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RESUME DE LA THESE

Avec I'augmentation de la part des énergies renouvelables intermittentes (solaire et éolien) dans les mix énergétiques, des
problémes dans la stabilité de la fourniture d’électricité peuvent se présenter. La solution pour compenser ces fluctuations
réside dans la production flexible de biogaz. Le biogaz peut en effet étre stocké puis utilisé en période de demande; sa
production doit donc étre assurée de maniere flexible, contrairement a ce qui est fait actuellement sur la majorité des
digesteurs. L'objectif de la these était d’étudier et de déterminer les limites de digesteurs biogaz en fonctionnement
flexible. Trois réacteurs de 15L, alimentés avec trois mélanges différents de deux substrats solides, ont été alimentés
pendant 550 jours en fonctionnement flexible. Il a été démontré au cours de cette thése que le fonctionnement flexible
avec des surcharges organiques ponctuelles n’avait aucune incidence négative a long terme sur la production de méthane.
La flexibilité instantanée a été définie comme la marge entre le maximum de production sur un réacteur et sa production
de base. Elle a été fortement influencée par la charge de base du réacteur et par les cinétiques de dégradation des
substrats utilisés en surcharge, mais tres peu par 'intensité des surcharges appliquées. L’utilisation de substrats rapidement
dégradables en surcharge a permis d’atteindre un maximum de production de 1 a 1,2 Lcya/Ligacteur-j dans les premiéres 24
heures, méme sur des réacteurs alimentés de base avec du fumier, conduisant a des flexibilités allant de +92 a +150%. Ce
plafond dépend de la vitesse d’hydrolyse des substrats et il peut étre relevé en utilisant des composés plus simples a
dégrader en surcharge (type glycérol). Un mode opératoire prét a étre validé sur des installations pilote a été défini; il
précise la démarche a suivre pour la détermination du maximum de production et le niveau de la charge de base a adopter,
pour une flexibilisation optimale de la production de méthane sur les CSTR. Un modeéle simple, basé sur deux vitesses de

dégradation, a également été développé et proposé pour simuler un fonctionnement flexible sur un réacteur.

THESIS ABSTRACT

With the increasing share of intermittent renewable energies in the electricity mix, some stability problems are expected in
the grid. The solution consists in using biogas as buffer energy. Biogas can be stored, then used on-demand. As the storage
is limited, biogas production should be flexible. The aim of this thesis was to study and determine the limits of anaerobic
reactors in a flexible operation. Three 15L reactors, fed with three different mixtures of two solid substrates, were fed for
550 days in flexible operation. It was demonstrated in this thesis that flexible operation with one-off overloads had no
negative impact on methane production on long-term. The flexibility was defined as the margin between the maximum
production on a reactor and its baseload production. It was strongly influenced by the baseload of the reactor and the
substrates used in overloads, but not by the intensity of the overloads applied. The use of readily degradable substrates in
overloads allowed a maximum production of 1 to0 1.2 Leya/Lreactor-d to be achieved in the first 24 hours, even in reactors fed
mainly with manure, leading to flexibility ranging from +92 to + 150%. This ceiling depends on the rate of hydrolysis of the
substrates. It can be increased by using compounds that are of a simpler structure (glycerol for example). An operational
strategy ready to be validated on pilot plants has been defined; it specifies the approach for the determination of the
maximum production and the level of the baseload to be adopted, for an optimal flexibilization of the methane production
on CSTRs. A simple model, based on two degradation rates, has also been developed to simulate flexible operation of

anaerobic reactors.
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Introduction

La consommation de ressources fossiles actuelle, qu’elle soit destinée a la production de biens ou
d’énergie, pour les particuliers ou les industries, provoque I'augmentation des gaz a effet de serre qui
représentent la principale cause du réchauffement climatique (Cook et al., 2016). Ces ressources
fossiles s’épuisent avec le temps et deviennent de plus en plus compliquées et colteuses a extraire.
Leur renouvellement se fait sur des échelles de temps qui ne sont pas compatibles avec la frénésie de
la consommation humaine actuelle et cette surconsommation provoque également une
accumulation de déchets qui peut causer des écocides (comme les marées noires, les déforestations,
I’extinction d’especes animales et végétales). Ces dernieres années, la faune terrestre est méme
entrée dans sa sixieme extinction de masse, et ceci principalement a cause de |'activité humaine

(Ceballos et al., 2015).

Avec I'évolution de la rapidité de I'information et la mise a disposition de données sur la pollution,
I’épuisement des ressources et le réchauffement climatique (notamment grace a des organismes
comme le Global Footprint Network), une prise de conscience collective est possible. La mobilisation
citoyenne depuis les années 70 (notamment initiée par des mouvements tels que le Club de Rome), a
contraint les gouvernements et partis politiques a amorcer un lent mouvement vers I'écologie et a
conduit, petit a petit, a la ratification du protocole de Kyoto en 1997, qui s’est achevé en 2013 et qui
préconisait la limitation de la production des gaz a effet de serre, entre 2008 et 2012, d'au moins 5 %
par rapport au niveau de 1990. Cet accord a pris fin en 2013 ; la Conférence des Parties COP21 de
2015 a Paris fixe des objectifs a atteindre pour la limitation du réchauffement climatique a 1,5°C
maximum en 85 ans. Il est donc primordial de travailler sur nos modes de consommation et de

production énergétique pour effectuer une transition énergétique.

Deux axes majeurs sur la question de I’énergie sont nécessaires pour ralentir et améliorer la
production et la consommation de celle-ci. D’'une part, dans la veine du militantisme des années 70,
des associations soutiennent le concept de la sobriété énergétique, c’est-a-dire le ralentissement et
I'efficacité de la consommation énergétique pour les besoins individuels et collectifs, qui peuvent
faciliter la transition vers un mix 100% renouvelable (European Council for an Energy Efficient
Economy, Négawatt pour ne citer qu’eux). D’autre part, les industries de production d’énergie
développent leurs activités sur les ressources décarbonées, qui permettent la production d’énergie a
partir de ressources renouvelables — et souvent, moins polluantes. Dans ce contexte, les énergies
renouvelables — hydraulique, éolien onshore ou offshore, solaire, biomasse, géothermie- possedent
un grand intérét pour arriver a des mix de production cohérents avec une volonté de transition

énergétique.

EDF, qui a initié la présente these par I'intermédiaire d’une bourse Cifre, est le premier producteur et

fournisseur d’électricité au niveau mondial et en France. La majorité du mix électrique en France est
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composée d’électricité nucléaire et hydraulique, des énergies décarbonées. Les objectifs du projet
CAP 2030 prévoient, a I‘horizon 2030, un doublement de la puissance renouvelable installée en
passant de 28 GW a 50 GW pour une transition énergétique efficace. Or, ces dix derniéres années, en
Europe, I'expansion des énergies solaire et éolienne a été plus importante que prévu et la production
d’électricité a partir de ces ressources a explosé grace aux subventions proposées et a la baisse des
colts de fabrication : en 10 ans, leur croissance a été de +23% et +51% par an en moyenne, quand les
énergies conventionnelles ne progressaient que de 4%. La production d’électricité a partir de ces
deux ressources est certes prévisible, mais elle est de nature discontinue. Le stockage d’électricité
n’étant pas applicable a court terme, une production flexible « tampon » absorbant les chocs
provoqués par les productions intermittentes a partir d’une autre ressource renouvelable semble
étre une solution. La biomasse, et plus spécifiquement le biogaz, est une ressource renouvelable qui

peut étre produite volontairement de facon discontinue.

Le biogaz est produit a partir de la fermentation anaérobie de matiéres organiques et constitue a la
fois un mode de production d’énergie et de traitement de déchets. Un grand nombre d’installations
produisant du biogaz est en fonctionnement en Europe (plus de 17 000 en 2015), plus
particulierement en Allemagne (9 000 installations environ). Le parc francgais posséde un plus petit
nombre d’installations (450 environ) mais il y existe un gisement de déchets trés important (ADEME,
2016). La production de biogaz flexible présente toutes les caractéristiques pour s’intégrer dans les
réseaux locaux de production d’énergie, dans le cas d’une forte proportion provenant du solaire et
de I'éolien (qui représentaient en 2014 60% de la production d’énergies renouvelables en Europe).
Or, la production de biogaz est un processus mélant des étapes biologiques et physico-chimiques
complexes et la stabilisation du procédé est d'ordinaire recherchée pour éviter des
dysfonctionnements. Il est donc nécessaire de mettre en place des conditions optimales pour la

flexibilisation des installations de production de biogaz a court terme.

Le développement de ce sujet de recherche a pour but de mieux comprendre le fonctionnement des
méthaniseurs en conditions d’alimentation flexible pour une meilleure intégration de la ressource
biogaz dans les mix électriques locaux. L'objectif est d’élaborer une stratégie opérationnelle visant a
déterminer des limites de fonctionnement, applicable aux centrales de production de biogaz

agricoles de petite échelle existantes. Cette thése sera développée en sept chapitres.

Le premier chapitre est une synthése bibliographique sur la production de biogaz en Europe, les
différents procédés utilisés pour une production flexible —existants ou en développement-, les
limitations observées dans la littérature et I'adéquation de cette solution a la problématique de la

stabilisation de la fourniture d’électricité dans des systemes énergétiques.
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Le second chapitre traite des techniques et méthodes utilisées pour les expérimentations tout au

long de cette these.

Le troisieme chapitre démontre I'absence d’influence négative du fonctionnement par surcharges sur

le long terme et permet de poser des bases de comparaison fiables.

Dans les chapitres quatre et cing, les résultats obtenus en termes de flexibilité et les principaux

facteurs d’influence sont discutés sur chacun des types de réacteurs étudiés.

Le chapitre six constitue a la fois une synthése des résultats expérimentaux et I’élaboration d’un
protocole opératoire pour la flexibilisation de la production de méthane prét a étre testé sur une

installation pilote.

Le septieme chapitre pose les bases d’un modele numérique simple pour la prévision de la
production de méthane destiné a étre utilisé en conjonction avec le protocole opératoire, et discute

des améliorations nécessaires pour son utilisation efficace en conditions réelles.

Enfin, en conclusion, un point sur les avancées réalisées au cours de cette theése sera effectué, et les

perspectives pour la suite de ce projet seront abordées.
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La production d’électricité connait actuellement un changement majeur di a la prise de conscience
des problemes environnementaux et aux politiques qui en découlent. Par exemple, 'accident de
Fukushima a exacerbé la méfiance des populations par rapport a I'énergie nucléaire, les relations
internationales changeantes rendent de plus en plus difficile I'importation de ressources fossiles
(notamment le pétrole), et des réglementations environnementales sont adoptées, soutenant le
développement des énergies renouvelables, particulierement les technologies de I'éolien et du
solaire. Majoritairement fossile et nucléaire, la production électrique évolue en intégrant une part

grandissante d’énergies renouvelables au niveau mondial (voir Figure 1).
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Figure 1 : Capacité cumulative installée en renouvelables mondiale sur la période 2000-2015 (World Energy Council,
2016)
Actuellement, la part des énergies renouvelables dans la production d’électricité globale mondiale
est de 6,2%, hydraulique a part. Les énergies solaire et éolienne représentent donc une part
relativement faible, mais aussi la part qui évolue le plus vite (alors que I’hydraulique stagne depuis
plusieurs années et sa part ne dépend que de la géographie du pays). Ces deux technologies
enregistrent en effet une croissance exponentielle mondiale sur les années 2004 a 2014, avec une
croissance annuelle moyenne de 23% et 51%, contre 4% seulement pour les énergies dites
conventionnelles et 8% pour les énergies renouvelables en général (World Energy Council, 2016). Ces
chiffres s’expliquent par les progres technologiques et I'augmentation des quantités de production

qui font décroitre les colts d’installation et de fonctionnement. Par exemple, le colt du
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photovoltaique a été divisé par deux en moyenne entre 2010 et 2014 pour les pays de I’OCDE, et par
cing pour la Chine. En effet, les investissements ne cessent d’augmenter de la part des pays en
développement, notamment en Chine et en Inde (Figure 2). Cette vitesse de croissance a ralenti dans
les dernieres années dans les pays dits développés mais il est attendu que cette tendance continue

malgré tout. En Europe, la construction d’unités de production d’électricité renouvelable a en effet

ralenti depuis quelques années suite au ralentissement récent des financements dédiés.
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Figure 2 : Investissements globaux dans les énergies renouvelables : comparaison entre les pays dits développés et en

développement, sur la période 2004-2015 (World Energy Council, 2016)

En effet, la génération d’électricité provenant de I'éolien et du solaire est météo-dépendante,
intermittente et souvent non centralisée. Cela implique des disparités parfois importantes entre la
demande et la production d’électricité, qui augmentent fatalement avec la part des EnR variables

dans les mix énergétiques (Figure 3).
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Figure 3 : Modélisation de la superposition de la production d'électricité (en vert) et de la demande, en fonction du taux
d'Enr variables (Stolpp, 2014)

Ces disparités ont de multiples impacts: besoin de compensation, mise en danger du réseau

physique, fluctuations importantes des prix sur le marché de I’électricité, import de I'énergie en cas

d’insuffisance.

Le systeme électrique doit donc étre repensé et réadapté suivant le besoin de compensation induit
par les énergies variables et leur taux dans le mix énergétique (Heide et al., 2011; Spiecker and
Weber, 2014). Le concept de smart grids se développe actuellement, entre autres pour améliorer
I'intégration de ces sources d’énergie, en s’appuyant sur de nouvelles technologies d’information et
de communication. Toutes ces technologies doivent étre couplées a I'optimisation des stockages et a
la flexibilité des systéemes, notamment des CHP, pour étre pleinement efficaces (Lund et al., 2012;

Weitemeyer et al., 2015).

Une ressource qui permettrait d’atténuer la variabilité des énergies renouvelables intermittentes
dans les réseaux est la biomasse ; en effet, elle est facilement stockable et la production d’énergie a
partir de celle-ci ne dépend pas de la météo, contrairement au solaire et a |I'éolien. Les formes solides
et liquides (biocarburants de seconde ou troisieme génération) de biomasse peuvent étre stockées

en attendant d’étre brllées en cogénération, et la production d’énergie par biomasse solide est bien
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implantée dans certains pays. Cependant, la disponibilité de la biomasse solide dépend des
caractéristiques géographiques de chaque pays, et le prix des formes liquides (ou biofuels) peuvent
subir de plein fouet les répercussions des marchés, comme ce fut le cas fin 2010 (Szarka et al., 2013).
La biomasse gazeuse est obtenue, elle, par dégradation de déchets, présents partout et qui, selon la
définition juridique d’un déchet, ne peuvent pas étre soumis aux prix du marché —quoique ce ne soit
plus forcément vrai aujourd’hui. Le biogaz, en plus d’étre une solution de traitements de déchets, est
aussi largement produit actuellement pour I’énergie ; méme si en pratique, son potentiel n’est pas
toujours pleinement utilisé, sa production peut étre facilement intensifiée de différentes manieres :
amélioration des mélanges de substrats, prétraitements... (Ghouali et al., 2015; Gupta et al., 2012;
Yadvika et al., 2004; Zhang et al., 2016). Il est essentiel de garder en téte que la méthanisation
permet une production d’énergie depuis quelque chose qui n’est, en I'état, plus valorisable

autrement (exception faite du cas des cultures énergétiques).

2.1 LA METHANISATION : UNE CASCADE DE PROCEDES

Le biogaz est formé a partir de la dégradation anaérobie de la matiére organique provenant de
déchets solides et/ou d’effluents liquides. Ce processus, qui peut se réaliser spontanément dans un
milieu naturel propice, se compose de nombreuses étapes biochimiques résumées sur la Figure 4.
L’hydrolyse sépare la matiére organique complexe en molécules organiques solubles. Cette étape est
le plus souvent la plus lente dans le cas des substrats solides. Les bactéries responsables de
I'acidogenese (ou fermentation) utilisent ces monomeres (sucres, acides aminés, acides gras a longue
chaine) et les réduisent en alcools et acides gras volatils (majoritairement), mais aussi en autres
composés tels que I'hydrogene et le CO,. Ces derniers seront consommeés par les acétogénes. Les
intermédiaires sont alors transformés en acétate, hydrogene et gaz carbonique. Enfin les bactéries
méthanogenes produisent du méthane a partir de |'acétate et du CO, (méthanogenése
acétoclastique, environ 70% du méthane produit) ou a partir de la réduction du gaz carbonique par

I’hydrogéne (méthanogenése hydrogénophile) (Moletta, 2015).

Les bactéries chargées de ces dégradations successives sont sensibles aux variations physiques (pH,
température...). Des conditions de pH idéales se situent entre 6,5 et 8,5 pour la cohabitation de
toutes les souches. La température peut varier selon les communautés bactériennes méthanogenes :
il existe des bactéries psychrophiles (températures ambiantes) mésophiles (35-37°C) ou thermophiles
(45-55°C). Le plus souvent, en Europe, des températures correspondant au maintien des micro-
organismes mésophiles sont utilisées, alors que la digestion psychrophile prend place plutét dans les

pays en développement, la ol la consommation d’énergie pour le chauffage doit étre minimale (bien
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gu’au final, étant utilisée dans des pays a climat chaud, les températures peuvent monter jusqu’aux
conditions mésophiles). La stabilité des parameétres physiques induit la bonne cohésion de

I’ensemble, donc une bonne stabilité de production de biogaz (Moletta, 2015).
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Figure 4 : Schéma des principales étapes biochimiques de la digestion anaérobie (Cabezas et al., 2015)

La production de méthane dépend également des conditions physiques et de transfert dans le milieu,
ainsi que du contact entre bactéries et substrats. La méthanisation peut étre menée en voie liquide
(moins de 15% de matieres seches dans le réacteur) ou en voie seche (plus de 15%). Dans le cas de la
voie liquide, la dégradation de matiere s’effectue dans des réacteurs agités, le plus souvent avec des
pales, ou bien avec des réacteurs a biomasse fixée (sur des supports fixes ou flottants, le plus
souvent en plastique), ou de type UASB (Upflow Anaerobic Sludge Blanket Reactor, ou I'effluent a

traiter passe a travers des boues granulaires en suspension).

Le gaz formé est un mélange de CO, et CH, principalement, saturé en eau, et qui peut contenir de
I'ammoniac (NH;) et du sulfure de dihydrogéne (H,S). Ces composés ne présentant pas d’intérét —
voire une perturbation- pour la production énergétique, ils sont donc le plus souvent éliminés avant
utilisation du biogaz par différents moyens (lavage a I'eau, élimination par gravité, absorption ou
adsorption). La proportion de CH, varie selon les substrats utilisés, la charge appliquée, et I'état
d’avancement de la réaction, mais en général elle tourne autour de 55 a 65% a I'équilibre. Seul le
méthane est valorisable en tant qu’énergie, soit sous forme de chaleur et électricité par combustion
en cogénération (CHP), soit par injection dans le réseau de gaz naturel (96% minimum en CH,4 pour la

France). Son PCl est de 9,94 kWh/m? dans les conditions normales.
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2.2 OUTILS POUR LA CONDUITE ET LE CONTROLE-COMMANDE

La connaissance de la méthanisation et les besoins des exploitants ont conduit des chercheurs a
travailler sur des outils de modélisation nécessaires au contréle-commande des réacteurs. En effet,
une exploitation produisant du biogaz -donc de I’énergie- nécessite une optimisation de cette
production, source de revenus pour son exploitant. Ces derniéres années, des sociétés commencent
méme a proposer des outils d’aide au pilotage et a I'optimisation multi-déchets. La production de
biogaz est donc vouée a étre optimisée a son maximum, et a priori de facon la plus stable possible.
Pour ce faire, des outils de modélisation dynamique, ou modeéles, ont été développés depuis les
années 60 (Andrews and Pearson, 1965). Le modele le plus connu et le plus complet qui fait
actuellement consensus est 'ADM1 (Batstone et al., 2002); il reprend les principales étapes
biochimiques et physico-chimiques de la digestion anaérobie, et qui est basé sur les bilans de
matiéres sur chaque constituant (Figure 5). Les équations utilisées pour les cinétiques des réactions
biochimiques sont basées sur le modele de Monod. Les inhibitions sur les bactéries sont également

prises en compte (notamment du pH, de 'ammoniac, du dihydrogéne).
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Figure 5: Procédés biochimiques et physico-chimiques pris en compte dans le modéle ADM1

Ce modele a d’abord été développé pour les substrats liquides (boues d’épuration). Les parameétres
cinétiques ont ensuite été adaptés a différents substrats-types utilisés dans les digesteurs (Batstone
et al., 2009). Enfin, avec I'essor de la co-digestion, qui présente 'avantage d’associer différents
substrats pour optimiser a la fois la facilité de dégradation, le BMP du mélange et la stabilité du

digesteur (Wang et al., 2012), plusieurs problématiques ont été soulevées : outre les stratégies pour
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le choix des co-substrats (Garcia-Gen et al., 2015), il faut en effet pouvoir estimer les parameétres du
modele de facon a l'adapter, notamment aux déchets solides (Garcia-Gen et al., 2014). La
caractérisation du substrat est donc un élément essentiel de la stratégie de contréle a mettre en

place pour un exploitant, s’il veut prévoir avec précision la dynamique de la méthanisation.

La caractérisation des substrats utilisés pour la méthanisation est un enjeu toujours d’actualité : le
contenu en lipides, protéines, sucres, la teneur en matieres volatiles sont autant de parametres qui
influenceront la quantité de méthane produite (Davidsson et al., 2007a; Kayhanian, 1995). Cette
guantité de méthane théorique est le plus souvent évaluée par le test de potentiel biométhane (BMP
test : ISO 11734 1995) (Angelidaki and Sanders, 2004). Ce test consiste en une dégradation contrélée
(rapport substrat/biomasse, température) en batch d’un seul substrat, pendant 30 jours en général,
excepté pour les substrats fibreux (plus longs a dégrader). Les conditions de ces tests ont été
modifiées récemment dans certains travaux pour éliminer les résultats des batchs en phase de
latence, et mieux estimer les parametres cinétiques (Ganesh et al.,, 2013). Plus récemment, des
méthodes plus rapides d’estimation du BMP et de la composition biochimique ont vu le jour, parmi
lesquelles I'analyse des spectres infrarouge (NIRS) qui permettrait d’estimer des parameétres adaptés
et d’assurer une implémentation rapide et fiable dans ’ADM1 (Charnier et al., 2017a, 2017b; Lesteur,
2010). Récemment encore, d’autres propriétés de substrats ont été mises en lumiere par leur
influence sur la vitesse de dégradation, notamment la bioaccessibilité, qui se définit comme la
capacité d’un substrat a étre « attaquable » par les microorganismes. Cette accessibilité peut étre
évaluée par des protocoles de fractionnement biochimique et couplée aux données recensées sur la

biodégradabilité pour améliorer la caractérisation des déchets (Jimenez et al., 2014).

Les modeéles, ainsi que les techniques de plus en plus rapides pour la caractérisation des déchets,
permettent alors en théorie une prévision dynamique précise et fiable de n’importe quel procédé de
digestion anaérobie. Cependant, il est toujours difficile, avec I'instrumentation actuelle, de posséder
des suivis en ligne fiables et suffisamment détaillés (Jimenez et al., 2015); de plus, le nombre de
parameétres dans ’ADM1 en fait un modéle complexe, et il n‘existe pas a I'heure actuelle de
consensus sur la méthode de détermination des variables d’entrée. D’autres stratégies de controle
plus simples existent, qui prennent en compte différents paramétres. Par exemple, seulement deux
grandeurs sont surveillées chez (Steyer et al., 1999), le pH et le débit de biogaz. En cas de variations

sur ces grandeurs, le débit d’influent est ajusté en temps réel.

Il est également possible de recourir a des modeles plus simples, qui seront utilisés dans une boucle
de contréle-commande. En effet, le temps de calcul est alors significativement réduit. Il a été
démontré que sur des effluents liquides industriels, un modele a deux réactions pouvait suffire a

prédire de facon fiable la production de biogaz (Bernard et al., 2001) et pouvait se comparer a
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I’ADM1 en termes de précision (Bernard et al., 2005). Récemment, (Weinrich and Nelles, 2014) faisait
une comparaison critique de différents modeles pour le contréle-commande de réacteurs : I’ADM1,
le modele Angelidaki, le modeéle utilisé au DBFZ, ou de simples modéles d’ordre 1. Ces modeéles ont
été comparés et testés sur un réacteur de 45L alimenté avec du mais, des céréales et de I’ensilage de
betterave a sucre, de fagon non stable sur 250 jours. Il en résulte que quelques modeles simplifiés,

méme d’ordre 1, peuvent prédire de facon fiable la quantité de méthane produite (voir la Figure 6).
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Figure 6 : Comparaison de différents modeéles sur une période de 250 jours en régime non stable avec les données
expérimentales (a: production de biogaz, b: concentration en acide acétique, c :pH et d : ammoniaque) (Weinrich and
Nelles, 2014)

En suivant cette affirmation, un modele simple, avec deux vitesses d’ordre un décrivant la production
de méthane et de CO,, et dont les parametres ont été regroupés a partir des parametres de ’ADM1,
a été testé a échelle moyenne (50L) puis échelle industrielle (208 m?) sur une installation alimentée
avec les mémes substrats que précédemment. L’hypothese que I’hydrolyse est I'étape limitante a été
utilisée et ce modele, bien que simple, décrit précisément un fonctionnement non stabilisé du
réacteur. Par conséquent, l'intégration dans une boucle de contréle-commande est efficace sur la

plupart de la période testée, hors déficiences présumées des capteurs (Mauky et al., 2016).
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Dans I'Union Européenne, il existait en 2014 plus de 14 000 unités de méthanisation pour une
production équivalente de 13 378 ktep (Biogas Barometer 2014, 2014). A la fin 2015, ce chiffre était
de plus de 17 300 installations produisant du biogaz, en plus de 459 installations dédiées a la
production de biométhane (European Biogas Association, 2015). Au sein du mix énergétique
renouvelable, sa place est toujours faible par rapport aux énergies éolienne et solaire, qui ont connu
une forte croissance et jouissent d’un retour d’expérience important, comme écrit dans la section 1.
En effet, les énergies solaire et éolienne représentent prés de 60% de la production d’électricité a

partir de sources renouvelables en Europe, en 2015 (Figure 7).

Biogenic fraction of waste! L.0%/3.9 GW Solid biomass 4.4%/17.6 GW

Biogas® 2.5%/10.0 GW

Ocean energy 0.1%/0.2 GW
Biogenic liquid fuels 0.5%/1.8 GW
Hydropower 31.8%/127.5 GW
Total: Wind energy 35.3%/141.5 GW
approx. 401 GW
Solar thermal power plants 0.6%/2.3 GW
Photovoltaics 23.7 %/94.9 GW
Geothermal energy 0.2 %/0.8 GW
401 GW
Development of installed capacity for renewables-based electicity generation in the EU 263 GW
179 GW
106 GW 114 GW 1326W

1550 1991 1097 1003 1994 1995 199 1957 1958 1090 2000 2001 2002 1003 2004 DS DE AT 2008 2000 2010 2011 217 13 004 3005

Figure 7 : Répartition des sources d'énergie renouvelables dans la fourniture d'électricité en Europe en 2015 (source :

(2016)

Cette répartition confirme donc l'intérét de I’étude de solutions pour flexibiliser la production
d’électricité, notamment en utilisant la biomasse comme énergie tampon, I'énergie hydraulique

n’étant pas présente dans tous les pays.

3.1 CONTEXTE ALLEMAND

L’Allemagne est actuellement le premier pays producteur de biogaz dans I'UE : en 2016, on comptait
plus de 9 000 installations pour une capacité installée totale de 4,01 GW (German Biogas Association,

2016). Le développement exponentiel de la méthanisation ces derniéres années dans ce pays a été
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motivé, entre autres, par la volonté de sortir du nucléaire et d’augmenter la part de renouvelables
dans la production d’énergie primaire: dans la période 2003-2013, le nombre d’installations
produisant du biogaz est passé de 1750 a 7800 (et la capacité installée de 190 a 3530 MW). Ces
installations sont en majorité alimentées avec des substrats issus majoritairement de cultures
dédiées, qui représentent prés de 7% de la surface arable du pays et la majorité des digesteurs
allemands agricoles fonctionnent en CTSR en voie liquide (Ruile et al., 2015). Cette croissance
s’explique par la politique de financements trés favorable en Allemagne au cours de ces années
(amendements du German Renewable Energy Act de 2004, et 2009). Cependant, a partir de I'été
2014, un amendement du méme German Renewable Energy Act (EEG) privilégie la construction de
petites installations agricoles traitant des déchets animaux, face aux grosses installations alimentées
par des cultures dédiée (Boettcher, 2014; Nelles et al., 2014; Stolpp, 2014). Ces cultures de mais et
céréaliéres sont désormais limitées dans la part d’intrants a un maximum de 60% en masse brute. Les
petites installations fonctionnant a hauteur de 80% avec des déchets d’élevage (lisiers, fumiers)
bénéficient de conditions spéciales sur les tarifs de rachat d’électricité. Cet amendement est basé sur
la volonté de corriger les défauts actuels du secteur biogaz en Allemagne (compétition alimentaire,
hausse des prix des terrains, installations non efficaces construites pour bénéficier des primes...). De
plus, 'amendement instaurant la vente directe de I’électricité produite pour les installations de plus
de 500kW (puis 100kW en 2016), les tarifs d’achat ont baissé et le nombre de nouvelles installations

biogaz a drastiquement baissé depuis 2014.

Un bonus est également accordé sur la flexibilité des installations (flexibility premium), c’est-a-dire
gue des aides sont versées des lors que I'opérateur peut fournir de I’électricité a la demande (Szarka
et al., 2013). La flexibilité peut étre définie par un usage de différentes technologies pour réussir a
équilibrer la divergence entre l'approvisionnement et la demande d’énergie, autant dans une

dimension temporelle que spatiale (Trommler et al., 2016).

Il est aisé de comprendre d’ou vient ce besoin de flexibilité dans le contexte d’énergies
intermittentes croissantes. Le bonus de flexibilité est basé sur un systeme de tarifs d’achats de
I’électricité. Cette prime permet de compenser en partie le surco(it de production de I’électricité da a
I'installation de capacités supplémentaires. Elle est équivalente, en simplifiant, a verser a I'exploitant
un montant de 130€/KWel par an pour la capacité supplémentaire dans laquelle il investit, sur une
durée maximale de 10 ans. Il a été démontré que I'installation de capacités supplémentaires devient
rentable économiquement si I'on bénéficie des bonus de flexibilité de I'EEG (Hochloff and Braun,

2014). Mi-2015, 3000 unités étaient concernées.

Concretement, le besoin de flexibilité est connu sur deux échelles : temporelle et spatiale. L'aspect

spatial peut étre résolu simplement par I'existence de réseaux de distributions a I'échelle
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européenne. Concernant I'aspect temporel, il convient de bien distinguer les différents délais de
disponibilité demandés: selon le délai, qui peut varier de plusieurs secondes a plusieurs jours,
différents marchés sont concernés. lls sont résumés dans la Figure 8 ci-dessous et ne sont pas

spécifiques a I’Allemagne.

Marché infra-| Marché spot

journalier
Réserve tertiaire

Puissance
Réserve tournante

. — I — —

30s 5min 15min 60min 12h 36h délai

Figure 8 : Schéma de I'utilisation temporelle des différents types de puissance de réglage (Weiland, 2016)

Les besoins de flexibilité a plus long terme (semaines, mois) pourront, avec le déclin des énergies
fossiles, étre assurés par les énergies renouvelables. La flexibilité recherchée au niveau des
installations de bioénergie se situe surtout en court terme et moyen terme (marchés infra-journalier
et spot), quelques minutes a quelques heures (Weiland, 2013). En effet, avec le développement
continu des énergies renouvelables, la volatilité des prix du marché va en croissant. Il est donc
important de chercher a compenser ces différences pour une meilleure intégration des
renouvelables. De plus, l'utilisation de capacités de flexibilisation permettra alors de vendre
I’électricité produite au meilleur prix, lorsque la demande sera haute et la production faible, ce qui

est bénéficiaire a I'exploitant.

Confrontés a ce contexte, des organismes tels que le département Demand-Driven Bioenergy Supply
Competence Group du Deutsches Biomasseforschungszentrum (DBFZ) ont lancé plusieurs projets sur
la flexibilisation des installations de biogaz (Honigsee, exploration des différentes possibilités pour les

installations, ou Optflex sur les compromis technico-économiques et les impacts environnementaux).

D’autres pays européens ont une production de biogaz importante, avec des spécificités de
valorisation ou d’origine des déchets qui leur est propre : la Suéde, notamment, est trés axée sur le
développement du biométhane en tant que carburant, tandis que le Royaume-Uni et la France
misent sur la co-digestion et la valorisation en cogénération du biogaz. Depuis 2014, I'ltalie a

également adopté des mesures semblables a I’Allemagne (baisse des tarifs de rachat et limitation des
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puissances installées) pour favoriser les petites installations agricoles alimentées avec des sous-

produits et déchets agricoles, mais aussi pour s’orienter vers la production de biométhane.

3.2 CONTEXTE FRANGAIS

En France, en Janvier 2016, plus de 450 installations étaient en fonctionnement. Il s’agit
majoritairement d’installations de méthanisation a la ferme (236) et de collectivités (31). ADEME a
estimé que la majorité (plus de 90%) du gisement de déchets valorisables se situait du coté des
exploitations agricoles (fumiers, lisiers, résidus de culture notamment), et donc que le secteur a un
trés fort potentiel de développement dans les prochaines années (ADEME, 2016). Ce potentiel est
méme supérieur a I’Allemagne, alors que le nombre d’installations y est beaucoup plus faible (5% du

nombre d’installations en Allemagne).

La production actuelle de biogaz ne permet pas d’affirmer que cette énergie suffira a contrebalancer
la variabilité des autres énergies renouvelables en termes de quantité; cependant le champ
d’application de ces recherches peut étre plus adapté aux petits réseaux locaux (coopératives
agricoles par exemples, voire particuliers, agglomérations...) De plus, les besoins pour des réseaux
insulaires, les DOM-TOM notamment, pourraient également voir le jour sous peu avec
I'augmentation du pourcentage d’énergies renouvelables dans les mixes énergétiques. Les

recherches pour une production discontinue de biogaz sont donc récentes.

La spécificité francaise réside dans I'utilisation de la co-digestion pour traiter les effluents d’élevage
tout en minimisant les problémes liés a I'azote (Rajagopal et al., 2013) et assurer une meilleure

stabilité et la rentabilité du processus (Capson-Tojo et al., 2017a; Wang et al., 2012).

Pour assurer une bonne rentabilité, la majorité de ces installations de méthanisation fonctionnent
traditionnellement en conditions stables, de maniere a assurer un procédé résistant et une
production continue. Or, comme il a été vu dans les sections précédentes, la flexibilité est
maintenant de mise pour améliorer l'intégration des énergies renouvelables. Pour fournir de
I’électricité a la demande et bénéficier des potentielles primes, et plus largement pour s’adapter au
contexte des prochaines années, les exploitants pourraient sous peu devoir modifier leur facon de

produire du biogaz.

La section suivante présente plusieurs facons de produire de I'électricité provenant du biogaz a la
demande. Le principe de flexibiliser la production d’électricité repose sur le découplage de la
production de biogaz et sa transformation en électricité. Les solutions se scindent en deux

techniques : stockage et flexibilisation de la production.
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4.1 TECHNIQUES DE STOCKAGE DU BIOGAZ

4.1.1 STOCKAGE PHYSIQUE DU BIOGAZ PRODUIT

La premiére solution a la flexibilisation de la production d’énergie est le stockage du biogaz
produit par le digesteur. Il existe plusieurs technologies de stockage. Habituellement, les installations
de production de biogaz possedent un moyen de stockage pour lisser les écarts de production tant
en quantité qu’en qualité. Les stockages possibles sont non pressurisés, a basse pression (0,05 bar
maximum), moyenne pression (jusqu’a 20 bar) ou haute pression. Ces derniers restent tres peu
utilisés dans les installations de biogaz agricole, en raison du co(t trop élevé de la compression du
biogaz. Les plus utilisés sont a basse pression et consistent souvent en une ou deux membranes
(single-layer ou double layer), internes ou externes au réacteur. En général, les capacités de stockage
sont d’environ 4 a 8h de production, mais elles peuvent &tre étendues jusqu’a 16 000 m?, pour un
colt d’environ 10 a 80€/m?(Hahn et al., 2014b). Il existe cependant des problémes de fuites sur les
stockages les plus courants, pouvant représenter de 1 a 5% du volume produit par le digesteur
(Liebetrau et al., 2010). De plus, selon les pays concernés, la législation limite le stockage de biogaz
pour des raisons de sécurité. Cette solution possede donc ses limites, mais le stockage de biogaz peut

fournir une réserve immédiate et il doit étre intégré dans les solutions pour une production flexible.

4.1.2 STOCKAGE DANS LE RESEAU DE GAZ NATUREL SOUS FORME DE BIOMETHANE
Une autre solution de stockage consiste a épurer le biogaz a la qualité du gaz naturel, et a
I'injecter dans le réseau de gaz lorsque la demande en électricité est basse: on stocke donc
I’excédent de biogaz sous forme de biométhane. Pour étre injecté dans le réseau, le biogaz doit étre
séché, purifié des composants indésirables comme le H,S et le CO,, compressé, et doit avoir une

teneur minimale en méthane, dépendante la aussi de chaque pays.

En plus de l'installation de production de biogaz, il est donc nécessaire d’équiper les unités
de méthanisation d’un moyen d’épuration du biogaz produit pour respecter les spécifications, en vue
d’injecter le gaz dans le réseau. Les procédés d’épuration les plus courants sont |’absorption
physique a I'eau ou chimique aux amines, I’adsorption, ou encore |'épuration par membranes
(Ryckebosch et al., 2011). Comme pour tout procédé, il faut donc fournir de I'énergie pour arriver
aux spécifications du réseau. L’épuration de biogaz implique aussi des installations, donc des col(ts,
supplémentaires (de procédé, mais aussi de raccordement au réseau) qui varient selon la capacité de

production et la distance du plus proche point de connexion du réseau. Les colts énergétiques
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d’exploitation additionnels peuvent aller de 0,02 & 0,33 kWh/m? de biogaz brut (soit de 3 & 5%). Par

contre, la capacité du réseau peut absorber ces excédents de gaz sans probleme.

Le biométhane ainsi formé peut également étre stocké et utilisé comme carburant pour
véhicules. C'est le principe, par exemple, mis en ceuvre dans les projets Blue BONSAI et Blue FEED
(Oester, 2014). Une partie du biogaz agricole est brilé en CHP et injecté sous forme d’électricité lors
des périodes ol la demande en électricité est haute ; sinon, dans les cas ol la demande est basse, le
biogaz produit nest pas brilé en cogénération, mais épuré et compressé pour former du
biométhane. Ce biométhane est soit recompressé et stocké dans les réservoirs d’une station et
servira d’alimentation pour véhicules (BONSALI), soit il est directement injecté dans le réseau de gaz
naturel. Un projet ADEME, appelé bioGNV, est aussi en place en France, ou l'injection se fait en

complément de la cogénération.

Blue BONSAI and Blue FEED
membranebased biogas upgradingto fuel quality
with refueling station or with gas grid injection

biogas plantwith gen set \

Figure 9 : Schéma de principe des Blue FEED et BONSAI (Oester 2014)

Dans ces projets, I'épuration se faisant par membranes, les colts de fonctionnement restent assez
élevés (0,7€/Nm* de gaz épuré pour le projet BONSAI, 0,2€/Nm? pour le projet FEED) et la sensibilité

de cette séparation a la température reste un probleme.

Une autre possibilité pour obtenir du biométhane est non pas d’installer un procédé
d’épuration mais de recourir a la méthanation (correspondant a I'étape de méthanogenése
hydrogénophile décrite dans la section 2.1) pour une « épuration dynamique » du biogaz : en effet,
en injectant du dihydrogéne (provenant de I’hydrolyse de I'eau menée avec I’électricité excédentaire,
lors des périodes de faible demande) dans le réacteur, le CO, présent est transformé en méthane
(réaction de Sabatier), et le biogaz produit peut donc théoriquement atteindre les spécifications de
pureté pour l'injection dans le réseau (Jirgensen et al., 2015). Cette alternance de procédés est

présentée schématiquement dans la figure 10. En convertissant le CO, excédentaire en méthane, on
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peut théoriguement augmenter la quantité de méthane produite de 74%, méme s'il existe des pertes

thermiques lors de la conversion d’électricité en hydrogene (Mohseni et al., 2012).

substrate biogas CH,, CO, CHP B substrate biogas CH,, CO, CHP P
— = = —_— - —
gencration generation
T T
iQ('HP 10
P, <L ion <t
== =="< == electrolysis - methanation |——#
T
1 Usab,
(a) (b)

Figure 10 : Simplification du processus de "méthanation dynamique": a) production de chaleur et d'électricité en
cogénération dans les périodes de demande et b) production de biométhane durant les périodes de faible demande
(Jurgensen et al., 2015)

Le processus biologique de méthanation a I'avantage par rapport au procédé Sabatier de ne pas
nécessiter des conditions de température et pression élevées (plus de 250°C). De cette maniere, on
peut basculer de la méthanisation classique avec du gaz bralé en CHP a la « méthanisation +
méthanation » fournissant directement du gaz injectable dans le réseau selon la demande en

électricité, respectivement haute ou basse (Reuter, 2014).

