du biofiltre, les flux gazeux de N,O et les données de supervision (débits d'eau et
d’air). Les principales caractéristiques de fonctionnement du biofiltre étudié a cette période sont reportées dans
le Tableau 1. Pour plus de détails, se référer a BOLLON et a/. (2016b).

Charge Charge s Charge Flux de NNO Fluxde NO N._O émis /
L . Aération ; . 2 2 2
N =14 appliquée traitée hydraulique dissous gazeux N,O total
kgN-NH,/m? matériau/j Nm3/kgN-NH, m3/m2/h kgN-N,O/] %
Moyenne 1,1 0,9 74,4 4,9 10,0 20,0 65
Ecart-type 0,2 0,2 5,6 0.8 1,6 3,2 6

1.2. MODELE BIOCINETIQUE ET DE FILTRATION

L’hydrauligue du biofiltre est représentée par sept réacteurs en série, chacun composé d'un compartiment
liguide et de deux couches de biofilm, tous considérés comme parfaitement mélangés. Un réacteur additionnel
représente la surverse (sortie du biofiltre) qui est également supposée homogéne. Cette zone est dite « passive
» car elle contient peu de biomasse (seulement celle issue du détachement) et n’est donc pas le siege principal
des conversions biologigues. La zone dite « active » désignera donc le volume des sept réacteurs en série qui
contiennent le biofilm. Le modéle de biofiltration décrit de nombreux processus tels que : 'advection, la diffusion
de solubles, la filtration de particules et le détachement de particules. Pour plus de détails, se référer a BERNIER
et al. (2014).

Les processus de production de N,O par les bactéries hétérotrophes et autotrophes ont été intégrés au modéle
initial. La deénitrification hétérotrophe est décrite en quatre étapes (NO, = NO, — NO = N,O — N,) selon le



Modélisation des émissions de protoxyde d'azote par biofiltration nitrifiante

modeéle de Hiatt & Grady (2008) et ses valeurs de paramétres par défaut. La nitrification est décrite en deux
étapes : nitritation (oxydation du NH," en NO, par les bactéries nitritantes) puis nitratation (oxydation du NO, en
NO," par les bactéries nitratantes). La production de N,O par les bactéries nitritantes est décrite selon le modele
de POCQUET et al. (2016) qui considére deux voies principales : (1) 'oxydation incompléte de I'hydroxylamine
pendant 'oxydation de 'ammonium en nitrite et (2) la dénitrification autotrophe qui correspond a la réduction
des nitrites en NO et N,O. Les parametres biocinétiques employés sont issus des travaux de LANG et a/. (2016)
- cas n°2, qui a réalisé le calage du modéle dans des gammes de concentrations en substrat azoté proches de
celles mesurées sur le site étudié ici.

Les parameétres des autres processus biologiques inchangés (lyse cellulaire, hydrolyse...) sont issus des travaux
de BERNIER et al. (2014).

1.3. MODELE DE TRANSFERT GAZ/LIQUIDE

Dans cette partie, le modéle de transfert proposé par BERNIER et a/. (2014) est décrit brievement, puis les
différentes modifications qui lui ont été apportées, résumées dans le Tableau 2, sont précisées.

Dans chague réacteur (n), le flux d’oxygene transféré de la bulle de gaz vers le liquide est décrit comme égal
au produit d'un coefficient volumigue de transfert par une force motrice (Eq. 1). Cette derniere représente la
différence entre la concentration maximale de I'oxygéne en solution et la concentration dissoute effective en
sortie du réacteur. Selon la loi de Henry, la concentration maximale en solution est proportionnelle a la pression
partielle de 'oxygene dans le gaz, laguelle est estimée a partir de sa fraction molaire et la pression totale dans
le réacteur considéré (Eqg. 2). Le transfert gaz/liquide dans la zone passive (surverse) étant plus faible que celui
de la zone active (KIES et al. 2005), celui-ci est exprimé de maniére analogue mais en considérant un facteur de
réduction F_ égal & 0,032, comme cela est fait par BERNIER et a/. (2014).