La biométhanation est un procédé prometteur, qui fournit des résultats plutét encourageants dans la
littérature : la production de méthane a pu étre augmentée de 22% par addition d’hydrogéne sur un
réacteur alimenté avec du fumier, en augmentant également l'intensité de mélange, et la teneur en
CO, du gaz en sortie a été réduite a 15%, contre 38% sur le réacteur-contrdle (Luo et al., 2012; Luo
and Angelidaki, 2013). Il a également été démontré que les communautés bactériennes étaient
altérées par I'ajout de H,, avec une activité hydrogénotrophique augmentée et I'apparition d’espéces
supplémentaires. Dans une autre étude, la teneur en méthane en sortie a pu atteindre 95% et le
rendement de méthane produit était de 0,22m*/m* de H, injecté (Diaz et al., 2015). Dans tous ces
cas, le parametre limitant pour la méthanation était la solubilité du dihydrogéene dans les boues du
réacteur, en plus de la limitation de la pression partielle dans le gaz (qui peut conduire a une
inhibition des méthanogeénes). Un projet basé sur ce principe est soutenu par MicrobEnergy, une
société du groupe allemand Viessmann. Les résultats a I’échelle du laboratoire permettent d’obtenir
un gaz composé de 85% a 95% de méthane, et a I’échelle pilote la composition grimpe de 53% a 60%
(200Nm>/h de méthane injectables). Ce procédé nécessite donc, a grande échelle, une installation
d’épuration dans sa forme actuelle. Ces résultats sont confirmés dans une autre étude qui combine

procédé catalytique (donc non biologique) de méthanation directe avec du biogaz ; la production est
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de 40% d’efficacité pour un biométhane a 96% (avec un biogaz en entrée fluctuant de 35% a 60% de

CH,) (Kirchbacher et al., 2017).

Le potentiel de cette solution est cependant non négligeable ; Jirgensen a démontré que, dans
guatre régions a forte pénétration d’électricité éolienne en Allemagne du Nord, il était possible
d’utiliser le surplus d’électricité généré par de forts épisodes venteux pour la méthanation
dynamique (ce qui représenterait une production de 100 000 m® de méthane par an aux conditions
standards pour 480 installations avec une puissance moyenne de 300 a 400 kW). Le principal frein a
cette solution est I'investissement lourd, surtout au niveau de I’électrolyseur et de I'installation de

membranes (Jirgensen et al., 2014).

4.2 TECHNIQUES DE FLEXIBILISATION DE PRODUCTION

4.2.1 ADAPTATIONS DES CHP
Les installations de production d’électricité a partir de biogaz sont généralement des digesteurs
ayant un stockage de biogaz intégré, et une ou plusieurs CHP. Dans le but de flexibiliser la production
d’énergie, I'idée est de découpler la production du biogaz de son utilisation, ce qui peut se faire via
un systéme de stockage et de cascade de CHP (au moins 2). De cette facon, lors des heures de forte
demande énergétique, la seconde CHP peut étre mise en route en utilisant le stock de biogaz
disponible. Un exemple de matrice représentant différentes optimisations de la production d’énergie

sur une centrale de 1 MW (une CHP de 250 kW, une de 750 kW) est présenté en Figure 11.
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Figure 11 : Matrices sur une semaine représentant |'énergie a fournir, par heures (24 barres) et par jour, suivant
différentes optimisations (Barchmann 2016)
Les barres les plus courtes représentent la marche de la CHP de 250kW seule, les plus longues la
marche des deux CHP. L'optimisation « standard 24 » a été calculée sur les prix de I'électricité sur le
marché Spot 2013, en prenant la moyenne des prix par heure sur une journée pendant un an, sans

différencier le jour. Le « daily 24/7 schedule» a été calculé en moyennant chaque jour de la semaine
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sur un an. Le « weekly schedule » a été calculé en prenant la moyenne de chaque heure de la

semaine sur un an.

La production d’électricité optimisée est répartie sur la journée en fonction de la demande du
réseau, le tout sans dépasser une capacité de stockage installée standard. Un exemple de

fonctionnement sur la journée est présenté sur la Figure 12.

4.500 1.200
4.000
3.500 1000
E 3.000 800 =
&2.500 g
E GO0 o
- 2.000 , . S, Ig
@ 1.500 7 B — 400 3
1.000 ! * i
’ "‘ 200
500 | ,* .
Fl ~
0= L 0
B ol B2 o ] 82 ol
N S RS E R S Aty
Time
==Storage Fill Level Electrical Power (CHP)

max. shift of electricity production: 6 h
feasible additional revenue®: 25 750 €/a
*assumptions: EPEX Spot average value 2013

Figure 12 : Simulation d'une utilisation alternée d'une ou deux cogénérations optimisée en fonction du prix constaté sur
le marché SPOT sur une installation de 530 kW et un stockage de gaz de 2000m’® (Braun et al., 2014)

La premiére CHP sert a la production d’électricité de « base » dans le sens ou elle est active
tout au long de la journée. L'inconvénient est que la deuxieme CHP devra étre préchauffée et pré-
huilée pour subir un stress mécanique moins important lors des démarrages, ce qui implique des
dépenses énergétiques. Il existe aussi des CHP a fonctionnement flexible, c’est-a-dire qui ne peuvent
fonctionner qu’a 40 ou 50% de leur capacité, mais I'efficacité d’utilisation du biogaz est assez faible,
pour des raisons mécaniques, et leur utilisation entraine donc des pertes de biogaz non négligeables

dans le gaz non utilisé (Braun et al., 2014).

4.2.2 DIGESTEURS « FLEXIBLES »

Le procédé de production de biogaz en lui-méme peut également étre adapté. En effet, au
lieu de ne produire du biogaz qu’avec un seul digesteur classique, on peut fractionner la production
en modifiant le nombre et la disposition des réacteurs et en jouant sur le stockage des intermédiaires
de réaction pour la production de pointe. Par exemple, le plus souvent, les produits de I’hydrolyse et
de l'acidogenese sont stockés et utilisés pour la production « de pointe ». La production est donc

découplée en production « normale » ou baseload et production « en demande ».
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Une premiére configuration rencontrée est celle du ReBi (Regelbare Biogasanlage), un projet
financé par I’Agence des Ressources Renouvelables en Allemagne. Elle consiste en trois réacteurs : un
dédié a I'hydrolyse, de court temps de séjour, un deuxieme qui recoit la fraction solide
préalablement hydrolysée, et un troisieme qui est alimenté par la fraction liquide préalablement
stockée dans un réservoir. Les deux fractions sont séparées par une presse a vis qui sépare le digestat

du premier réacteur.

CSTR reactor Biogas production
- Biogas A
Solid hydrolysate Biogas
O O TR R ER IR RRRE RS > S o e >
CSTR reactor "
: >
. t
Screwpress g
Substrate o
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' feeding Biogas
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Liquid hydrolysate
Storage Fixed bed reactor t

buffer tank

Figure 13 : Schéma de l'installation ReBi (Hahn 2014)

La fraction liquide est constituée de composants organiques solubilisés facilement dégradables et le
réacteur est un lit fixe qui supporte bien les fortes charges organiques, avec des temps de rétention
courts. Les pics de production sont assurés par ce réacteur, avec seulement quelques heures de
latence, tandis que la fraction solide est digérée dans le CSTR, de facon continue. En termes de
flexibilité quantitative, lorsque I'installation est a sa capacité maximale, 66% de la production en
biogaz est assurée par le réacteur a lit fixe, et 33% par le réacteur stabilisé. Il est alimenté avec de
I’ensilage de mais (Hahn et al., 2014b; Loewe et al., 2014). De plus, le volume de stockage de biogaz
nécessaire a été réduit d’un facteur supérieur a 4 sur 3 jours de production (et de non-utilisation du
biogaz). Le réacteur a lit fixe utilisé pour la production de pointe permet d’assurer I'élimination de

fortes charges de fagon ponctuelle sans faire face aux problemes de lessivage des bactéries.

Il existe également une configuration adaptée a la digestion en voie séche avec des réacteurs

batch a percolation (« garages »), dont le principe est résumé dans la Figure 14.

Les étapes d’hydrolyse et d’acidification se font en début de batch dans les réacteurs a
percolation, puis le percolat a haute charge organique est stocké. Le réacteur a lit fixe est alimenté
avec le percolat stocké de fagon discontinue, en période de forte demande en électricité. Le percolat
est également re-circulé vers les deux premiers réacteurs, pour assurer I"humidification du tas de

substrat, extraire les AGV et améliorer le contact entre bactéries et substrats. En termes de
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performances, la production de biogaz flexible avec ce type d’installation présente de bons résultats
en termes d’amplitude (on peut passer de 0 @ 200 Lpiogar/KEmatiere seche €N UNe dizaine de jours). Le
temps de latence est plus important qu’avec I'installation précédente, ce qui la rend donc impropre
aux variations sur le court terme, mais plutot adapté aux variations saisonniéres ou sur le long terme

(Hahn et al., 2014b).

Biogas
0 e e st R et i it e -
i |
. Leach bed reactor |

| ! Gas storage

I Biogas production
i Biogas

Leachate liquid = hydrolysate

Leach bed reactor

S
v

Leachate Fixed bed reactor
storage tank

Leachate return

Figure 14 : Schéma de l'installation a double étage batch (Hahn 2014)

Une derniére installation, appelée IFBB, a été concue par I'Université de Kassel pour traiter
les déchets riches en ligno-cellulose, et produire a la fois du biogaz et de la biomasse solide destinée

a étre brllée. Son principe est schématisé dans la Figure 15.

Hydrothermal
Mash water conditioning Biogas production
Biogas
Silage i Screw press
. Press fluid Biogas
e @ —— conemnmamammea=S N B . >

Press fluid Fixed bed reactor
storage tank

T > Press cake

Figure 15 : Schéma de principe de l'installation IFBB (Hahn 2014)

Apres ensilage et broyage, le substrat (souvent déchets verts, tontes de gazon, fauches de bords de
route) est prétraité par trempage dans de I'’eau a 40°C. Il est ensuite séparé en une phase liquide, qui
est stockée puis utilisée pour la production de biogaz via un digesteur a lit fixe, qui donne comme vu
précédemment des temps de latence relativement courts et la possibilité d’éliminer de fortes

charges organiques en peu de temps. La phase solide est séchée et reformée en granules pour
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obtenir un combustible solide. Ce procédé a été testé aux échelles de laboratoire et pilote, et est

implanté a Baden-Baden pour sa premiére utilisation commerciale.

Conservation losses (18.0)
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CHP electr. Electr. demand (3.8)
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Press cake/pellets (62.0) Heatlosses (11.7)
>,—_/ a

Exportable heat (44.7)

Figure 16 : Bilan matiére du processus IFBB (Hahn et al., 2014)

La principale application a cette installation est I’exportation de combustible solide qui représente au
final plus de 44% de la matiere organique initiale, suivant le bilan matiere schématisé dans la Figure
16, et donc une exploitation maximale de la ressource pour la production d’énergie (Biihle et al.,
2012). Ce procédé permet également de valoriser des déchets difficiles a méthaniser en général, tout
en minimisant la concentration en minéraux dans la partie solide (ce qui pourrait conduire a des
problemes d’émissions de composés nocifs lors de la combustion). Cependant, suivant les déchets
utilisés, ces niveaux peuvent rester trop élevés (par exemple avec des tontes de terrains). En ce qui
concerne le substrat de méthanisation, le procédé permet en revanche d’augmenter le rendement

méthane par rapport au simple ensilage de plus de 17% (Nitsche et al., 2017).

4.2.3 STRATEGIES DE GESTION DES SUBSTRATS
Une derniere stratégie, sans amener d’investissements supplémentaires majeurs, consiste a adapter
la quantité et le type d’intrants du digesteur en fonction de la demande en électricité au jour le jour,

en se basant sur les prédictions du marché, comme expliqué en détail dans la section 3.1.

STABILITE ET RESILIENCE DES COMMUNAUTES BACTERIENNES
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Il est couramment admis qu’un fonctionnement stable convient mieux a un digesteur anaérobie,
mais il a été démontré que les Archae méthanogénes s’adaptent tres bien aux variations
d’alimentation (Lv et al.,, 2014). En effet, I'activité de Methanoculleus (prédominante dans cet
exemple) et Methanosarcina spp. augmente juste apres I'application des charges organiques dans les
guatre réacteurs testés, que ce soit avec une ou deux alimentations par jour (le bilan de production
de gaz restant égal par ailleurs sur une journée). En effet, les réacteurs qui subissent des variations
d’alimentation développeraient une communauté bactérienne plus dynamique et résiliente, qui
induirait une meilleure résistance aux chocs organiques, tout en assurant une production de biogaz
stable sur le long terme (De Vrieze et al., 2013). Il a été démontré dans ces travaux qu’un réacteur
alimenté de facon flexible (une fois tous les deux jours, avec un substrat synthétique) présentait un
degré de dynamique microbienne deux fois supérieur au réacteur contréle, alimenté une fois par
jour. Le réacteur « flexible » a été ensuite plus prompt a supporter une charge organique multipliée
par 8 et de hauts niveaux d’'ammonium (jusqu’a 8000mg/L) sans dégrader la quantité de méthane
produite. Trois régimes d’alimentation différents ont également été testés en CSTR par (Mulat et al.,
2016). Les doses de substrat (partie solubles de céréales) ont été alimentées soit une fois par jour,
une fois tous les deux jours ou une fois toutes les deux heures. Il en ressort que I’alimentation moins
fréquente des digesteurs (tout en gardant la méme charge appliquée journaliére) augmente la
stabilité de la digestion anaérobie sous chocs organiques par rapport aux réacteurs qui sont
alimentés plus souvent. Un shift dans la communauté bactérienne a été détecté, mais pas dans les
archées méthanogénes, et la proportion de méthane acétoclastique/hydrogénophile n’a pas non plus

changé avec les conditions d’alimentation.

INFLUENCE DU MODE D’ALIMENTATION DES REACTEURS SUR LE BIOGAZ
En effet, alimenter moins souvent le réacteur —sans toutefois changer la charge totale- conduit en
principe a une plus grande variabilité dans la production de biogaz sur le méme laps de temps. Une
accumulation d’H, et d’AGV a cependant été notée sur ces derniers essais, quoiqu’elle ne I'ait pas été
a des teneurs dangereuses pour la stabilité du processus (au contraire, la conclusion de I'étude
précédente statue que le réacteur supporte mieux des charges instantanées plus grandes). A plus
grande échelle, la variation du schéma d’alimentation du réacteur — sans changer la quantité totale
alimentée, par exemple sur une semaine- a également été étudiée (Terboven et al., 2017). Dans un
réacteur a lit fixe de 57L alimenté avec de I’ensilage de betterave, des charges journaliéres variant de
0,33 3 4 gwv.L'"j" ont été maintenues sans perturbations a long terme, avec cependant des baisses
ponctuelles fortes de pH et de pourcentage de méthane apres alimentation a une OLR de 4 gyy.L™.j™.
Les temps de production de biogaz aprés alimentation peuvent étre aussi courts qu’une quinzaine de

minutes dans ce type de réacteurs, avec une augmentation de 1,2 a 3,5 fois le débit de gaz. Les
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conditions thermophiles, dans le cas du réacteur alimenté avec de l'ensilage de betterave, ont
montré une qualité en méthane plus stable; la teneur du gaz produit revient a 40% apres 4h, contre
6h pour les conditions mésophiles a la plus forte charge appliquée. Les mémes études de variation
d’alimentation ont été testées sur un autre procédé qui consistait en deux réacteurs (un réacteur a
percolation et un filtre anaérobie, respectivement de 35 et 22L), alimentés par de I’ensilage de mais
et dont la charge moyenne sur une semaine était de 4,5 gwy.L'".j* (donc 31,5 gMV ont été distribués
différemment sur une semaine). Les parametres (pH, concentration en AGV) de chaque réacteur sont
restés relativement stables méme apreés la plus forte charge : les AGV sont passés de 1 a 2 g/L. Les
temps d’augmentation ou de baisse notable du débit de méthane aprés alimentation étaient d’une
journée environ. Sur une semaine, le rendement méthane n’a pas été altéré avec les différents
schémas d’alimentation (Linke et al., 2015). A plus petite échelle, un réacteur de 1L de volume utile
alimenté avec des eaux usées synthétiques (DCO d’entrée=0,25g) a été testé pour la comparaison de
différents modes d’alimentation : soit des batch journaliers (temps d’alimentation 3 minutes), soit
des fed-batch (30, 60 et 180 minutes). Il a été démontré que lors des plus longues périodes
d’alimentation (180 minutes), I'efficacité d’élimination du substrat chutait de 86% a moins de 50%
aprées 32 jours. Cela aurait a priori été causé par I'apparition de biopolyméres extracellulaires qui ont
altéré le contact entre le substrat et la biomasse (Ratusznei et al., 2003). Ces polymeres seraient
sécrétés par la biomasse sous conditions de stress qui seraient atteintes avec les fed-batches trop
longs. L'hydrodynamique de ces réacteurs ne serait donc pas adaptée a I'élimination de faibles

charges sur un temps relativement long.

Ces essais ont été menés sur des réacteurs a lit de biomasse ou biomasse fixée, qui, comme vu
précédemment, permettent d’assurer I'élimination de trés fortes charges sans risque accru de
lessivage des bactéries. Or, la majorité des digesteurs fonctionne actuellement en CSTR. Dans des
CSTR en continu, les charges appliquées sont moins élevées car il y a un risque de lessiver la
biomasse et donc de causer de sévéres dysfonctionnements. Sur des petits volumes (2,5 L), des
réacteurs alimentés avec des eaux usées synthétiques ont montré, au contraire des réacteurs a
biomasse fixée, une meilleure élimination de charge organique a des charges hautes que les mémes
réacteurs opérés en mode batch (86 a 95% a 12gDCO/L.j) (Cheong and Hansen, 2008), ainsi qu’une
plus basse concentration en AGV. Le ratio optimal du temps d’alimentation sur le temps du cycle
avant une nouvelle alimentation était de 0,42. Au niveau de I'analyse de I'activité méthanogene, le
fed-batch a eu pour effet d’augmenter I'activité liée a la dégradation de I'acétate et du butyrate,
mais de diminuer celle du propionate, ce qui pourrait poser des problemes pour un changement de
substrat par exemple. Chez (Arhoun et al., 2013), en réacteur de 5L, avec cette fois un substrat non

synthétique (résidus de poires), un CSTR admet une charge journaliére plus haute en adoptant un
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mode d’alimentation fed-batch plutot qu’un batch journalier. En effet, le réacteur a pu traiter une
charge de 10,5 guv.L™.j " en fed-batch contre 6 en batch, avant d’observer une acidification du milieu,
tout en maintenant le rendement méthane constant et sans dégradation du pourcentage de
méthane produit (44% contre 39% en batch). En revanche, entre les deux tests, le substrat a subi une
altération (séparation solide-liquide), le liquide étant ensuite amené par une pompe sur 12 heures et
la partie solide en un pulse aprés 12 heures. Cette différence pourrait expliquer la facilité de

traitement de la charge organique, en plus de I'acclimatation due a la montée graduelle de la charge.

TYPE DE REACTEURS UTILISES
Il a été également démontré que de grandes flexibilités de production répétables ont été atteintes
dans des filtres anaérobies (de I'ordre de +300 a 400% dans I’heure sur le débit de biogaz apres
I'alimentation) (Lemmer and Kriimpel, 2017), avec des substrats liquides. Il en ressort donc que
I'alimentation optimale des réacteurs, en termes de temps d’alimentation et de charge appliquée,
dépend des caractéristiques du réacteur et du substrat utilisé : a priori, les réacteurs a biomasse
immobilisée supportent mieux les charges appliquées trés hautes en pulse, alors que les CSTR
pourraient traiter des charges hautes en privilégiant un mode d’alimentation continu ou fed-batch.
Or, la majorité des installations agricoles en Allemagne et en France fonctionne en CSTR avec des
déchets issus de I'agriculture, en majorité solides. Sachant que I’hydrolyse est une étape tres lente,
et limitante dans ce cas, on ne peut pas atteindre ce type de vitesses (qui correspondrait au taux de

production maximum de la méthanogenése acétoclastique).

LA CO-DIGESTION POUR UNE MEILLEURE GESTION DE L’ALIMENTATION FLEXIBLE
Dans l'optique de favoriser les déchets agricoles plutét que les cultures dédiées, un modéle spatial
estimant le potentiel de production par la digestion anaérobie a partir de ces déchets (résidus de
culture et résidus d’élevage) a été testé (Einarsson and Persson, 2017). Il est démontré que sur
I’Europe, la production de biogaz depuis les déchets agricoles pourrait étre doublée par rapport a la
production actuelle. Ce résultat est sensible majoritairement au ratio C/N des substrats ainsi qu’au
taux de matiéres seches, qui peuvent perturber la méthanisation. Il est donc essentiel, selon cette
étude, de considérer plutot la co-digestion et de choisir avec soin les co-substrats utilisés pour avoir

des mélanges avec des caractéristiques qui facilitent la dégradation anaérobie.

Jusqu’ici, les publications citées ont testé en majorité une alimentation flexible en digestion mono-
substrat. Les substrats utilisés en général pour la digestion anaérobie possédent des vitesses de
dégradation et un potentiel méthane (BMP) propres liés a leurs caractéristiques spécifiques en terme
de composition (sucres, lipides, protéines, fibres, composés inertes). Ces différences permettent

d’utiliser au mieux les propriétés des substrats disponibles pour augmenter ou diminuer la
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production de biogaz a la demande, dans une optique de flexibilité. Par exemple, des substrats tels
que le glycérol ont des vitesses de dégradation élevées, de I'ordre de quelques heures en batchs de
1gVS/Lisactewr tandis que les fumiers et lisiers sont trés lents a la méme charge, quelques jours voire
semaines. Ces substrats, par exemple, peuvent étre utilisés en complément I'un de I'autre pour une
production de biogaz sur demande en jouant sur leur caractéristiques tres différentes pour assurer a
la fois une production « de base » et des pics de production en biogaz. En effet, des ajouts de 0,63%
et 3% en volume de glycérol brut sur un digesteur CSTR de 50 L alimenté avec des boues d’épuration
permettent une augmentation du débit (de plus de 50% et 80% respectivement) dés 4h aprés
I'alimentation (Nghiem et al., 2014), et le retour a une production de base 4h apres la fin de cette
alimentation (c’est-a-dire que la latence du réacteur aprés un pic -ou l'arrét- était de 4h). En
revanche, il est important de rester prudent sur cet ajout de substrat rapidement dégradable : une
dégradation du rendement méthane volumique est en effet observée sur ce méme réacteur avec un
ajout de 3% en volume (0,65m> de biogaz supplémentaire par m® de glycérol ajouté contre 1,3m?
pour un ajout plus faible). Ce résultat a été également démontré en co-digestion avec du lisier bovin :
sur des réacteurs de 3L, des ajouts en glycérol brut de 5% et 10% en masse conduisent a une
augmentation nette du rendement méthane (+207%) sur le digesteur, alors qu’un ajout a 15% ne

I'augmente que de 44% (Robra et al., 2010).

Un autre type de substrats rapidement dégradable qui peut étre utilisé en co-digestion avec des
substrats type lisier pour de la flexibilité est tout 'ensemble des ensilages : outre une certaine facilité
de stockage, I'utilisation d’ensilages permet a la fois d’augmenter de facon significative le potentiel
méthane des mélanges et de disposer d’un substrat dont le temps de dégradation est adapté a la
flexibilité de production (Hahn et al., 2014b). Cependant, les ensilages peuvent avoir des
caractéristiques différentes : sur la Figure 17, les cinétiques et cumuls de 3 variétés d’ensilage sont

comparées avec du fumier bovin.
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Figure 17 : Rendement spécifique méthane et cumul de méthane produit par différentes sortes d'ensilage sur un batch
de 28 jours (rs : cumul, y : rendement) (Hahn et al., 2014b)
L'ensilage de betterave a sucre présente un BMP plus élevé que de I'ensilage de mais. Il présente

également une cinétique plus élevée.

D’autres publications utilisent des déchets de fruits et légumes en co-digestion avec des résidus de
biodiesel (Torrijos et al., 2011). L'ajout de ces derniers substrats a hauteur de 33% de la charge
appliquée résulte en une augmentation de 60% de la production de méthane sur une semaine. La
combinaison de substrats alimentée doit cependant étre étudiée avec soin : une co-digestion entre
des algues et des effluents animaux (Sarker et al., 2014) a été étudiée également et ne présente pas
d’amélioration notable sur le rendement méthane ; en conditions thermophiles, la dégradation est
méme altérée, avec une formation importante d’AGV. La gamme d’intrants utilisables dans le
contexte de flexibilisation de production du biogaz reste tout de méme large. De plus, en ce qui
concerne la digestion des substrats solides, il est admis que I'étape d’hydrolyse est limitante: agir sur
la structure des substrats par prétraitements (thermiques, mécaniques, physico-chimiques,
biologiques...) permet d’améliorer I'accessibilité pour la digestion anaérobie et d’accélérer cette
premiere étape. Ces prétraitements peuvent modifier la vitesse de dégradation des substrats, leur

BMP final, leur teneur en minéraux... (Gupta et al., 2012).

UTILISATION D’INDICATEURS POUR LA PREVENTION DES DYSFONCTIONNEMENTS DUS AUX
SURCHARGES
Il est doncimportant de prendre en compte le type de réacteur et de substrats pour travailler

N

en fonctionnement flexible, c’est-a-dire a charge organique fluctuante. Pour prévenir toute
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défaillance grave d’un réacteur en surcharge, il existe également un certain nombre de recherches
sur les indicateurs permettant de prévoir les défaillances d’un réacteur anaérobie. Les principaux
indicateurs — et les plus simples a mesurer- sont la teneur en AGV totale et le pH notamment, en plus

de la vitesse de production et de la qualité du gaz (teneur en CH, et CO,, voire H, et H,S).

Les indicateurs reliés au gaz sont fiables, mais lorsque I'anomalie est détectée, il est souvent
trop tard et la production est déja dégradée (vitesse et teneur en méthane en baisse) : il faut aller
chercher du c6té des indicateurs de I'état interne du réacteur. Le pH peut fournir une information
importante (il ne doit pas tomber sous 6,5 et pas au-dessus de 8), mais il peut également étre biaisé
et par conséquent ne constitue pas un indicateur fiable dans les cas ou l'alcalinité du réacteur est
élevée (Hawkes et al., 1993). En revanche, la concentration totale en AGV semble étre un bon
indicateur, puisqu’elle se traduit une accumulation d’intermédiaires de réaction, donc un
dysfonctionnement du processus (Boe et al., 2007). Encore plus précis, il a été démontré que les
concentrations des différents AGV, et notamment le propionate, étaient d’'importance pour une
prévention fiable des dysfonctionnements sur un réacteur soumis a des chocs hydrauliques,
organiques et de changement d’alimentation (Boe et al., 2010). Les indicateurs les plus fiables sont la
concentration en acétate, en butyrate (lors de I’addition de glucose) et de propionate (dans le cas de
fortes surcharges), et une combinaison de trois indicateurs était proposée pour couvrir tous les cas

de figure : concentrations en acétate et propionate, ainsi que le taux de production du biogaz.

Une publication a également pu mettre en lumiére un indicateur basé sur le rapport entre la
concentration en AGV et la concentration en calcium ; cet indicateur s’est révélé le plus fiable et le
plus précoce avant la défaillance du réacteur par surcharges d’huile de colza (Kleybocker et al., 2012).

Il a en effet augmenté 2 a 3 fois, de 3 a 7 jours avant la chute de la production de biogaz.

Des méthodes de contréle-commande fiables et rapides doivent étre basées sur certains de
ces indicateurs, qui permettent de suivre I’état du digesteur. Certaines ont d’ailleurs été cités dans la
section 3.1 (Steyer et al., 1999). Ces paramétres sont donc, dans une optique de flexibilisation de Ia

production, a surveiller pour éviter toute défaillance du réacteur.

Le probleme de l'intégration des énergies renouvelables intermittentes vient surtout du fait que
I’électricité n’est pas un produit qui se stocke facilement et a faible colt. A long terme, on peut
imaginer que les recherches finiront par améliorer le stockage en batteries ; a court et moyen terme,
il faudra tout de méme trouver des solutions pour l'intégration des énergies intermittentes, sans

quoi de nombreux problémes pourront se manifester. De plus, travailler sur la flexibilisation de
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I’énergie permettra, méme a long terme, de minimiser les colts de stockage de I’électricité. Toutes
les solutions exposées précédemment ont déja fait I'objet d’au moins quelques recherches et sont a

priori faisables techniquement.

5.1 RECAPITULATIF

Les caractéristiques des différentes possibilités de flexibilisation décrites dans les sections
précédentes ont été réunies dans le Tableau 1 ci-dessous afin de comparer leurs performances et

inconvénients.

Tableau 1 : Comparaison entre les différents moyens de flexibilisation de la production d’électricité a partir du biogaz

Technique

Forme de stockage
de I'énergie

Performances

Inconvénients

Stockage de biogaz

Biogaz

Stock disponible immédiat
de 4 a 8h de production de
biogaz

Limitation du volume par
sécurité, pertes importantes
possibles

Production alternée
de biométhane

Biométhane

Laboratoire : 85-95% CH4
Echelle industrielle : 96%
CH, avec catalyseur et
membranes, 65% sans
épuration

Couts d’investissement élevés

CHP en cascade

Biogaz

Doublement de la
production d’électricité
instantanée avec 2 CHP

Matériel actuel (CHP) non
adapté / Stockage limité/
Investissements lourds

Installations flexibles

Intermédiaires de

66% de la capacité totale de

Pas adaptés aux installations

réaction / production biogaz sur le existantes / Temps de réaction
hydrolysat second réacteur peuvent étre importants
(heures, jours) selon procédé
Gestion des Substrats Facteur 3 entre la Temps de réaction importants
substrats production de base et la (heures, jours)

production de pointe

Ces techniques sont classées par forme de stockage de I'énergie, c’est-a-dire la forme sous laquelle
I’énergie biogaz est retenue pour utilisation ultérieure (ou consommée, dans le cas du biométhane).
Leurs performances sont comparées sur la base de la différence entre la production de base et la
production de pointe (donc en termes d’intensité de flexibilité). Les temps de réaction, donc la
flexibilité temporelle, sont également mentionnés lorsqu’ils sont importants. Les principaux

inconvénients de chaque technique sont comparés dans le tableau.

Les techniques reposant sur le stockage physique du biogaz regroupent le stockage du biogaz dans
des batiments dédiés et 'utilisation en cascade de CHP. Elles ont I'avantage de pouvoir répondre a

une demande d’énergie quasi-immédiatement. En revanche, ces stocks sont vite limités dans le cas,
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par exemple, de longues périodes de production sans utilisation du biogaz. De plus, les CHP actuelles
nécessitent un préchauffage et elles sont optimisées pour fonctionner en continu, a cause des tarifs
de rachats actuels. D’aprés une analyse de co(ts sur des unités virtuelles de 1325, 2650 et 3710 kW
(Hahn et al., 2014a), les concepts reposant sur le stockage de biogaz sont compétitifs dans le cas ou
la demande en stockage ne dépasse pas 8h. En revanche, les périodes sans demande excédant les
72h ne peuvent pas étre couvertes par ces stockages, qui sont limités par la législation sur le
stockage de gaz; les installations flexibles sont donc plus adaptées, méme si les colts impliqués sont

plus élevés.

La production alternée de biogaz/biométhane selon les périodes demande haute/demande basse en
électricité repose sur un principe extrémement intéressant du point de vue énergétique (captation
du CO,, procédé a températures et pression ambiante), mais les résultats actuels a grande échelle ne
sont pas tout a fait concluants et il faut installer tout un ensemble d’épuration pour arriver a un
biométhane injectable dans le réseau. Or, c’est surtout cette épuration qui colte cher, en plus des
infrastructures nécessaires a l'injection dans le réseau. Il faut cependant garder en téte que le
biométhane se développe beaucoup et que les aides a l'injection sont encourageantes; il faut
maintenant demander une autorisation a la préfecture pour ne pas faire d’injection réseau pour des

projets au-dela de 300kW.

Les concepts d’installations flexibles se sont développés ces dernieres années et on trouve
maintenant quelques travaux sur |'efficacité des installations a double étage et le stockage des
hydrolysats pour la production de pointe, pendant que la production de base est assurée par un
étage plus classique. Cependant, comme les besoins en flexibilité devront étre comblés dans les
prochaines années, l'intérét majeur, notamment en Allemagne, est d’utiliser le potentiel du parc

d’installations déja existantes et non de construire de nouvelles installations en masse.

Enfin, la gestion des substrats doit étre considérée comme une solution viable, car elle peut tout a
fait s’adapter a des installations existantes et permet de moduler fortement la production de gaz : en
revanche, cette solution est dépendante de la disponibilité des substrats et du type du réacteur
utilisé, comme vu précédemment. Les temps de réaction peuvent en effet étre importants et ne pas
répondre aux demandes d’énergie les plus rapides, la méthanisation étant un processus relativement

lent (au minimum quelques heures).
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Figure 18: Schéma reprenant les différentes tranches temporelles concernées par la flexibilisation et le positionnement
de certaines solutions par rapport a ces demandes (FM : feed management) (Dezera 2016 & Barchmann 2016, adapté de
Weiland 2016)

Une solution adaptée au parc existant, concernant le biogaz, et particulierement aux réseaux locaux
de production d’énergie, serait donc de coupler la gestion des substrats avec le stockage de biogaz.
En effet, en couplant ces deux méthodes, on peut a la fois obtenir une énergie mobilisable dans les
qguelques secondes (stockage de biogaz) et sur de plus longues durées (intrants), sans
investissements majeurs supplémentaires. L'intérét de recourir a la production flexible permet en
effet de ne pas augmenter de facon drastique les tailles du stockage de biogaz, et par conséquent les
colts engendrés (Bekkering et al., 2013). Sur la Figure 18, les champs temporels de disponibilité de
I’énergie sont mis en regard des possibilités de flexibilisation, entre gestion des substrats a court et
moyen termes et stockage avec ou sans extension. On voit donc que ce couplage gestion des
intrants-stockage est adapté a la demande de disponibilité voulue pour I'optimisation des marchés,

entre une heure et quelques jours.

5.2 FAISABILITE DU COUPLAGE STOCKAGE — INTRANTS VARIABLES

C’est la conclusion qu’améne le travail de Mauky et al. sur le couplage de production flexible
et de stockage. Lors de la conduite flexible des réacteurs anaérobies CSTR, de 10L et 35L (Mauky et

al., 2014) puis de 165m? et 800m® (Mauky et al., 2017), la quantité d’intrants a été adaptée a chaque

44



Chapitre | : Synthese bibliographique

fois pour analyser la flexibilité intra quotidienne (donc sur 24h) et calculer le gain de volume de
stockage effectué par rapport a une production stable. Les substrats utilisés étaient du fumier bovin,
et des ensilages de mais et de betterave a sucre. Il a été montré que la production de biogaz pouvait
avoir une flexibilité intra-quotidienne importante, avec une vitesse de production de biogaz
maximale pouvant aller jusqu’a 3 fois la production de base puis y revenir, le tout dans la méme
journée. Ces cinétiques ont été obtenues avec des charges allant de 1 a 6 guv.L™.j", et une réaction
quasi immédiate apres les surcharges (moins d’'une heure). Sur la journée, 75% de la production de
biogaz quotidienne a été produite dans les 12 premieres heures apres I'alimentation. Comparé a une
production stable moyenne de biogaz, cette expérience compare 3 scénarios différents : les périodes
de production avec utilisation et de production sans utilisation du biogaz sur 24 heures ont été
déterminées. Les ratios comparés sont respectivement de 16 heures d’utilisation/ 8 heures de
stockage, 12 heures d’utilisation/ 12 heures de stockage et 8 heures d’utilisation/12 heures de
stockage (donc le biogaz est utilisé ou stocké sur des ratios de temps différents durant 24 heures). Un
stockage moyen de production correspondant a 8 heures de production a été considéré comme base
de calcul. Le fonctionnement flexible permet de réduire le volume de stockage nécessaire de

respectivement de 17%, 45% et 35%, a I'échelle du laboratoire (voir la Figure 19).
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Figure 19 : Comparaison de la modélisation de demande de volume de stockage en fonction des différents scenarios
testés et des résultats expérimentaux, avec un fonctionnement de réacteur flexible et un fonctionnement continu
(Mauky 2014)

A I’échelle industrielle, ces résultats sont un peu plus faibles (11%, 15% et 15%). De plus, en
prenant comme limite de stockage de biogaz la limite Iégale en Allemagne (50 tonnes, soit a peu prés
38 000 m* aux conditions standard), au bout de 72 heures sans utilisation du biogaz, la production
flexible permet de rester dans les limites imposées par la loi méme avec une moyenne de production
de 1400 m?/h, sans extension de volume de stockage. Une production stable impose un
dépassement de ce volume de stockage dés une moyenne de 500 m?/h. Ces assertions sont bien

entendu fonction de la taille du digesteur.

Il est donc démontré, a toutes échelles, I'intérét d’allier une production flexible de biogaz en
gérant les intrants en fonction des prévisions journalieres et un stockage de biogaz pour la
disponibilité immédiate. Une évaluation économique a également été menée sur ce concept et les

conclusions sont telles que le passage au fonctionnement flexible par gestion des intrants est
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économique par rapport a une simple extension de stockage : en effet, dans le cas d’une capacité
installée de 500kW, 48 869€ sont économisés en évitant la construction d’une extension de stockage

de biogaz (Barchmann et al., 2016; Grim et al., 2015).

5.3 DES LIMITES EN FONCTIONNEMENT FLEXIBLE ?

Adapter la gestion des intrants pour un mode de fonctionnement flexible souléve donc plusieurs
qguestions dés lors que I'on souhaite passer de la théorie a la pratique; comme mentionné
précédemment, la plupart des réacteurs sont menés en régime stable. Le passage a un régime
flexible doit alors se faire sans mettre en danger la stabilité a long terme du digesteur, c’est-a-dire
gue sa capacité a dégrader la charge organique appliquée sur le temps d’opération ne doit pas étre
altérée par des dysfonctionnements amenés par une mauvaise gestion de |'alimentation. Le

probleme des limites de fonctionnement des réacteurs utilisés peut alors se poser.

5.3.1 DES LIMITES EN TERMES DE CHARGE APPLIQUEE SUR LES DIGESTEURS
L'un des problemes majeurs lorsque I'on utilise des substrats rapidement dégradables pour obtenir
un maximum de flexibilité (une variation de la production de biogaz plus importante dans un court
laps de temps) est que les fortes charges de substrats rapidement dégradables aménent souvent une
acidification forte dans le réacteur (d’ou I'intérét de la co-digestion). En effet, la quantité d’acides
générés lors de l'acidogenése peut étre importante et rapide, si rapide que les méthanogénes
peuvent ne pas réussir a dégrader le tout et laisser les acides s’accumuler. De plus, en conditions

acides, les méthanogénes peinent a former du méthane et I'accumulation peut s’aggraver.

Pour éviter des conditions non adaptées, par exemple sur la charge des réacteurs, des travaux ont
tenté de déterminer des limites, que ce soit dans le ratio de substrats « rapides » sur les substrats
« lents », dans la charge journaliére appliquée ou dans le temps de rétention utilisé. Par exemple, le
lactosérum est connu pour avoir une vitesse de dégradation et un BMP élevés, mais sa dégradation
présente un fort risque d’acidification; il a été démontré qu’en CSTR, on pouvait utiliser la co-
digestion avec du lisier, a forte alcalinité, pour contrer I'effet de I’acidification (Rico et al., 2015). La
co-digestion de lisiers et lactosérum peut étre menée avec un flux intrant contenant 85% de
lactosérum sans baisse de I'efficacité de dégradation, a un temps de rétention de 15,6 jours et a une
charge maximale de 5,9 guv.L™.j". Avec un UASB, la proportion maximale dans le flux entrant reste a
70% mais la charge appliquée maximale grimpe jusqu’a 20 gwv.L".j". Sur une autre étude, en
descendant a des temps de rétention plus bas, et en augmentant a la fois la charge organique
appliquée (4 gw.L".j" et TRH de 10 jours), sur un CSTR alimenté avec des algues, le rendement
méthane décroit de 60% par rapport a une charge de 1 gwy.L™.j" et un TRH de 25 jours (Aramrueang

et al., 2016). L'influence du temps de rétention a charge organique constante sur la biomasse dans le
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réacteur a donc été étudiée pour tenter de comprendre les limites biologiques. Ces recherches ont
été effectuées sur trois types différents de réacteurs (un CSTR, un réacteur a lit fluidisé et un
réacteur discontinu) alimentés avec des résidus liquides de distillation (Ziganshin et al., 2016). La
réduction du temps de rétention a charge organique constante a été effectuée par I'augmentation de
la concentration et la baisse du volume de substrat en entrée. Les communautés bactériennes se
révélent tres dynamiques en conditions de stress, et en CSTR, lorsque le HRT est diminué de 6 jours a
1,5 jours, on observe un shift et une activité augmentée de Methanosaeta alors que Methanoculleus
et Methanosarcina étaient plus actives sans la réduction de I'HRT, ce qui implique a priori la

favorisation de la voie acétoclastique lors de surcharges.

Les charges organiques appliquées varient donc selon le réacteur et sont en général plus faibles sur
les systémes CSTR que sur les systemes a biomasse fixée ou a lit fluidisé, méme si les communautés
bactériennes savent s’adapter et que I’on observe une grande dynamique dans les réacteurs. Or tous
ces travaux sur les recherches de charge maximale ont été faits avec des substrats liquides : le cas

des substrats solides en CSTR est peu abordé.

5.3.2 LIMITATIONS ET PROBLEMES SUR LA PRODUCTION DE BIOGAZ EN SURCHARGE

Lors de la production de biogaz en fonctionnement flexible, les taux respectifs de méthane et
de dioxyde de carbone varient selon le pH dans le réacteur et selon I'avancement de la digestion des
substrats. Le CO, se produit surtout lors de I’hydrolyse, avec les acides organiques, dans la premiere
phase apres une alimentation. Le méthane redevient majoritaire lors de la consommation de ces
intermédiaires par les méthanogeénes, dans un second temps. Il est essentiel de prendre en compte
cette alternance pour éviter de stocker un biogaz trop faible en méthane, donc inutilisable en
cogénération. En effet, les CHP actuelles peuvent fonctionner dans la limite d’une qualité de
méthane supérieure ou égale a 45%, mais elles peuvent avoir des difficultés a démarrer a cause du
besoin plus important de volume de gaz. Les gaz d’échappement peuvent en outre se dégrader et
leur concentration en NOx, toxiques pour I'environnement, augmenter (Mauky et al., 2017). Sur les
installations agricoles, un stockage permet en général de lisser cette baisse de méthane dans le cas

de variations horaires.

On peut voir dans les travaux de Linke (Linke et al., 2015) une limite quantifiée a la production de
méthane quotidienne : en effet, malgré une augmentation de la charge journaliere multipliée par 7,
la production de la journée ne dépasse pas une augmentation de 50% en méthane. Ce résultat est
expliqué par la forte teneur en CO, du gaz 24h apres I'alimentation ; en effet, la quantité de gaz est
multipliée par 4, ce qui signifie que la teneur en CO, du gaz doit avoisiner les 62,5% en moyenne sur

la journée (en admettant que les quantités de H, et H,S soient négligeables). Le méme résultat a été
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atteint sur une charge journaliére deux fois moins élevée. Pire, en ne faisant que doubler la charge
journaliere, on obtient ce méme niveau de production de méthane dans les 24h. Ces résultats ont
été obtenus avec de I’ensilage de mais, sur une installation a deux étages (réacteur a percolation et

filtre anaérobie), a des charges allant de 4,5 gyv.L™.j" 4 31,5 guv.L ™.

De méme, chez Mauky (Mauky et al., 2014), a I’échelle du laboratoire, la production de biogaz (sans
mesures de méthane) n’est pas non plus proportionnelle a la charge instantanée appliquée. Les
maximums de production de biogaz horaire instantanés restent a la méme valeur apres avoir
alimenté ce qui correspondait au quart ou a la moitié de la dose journaliere (donc pas
d’augmentation de biogaz par rapport a une charge multipliée par deux, sur 12 heures). A I'échelle
industrielle, la proportionnalité entre les plus grandes vitesses de production en méthane et
I'alimentation n’est pas non plus respectée : en rajoutant 50% d’alimentation en plus, la vitesse de
production de méthane n’augmente que de 3% dans la demi-journée. En revanche, les bilans
méthane sur des durées plus longues (5 a 7 jours) sont corrects. |l a été également observé qu’une
pause dans l'alimentation de plus de deux jours pouvait conduire a un ralentissement dans la
dynamique du réacteur lors de la reprise de I'alimentation, ce qui peut poser des problémes dans le
cas de longues périodes de faible demande suivies d’une période de forte demande (par exemple, le

week-end avec la reprise du lundi matin).

Plus simplement, lors de la hausse graduelle d’une charge journaliére constante sur un CSTR de 10L
(Ganesh et al., 2013), lorsque la charge est multipliée par 3, la production journaliére de biogaz
n’augmente que d’un facteur 2. Quand la charge appliquée atteint une valeur limite (ici 7,5 gVS/L.j),
on assiste méme a une chute du taux de dégradation de matiére organique de 20% environ, donc a
une production moindre de méthane, due soit a une accumulation des AGV ou a la limitation de

I’hydrolyse.

Ces résultats montrent que la production flexible de biogaz par augmentation ou diminution de la
charge organique est faisable, mais qu’une optimisation des méthodes reste a faire pour prendre en

compte les limites de chaque systeme.

Dans ce chapitre, le probleme croissant de lintégration des énergies renouvelables
intermittentes en Europe a été abordé. En effet, au fur et a mesure de la sortie des mix énergétiques
basés sur les énergies fossiles, les énergies intermittentes se sont le plus développées - suite a des
politiques énergétiques plus que favorables- et le risque d’instabilités dans les réseaux électriques ira

en grandissant. Il est donc important de considérer le besoin d’'une énergie de compensation, en plus
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d’améliorations des techniques d’information et des capteurs dans les réseaux électriques
(smartgrids). 1l est aussi nécessaire de trouver une solution utilisant le potentiel déja existant,
puisque ce probleme se posera sur du court a moyen terme. Le long terme sera probablement assuré
par I’évolution du stockage en batteries, en plus des solutions de flexibilisation qui seront mises en
ceuvre. |l est intéressant cependant de chercher a réduire au maximum ces disparités de fourniture

d’électricité par rapport a la demande, pour minimiser les besoins futurs en stockage.

Dans ce chapitre, il a été démontré par de nombreuses manieres que |'énergie fournie par la
digestion anaérobie pouvait répondre au probléme, notamment par I'exemple allemand et dans le
cas de réseaux d’énergie de petite taille. Suite a des politiques favorables sur I'intégration des
déchets d’élevage et sur la flexibilité, c’est en effet la biomasse qui est la mieux placée pour jouer le
role de cette énergie de compensation sur les marchés. Elle est en effet facilement stockable (que ce
soit sous forme de biomasse ou d’intermédiaires), le potentiel nécessaire est bien présent et il
s’inscrit dans une optique tres actuelle de réduction et de traitement des déchets, en plus de la
production locale d’énergie. Le principal verrou est I'existence prédominante des régimes stables et
la peur de perturber une étape de la cascade de processus qu’est la digestion anaérobie, ce qui

pourrait conduire a I'arrét des réacteurs et a des pertes financieres importantes.

Des publications ont démontré l'intérét du couplage entre la production de biogaz flexible par
gestion des intrants et stockage de gaz sans extension, inclus au niveau économique. Cette solution
est faisable a grande échelle, sur des installations réelles déja existantes, et surtout a court terme. La
co-digestion de substrats a caractéristiques (BMP, vitesses de dégradation) différentes présente un

intérét certain pour le fonctionnement flexible.

Cependant, malgré le nombre de travaux croissants dans ce domaine et les informations disponibles

sur les limites en fonctionnement a hautes charges, il reste quelques zones d’ombre.

o Le fonctionnement flexible a tres hautes charges a été testé sur des nouveaux procédés ou
des réacteurs a biomasse fixe (ou lit fluidisé), qui supportent des charges organiques bien
plus importantes que de simples CSTR. Or, ceux-ci correspondant a la majorité des
installations en place, il est important de pouvoir bien définir les limites de fonctionnement
dans un intervalle raisonnable sur ce type de réacteurs, afin de ne pas causer de
dysfonctionnements a long terme. Peu de données existent sur la résistance de CSTR aux
pulses de substrats solides.

o Deux inconvénients existent en ce qui concerne le mode d'alimentation continu avec des
CSTR : le mode d’alimentation continu n"augmente pas la résilience des bactéries et archées

aux chocs organiques ponctuels, et les substrats utilisés dans les digesteurs agricoles n’ont
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souvent pas une teneur en matieres séches assez basses pour étre alimentés via des pompes
(problemes de bouchages, etc.), ce qui pose des problemes dans l'optique d’une
flexibilisation de la production.

Lorsque des travaux se penchent sur les limites des réacteurs, ou sur les limites des
communautés microbiennes en période de stress, c’est trés souvent avec des substrats
liquides ou a tres faible teneur en matiéres seches. Les limites de digestion ne sont
guasiment jamais testées avec des substrats réels solides, tels que les fumiers ou les
ensilages. Ceux-ci représentent pourtant un potentiel non négligeable.

Lors des essais avec des CSTR et des substrats réels, en fonctionnement flexible, des charges
moyennes sont utilisées sur une journée et réparties en plusieurs alimentations. Or, si I'on
arrive bien a un fonctionnement flexible avantageux par rapport a un fonctionnement stable,
les doses d’intrants ne sont pas forcément adaptées a chaque fois en fonction des besoins
électriques et la production de biogaz peut présenter des résultats non optimisés (teneur en
CO, trop grande, réponse instantanée trop faible par rapport a la charge appliquée, difficulté
de «reprise » aprés une période de carence..). Plus de données dans ce type de
fonctionnement sont nécessaires pour pouvoir affiner les stratégies de contréle opératoires.
Enfin, des stratégies de contrdle basées sur des modeles dynamiques, qui permettent a priori
de décrire finement et de facon fiable la production de biogaz et de méthane en
fonctionnement flexible, seraient idéales. Le probleme étant que ces modeles (type ADM1)
sont en général trés lourds et qu’il n’existe toujours pas de consensus pour caractériser les
parametres d’entrée (manque d’instrumentation adaptée notamment), il faudrait alléger les
modeles disponibles sans trop perdre en précision. A partir des données simples d’un
substrat (par exemple, sa courbe en batch), il serait idéal de pouvoir déterminer des

parameétres simples pour un modele adapté a des boucles de contréle-commande.

Ces différents points restent donc a éclaircir et des réponses a apporter, surtout au niveau de

I'application sur des CSTR a échelle industrielle et en conditions réelles. Les principaux enjeux

reposent sur la possibilité de passer d’un fonctionnement stable a un fonctionnement flexible sans

dommages pour la production de biogaz et le réacteur. Dans cette these, le fonctionnement de

réacteurs CSTR alimentés en pulse, en co-digestion avec des substrats réels va étre étudié dans le

cadre d’une alimentation flexible et plus particulierement en surcharge. Ces données expérimentales

seront alors analysées pour pouvoir établir des regles générales de fonctionnement flexible,

notamment en surcharge. Elles serviront alors a I'estimation de I’état d’un réacteur, et si possible de

sa charge maximale admissible en un temps donné. Tous ces résultats permettront a priori

d’optimiser a la fois la gestion des intrants (en prenant en compte les problemes de stockage, leur
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variabilité, les changements dans I’alimentation) pour une production de biogaz valorisable adaptée
et raisonnée, au plus prés de la demande afin de minimiser les éventuels volumes de stockage. En
suivant ce protocole, on se placerait alors dans des conditions idéales qui optimiseraient a la fois la
rentabilité de l'installation (notamment dans le cas de prix de I’électricité variant fortement sur les

marchés Spot) et son fonctionnement (stabilité a long terme assurée).

Dans un second temps, un modeéle simplifié sera mis en place et testé sur ces données
expérimentales afin de savoir si ce modéle peut étre fiable sur des variations de charge organique et
de substrats dans le temps. L'idée est de tester, avec un jeu de parametres simples, la faisabilité de
modélisation de production de méthane (car seul le méthane est valorisable en cogénération) en
conditions flexibles, et si oui, dans quelle gamme I'est-elle. La gamme de charges testées

expérimentalement sera comparée avec cette plage de conformité.
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Trois réacteurs anaérobies pour déchets solides (Garaud, Carcassonne, France) ont été utilisés pour
ces manipulations. Leur volume est de 15L (dont 10L utiles et 5L de ciel gazeux). Fabriqués en acier
inoxydable, ils sont équipés d’une double paroi pour le chauffage. L’alimentation est assurée par une
trappe sur le dessus. Le contréle de la température est assuré par la circulation d’eau chauffée par un
circulateur a immersion Polystat™ réglé a 37°C sur deux réacteurs; le troisieme réacteur étant un
modele plus récent, le maintien de la température (a la méme consigne) est assuré par une
cartouche chauffante de 700W dans la double paroi. L'agitation est effectuée par 6 pales sur un axe
transversal d’'un diametre de 30mm, m{ par un moteur de 0,37kW. Elle est réglée autour de 20 rpm,
pendant cing minutes toutes les dix minutes. La puissance du moteur permet de faire fonctionner ce
réacteur sur une large gamme de teneur en matiéres séches (plus de 30% selon le constructeur). La

Figure 20 ci-dessous représente une vue éclatée d’'un réacteur, et la Figure 21 le schéma d’une

installation compléte pour un réacteur.

Figure 20 : Vue éclatée d'un réacteur utilisé pour la digestion anaérobie de déchets solides
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Figure 21 : Schéma d'une installation expérimentale utilisée comprenant le réacteur, le thermostat et le compteur de gaz

L'enceinte est démontable par un ensemble de brides et de joints. Les pieds du réacteur sont
réglables en hauteur. L'admission des déchets se fait par la trappe du dessus (de diamétre 150mm),
et elle est équipée d’un contacteur de fermeture qui bloque la rotation des pales lorsqu’elle est
ouverte. La présence d’une soupape de sécurité, en cas de surpression dans le réacteur, est
également a noter. Cependant, des mesures de pression effectuées tout au long des
expérimentations ont confirmé qu’il n’y a pas eu d’accumulation de pression dans le ciel gazeux du

réacteur, méme a forte charge.

Le gaz produit dans le réacteur circule dans un tuyau en plastique piqué dans la trappe. Ce tuyau
(3/8”) est équipé d’une prise d’échantillon. Le volume de biogaz produit est mesuré au moyen d’un
compteur Ritter (Milligascounter MGC-1 V3.1), dont une photo et un schéma sont représentés sur la

Figure 22.

Les données du compteur sont stockées dans la mémoire d’un ordinateur dédié via le logiciel ODIN,

développé par I'INRIA et I'INRA.
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Figure 22 : Photo et schéma des compteurs Ritter utilisés; 1 : écran LCD 2 : sortie du signal, 3 : entrée du gaz, 4 : sortie du

gaz, 9 : micro-capillaire, 11 : aimant permanent, 12 : chambre contenant un liquide, 13 : cellule de mesure

Six substrats différents ont été utilisés : des carottes, du gazon, du fumier bovin, du lisier porcin, de
I’ensilage de mais et du glycérol. IIs ont été caractérisés par des tests en batchs successifs permettant
de déterminer a la fois le BMP du substrat et les cinétiques sur des boues acclimatées. Les réacteurs
utilisés pour ces tests BMP sont des réacteurs de 6L en verre, inoculés a une concentration dans les
boues en matiéres volatiles (MV) entre 12 et 14 g/L. Pour chaque substrat, 5 a 8 batchs successifs ont
été réalisés, le critere d’arrét étant que la différence de quantité de biogaz produit sur les deux
derniers batchs soit inférieure a 10% en ayant effectué au moins 4 batchs. La quantité de matiére
volatile ajoutée pour chaque batch était de 0,5 guy.L™ sur les 2 ou 3 premiers, puis 1 guy.L™ pour les
suivants. Le ratio So/Xo (substrat/biomasse) était donc de 0,04 ou 0,08 gMV,joutce/EMES. Pour chaque
substrat, le biogaz produit est collecté dans une poche de gaz puis analysée pour estimer la teneur en

méthane moyenne du biogaz produit.

[ A\.A

Figure 23 : Photos des quatre substrats (gazon, carotte, lisier, fumier) utilisés dans I’alimentation de base des réacteurs

apres broyage et décongélation

Les déchets (excepté le glycérol) ont été broyés dans un broyeur a couteaux B400 a deux arbres de

coupe (Blik, Milly-la-Forét, France), stockés dans des pots en plastique et conservés au congélateur (-
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20°C). Chaque semaine, un pot a été décongelé puis conservé dans une chambre froide a 4°C. Il a
servi a I'alimentation des réacteurs pendant une semaine. Cette méthode permet de limiter la
dégradation spontanée de la matiere et le changement trop important des caractéristiques des

substrats d’'un méme lot.
La provenance des substrats est listée ci-dessous :

- Carotte : supermarché, Narbonne (en sacs de 4kg, marque Casino)

- Gazon : tontes de gazon provenant d’une habitation dans le Gers

- Fumier bovin : prélevé sur I'exploitation fermiére Arcbiogaz a Castelmoron-sur-Lot

- Lisier porcin : prélevé sur un stock envoyé au LBE et provenant de Villefranche-de-Lauragais
- Ensilage de mais : prélevé sur un ensilage a Leipzig en Allemagne

- Glycérol : pureté 90%, stock présent au laboratoire

Le stock de substrats (hors glycérol et ensilage de mais, dont un seul lot a été utilisé) a été
régulierement renouvelé au cours des expériences. Il en découle que les caractéristiques des intrants
(notamment teneurs en matieres séches et BMP) ont pu varier avec les différents lots, en particulier
de fagon saisonniere. Les différentes caractéristiques mesurées sur ces lots et leur influence sur les
mélanges sont reportées dans les tableaux 2 a 4. Les BMP de chaque lot de substrat ont été mesurés
par la méthode du Flash-BMP développée par (Lesteur et al., 2011), qui repose sur une analyse
proche infrarouge. Pour étre analysés, les échantillons de substrats doivent étre séchés puis broyés a

Imm.

Les trois réacteurs ont été alimentés avec trois mélanges de deux substrats : mélange de gazon et de
carotte, de fumier et de lisier, et de gazon et de fumier. Chaque réacteur est donc alimenté avec un
mélange de deux substrats-types. Le mélange de gazon et de carotte a été appelé le mélange
« rapide » car composé de deux substrats rapidement dégradables. Il est composé de 60% de gazon
et 40% de carotte (en matieres volatiles). Le mélange de fumier et de gazon a été appelé le mélange
« intermédiaire ». Il est composé de 45% de fumier et 55% de gazon en matiéres volatiles et est un
mélange d’un substrat lentement dégradable et d’un substrat rapidement dégradable. Le mélange de
fumier et de lisier a été appelé le mélange « lent » car il est constitué d’un mélange de substrats
lentement dégradables. Il est composé de de 95% de fumier et 5% de lisier en matiéeres volatiles. Les
proportions massiques de matieres brutes ont été calculées a chaque changement de lot (donc de
pourcentage en matiéres séches et en matieres volatiles) pour garder les mémes proportions en
matieres volatiles dans I’alimentation, et la teneur de matiére séche en entrée a été ajustée par ajout

d’eau du robinet, pour ne pas dépasser 15% dans le réacteur et travailler avec un procédé en voie
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liquide. Les teneurs respectives de chaque mélange sont données dans les trois tableaux ci-dessous

et ont été calculées pour chaque lot de substrats.

Tableau 2 : Caractéristiques des substrats utilisés dans le mélange « rapide »

Carotte - lot Carotte - lot Carotte - lot
Gazon-lotl Gazon-lot2 Gazon-lot3

1 2 3
MS (%) 9,2+0,2 95+0,6 10,4 £1,7 53,8+1,1 24,1+0,8 26,0+2,0
MV (% MS) 92,2+1,2 933+14 933+1,3 80,9+0,7 80,9+0,7 85,2+1,8
BMP 333+30 250 £ 30 229 £ 30 245 £ 30 231+30 251+ 30
(mLCH,/gMV)
Mélange n°1 Mélange n°2 Mélange n°3
MS (%) 12+2
MV (% MS) 94+2
?mzﬁj}‘:g‘:\'név) 279 238 242
Tableau 3 : Caractéristiques des substrats utilisés dans le mélange "intermédiaire"
Fumier-lot1 Fumier-lot2 Fumier-lot3 Gazon-lotl Gazon-lot2 Gazon-lot3
MS (%) 23,9+0,6 439+1,6 22,4+0,8 53,8+1,1 24,1+0,8 26,0+2,0
MV (% MS) 88,5+0,7 78,5+0,7 79334 80,9+0,7 80,9+0,7 852+1,8
BMP 190+ 30 104 + 30 170+ 30 245 £ 30 231+30 251+ 30
(mLCH,/gMV)
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Mélange n°1 Mélange n°2 Mélange n°3
MS (%) 14 £2
MV (% MS) 84+2
?rmz;j}cg‘:\'név) 220 174 215
Tableau 4: Caractéristiques des substrats utilisés dans le mélange "lent"
Fumier-lot1 Fumier-lot2 Fumier-lot3 Lisier—lot1 Lisier—lot 2
MS (%) 23,9+0,6 439+1,6 22,4+0,8 3,7+0,2 4,0£0,6
MV (% MS) 88,5+0,7 78,5+0,7 79334 53,9+4,0 71,7+84
BMP 190+ 30 104 + 30 170+ 30 192 + 30 8930
(mLCH,/gMV)
Mélange n°1 Mélange n°2 Mélange n°3
MS (%) 15+2
MV (% MS 804
?rmz;j}cg‘:\'név) 190 103 166

3.1 INOCULUM UTILISE

Les réacteurs ont été inoculés avec 10kg de boues anaérobies provenant d’un réacteur UASB (Upflow
Anaerobic Sludge Blanket) de traitement des effluents de la sucrerie Saint-Louis, a Marseille. Ces
boues ont été préalablement conservées a 35°C pour éviter leur inactivation. L'inoculation des

réacteurs s’est faite en remplissant ceux-ci de boues homogénéisées et non diluées. Les
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concentrations en matieres séches et matieres volatiles de chaque réacteur au temps initial sont

regroupées dans le Tableau 5 ci-dessous.

Tableau 5 : Matiéres séches et volatiles mesurées dans le réacteur avant alimentation par des substrats solides

Réacteur « rapide »  Réacteur « intermédiaire » Réacteur « lent »
Matieres seches (%) 9,64 £0,11 8,38+0,18 7,67 £0,27
Matieres volatiles (%) 4,63 +£0,05 4,66 + 0,02 4,30+0,09

3.2 ALIMENTATION DES REACTEURS

Les réacteurs ont tout d’abord été alimentés avec de faibles doses d’éthanol (10mL par jour en
batch) pour le maintien de I’activité bactérienne jusqu’a la fourniture des substrats solides. IIs ont été
ensuite alimentés une fois par jour, cing fois par semaine, du lundi au vendredi (ce qui diminue la
CVA réelle du réacteur par un facteur 5/7 sur une semaine, mais permet |'étude de la réponse du
réacteur aux charges appliquées citées dans ce manuscrit sur une journée). lls ont été stabilisés a une
charge organique journaliere (CVA) de 1,5 gwv.L™".j%, aprés une montée en charge graduelle, pour une
durée de 350 jours. A la fin de cette période, I'alimentation des réacteurs a été adaptée
progressivement sur 3 semaines pour hausser la charge organique a 2,5 guv.L™.j". Cette charge a été
maintenue sur 210 jours. Ces périodes permettent d’effectuer des tests de surcharges sur 4 temps de
rétention différents pour chaque réacteur et a chaque charge de base choisie, hors montée en
charge. La Figure 24 récapitule, sur le réacteur rapide, les différents changements de charge
appliquée ainsi que les temps de séjour réels, calculés aprés I'expérimentation en fonction des

guantités réelles alimentées au réacteur.
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Figure 24: Charge de base appliquée au réacteur rapide et jours correspondants aux temps de séjour effectués

L’alimentation des réacteurs a été effectuée en ouvrant manuellement le couvercle, puis en flushant

a l'azote le ciel gazeux avant de verser la quantité de substrat adaptée, préalablement pesée dans un
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bécher, et I'’eau du robinet, également pesée, a part. La masse de boues dans le réacteur est ajustée
une fois par semaine, le lundi. Le réacteur est pesé et la boue excédentaire retirée par I'ouverture
situé en haut du réacteur, tout en flushant a I’azote, avant d’alimenter et de refermer le réacteur. La
masse de boues a l'intérieur du réacteur a été gardée constante a 10 kilogrammes pour simuler un

fonctionnement en semi-continu.

Pour chaque charge de base ou CVA (1,5 ou 2,5 gwv.L'".j?), des surcharges de substrat (exprimées en
concentration) ont été effectuées une fois par semaine maximum en augmentant de facon
ponctuelle la quantité de substrat alimentée au réacteur. Dans un premier temps ces surcharges ont
été effectuées le vendredi pour pouvoir analyser la réponse du réacteur a ces surcharges et assurer
la dégradation de la surcharge durant le week-end, pendant lequel il n’y a pas d’alimentation ; puis le
jeudi, a partir du jour 347 pour étudier l'influence d’une alimentation de base rajoutée 24h aprés la
surcharge. De plus, I'alimentation de base étant stoppée pendant le week-end, la production
qguotidienne de base ne se stabilise qu’a partir du mercredi (c’est-a-dire que la production du lundi
est toujours plus faible que celle du mardi, qui est-elle-méme plus faible que celle du mercredi, jeudi
et vendredi). La liste des surcharges effectuées sur chaque réacteur est disponible dans le Chapitre

I1l, Tableau 7.

L'intensité des surcharges représentait de deux a quatre fois la charge de base, soit de +1,5 gwy.L" a
+5,5 gMV.L'1 sur une journée. Les surcharges sont exprimées dans ce manuscrit en gMV.L'1 car les
chiffres auxquels on se référe ici sont des concentrations instantanées « vues » par le réacteur. La
charge totale apportée ponctuellement au réacteur variait donc de 3 guy.L™ a 8 gwv.L™". Les substrats
utilisés pour les surcharges sont les mélanges de base de deux substrats cités plus haut, la carotte
seule, le fumier seul, puis I'ensilage de mais et le glycérol. Ces deux derniers substrats ont été utilisés
seulement lors de la seconde partie des manipulations, une fois les réacteurs stabilisés a une charge
de base de 2,5 gwv.L"j", vers le jour 501. Ils représentent respectivement un substrat trés courant

dans les digesteurs en Allemagne et un substrat-type de déchets de production de biodiesel.

L’échantillonnage dans le réacteur est fait au moins une fois par semaine (le lundi) et a chaque fois
avant une surcharge (le jeudi ou le vendredi). Le digestat est prélevé en ouvrant la trappe du
réacteur, avec une louche, et stocké dans des pots de prélevement en plastique de 40 mL. La
centrifugation de ces échantillons a été effectuée dans une centrifugeuse Avanti-JE, dans un rotor JA-

20, pendant 15 minutes a 15000 rpm et 4°C. Les dilutions ont été effectuées avec de I'eau milliQ.
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Tableau 6 : Liste des analyses effectuées sur les échantillons de digestat au LBE

Traitements sur échantillon

Analyses menées

Matériel ou méthode utilisé

Néant pH, MS/MV Sonde pH, Fours (105°C et 550°C)
Centrifugation + filtration 40um AGV Perkin Clarus Varian 580
Filtration 0,20um + dilution 1/20 DCO Kits Hach-Lange

Filtration 0,20um + dilution 1/300

Concentration NH,"

Dionex

Sur chaque échantillon, le pH, les teneurs en matiéres seches et volatiles, la concentration en AGV,
ainsi que la teneur en DCO soluble ont été mesurés, suivant les techniques listées dans le Tableau 6.
La DCO totale n’a pas été mesurée par manque d’une méthode existante adaptée aux échantillons

avec un fort taux de solides particulaires.

Le pH a été mesuré avec une sonde Inolab pH 7110 équipée d’une électrode SenTix 42 (WTW®), juste

apres I’échantillonnage.

Les matiéres seches et volatiles ont été mesurées par bilan massique aprés passages successifs dans
un four a 105°C pendant 24h, puis a 550°C pendant 3 heures. A chaque étape, le creuset contenant
I’échantillon a été pesé aprés avoir refroidi 20 minutes dans un dessiccateur. Les teneurs ont été
calculées comme suit :

PIRPRRRE PRIZIRIRARERE — B EIPEEA 05°F
%R0 =M
PIRRRIE )

EEEEA 05°F - @ ERRRBS0°R
%E B =M
PIRRRIT @R PRRRIR

La masse d’échantillon correspond a la masse du creuset avec le digestat frais ; la masse du digestat
est la masse d’échantillon a laquelle on a retiré la masse du creuset (pesé propre et sec, apres
séchage de 15 minutes a 105°C et refroidissement dans un dessiccateur). Les masses a 105°C et
550°C correspondent respectivement aux masses totales (creuset + résidus) mesurées aprés passage

dans les fours et refroidissement de 20 minutes dans un dessiccateur.

La concentration d’acides gras volatils (AGV) a été mesurée par chromatographie en phase gazeuse
(CPG), avec une Perkin Clarus Varian 580 (PerkinElmer®, Waltham, USA). La colonne utilisée est une
Colonne Alltech FFAP EC™ 1000. Le détecteur RFID est a 280°C et le gaz vecteur utilisé est de I'azote
a 6 mL/min, le gaz de flamme est un mélange d’air et d’hydrogéne. Le volume d’échantillon injecté
est de 5pL. La calibration a été effectuée avec un mélange contenant 8 acides gras volatils (acétique,
propionique, butyrique, isobutyrique, valérique, isovalérique, caproique et isocaproique) a 1g/L. La

gamme de mesure est de 100mg/L a 1000mg/L, a une erreur de 2% prés.
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La DCO a été mesurée en pipettant 2mL du surnageant filtré et dilué dans des tubes de kit Hach
Lange (gamme DCO 0-1500mg/L). Ces tubes ont été chauffés a 150°C pendant 2 heures, puis refroidis
a température ambiante, et la valeur de DCO a été lue sur un photometre Multidirect AL450

(Aqualytic®, Dortmund, Allemagne).

La concentration en ammonium dans le digestat a également été mesurée toutes les trois semaines
minimum, et mesurée apres filtration a 0,20 um et dilution au 300éme, dans une Dionex ICS-3000
lonic Chromatography (Dionex®, Sunnyvale, USA). Le systéme de séparation des anions est constitué
d’une précolonne, d’une colonne de garde et d’'une colonne de séparation AS15-2mm. Le systéme de
séparation des cations est constitué d’une colonne de garde et d’une colonne de séparation CS16-
3mm. Chaque systeme est équipé d’une cellule de détection et I’éluant utilisé est respectivement du

KOH et du HMSA. Le logiciel utilisé pour le traitement des résultats est le logiciel Chromeleon®.

La composition du biogaz produit (méthane, dioxyde de carbone, sulfure d’hydrogéne) ainsi que la
teneur en oxygeéne et azote du ciel gazeux ont été mesurés avec une CPG (Perkins Clarus Elmer 480,
PerkinElmer®, Waltham, USA) au moins une fois par jour. La composition du biogaz produit a
également été mesurée ponctuellement, lors de deux fortes surcharges sur chaque réacteur avec
une CPG Perkin Elmer 580, pour vérifier la teneur du biogaz en dihydrogene. Lors d’une surcharge,
trois mesures en plus de la mesure quotidienne ont été effectuées pour suivre I’évolution de la
composition du biogaz produit dans les heures suivant la surcharge. Les échantillons de 200 pL de gaz
prélevés avec des seringues en verre sont injectés et passent dans une premiere colonne R-Q qui
sépare le CO, du reste du gaz. Les gaz restants sont séparés dans une seconde colonne capillaire Rt-
Molsieve de 5A. L'injecteur est a 250°C, le détecteur de conductivité thermique a 150°C et le gaz
vecteur utilisé est I’argon (350kPa, 34 mL/min). La calibration de cette CPG est effectuée tous les
trois mois avec un gaz standard dont la composition est la suivante : 64,4% CH,, 25% CO,, 10% N,,

0,5% 0, 0,1% H,S. L’erreur de mesure est de 5% et le logiciel utilisé est TotalChrom®.

La production de méthane par les réacteurs a été calculée sur une période de 168 heures apres
chaque surcharge, en appliquant le taux moyen de méthane mesuré a la production de gaz
qguotidienne de chaque réacteur — mesurée précisément avec les compteurs et ramenée a des
conditions de température et de pression normales en Normo-millilitres (NmL)aP =1 atm et T = 0°C.
Le compteur est relevé toutes les deux minutes par le logiciel, la température dans la halle d’essais

est relevée tous les quarts d’heure par un capteur relié au systeme informatique, et la pression
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atmosphérique est relevée tous les jours sur la station météo la plus proche du laboratoire (sur

Weather Underground, wunderground.com, station ILANGUED18).

La production de méthane sur une semaine est comparée a la production de méthane sur une
semaine-témoin (ou semaine-contrdle), pendant laquelle aucune surcharge n’a été effectuée. La
semaine-témoin la plus proche possible dans le temps est sélectionnée pour gommer un éventuel
effet de I’évolution de la respiration endogéne au cours du temps. La différence sur une semaine
entre ces deux productions de méthane est comparée a la valeur théorique de méthane
supplémentaire attendue (c’est-a-dire la quantité de MV apportée par la surcharge appliquée
multipliée par le BMP du substrat ou du mélange de substrat utilisé). Si la différence entre ces deux
valeurs est inférieure ou égale a 10%, il est alors possible affirmer que toute la surcharge a été
consommeée sur cette période. Tous les résultats abordés dans les chapitres suivants, sauf mention

expresse, présentent une différence égale ou inférieure a 10% avec la production théorique.

Les productions de méthane sont ensuite comparées par tranches de 24 heures. La démarche
d’analyses de résultats est résumée dans la Figure 25 avec un exemple de surcharge effectuée sur le

réacteur « rapide ».
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Figure 25 : Exemple de traitement de données de production de gaz sur une surcharge: découpage en 24 heures, calcul
du méthane produit et comparaison avec une semaine controle. La surcharge est effectuée a t=0.

Ce choix de découper la production supplémentaire en tranches de 24h permet a la fois d’étre
cohérent avec la fréquence des alimentations (1 par jour) et de pouvoir estimer la réponse des
réacteurs en fonction des plans de besoin d’électricité dans le réseau fournis par les marchés
électriques. Les cinétiques de production de biogaz seront également analysées dans les présents
travaux pour affiner la compréhension du comportement des réacteurs en surcharge. Sur les
tranches de 24 heures de production, la flexibilité maximale « instantanée » (dans les premiéres 24
heures) et maximale (lors des 24 heures ou la production a été maximale) du réacteur est donc

calculée suivant la formule suivante :

zam (102 PRI ] — (2] 21 (7 (1022 21 12T -~
B

0 PRRRE =
o EREERT 2 MEDE CEE MR E e

Ce paramétre sera alors calculé et discuté dans les chapitres suivants, sur chaque réacteur et pour
différents substrats, dans I'optique d’apporter des réponses quant au fonctionnement flexible des

réacteurs.

65



Chapitre Il : Matériel & Méthodes

Au niveau des unités utilisées, bien que les quantités de méthane et les vitesses de production de
méthane soient calculées en NmL, la notation sera allégée en utilisant le millilitre (mLcus). L'étude des
productivités (en mLcua/Lrcacteur-]) SEra menée suite aux surcharges appliquées sur les réacteurs — par

abus de langage, ces données pourront étre décrites sous le terme de « production ».

Le traitement des données expérimentales a été effectué avec Excel (Microsoft Office 2010°). Les
simulations avec le modéle développé dans le Chapitre VIl ont été menées avec le logiciel Scilab 5.5.1

sous licence CeCILL (Scilab Enterprises®).

66



Chapitre lll : Fonctionnement a long terme des réacteurs

CHAPITRE III : FONCTIONNEMENT A LONG TERME
DES REACTEURS

N [ o d o Yo [T { o] o PP PPPPPPPPPPP 68
2. Choix des substrats des trois rEaCEUIS .........ccccviiiiiiee e e e st e e e e e ess e e e e e e s sseeraeeeeaeeeananns 68
3.  Fonctionnement de base du réacteur « rapidem .......ccceevieiiiiiiiieeee i e 72
3.1 Evolution des ParameEtres iINTEIMES .........uuuuuuurririeeiurrrerrerrrrrererrrrererrrsrarrsrsrrrrrrrrr—————.. 72
3.2 Production de METhane ..........uviiiiiie e e e e e e e e e e 74
4. Fonctionnement de base du réacteur « intermeédiaire » .........ccccvvveeeeiiiiicciiiieee e, 75
4.1 Evolution des ParameEtres iINTEIMES ........uuuuuuuuriurrerirrrrerrerrrrrererressrrrsrsrrrrsrsrsrrrrrrrrr————.. 75
4.2 Production de METhaNe .........uuviiiiiee e e e e e s e e e e e e 76
5. Fonctionnement de base du réacteur « [Nt » ....coooiieiiiiieiiiiiieeeeeeeecceeeceeeeeceeeceeeceeeee e 77
5.1 Evolution des ParameEtres iINTEIMES ........uuuuuuuurrirueeiurrrerrererrrerererrsrrsrrsrrsrsssrsrerrrrrr————.. 77
5.2 Production de méthane sur e IoNg tErME ...........uuuiiiiiiiiiiiiiiiiiieiiririarrrerererrrrrrrrrar———————. 79
6. Conclusions sur la stabilité a long terme des réacteurs.......oooooeeeeeieeeeieeieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee, 79

67



Chapitre lll : Fonctionnement a long terme des réacteurs

La problématique abordée dans cette these est la flexibilisation de la production de biogaz pour
répondre a une demande du réseau induite par la variabilité des énergies renouvelables. Le premier
chapitre traitait de I’état de I'art des avancées effectuées dans ce domaine et en synthétisait les
difficultés actuelles pour appliquer la production de biogaz a la demande. Le principal verrou ici est
donc d’amorcer la flexibilisation des installations existantes, qui représentent un potentiel tres
important et fonctionnent actuellement de fagon stable et au maximum de leur capacité pour arriver
a une rentabilité maximale. En déterminant les paramétres majeurs qui influencent la flexibilité de
production de biogaz, la mise en place d’un protocole applicable aux installations de méthanisation
existantes sera possible. Ces parameétres seront également d’importance pour la stabilité a long
terme du réacteur en fonctionnement flexible et pour I'optimisation de la gestion des substrats lors

de I'adaptation de la production d’électricité a la demande.

Pour ce faire, cette thése s’appuie sur un travail expérimental mené pendant plus de 580 jours sur
trois réacteurs de méthanisation en fonctionnement continu. Les travaux effectués ont permis
d’analyser les résultats de fonctionnement des réacteurs alimentés par des substrats de différentes
natures, sur le long terme, surchargés de facon ponctuelle, et d’étudier leur potentiel de

flexibilisation.

Ce chapitre traite de la stabilité a long terme des réacteurs et fait office d’introduction aux résultats

expérimentaux sur la flexibilité.

Trois types de mélanges de substrats ont été utilisés dans les réacteurs afin de représenter les
principaux types de digesteurs présents au stade industriel : un type dit « rapide » constitué de
déchets végétaux rapidement dégradables, un type dit « lent» composé de déchets d’élevage
d’animaux lentement biodégradable, et un type dit « intermédiaire » contenant les deux types de
substrats précédents. Chaque réacteur a été alimenté avec un mélange de deux substrats, appelé
dans la suite « mélanges de base ». La diversité des substrats a été réduite de facon a simplifier les
analyses tout en ayant une bonne représentativité des types de substrats existants sur les
installations de méthanisation. Les substrats ont été choisis d’apres leurs cinétiques de dégradation

afin de représenter au mieux les différents types d’alimentation.

Les trois réacteurs ont donc été alimentés par les mélanges suivants, en paralléle pendant 557 jours

(le réacteur « rapide » a été alimenté, lui, pendant 29 jours de plus soit 586 jours).
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e Le réacteur «rapide » a été alimenté par un mélange constitué de gazon et de carottes. La
tonte de gazon est un déchet représentatif des déchets verts et la carotte entre dans la
catégorie des déchets de fruits et légumes. Ce mélange a été choisi pour sa rapidité de
dégradation ; les réacteurs allemands sont en majorité alimentés avec des ensilages (et
surtout de déchets verts, fruits et Iégumes).

e Le réacteur « lent » a été alimenté par un mélange de fumier bovin et de lisier porcin : les
fumiers et lisiers sont des substrats majeurs dans I'alimentation des digesteurs agricoles en
France et représentent également le plus gros gisement potentiel selon ’ADEME.

e Enfin, le réacteur « intermédiaire » a été alimenté par un mélange de gazon et de fumier.
Cette configuration est également rencontrée sur certaines installations : par exemple, chez
ArcBiogaz, a Castelmoron-sur-Lot, le digesteur est alimenté avec un mélange de déjections

animales et de déchets verts (silos de mais).

Un quatrieme type de réacteur n’a pas été retenu pour I'étude ; il s’agit des méthaniseurs dits « de
collectivité », qui peuvent étre alimentés avec des boues de station d’épuration, des déchets
ménagers et de grande surface, de déchets de restaurants... La diversité des substrats dans ce type
de réacteur est tres importante et les déchets y sont souvent mal caractérisés (voire pas du tout).
L'intérét de travailler avec des mélanges simples est de pouvoir estimer précisément les potentiels
de flexibilité sans brouiller les pistes avec une variété trop grande de substrats. De plus, les
conclusions qui seront tirées des travaux expérimentaux pourront étre extrapolées et testées avec

d’autres types de mélange.