[Eq. 1] Fi,G_>L,n =a-F- VL,n ’ kLai (- C?,L,n - Ci,L,n)
[Eq‘ 2] C>:g,L,n = KH,i ' Yi,n ' Ptotal,n
avec F le flux de i transféré de la phase gazeuse a la phase liquide d'un réacteur n (g/}), a le facteur de

,G—=Ln
réduction du transfert dans I'eau usée, F le facteur de réduction lié a I'encrassement des diffuseurs, VL _le volume

liguide d'un réacteur n (M%), k a, le coefficient volumique de transfert du soluté i (j), B le facteur de réduction de
la concentration a saturation due a la salinite, C*,| la concentration a saturation du soluté i coté liquide dans le
réacteur n (g/m?3), Ci, la concentration du soluté i dans la phase liquide du réacteur n (g/m3), K le coefficient de
Henry du soluté i (g/m?/atm), y, . la fraction molaire dans le gaz du soluté i dans le réacteur n, et P, la pression
dans un réacteur n (atm). Ces relations s'appliquent a chaque soluté i décrits dans le gaz (O, N, N,O, NO).

Le modele d’origine fait 'hypothese que la fraction molaire de 'oxygéne dans la phase gazeuse, sur I'ensemble du
réacteur, est constante et égale a la fraction atmosphérique (= 0,21). Afin d’évaluer I'impact de cette hypothese
sur les résultats de simulation, un bilan matiére sur la phase gazeuse a été considéré (cf. section 1.3.4 - simulations
#4 et #5).

Le coefficient de transfert volumigue de 'oxygéne est décrit en fonction de la vitesse superficielle de gaz et de
la température (Eq.3). Les paramétres de ce modeéle ont été calés pour représenter la concentration en NH,* en
sortie de biofiltre (BERNIER et al. 2014).

[Eq. 3] kLao2 =A- Ug . gT-20°¢C

avec A, B et 0 des constantes empiriques, U, la vitesse superficielle de gaz (NmM3/m2/i) et T la température (°C).
Dans cette étude, les échanges gaz-liquide ont aussi été implémentés pour le N,O, le NO et le N,. Ces gaz étant

peu solubles dans I'eau, il est possible d’estimer le coefficient volumique de transfert de ces gaz a partir de celui
de 'oxygene et du ratio des diffusivités en application du modele de pénétration de Higbie (1935) (Eq.4).

[Ea. 4] ka =ka,, \/&
D02

avec D, le coefficient de transfert du soluté i dans 'eau (m¥/)).
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1.3.1. Evolution du coefficient de transfert avec la vitesse superficielle de gaz (simulation #1)

Comme indiqué précédemment, le coefficient volumigue de transfert de I'oxygéne est corrélé a la vitesse
superficielle de gaz selon une loi exponentielle faisant intervenir deux parametres A et B (Eq. 3). Initialement, les
valeurs issues des travaux de GILLOT et al. (2005), menés a I'échelle d'un pilote Biostyr non ensemencé et dans
des conditions de débit d’'air et d’eau similaires a celles simulées, ont été employées. L’'emploi de ces parametres
(A=43 et B=0,63) conduisait a une sous-estimation importante de la nitrification, ce qui a conduit a leur calage
(A=17 et B=0,85).

Cependant, l'intégration d’'un bilan matiére dans la phase gazeuse (cf. section 1.3.4), a nécessité d’intégrer dans le
modele une rétention gazeuse (g, laquelle varie également en fonction de la vitesse superficielle de gaz. L'étude
de GILLOT et al. (2005) ayant caractérise I'évolution conjointe du k a,, et g, en fonction de U, il a été décide de
reprendre, dans un premier temps, les valeurs de référence de cette étude.

1.3.2. Prise en compte de la présence de média et d’une rétention gazeuse variable pour
I’estimation de la pression (simulation #2)

Dans le modéle d’origine, la pression dans un réacteur donné (n) est estimée en considérant que la colonne
d’eau au-dessus du réacteur n’est constituée que de gaz (5 %) et d’eau (95 %). Or, dans un Biostyr, ce volume
est en réalité occupé par le support granulaire (billes de polystyrene) dont la densité est plus faible que celle
de I'eau (rapport 1: 20). Ce support est ici considéré dans le calcul de la pression (Eq. 5). La fraction de média
est constante et considérée homogeéne dans le biofiltre, tandis que la fraction de biofilm évolue en fonction de
la croissance nette du biofilm et de son taux de détachement (Eqg. 6). L’évolution de la rétention gazeuse en
fonction d'U est issue des travaux de GILLOT et a/. (2005) - Eq.7. Il est a noter que I'hypothése simplificatrice
gue cette rétention est homogéne sur la hauteur du biofiltre est faite. Enfin, la fraction liquide est déduite des
précédentes fractions (Eq.8).

[Ea. 5] Piotan = 9" h (¢ pg + Eln PLt e Pt gy, ()
[Eq. 6] € = Z,3,

[Eq. 7] £, = 2,86 - 102 - 4,10 - 10 - U_ + 6,76 - 10-5U2
[Eq. 8] ta =1 -Cegteg, +eg,)

avec g la constante gravitationnelle (m/s?), h, la hauteur d'un réacteur (m), pg, p., P, Py, l€S Masses volumiques du
gaz, de I'eau, du média et du biofilm respectivement (g/m?3), & €., &, €, les fractions de gaz, d’'eau, de média et
de biofilm respectivement (-), Z_ I'épaisseur de biofilm dans un réacteur (m), et a_ la surface spécifique du media
(m?/m*).

1.3.3. Prise en compte du volume de gaz pour le calcul du volume utile (simulation #3)

Initialement, le volume utile dans un réacteur donné était déduit du volume total de ce réacteur Ve auguel était
soustrait le volume solide (V) et le volume de biofilm Vg En réalité, ce volume « interstitiel » inclut également
un volume de gaz (Eq.9). Celui-ci est estimé a partir de la rétention gazeuse (Eqg. 10).

[Eq‘ 9] VL,n = VR,n - Vs,n - VB,n - VG,n

[Eqg.10] V., =¢ -V

avec V., V¢, Vg, Vg, les volumes total, de solide, colonisé par le biofilm et occupé par le gaz, respectivement

d’un réacteur n (m?).
1.3.4. Prise en compte d’un bilan matiére sur la phase gazeuse (simulations #4 et #5)

Afin d’apprécier I'impact de la variation de la composition du gaz au sein du réacteur sur les résultats de simulation,
un bilan matiére a été implémenté sur la phase gazeuse (Eqg. 11). Celui-ci a d’abord été réalisé sur 'oxygéne seul
(simulation #4 pour apprécier I'impact spécifique sur la nitrification), puis sur I'ensemble des gaz considérés (O,,
NO, N,O, N, - simulation #5).
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iC,
[Eq. 1] \ 5‘:’"=(Qa. Cions— QunCion) @ F-V -k -B-C, . -C.)

G,n ir,n-17i,G,n-1 air,n ~ i,G,n

Avec C . la concentration du soluté i dans la phase gazeuse du réacteur n (g/m?), et Q_, le débit d’air injecte
(Nm?/J).

1.3.5. Synthése des modifications apportées au modéle d’origine (BERNIER et al., 2014)

L’ensemble des modifications apportées au modeéle d’origine et des simulations réalisées est présenté dans le

Tableau 2.
N° kag, Pression Fraction Volume liquide B"in Remarque
gazeuse matiére

#0 17*U 0#° Gaz /liquide / V- Vg -V / Modeéle d’origine

- Modification des
* 0,63 - -
#1 43*U Gaz /liquide / Vi, - V-V / oaramétres A et B
Prise en compte du
#2  43*U°%  Gaz/liquide/solide  f(U.)? V-V, -V, / media et d'une retention

gazeuse variable pour le
calcul de la pression
Prise en compte du

#3  43*U %% Gaz/liquide/solide  f(U? V-V - V.-V, / volume de gaz pour le
calcul du volume utile
Intégration d’'un bilan

matiere en phase gazeuse

sur 'O,

O2

* 0,63 i i i a - - -
#4 43U Gaz/liquide/solide  f(U) Ve Ve Vs Vo lement

Tous les Intégration d’'un bilan
#5 43*U 063 Gaz/liquide/solide f(UL? Vo - V-V, -V, o matiére en phase gazeuse
9 sur tous les gaz
#6  OI'UOS  Gaz/liquide/solide (U V.-V -y -y |ousles  Calagedes parametres
G q G R B s G gaz A et B
ae, = 286107 - 410*10**U,, + 6,76*10°*U? (GILLOT et al. 2005)
Tableau 2. Synthése des simulations effectuées

Pour chaque hypothése, une simulation en régime quasi-stationnaire a été réalisée (sur 100 jours) suivie d’'une
seconde en régime dynamique (sur 14 jours). Les résultats issus de la simulation en régime dynamique sont
présentés sous forme de moyenne journaliere sur la période étudiée ou, pour plus de détails, sous forme de
moyenne horaire. Une simulation supplémentaire (simulation #6) a été réalisée afin de caler les parametres du
nouveau modele de transfert gaz/liquide.