Chaque réacteur est donc alimenté avec un mélange de deux substrats-types. Le mélange de carotte
et de gazon a été appelé le mélange « rapide », le mélange de gazon et de fumier a été appelé le
mélange « intermédiaire » et le mélange de fumier et de lisier a été appelé le mélange « lent ». Ces
substrats ont été choisis pour leurs vitesses de dégradation tres différentes, de facon a pouvoir
observer le comportement en flexibilité de réacteurs alimentés avec des substrats qui couvrent tout
le spectre des vitesses de dégradation. Comme précisé précédemment dans le chapitre Matériel et
Méthodes, des tests BMP ont été menés sur un lot de chacun de ces substrats, a I'exception du lisier

(voir Figure 26).
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Figure 26 : Courbes de production de biogaz nette sur des batch de cinqg substrats (S,=1gVS/L)

La charge des réacteurs a été choisie comme suit : aprés leur stabilisation a une charge de 1,5 gyy.L
1t (jours 1 a 40), des surcharges organiques ponctuelles avec différents types de substrats (que ce

soit du mélange de base ou du substrat le plus rapidement dégradable) ont été effectuées. Puis,

aprés une période correspondant a plus de 3 temps de séjour, la charge organique de base a été
augmentée a 2,5 gwv.L™.j" a partir du jour 355, et les surcharges ponctuelles ont de nouveau été

effectuées, avec les mémes substrats. A la fin de I’'expérimentation, des surcharges ont été

effectuées avec deux substrats supplémentaires : le glycérol et I'ensilage de mais. L'alimentation des

réacteurs a été stoppée au jour 557 pour les réacteurs intermédiaire et lent. Le réacteur rapide a été
alimenté de nouveau a une charge de 1,5 gw.L'.j' des jours 550 & 572, puis une surcharge
supplémentaire de +4,5 gwy.L a été effectuée au jour 579. Il a été arrété au jour 586.

Le Tableau 7 décrit les différentes surcharges appliquées au cours du temps sur les trois réacteurs.
Les lignes horizontales séparant les données correspondent a un changement de charge appliquée de

base.
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Tableau 7 : Liste des surcharges appliquées sur les trois réacteurs au cours du temps, en gM\,.L'l. *Surcharge-test

effectuée sans alimentation de base les quatre jours suivants ;**surcharge effectuée en plus d’une alimentation de base

Chapitre lll : Fonctionnement a long terme des réacteurs

continue, incluant le week-end

Surcharges sur

Surcharges sur

Surcharges sur

Jours Charge de base p . réacteur ,
réacteur rapide . PN réacteur lent
intermédiaire
61 +1,5 base +1,5 base +1,5 base
68 +2,5 base +2,5 base +2,5 base
75 +1,5 carotte +1,5 carotte
89 +1,5 carotte +1,5 carotte
96 +1,5 base +1,5 carotte +1,5 base
110 +3,5 carotte
124 +3,5 base
145 +2,5 carotte +2,5 carotte
159 +2,5 base +2,5 base
166 +2,5 carotte +2,5 carotte
187 1,5 . L'l.j'l +4,5 carotte +2,5 base
194 +2,5 base
208 +4 carottes
215 +3,5 carotte
220 +3,5 carotte
267 +3,5 carotte*
273 +3 base
282 +3,5 carotte*
299 +4,5 carotte*
325 +4,5 base*
334 +3,5 base +4 carotte +2,5 base
347 +4,5 carotte +2,5 carotte
403 +2,5 carotte
417 +2,5 base +1,5 carotte
445 +2,5 base +1,5 carotte +1,5 carotte
452 +3,5 carotte +1,5 base +1,5 base
466 +3,5 carotte +3 carotte
473 +4,5 carotte
480 +2,5 carotte +3 carotte
487 2,5gw.Lhjt +5,5 carotte +2 base +3,5 carotte
501 +3,5 ensilage +2,5 base +2,5 base
508 +3,5 carotte** +3,5 carotte
515 +2,5 ensilage +2,5 ensilage
529 +3,5 ensilage +3,5 ensilage +3,5 ensilage
536 +2,5 glycérol
543 +2,5 glycérol +2,5 glycérol +2,5 glycérol
550 +2,5 glycérol +2,5 glycérol

579 1,5gw.Lj?

+4,5 carotte**
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Les zones grisées correspondent aux dates ol aucune surcharge n’a été effectuée et les zones noires
aux temps ou les réacteurs étaient arrétés. Le nombre et I'intensité des surcharges a varié selon les
réacteurs : 28 surcharges ont été réalisées sur le réacteur rapide, 20 sur le réacteur intermédiaire et
23 sur le réacteur lent. Un nombre plus important de surcharges, et des surcharges de plus grandes
amplitudes, ont été réalisées sur le réacteur rapide, du fait de la rapidité de dégradation des
surcharges appliquées. Les surcharges ont été faites de maniere a ne jamais superposer deux effets
de surcharge : le but est en effet de pouvoir analyser le plus de paramétres possibles sur I'influence
de I'absorption des chocs organiques et les réacteurs utilisés (des CSTR) ne sont pas adaptés a des
charges tres hautes sur un intervalle de temps court. Entre deux surcharges, il était donc essentiel de
s’assurer a minima que la premiere était bien consommeée, et au mieux de faire une semaine-

controle (c’est-a-dire sans surcharge).

Dans cette introduction aux résultats sur la flexibilité des réacteurs, les parameétres choisis (cf.
Chapitre 1) pour évaluer la stabilité des réacteurs sont analysés sur le long terme, sur chacun des
trois réacteurs. Ces analyses permettront d’évaluer la stabilité du réacteur a long terme et de valider

le fonctionnement stable pour pouvoir le comparer aux résultats obtenus en flexibilité.

3.1 EVOLUTION DES PARAMETRES INTERNES

La Figure 27 présente I’évolution au cours du temps des paramétres mesurés dans le réacteur rapide,
alimenté par un mélange de gazon et de carottes. Les barres verticales sur le graphique indiquent les
jours ou la charge de base a été modifiée (1,5 gwv.L'.j'1 jusqu’au jour 354 puis, 2,5 guv.L'j1
jusqu’au jour 550 et enfin un retour a 1,5 gwy.L".j* pendant les 36 derniers jours). Les temps de
rétention théoriques étaient de 98 jours a une CVA de 1,5 gwv.L™.j" et 64 jours & une CVA de 2,5
gmv.Lj ! (ils ont varié légérement selon la teneur en matiéres séches du lot de carottes utilisé et

donc de la masse des intrants alimentés au réacteur).
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Figure 27 : Evolution des parameétres dans le digesteur alimenté avec le mélange de gazon et de carotte durant 586 jours

Les teneurs en matiéres séches se sont stabilisées nettement apres 300 jours. En effet, la
concentration en matiéres seches, qui était de 9,6% au début de I'expérience, a diminué jusqu’a une
valeur moyenne de 6,1%. La concentration en matieres volatiles était de 4,6% au départ et s’est
stabilisée a une valeur moyenne de 4,2%. La fraction organique des matieres seches a fortement
évolué pendant les 300 premiers jours passant de 48% au début de I'expérimentation a 72% a la fin.
Il y a donc de moins en moins de matiéres inertes au cours du temps, ce qui s’explique par la grande

dégradabilité des intrants (il n’y a que trés peu d’accumulation de matieres seches non dégradables).

Le pH s’est maintenu en moyenne a une valeur de 7,76 + 0,19 sur 586 jours. Il n’a donc pas été

nécessaire de le corriger avec des acides ou des bases.

La concentration en NH," mesurée a fortement varié pendant les 200 premiers jours, jusqu’a une
valeur maximale de 2,65 g/L. Cette valeur maximale correspond a une concentration de NH; de 890
mg/L a ce pH, ce qui peut inhiber fortement les méthanogénes et méme influencer leur nombre
(Capson-Tojo et al., 2017b; Rajagopal et al., 2013) (pour rappel, la méthode de mesure de cet ion
permet de mesurer la TAN en mesurant le NH," car I’éluant utilisé pour la mesure est a un pH de 4).
Cette hausse de la concentration en ammoniac a probablement entrainé une perturbation
temporaire du réacteur a partir du jour 92 : en effet, la hausse de la concentration en NH,", ainsi que
la hausse du pH (jusqu’a une valeur de 8,6) et de la concentration en AGV (jusqu’a 3,4g/L) sont
corrélées. Cependant, cette perturbation n’a été qu’épisodique (une quinzaine de jours, ou la

production de méthane a été limitée a 60% du potentiel attendu) et n’est a priori pas liée aux
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surcharges ponctuelles. En effet, quatre surcharges ponctuelles de faible intensité ont été réalisées a

cette époque (+1,5 guv.L™).

La teneur en NH," s’est ensuite stabilisée aux alentours d’une valeur moyenne de 1,8g/L, ce qui
correspond a une teneur moyenne en NH; de 123 mg/L. Les conditions dans le réacteur (le pH
notamment, plus bas que le pKa de 9,2 du couple NH3/NH,") ne permettent pas de justifier cette
baisse de concentration par volatilisation du NH;. Le réacteur présente donc une phase
d’acclimatation avec augmentation de la concentration en azote ammoniacal, inhibition puis reprise

de I'activité méthanogéne a une concentration en NH; équivalente a 123 mg/L.

Apres cette période d’acclimatation, la concentration totale en AGV est restée stable et trés faible
aux alentours de 0,14 g/L. Seuls I'acide acétique, et I'acide propionique plus rarement, étaient
présents dans les mesures. De légéres hausses, jusqu’a 2,8 g/L, sont perceptibles aprés le jour 512 ;
elles correspondent a un essai de saturation du digesteur par une surcharge et une alimentation

continue a une CVA de 2,5 gMV.L'l.j'l incluant le week-end.

3.2 PRODUCTION DE METHANE

Pendant la premiere période ou le réacteur a été alimenté a la charge de base la plus basse (1,5
gwv.L™.j), le pourcentage de méthane dans le gaz produit est resté constant sur des semaines sans
surcharges, a une valeur moyenne journaliére de 58 + 3 %. Le rendement méthane moyen sur une
semaine contréle (sans surcharge) a été de 337 + 34 mLCH,/gwv. A la charge de 2,5 gw.L"j 7, il a été
de 332 + 33 mLCH./gwy. L'efficacité de dégradation n’est donc pas affectée par la hausse de la charge
appliquée au réacteur dans cette gamme de fonctionnement. Le rendement méthane a légerement
varié fonction du BMP du lot de carottes utilisé (voir Chapitre Il), mais reste cohérent avec la

variation du BMP mesuré du lot de carotte utilisé tout au long de la période étudiée.

Il est important de noter que le rendement méthane mesuré en réacteur est supérieur au BMP
théorique du mélange calculé a partir des BMP spécifiques de chacun des deux substrats composant
le mélange. Ceci est d{ a la respiration endogene, c’est-a-dire a la quantité de méthane produite a
partir de la mort cellulaire et de la dégradation des composés complexes produits par l'activité
microbienne. Cette respiration endogene est difficile a quantifier sur ce mode de fonctionnement,
d’autant que certaines matieres lentement dégradables des substrats peuvent également étre
impliquées. Sur ce réacteur, le rendement méthane est supérieur de 16 a 25% au BMP du mélange
gazon-carotte. Le changement de la charge appliquée au réacteur, ainsi que les surcharges
ponctuelles, n’ont pas influé sur la stabilité a long terme du réacteur. La production de méthane est
restée stable en conditions normales, et la concentration en intermédiaires est restée trés basse sur

ce réacteur, démontrant un bon fonctionnement général du processus. Les parametres relevés, hors
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acclimatation du réacteur a I'azote, sont restés stables tout au long de I'expérience et n’ont plus

varié une fois que le régime permanent a été établi.

4.1 EVOLUTION DES PARAMETRES INTERNES

La Figure 28 présente I'évolution des paramétres dans le réacteur intermédiaire, alimenté avec un
mélange de fumier et de gazon. Le temps de séjour théorique a CVA 1,5 gwy.L™".j* était de 102 jours
environ, celui & une CVA de 2,5 gw.L™.j" était de 45 jours. Par rapport au réacteur « rapide », le
temps de séjour a la CVA haute est plus bas, car I’'ajout d’eau dans les intrants est plus important. Ces
temps peuvent changer selon les caractéristiques des substrats utilisés (notamment du fumier, dont
la teneur en matiéres seches et volatiles a grandement varié et a augmenté le temps de rétention

réel). L'utilisation du lot de fumier n°2 est délimitée par les lignes verticales rouges sur la Figure ci-

dessous.
16 -
14 -
12 -
o
3 10 - «%
MS (%
g § 0%() 00 Q) <><><> %000 :><><><><9(> 6)() O MS (%)
2 87 “M‘Mmm“ A A Al M * MV (%)
E % X ad ” ’ A pH
S 6 - * 0. %0 *e s VRPN
© Sob & M g%, K]
& e e* ot A +AGV (g/L)
41 " NH4+ (g/L)
2 +
+  +

0 i P e F e mbe
0 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500 550
Time (days)

Figure 28 : Evolution des parameétres du réacteur intermédiaire alimenté avec du gazon et du fumier sur 550 jours

La concentration en matieres seches était de 8,5% au départ. Elle s’est stabilisée aprés 200 jours aux
alentours de 9,1% + 0,8%. Apres le changement de charge appliquée, elle a évolué avant de se
stabiliser a une valeur légerement inférieure (8,8% + 0,5%). Aprés deux temps de rétention, ces
valeurs sont donc stables. La concentration en matieres volatiles a suivi la méme tendance, avec une
valeur moyenne de 6,13% * 0,62%. Le rapport en matieres volatiles sur les matiéres seches varie de
55% a 75% au cours des 550 jours. L'utilisation du lot de fumier n°2, qui avait une grande teneur en

matieres seches (44% contre 24%), peut expliquer ces variations entre les jours 220 et 400, et
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d’autant plus des jours 350 a 400 ou la charge de base a été augmentée. Les teneurs en matiéres
seches et volatiles sont par ailleurs stables en-dehors de cette période et de celles de montées en

charge.

Le pH est resté stable a une valeur de 7,86 + 0,17. Il n’a que trés peu varié durant les 550 jours.

L’alcalinité apportée par le fumier a suffi a stabiliser le pH, sans ajout de soude ni d’autre produit.

La concentration totale en AGV est restée inférieure a 0,7 g/L la plupart du temps, sauf entre le jour
85 et le jour 99, ol la concentration totale en AGV a augmenté drastiquement jusqu’a culminer a 3,2
g/L (correspondant a ce moment-la a un équivalent DCO de 3,6 gDCO/L). Comme sur le réacteur
rapide, cette hausse a coincidé avec I'augmentation de la concentration en NH," (de 0,9 a 3,2 g/L) et
du pH (8,6), la concentration calculée en NH; étant alors de 1,07g/L. La concentration en NH," se

stabilise ensuite a une valeur moyenne de 1,85 g/L (155 mg/L de NH3).

Cette perturbation a eu un effet trés ponctuel et n’est a priori pas liée aux surcharges appliquées
(trés faibles, de I'ordre de +1,5 guv.L™), comme vu précédemment sur le réacteur rapide. Deux

surcharges seulement ont été appliquées avant le jour 85.

4.2 PRODUCTION DE METHANE

Le pourcentage quotidien moyen de méthane produit est resté a une valeur moyenne de 54% * 7%.
A la charge de base la plus basse, le rendement méthane moyen sur I'ensemble des semaines
contrdle était de 298 + 5 mLCH4/gwy. A la charge la plus haute, il était de 304 + 20 mLCH4/gwy. Ces
résultats sont sensiblement identiques et ne prennent pas en compte la période du jour 225 au jour
396, ol le BMP du fumier a grandement varié a cause du lot utilisé (109 mLCH,4/gmy contre 190
précédemment). Dans cette période, le rendement est tombé a 221 + 35 mLCH,/gwv. Ces
rendements sont cohérents avec les différents BMP théoriques calculés précédemment
(respectivement 220, 174 et 215 mLCH./gmy) si I'on prend en compte que la respiration endogéne et
I'accumulation de matiéres lentement dégradables fournissent une part non négligeable de la

production (ici, de 20 a 30%).

Ces résultats démontrent que, en fonctionnement de base, le réacteur a été stable pendant toute la
durée de I'expérimentation. De plus, la hausse de la charge de base & 2,5 gw.L".j* n’a eu aucune
influence négative sur I'efficacité de dégradation des substrats dans le digesteur. Les parameétres
restent en majorité stables une fois que le régime permanent a été atteint. Malgré les surcharges
ponctuelles effectuées (certaines allant jusqu’a + 4 gwv.L™"), aucune hausse significative des AGV n’a
été relevée une fois I'effet de la surcharge terminé. Le fonctionnement du réacteur n’est pas
perturbé par ces surcharges : en revanche, la production de méthane a été limitée durant la période

ou la concentration en ammonium a augmenté, ainsi que le pH : une hausse significative des AGV a

76



Chapitre lll : Fonctionnement a long terme des réacteurs

été observée, expliquant cette limitation par I'accumulation d’intermédiaires. Le réacteur s’acclimate

ensuite a partir du jour 120 et la production de méthane n’est plus perturbée.

5.1 EVOLUTION DES PARAMETRES INTERNES

La Figure 29 présente I’évolution des parametres mesurés dans le digesteur alimenté avec un
mélange de fumier et de lisier sur les 550 jours de I'expérience. Le temps de rétention théorique était
d’environ 98 jours a la charge de 1,5 gwy.L™".j " avec le premier lot de fumier, et de 45 jours a la charge

de 2,5 guv.L™.j ! avec le troisieme lot de fumier (cf Chapitre I1).

Le second lot de fumier, dont le BMP était deux fois plus faible, a été utilisé des jours 225 a 396.
L'influence de ce changement de caractéristiques a influencé fortement les valeurs relevées dans le
digestat de ce réacteur. En effet, 95% des matieres volatiles sont apportées par le fumier, alors que
sur le réacteur intermédiaire, I'apport du fumier ne s’élevait qu’a 45%, et les effets sur les
parameétres ont donc été moins visibles. Ce BMP plus bas, ainsi que sa teneur en eau beaucoup plus
faible, provient sans doute du fait de la variation saisonniére du fumier prélevé, qui était beaucoup
plus sec que les deux autres et qui a été prélevé au début de I'automne (contre le début du
printemps pour les deux autres lots). De plus, il a sans doute subi une importante dégradation
aérobie durant son stockage, ce qui peut expliquer la chute du BMP. L'utilisation du lot de fumier n°2

est délimitée par les lignes verticales rouges sur la Figure ci-dessous.
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Figure 29 : Evolution des parameétres dans le réacteur lent alimenté avec du fumier et du lisier sur 550 jours

L'évolution de la concentration en matieres seches et volatiles sur ce réacteur a suivi une évolution
en quatre temps. Du jour O au jour 70, la concentration en matiéres seches dans le réacteur a
augmenté pour se stabiliser a une valeur moyenne de 9,0% + 0,48% atteinte lors des jours 100 a 225.
De méme pour la concentration en matieres volatiles, qui évolue vers une moyenne de 5,9% * 0,33%.
La teneur en matiéres volatiles des matiéres solides est donc a ce moment de plus de 70%, contre

50% au départ.

Jusqu’au jour 275, ce réacteur a suivi un schéma de stabilisation des paramétres ; une perturbation
de la production en méthane due a I'accumulation d’AGV des jours 113 a 134 est survenue, avec
également une hausse de la concentration en NH," jusque 3,2 g/L (équivalant a une concentration de
NH; de 600 mg/L). En revanche, le pH ne subit cette fois pas de hausse significative (7,96 = 0,19 sur
toute la période des 550 jours), mais il est a noter qu’il est déja proche de 8 a cause de I’alcalinité des
intrants. La concentration en NH," se stabilise autour de 2,47 + 0,46 g/L sur la suite de I'expérience

(256 mg/L de NHs).

Des jours 275 a 396, une forte augmentation paralléle des concentrations en matiéres séches et
volatiles a été observée, jusqu’a des valeurs maximales respectives de 15,9% et 11,7%. Ceci est d{i a
I'utilisation du lot de fumier n°2 a partir du jour 225 ; sa teneur importante en solides non (ou peu)
biodégradables a pu permettre leur accumulation dans le réacteur. De plus, I'augmentation de la
charge de base a partir du jour 355 a accéléré 'accroissement de la concentration en MS et MV dans
le réacteur. A partir du jour 396, le lot de fumier a été changé : le lot n°3 avait un BMP de 170

MLCH4/gMV (contre 109 mLCH./gMV pour le lot n°2) et posséde donc a priori plus de matiéres
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dégradables. La chute de la teneur en matieres séches et volatiles jusqu’a leur stabilisation aux
valeurs respectives de 11,3% et 8,5% sont corrélées avec I'utilisation de ce lot. De plus, on observe
une légere accumulation d’AGV sur quelques dizaines de jours suivant ce changement de lot (jours
400 a 440), ce qui pourrait résulter du temps de latence pour I'acclimatation du réacteur au nouveau

lot de fumier.

5.2 PRODUCTION DE METHANE SUR LE LONG TERME

Le rendement méthane calculé sur des semaines-contrdle sur ce réacteur était de 269,4 +
10,1mLCH./gmy @ une charge appliquée de 1,5 gwv.L™.j™* (sur les semaines ou le lot 1 de fumier a été
utilisé). Le rendement méthane & une charge appliquée de 2,5 guv.L™.j" était de 207,6 + 4,5
MLCH4/gwv (sur les semaines ou le lot 3 a été utilisé). Le passage a une charge appliquée plus haute a
dégradé le rendement méthane de 23%, alors que le BMP du mélange n’a chuté que de 16% entre
les deux périodes. Il semble donc qu’il y ait une légere saturation de la capacité de dégradation du
fumier par le réacteur a une charge appliquée de 2,5 guv.L™.j* avec ce mélange d’intrants. Cela
signifie que les matieres volatiles introduites ont été en majorité des matiéres lentement

dégradables, qui se sont accumulées a cette charge de base.

Ce réacteur a présenté une variation des parametres mesurés dans le réacteur plus importante que
sur les deux autres (méme si I'influence du lot de fumier utilisé s’est aussi vu, plus légerement, sur le
réacteur intermédiaire). Ces variations sont liées essentiellement aux variations des caractéristiques
du lot utilisé. En majorité, les productions de méthane ont cependant été cohérentes avec le BMP
des substrats utilisés ; les parameétres ont été stables aprés un temps de rétention a la charge de base
basse, mais ont ensuite été perturbés par les caractéristiques du lot n°2 de fumier. Enfin, a la charge
de base de 2,5 gwv.L'"j?, le réacteur semble commencer a étre saturé avec ce substrat puisque ’on

observe une baisse du rendement méthane plus importante que la baisse du BMP mesuré.

L'étude de la stabilité des parametres des trois réacteurs révele que des surcharges ponctuelles
raisonnées n‘ont pas eu d’effet sur le bon déroulement de la méthanisation lors des semaines
contrble. A de rares reprises, sur le réacteur rapide, des accumulations d’AGV ont pu étre observées
sur quelques jours, ponctuellement, ceci faisant suite a des surcharges tres élevées (+5,5 gwv.L') ou a
des alimentations continues a charge haute. En général, les perturbations relevées ne sont pas
corrélées avec I'application de surcharges sur les réacteurs. En particulier, le pH mesuré n’a pas varié

de fagon significative sur les trois réacteurs.
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La principale perturbation, qui a amené a la fois une hausse du pH et des AGV, est liée a la montée en
charge des réacteurs, et trés probablement au contenu en azote des intrants, puisque les
perturbations sont corrélées avec I'augmentation de la concentration en NH,". Le Tableau 8 regroupe

les mesures effectuées sur les substrats et le contenu calculé des mélanges alimentés pour chaque

réacteur.
Tableau 8: Concentrations en % d’azote dans les intrants (mesuré sur la période des jours 1-100)
Substrat Carotte Gazon Fumier Lisier
Teneur en % MB 0,077 1,325 0,469 0,322

Réacteur Rapide Intermédiaire Lent
Teneur en % MB
dans le mélange

0,485 0,705 0,417

Les perturbations (notamment accumulation des AGV) ont commencé le jour 85 pour le réacteur
intermédiaire, 92 pour le réacteur rapide, et 113 pour le réacteur lent. Le mélange intermédiaire est
le plus riche en azote, suivi par le mélange rapide, puis le lent. L'ordre dans lequel les perturbations
du procédé se sont déroulées suggére que ce contenu en azote est lié aux perturbations. De plus,
aprés 'augmentation de la concentration en NH,", on observe un plateau qui n’évolue plus et les
AGV reviennent a leur niveau normal sur les trois réacteurs. Il est admis que I'ammoniaque inhibe en
effet directement les bactéries a partir de 2 g/L (Chen et al. 2008, Hejnfelt and Angelidaki 2009),
conduisant a la chute de la quantité de méthane produit et a I'accumulation des intermédiaires de
réaction (tels les AGV). En revanche, les bactéries peuvent s’acclimater a ces conditions (Zeeman et
al. 1985), méme a des niveaux relativement hauts. En effet, les trois réacteurs ont montré des
parameétres trés stables aprés cette perturbation. L’alimentation des réacteurs n’a pas été arrétée
pendant ces perturbations et chaque réacteur a fini par s’acclimater. La consommation des AGV

accumulés pendant cette période en est la preuve.

Hors de cette période d’acclimatation a l'azote et des montées en charge, le réacteur rapide a
montré une stabilité de tous ses parametres sur le long terme. Le réacteur intermédiaire a montré
guelques variations légéres des teneurs en matiéres seches et volatiles, liées a I'utilisation d’un lot
d’intrant qui différait mais ne représentait que moins de la moitié des apports. Le réacteur lent a
montré plus de variabilité dans les parametres (notamment matiéres séches et volatiles et
rendements méthane), mais ces variations parfois importantes sont directement corrélées a ce

méme lot d’intrant cité ci-dessus, qui cette fois représente 95% de I'apport.

Partant de ces observations, la stabilité des semaines de contréle n’a pas été influencée par les

surcharges; ces productions de méthane sont donc utilisables pour la comparaison avec le
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fonctionnement en surcharge et le calcul de la flexibilité des réacteurs. Les effets des surcharges
peuvent alors étre étudiés sans interférences d’une éventuelle évolution du comportement de base
des réacteurs. Dans le cas du réacteur lent, il faudra toutefois prendre en compte le lot de fumier

utilisé pour expliquer ces résultats.

Parmi les premiers enseignements, il est important de retenir que le démarrage d’un réacteur
présente a priori plus de danger pour la stabilité de celui-ci que des surcharges organiques
ponctuelles, méme élevées. Il est donc primordial de bien choisir les substrats et d’étre au fait des
caractéristiques de ceux-ci (BMP, teneur en matiéres seches, contenu en azote) avant I'alimentation.
Ces trois réacteurs ont en effet été alimentés de facon continue, avec des surcharges ponctuelles
graduellement élevées, en prenant en compte I'état du réacteur et en adaptant la date des

surcharges, pour ne pas superposer leurs effets.

Dans les chapitres suivants, les différents parameétres influencant la flexibilité de chaque réacteur
seront discutés : le chapitre IV sera dédié au réacteur rapide, dont l'identification de la limite de
fonctionnement a été effectuée. Le chapitre V détaillera quant a lui les résultats obtenus sur les
réacteurs intermédiaire et agricole, qui sont complémentaires dans la compréhension des limites du

processus.
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Ce chapitre présente les principaux résultats obtenus pour le réacteur alimenté, en régime de base,
avec des substrats ayant des cinétiques de dégradation élevées : un mélange de gazon et de carottes
(respectivement 60% et 40% en MV). Les résultats expérimentaux sont ici analysés pour tirer des
conclusions relatives au fonctionnement flexible de ce type de réacteur, alimenté avec des substrats
a la fois facilement et rapidement dégradables, un modele jusqu’ici courant en Allemagne ol

I’ensilage de mais est majoritaire dans les digesteurs.

Sur ce réacteur, alimenté durant 586 jours a deux charges de base différentes (1,5 et 2,5 gav.L™.j?),
28 surcharges ont été testées, en état transitoire et en régime permanent. Les surcharges ont été
faites avec le mélange de base, la carotte seule, I'ensilage de mais et le glycérol. L'amplitude des
surcharges allait de +1,5 guy.L™ @ +4,5 guv.L™ avec le mélange de base, de +1,5 guy.L" & +5,5 guy.L"
avec la carotte, et de +2,5 gwv.L'" & +3,5 gwv.L™" avec I’ensilage. Ces surcharges ont été appliquées en
plus de I'alimentation lors d’une seule journée. Elles ont donc haussé la charge totale journaliére du
réacteur de 3 gwv.L™ a 8 gwv.L". Dans le cas de ce réacteur, les substrats ont été choisis pour
atteindre des vitesses de dégradation — donc, a priori, de production de biogaz- les plus élevées
possibles. Les trois parameétres (CVA de base, nature du substrat et amplitude de la surcharge) ont
été identifiés comme ceux pouvant influencer le plus fortement la réponse du réacteur en termes de

production de méthane.

Pour rappel, dans le Chapitre I, la flexibilité d’un réacteur a été définie comme I'amplitude effective
entre sa charge de base et sa production maximale. Dans tous les cas présentés, la production du
réacteur a été maximale lors des premiéres 24 heures aprés la surcharge et, en conséquence, dans ce
chapitre et les suivants, la flexibilité journaliere de production de méthane sera estimée par tranche
de 24 heures. De plus, le bilan méthane a été effectué sur les surcharges et il correspond dans tous

les cas a la valeur théorique, a 10% d’erreur au maximum.

Les prochains chapitres s’appuieront sur les résultats obtenus sur des modeéles de fonctionnement

dits « agricoles » intégrant des substrats plus lentement biodégradables, comme les fumiers.

Le premier parametre étudié est la charge de base appliquée au réacteur. Deux expériences de
surcharges avec alimentation de base continue, sans pause durant le week-end, ont été effectuées
pour mieux estimer l'influence de la charge de base sur I'absorption d’une surcharge : les réacteurs
industriels sont en effet alimentés tout le long de la semaine et non 5 jours sur 7, comme ce sera le

cas dans la majorité des résultats présentés dans cette these.
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La Figure 30 présente les résultats de production de méthane du réacteur aprés une surcharge (a
t=0) pour les deux charges de base. Le substrat utilisé pour la surcharge est la carotte du lot 3 (voir
Chapitre Il). La production de base est représentée en gris, et superposée a la production de
surcharge en orange. La premiére surcharge, a une charge de base de 1,5 gwy.L.j", est de + 4,5 gyy.L
! A la suite de la surcharge, le réacteur a été alimenté avec le mélange de base et 3 la charge de
base, durant la semaine compléte. La seconde surcharge est de +3,5 gwv.L™* 3 une charge de base de

2,5 gwv.L™.j*. Dans ce cas, il n’y a pas eu d’alimentation le second week-end (216 & 264 heures).
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Figure 30 : Production de méthane apres deux surcharges par le réacteur rapide, a) + 4,5 g,\,,\,.L'1 a une charge de 1,5 gyy.L
1.j'1b) +3,5 g,\,,\,.L'1 a une charge de 2,5 gMV.L'l.j'l.

Dans les deux cas, la concentration en substrat apporté lors de I'alimentation du réacteur est de 6

gwv.L le premier jour (t=0). L’effet de la surcharge est visible jusque 72 heures aprés la surcharge (3

jours) dans le cas ol la charge de base est basse, et jusque 264 heures (11 jours) dans le cas ou la

charge de base est haute.

Pour la charge de base de 1,5 guv.L™.j*, la production moyenne lors d’une semaine-contréle continue
est de 380 + 13 mLcya/L.j. Cette valeur a été obtenue avec le mélange de substrats correspondant au
lot 2. Apres la surcharge, une augmentation nette de la production en méthane est visible, avec deux
jours de production a 1030 *+ 28 mlcus/L.j. La production du troisiéme jour chute jusqu’a 516
mLcua/L.j, puis elle revient a son niveau observé lors des semaines-contréle. La matiére organique
rajoutée par la surcharge a donc été entierement consommée en trois jours. La flexibilité évaluée sur
cette surcharge est donc de +170%, le réacteur ayant augmenté sa production de 380 a 1030

mLcua/L.j, pendant deux jours.
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Pour la charge de base de 2,5 gw.L".j?, la production moyenne de méthane par jour pour une
semaine-contrdle correspond a 841+ 5 mlLcya/L.j. Cette production n’a pas été obtenue avec le méme
lot de substrats que pour la surcharge précédente ce qui explique la non-proportionnalité entre les
productions de méthane aux deux charges appliquées, les BMP des substrats des deux lots utilisés
étant significativement différents. En revanche, le méme lot de carottes a été utilisé pour les
surcharges. La production de méthane du réacteur est maximale durant 9 jours aprés la surcharge et
atteint 961 + 38 mLcus/L.j en moyenne. Le réacteur montre donc une flexibilité de 14% seulement
dans ce cas. L'effet de la surcharge a donc été étiré sur une période beaucoup plus longue qu’avec
une OLR basse. Le réacteur semble ne pas pouvoir dépasser la limite d’environ 1000 mLcya/L.j et, la
production liée a la charge de base étant plus forte, la flexibilité est donc réduite et la surcharge
s’étale sur un nombre plus important de jours. Le réacteur ne finit de consommer la surcharge que
lors du second week-end (216 a 264 heures), lorsque le réacteur n’est plus alimenté pendant 2 jours.
De plus, I'analyse des AGV montre que ces intermédiaires s’accumulent lors de cette surcharge : de
0,59 g/L d’acide acétique avant la surcharge, on reléve 2,07 g/L au jour 4 puis 1,60 g/L au jour 7. Les
niveaux d’AGV ne retournent a la normale (0,23 g/L) qu’au jour 12. Le Tableau 9 récapitule les
teneurs en AGV (acide acétique C2, acide propanoique C3, acide iso-butanoique iC4 et acide
butanoique C4) mesurées lors des deux surcharges.

Tableau 9: Teneurs en AGV mesurées 3 différents temps aprés les surcharges de +4,5 et +3,5 gyy.L™ 3 deux CVA

différentes

CVA de base 1,5 guv.Lj" 2,5 gwv.Lj"

=0 T=96h =0 T=96h T=168h T=288h

Concentration en C2

0,076 0 0588 2,069 1595 0228
(e/L)

Concentration en C3 0 0 0 0,021 0 0
(e/L)

Concentration en iC4 0 0 0 0,012 0 0
(e/L)

Concentration en C4 0 0 0 0,039 0 0

(g/L)

Ces résultats montrent que la charge de base d’un réacteur alimenté avec des substrats rapidement

dégradables est un facteur primordial influencant la flexibilité. En effet, comme la production
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maximale reste la méme, le réacteur posséde plus de marge pour la dégradation des surcharges avec
une charge de base basse qu’avec une charge de base haute. A la charge de base de 2,5 guv.L™.j7, la
production journaliére du réacteur est déja proche de la limite maximale déterminée ici ; sa flexibilité

est donc réduite.

Plusieurs parameétres ayant un effet potentiel sur la flexibilité ont été étudiés: I'intensité de la
surcharge et le type de substrat utilisé. Dans cette premiere partie, I'influence de ces parametres a

été étudiée pour le réacteur alimenté a faible charge (1,5 gmv.L™.j ™).

3.1 STABILISATION DU REACTEUR

Le réacteur a d’abord subi une montée en charge graduelle avant d’arriver a une charge de 1,5 gyv.L’
! j*au jour 45. Un premier temps de séjour a été effectué au jour 145, un second au jour 267, un

troisieme au jour 347. Ces jours sont représentés sur la Figure 31 ci-dessous par des barres verticales.

La Figure 31 présente les résultats en termes de production maximale de méthane par le réacteur
suite a des surcharges de + 4,5 guy.L™ effectuées avec des carottes. Elle présente également le temps
nécessaire au réacteur pour produire 80% de la surcharge attendue. Cette valeur de 80% correspond
a la partie dégradable rapidement et a la majorité du BMP produit par ce substrat (les 20% restants

se produisent plus lentement, cf. les courbes de BMP des substrats).

La premiere surcharge a été effectuée au début du second temps de rétention (jour 187), tandis que
les deux suivantes I'ont été lors du troisieme temps de rétention (jours 299 et 347), c’est-a-dire
lorsque le réacteur était tres proche de I'état stationnaire. La derniére surcharge a été faite apres
avoir passé quatre temps de rétention a une charge de 2,5 guv.L™.j"* (jours 355 a 550), et aprés avoir
baissé de nouveau la charge de base a 1,5 gwy.L™.j" a partir du jour 550. La production de méthane
maximale relevée est respectivement de 807, 1 031, 943 et 1 010 mLcy./L.j. Elle est donc légérement
plus faible lors du second temps de rétention mais reste constante, a une moyenne de 994 + 38
mLcua/L.j pour les trois essais suivants, méme aprés 200 jours de fonctionnement a une charge de

base plus élevée.
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Figure 31 : Productions maximales de méthane aprés des surcharges de +4,5 g,\,.\,.L'1 avec des carottes et temps nécessaire
pour consommer 80% de la surcharge appliquée pour le réacteur rapide a une charge de 1,5 g,\,.\,.L'l.j'1
Le point important ici est que I'on observe une évolution légere de la capacité de dégradation de ce
réacteur au cours du temps. En effet, au cours du premier temps de rétention, le réacteur dégrade
80% de la surcharge appliquée en 84 heures, alors que cette valeur se stabilise autour de 43 heures
pour les autres essais de surcharges de la méme amplitude. Quand le réacteur est en état transitoire,
sa production de base est stabilisée ; mais la limite de production observée n’est pas a son niveau
maximal (20% plus faible). Les résultats de surcharges se sont stabilisés a partir du second temps de
rétention, a partir du jour 267. Il faudra donc prendre en compte ceci lors de la comparaison de
productions maximales du réacteur, et comparer des résultats obtenus lors de la méme période

seulement (avant ou apres le jour 267).

3.2  EFFET DE L'AMPLITUDE DE LA SURCHARGE

La Figure 32 présente la production maximale de méthane pendant les premieres 24 heures aprés
une surcharge appliquée a une charge de base de 1,5 guv.L™.j". Les surcharges ont été effectuées
avec des carottes ou avec le mélange de base, et vont de +1,5 gMV.L'1 a+4,5 gMV.L'l. Certaines ont été
répétées plusieurs fois et la moyenne est donc représentée, avec |'écart-type, sur le graphe. La barre
horizontale représente la moyenne de production des journées utilisées comme controles (c’est-a-

dire un vendredi sans surcharge). Elle se situe a 477 mLcua/L.j.

La production maximale journaliére de méthane pour ce réacteur varie entre 820 et 943 mlLcya/L .
suite aux surcharges de carottes. Quelle que soit I'amplitude de la surcharge, cette valeur reste

relativement constante malgré la différence d’amplitude des surcharges: en effet, entre une

88



Chapitre IV — Flexibilité du réacteur rapide

surcharge de +1,5 gwv.L" et une surcharge de + 4,5 guv.L?, la charge totale du réacteur a été
augmentée de +100% et la concentration initiale en matiere organique ajoutée est passée de 3 gyy.L
136 gwv.L™. En revanche, la production maximale journaliere n’a augmenté que de 15%. De méme,
avec les surcharges effectuées avec le mélange de base, la charge appliquée au réacteur a été

doublée tandis que la production de méthane journaliere n’a augmenté que de 17% (de 673 a 802

mMLepa/L.j).
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Figure 32 : Production maximale quotidienne de méthane du réacteur rapide en fonction de la surcharge appliquée, a
une charge de base de 1,5 gMV.L'l.j'l, avec deux substrats différents (carottes et mélange de base). La moyenne de
production contrdle est représentée par une barre horizontale
Ces résultats montrent que la production maximale de méthane du réacteur est atteinte méme pour
des surcharges relativement faibles (+1,5 guv.L?) et que quelle que soit la surcharge appliquée, la
production maximale reste saturée a la méme valeur. L'amplitude de la surcharge n’est donc pas un
parameétre déterminant pour augmenter la production de méthane instantanément. Le Tableau 10
présente, pour chaque amplitude de surcharge effectuée lors du premier temps de rétention (donc
jusqu’au jour 267) la durée nécessaire au réacteur pour produire 80% de la quantité de méthane

attendue.

Tableau 10 : Temps nécessaires au réacteur pour consommer 80% des surcharges appliquées avec la carotte lors du

premier temps de rétention a une CVA de 1,5 g,\,,\,.L'l.j'1

Surcharge (gwv. L'l) +1,5 +3,5 +4,5

Temps nécessaire pour
consommer 80% de la 37 72 84
surcharge (heures)
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Ces résultats montrent donc que, a charge de base basse, I'activité maximale et donc la flexibilité du
réacteur ne varient pas avec I'augmentation de I'amplitude des surcharges, apres deux temps de
rétention. Cette limite maximale de production de méthane se trouve aux alentours de 1000
mLcua/L.j. Le seul effet observable avec I'augmentation de la charge est I'allongement du temps
nécessaire au réacteur pour dégrader 80% de la surcharge, et non I'augmentation de l'activité

maximale.

3.3  EFFET DU SUBSTRAT UTILISE

A la charge de base de 1,5 gwv.L'".j?, seuls deux substrats différents ont été utilisés pour effectuer les
surcharges: le mélange de base (gazon et carottes) et la carotte seule. La Figure 33 présente les
cinétiques de production de biogaz suite & des surcharges de + 3,5 guv.L™ avec ces deux substrats,
effectuées respectivement aux jours 110 et 124, ainsi que les cinétiques de production d’une
semaine-controle. Il est a retenir que les pics élevés de production pendant les 3 premieres heures
de production aprés ajout de matiére correspondent a un rééquilibrage du CO, apres renouvellement
du ciel gazeux avec de I'azote (cf. Chapitre Il pour la méthode d’alimentation des réacteurs). Ces pics

cinétiques ne correspondent pas a des cinétiques biologiques, mais seulement physico-chimiques.
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Figure 33 : Comparaison des cinétiques de production de biogaz pendant une semaine pour le réacteur rapide a une
charge de base de 1,5 g,\,.\,.L'l.j'1 suite a deux surcharges de +3,5 g,\,.\,.L'1 en carotte et mélange de base
Pendant les premieres 48 heures suivant la surcharge, la vitesse de production de biogaz suite a la
surcharge effectuée avec de la carotte est plus élevée (600 mLyioga/h) que la vitesse observée apres
avoir surchargé avec le mélange de base (470 mLyiog./h). La vitesse décroit également plus vite (de

600MLyiogaz/h @ 400mMLyiogar/h de 24 a 48 heures, puis de 400mLpiogar/h @ 220 MLpiogar/h de 48 a 72
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heures). La vitesse de production de biogaz suite a la surcharge avec le mélange de base posséde une
pente moins forte et passe de 470 MLyioga,/h @ 400mLyiogar/h €n 48 heures). Les différences observées
entre les 2 surcharges peuvent s’expliquer par le fait que I’hydrolyse soit une vitesse limitante pour
ce type de déchets ; le gazon, comme tous les déchets verts, posséde plus de fibres et de composés
tels que la lignine que les carottes, principalement composées de sucres. Les composés fibreux et
ligheux possedent des structures plus difficiles a dégrader (Taherzadeh and Karimi, 2008). Ceci
explique le fait que les vitesses maximales soient moins élevées (hydrolyse plus lente) avec le
mélange de gazon et de carotte qu’avec des carottes seules, et que la production de biogaz dure
donc plus longtemps. L’hydrolyse limite la dégradation de la matiere et la surcharge s’étale donc

légérement.

La Figure 34 présente les résultats des productions de méthane par jour (calculées avec la teneur
moyenne en méthane mesurée chaque jour), suite a ces deux surcharges. Lors des surcharges, la
production des premieres 24 heures est stockée dans une poche et la teneur en méthane y est
mesurée. Pour les autres jours, la teneur est celle mesurée avant I'alimentation suivante (un test
préalable a montré que cette teneur et celle mesurée dans une poche contenant le biogaz stocké
pendant 24 heures lors d’'une alimentation de base ne présentaient que 1 a 4% de différence). Les
barres grises correspondent a la production lors de semaines-contréle, les barres colorées
superposées correspondent a la production supplémentaire aprés la surcharge. Les surcharges ont
été effectuées un vendredi et le week-end n’a pas été alimenté (de 24 a 72 heures apres la

surcharge) ce qui explique la baisse de la production de base.
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Figure 34 : Production de méthane calculée aprés deux surcharges de +3,5 g,\,,\,.L'1 avec le mélange de base (a) et avec des

carottes (b) pour le réacteur rapide a une charge de base de 1,5 g,\,,\,.L'l.j'1

En termes de méthane, la production maximale journaliére du réacteur est de 736 mLcys/L.j suite a la

surcharge avec du mélange de base et de 785 mlLcys/L.j pour la surcharge avec des carottes. Les
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flexibilités correspondantes sont donc de +47% et +57%. L’activité du réacteur est a son maximum le
premier jour, mais elle ne permet pas d’éliminer la totalité de la surcharge appliquée et, en
conséquence, I'effet de la surcharge est visible jusqu’a 120 heures dans les deux cas. Lors de cette
période, le réacteur était encore en état transitoire pour la dégradation des surcharges et I'activité
maximale était évaluée aux alentours de 800 mLcus/L.j. Comme dans tous les cas de surcharges sur ce
réacteur, la production de méthane est maximale le premier jour. Cependant, il est important de
souligner que la production de méthane supplémentaire lors du week-end sans alimentation (24-48h
et 48-72h) est plus importante que le premier jour dans les deux cas. En effet pour la surcharge avec
le mélange de base, la production supplémentaire le premier jour est de 244 mLcys/L.j, et de 308
mLcua/L.jle week-end. Pour la seconde surcharge, la production supplémentaire le premier jour est
de 293 mlcua/L.j et de 406 mLcys/L.j pendant le week-end. Lors du week-end non alimenté avec la
charge de base, la production de base a chuté et le réacteur a une activité inférieure a I'activité
maximale mesurée le premier jour. Le réacteur a donc plus de marge pour dégrader la matiere
organique résiduelle provenant de la surcharge et la production supplémentaire de méthane est plus
importante. L'effet de la surcharge aurait donc duré plus longtemps si le réacteur avait été alimenté
le week-end. Cette production de méthane supplémentaire (respectivement autour de 300 mLcya/L.j
et 400 mLcua/L.j) peut correspondre a la vitesse maximale de dégradation de la matiére organique
résiduelle de la surcharge dans le réacteur. Cela est un moyen d’estimer la vitesse maximale de

dégradation de chaque substrat de surcharge pour les surcharges les plus élevées.

Ces légéres différences dans les vitesses maximales de production proviennent des caractéristiques
des substrats utilisés en surcharge. Cependant, il faut garder a I'esprit que ces deux substrats

appartiennent a la catégorie des substrats que nous qualifions de « rapidement dégradables ».

4.1 EFFeT DE L’AMPLITUDE DE LA SURCHARGE

Les surcharges ont été effectuées avec de la carotte a une OLR de base de 2,5 gwv.L™".j* et vont de
+2,5a +5,5 gwv.L™, haussant la concentration totale de matiére organique ajoutée au réacteur de 5 a
8 gwv.L™. Ces surcharges ont été effectuées aux jours 403, 452, 466, 473 et 487, respectivement. La
surcharge de +3,5 guv.L™" a été répétée deux fois. Toutes ces surcharges ont été effectuées un jeudi
suivies par une alimentation du réacteur a la charge de base le vendredi, sans alimentation pendant
le week-end. La Figure 35 présente les cinétiques de production de biogaz aprés les surcharges de

+2,5 guv.L" @ 45,5 guv.L™ qui sont comparées avec leur semaine-controle stabilisée (une seule a été
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représentée pour alléger le graphe mais elles présentent des résultats tres semblables). Une seule
des surcharges de +3,5 gwv.L" a été représentée également pour des raisons de clarté graphique. Le
contrble en pointillés correspond a une semaine de production de base en état transitoire et sert de
comparaison a la surcharge de +2,5 gwv.L™. La surcharge de +2,5 gwv.L" a été effectuée lors du
premier temps de rétention a la charge de base de 2,5 gwv.L'.j" et présente donc des résultats
légérement plus faibles en termes de production de biogaz que les autres, le réacteur n’ayant pas
atteint I’état stationnaire ; la production de la semaine-contrble est en effet plus faible que les
semaines-controle stabilisées mesurées apres le second temps de rétention a cette charge de base.
Les quatre surcharges suivantes, en revanche, ont été effectuées apres stabilisation de la production

de méthane lors des controles.
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Figure 35 : Evolution des cinétiques de production de biogaz pour le réacteur rapide a une charge de 2,5 gMV.L'l.j'lpour
deux semaines-contréle et pour des surcharges allant de +2,5 a +5,5 g,V,V.L'lavec des carottes.
Ces courbes cinétiques montrent que lors des premiéres 24 heures, la production de biogaz reste
plafonnée aux alentours de 1 000 mL/h de biogaz aprés le pic de dégazage, et ceci quelle que soit la
surcharge appliquée de +3,5 guv.L™ a +5,5 gwv.L.. La persistance croissante de la surcharge dans le
temps avec I'augmentation de la charge est également visible. En effet, les cinétiques redeviennent
comparables a celles d’une semaine contrdole au bout de 72 heures pour une surcharge de +3,5 gyy.L
! de 96 heures pour +4,5 guv.L”" et 144 heures pour une surcharge de +5,5 gwy.L™. Ces courbes
démontrent bien le plafonnement de la vitesse maximale de production du biogaz et I’étalement de
la production de biogaz dans le temps avec I'augmentation de I'intensité de la surcharge. La Figure 36

présente les résultats de production de méthane, jour par jour, associée a ces surcharges.
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Figure 36 : Production de méthane lors de surcharges croissantes de +2,5 a +5,5 g,\,,\,.L'1 avec des carottes sur le réacteur
rapide, a une charge de base de 2,5 gM\,.L'l.j'1

Lors des week-ends, la production de méthane journaliere est inférieure au maximum observé
pendant les 2 premiers jours suivant la surcharge, ce qui est di a la baisse de la production de base
du réacteur suite a la non-alimentation du réacteur et a la vitesse de dégradation maximum des
fractions restantes. La saturation du réacteur lors des deux premiers jours a cette vitesse est tres
nette. Dans le cas des surcharges de +3,5 a +4,5 gwv.L™, les deux premiers jours aprés la surcharge
sont identiques en termes de production de méthane supplémentaire (environ 200 mLcys/L.j). En
revanche, lors des troisieme et quatrieme jours sans alimentation de base, la production
additionnelle due a la surcharge est beaucoup plus importante (400 mLcua/L.j). L'activité du réacteur
étant inférieure a son plafond maximum, la dégradation de la matiére organique de la surcharge
peut alors étre a son maximum. De plus, il est intéressant de noter que, comme dans la section 3.3, la
production additionnelle de méthane lors des week-ends se situe exactement aux mémes vitesses

Le cas de la surcharge de +5,5 gwv.L™ est plus particulier. En effet, la production de méthane lors du
premier jour est plus faible : on mesure une teneur moyenne de 35% sur la journée tandis que pour

les surcharges précédentes la teneur moyenne était autour de 51%. L’acidification a été plus forte
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gu’avec les surcharges précédentes sur le premier jour et a donc conduit a une hausse du

pourcentage moyen en CO,, au détriment du méthane.

Le Tableau 11 présente I’évolution du pH et des concentrations en AGV relevés a différents moments
lors de cette surcharge. Le pH a baissé de fagon notable lors des premieres 24 heures, ce qui
confirme I'acidification du réacteur suite a une surcharge trop importante avec des carottes.
L’évolution des concentrations en AGV montre également une accumulation importante comparée
aux niveaux normaux observés sur le réacteur (cf. t=0). La DCO totale accumulée sous forme d’AGV
est donc de 3,56 g/L, ce qui est trés grand par rapport au niveau relevé a t=0 (0,14 g/L). Elle
représente un potentiel de production de méthane de 1197 mLcus/L par rapport aux 1320 mLcya/L
supplémentaires attendus aprés la surcharge. Le réacteur n’a en effet produit que 117 mlLcua/L
supplémentaire sur les premiéres 24 heures (ce qui est trés proche des 123 mLcys/L de différence
entre les deux valeurs ci-dessus).

Tableau 11 : Valeurs mesurées des pH et teneurs en AGV relevées sur le digestat du réacteur rapide avant et apres la

surcharge de +5,5 gyy.L™* sur une CVA de 2,5 gyy.L™.j" 2 différents temps

Date de la T=0 T=24h T=96h T=168h
mesure
oH 771 731 7,76 775
2 (g/L) 0,317 1672 0,837 0,157
C3 (g/L) 0 0,943 0 0
ica (g/L) 0 0,023 0 0
Ca (g/L) 0 0,140 0 0

Les productions supplémentaires sont plus élevées le week-end (550 mLcua/L.j au lieu des 400
mLcua/L.j observés jusqu’a présent). Ces résultats indiquent que, lors des jours non alimentés, la
limitation de la production supplémentaire de méthane est sans doute définie par la consommation
de ces AGV. L'accumulation d’AGV a eu comme effets de « retarder » la production de méthane sur
le réacteur de 48 heures, mais également d’augmenter les vitesses de production supplémentaires

lors du week-end.

Ces expériences démontrent qu’il n’est pas possible d’augmenter le plafond maximal de production
de méthane que ce soit en augmentant la charge de base ou en augmentant l'intensité des
surcharges. De plus, une augmentation trop importante de la charge appliquée, méme
ponctuellement, peut avoir des effets contre-productifs sur la production de méthane, comme vu
avec la surcharge de +5,5 gwv.L ™. En effet, 'acidification excessive peut diminuer de fagon importante
la teneur en méthane du biogaz produit et des AGV peuvent s’accumuler, impliquant un retard de la
production de méthane prévue suite a la surcharge. La flexibilité du réacteur est également bien

moindre a une charge de base élevée.
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4.2 EFFET DU SUBSTRAT UTILISE

Des surcharges (de +2,5 gwy.L™) ont été effectuées avec le mélange de base alors que le réacteur
était encore en état transitoire (données non présentées). Elles présentaient des résultats similaires
a la surcharge effectuée dans les mémes conditions avec des carottes, avec de légeres différences au
niveau des cinétiques de production (comme démontré dans la section 3.3). La flexibilité n’a pas

varié et est restée autour de +25 a 30% pour ces surcharges.

La Figure 37 présente les cinétiques de production de biogaz aprés des surcharges effectuées avec de
I’ensilage de mais (+3,5 guv.L™) et du glycérol (+2,5 goco.L). Chaque surcharge a été répétée deux
fois et elles ont été effectuées respectivement aux jours 501, 529, 536 et 543. Une cinétique

obtenue lors d’'une semaine contréle est également représentée.

Les surcharges effectuées avec de I'ensilage -a 28 jours de différence- présentent des différences en
termes de vitesse maximale de production de biogaz et d’étalement de la réponse. En effet, lors du
premier essai, la vitesse maximale atteinte est de 834 mLyiog,/h, alors que lors du second essai, une

vitesse de 1000 MLyioga,/h @ été observée au maximum.
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Figure 37 : Cinétiques de production de biogaz apreés des surcharges avec de I'ensilage de mais ou du glycérol, sur le
réacteur rapide a une charge de base de 2,5 gMV.L'l.j'l, comparées avec une cinétique de semaine-controle.
Les aires sous les courbes sont égales (traduisant que I’on produit bien le méme volume de biogaz),
mais lors du second essai la production se « décale » vers la gauche : la production de biogaz est
donc plus rapide lors du deuxiéme essai, ce qui pourrait venir d’'un phénomene léger d’acclimatation

de la flore bactérienne a ce substrat. Les surcharges ont été en effet réalisées avec le méme lot
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d’ensilage, sans acclimatation préalable; cependant I'ensilage présente des caractéristiques
relativement proches du mélange de base carotte-gazon (voir Tableau 12). Les caractéristiques
moyennes du mélange de base ont été calculées a partir des caractéristiques respectives de la
carotte et du paturin des prés Poa Pratense (graminée présente dans une majorité de gazons).

Tableau 12 : Tableau récapitulatif des teneurs moyennes en protéines, glucides, lipides et fibres totales sur matiére seche

de trois substrats. Sources : Aprifel (http://www.aprifel.com/fiche-nutri-produit-composition-carotte,87.html ) et

Feedipedia (http://www.feedipedia.org/node/16886 , http://www.feedipedia.org/node/13883 )

Tengﬁ;:;;'tvls\ Carotte Carotte-gazon Ensilage de mais
Protéines 7,5% 11,3% 6,9%
Lipides 2,4% 2,3% 2,8%
Glucides 62,2% 42,6% 42,9%
Fibres 20,4% 24,8% 20,2%

Les deux essais effectués avec le glycérol se superposent quasiment parfaitement. La cinétique de
dégradation du glycérol est particuliere ; en effet, le glycérol, pour qu’il soit dégradé en méthane,
doit passer par sa transformation en propionate (Viana et al., 2012). Cet acide gras volatil est réputé
pour constituer un intermédiaire dont la vitesse de dégradation peut étre limitante et peut inhiber la
dégradation des autres (Gourdon and Vermande, 1987; Viana et al., 2012). Sur les courbes, la vitesse
de production du biogaz augmente progressivement jusqu’a un pic de 1200 mLyiog,/h, atteint vers
22h apres la surcharge, avant de redescendre pour atteindre un niveau de production de biogaz
équivalent a la semaine-contrdle vers 60 heures aprés la surcharge. Ce pic pourrait correspondre a la
vitesse de dégradation maximale du propionate atteinte dans ce réacteur. En effet, la dégradation du
glycérol ne passe pas par une étape d’hydrolyse « classique » comme les autres substrats, mais ne
nécessite que l'action de quelques enzymes avant de se décomposer en composés simples, dont
certains sont directement transformables en méthane par la méthanogenése hydrogénophile ou
acétoclastique (hydrogéne, dioxyde de carbone et acétate). La Figure 38 présente les différents

chemins possibles pour le métabolisme de la fermentation du glycérol en anaérobie.
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Figure 38 : Métabolisme de la fermentation du glycérol en composés directement transformables en méthane (en vert)
et propionate (en rouge) (adapté de Viana et al., 2012)
Les vitesses maximum estimées précédemment avec des carottes ou tout autre substrat solide sont
alors dépassées. L'utilisation d’un substrat de structure plus simple tel que le glycérol serait donc un

moyen de lever la limitation de la production de méthane liée a I’hydrolyse sur les réacteurs.

La Figure 39 présente les résultats de production de méthane par jour observées avec les deux
substrats de surcharge. Les résultats en termes de production de méthane étant relativement
proches, les moyennes et écarts-types obtenus sont représentés sur ces graphiques. La différence
entre les deux essais avec I'ensilage se situe surtout aux jours 2 et 4, mais elle reste faible par rapport

a la production totale de méthane sur le réacteur.
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Figure 39 : Production de méthane journaliére du réacteur rapide a une charge de base de 2,5 g,\,,\,.L'l.j'1 aprés des
surcharges effectuées avec de I'ensilage et du glycérol.
L'ensilage de mais a un comportement tres proche de celui des substrats utilisés jusqu’ici: la
production de méthane est maximale dans les premiéres 24 heures et plafonne a une moyenne de
1050 mlcua/L.j. La flexibilité est donc ici de +25%. La production supplémentaire lors du week-end
sans alimentation est de 400 mlLcya/L.j environ (48-72 heures), ce qui est semblable au substrat
carotte en surcharge. En revanche, le glycérol permet bien un dépassement significatif de la limite de
production en méthane observée jusqu’ici sur ce réacteur : on atteint ici une valeur moyenne de
1205 mLcua/L.j dans les premiéres 24 heures. La flexibilité atteint donc +46%, au lieu de +24% avec les
carottes. Cette différence de production maximale provient du fait que I’hydrolyse étant |'étape
limitante pour la digestion de substrats solides, les vitesses sont plus élevées dans le cas d’'un
substrat plus simple qui ne nécessite pas une étape d’hydrolyse. Lors de modélisations de
surcharges, les résultats sont en effet plus proches lorsque I'on considere que le glycérol est
considéré comme de la DCO simplement dégradable plutét que comme un substrat complexe

(Nghiem et al., 2014).

De plus, ces résultats de surcharge mettent en lumiére une information trés importante ; le réacteur
n‘a pas eu besoin de phase d’acclimatation importante pour I'ensilage et d’aucune phase
d’acclimatation pour le glycérol. La Figure 37 montre une légére accélération de la vitesse de
production de biogaz lors du second essai avec de I’ensilage de mais, ce qui traduit une acclimatation
du réacteur. Sur les essais avec le glycérol, aucune différence n’est visible dans les cinétiques et les
écarts-types sur la production de méthane sont tres faibles. La principale « difficulté » lors de Ia
digestion du glycérol provient de la dégradation du propionate formé en tant qu’intermédiaire ; on
peut alors estimer que la communauté bactérienne du réacteur posséde une bonne capacité de

dégradation du propionate.
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Cette information a propos de la capacité du réacteur a dégrader des substrats différents est donc
intéressante ; notamment, s’il est possible d’utiliser des substrats différents sans altérer la capacité
de dégradation du réacteur, I'exploitant pourrait réduire le stockage nécessaire aux substrats et
alimenter le réacteur avec des déchets adaptés a la saison (notamment fruits et [égumes), pour peu
gu’ils aient une structure biochimique comparable. Cette information est donc d’'importance pour le

fonctionnement flexible réel des installations de méthanisation agricoles.

Les résultats obtenus avec le réacteur alimenté avec des substrats de base ayant des cinétiques de
dégradation plutot rapides permettent d’établir les premiéres lignes directrices d’une stratégie

opérationnelle de flexibilisation de la production de biogaz.

La Figure 40 présente I’évolution au cours des 586 jours de fonctionnement du réacteur des
productions journaliéres maximales et contréle. Les productions maximales ont été mesurées apres
les surcharges effectuées allant de +1,5 a +5,5 gwv.L™, toujours dans les premiéres 24 heures et avec
guatre substrats différents. Les lignes verticales sur la figure délimitent le changement de charge de

base (1,5 gwv.L".j " puis 2,5 gamv.L 7).

Les activités journaliéres lors des semaines-controle ont varié en fonction de la charge de base
appliquée. Cette figure rassemble toutes les informations nécessaires pour définir des conditions
optimales pour la flexibilité sur ce type de réacteur, alimenté avec des substrats rapidement
dégradables : quelle est I’activité maximale du digesteur ? Quelle charge de base choisir ? Comment
effectuer des surcharges en prenant en compte cette limite maximale ? Et enfin, avec quels substrats
les effectuer ? Toutes ces informations permettent alors d’estimer la flexibilité instantanée du

digesteur sous 24 heures, et de prévoir la répartition de la surcharge appliquée.

100



Chapitre IV — Flexibilité du réacteur rapide

1400 -
1200 - S + Carotte
—_ . . ‘.0
ié E' 1000 - . . e, ¢ + Mélange
-t L
.E g 200 - .0 o + * * a = .
U + @ m + Ensilage
E 5 A
") L
2 F 600 -
2 § " oam, - . # Glycérol
$E 400 - = -
200 - = Controle
D T T T T T 1
0 100 200 300 400 500 600
Jours

Figure 40 : Récapitulatif des activités maximales journalieéres en mLcya/Lisacteur.j relevées au cours du temps lors de
surcharges avec différents substrats et comparaison avec les activités liées a la charge de base, sur 586 jours.
La flexibilité d’un réacteur a été définie comme la différence entre le maximum de production du
réacteur suite a une surcharge et sa production a la charge de base. La Figure 40 montre clairement
gu’une fois que le réacteur est en état stationnaire, I'activité maximale aprés surcharge ne varie que
trés peu sur toute la période considérée, et qu’elle est complétement indépendante de la charge de
base appliquée. En effet, pour le réacteur étudié, cette limite n’a que trés peu varié dans le temps
(200 mLcua/L.j en 586 jours) et sa valeur s’est stabilisée autour de 1000 mlLcya/L.j. Cette activité
maximale —avec un certain substrat- semble étre une caractéristique propre du digesteur considéré
et serait a déterminer expérimentalement dans chaque cas, avant de basculer en fonctionnement a
la demande. Cette information est la premiere sur laquelle s’appuiera le protocole opératoire, dans
le Chapitre VI. Des surcharges de faible amplitude avec des substrats rapidement dégradables (deux
a trois surcharges, en doublant la charge appliquée de base) sur un réacteur en fonctionnement déja

stabilisé devraient suffire a déterminer ce maximum, qui conditionnera le fonctionnement flexible.

La limitation de production, visible sur les cinétiques de production de biogaz (Figure 36), est a priori
causée par la vitesse de dégradation (plus précisément, d’hydrolyse) des substrats par le consortium
microbiologique dans le réacteur. Dans le processus complexe de la digestion anaérobie des déchets
solides, I’étape d’hydrolyse est connue pour étre la vitesse limitante de production (Garcia-Gen et al.,
2014). La consommation des intermédiaires solubles ne le serait seulement dans le cas ou de fortes
surcharges ont été appliquées et ol le réacteur ne serait pas limité par I’hydrolyse (typiquement lors
des week-ends aprés de fortes surcharges). Le réacteur aurait donc atteint sa limite de vitesse

d’hydrolyse avec le substrat carotte sur les résultats présentés.
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Lors des essais avec le glycérol, I'augmentation significative de la production maximale serait la
conséquence directe de la structure simple du substrat ; I’hydrolyse n’étant plus limitante sur ce type
de substrat, les vitesses sont ainsi augmentées et le réacteur peut produire du méthane en étant
limité par une autre vitesse (consommation du propionate dans notre cas). Les intermédiaires n’ont
pas été mesurés au cours de cette dégradation, mais il est probable qu’au cours de la période allant
de 0 a 10h apres la surcharge, le propionate se soit accumulé pour ensuite étre dégradé en méthane,

a partir de 10h (Figure 37).

Les substrats utilisés pour les surcharges appartiennent tous a la catégorie des substrats solides
rapidement dégradables : fruits et Iégumes, ensilages, déchets verts. Les résultats obtenus montrent
gue tous ces substrats conviennent pour réaliser une production flexible a la demande sur ce type de
réacteur car ils ont donné des résultats proches en termes de production maximale suite aux
surcharges. Plus généralement, les substrats utilisés en surcharge doivent posséder les cinétiques de
dégradation les plus rapides possible. Deux essais de surcharges, non représentées dans ce chapitre,
ont été menées avec du fumier et présentaient des flexibilités extrémement réduites a +8% et une
influence sur la production aussi longue que deux semaines, en plus d’une baisse de la production de
méthane par rapport a la production de base. Les ensilages (mais, betterave, herbe...) présentent le
grand avantage de pouvoir se conserver facilement sur un long terme sans voir leurs caractéristiques
dégradées. Le glycérol, sous-produit du biodiesel, stockable de fagon prolongée, peut étre aussi un
moyen d’augmenter ponctuellement et trés rapidement la production de biogaz sur un réacteur :
néanmoins, il convient de s’assurer avant les surcharges que le consortium est adapté a la
dégradation de ce produit. Il faut également prendre en compte les impuretés présentes dans la
solution de glycérol a traiter (méthanol, sulfates, métaux lourds...) car celles-ci peuvent ralentir la

digestion anaérobie de celui-ci (Rywinska et al., 2009).

Le réacteur posséde donc une limite journaliére de production de méthane d’environ 1000 mLcya/L.j
avec des substrats solides rapidement dégradables et ceci, quelle que soit la charge de base
appliguée. Cette charge de base conditionne donc la flexibilité du réacteur. La flexibilité a varié de
+18% dans le cas d’une charge de base haute (2,5 gwv.L".j"), @ +122% dans le cas d’une charge de
base basse (1,5 gw.L".j?). Les résultats obtenus avec ce type de réacteur, assimilable aux modéles
allemands majoritairement alimentés avec de I'ensilage de mais, permettent de conclure que la
charge de base doit étre relativement basse pour permettre une flexibilité suffisante— puisque trop
haute, elle ne permet qu’une flexibilité réduite- tout en maintenant une valeur suffisamment élevée
pour permettre d’atteindre la production maximale du réacteur, compte-tenu des cinétiques
maximales de dégradation des substrats utilisés pour les surcharges. Il a en effet été vu que, par

exemple lors des week-ends, lorsque le réacteur n’était pas alimenté et que la production de base
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baissait, la production pouvait ne pas atteindre la valeur maximale. Ainsi, une vitesse maximale de
400 mLcya/L par jour lors des week-ends a été observée pour le substrat carotte ; si la production de
base est trop basse (par exemple de 200 mLcus/L.j), alors le réacteur n’atteindra pas son maximum de

production de 1000 mLcua/L.j.

Comme démontré précédemment, des surcharges peu importantes suffisent a atteindre la capacité
maximale du réacteur — ce qui découle des deux précédents points expliqués dans cette discussion.
Dans le cas d’une charge de base faible ( 1,5 gw.L".j?), doubler la charge de base appliquée doit
permettre en effet d’atteindre le maximum de production (dans les premiéres 24 heures), tout en
n’ayant pas une réponse qui s’étale trop dans le temps et en évitant tout risque d’acidification du
réacteur. La clef est donc de bien définir et prendre en compte la limite maximale de production
journaliere, puisqu’elle ne variera pas (ou que trés peu) dans le temps. De plus, raisonner les
surcharges permet également de bien prévoir la durée de la surcharge (puisqu’a priori on n’accumule
pas d’intermédiaires) et évite de trop acidifier le milieu, surtout dans le cas des substrats rapidement
dégradables contenant beaucoup de sucres solubles. Des surcharges relativement faibles permettent
également de produire un biogaz avec une bonne concentration en méthane ; en effet, dans le cas de
la surcharge a +5,5 guv.L™ avec des carottes, le pourcentage de méthane moyen sur 24 heures a
chuté jusqu’a 35% en méthane par rapport a une moyenne de 56%, lors du fonctionnement de base.
Ces chutes de qualité de méthane peuvent poser des problemes de valorisation en cogénération. En
effet, en-dessous de 40%, le biogaz est difficilement valorisable car le moteur ou la turbine ne

peuvent plus fonctionner correctement.

Cette premiére partie de résultats expérimentaux, consacrée a I'étude du réacteur « rapide », a
amené des premiéres conclusions sur le fonctionnement flexible de réacteurs CSTR préalablement
stabilisés. Sur ce type de réacteurs, on a pu observer et facilement identifier une limite de production
maximale. Les temps de réaction pour la production de méthane en surcharge ont également été
trés courts. Ce type de réacteurs est trés courant en Europe et ils fonctionnent principalement en

Allemagne.

Le chapitre suivant traitera des résultats obtenus sur un type de réacteurs plus classiques en France,
alimentés avec des mélanges de substrats plus lentement dégradables. Cette étude permettra de

pouvoir généraliser les résultats et étendre les directives a suivre pour la flexibilisation des

installations de méthanisation dans toute I’'Europe.
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Dans ce deuxieme chapitre traitant des résultats expérimentaux, les résultats des expériences de
flexibilité menées sur le réacteur lent (alimenté avec un mélange de fumier et de lisier) et le réacteur
intermédiaire (alimenté avec un mélange de fumier et de gazon) sont analysés. Le chapitre précédent
qui détaillait les résultats obtenus avec le réacteur rapide a mis en évidence |'existence d’une limite
de production. Cette limite de production, liée a la vitesse de I'étape d’hydrolyse, n’a pu étre
étendue gu’en utilisant un substrat dont la structure était plus simple — le glycérol- et qui n’intégrait

pas cette étape dans sa dégradation.

En France, peu de méthaniseurs fonctionnent avec une base de substrats rapidement
dégradables, comme c’est le cas en Allemagne; I'intérét d’étudier le fonctionnement en flexibilité de
réacteurs alimentés avec une base lentement dégradable (fumier et lisier) prend son sens dans le cas
d’une flexibilisation du parc francgais agricole. Le réacteur dit intermédiaire a été étudié d’une part
car il correspond a une configuration assez courante en France également (déchets verts et déchets
d’élevage), d’autre part car il permet d’évaluer l'influence de I'utilisation de plusieurs classes de

substrats dans I'alimentation de base.

En surcharge, des substrats a vitesses de dégradation treés différentes ont ainsi pu étre utilisés pour
ces réacteurs, soit avec les mélanges de base, soit avec d’autres substrats rapidement dégradables.
L'utilisation de vitesses de dégradation différentes permettra de mettre en évidence de facon plus
claire l'influence de ces vitesses sur la flexibilité des réacteurs, qui n’ont pas été que peu étudiées
avec le réacteur rapide (celui-ci ayant été alimenté uniquement avec des substrats rapidement

dégradables).

Une premiére partie sera consacrée au réacteur lent ; I'influence des substrats de surcharge utilisés a
chaque charge de base, ainsi que l'influence de la charge de base sur la flexibilité du réacteur sera
étudiée. La seconde partie traitera du réacteur intermédiaire, qui permettra d’apporter des pistes de
réflexion par rapport aux résultats du réacteur lent. Les résultats obtenus sur les deux réacteurs
seront discutés et mis en regard dans une derniére partie commune. Le Chapitre VI synthétisera les

résultats obtenus sur les trois réacteurs.

Le réacteur lent a été alimenté avec un mélange de fumier bovin et de lisier porcin, apportant
respectivement 95% et 5% de la matiére volatile entrante. Ces proportions ont été choisies pour

assurer une teneur en matiéeres seches en entrée compatible avec une méthanisation en voie liquide.
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L'effet de I'intensité de la surcharge appliquée et des substrats utilisés, ainsi que I'effet de la charge

de base appliquée au réacteur, sont étudiés dans cette section.

2.1 RESULTATS A CHARGE DE BASE FAIBLE

2.1.1 INFLUENCE DE L’INTENSITE DE LA SURCHARGE
Le réacteur a été alimenté a une charge de base de 1,5 gyv.L™.j* durant 354 jours, puis de 2,5 guv.L’
1" durant 202 jours. La Figure 41 présente les résultats de production maximale journaliere de
méthane obtenus lors de surcharges avec le mélange de base et le substrat carotte, a une CVA de 1,5
gmv.Lj . Les surcharges effectuées vont de +1,5 & +2,5 gwv.L" pour le mélange de base, et de +1,5 a
+4 gyv.L™ pour le substrat carotte. Les essais ont été effectués sur toute la période ou le réacteur a
été alimenté avec le lot n°1 de fumier, des jours 61 a 208 (les caractéristiques de ce lot sont visibles
dans le Tableau 4 Chapitre Il). Lorsque plusieurs essais ont été menés, la moyenne ainsi que I'écart-
type sont représentés. Ces écarts-types sont faibles et démontrent une trés bonne reproductibilité
des surcharges. La production journaliere maximale relevée était lors des premiéres 24 heures pour
toutes ces surcharges. La production moyenne journaliére de méthane sans surcharge, prise pour

contrdle, était de 346 mLcya/L.j sur cette période et correspond a la ligne horizontale sur le graphe.

Les surcharges de +2,5 gwy.L™" effectuées avec le mélange de base ont été triplées (jours 68, 159 et
187). Lors des surcharges effectuées avec le mélange de base (+1,5 guv.L™" et +2,5 gwv.L™), le réacteur
produit respectivement 407 et 452 mlcya/L.j en moyenne. L'augmentation de la surcharge appliquée
ne permet donc pas d’augmenter de fagon proportionnelle la production de méthane journaliére sur
le réacteur ; la flexibilité ainsi atteinte ne dépasse pas +31%. Aucun essai a +3,5 gwv.L” n’a été
effectué, car I'augmentation de la surcharge appliquée avec ce substrat n’a pour seul effet que
I'allongement du temps nécessaire a la dégradation de la surcharge : 96 heures pour la surcharge de
+1,5 gwv.L™, contre 112 heures en moyenne pour la surcharge de +2,5 gwv.L™. Sur les 3 jours suivant
les premiéres 24 heures, la production supplémentaire du réacteur reste, de plus, plafonnée a 140

m I—CH4/|-réacteur-j-
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Figure 41 : Production maximale quotidienne de méthane du réacteur lent en fonction de la surcharge appliquée, a une
CVA de 1,5 g,V,V.L'l.j'l, avec deux substrats différents (carottes et mélange de base). La moyenne des productions
journaliéres de base est représentée sous la forme d’une barre horizontale.

En ce qui concerne les surcharges effectuées avec le substrat carotte, I'augmentation de la surcharge
de +1,5 3 +2,5 gwv.L! n’a pas d’effet significatif sur la production maximale qui plafonne a une valeur
moyenne comprise entre 476 et 496 mlLcya/L, ce qui correspond a une flexibilité moyenne de +43%.
En revanche, lors de la surcharge de +4 gwy.L™ (soit & une concentration sur le réacteur de 5,5 guyv.L™)
une réponse nettement supérieure en termes de production de méthane de 766 mLCH,/L.j a été
observée, ce qui correspond a une flexibilité de +121%. Cet essai a été effectué lors du jour 208 et
n’a malheureusement pas pu étre répété dans les mémes conditions, a cause du changement de
caractéristiques du fumier disponible utilisé a partir du jour 225. Cette variation dans les résultats

obtenus est commentée plus en détail dans la section qui suit.

2.1.2 REPONSE A UN SUBSTRAT DE SURCHARGE RAPIDEMENT DEGRADABLE
La Figure 42 présente les productions de méthane journalieres suite aux surcharges croissantes (+1,5,
+2,5 et +4 gy L'l) menées avec le substrat carotte. Ces surcharges ont été faites respectivement aux
jours 89, 166, et 208. D’autres surcharges effectuées avec des carottes (+1,5 et +2,5 guv.L™) et non
représentées ici ont été faites aux jours 75 et 145. Les résultats représentés ici ne sont pas des

moyennes mais les résultats « réels » obtenus jusque 168 heures apres les surcharges.

Pour ces surcharges de +1,5 et +2,5 guv.L™”, la production maximale est observée dans les premiéres
24 heures et est de respectivement 507 et 497 mLcua/L.j. La flexibilité mesurée est alors de 51% et
48%. La production de méthane totale semble plafonnée aux alentours de 500 mlcya/L.j au maximum,
ce qui est proche du plafond qui a été observé avec les surcharges faites avec le mélange (452
mLcua/L.j). La vitesse de dégradation du substrat de surcharge semble limitée a raison d’une valeur

comprise entre 210 a 280 mLcua/L par jour lors des week-ends (24 a 72h).
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En revanche, lors de la surcharge de +4 guv.L?, la production de méthane due a la surcharge est bien
supérieure. En effet, un volume total de 766 mLcys/L.j est produit lors du premier jour, portant la
flexibilité a +121%. La surproduction due a ce substrat de surcharge est visiblement encore limitée
(on observe en effet une surproduction identique sur les 3 jours) a une valeur supérieure (de I'ordre
de 430 a 480 mLcua/L sur les deux premiers jours) par rapport a celle observée avec les surcharges de

plus faible intensité réalisées précédemment.
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Figure 42 : Production de méthane journaliére du réacteur lent apres trois surcharges effectuées avec le substrat carotte
a une CVA de base de 1,5 g,\,.\,.L'l.j'1
Ce résultat est tres intéressant et suggeére qu’il y a eu un phénomene d’adaptation de la biomasse :
des essais en carotte ayant été menés de maniere réguliére, le réacteur a pu présenter une
adaptation qui s’est manifestée avec une augmentation des cinétiques de dégradation de la carotte.
Cette augmentation des cinétiques est visible sur la Figure 43 qui présente les cinétiques de
production de biogaz brut sur le réacteur suite a ces trois surcharges. Les vitesses maximales (0 a
72h) des surcharges de +1,5 et +2,5 gMV.L'1 sont trés semblables (400 et 355 MLyioga/h
respectivement), alors que les cinétiques maximales atteintes lors de la surcharge de +4 gwy.L™" sont
nettement supérieures (530 MLyioga,/h). La l1égére baisse de vitesse entre les surcharges de +1,5 et

+2,5 guv.L? est certainement due & une acidification légére du digesteur. La taille du pic de
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production visible aux alentours de t=6h aprés la surcharge varie avec l'intensité de la surcharge et
les mesures effectuées a ce moment montrent a la fois une production de CH, et de CO, ; la cause de
cette hausse soudaine n’est pas clairement identifiée, mais ce pic se retrouve sur les cinétiques des
deux réacteurs lors d’ajouts importants de carottes. Il semble que ces vitesses soient peut-étre
d’origine biologique, car le rééquilibrage de CO, a déja eu lieu précédemment, tout de suite apres
I’alimentation. Les bilans méthane sont en effet incorrects si I’'on ne prend pas en compte ce pic dans

les calculs.
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Figure 43 : Cinétiques de production de biogaz du réacteur lent aprés 3 surcharges effectuées avec des carottes a une
CVA de gL
La production de biogaz de 72 heures a 96 heures aprés la surcharge de +4 guy.L est plus basse que
sur la semaine-contréle ; la production de méthane, quant a elle, est bien similaire (la teneur

mesurée du gaz en méthane est de 65% contre 59% sur le jour controle).

Cette augmentation des cinétiques pourrait étre du fait d’'une augmentation de la teneur en
microorganismes dans le réacteur, mais on n’observe pas d’augmentation de la teneur en MV (5,8%)
dans les boues entre les jours 166 et 208 (cf. Chapitre Ill), ce qui semble exclure cette hypothése. Ce
résultat n'a pas été observé sur le réacteur rapide dont le substrat de base contient déja de la
carotte. Cette expérience a été répétée a une charge haute, et une attention particuliere a été

portée aux variations d’AGV et aux variations de la diversité de la population bactérienne. Elle sera

décrite dans la 2.3.1.

2.2 INFLUENCE DE LA CHARGE DE BASE

La Figure 44 présente la production de méthane journaliére suite a deux surcharges avec le mélange
de base de + 2,5 gMV.L'l, la premiére a une CVA de 1,5 gM\,.L'l.j'1 et la seconde a une CVA de 2,5 gyy.L

1t Les semaines avec surcharge sont comparées avec une semaine contrdle. Les lots de fumier
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utilisés sont respectivement les lots 1 et 3, avec un BMP proche (190 et 170 mLCH4/gwmv). Les
surcharges ont été effectuées respectivement aux jours 159 et 501. La premiére surcharge a été
effectuée la veille d'un week-end et la seconde un jour avant le week-end. Comme le réacteur n’a
pas été alimenté durant le week-end dans les deux cas, il n'y a pas eu d’alimentation de base
pendant 2 jours aprés la premiere surcharge et dans le second cas, il y a eu une alimentation de base
suivie de 2 jours sans alimentation de base. Les résultats obtenus avec une CVA de 2,5 guv.L™.j" ne
bouclent pas le bilan méthane sur une semaine (seulement 50% de la production attendue a été
effectuée), et il a fallu en attendre deux sans appliquer de surcharge pour que toute la surcharge soit

consommée (la deuxieme semaine n’est pas représentée pour cause de probléme de compteur).