2. Résultats et discussion

2.1. PREDICTIONS DU MODELE D’ORIGINE (SIMULATION #0)

Avant modification de la représentation du transfert gaz/liquide (simulation #0, Tableau 2), le modéle est capable
de reproduire tres correctement les valeurs de concentrations en azote (NH,", NO, et NO,) et oxygene dissous
dans l'effluent ainsi que leur dynamique. L’écart moyen entre les résultats de simulation et les mesures est de
-1% pour NH,*, -3 % pour NO," et +10 % pour NO,". La charge ammoniacale traitée estimée par le modéle est en
moyenne de 572 kgN/j contre 571 kgN/j selon les mesures. Sans calage préalable des paramétres des processus
N,O, le modele surestime la production nette de N,O d'environ 25 %, mais surtout échoue dans la description
de la répartition du flux de N,O entre les phases liquide et gazeuse. En effet, celui-ci surestime la proportion
de N,O dans la phase gazeuse. Le ratio entre les émissions gazeuses et le flux total (gaz + liquide) estimé est
de 96 %, alors gu’'un ratio moyen de 67 % a été mesuré sur site. Ces résultats soulignent donc les limites de la
représentation initiale du transfert gaz/liquide, et justifient I'intégration d’'un bilan massique sur la phase gazeuse.
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2.2. IMPACT DES HYPOTHESES DE TRANSFERT SUR LES PREDICTIONS DU
MODELE

2.2.1. Evolution du coefficient de transfert avec la vitesse superficielle de gaz (simulation #1)

Pour une vitesse superficielle de gaz en moyenne de 12 Nm3/m?/h, le coefficient volumique de transfert de
I'oxygene est de 91 h' pour le modéle initial contre 64 h' pour le modele modifié. Cette baisse du k a,, entraine
logiguement une baisse du flux d’oxygéne transféré et se traduit par une baisse importante de la nitrification. La
charge ammoniacale traitée passe de 572 a 449 kgN/j (baisse de 22 %).

Ce résultat confirme que les paramétres issus de I'étude expérimentale en pilote de GILLOT et a/. (2005), bien
gue réalisée dans des conditions expérimentales proches de celles simulées, ne permettent pas de représenter le
transfert d’'oxygéne d’'une unité de biofiltration a taille réelle. En I'absence de données expérimentales in situ, les
parametres du modele seront ajustés.

2.2.2. Prise en compte de la présence de média pour I’estimation de la pression (simulation #2)

Les résultats de simulation suggérent que la prise en compte de la présence de support (billes de polystyréene)
pour I'estimation de la pression impacte la prédiction de la nitrification. Selon le modele initial, la pression en
bas et haut (surverse) du biofiltre est respectivement de 1,44 et 1,07 atm (hauteur totale de 3,75 m). Lorsque la
présence de support est considérée, la pente de I'évolution de la pression simulée est plus douce car la pression
en entrée du biofiltre (premier réacteur) est plus faible (1,24 atm au lieu de 1,44 dans la précédente simulation)
alors gue la pression dans la surverse reste la méme (zone sans support). On observe donc une baisse de la
pression moyenne a 'échelle du réacteur (9 %) concomitante a celle de la nitrification. La charge ammoniacale
traitée passe de 449 a 405 kgN/j.

Ce résultat peut s’expliquer par le fait gu’une diminution de la pression au sein du réacteur conduit a une
concentration en oxygene dissous en équilibre avec la phase gaz (SN plus faible (Eg.2), ce qui a pour effet de
réduire le gradient de concentration (C*, - C, ), assimilable a une force motrice, et donc le transfert gaz/liquide
(Eq.1). Cest pourquoi, la baisse de nitrification est plus importante en bas de réacteur, ou I'écart de pression entre
les deux simulations est le plus grand. On voit donc que la maniére de représenter le biofiltre (comme un systeme
bi-phasique ou tri-phasique) induit des différences notables sur les résultats de simulations, aussi bien sur les
profils que sur les valeurs moyennes du transfert gaz/liquide et de nitrification.