La montée en charge a permis I'augmentation de la production de méthane pendant une semaine
contrdle ; en revanche, le rendement méthane a diminué de 270 a 207 mLcya/gmv (cf. Chapitre 111).
Cette baisse du rendement méthane sur une semaine signifie que le réacteur n’est plus en mesure de
dégrader la totalité de la matiere organique apportée sur une semaine. Il est donc proche de sa
propre limite de fonctionnement. L’augmentation de la production contréle n’est donc pas

proportionnelle a la charge volumique appliquée. Ce point a été développé dans la Section 5.2 du

Chapitre lIl.
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Figure 44 : Production de méthane journaliére aprés une surcharge de mélange de base de +2,5 gMV.L'l, a (a) une CVA de

base de 1,5 g,\,,\,.L'l.j'1 et (b) une CVA de base de 2,5 gMV.L'l.j'l.

N

La production de méthane est plafonnée a une valeur avoisinant les 440 mLcus/L par jour
(respectivement 441 et 421 mLcy/L.j) quelle que soit la charge de base appliquée. La marge restante
pour la production de méthane de surcharge est tres faible dans le cas de la CVA de base de 2,5 gyy.L
LY. Sur les premiéres 24 heures, on observe une surproduction de 107 mLcua/L.j @ une charge de
base faible, et une surproduction de 7 mLcys/L.j dans le cas d’une charge de base haute. La flexibilité

sous 24 heures, dans le premier cas, est de +27%, dans le second cas, elle est de 0%. Aucune
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accumulation d’AGV significative n’a cependant été détectée. La vitesse semble donc limitée par la
vitesse de consommation du substrat de base. Lors des surcharges a une CVA de base de 2,5 guv.L™.j°
! le réacteur n’est donc plus apte a dégrader sur une semaine toute la charge supplémentaire

appliquée.

Cette limite de production en méthane de 400 a 450 mLcus/L.j a été précédemment observée lors de
I’étude de I'influence de I'amplitude des surcharges appliquées avec le mélange de base (cf. Section
2.1.1) et laissait présager de cette limitation de production par le substrat. La vitesse d’hydrolyse de

la matiére entrante est dans ce cas saturée.

2.3 RESULTATS A CHARGE DE BASE HAUTE : INFLUENCE DES SUBSTRATS

Des substrats différents du mélange de base ont donc été testés en surcharge sur le réacteur lent
alimenté a une charge de base de 2,5 gwv.L™.j* afin d’étudier leur impact sur la flexibilité du réacteur.

Les substrats testés supplémentaires sont la carotte, le glycérol et I'ensilage.

2.3.1 LE SUBSTRAT DE SURCHARGE CAROTTE

ASPECTS CINETIQUES
Le substrat carotte a été rajouté sur 4 surcharges aux jours 417 et 445 (+1,5 guy.L™), 480 (+3,5 guv.L™)
et 487 (+3,5 gwv.L"). La Figure 45 ci-dessous montre les cinétiques de production de biogaz brut

relevées suite a ces surcharges.

Les cinétiques suivant deux premiéres surcharges de +1,5 guv.L™" apparaissent trés similaires au
témoin utilisé et se maintiennent a des valeurs a peine supérieures (270 contre 231 mLyiog.,/h de
biogaz sur la période de 48 a 96 heures). Le second essai présente un léger pic de production a 430

MLyioga/h @ =2 heures apres la surcharge, qui retombe au niveau du témoin 5 heures apres.

La cinétique de production de biogaz aprés la surcharge de +3 guv.L™ présente un pic trés élevé (que
I'on avait également vu sur la Figure 43 a une CVA de 1,5 gw.L™.j!) 5 heures aprés I'ajout et
redescend a un plateau a 456 mLyioea;/h, avant de revenir au niveau du témoin 96 heures apres
I’ajout. Apres la surcharge de +3,5 guv.L™, I'allure de la cinétique est similaire mais les cinétiques
suivant le premier pic se stabilisent a une valeur de 630 mLyioga,/h et le retour a la cinétique témoin
se fait vers 74 heures aprés la surcharge. L’évolution entre les productions de biogaz est notable
entre les deux premiers essais avec des surcharges de faible intensité et les deux derniers avec des
surcharges beaucoup plus fortes. Le réacteur a augmenté sa cinétique de production maximale avec

de la carotte entre les surcharges, tout comme précédemment & une CVA de 1,5 guy.L™j
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Figure 45 : Comparaison des cinétiques de production de biogaz brut du réacteur lent suite a quatre surcharges
effectuées avec le substrat carotte a une CVA de base de 2,5 g,\,,\,.L'l.j'1
La Figure 46 présente ces mémes résultats en termes de production journaliere de méthane,
comparées a celles d’'une semaine contréle. Ces résultats de production de méthane journaliere
traduisent les mémes observations que précédemment. La production supplémentaire de méthane
sur les deux premeéres surcharges est trés faible (148 mLcus/L.j au maximum, de 0 a 24h et de 48 a
72h sur la premiére surcharge). Lors de la surcharge de +3 gwv.L, la production supplémentaire est
de toute évidence toujours limitée (a 300 mLcya/L.j maximum de 48h a 72h), mais la production
totale maximale du réacteur est l[égérement supérieure (631 mLcya/L.j contre 510 mLcua/L.j). Lors de
ces trois premiers essais, la dégradation de la carotte est limitée et la flexibilité varie de +35% a

+45%.

En revanche, pour le dernier essai, la production de méthane pendant les 24 premiéres heures est
beaucoup plus importante (630 mLcys/L.j supplémentaires) et la flexibilité est de +151% sur ce laps
de temps. Le réacteur produit au maximum 1058 mlcys/L.j, ce qui est quasiement le double de la
valeur que I'on a pu observer au maximum avec les surcharges précédentes. Cette production
journaliere supplémentaire est identique a ce qui a pu étre observé avec le réacteur rapide pour

lequel on arrivait a des vitesses maximales d’environ 550 a 600 mLcua/L.j.

113



Chapitre V : Flexibilité du réacteur lent et du réacteur intermédiaire

1200 - 1200 -
M +1,5 grv.Lt carotte 41,5 gL carotte
1000 - 1000 -
2 B Contréle W Contréle
2 T 800 - 200 -
- |
2 3
£ g
% @ 600 - 6500 -
5%
£ 5 400 4 400
_E —l
2 E
[ 200 - 200
[ o -
I SR S S a8 I R S S a8
S 4 G W & & & oF Y G
o7 WP '\??‘ NN
1200 - 1200 -
B +3 grv.Lt carotte W +3,5 gLt carotte
1000 - 1000 - i
o W Contrale W Contrale
[
= T B00 800 -
= T
2 3
£ g
% @ 600 500 -
5%
£ G 400 - 400
% -l
s E
o 200 -+ 200 -
0 - o
"1.?5\ @‘Q ,{-LO oga‘(\ &_"9“.‘ \?g.\ .Sbé\ "1.?5\ @‘Q ,{-LO oga‘(\ &_"9“.‘ \?g.\ .Sb@
O A% F A SR SR . N
W B A 0’3 \.}Q \'&s ok e A O’g \:\’Q \'&‘

Temps aprés surcharge (h)

Figure 46 : Production de méthane journaliére du réacteur lent aprés quatre surcharges successives effectuées avec le
substrat carotte a une CVA de base de 2,5 g,\,,\,.L'l.j'1
Le Tableau 13 présente, pour les trois dernieres surcharges, les teneurs en AGV mesurées avant la
surcharge et 24 heures aprés. Les teneurs en iC4, C4, etc. sont nulles et par conséquent non

représentées dans ce tableau.

Lors de I'ajout de +3 guv.L?, la teneur en AGV au bout de 24 heures était de 0,936 g/L de C2 et de
0,452 g/L de C3, alors que la teneur en AGV avant la surcharge était de I'ordre de 0,329 g/Lde C2. Il y
a donc eu une accumulation d’AGV durant les premiéeres 24 heures, que I'on ne retrouve pas dans
I’essai suivant de +3,5 gMV.L'l. En effet, au bout de 24h, une teneur de 0,297 g/L seulement en C2 a
été mesurée. De méme, sur la surcharge de +1,5 guv.L”, une concentration en AGV de 1,02g/L en C2
et 0,237 g/L de C3 a été mesurée, alors qu’avant la surcharge la concentration en C2 était de 0,395
g/L. Il y a donc, dans les cas ol la production de biogaz n’atteint pas la valeur maximale relevée, une

accumulation d’AGV dans le réacteur, qui retarde la production de méthane. Ces résultats impliquent

114



Chapitre V : Flexibilité du réacteur lent et du réacteur intermédiaire

que la dégradation de la carotte est certainement limitée par les vitesses de consommation des AGV,

et notamment de I'acide acétique, dans ce cas.

Tableau 13: Teneurs en AGV mesurées a différents temps lors de trois surcharges effectuées sur le réacteur lent avec le

substrat carotte

Surcharge

-1 -1 -1
appliquée *1L5gw.l +3gm.L +3,5 gwv.L
Temps T=0 T=24h  T=96h T=0 T=24h T=96h | T=0 T=24h T=96h
pH 8,06 7,85 7,80 8,17 7,86 8,02 8,14 X 7,91

Concentration

0,395 1,020 0,374 0,329 0,932 0,209 | 0,172 0,297 0,226
en C2 (g/L)

Concentration

en C3 (g/L) 0 0,237 0 0,452 0 0 0 0

Il apparait donc que le réacteur lent peut étre rapidement acclimaté a un substrat compléetement
différent par sa composition; en effet, un ajout par semaine sur 5 semaines a suffi a obtenir des
vitesses de production de méthane trés importantes et la capacité a dégrader la matiere assez vite
pour ne pas accumuler d’'intermédiaires. Au regard de la quantité de mélange de fumier et de lisier
alimenté au réacteur (2,5 gwv.L" par jour), une faible proportion de substrat semble suffire pour
acclimater la biomasse. La quantité totale de carottes ajoutée, en termes de matieres volatiles,
représente en effet sur ces 70 jours 12,5 gwy.L™" sur 125 guv.L™, soit tout juste 10% de la masse

volatile entrante.

ASPECTS MICROBIOLOGIQUES
La capacité du réacteur a dégrader la matiere s’est modifiée rapidement; pour tenter de
comprendre ce changement, des échantillons de digestat prélevé avant les surcharges ont été
séquencés. Les échantillons ont été prélevés avant les surcharges aux jours 445 (+1,5 g guv.L™), 480
(+3 g gwv.L"), et 487 (+3,5 gwv.L). Seules les populations dont les concentrations étaient supérieures
a 1% ont été considérées. Les résultats de ces séquencages sont représentés sur la Figure 47, d’abord
au niveau des bactéries, puis des archées. Le séquencage a donné les abondances relatives de

chaque famille dans les échantillons, ainsi que le nombre d’individus dans els échantillons testés.

La répartition des familles de bactéries relevées au cours du temps ne présente pas de différences

majeures. De méme, les concentrations en bactéries n’ont pas varié de fagon importante au cours du
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temps, et l'augmentation des cinétiques maximales de dégradation n’est donc pas liée a
I'augmentation d’'une biomasse hydrolytique. Les ordres prédominants sont les Bactéroidales, les

Clostridiales et un élément nommé LNR-A2-18.

Les archées présentes sur le premier échantillon prélevé dans le réacteur lent se décomposent en 3
familles ; Methanosarcinaceae (66%), Methanobacteriaceae (29%), et Methanomicrobiaceae (2,1%).
Il 'y a que tres peu d’évolution entre le jour 445 et 480, mais on peut noter I'apparition de
Methanosaetaceae a une trés faible proportion (1,2%). Le nombre d’archées présentes a également

trés peu varié sur les trois échantillons.
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Figure 47 : Résultats des séquencages qualitatifs (a gauche) et quantitatif (2 droite) des populations de bactéries (haut) et
d’archées (bas) présentes dans les échantillons du digestat avant les surcharges effectuées sur le réacteur lent avec le
substrat carotte
Les espéces Methanosarcina, qui sont versatiles et peuvent a la fois agir en méthanogenése
acétoclastique ou hydrogénophile, sont extrémement résistantes aux variations de pH, aux
concentrations importantes d’acétate et surtout d’'ammonium, jusque 7g/L (De Vrieze et al., 2012).
Elles sont donc particulierement sélectionnées dans les environnements riches en azote libre (FAN).
Pour rappel, la concentration moyenne de FAN aux moments des mesures dans le réacteur tourne
autour de 2,45 g/L (cf. Chapitre 1ll), ce qui n’est pas propice a la croissance des espéces telles que
Methanosaeta, qui favorisent la méthanogenése acétoclastique. La production de méthane dans le
réacteur lent est donc majoritairement assurée par la voie hydrogénotrophe (oxydation de I'acétate

en hydrogeéne puis méthanogenese) (Qu et al., 2009).
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En revanche, les résultats du séquencage effectué au jour 487 présentent des différences notables
avec le reste des échantillons. En effet, la distribution des populations montre I’émergence de deux
familles, Methanosaetaceae (17,6%) et Methanoregulaceae (5,6%) ainsi que l'augmentation de
Methanobacteriaceae. Cette apparition dans une proportion importante des Methanosaeta sp. est
peut-étre rendue possible par les baisses momentanées du pH ponctuelles (cf. Tableau 13),
provoquées par les ajouts précédents. Cette baisse du pH permettrait un shift de I’équilibre ionique
du couple NH,*/NH; vers le NH,". La teneur en NH; passerait alors de 366 a 167 mgyus/L pour une
méme teneur en FAN de 2,45g/L. De plus, il se peut également que I'ajout de carottes ait pu diluer

I’azote ammoniacal présent dans le digestat, car le substrat carotte n’en contient quasiment pas.

La famille des Methanoregulaceae comprend principalement des especes hydrogénotrophes utilisant
le formate. La famille des Methanosaetaceae en revanche, est composée d’une espece acétoclaste
stricte (Methanosaeta). L'apparition de cette famille dans une proportion trés importante et sa
croissance avérée lors de 'ajout de carottes et I'absence d’accumulation d’acétate a ce moment
précis implique que ces deux phénomeénes sont certainement liés ; en effet, la vitesse de dégradation
de la carotte ajoutée est déterminée principalement par la consommation de cet AGV. Lors de
I’apparition de Methanosaeta sp. au jour 487, le réacteur n"accumule pas l'acide acétique produit a la
suite de I'ajout de carotte pour produire du méthane, contrairement au jour 480 (ou cette famille est
présente dans une proportion quinze fois moindre). Il a été démontré dans la littérature que
I’oxydation de l'acétate en hydrogene (puis sa conversion en méthane par voie hydrogénotrophe)
était le chemin métabolique majoritaire en I'absence de cette famille d’Archées, alors que lorsqu’elle
était présente, la conversion acétoclastique était majoritaire (Karakashev et al., 2006). Un mois
apres, au jour 519, ces deux familles ne sont plus présentes dans le séquencage et il ne reste que les
deux familles majoritaires observées au jour 445. Cependant, la rapidité d’apparition et de
disparition de cette famille dans des proportions importantes tranche avec la lenteur de croissance
habituelle des archées (Moletta, 2015). Il a été cependant démontré dans plusieurs travaux que des
changements drastiques pouvaient se faire en une semaine a quinze jours a peine dans la répartition

de la population des archées (Capson-Tojo et al., 2017b; Nikolausz, 2017).

La Figure 48 présente une comparaison faite entre les séquencages relevés lors d’une expérience
ultérieure non traitée dans ce manuscrit sur, respectivement, le réacteur rapide et le réacteur lent,
aprées un arrét d’alimentation d’'une quarantaine de jours. Il est trés intéressant de souligner que les
Methanosaetaceae sont présentes en grande proportion (autour de 40%) dans le digestat prélevé
dans le réacteur rapide, qui est acclimaté au substrat carotte et dégrade tres vite I'acide acétique. La
composition des familles du réacteur lent est identique a celle relevée au jour 480. Il est bon de

rappeler que ces réacteurs ont été inoculés avec les mémes boues et que leur composition a ce stade
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a été déterminée par les substrats qui leur ont été alimentés, puisqu’ils ont tous été soumis aux
méme conditions opératoires. Le substrat utilisé a en effet été démontré comme le facteur-clé de

I’adaptation des microorganismes (Poszytek et al., 2017).
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Figure 48: Résultats des séquencages des populations d’archées présentes dans les échantillons du digestat du réacteur
rapide et du réacteur lent aprés la période d’expérimentation
Ces résultats démontrent que la diversité des archées, et donc les voies métaboliques sélectionnées,
pourrait étre un facteur important dans la rapidité de dégradation des substrats différents de
I’alimentation de base. La configuration du consortium au jour 487 permet une flexibilité trés grande
(+151%). Cependant, il convient de modérer ces résultats en rappelant le fait que I'on n’ait pas de
mesures telles que celles-ci sur toute la durée de I'expérience (550 jours) et qu’il faudrait réitérer ces
surcharges pour observer si le phénomene est répétable. C’'est pourquoi seules des hypotheses
soutenues par la littérature ont été posées. Des manipulations dédiées a ce sujet, et des recherches
approfondies, spécifiques a I’évolution du consortium dans les boues de digesteurs anaérobies
dégradant des substrats divers, seront nécessaires pour une meilleure compréhension des processus

d’acclimatation.

2.3.2 LE SUBSTRAT DE SURCHARGE ENSILAGE
Dans les sections précédentes, il a été démontré que la flexibilité du réacteur lent pouvait étre tres
élevée lorsque des substrats rapidement dégradables étaient utilisés et que le réacteur y était
acclimaté. Deux essais avec de I’ensilage ont été menés apres les essais de surcharge présentés dans
la section précédente. Les cinétiques obtenues sont représentées sur la Figure 49. Les surcharges ont
été effectuées un jeudi, et le réacteur n’a pas été alimenté le week-end. Les cinétiques de production
du biogaz ont une allure comparable a celles qui ont été obtenues lors des surcharges les plus fortes

avec des carottes (une augmentation des cinétiques, un pic de production, puis des vitesses qui
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plafonnent puis décroissent). Pour les deux surcharges avec de I'ensilage, la chute des cinétiques
intervient 72 heures apres la surcharge. Le retour a une production de base intervient dés 96 heures
pour les deux surcharges. Comme vu dans le Chapitre 4, les compositions des matiéres séches de
I’ensilage de mais et de la carotte sont proches (la seule différence notable réside dans la teneur en
glucides, qui est légérement supérieure dans le substrat carotte), ce qui explique sa dégradation
rapide dans ce réacteur. Ces essais ont été respectivement menés aux jours 515 et 529, et le dernier
essai avec le substrat carotte était au jour 487. Lors de I'augmentation de I'intensité de la surcharge,
lors du second essai, on observe une légere hausse des cinétiques avant la chute a 72 heures
indiquant la fin de la dégradation de la surcharge par le réacteur.
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Figure 49 : Comparaison des cinétiques de production de biogaz brut du réacteur lent suite a deux surcharges successives

effectuées avec le substrat ensilage
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La Figure 50 présente les résultats correspondants a ces deux surcharges en termes de production de
méthane. Suite 3 la surcharge de +2,5 gwv.L?, la production supplémentaire est d’environ 250-
280mL/L.j pendant deux jours. La flexibilité correspondante est de +70%. L’augmentation de la
surcharge a +3,5 guv.L™n’a pas permis d’augmenter la production de méthane en 24 heures bien que
la vitesse de production de biogaz soit supérieure. En effet, la teneur en méthane moyenne du
premier jour avec ce substrat est de 46% a cette surcharge contre 53% avec la surcharge précédente
(+2,5 gwv.L'Y). Une acidification conduisant a une production de CO, plus importante a donc eu lieu

sur cet essai.
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Figure 50 : Production de méthane journaliére du réacteur lent aprés deux surcharges successives effectuées avec le
substrat ensilage de mais a une CVA de base de 2,5 g,\,,\,.L'l.j'1
Le Tableau 14 présente les concentrations en AGV relevées a différents moments lors de ces
surcharges. Seul 'acide acétique était présent dans les échantillons mesurés. La concentration en
AGV est restée faible (0,23 g/L de C2) 24 heures aprés I'ajout de la matiére organique pour la
surcharge de +2,5 gwv.L™. Lors de I'ajout de +3,5 gw.L”, la concentration en C2 a légérement
augmenté jusqu’a 0,68 g/L au bout de 24h. Cette accumulation d’AGV peut suggérer que la biomasse

pourrait également étre plus acclimatée a ce substrat et que les cinétiques de dégradation

pourraient étre légérement supérieures sur un troisieme essai.
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Tableau 14: Teneurs en AGV mesurées a différents temps lors de deux surcharges effectuées sur le réacteur lent avec le

substrat ensilage de mais.

Surcharge appliquée +2,5 gwy.L? +3,5 gwv.L?

=0 T=24h T=0 T=24h

Concentration en C2

0,202 0,230 0,224 0,680
(e/L)

Ces résultats permettent de mettre en évidence la vitesse maximale de production de méthane avec
de I'ensilage sur ce réacteur, autour de 300mL/L par jour. Aprés la surcharge, cette surproduction
s’étend sur trois jours (72h). La production de méthane est ici limitée par la vitesse de dégradation de
I’ensilage sur ce réacteur. Il aurait été intéressant, au regard des résultats obtenus avec la carotte, de

tester une troisieme surcharge et de mesurer les pH dans le réacteur.

2.3.3 LE SUBSTRAT DE SURCHARGE GLYCEROL
Deux surcharges de +2,5 gpco.L™" ont été menées sur le réacteur lent lors des jours 543 et 550 pour
augmenter la flexibilité de ce réacteur. Le glycérol est une molécule simple composée de trois
carbones et de trois fonctions alcool; sa structure a la particularité d’entrainer la formation d’acide
propanoique (C3), qui est réputé difficile a dégrader en méthanisation et peut méme étre une étape
limitante (Gourdon and Vermande, 1987; Viana et al., 2012), cf. Chapitre IV Section 4.2. Les

cinétiques de production de biogaz brut suite a ces surcharges sont représentées dans la Figure 51.

Ces cinétiques possédent une forme caractéristique : le premier essai présente trois pics distincts de
production a t=36h, t=52h et t=77h, puis un plateau autour de 300mLyixez/h et une chute des
cinétiques a t=126h. Lors de la seconde surcharge, une augmentation des cinétiques a été observée
avec un ralentissement de la durée de I'effet. En effet, ce second essai présente les trois mémes pics
a t=26h, t=36h et t=45h, mais le plateau suivant est a 400mL/h et la chute des cinétiques se fait a
t=76h.
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Figure 51: Comparaison des cinétiques de production de biogaz brut du réacteur lent suite a deux surcharges successives
effectuées avec le substrat glycérol a une CVA de base de 2,5 g,\,,\,.L'l.j'1
De par sa structure, le glycérol ne présente pas de limitation de dégradation due a I’hydrolyse,
comme il a été vu dans le Chapitre IV. Cependant, pour se dégrader, il nécessite I'action de plusieurs
enzymes avant de pouvoir former de 'acétate, du butyrate, et du formate (dégradé ensuite en
dihydrogene et dioxyde de carbone) (Viana et al., 2012). L'activité de ces enzymes peut donc
conditionner le temps de formation de ces composés. Les trois pics observés peuvent correspondre a
la formation du biogaz depuis le dihydrogéne, puis depuis l'acétate et enfin le propionate.

L’évolution des concentrations en AGV pour chaque surcharge est présentée dans le Tableau 15.

Les concentrations en C2 n’évoluent pas de maniere significative sur ces deux surcharges. Au bout de
96h, pour la premiére surcharge, la concentration en C3 correspond a environ 0,6g/L de DCO soluble,
soit 24% de la surcharge appliquée au temps zéro. Lors du second essai, toute la surcharge avait été
consommée au bout de 96 heures. Ces résultats renforcent I’hypothese décrite ci-dessus,
notamment sur la limitation de la production de biogaz par I'accumulation de propionate (a 400

MLyiogaz/h sur la Figure 51.
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Tableau 15: Teneurs en AGV mesurées a différents temps lors de deux surcharges effectuées sur le réacteur lent avec le

substrat glycérol

Surcharge appliquée +2,5 gpco.L™ +2,5 gpco.L™ bis
=0 T=96h T=0 T=96h
Concentration en C2 0,220 0,143 0,104 0,098

Concentration en C3

0 0,340 0 0
(e/L)

La comparaison des cinétiques de dégradation lors du second ajout de glycérol met en évidence une
accélération de la dégradation par rapport au premier essai. La Figure 52 présente les résultats

correspondants a ces deux surcharges en termes de production de méthane par jour.

Cette figure confirme les évolutions mises en évidence lors de la production du biogaz. La production
maximale du réacteur acclimaté est plus élévée lors du second ajout de glycérol (777 contre 588
mLcha/L.j), et la surcharge est moins étalée dans le temps (au bout de 96 heures, 76% de la DCO
introduite en surcharge est consommeée dans le premier cas, alors que 100% est consommé dans le
second cas). Pour produire 80% de la quantité de méthane attendue, le réacteur met 101h pour le
premier essai et 69h pour le second essai. Il y a donc une acclimatation nette de la biomasse a ce

substrat.

La production maximale du réacteur « acclimaté » est observée lors du second jour ; en effet, comme
vu sur les cinétiques, il y a un « temps de latence » avant le premier pic de production, probablement
da a I'activité des enzymes. La production supplémentaire mesurée ce jour-la est de 344 mLcya/L.j et

la flexibilité est de +80%.
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Figure 52: Production de méthane journaliére du réacteur lent aprés deux surcharges successives effectuées avec le
substrat glycérol a une CVA de base de 2,5 g,\,,\,.L'l.j'1
En conclusion, le réacteur lent ne permet pas d’obtenir une flexibilité importante avec ses substrats
de base (a savoir fumier et lisier). En revanche, dés lors que le réacteur a été acclimaté a un substrat
rapide, ce type de substrats peut étre utilisé en surcharge pour augmenter drastiquement la
flexibilité. L’adaptation a des substrats tres différents peut se faire sur une durée trés courte au vu du
temps de fonctionnement du réacteur (avec la carotte, des changements dans les populations
méthanogenes se sont vus en quinze jours a peine). La capacité du réacteur a dégrader ces substrats
est liée a I'acclimatation de la biomasse dans le réacteur, qui dépend elle-méme des conditions

(notamment concentration d’ammoniaque).

Le réacteur intermédiaire a été alimenté avec un mélange de fumier (présent dans le réacteur lent)
et de gazon (présent dans le réacteur rapide), amenant respectivement 45% et 55% des matieres
volatiles entrantes. Ce réacteur a donc été alimenté avec deux substrats appartenant a deux
catégories différentes, le premier étant lentement dégradable et le second rapidement dégradable.
Les résultats des études sur les facteurs influengant la flexibilité (CVA de base, intensité de surcharge

et types de substrats de surcharge) seront présentés suivant la méme structure que précédemment.

3.1 RESULTATS A CHARGE DE BASE FAIBLE

3.1.1 INFLUENCE DU SUBSTRAT DE SURCHARGE
La Figure 53 présente les résultats en termes de cinétiques de production de biogaz apres deux

surcharges de méme intensité (+2,5 guv.L?), la premiére effectuée avec le mélange fumier-gazon, la
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seconde avec le substrat carotte. Les deux surcharges ont été comparées a la méme semaine
contrble. Elles ont été menées aux jours 166 et 194, soit apres que le contenu du réacteur ait été

renouvelé une fois.

Les vitesses de production de méthane ont des allures trés différentes en fonction du type de
substrat utilisé pour les surcharges. En effet, la production de biogaz aprées la surcharge effectuée
avec le mélange présente une vitesse maximale nettement inférieure (400 MLyioga,/h @u maximum) a
celle observée apres la surcharge de méme intensité effectuée avec de la carotte (520 mLyiga;/h). De
plus, la vitesse de production de biogaz de la carotte chute 57 heures apres I'ajout et I'effet de la
surcharge n’est plus visible dés 72 heures, tandis que l'influence de la surcharge réalisée avec le
mélange est visible jusqu’a 96 heures apres la surcharge. Cet étalement de la réponse a la surcharge
est lié a la dégradation du fumier dont les vitesses de dégradation sont faibles. On note également
que la production a la charge de base n’est pas saturée, puisque la cinétique apres la surcharge avec

le mélange de base est supérieure a la cinétique de base d’environ 100 a 150 MLyjogaz/h.
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Figure 53 : Comparaison des cinétiques de production de biogaz du réacteur intermédiaire aprés deux surcharges de
méme intensité effectuées avec le mélange de base et le substrat carotte, sur une CVA de base de 1,5 g,\,,\,.L'l.j'1
La Figure 54 présente les résultats des mémes surcharges exprimés en termes de production
journaliére de méthane. La production pendant les premiéres 24 heures est de 556 mLCH,4/L.j suite a
la surcharge faite avec le mélange, et de 777 mLcua/L.j suite a la surcharge effectuée avec la carotte.
Les flexibilités maximales respectives sont donc de +52% et de +112%. Pour le réacteur
intermédiaire, on observe donc deux plafonds de production différents (autour de 550 et 750

mLcua/L.j) en fonction du type de substrat utilisé en surcharge (mélange de base ou carotte).

125



Chapitre V : Flexibilité du réacteur lent et du réacteur intermédiaire

800 - 800 -
700 - . 700 -
c00 B +2.5 gmv.L'* mélange c00 +2,5 gnv.L't carotte
g _ " i i
FT ; 500 - I Contrle 500 Contrdle
\m m
Eg 4001 m . 400 -
$9 300 - [ R 300 -
_EE 200 - 200 -
_%-‘ E 100 - 100 4
o= 0 0
(-9
T S N e S S
A A S Yl - R A
O A W AV ¢ o7 W SRR R A S LR Ve
@ ,\:1, Ay v =) .;L .\’h}

Temps aprés surcharge (h)

Figure 54 : Production de méthane journaliére du réacteur intermédiaire aprés deux surcharges effectuées avec : a- le
mélange de base et b- le substrat carotte, a une CVA de base de 1,5 g,\,.\,.L'l.j'1
Ce résultat reflete les différentes vitesses de dégradation de leur matiére organique comme cela est
bien mis en évidence par les courbes batchs présentées a la Figure 26 (cf. Chapitre Ill). En effet, le
mélange est constitué par deux substrats ayant des cinétiques de dégradation inférieures a celles de
la carotte et les vitesses maximales de production de méthane sont plus élevées lors des surcharges
avec la carotte. Ces résultats montrent bien que I'utilisation d’un substrat rapidement dégradable tel
que la carotte, ayant un BMP (330 mLcus/gwv) et des cinétiques de dégradation élevées présente un
intérét pour 'augmentation de la flexibilité et également pour éviter I’étalement dans le temps de la

réponse suite a une surcharge.

3.1.2 INFLUENCE DE L'INTENSITE DE LA SURCHARGE APPLIQUEE
La Figure 55 présente I'évolution de la production maximale journaliere de méthane en fonction de la
surcharge appliquée (de +1,5 a +3,5 gwv.L™") avec le mélange de substrats de base ou avec le substrat
carotte, a une CVA de base de 1,5 guv.L™.j". A chaque essai, les productions maximales journaliéres
ont été observées lors des premieres 24 heures. Les moyennes obtenues et les écarts-types
correspondants sont représentés sur la figure dans le cas ol la surcharge a été répétée. La moyenne
de production lors d'une journée-contréle est représentée par la barre horizontale, pour

comparaison.

Pour les surcharges réalisées avec le mélange de base, quatre essais ont été menés aux jours 61 (+1,5
guv.L?), 68 (+2,5 gwv.LY), 159 (+2,2 gmv.L") et 194 (+2,5 guv.L?). La concentration initiale en MV aprés
I’alimentation a donc varié de 3 gMV.L'l ad gMV.L'l, soit une augmentation maximale de 33%. Les
résultats montrent que la production de méthane est plafonnée avec ce substrat aux alentours de
500 a 550 mLcya/L.j et elle n’a varié que de 11% au maximum (de 497 a 556 mLcys/L.j) entre les

surcharges soit dans une gamme beaucoup moins importante que la variation de charge.
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Figure 55 : Production maximale quotidienne de méthane du réacteur intermédiaire en fonction de la surcharge
appliquée, a une CVA de 1,5 g,V,V.L'l.j'l, avec deux substrats différents (carottes et mélange de base). La moyenne des
productions journaliéres de base est représentée sous la forme d’une barre horizontale.

En utilisant la carotte comme substrat de surcharge aux jours 96 (+1,5 gwv.L™), 145 et 166 (+2,5 guv.L
1) et 215 (+3,5 gwv.L™), la production maximale journaliére de méthane est plus importante et varie
de 717 a 745 mL/L.j. Mais dans ce cas également, malgré I'augmentation de la concentration initiale
en matiére organique dans le réacteur de 3 a 5 guy.L™ (+66%), la production maximale n’a quasiment
pas varié (4%). Un plafond de production supérieur au précédent est atteint avec I'utilisation de la

carotte en tant que substrat dans les premieres 24 heures.

Le Tableau 16 montre la durée nécessaire au réacteur pour produire 80% de la surproduction de
méthane attendue pour chaque intensité de surcharge, avec le mélange de base et la carotte. Il est
visible que I'augmentation de la surcharge n’influence pas la production maximale de méthane
instantanée du réacteur mais la durée d’élimination de la surcharge (donc de la production de
méthane supplémentaire).

Tableau 16 : Temps nécessaires au réacteur pour consommer 80% des surcharges appliquées avec la carotte lors du

premier temps de rétention a une CVA de 1,5 g,\,,\,.L'l.j'1

Intensité de

-1 1 1 1
+ . + . + . + .
surcharge 158wl 2,2 gwv.L 2,5 gwv.L 3,5 gwv.L

Temps nécessaire pour
consommer 80% de la
. 46 96 99 X
surcharge de mélange

(heures)

Temps nécessaire pour

consommer 80% de la
64 X 68 75
surcharge de carottes

(heures)
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Il est montré ici que, dans la gamme de surcharges utilisée, I'influence de I'intensité de la surcharge
appliguée sur la flexibilité du réacteur a charge de base basse est trés faible, voire nulle, sur cette
période. En effet, les deux exemples présentés montrent que les valeurs maximales de production de
méthane, donc de flexibilité, sont atteintes méme pour les surcharges utilisées les plus faibles. La
production « contréle » journaliére a cette CVA de base étant en moyenne de 374 mLcys/L.j, la

flexibilité est donc au maximum de +100% pour la carotte et de +49% avec le mélange.

3.2 INFLUENCE DE LA CHARGE DE BASE

La Figure 56 présente les productions de méthane journaliéres du réacteur intermédiaire suite a deux
surcharges de +2,5 gwv.L™" avec le substrat de base réalisées a une charge de base de 1,5 gwy.L''j"
puis de 2,5 gwv.L''.j".La premiére surcharge a été effectuée le jour 68 et la seconde le jour 501. Le
réacteur n’a pas été alimenté durant le week-end, c’est-a-dire de 24 a 72 heures pour la premiere
surcharge et de 48h a 96h pour la seconde (ou le réacteur a été alimenté a la CVA de base le jour

suivant la surcharge).

Le rendement méthane est resté inchangé (autour de 300 mLcya/gMV, cf. Chapitre Ill) lors du passage
d’une CVA de base de 1,5 guv.L™.j* a 2,5 guv.L™.j", ce qui signifie que le réacteur est toujours en
capacité de dégrader toute la matiére volatile apportée méme a CVA haute et qu'’il n’est pas saturé

sur une semaine.

Lors de la surcharge a CVA basse, le réacteur a produit dés les premiéres 24 heures 191 mLcus/L.j de
plus que la semaine sans surcharge. La flexibilité instantanée est donc de +52%. A CVA haute, la
production journaliere est cependant proche de la limite de production (550 mLcua/L.j)
précédemment observée dans la section 3.1.2. Lors de la surcharge, le réacteur a produit 149
mLcua/L.j supplémentaire, et la flexibilité est de +21%. Le réacteur intermédiaire a atteint une

production maximale de méthane durant les deux premiers jours proche de 700 mLcua/L.]j.
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Figure 56 : Production de méthane journaliére du réacteur intermédiaire aprés deux surcharges effectuées avec le
mélange de base a une CVA de base de (a) 1,5 g,\,,\,.L'l.j'1 et (b) 2,5 g,\,,\,.L'l.j'1
Le réacteur a donc pu dépasser la production maximale de 550 mLcys/L.j (0bservée sur le réacteur a
charge basse) lors de la surcharge effectuée a charge haute, et produire environ 150 mLcys/L.j de plus
que cette limite (soit une différence de 21%). Deux hypothéses peuvent expliquer 'augmentation de
la production maximale jusqu’a 700mLcys/L.j: soit le réacteur n’était pas encore stabilisé dans
I’absorption des surcharges (comme c’était le cas du réacteur rapide, cf. Chapitre IV Section 3.1) au
moment des surcharges effectuées a CVA faible, soit I'augmentation légére de la teneur en MV du
digestat entre ces deux surcharges (de 5,66% a 6,84%) traduit une augmentation de la biomasse et
donc de I'activité de production. La flexibilité est donc existante méme suite a une surcharge avec le
mélange de base a CVA haute, mais elle a été réduite de plus de moitié, ce qui prouve que les
surcharges effectuées avec le mélange a CVA haute sont possibles mais pas optimales pour la

flexibilité du réacteur.

3.3 RESULTATS A CHARGE DE BASE HAUTE : INFLUENCE DES SUBSTRATS

3.3.1 |INFLUENCE DU TYPE DE SUBSTRAT DE SURCHARGE
A une charge de base de 2,5 gwy.L™.j", quatre substrats différents ont été testés en surcharge pour
évaluer leur influence sur la flexibilité du réacteur. Ces quatre substrats sont : le mélange de base, la
carotte, I'ensilage de mais et le glycérol. Des surcharges de méme intensité (+2,5 gwv.L™") ont été

menées sur ce réacteur.

La surcharge avec la carotte a été réalisée au jour 480, celle avec le mélange de base au jour 501,
celle avec I'ensilage au jour 515 et celle avec le glycérol au jour 550, aprés une premiéere surcharge de

méme intensité au jour 543 (non présentée ici). L'ensilage et le glycérol n’avaient jamais été utilisés
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sur ce réacteur. La carotte a été ajoutée lors de surcharges ponctuelles précédentes a une CVA faible

(cf. Section 3.1.2).

La surcharge présentée avec la carotte a été effectuée au jour 480 alors que la production de base
n’était pas complétement stabilisée. En conséquence, la semaine contrdle présente une production
supérieure a la production contréle stabilisée (aprés deux temps de rétention) qui a été utilisée
ensuite pour comparaison avec les autres surcharges. La production de méthane supérieure aux
prévisions proviendrait de la consommation des matieres trées lentement dégradables accumulées
durant l'utilisation du lot de fumier dégradé du jour 225 a 396, additionnée a la montée du réacteur
ala CVA de 2,5 guv.L™.j* (soit durant deux temps de séjour, des jours 348 a 488). Les productions
contrdle journaliéres mesurées sont en effet restées a un niveau élevé (734 mLcya/L.j) des jours 430 a

473 et ont ensuite chuté aux alentours de 560 mLcys/L.j au jour 487.

La Figure 57 présente les résultats de production de méthane quotidienne suite a ces surcharges,
comparés aux productions de méthane lors des semaines-controle correspondantes. Ces surcharges
ont été effectuées un jeudi, le réacteur a recu une alimentation de base le lendemain et n’a pas été
alimenté durant le week-end. Elle montre clairement que la production de méthane maximale du

réacteur dans les 24 heures differe selon le substrat utilisé en surcharge.
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Figure 57 : Production de méthane journaliére du réacteur intermédiaire aprés quatre surcharges effectuées avec quatre
substrats différents a une CVA de base de 2,5 g,\,,\,.L'l.j'1

La surcharge avec la carotte présente une production le premier jour de 1164 mLcya/L.j (avec

cependant une production de base plus élevée). La surproduction imputable a la surcharge est de

430 mLcua/L.j pour la premiére journée. Cette surproduction correspond également a ce que I'on a pu

observer lors de surcharge avec des carottes a CVA basse sur ce réacteur (cf. Section 3.1).

Comme vu dans la section précédente, la surcharge avec le mélange de fumier et de gazon présente
un maximum aux alentours de 700mL/L.j et la surcharge est relativement étalée dans le temps

(pendant 96 heures apres la surcharge). La flexibilité est de +21% durant les premiéres 24 heures.

La réponse a la surcharge effectuée avec I'ensilage de mais présente des similarités avec celle de la
surcharge faite avec de la carotte : 395mLca/L.j supplémentaires sont produits lors du premier jour.
La flexibilité est de +71%. Cette similarité dans la production de méthane suggére des voies de

dégradation similaires, comme précédemment discuté dans le Chapitre IV.

Suite a la surcharge effectuée avec le glycérol, la production maximale se maintient sur les deux

premiers jours aux alentours de 850 mLcya/L.j. La production supplémentaire due a la surcharge est
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de 289 mL ¢ua/L par jour le premier jour et induit une flexibilité de +52%. Ce substrat posséde la
particularité de se dégrader en acide propanoique (cf. Section 2.3.3), qui reste difficile a éliminer
rapidement, et sa dégradation est probablement limitée par cette vitesse. L'ajout régulier de ce

substrat pourrait permettre une réponse plus intense en termes de production de méthane.

Pour absorber 80% de la surcharge appliquée (donc produire 80% de la quantité de méthane
supplémentaire attendue apres la surcharge), il a fallu 120 heures, 42 heures, 52 heures et 72 heures
respectivement pour le mélange, la carotte, I'ensilage et le glycérol. Les deux substrats les plus aptes

a une grande flexibilité sur ce réacteur a cette charge de base sont la carotte et I’ensilage de mais.

3.3.2 AUGMENTATION DES SURCHARGES
Deux surcharges avec de la carotte (jours 480 et 508) et deux surcharges avec de I’ensilage (jours 515
et 529) ont été comparées pour déterminer l'influence de l'intensité de la surcharge sur la
production de méthane sur le réacteur intermédiaire. Pour s’affranchir de I'effet de la production
contrble qui a varié lors des essais, et se focaliser sur I'effet de 'augmentation de la surcharge
appliguée uniquement, le Tableau 17 présente uniquement les productions supplémentaires
mesurées sur le réacteur dans les premiéres 24 heures aprés les surcharges appliquées.

Tableau 17: Productions supplémentaires relevées sur le réacteur intermédiaire et temps nécessaires pour I’élimination

de 80% des surcharges 3 une CVA de 2,5 gyy.L2.j” suite 3 des surcharges avec de la carotte et de I'ensilage

Carotte Ensilage
Intensité de la
1 +2,5 +3,5 +2,5 +3,5
surcharge (gwy.L”)
Production
supplémentaire en 430 631 397 518

24h (mLcua/L.j)

Temps nécessaire
pour éliminer 80% de 47 51 52 53
la surcharge (heures)

L’augmentation de la surcharge appliquée avec la carotte de +2,5 guv.L™ a +3,5 guv.L™ a pour résultat
d’augmenter la production supplémentaire de 430 a 631 mlLcus/L.j, soit une augmentation de +47%
pour une augmentation de 40% de la surcharge. La production supplémentaire liée a la surcharge de
+3,5 guv.L™" est semblable aux vitesses estimées de dégradation de la carotte sur le réacteur rapide,
et correspond également a la vitesse de dégradation de la carotte relevée sur le réacteur lent apres
« acclimatation » (630 mLcya/L.j, cf. Section 2.3.1). Le réacteur met légérement plus de temps (5 h)
pour dégrader la surcharge de +3,5 guv.L™ que la surcharge de +2,5 gyv.L™. La vitesse de dégradation

de la carotte dans ce réacteur a donc évolué avec l'intensité de la surcharge. Il se peut qu’un
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changement dans le consortium ait également été provoqué par le changement des conditions (pH,
azote ammoniacal) et ait augmenté la vitesse de dégradation de la carotte dans le réacteur. Cette
hypothése est renforcée par la similarité de la diversité des populations d’archées dans les réacteurs
lent et intermédiaire aux jours 686 (cf. Figure 58) et par leurs niveaux hauts de FAN (2,45g/L sur le
réacteur lent, 1,85 g/L en moyenne sur le réacteur intermédiaire), ainsi que par l'acidification légere

du réacteur intermédiaire des jours 480 et 508 (7,82 et 7,83 contre 8,03 en moyenne, cf. Chapitre Ill).

Pour I’ensilage, les surcharges se sont faites sur une production de base stabilisée (559 mLcua/L.j). Les
productions supplémentaires ont augmenté de 397 a 518 mlLcy/L.j entre les deux surcharges, et la
production totale sur le réacteur a augmenté de 18%. La vitesse de dégradation de I'ensilage ne
semble donc pas saturée non plus lors de I'augmentation de la surcharge, d’autant plus que les

temps de dégradation sont trés semblables entre les deux surcharges (a peine 1h d’écart).

100% —----------

90% +----------

80% - Autre

0% - m Crenarchaeotic Group
0% - ® Methanosarcinaceae
50% - m Methanosaetaceae
A0% - ® Methanoregulaceae
0% e m Methanomicrobiaceae
0 S B Methanobacteriaceae
10% ~+----------

0%

Réacteur intermédiaire - jour 626 Réacteur lent - jour 626

Figure 58 : Comparaison de I'abondance relative des familles d’archées dans les réacteurs lent et intermédiaire au jour
626

Pour conclure sur cette étude, I'augmentation de la flexibilité sur ce réacteur est possible avec les
deux substrats carotte et ensilage, en augmentant I'intensité de la surcharge ; cependant, elle peut
étre le fait d’un changement des conditions dans le réacteur (acidification, baisse de l'azote
ammoniacal) suite a I'ajout de ces substrats, et pas liée directement a I'augmentation de la surcharge
appliguée. Les conditions optimales pour une grande flexibilité sur ce réacteur sont donc proches des
cas ol les surcharges de +3,5 gwy.L™ ont été appliquées. Des recherches ultérieures seraient a faire
sur I’évolution des conditions dans le cas d’une CVA haute avec un mélange de base lentement
dégradable et des surcharges fortes avec un substrat rapidement dégradable. Ces tests mettent en
lumiere I'importance de I'ajout de substrat de surcharge adaptés dans des proportions faibles sur

I’évolution de la flexibilité, et la rapidité d’adaptation du réacteur a ces essais.
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L'utilisation du lot de fumier n°2 des jours 225 a 396, dont le BMP est plus faible de presque 50% par
rapport aux autres lots (109 mLCH,4/gwy contre 190 mLCH4/gwy) a occasionné une chute importante
de la production de méthane de base sur le réacteur lent et, de facon un peu moins marquée, sur le
réacteur intermédiaire. La baisse du BMP du lot de fumier n°2 traduit une dégradation préalable du
fumier (sans doute aérobie, lors du stockage). Il en résulte alors une baisse drastique de la charge
éliminée sur ces deux réacteurs: de moitié pour le réacteur lent, et de plus d’'un quart pour le
réacteur intermédiaire. La CVA de base est restée a 1,5 guv.L™.j sur les deux réacteurs dans les

résultats suivants.

Des surcharges ont tout de méme été effectuées lors de cette période, du jour 225 au jour 396. Deux
surcharges, une avec le mélange de base (+3 gwy.L") et une avec la carotte (+4 guv.L™') ont été
menées sur le réacteur intermédiaire aux jours 273 et 334 et une surcharge effectuée avec de la
carotte (+2,5 guv.L™') a été faite sur le réacteur lent au jour 347. Les résultats de production de
méthane de ces surcharges sont représentés dans la Figure 59 pour le réacteur intermédiaire et la
Figure 60 pour le réacteur lent, ainsi que les productions de méthane relevées lors de semaines-
contrble précédentes. Les surcharges ont été effectuées un vendredi et les réacteurs n’ont pas été
alimentés lors du week-end. La surcharge de +3 guv.L™ sur le réacteur intermédiaire ne présente pas
un bilan méthane complet sur une semaine, mais deux (la deuxiéme semaine n’est pas représentée a

cause d’un probleme de compteur).

Tout d’abord, la saturation des vitesses de production avec le « fumier dégradé » est visible sur les
deux productions de méthane des semaines contréle ; en effet, les productions journaliéres du week-
end (ou les réacteurs ne sont pas alimentés) different trés peu en quantité des journées ou le
réacteur est alimenté. C'est d’autant plus remarquable avec le réacteur lent, dont la majorité des
matieres dégradables (95%) est apportée par le fumier. La production de méthane étant liée a la

dégradation de substrats tres lents, elle est faible et étalée dans le temps.
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Figure 59 : Production de méthane journaliére du réacteur intermédiaire aprés deux surcharges effectuées avec le

mélange de base a une CVA de base de 1,5 g,\,,\,.L'l.j'1 avec du fumier dégradé
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Figure 60: Production de méthane journaliére du réacteur lent aprés une surcharge effectuée avec le substrat carotte a
une CVA de base de 1,5 g,\,,\,.L'l.j'1 avec du fumier dégradé
Sur le réacteur intermédiaire, le phénomeéne du ralentissement des vitesses est également observé.
Apres I'ajout de carotte, la production de méthane supplémentaire est clairement limitée a une
vitesse aux alentours de 230mLcya/L.j. Ces vitesses sont trés inférieures aux 400mLcys/L.j observés
avec ces surcharges, effectuées avec le méme substrat. De méme, la flexibilité est supérieure a

+100% mais la production totale est trés faible.

La surcharge de +3 gwy.L™ avec le mélange de gazon et de fumier génére un plafond trés net aux
alentours de 240 mLcya/L.j. La dégradation du mélange est limitée a cette vitesse sur deux semaines

entieres suite a cette surcharge.

La surcharge avec de la carotte sur le réacteur lent (Figure 60) a permis de voir que la dégradation du
substrat carotte est trés limitée dans ce cas; sa vitesse maximale est de 140 mLcya/L.j, ce qui est

méme inférieur aux vitesses maximales observées lors des tout premiers essais sur ce réacteur a
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cette CVA, lorsqu’il n’était pas acclimaté (180mLcya/L.j). La flexibilité est bonne (+113%), mais la

production est tellement faible qu’elle ne présente aucun intérét pour la valorisation énergétique.

Au regard de ces résultats, il apparait que le substrat de base utilisé a une influence trés nette sur les
cinétiques de dégradation d’un autre substrat dans le réacteur. La charge biodégradable est ici tres
faible car les composés «rapidement » biodégradables du fumier ont été éliminés avant
I’alimentation. Les deux réacteurs ont pu en effet présenter des cinétiques tres supérieures pour la

carotte (autour de 400 mLcua/L.j), méme non acclimaté comme dans le cas du réacteur lent.

Le fumier utilisé a donc influencé la dégradation de ce substrat, directement liée a la biomasse active
dans le réacteur. Or, on sait que le substrat a une grande influence sur la diversité des populations
présentes dans le réacteur (Poszytek et al., 2017) ; les compositions des populations d’archées et de
bactéries entre les réacteurs lent et rapide par exemple sont tres différentes comme on I’a vu dans la
Section 2.3.1. Une hypothése est que I'utilisation de ce fumier pauvre en matiéres dégradables a
causé une inhibition qui a causé un appauvrissement de la diversité (voire de la quantité ?) de
populations de bactéries et/ou d’archées actives dans le réacteur. Ce changement est indétectable
au niveau de la mesure en MV, car dans le méme temps le réacteur a accumulé beaucoup de
matiéres lentement dégradables. Ce changement de condition a pu influencer les voies de
dégradation des autres substrats dans les deux réacteurs, conduisant a une limitation trés forte des

cinétiques de production, quel que soit le substrat.

5.1 SYNTHESE DES RESULTATS OBTENUS

Les résultats de flexibilité maximale sur chaque réacteur ont été synthétisés dans la Figure 61 pour le
réacteur lent et la Figure 62 pour le réacteur intermédiaire. Pour chaque surcharge, la production
maximale journaliére a été relevée. Les valeurs correspondant aux journées contrdle utilisées pour la
comparaison ont également été reportées sur le graphique en fonction du temps. Le changement de
charge de base de 1,5 3 2,5 guv.L™.j " a été indiqué par une ligne bleue verticale sur les graphiques et

la période d’utilisation du fumier dégradé par des lignes en pointillés.
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Figure 61 : Récapitulatif des activités maximales journaliéres relevées au cours du temps du réacteur lent lors de
surcharges avec différents substrats et comparaison avec les activités liées a la charge de base, sur 550 jours
Les activités maximales relevées du réacteur lent sur une CVA faible se situent aux alentours de 415 a
500 mLcua/L.j et sont maximales avec la carotte. La flexibilité est donc limitée et atteint a peine +46%
lors des 200 premiers jours. En revanche, sur un essai au jour 208, sur une surcharge plus importante
(+3,5 gwv.L'!) toujours avec la carotte, le réacteur montre une flexibilité de +121% dés les premiéres
24 heures. Ce phénomeéne est visible également lorsque le réacteur est a une CVA haute, au jour 487.
La flexibilité avec les surcharges de carottes plafonnaient a +54%, alors qu’au jour 487 elle est de +
151% en 24 heures. Cette augmentation drastique de la flexibilité a été reliée au changement dans la
répartition des archées présentes au moment de la surcharge. Ce changement a pu étre provoqué
par les ajouts de carotte eux-mémes, qui ont pu acidifier le réacteur et diluer la concentration en
azote ammoniacal pour favoriser I'apparition d’archées acétoclastes, qui ont consommé le C2 qui

s’accumulait sur les surcharges précédentes et limitait la production de méthane.

Les activités maximales relevées avec le mélange de fumier et de lisier a CVA haute sont quasiment
identiques aux productions contréle. La flexibilité est donc nulle avec ce mélange. En revanche,
I'utilisation de I’ensilage permet une flexibilité comparable a celle obtenue avec les carottes, avant le
changement du consortium (+70%). Le glycérol permet également une flexibilité relativement
importante (+85%), mais on note une adaptation du réacteur a la dégradation de ce substrat entre

les deux essais qui ont été menés aux jours 543 et 550.
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Figure 62 : Récapitulatif des activités maximales journaliéres relevées au cours du temps du réacteur intermédiaire lors
de surcharges avec différents substrats et comparaison avec les activités liées a la charge de base, sur 550 jours.
Les activités maximales relevées du réacteur intermédiaire a CVA faible montrent une différence
nette entre la flexibilité maximale atteinte avec le mélange (+57%) et avec la carotte (+117%). La
présence d’un substrat rapidement dégradable (gazon) dans le mélange est donc plus favorable a des

flexibilités élevées avec le substrat carotte.

A CVA haute, les flexibilités les plus hautes sont obtenues avec les surcharges de carottes (+114%) et
avec lI'ensilage de mais (+94%) aux jours 508 et 529. Le réacteur atteint une activité maximale de
1200 mLcua/L.j avec des surcharges de +3,5 gwv.L™". La dégradation du glycérol n’est pas aussi rapide

et I'activité maximale est plafonnée a 850 mLcya/L.j, imposant une flexibilité de +52% au maximum.

Enfin, lors de la période d’utilisation du substrat fumier dégradé (délimitée par les barres verticales
en pointillés), les productions de base ont nettement chuté sur les deux réacteurs, et les productions
de méthane maximales journaliéres ont chuté également, méme sur le substrat carotte. L'utilisation
d’un substrat pauvre en matiéres volatiles et/ou trés lentement dégradable influence donc le
fonctionnement des réacteurs ; il a une conséquence directe sur les cinétiques dans le réacteur. En
revanche, les deux réacteurs ont recommencé a fonctionner normalement et présentaient des
flexibilités élevées avec le substrat carotte aprés le temps de consommation des matiéres

accumulées provenant du fumier dégradé, a partir des jours 459 et 487.

5.2 CONCLUSIONS

Les résultats obtenus en termes de flexibilité et de limites de production de méthane sur ces deux

réacteurs ont été complémentaires pour la compréhension des mécanismes en jeu.

Sur un méme type de substrat, la production est limitée par les cinétiques de dégradation de celui-ci,

et plus particulierement par I’étape d’hydrolyse. Si le méme substrat que celui du mélange de base
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est utilisé en surcharge, la flexibilité sera donc limitée malgré I'augmentation de la charge. Par
exemple, ici, la production de méthane a partir du fumier et du lisier du réacteur lent était limitée
autour de 450 mLcys/L par jour, quelle que soit la charge totale appliquée. La production maximale

du réacteur rapide a partir du mélange de carotte et de gazon était de 1000 mLcya/L par jour.

En revanche, 'utilisation d’un type de substrats différent (par exemple la carotte, I'ensilage de mais)
permet de dépasser cette limite de production ; en dépit de vitesses de production saturées sur le
substrat de base, I'ajout de substrat rapidement dégradable montre une surproduction importante,
qui peut mener a des flexibilités aussi hautes que +151%. Ceci est d{ aux vitesses d’hydrolyse plus

rapides de ces substrats par rapport au fumier.

La dégradation de la carotte du réacteur intermédiaire a présenté des résultats hauts (400mLcya/L.j
supplémentaires) des les premiers ajouts, tandis que la production supplémentaire sur le réacteur
lent était limitée a 150 mLcys/L.j sur les premiéres surcharges. La présence dans le mélange d’un
substrat rapidement dégradable (le gazon) favoriserait donc la dégradation des substrats plus
rapidement dégradables, par rapport a un mélange de base fumier-lisier. Des surproductions tres
hautes, de I'ordre de 630 mLcua/L.j, ont aussi été relevées sur ces deux réacteurs de fagon ponctuelle
aprés des surcharges de carottes d’intensité plus forte (+3,5 gwv.L?). Ces surproductions
correspondent a la vitesse de dégradation du substrat carotte estimé sur le réacteur rapide (donc
complétement acclimaté a ce substrat). Dans le cas du réacteur lent, nous avons mis en évidence des
changements rapides dans la diversité des archées impliquées dans la méthanogenése, causés par les
surcharges de carotte. Ces conditions ont été tres favorables a une flexibilité supérieure (+151% au
lieu de +59% sur le réacteur « non acclimaté »). Les réacteurs, méme alimentés avec des substrats
lentement dégradables, peuvent donc étre aptes a des flexibilités intéressantes dans ces conditions

« acclimatées ».

Dans le sens inverse, 'utilisation d’un substrat extrémement lentement dégradable en alimentation
de base a montré une influence néfaste sur la production de méthane de surcharge (méme
surchargé avec des substrats rapidement dégradables) ; les substrats influencent en effet I’évolution
des populations microbiologiques dans le réacteur, qui sont, elles, directement liées a la vitesse de
dégradation des matieres entrantes — et donc de production de méthane. L’appauvrissement du
substrat a conduit a des cinétiques de dégradation du substrat carotte trés limitées par rapport a
celles observées précédemment (de -50% sur le réacteur intermédiaire et de -20% sur le réacteur

lent).

En résumé, ces résultats montrent I'importance des caractéristiques du substrat de base sur un

réacteur destiné a la flexibilisation ; le substrat est en effet le principal facteur impactant la diversité
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microbienne et donc les voies métaboliques favorisées pour la production de méthane. Il a été
montré, toutefois, qu’il était possible d’arriver a des conditions optimales pour la dégradation de

substrats « rapides » en tres peu de temps.

Ces résultats expérimentaux seront comparés avec les résultats obtenus sur le réacteur rapide dans
le Chapitre suivant pour proposer un protocole de flexibilisation général sur les installations de

méthanisation agricoles.
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Au cours de cette these, trois réacteurs ont été testés en comparant un fonctionnement flexible,
avec des surcharges ponctuelles, a des productions « contrdle » de base qui nont pas été perturbées
par les surcharges au cours du temps. L'effet de plusieurs parametres sur la flexibilité des réacteurs a
été étudié (intensité des surcharges, CVA de base, type de substrat utilisé en surcharge notamment).
Dans une premiére section, les résultats obtenus sur les trois réacteurs en termes de flexibilité seront
discutés et les effets des parameétres testés seront synthétisés. Dans une seconde section, on
abordera la problématique de la différence entre optimisation de la flexibilité et optimisation de la

production, avant d’aborder dans une autre partie le mode opératoire tiré de ces conclusions.

1.1 FLEXIBILITE DES REACTEURS

Une premiére synthése des résultats a été effectuée, d’abord avec les résultats obtenus avec le
réacteur rapide (cf. Chapitre IV Section 5), puis avec le réacteur lent et le réacteur intermédiaire (cf.
Chapitre V Section 5). On synthétisera ici les principaux résultats en comparant les trois réacteurs
étudiés.

Les trois réacteurs ont été alimentés avec des mélanges de deux substrats ayant des BMP et des
cinétiques de dégradation tres différents (cf. Figure 26 Chapitre Ill). Il a été démontré que les
réacteurs n‘ont pas été perturbés de facon négative a long terme par des surcharges organiques
ponctuelles méme fortes (allant jusqu’a 4 fois la charge de base), sur plus de 550 jours; plusieurs
travaux dans la littérature ont en effet attesté de la résilience de la production des réacteurs
anaérobies soumis a des variations de charge (De Vrieze et al., 2013; Mauky et al., 2017; Mulat et al.,
2016). La flexibilité des réacteurs a été définie comme la marge restante entre le maximum possible
de production sur le réacteur et sa production de base. Cette thése a également renforcé la
démonstration de I'existence d’'un maximum de production de méthane sur ces réacteurs,
dépendante du substrat de surcharge, comme le suggéraient les résultats obtenus dans la littérature

traitant de fonctionnements flexibles (Linke et al., 2015; Mauky et al., 2014).

Dans les Chapitres IV et V, il a été démontré que la charge de base appliquée et les caractéristiques
du substrat de surcharge avaient une tres forte influence sur la flexibilité du réacteur alors que
I'intensité des surcharges effectuées n’avait que peu d’effets ; cependant, I'intensité croissante des
surcharges avait pour conséquence directe l'allongement du temps de consommation de la
surcharge du réacteur. La flexibilité est en effet conditionnée par les niveaux de production de base
et les maximums correspondant aux vitesses d’hydrolyse des substrats de surcharge. Une fois la
vitesse maximale d’hydrolyse atteinte, I'ajout de matiere supplémentaire ne fait que rallonger le

temps de dégradation de la matiére organique apportée lors de la surcharge.
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Ce maximum de production, différent sur les trois réacteurs, conditionne donc la vitesse
d’élimination des surcharges et leur persistance dans le temps, et sa détermination est essentielle au
fonctionnement global a long terme du réacteur. En effet, I'application de charges trop fortes sans
connaitre les limites d’un méthaniseur peut avoir comme conséquence ['acidification et
I'accumulation importante d’AGV dans le réacteur. Ainsi, il a été démontré que lors d’'une surcharge
élevée (menant a une concentration initiale de 8 guy.L™* dans le réacteur), le pourcentage moyen en
méthane du biogaz produit sur une journée pouvait passer en-dessous des 40%, rendant toute la

production de biogaz d’une journée impropre a la valorisation énergétique en CHP.

Le Tableau 18 présente les résultats d’activité de base et de flexibilités maximales obtenus sur les
trois réacteurs et se concentre sur la variation de la flexibilité en fonction de la charge de base

appliguée et des substrats utilisés a la fois dans I'alimentation de base et en surcharge.

Un point essentiel pour la comparaison des résultats est I'influence des caractéristiques du substrat
(BMP et vitesse de dégradation) sur la charge effectivement consommeée par le réacteur. En effet, les
mémes charges organiques (CVA) ont été appliquées sur les trois réacteurs, mais les charges
effectivement consommeées ne sont pas les mémes. Le choix d’appliquer aux réacteurs les mémes
CVA (et non les charges éliminées réelles) provient de la volonté de mettre en place une stratégie
opératoire pour la flexibilisation des installations de méthanisation a court terme, et de pouvoir
relier les résultats obtenus a la mise en application directe avec des conditions réelles. La
comparaison des trois réacteurs se fait, dans cette partie, en utilisant non pas les productions de
méthane mais les équivalents en DCO consommeée (sachant que 1g de DCO consommée produit 350

NmL de méthane). En effet, il est important de prendre en compte la charge éliminée sur les

différents types de réacteurs pour adapter le protocole opératoire en fonction des substrats utilisés.

Les flexibilités dans ce Tableau, correspondant aux activités maximales, n’ont pas été calculées avec
les charges de base éliminées moyennes calculées, mais avec la valeur effective de charge éliminée
de la semaine-contréle précédant la surcharge. Ces chiffres sont donc tirés des résultats obtenus

dans les Chapitres IV et V précédents, et visibles sur les Figures 40, 61 et 62.
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Tableau 18 : Comparaison de résultats des activités de base, activités maximales et flexibilités maximales sur les trois

réacteurs. Les valeurs notées d’un astérisque correspondent a une valeur estimée.

CVA de base (gwv.Lj?) 1,5 2,5 1,5 2,5 1,5

Charge éliminée de base moyenne

(en 8DCOmeommee-Li) 1,33 2,35 1,07 1,59 0,99

Charge maximale éliminée suite aux 2,39 2,86 1,64 2,02 1,26
surcharges avec le mélange de base (

BDCOumsommeL” ') 76% 14% 57% 27%  +27%

Flexibilité correspondante +767% +14% +>77% el +2l%

Charge maximale éliminée suite aux 2,94 2,97 2,26 3,42 2,18

surcharges avec un substrat rapidement
dégradable (g8DCOconsommee-L i)
+122% +25% +113% +92% +121%

Flexibilité correspondante

Ce tableau fait apparaitre une différence nette entre les activités de base de chaque réacteur en
fonction du type de substrats utilisé. Ainsi, les charges éliminées sont respectivement de 1,33, 1,07 et
0,99 gDCOuomsommee-L j* pour une CVA de 1,5 gwv.L'.j". Ces charges éliminées dépendent de la
dégradabilité du substrat. La dégradabilité des mélanges utilisés est calculée en faisant le rapport de
la charge réellement éliminée sur la CVA appliquée (pour le dire autrement, c’est également le
rapport entre la quantité de méthane produite mesurée et la quantité de méthane produite si toutes
les matieres volatiles du mélange étaient a 100% dégradables). La dégradabilité du mélange carotte-
gazon (89 a 94%) est ainsi beaucoup plus importante que la dégradabilité des mélanges fumier-gazon

(64 a 71%) et fumier-lisier (50 a 66%).

Les flexibilités respectives du réacteur intermédiaire et du réacteur lent, avec le mélange de base
utilisé en surcharge, sont respectivement de +57% et +27% a CVA faible, et elles se réduisent a 27%
et 0% a CVA haute. La flexibilité maximale observée sur le réacteur rapide est également limitée (elle
passe de +76% a +14%), méme si les charges éliminées sont dans I'absolu plus importantes (2,86
contre 2,02 gDCOconsommee-L j @au maximum sur le réacteur intermédiaire). Il y a donc un
plafonnement net de la flexibilité sur les réacteurs a la CVA de 2,5 gwv.L'".j* avec des surcharges
effectuées avec le mélange de base. L’élimination maximale des charges sur chaque réacteur avec le

mélange de base en surcharge sont liées a la dégradabilité des intrants utilisés (cf. Chapitres IV et V).

144

2,5

1,22

1,22

0%

3,02

+151%



Chapitre VI : Discussion générale et stratégie opératoire

Avec un substrat de surcharge rapidement dégradable, les valeurs des charges éliminées maximales
sont de 2,2 & 3,42 gDCOonsommee.L " SUr les trois réacteurs ; elles sont maximales avec une CVA de
base haute. Les augmentations des flexibilités maximales sont plus notables sur le réacteur
intermédiaire et le réacteur lent (respectivement, a CVA faible de +57 a +113% et de +27 a +121%),
car la différence entre les cinétiques de production entre les substrats de base et de surcharge (cf.
Chapitre V section 3.1) favorise une hausse importante de la production par rapport a la production
de base. A CVA haute, ces différences sont amplifiées d’autant plus que les flexibilités suite a des
surcharges avec les mélanges de base sont limitées : +92% contre +27% sur le réacteur intermédiaire,
+151% contre 0% sur le réacteur lent). Dans le cas particulier du réacteur rapide, la flexibilité
augmente mais reste limitée méme avec le substrat carotte a CVA haute (+25% contre +122% a CVA
basse). Avec un substrat rapidement dégradable utilisé en surcharge (ici, la carotte), les charges
éliminées maximales et les flexibilités sont plus élevées dans tous les cas, quels que soit le réacteur

et la CVA appliquée.

Le réacteur lent, malgré sa charge éliminée de base plus faible, atteint également a CVA haute une
activité maximale de 3,02 gDCO.onsommee.Lj"; sa flexibilité est donc trés élevée avec le substrat
carotte. Le réacteur intermédiaire semble présenter a la fois une flexibilité qui reste élevée (+92%) et
un maximum trés haut de 3,42 gDCOconsommee-Lj" (qui correspond & une production maximale de
1200 mlcua/L.j). Ce réacteur présente donc une activité maximale plus élevée, d(i a une activité de
base plus forte que celle du réacteur lent, et une flexibilité un peu plus faible (+92% au lieu de

+151%).

Les activités maximales imputables spécifiquement a la dégradation de la carotte ajoutée ont été
aussi calculées et reportées dans le Tableau 19, pour comparer les vitesses de dégradation de ce
substrat atteintes dans chaque type de réacteur. Les valeurs calculées pour le réacteur rapide sont
une estimation pour la comparaison, car comme la carotte est présente dans le mélange de base, la
production de base est en partie liée a la dégradation de celle-ci. Les vitesses calculées maximales de
1,76 et 1,70 gDCOonsommee.L . - intégrent donc une partie de la production correspondant a 40% de la
production de base ; et ces chiffres sont peut-étre légérement sous-estimés au vu des cinétiques
respectives de la carotte et du gazon dans le mélange. Dit d’une autre facon, il est possible que la
production de base soit d’abord le fait de la dégradation de la carotte et pas exactement

proportionnelle a la proportion d’intrants dans I'alimentation sur une journée.
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Tableau 19 : Comparaison de résultats des charges éliminées maximales du substrat carotte des trois réacteurs. Les

valeurs notées d’un astérisque correspondent a une valeur estimée.

CVA de base ( gmv.L i) 1,5 2,5 1,5 2,5 1,5

Activité maximale de la carotte
(gDcoconsommée-L-l-j-l)

1,76* 1,70* 1,20 1,80 1,20

Les activités maximales de dégradation du substrat carotte calculées pour les réacteurs intermédiaire
et lent sont semblables & CVA faible (1,20 gDCOonsommee-L ") €t sont inférieures a la valeur obtenue
pour le réacteur rapide (1,76 gDCOonsommee.L i ). EN revanche, ces valeurs obtenues a CVA haute pour
ces deux réacteurs sont plus grandes (1,80 gDCOonsommee-L ") €t plus proches des valeurs estimées
pour le réacteur rapide. Il est essentiel de rappeler, sur ce point, que le réacteur intermédiaire
présentait des résultats relativement constants alors que ceux du réacteur lent ont été relevés apres
plusieurs surcharges faites avec ce substrat (et sont donc des maximums optimisés obtenus une fois
aprés avoir rajouté des surcharges en carotte). Ces résultats ont été détaillés et discutés dans la
Section 2.3.1 du Chapitre V, ou il a été déterminé que I’ajout régulier de carotte avait pu contribuer a
la baisse ponctuelle du pH et au déplacement de I’équilibre ionique du couple NH;-NH," en faveur du
NH.,", en plus de diluer I’'azote ammoniacal. Cette dilution ponctuelle dans la concentration d’azote a

permis la consommation plus rapide d’acétate via des changements dans la diversité des archées.

La valeur plus élevée des cinétiques maximales de dégradation de la carotte a CVA haute qu’a CVA
faible pourrait provenir soit d’'une légére augmentation de la quantité de biomasse a CVA haute, soit
de la quantité de carottes plus importante ajoutée en surcharge a CVA haute. En effet, des
surcharges plus rapprochées et plus fortes ont été effectuées avec ce substrat sur le réacteur lent a
CVA haute, ce qui a conduit a une acidification du réacteur légérement plus marquée sur cette
période (une baisse de 0,2 unité de pH dans le réacteur lent a en effet conduit a une concentration

en NH; divisée par trois).

Pour finaliser cette comparaison entre les trois réacteurs, il est primordial de retenir que la flexibilité
est maximale en utilisant des substrats rapidement dégradables en surcharge et en ayant une activité
de base basse. L'activité de base basse peut s’obtenir de différentes facons selon le type de réacteur
en opération ; sur les réacteurs alimentés avec des substrats rapidement dégradables et a BMP
important uniqguement (type déchets de fruits et légumes, ensilages...), la CVA devra étre basse. Sur

les réacteurs alimentés avec des substrats plus lentement dégradables, de type fumiers ou lisiers, la
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CVA peut étre beaucoup plus haute car la charge éliminée sera plus faible, avec ce type de substrats

a dégradabilité faible.

Enfin, il est possible d’obtenir des vitesses de production élevées (c’est-a-dire comparables a celles
d’un réacteur « acclimaté ») a partir des substrats rapidement dégradables sur des réacteurs qui
n’ont jamais été alimentés avec ce substrat. Cette acclimatation peut étre rapide (elle a été visualisée

en une semaine sur le réacteur lent).

1.2 COMPROMIS ENTRE FLEXIBILITE ET PRODUCTION DE BASE

Dans la section précédente, les flexibilités des réacteurs ont été comparées. Cependant, en plus
d’avoir une grande flexibilité, il est toutefois important de prendre en compte le niveau de la
production de base, qui génere des revenus fixes sur une installation biogaz. Une étude technico-
économique sur les différentes possibilités de flexibilisation de production d’électricité flexible a
partir de biogaz est déja menée en Allemagne (projet Optflex du DBFZ). En France, les tarifs incitant a
la flexibilité ne sont pas encore d’actualité et une étude technico-économique plus poussée sera a
effectuer lorsque ce sera le cas. Cette problématique est abordée, d’abord sur un réacteur
fonctionnant avec un seul type de substrats rapidement dégradables (ici, avec le mélange gazon-
carotte, mais qui peut étre adapté aux réacteurs de type allemand avec des mélanges d’ensilages, de
fruits et légumes, etc.), puis sur un réacteur fonctionnant avec plusieurs types de substrats comme
les réacteurs intermédiaire et lent. Pour cela, la connaissance de la limite de production a une

importance primordiale dans la stratégie opératoire a adopter.

Le maximum de production a été facilement déterminé sur un réacteur alimenté par un seul type de
substrat en base et en surcharge; un maximum correspondant a la production d’environ 1000
MLCH4/L.j (2,9 gDCOconsommee.L™.j") @ été estimé sur le réacteur rapide, quelles que soient les
surcharges appliquées, la charge de base appliquée et le substrat solide utilisé (carotte, ensilage,
mélange de gazon et de carotte). Elle a évolué de moins de 20% de sa valeur durant 586 jours. Ce
maximum, propre au substrat utilisé, a conditionné la flexibilité du réacteur. Le seul moyen
d’augmenter la flexibilité a été d’utiliser un substrat moins complexe en surcharge (i.e. le glycérol,
qui a donné des productions de méthane allant jusqu’a 1200 mLcya/L.j). En effet, la production
maximale est directement liée a la vitesse d’hydrolyse du substrat utilisé en surcharge. La Figure 63
présente le schéma du principe de fonctionnement d’un tel réacteur et la maniere de déterminer
une charge de base adaptée. Les barres grises correspondent a la production de base a trois CVA
différentes (faible, optimale et élevée de gauche a droite), les fleches orange correspondent a une

surcharge organique appliquée avec le méme substrat dans ces trois cas distincts. Les barres orange
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correspondent a la surproduction imputable a la surcharge (dans les trois cas ci-dessous, la méme

surcharge est appliquée et les aires orange sont donc égales).
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Figure 63 : Schéma de fonctionnement en flexibilité d'un réacteur alimenté avec des substrats appartenant a la méme
catégorie
Pour la charge de base la plus faible (partie de gauche), la flexibilité du réacteur est trés bonne et la
surcharge est éliminée en peu de temps ; mais on n’atteint pas la vitesse maximale de production de
méthane possible du réacteur, a cause d’'une CVA de base trop faible. En revanche pour la charge de
base élevée, a droite sur le schéma, la production liée a la charge de base est élevée et beaucoup
plus proche de I'activité maximale du réacteur. En conséquence, la dégradation du substrat de

surcharge est limitée et I'effet de la surcharge s’étend sur plusieurs jours.

Il est intéressant de remarquer que, dans le cas « optimal » (du milieu), les flexibilités journalieres
maximales évaluées sur ce réacteur « rapide » atteignent +100 a +120%. Le méme type de substrats
étant utilisé pour la charge de base et pour la surcharge, il apparait logique que la charge de base soit
a la moitié de la capacité maximale du réacteur pour obtenir le compromis entre rendement et
flexibilité (cf. Figure 40, Chapitre IV, qui montre a une CVA de 1,5 guv.L"j"! un doublement de la

production du réacteur rapide, au maximum).

Pour les deux autres réacteurs, alimentés avec des substrats différents, plus lents a se dégrader, le
fonctionnement est semblable quoique plus complexe. En effet, il a bien été démontré un
fonctionnement en surcharge identique au cas présenté dans la Figure 63, c’est-a-dire que la

digestion anaérobie de substrats lentement dégradables de I'alimentation de base restait plafonnée
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a une certaine valeur (450 MLCH4/Licacteur avec le mélange fumier-lisier sur le réacteur lent par
exemple) quelles que soient les surcharges appliquées et la charge de base choisie. Les substrats
lentement dégradables n’étant pas adaptés a des exigences de flexibilité élevée a cause de leur
vitesse de dégradation, des substrats rapidement dégradables ont été utilisés en surcharge et ont
augmenté les flexibilités sur ce type de réacteurs. Dans le cas de la carotte, les vitesses maximales de
production en surcharge sur les réacteurs lent et intermédiaire étaient comparables a celles
obtenues avec le réacteur rapide (cf. Tableau 19). Ces vitesses maximales, dans le cas du réacteur
lent, ont été observées lors de conditions qui favorisaient probablement la dégradation optimale de

I'acide acétique formé lors de la dégradation de ce substrat — c’est-a-dire apres « acclimatation ».

La différence entre les vitesses de dégradation des substrats utilisés en base et en surcharge (cf.
Figure 26) induit une nuance de fonctionnement supplémentaire. En utilisant a la fois des substrats
lentement dégradables pour I'alimentation de base et des substrats rapidement dégradables pour les
surcharges, on ne sature pas les vitesses d’hydrolyse au méme moment (puisque I'on utilise deux
substrats dont les vitesses d’hydrolyse sont différentes). Dans ce cas, les conditions optimales pour
une flexibilité élevée et une production de base pas trop faible consistent donc a saturer les vitesses
les plus lentes (c’est-a-dire augmenter la charge de base en utilisant des substrats lentement
dégradables) sans induire de perturbations comme une accumulation d’AGV sur le long terme. Les
surcharges seront effectuées avec des substrats rapidement dégradables seulement (type ensilages,
déchets verts, résidus de fruits et légumes, issues de silos...). La valeur maximale de production de
méthane du réacteur sera donc déterminée par la vitesse maximale de dégradation du substrat de
surcharge dans le cas d’'une biomasse « acclimatée » a ce substrat. Ce type de fonctionnement est
représenté sur la Figure 64. De méme que précédemment, les barres bleues représentent la
production due a l'alimentation de base avec des déchets lentement dégradables, les fleches orange
les surcharges appliquées et les barres orange la surproduction imputable a la surcharge. Deux cas
différents sont présentés, I'un avec une CVA de base faible et le deuxiéme avec une CVA de base

haute.
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Figure 64: Schéma de fonctionnement en flexibilité d'un réacteur alimenté avec des substrats de différentes catégories

Ces résultats ne sont valables que sur un réacteur dont la biomasse est acclimatée au substrat de
surcharge (par exemple avec I'ajout dudit substrat a de faibles proportions dans I'alimentation de
base). Cet ajout d’'un substrat a BMP et biodégradabilité élevée augmenterait légérement la
production de base du réacteur, et réduirait donc d’autant la flexibilité mesurée (puisque la limite
maximale de production sur le substrat rapidement dégradable ne changerait pas). |l garantirait que
le réacteur puisse fournir une production de méthane maximale (sous les 24 heures) en cas de

surcharge avec ce substrat.

Le cas du réacteur intermédiaire, intégrant a la fois dans son alimentation de base un substrat
rapidement dégradable et un substrat lentement dégradable, montre le meilleur compromis entre la
flexibilité et la production de méthane de base, car son activité maximale observée en surcharge est
la plus haute (1200 mLcys/L.j) et sa flexibilité lui permet de quasiment doubler sa production sous 24
heures (92%). En effet, I'avantage d’utiliser deux types de substrats est avéré dans ce cas, car cela
permet d’éviter la saturation des vitesses avec un seul type de substrats (comme sur le réacteur
rapide) et permet une augmentation de la production totale en surcharge. Le substrat fumier, de
plus, permet d’apporter une stabilité du pH. En revanche, il faudra alors préter attention a la teneur
en azote ammoniacal des substrats et au pH dans le réacteur pour éviter toute inhibition et
permettre aux méthanogenes de dégrader les intermédiaires (surtout AGV). Les fumiers et lisiers

sont en effet des substrats lentement dégradables qui sont riches en azote.
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Ces résultats permettent de mettre en place une stratégie opératoire pour la flexibilisation efficace
de réacteurs de type CSTR fonctionnant avec des déchets solides ; ce sont des réacteurs trés courants
mais a priori peu adaptés a la flexibilité par leur faible charge de fonctionnement. On a cependant
montré les capacités de flexibilisation importantes sur ces réacteurs (on peut en effet atteindre des
flexibilités de +151% sur un réacteur alimenté avec du fumier et du lisier en base). Ce type de
réacteurs représente donc en France et en Allemagne un potentiel trés important pour la production

d’électricité flexible dans les réseaux de petite taille.

2.1 CHAMPS D’APPLICATIONS DE LA METHODE

Les résultats de cette these —a savoir que la flexibilité dépend de la production de base du réacteur
et d’une valeur maximale dépendant du substrat de surcharge- dans le contexte allemand impliquent
gu’un compromis doit étre trouvé entre production de base (revenus fixes) et flexibilité (bonus
accordés et plus-values en fonction des fluctuations de prix de I’électricité sur les marchés). Or, cette
méthode permet, dans un contexte francais, de déterminer des conditions pour une flexibilité
optimale pour la production de méthane (et non un rendement de I'installation maximal). Elle sera a
nuancer avec une étude technico-économique (dont cette these n’est pas l'objet), qui sera
d’actualité une fois que la flexibilité de la production de biogaz sera économiquement valorisée et
rentrée « dans les moeurs », comme en Allemagne. D’ici 13, les utilisateurs non allemands voulant
faire fonctionner de fagon flexible leurs digesteurs devront étudier au cas par cas la rentabilité

voulue sur la production de base pour ajuster leur charge de base.