2.2.3. Prise en compte du volume de gaz pour le calcul du volume utile (simulation #3)

La rétention gazeuse estimée par simulation est en moyenne de 3,5 %, variant de 2,9 a 5,1 % en fonction du débit
de gaz appligué. Dans la zone active, cela représente un volume de gaz de 21 m3 Sa prise en compte réduit le
volume liquide et la nitrification d’environ 12 %. Le volume liquide passe de 161 m? a 140 m? ; et la nitrification qui
était lors de la simulation précédente estimée & 405 kgN/j est réduite a 356 kgN/j. Cette baisse de la nitrification
peut s’expliquer par la réduction du temps de séjour hydraulique (réduction de I'ordre de 2 minutes). Elle est,
selon le modéle, plus importante en bas de colonne car le biofilm y est plus épais (zone recevant les charges de
pollution carbonée, azotée et particulaire les plus importantes).

Le volume de gaz étant relativement faible, celui-ci est généralement négligé lors de la modélisation des procédés
de traitement des eaux, d'autant que les bilans matiere sur la phase gazeuse ne sont que trés rarement considérés.
Si cette hypothese simplificatrice est valide dans les procédés a biomasse en suspension pour lesquels le volume
utile s'apparente au volume du réacteur, cela n'est pas le cas dans les procédés a biomasse fixée. Dans les
procédés de biofiltration, le volume de solide (support + biofilm) qui représente la majeure partie du volume de
réacteur (estimé selon le modele a 444 m?3 et représentant 73 % du volume total) laisse peu d’espace au passage
de I'eau. Il est donc cohérent que la réduction de ce volume par la prise en compte de la fraction gazeuse ait un
impact significatif sur les performances de nitrification.

2.2.4. Prise en compte d’un bilan matiére sur la phase gazeuse (simulations #4 et #5)

Le bilan matiére en phase gazeuse a été implémenté dans un premier temps pour 'oxygéne seul (simulation
#4), puis dans un second temps, pour I'ensemble des gaz (simulation #5). La Figure 1 présente I'évolution de la
fraction molaire gazeuse de I'O,, NO et N O sur la hauteur du biofiltre. Du fait du transfert de I'oxygéne de la phase
gazeuse vers la phase liguide et de sa consommation par les microorganismes, on observe une légére diminution
de la fraction molaire de 'oxygéne sur la hauteur du biofiltre, qui passe de 0,208 a 0,185. Cet appauvrissement
du gaz en oxygéne a pour effet de diminuer le gradient de concentration a l'interface gaz/liquide de 6 % en
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moyenne. Cette baisse de transfert s’accompagne logiguement d’'une réduction de la nitrification, la charge
ammoniacale traitée passant de 356 a 329 kgN/j.
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Les résultats de la simulation #5 indiquent gue la variation de la composition du gaz est plus significative pour
le monoxyde et protoxyde d’azote que pour 'oxygene. Le rapport de concentration entre le bas et le haut du
réacteur estde 2,7 pour le NO et de 33,5 pour le N,O. De plus, a l'inverse de l'oxygéne, on observe un enrichissement
du gaz en NO et N,O sur la hauteur du biofiltre. La concentration moyenne en N,O dans le gaz émis est de 273
ppm, ce qui représente presque 1000 fois sa concentration atmosphérique. Dans une moindre mesure, la méme
observation est faite pour le NO, dont la concentration en sortie est de 6 ppm en moyenne. La production de
N,O prédite est plus faible que dans la simulation précédente #4 (25,0 contre 26,4 ng—N2O/j), mais la différence
majeure porte sur la répartition gaz/liquide du flux de NO et N,O. Initialement, et jusqu’a implémentation du bilan
matiére sur la phase gazeuse, le modeéle ne parvenait pas a décrire cette répartition. Il surestimait fortement le flux
gazeux (ou émis) au détriment du flux liquide. Avec I'implémentation du bilan matiere, le modele tient en compte
I'enrichissement graduel du gaz en N,O (et NO), ce qui a pour effet de diminuer son gradient de concentration
a linterface le long du massif du biofiltre et limite donc son transfert vers la phase liquide. En conséquence, le
modele prédit un ratio N,O e’mis/N20 total (gaz + liquide) de 70 %, proche donc des 65 % mesurés sur site. Pour
rappel le ratio prédit avant I'implémentation du bilan matiere était de plus de 90 %.

L’intégration du bilan matiere sur 'oxygene pour la seule prédiction des performances de traitement de I'azote ne
semble pas nécessaire (réduction de la nitrification de seulement 6 %). En revanche, celui-ci s’avére indispensable
pour prédire correctement les émissions de N,O. Une prédiction correcte du résiduel de N,O dissous est
également importante si 'on souhaite évaluer par simulation des stratégies de réduction puisque ce dernier peut
étre consommeé par la dénitrification hétérotrophe (BOLLON et a/,, 2016a).

2.3. PREDICTION SIMULTANEE DE LA NITRIFICATION ET DES EMISSIONS DE
N,O (SIMULATION #6)

Dans sa forme actuelle, le modele sous-estime la nitrification de 42 % en raison des modifications successives
apportées a la représentation du transfert gaz/liquide. Un calage de ce nouveau modéle est donc nécessaire. A
I'instar de BERNIER et a/. (2014), les parametres de la relation empirique décrivant I'évolution du k a,, en fonction
de U, (Eq. 3) ont été ajustés afin d'augmenter le transfert d'oxygene. Nous avons fait le choix, en premiére
approximation, de ne pas modifier la valeur de I'indice exponentiel (B) et d’'augmenter celle du paramétre A. Ceci
a pour effet de garder une méme courbure de I'exponentielle que celle des travaux de GILLOT et a/. (2005) tout
en augmentant la valeur du coefficient volumique de transfert.

Au cours de la période étudiée, le k a,, calé est en moyenne de 134 h' contre 64 h' avant calage. Sa valeur
ajustée était d’environ 91 h'' dans le modele d’origine. Le modéle décrit a nouveau correctement 'abattement du
NH,* (-4 %) et la production de NO, (-1 %) et NO, (+16 %). Sans calage préalable des parametres des processus
de N,O, celui-ci la surestime la production de N,O de 20 % seulement. Les dynamiques de production du N,O
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en fonction des conditions opératoires (charge entrante, débit d’air, température de I'eau..) sont également
globalement bien représentées.

L'augmentation du coefficient volumigue de transfert de I'oxygene induit une légére augmentation du ratio N,O
émis/N,O produit (75 % au lieu de 70 % en moyenne), mais celui-ci reste bien inférieur au ratio prédit par le
modeéle d’origine, et ce grace a la prise en compte de I'évolution de la composition du gaz. La dynamique de
ce ratio au cours de la période détude, est elle aussi bien représentée comme l'indique la Figure 2, notamment
pendant la chute de température et de charge ammoniacale recue par l'installation a partir du jour 3.

100%

.‘%’

3 o

=

2z

o

5 s50%

o

=
f’ o Mesures ----- H6 40

2% Ay
0 2 4 6 8 10 12 14

Temps (j)

Figure 2 : Evolution du ratio N20 émis/total pendant la période étudiée (moyennes horaires).
Les pointillés représentent les résultats de simulation, les mesures étant représentées par des cercles.

Conclusion

Un premier modele représentant le fonctionnement de biofiltres nitrifiants de la station Seine Aval a été étendu
pour décrire la production associée de protoxyde d'azote (N,O). Si ce premier modele prédit correctement
les performances de traitement de I'azote ainsi que I'ordre de grandeur du flux de N,O produit, il ne parvient
cependant pas a décrire sa répartition gaz/liquide. Il surestime fortement les émissions gazeuses de N,O au
détriment des flux dissous. Afin d’'améliorer la description de cette répartition, le modéle de transfert gaz/liquide
a été modifié en une série de simulations. Les résultats obtenus indiquent que la prise en compte d’'un bilan
matiere sur la phase gazeuse a un impact relativement faible sur le transfert de matiere de 'oxygeéne. A contrario,
celle-ci s’avére indispensable & la bonne représentation des échanges gaz/liquide du NO et N,O. Les hypothéses
de transfert nouvellement implémentées ont indirectement réduit les performances de nitrification. Aprés calage
du modeéle, celui-ci permet de décrire aussi bien les performances de nitrification que les émissions de N,O. Il
pourra étre utilisé pour mieux comprendre les processus de production de N,O dans ces systemes et identifier
des stratégies opérationnelles de réduction.
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