Cette section décrit le mode opératoire a adopter pour la flexibilisation de la production de biogaz
d’une unité de méthanisation quelconque déja en fonctionnement. Ce mode opératoire se base sur
les résultats expérimentaux obtenus lors de cette thése. Il est destiné a étre testé sur une unité
pilote en CSTR pour effectuer sa validation avant son application a I'échelle industrielle. Cette
méthode a été construite sur la mesure de productions de méthane journaliéres (par tranches de 24
heures), mais elle peut étre adaptée sur différentes échelles de temps cohérentes a la fois au
procédé de méthanisation et a la demande des marchés électriques (c’est-a-dire de quelques heures

a quelques jours, cf. Section 5.1 du Chapitre 1).

Ce protocole définit donc une marche a suivre pour : 1) déterminer les limites d’un digesteur biogaz
guelconque avec les substrats a disposition, 2) adapter la charge de base si nécessaire 3) adapter
I'intensité des surcharges et les délais nécessaires afin de faire une alimentation flexible sans risques.

Il définit un cadre de ce qui est possible de faire, quand et comment, pour une alimentation variable
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dans le temps. Cette méthode peut étre utilisée, par exemple, pour I'apport d’un complément de
production dans un systeme électrique de petite taille ou microgrids (sur une fle dont I’énergie est
100% renouvelable par exemple), mais aussi dans I'optique d’une flexibilité saisonniere en fonction
des déchets disponibles, ou encore en cas de tension sur I'approvisionnement de certaines déchets
pour un digesteur, comme c’est actuellement le cas sur certaines installations belges. Elle donne des
bases pour le pilotage de digesteur biogaz au cours de I'année, en fonction des substrats disponibles
et des besoins dans le réseau. Elle peut également étre appliquée dans le cadre d’usages

complémentaires a l'injection de biométhane, ou encore pour I'autoconsommation industrielle.

2.2 MATERIEL & CARACTERISATION DE DECHETS

Le réacteur doit étre doté des équipements suivants : un compteur de biogaz et un moyen de mesure
de la teneur en méthane (en ligne ou hors ligne). Une méthode de mesure des AGV dans le digestat
et la possibilité de mesurer le pH sont un plus, pour pouvoir estimer I’état du procédé. La mesure de

la teneur en CH, peut suffire pour cette méthode si aucun autre capteur n’est disponible.

La caractérisation des substrats disponibles sur le site doit se faire a minima par les teneurs en
matiere seche (MS) et matiére volatile (MV) pour estimer les charges appliquées. L'idéal est d’en
connaitre également le potentiel méthane (BMP), mais s’il n’existe pas de moyen de le mesurer sur
place on peut I'estimer a partir d’une base de données sur les déchets. Des méthodes telles que le

Flash BMP sont cependant accessibles pour cette mesure, sur les installations.

Deux catégories de substrats peuvent étre présentes sur les installations agricoles, un type lentement
dégradable et un type rapidement dégradable. Les déchets d’élevage (fumiers, lisiers) ainsi que les
déchets pailleux d’un coté et les déchets végétaux (fruits et légumes, ensilages, céréales, déchets de
production de biodiesel) de I'autre peuvent constituer ces deux catégories. Les déchets utilisés en
surcharge doivent avoir une composition biochimique permettant une digestion rapide (proportion
importante de sucres simples, peu de fibres ligneuses). Les déchets lentement dégradables seront
utilisés seulement en tant que substrats de base. Les déchets rapidement dégradables pourront étre
utilisés principalement en surcharges ; il est cependant important d’en intégrer une petite partie
(10% en MV par exemple) dans I'alimentation de base afin d’acclimater le réacteur a la dégradation
de ce type de substrats. On distinguera, dans I'application de la méthode, le cas d’un réacteur
alimenté avec un seul substrat rapidement dégradable (par exemple, comme en Allemagne, avec de
I’ensilage de mais), et le cas d’un réacteur alimenté avec des déchets agricoles ayant différentes

vitesses de dégradation et BMP.
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2.3  TEST D’ACTIVITE : DETERMINATION DES LIMITES DU REACTEUR

La premiere étape pour la flexibilisation est de pouvoir déterminer I'activité maximale du réacteur
utilisé pour déterminer la charge de base a utiliser et adapter ensuite I'intensité des surcharges, et la
charge de base si nécessaire. Il est donc nécessaire de faire des surcharges ponctuelles préalables a la

flexibilisation elle-méme sur le réacteur a flexibiliser.

Le test d’activité consiste en une surcharge ponctuelle, avec le ou les substrats les plus rapidement
dégradables disponible sur I'installation. Cette surcharge doit doubler la charge appliquée totale du
réacteur (ou la tripler si la CVA est inférieure a 1,5 guv.L™.j"). Cependant, sur un CSTR, la

concentration totale maximum sur une journée ne devrait pas dépasser 6 guy.L™ au grand maximum.

Ce test d’activité devra étre répété trois fois, en laissant entre les surcharges un temps tel que la
production de méthane soit revenue a son niveau de base (une a deux semaines en général). Une
moyenne des productions maximales (dans les premiéres 24 heures, par exemple) pourra alors étre
établie pour ces trois essais. Trois essais permettent d’évaluer une valeur maximale de production et

un écart-type fiables.

Si une différence significative est constatée entre ces productions maximales, c’est probablement le
fait d’'une acclimatation de la biomasse dans le réacteur ou d’'un changement des conditions dans le
réacteur (pH, azote notamment) ; le substrat utilisé en surcharge doit alors, si ce n’est pas déja le cas,
étre introduit dans le mélange de base dans une faible proportion (10% en apport de MV), et la

charge de base stabilisée avec ce nouveau substrat, avant de refaire ces mémes tests d’activité.

2.4  ADAPTATION DE LA CHARGE DE BASE EN FONCTION DES RESULTATS

Selon la réponse du réacteur (en termes de flexibilité) aux tests d’activité, il faudra modifier ou non la
charge (CVA) de base. La flexibilité est calculée en faisant le rapport de la production de méthane
supplémentaire sur la production de méthane de base dans le méme laps de temps (ici 24 heures),

aprées une surcharge. Sa valeur détermine si la charge de base est adaptée.

La flexibilité d’un réacteur est plus importante dans le cas d’une « co-digestion flexible » avec des
substrats lentement et rapidement dégradables qu’en « mono-substrat » rapidement dégradable.

Ces deux cas seront donc traités a part dans I'interprétation des résultats du test d’activité.

2.4.1 DIGESTION FLEXIBLE MONO-SUBSTRAT RAPIDEMENT DEGRADABLE

e Sile test d’activité a montré une trés forte augmentation de la production de méthane (plus
de +130% en 24 heures), il sera nécessaire d’augmenter la charge de base puis de refaire ces
tests d’activité. La charge de base est a priori trop basse et I'activité du réacteur aprés une

surcharge, dans ce cas, peut ne pas étre a son maximum possible.
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e Sjla flexibilité est aux alentours de +80% a +120%, le réacteur fonctionne dans les conditions
optimales ; la flexibilité et la production de méthane de base sont maximisées toutes les
deux.

o Si la flexibilité est au-dessous de +60%, la CVA de base peut étre adaptée et abaissée de
facon a ce que le réacteur produise environ la moitié de son activité maximale en
fonctionnement de base. La production de base du réacteur est trop proche de sa limite de

fonctionnement maximale en I'état et I'effet des surcharges risque de s’étaler dans le temps.

2.4.2 CO-DIGESTION FLEXIBLE A SUBSTRATS RAPIDEMENT DEGRADABLES ET SUBSTRATS
LENTEMENT DEGRADABLES

o Sila flexibilité est trés haute (plus de +150%), il convient de vérifier si la production de base
sur l'installation assure un seuil minimum couvrant les besoins de I'exploitant en période de
« creux ». Si c’est le cas, la charge de base ne sera pas modifiée, le réacteur est adapté au
fonctionnement flexible. Si la production de base est trop faible, la CVA doit étre remontée.
Dans le cas de productions tres faibles, par exemple avec la digestion d’'un fumier dégradé,
les flexibilités sont trés hautes mais les productions de méthane peuvent étre inférieures a
200 mLcya/Lj.

o Si la flexibilité se situe entre +80% et +150%, il est probable que la charge de base soit
adaptée pour la production flexible. Si elle est dans la moitié faible (80% a 120%) et que la
proportion de substrats rapidement dégradables est importante dans le mélange (plus de
30% en apports de matiéres volatiles), cette proportion peut étre baissée pour optimiser la
flexibilité du réacteur.

o Si la flexibilité est inférieure a +60% avec un substrat de surcharge rapidement dégradable,
deux possibilités existent. Soit la charge de base avec un substrat lentement dégradable est
trop haute et peut induire des problémes d’inhibition sur le réacteur, ce qui entraine la
dégradation trés lente de substrats « rapides », et dans ce cas il faut vérifier a la fois le pH et
les taux d’AGV et baisser la CVA de base. Soit la dégradation de substrats « rapides » est
freinée par le métabolisme de la biomasse dans le réacteur et il faut incorporer, en faible

guantité, ce substrat dans I’alimentation de base si ce n’est pas déja fait.

2.5 SURCHARGES : COMBIEN, AVEC QUOI, QUAND ?

Pour flexibiliser la production de fagon efficace, il est nécessaire de tenir compte des prévisions en
termes de besoin d’électricité dans le réseau auquel est intégré le digesteur. Dans notre cas, comme

la consommation du biogaz « immédiate » est gérée par le stockage du digesteur, la flexibilité
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maximale de la production est surtout destinée a maintenir le stockage de biogaz a un niveau

maximum en période d’utilisation.

L'intensité des surcharges doit rester la méme que celle des tests d’activité appliqués plus haut, c’est-
a-dire doubler (ou au plus, tripler) la CVA de base du réacteur. Elles seront appliquées avec le
substrat le plus rapidement dégradable disponible seulement. Il a été démontré que l'intensité des
surcharges n’était pas le facteur qui influencait le plus sur la flexibilité du réacteur. En revanche, elle

influence la durée de I'effet de la surcharge.

Les surcharges doivent donc rester mesurées méme en cas de forte demande ; il vaudra mieux faire
plusieurs surcharges de faible intensité sur plusieurs journées successives que d’augmenter de fagon
trop importante la charge du réacteur sur une journée (par exemple faire deux surcharges de +2,5
gmv.L™ sur deux jours plutdt qu’une surcharge de +5 gwy.L™ sur un jour). En effet, ceci pourrait causer
une acidification du réacteur, qui, méme si elle reste ponctuelle, peut entrainer une qualité de biogaz
non valorisable (a moins de 40% de CH,) et donc la perte de la production sur ce méme temps
(bralage en torchere). Un autre moyen de garantir une flexibilité plus élevée en un temps plus court
serait d’utiliser un substrat de structure plus simple, tel le glycérol, pour contourner la limitation par

I’hydrolyse du substrat, en cas de besoin de production trés rapide et de tres grande amplitude.

Les surcharges effectuées doivent étre cohérentes avec la capacité d’élimination maximale
déterminée a I’étape 1 (lors des tests d’activité). La charge appliquée sur le réacteur en MV doit étre
ajustée pour que 80% de la surproduction attendue corresponde au maximum de la capacité de
production du réacteur pour un temps donné (ici, en 24 heures). Avec les substrats rapidement
dégradables tels que la carotte ou I'ensilage de mais, il a été démontré que sur un réacteur acclimaté
la production était maximale dans les premieres 24 heures apres I'alimentation. Les surcharges
peuvent donc, dans ce cas, étre appliquées le jour méme pour un prix de I’électricité donné pour le

lendemain, comme c’est le cas sur les marchés spot.

Cette méthode définit des conditions optimales pour produire du méthane de fagon flexible sur un
réacteur classique de méthanisation agricole opéré jusqu’alors en conditions stables. Les installations
de méthanisation des collectivités peuvent aussi étre flexibilisées, mais le protocole nécessitera sans
doute des ajustements a cause du plus grand nombre de types de substrats utilisés dans ces
installations. Le réacteur ne présentera pas d’anomalies de fonctionnement (de retards dans la
production par exemple) et sa stabilité sera assurée sur le long terme tout en ayant une flexibilité
maximale. L’état du réacteur lors du fonctionnement flexible peut étre estimé par plusieurs mesures,
notamment la teneur du biogaz en méthane et le niveau de production de méthane ; elles peuvent

étre complétées, selon les capteurs disponibles, par les mesures de pH et de la concentration en
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AGV. Un autre moyen de détecter au plus tot des problémes liés au procédé sur un réacteur est
d’utiliser un modeéle pour la prédiction de la production de méthane en fonctionnement flexible. Une

proposition de modele est présentée dans le chapitre suivant.
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Un des objectifs de la these était de pouvoir mettre en place une méthode pour estimer la limite
d’un digesteur quelconque en termes de production de méthane. Dans les chapitres précédents, les
résultats expérimentaux ont permis de mettre en lumiére I'existence de ce maximum de production.
Ces résultats ont mené a I'écriture d’une stratégie opératoire, qui a été présentée dans le Chapitre
VI, pour estimer cette limite et adapter au mieux la gestion des intrants du réacteur en

fonctionnement flexible.

7

Comme vu dans le chapitre dédié a la bibliographie, les modéles mathématiques permettant de
prédire la production de méthane peuvent étre tres utiles pour le pilotage de centrales de
production d’énergie, incluant les méthaniseurs. Or, le procédé de méthanisation repose sur de
nombreuses étapes biochimiques et physico-chimiques et il est difficile de modéliser avec précision
la production de biogaz sur un modele simplifié ayant peu de parameétres. A l'inverse, des modeéles
ayant un nombre conséquent de parametres, comme I’ADM1 qui en possede plus d’'une trentaine
(Batstone et al., 2002), nécessitent un calage fin et de disposer d’un jeu de données conséquent et

difficile a obtenir sur des sites industriels, malgré les capteurs disponibles (Jimenez et al., 2015).

Le but de cette étude est de proposer un modele ne nécessitant qu’un minimum de paramétres pour
prédire de facon fiable la production de méthane en fonctionnement flexible et fonctionnant de pair
avec le mode opératoire qui a été décrit dans le Chapitre précédent. Les parametres utilisés doivent
s’appuyer sur des données mesurables facilement sur des installations agricoles. L'utilisation de ce

modele en boucle de contréle-commande pourrait étre facilement menée une fois ce modeéle validé.

Le présent chapitre décrit, dans une premiére partie, les hypotheses tirées des résultats
expérimentaux qui ont servi a I'élaboration de ce modele ainsi que sa structure. Dans un second
temps, ce modeéle sera validé sur les résultats expérimentaux obtenus au cours de cette these. Enfin,
une derniére partie traitera de I'adéquation de ce modeéle a la flexibilisation des installations

agricoles et intégrera une critique des résultats obtenus et des améliorations a apporter par la suite.

2.1 HYPOTHESES UTILISEES POUR LE MODELE

Les expériences des chapitres précédents ont mis en lumiere des résultats qui sont utilisés pour
I’élaboration du modeéle. Tout d’abord, seule la production de méthane a été considérée pour la
modélisation, sans le CO,. Comme le pH n’a pas été mesuré en continu, les variations de pH

éventuelles n’ont pas été prises en compte pour le modeéle.
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Les résultats ont également montré que les concentrations en AGV sont restées basses lorsque les
réacteurs n’étaient pas en conditions de stress organique. La production de méthane sera donc
décrite, dans ce modele, avec une seule étape, la transformation des matieres volatiles introduites

en méthane.

Un substrat est facilement caractérisé par sa teneur en matiéres volatiles ; ces matieres volatiles se
dégradent pour produire du méthane. La teneur en matieres volatiles est simple a déterminer sur
n’importe quel substrat solide et il est possible de relier directement cette teneur a la quantité de
méthane produite théoriquement, via le BMP. Les substrats ont donc été définis par leur teneur en

MV.

La limite de production des réacteurs a varié en fonction des caractéristiques des substrats utilisés —
lentement ou rapidement biodégradable. La dégradation des substrats a donc été divisée en deux

vitesses (une lente S;, une rapide S,) gérées chacune par une biomasse spécifique (X; et X,).

La croissance des bactéries (et la dégradation du substrat) de la fraction rapide a été décrite par une
cinétique de Monod, pour limiter la croissance des biomasses méme a des concentrations en
substrat fortes —les vitesses de production de méthane mesurées dans les expériences sont en effet
limitées. La dégradation de la fraction lente, elle, est décrite par une cinétique du premier ordre ; la

production de méthane a partir des substrats « lents » est assimilable a une droite.

Enfin, la respiration endogéne a été considérée comme proportionnelle a la quantité de biomasse
présente dans le réacteur ; on a en effet observé sur les trois réacteurs utilisés en manipulations que
la production de méthane que I'on qualifiait d’endogéne lors des semaines contréle (c’est-a-dire la
part du rendement méthane des réacteurs supplémentaire par rapport au BMP des substrats) variait

de la méme fagon que la quantité de matieres volatiles mesurée dans les réacteurs (cf. Chapitre Il1).
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Figure 65 : Comparaison des procédés pris en compte dans I'ADM1 et dans le modéle proposé

La Figure 65 représente ainsi la simplification de la modélisation du processus de méthanisation d’un
substrat, divisé en fraction rapide S; et fraction lente S,, par rapport a '’ADM1. Des modeéles
dynamiques étant requis pour la simulation de productions flexibles, I'orientation vers un modele
type white-box a été naturelle (Lauwers et al., 2013). La limitation du nombre de parametres traduit
la simplicité du modele décrit dans la Section suivante. Dans la littérature récente, il a en effet été
démontré qu’il était possible de décrire avec précision la production de biogaz avec une seule étape
en simplifiant les réactions non limitantes (Weinrich, 2017a; Weinrich and Nelles, 2015). Ces
simplifications s’appuient en général sur le regroupement de parametres de différentes étapes de
I’ADM1 en un seul parametre (donc une seule étape). Nous avons choisi de nous baser sur des

données expérimentales plutét que sur le regroupement de parametres d’un autre modele, pour

simplifier et faciliter le calage des différents parametres sur d’autres réacteurs.

2.2 DETERMINATION DES VARIABLES & PARAMETRES DU MODELE

2.2.1 STRUCTURE DU MODELE
Les hypotheéses décrites dans la section précédente ont permis de mettre en place le modele
simplifié décrit par les cinq équations ci-dessous, pour la dégradation d’un substrat dans un batch

simple.
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(6) Mp = Mpppm * S2
(7) QCH4: V* (k3*p.1*X1 + k4*p.2*X2)+ ks*(X1+ Xz)

Chaque substrat possede donc deux fractions (une rapide S, une lente S,) dégradée chacune par une
biomasse donnée X; et X, selon des cinétiques différentes. La dégradation du substrat est décrite par
les équations (1) et (2). Les k; et k, dans ces équations traduisent un rendement sur les substrats

respectifs.

La croissance de ces biomasses X; et X, est décrite par les équations (3) et (4) et les taux de
croissance sont décrits dans les équations (5) et (6). Comme choisi dans le paragraphe précédent,
I’équation (5) représente une cinétique de croissance de Monod avec une constante de demi-
saturation Ks et un taux de croissance maximal [nay. L'équation (6) est un simple premier ordre

proportionnel a la quantité de substrat S,.

Le débit de gaz est décrit dans I'équation (7). Le gaz est produit de fagcon proportionnelle aux
biomasses X; et X, et aux taux de croissance u; et y,. Les constantes k; et k, simplifient des facteurs
de transfert liquide-gaz, entre autres, et permettent de décrire la production de méthane
directement produit par le réacteur. Le dernier terme correspond a une production endogéne,
décrite par un premier ordre proportionnel a la quantité de biomasse totale dans le réacteur. Les
constantes ks, k; et ks seront donc des parametres de réglage propres a chaque réacteur, quels que

soient les substrats.

2.2.2 DETERMINATION DES PARAMETRES DE DEGRADATION EN BATCHS
La premiere étape pour la mise en place du modele a été de le tester sur les batchs sur boues
acclimatées de fumier, gazon, carotte, glycérol et ensilage de mais (cf. Chapitre I, section 2). Le lisier
n’a pas été testé en batch BMP pour des raisons de disponibilité. Comme il n"apporte que 5% en
termes de matiéres volatiles dans le mélange du réacteur lent, il peut étre négligé pour la

modélisation de la production de méthane.

Pour rappel, les batchs ont été menés dans des réacteurs de 6L, aprés acclimatation des boues

utilisées, a une charge de 1 gMV.L'l; la teneur en MV des boues était d’environ 14 g/L. Les courbes de
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production de biogaz ont été préalablement traitées pour soustraire la production endogéne (en
soustrayant aux données la pente mesurée de la courbe apres I'épuisement estimé du substrat) (cf.

Chapitre Ill, Figure 26).

Dans un premier temps, les courbes cinétiques de production de méthane a partir des substrats
testés en batch ont été traitées pour écréter le pic de CO, au début du batch, qui n’est pas une
production due a la biomasse mais provient du rééquilibrage des gaz dans le ciel gazeux du réacteur.
Cet écrétage permet de mieux estimer les vitesses biologiques de production (et non physico-

chimiques).

Apres écrétage, la courbe cinétique est multipliée par la teneur en méthane finale mesurée a la fin
du batch. La quantité totale de méthane produite (c’est-a-dire le point du cumul recalculé
correspondant a la fin de la simulation) est calculée et comparée avec le BMP mesuré initial du
substrat pour que le bilan méthane soit correct (et donc qu’on n’ait pas enlevé trop de méthane lors

de I'écrétage).

La Figure 66 montre le traitement des courbes cinétiques et de cumul d’un batch, depuis les courbes
de production de biogaz jusqu’a la courbe de production de méthane qui sera utilisée pour la
comparaison avec la simulation. La courbe gris clair correspond aux données de production de
méthane net relevée lors du batch. La courbe orange clair correspond aux cinétiques de production
de biogaz calculées sur la courbe précédente. La courbe marron correspond aux cinétiques de
production de méthane apres écrétage (les cinétiques orange clair ont été écrétées puis multipliées
par la teneur en méthane relevée a la fin du batch). Enfin, la courbe de cumul noir correspond au
cumul de méthane produit recalculé d’apres la courbe de cinétique marron. Le point final de cette
courbe représente la quantité de méthane produit par un batch de ce substrat, a une concentration

del gMV.L'lsur un réacteur de 6L.

Les valeurs d’écrétage ont été estimées sur les cinétiques de production de biogaz et sont les
suivantes : 156 mLyioga,/h pour la carotte et I'ensilage, 176 pour I’herbe, 120 pour le fumier, 400 pour
le glycérol. Ces valeurs ont été calculées pour atteindre un BMP cohérent avec les BMP réels des
substrats a la fin du traitement des courbes, tout en éliminant les vitesses les plus fortes ne
correspondant pas a des vitesses d’origine biologique. Elles ont été estimées de maniere empirique,
car a ce jour, la quantification du dégazage de CO, lors de I'ajout de matiére dans les réacteurs reste
a approfondir par des mesures in-situ au laboratoire (variabilité en fonction du pH, du substrat, de la

taille du ciel gazeux...)
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Figure 66 : Traitement des courbes de production de biogaz expérimentales pour obtenir des courbes de production de
méthane
Lors des simulations, pour chaque substrat, la répartition de S, (fraction rapide) et S, (fraction lente)
a été calculée par une méthode graphique ; deux droites tangentes a la courbe de cumul recalculé
ont été tracées pour dessiner deux vitesses. L'intersection de la droite décrivant la vitesse la plus
lente avec l'axe de l'ordonnée détermine une valeur; cette valeur, ramenée au cumul total,
détermine I'apport de S; au BMP total et donc la répartition des fractions S; et S, sur un substrat. La

Figure 67 schématise cette méthode graphique.

2,5
2
1,5
S $ ——Cinétique CH4
2 1 _‘ -
(L/3)
= Cumul CH4 (L)

Figure 67 : Schéma de la méthode graphique utilisée pour la détermination des fractions S1 et S2 sur un substrat

Les données de concentration totale des boues (X;+X,=14 g/L), du volume du réacteur V (6L) et de

charge appliquée pour chaque fraction S; et S, ont ensuite été fixées. Les parametres plmax, Ks1, k1,

163



Chapitre VIl : Proposition d’un modele simplifié pour la simulation du fonctionnement flexible

k2 et p2app ont été réglés pour chaque substrat de maniere a ce que la différence des aires sous les
courbes de cinétiques simulées et expérimentales soient en-dessous de 5% et que les formes de

cinétiques correspondent, visuellement.

Les parametres k; et kg, eux, ont été ajustés pour le calage des données et sont restés inchangés pour
tous les substrats testés (a une valeur de 7 Leya/Lrcacteur-j), PUisque les réacteurs utilisés pour tous les
batchs présentaient les mémes caractéristiques. Le terme de production endogéne n’a pas été utilisé
pour ces modélisations car les courbes sont amputées de la respiration endogene. L’hypothese de la

dégradation compléte des substrats a la fin de chaque batch a été considérée.

Le Tableau 20 présente les parametres cinétiques déterminés lors des simulations pour chaque
substrat et leur BMP, ainsi que I’erreur sur la quantité de méthane produite. La Figure 68 présente la
comparaison entre les courbes simulées et expérimentales de chaque substrat. L'erreur est calculée

en comparant les aires respectives sous les courbes de cinétiques simulées et expérimentales.

Tableau 20 : Caractéristiques et parameétres choisis pour les substrats testés en batches

BMP %S1 %S2 plmax Ks1 p2app k1 k2  Erreur

(mLCH4/gMV) (%)

Carotte 315 70 30 0,0084 0,25 0,0082 45 9 4,92

Gazon 230 72 28 0,0038 0,6 0,0036 43 13 1,19

Ensilage 250 85 15 0,0087 0,6 0,0075 45 10 4,44
de mais

Glycérol 333 36 64 0,0250 0,25 0,014 21 20 3,04

Fumier 218 18 82 0,0038 0,20 0,0008 48 24 3,68

Le BMP du lot de fumier en batch (218 mLcs/gMV) est plus élevé que ceux qui ont été utilisés
expérimentalement (respectivement de 190 et 170 mLcys/gMV). La fraction rapide S; est majoritaire
dans tous les substrats, excepté le fumier et le glycérol (le fumier est en majorité composé de
fractions lentement dégradables et la production de méthane du glycérol est plus importante sur sa
deuxiéme fraction). Concernant le glycérol, les vitesses impliquées pmax €t Haapp SONt cependant bien
plus élevées que sur les autres substrats (d'un facteur 8 environ), ce qui est cohérent avec le fait que

le glycérol est un substrat trés rapidement dégradable qui ne présente pas de limitation par
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I’hydrolyse lors de sa dégradation anaérobie. Sa dégradation totale nécessite moins de temps que les
autres substrats ; il suffit d’'une journée environ contre 5 pour la dégradation de la carotte (cf. Figure
68). Les parametres umax et p2app choisis pour la simulation sont décroissants suivant le glycérol,
puis la carotte, puis I'ensilage, le gazon et enfin le fumier, ce qui correspond aux vitesses de
dégradation respectives de ces substrats. Les parametres k1 et k2 correspondent a lI'inverse d’'un
rendement sur le substrat et influencent la rapidité de dégradation de la matiére. La fraction S; est
bien plus rapidement dégradée que la fraction S, sur tous les substrats, sauf sur le glycérol ou les

deux fractions se consomment a la méme vitesse.
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Figure 68 : Comparaison des cinétiques et cumuls de méthane expérimentaux et modélisés pour chaque substrat en

batchs de 6L : a) carotte, b) gazon, c) ensilage de mais, d) glycérol et e) fumier
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Les courbes expérimentales traitées et les courbes de production de méthane obtenues a partir du
modele ne montrent que trés peu de différence sur la valeur finale (moins de 5% dans tous les cas).
Les courbes de production issues des modélisations effectuées sur ces batchs décrivent relativement
bien le cumul de méthane produit par un substrat en batch. Sur le glycérol, la structure du modele
n’est pas idéale pour décrire la cinétique de production ; il apparait en effet deux vitesses distinctes a
6L/j et 1,3L/j, qui peuvent correspondre a deux cinétiques successives (dont I‘une d’elles serait la
consommation du propionate). Tous les substrats montrés dans cette figure sont entierement
consommeés au bout de 8 jours (3 pour le glycérol), sauf le fumier qui est dégradé complétement en
17 jours (la Figure ne représente que 14 jours, au bout desquels la concentration en S, est de 0,11
contre 0,82 g/L a t=0). Les biomasses X; dans le réacteur n’ont varié que de facon imperceptible (cf.

Tableau 21).

Tableau 21: Valeurs initiales et finales des concentrations pour chaque biomasse dans les batchs de substrats

Carotte Gazon Ensilage Fumier Glycérol
Biomasse X1 | x2 X1 | x2 X1 | x2 x1 | x2 x1 | x2
Initial (g/L) 7,000
Final (g/L) | 7,015 | 7,029 | 7,017 | 7,015 | 7018 | 7,015 | 7,003 | 7029 | 7,017 | 7,030

Les valeurs de taux de croissance maximum qui ont été définis sur ces batchs sont donc compatibles

avec I’hypothese de la stabilité de la biomasse observée sur les réacteurs en laboratoire.

3.1 DETERMINATION DES PARAMETRES SUR UNE SEMAINE-CONTROLE

La premiere étape de la validation consiste a tester, sur les réacteurs continus, la simulation de la
production de méthane en conditions flexibles a partir des parameétres cinétiques des substrats
déterminés en batchs. La méthode utilisée est donc la simulation du fonctionnement de chaque
réacteur avec les paramétres définis lors des batchs, en superposant les vitesses de chaque substrat
S. Sur le réacteur rapide, on a donc 4 biomasses différentes et 4 substrats pour un mélange de base
de deux substrats (carotte et gazon). Les quantités de substrat appliquées lors de ces successions de
batchs (pseudo-continu) sont alors calculées sur la base de la composition du mélange en apports de

MV.

Le volume V du réacteur a été fixé a 10L, les parametres de croissance p et Ks et de rendement k de
chaque substrat ont été conservés (leurs valeurs sont écrites dans le Tableau 20). Les parametres de
réglage k; et k,; (pour le gazon et la carotte, ce sont les mémes valeurs), ainsi que la répartition des
biomasses X; et X,, ont été déterminés sur une semaine-contréle sans surcharge a charge basse (1,5

gwv.L.j), selon les valeurs montrées dans le Tableau 22.
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Tableau 22: Valeurs des parameétres de réglage utilisés pour les simulations du réacteur rapide

k3 k4 k5 charotte Xanrotte Xlgazon XZgazon
8 8 0,0035 10 10 15 10

La concentration en MV a été mesurée autour de 45 g/L sur ce réacteur (cf. Chapitre Ill) ; la somme
des concentrations des biomasses est donc de 45g/L. La répartition a été réglée pour que les
cinétiques simulées correspondent au mieux aux données expérimentales. La biomasse dégradant la
fraction « rapide » du gazon est donc légérement majoritaire ; on peut justifier ce choix avec la
proportion majoritaire de cette fraction dans I'alimentation de base (46%). La valeur du parametre k9
utilisé pour la simulation de la respiration endogéene est de 0,0035 et a été déterminée en faisant
correspondre la valeur de la vitesse de production de méthane a la fin de deux jours sans

alimentation.

La dégradation de ces 4 fractions a été simulée sur une semaine, avec une alimentation tous les jours
sauf le samedi et dimanche. Le prélevement de digestat pour I'ajustement de la masse durant le
lundi a également été pris en compte en retirant 5% (qui correspond a une masse moyenne de 500g

sur un réacteur de 10L) de la quantité de biomasse et de matieres volatiles.

En ce qui concerne les traitements des courbes expérimentales, les relevés de production de biogaz
brut (cinétiques) ont été écrétés au-dessus de 1000 mL/h de biogaz (puisque I'on est slr que les
vitesses biologiques peuvent monter jusqu’a ces valeurs, cf. Chapitre IV Section 3.2) et multipliés par
la teneur en méthane relevée lors de la journée concernée. Les cumuls de méthane produit ont
également été recalculés et les rendements méthane sur chaque semaine utilisée ont été vérifiés de

facon a correspondre a la moyenne relevée dans le Chapitre Il

La Figure 69 présente les résultats de simulation et la comparaison entre les courbes expérimentales
et modélisées, sur une semaine-contrdle effectuée des jours 103 & 110 & une CVA de 1,5 guv.L™j7,
avec un rendement méthane de 340 mLcys/gwv. La Figure 70 présente I’évolution des parameétres X;,

S; et W; au cours de la simulation de 10 jours.
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Figure 69 : Comparaison des courbes expérimentales et simulées lors d'une semaine contréle du réacteur rapide a une
CVAde 1,5 gM\,.L'l.j'la) Comparaison des cinétiques de production de méthane b) Comparaison des cumuls calculés sur
une semaine
La simulation a été débutée au jour correspondant au lundi de la premiere semaine (jour 0) pour
simuler les accumulations de substrats jusqu’au vendredi (jour 4), et les courbes simulées et
expérimentales ont été comparées sur une semaine a partir du vendredi de la premiére semaine
(jour 4) jusgu’au jeudi de la suivante (jour 11) pour avoir des comparaisons cohérentes et faire
correspondre le début de la période expérimentale (vendredi ou jeudi) aux conditions initiales
simulées sur ce méme jour, apres 4 alimentations de base. Les jours 0 a 4 sont donc représentés sur
cette simulation pour faciliter la compréhension du lecteur ; sur les prochaines simulations, seules les
deux périodes comparables seront affichées sur les comparaisons des cinétiques (donc du jour 4 a

11).
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Figure 70 : Courbes simulées des parameétres lors d'une semaine contréle du réacteur rapide a une CVA de 1,5 gM\,.L'l.j'la)

Concentration de la biomasse dans le réacteur b) Concentration des substrats dans le réacteur c) Evolution des taux de

croissance

Les cinétiques de production de méthane ainsi que le cumul sur une semaine montrent que le

modele décrit relativement bien la production de méthane sur ce réacteur avec le jeu de parametres
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choisis, a la fois au niveau de la vitesse de production et de la quantité finale produite. L'erreur sur le

cumul est de 0,47%.

Tout d’abord, la concentration en biomasse ne varie quasiment pas au cours du temps ; la baisse due
au prélevement du digestat s’équilibre avec I'augmentation faible due a la croissance. X, X, et X,
sont en moyenne autour de 10 g/L et X3 autour de 15 g/L. Cette stabilité dans la concentration de
biomasse correspond aux valeurs stables de MV relevées dans le réacteur rapide, qui ont été

discutées dans le Chapitre .

Pour rappel, la proportion de MV provenant de la carotte est de 40% dans le mélange de base. Les
fractions sont donc réparties comme suit: sur 1,5 gw.L"j'L, 0,42 g/L (28%) sont amenés par la
fraction rapide de la carotte, 0,18 g/L (12%) par la fraction lente de la carotte, 0,68 g/L (43%) par la
partie rapide du gazon et 0,22 g/L (17%) par la fraction lente du gazon. Les proportions dans les

différentes fractions sur chaque substrat proviennent du Tableau 20.

La fraction rapidement dégradable de la carotte est consommée en moins d’une journée, la fraction
rapidement dégradable du gazon est accumulée a chaque fin de batch a une valeur de 0,1 g/L sur
toute la semaine mais est consommeée lors du week-end. Les fractions lentement dégradables de Ia
carotte et du gazon s’accumulent dans des proportions faibles (moins de 0,13 g/L a la fin d’'un week-
end non alimenté). La production de méthane est en effet non nulle lors de la fin de week-end et est
assurée par la présence de la fraction lente du gazon dans une faible proportion, et par la production

endogene.

Il n’a pas été possible de regrouper des substrats sur une méme vitesse de dégradation, méme si
I’évolution des taux de croissance [, et ps sont proches, puisqu’elles ne sont pas décrites par le
méme type d’équation (premier ordre et Monod), et par conséquent elles possédent des pentes

différentes.

3.2 VALIDATION DU JEU DE PARAMETRES A CVA HAUTE

Le modele a été ensuite validé avec les mémes parametres que ceux du Tableau 22 (seule la charge
appliqguée a été modifiée, les proportions d’apports en substrats respectifs a été gardée) lors de
semaines contréle a charge haute et lors de surcharges effectuées soit avec le mélange de base, soit
avec un substrat différent (carotte ou ensilage). Sur une charge de 2,5 gw.L".j?, la fraction rapide de
la carotte représente donc 0,7 g/L, la fraction lente de la carotte 0,30 g/L, la fraction rapide du gazon

1,14 g/L, et la fraction lente du gazon 0,36 g/L.

Lors du changement de lot du substrat carotte pour ces essais, la différence sur le BMP étant
significative (de 330 a 240 mLcua/gmv), le parameétre correspondant au rendement sur la fraction lente

de la carotte — donc a la pente de la vitesse de dégradation de cette fraction- a été modifié de facon
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a obtenir une production finale en batch (voir Section 2.2.2) correspondant a ce BMP. Cette valeur

est passée de 9 a 16 pour obtenir un BMP final de 240 mLcua/gMV.

La Figure 71 représente les comparaisons entre les vitesses de production et le cumul de méthane
sur cet essai. La semaine controle est représentative de cette période avec un rendement méthane
de 337 mlcua/gMV et elle a été effectuée lors des jours 459 a 466. Cette fois, le début de la
comparaison avec les données expérimentales commence un jeudi (jour 3) et non un vendredi. La
simulation prend toujours en compte cing alimentations et deux jours non alimentés (jours 3 a 10) et
les cumuls sont calculés sur cette période (sur le graphe, les jours 0 a 7 correspondent aux jours 3 a

10 des cinétiques).
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Figure 71 : Comparaison des cinétiques et cumuls de production de méthane du réacteur rapide, lors d'une semaine
contrdle a une CVA de 2,5 g,\,,\,.L'l.j'1
Les concentrations en biomasse X n’ont pas changé, puisque I’'on n’a pas observé de variation de taux
de MV dans le réacteur au cours du changement de CVA de base. Elles sont identiques au cas
précédent et leur évolution est trés faible en une semaine (elle n’atteint que 1,3% au maximum, sur
la biomasse X,-carotte). Les parameétres de transfert n’ont pas été changés non plus, de méme que
les paramétres de rendement sur les substrats. La seule modification qui a été apportée au modéle a

été lintroduction d’une limitation artificielle de la production a 10 Lcu/j, correspondant a la
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production maximale en un jour de méthane sur le réacteur rapide (cf. Chapitre 1V). Cette limitation a
été ajoutée pour mieux décrire les cinétiques de production de méthane, au regard des résultats
obtenus sur le réacteur rapide et décrits dans le Chapitre IV. Pour rappel, une limite de 10Lcy,/j avait
été observée, quel que soit le substrat solide et la charge appliquée au réacteur. La production de
méthane a donc été artificiellement limitée par les vitesses de croissance, qui sont limitées aux
valeurs correspondantes au moment ou la production de méthane est égale a 10 Lcus/j sur ce
réacteur (méme si les courbes expérimentales peuvent présenter des maxima a un peu plus de
10Lcua/j, résultats de I'écrétage qui n’est gu’une estimation des vitesses). Par conséquent, la
dégradation du substrat est menée a ces vitesses limitées durant le temps ou la production de

méthane atteint 10Lcua/j.

3.3 VALIDATION EN CONDITIONS FLEXIBLES

En gardant le jeu de paramétres déterminé aux étapes précédentes (cf. Tableau 22) et validé sur des
semaines-contrdle, des simulations ont été réalisées sur des semaines présentant une surcharge, en
faisant varier les substrats utilisés, I'intensité des surcharges appliquées et la charge de base du
réacteur rapide. Les substrats testés sont le mélange de carotte et de gazon, la carotte seule, et
I’ensilage de mais, qui ont des vitesses de dégradation proches (cf. Tableau 20). Les charges de base
sont soit de 1,5 guv.L™.j ", soit de 2,5 guv.L™.j et les surcharges appliquées vont de +1,5 a +5,5 guy.L”
pour la carotte, et de +2,5 a +3,5 guv.L™ pour les autres substrats. Lors de tous les essais présentés, il
a été porté une attention particuliere a la vérification des variations des biomasses X;, et a
I’accumulation des substrats de surcharge, qui était nulle a la fin d’une simulation quelle que soit la
surcharge appliquée. Lors de ces surcharges réalisées sur le réacteur rapide, toute la surcharge était

consommeée sur une semaine.

3.3.1 VALIDATION A CVA BASSE
La Figure 72 présente la comparaison des cumuls simulés et expérimentaux de quatre surcharges,
respectivement +1,5 gwy.L! et +4,5 guv.L™ avec de la carotte, et +2,5 guv.L™ et +3,5 gwv.L™ avec le
mélange carotte-gazon (dans les mémes proportions que l'alimentation de base), le tout a une
charge de base de 1,5 guv.L™.j". La surcharge est appliquée a t=0, un vendredi, et est suivie de deux

jours sans alimentation.

173



+1,5 gM\,.L'1 carotte — Modele

+1,5 gM\,.L'1 carotte - Expérimental

= 14,5 gM\,.L'1 carotte - Expérimental

Chapitre VII : Proposition d’un modele simplifié pour la simulation du fonctionnement flexible
33 o
LTI
(=]
= 35 |
-]
&
8 20 -
& 1 N
£ 15 - +1,5 gwv.L ™~ carotte — Modele
-]
Z 10 - )
E +1,5 gwv.L ™~ carotte - Expérimental
3 5
o
0 T T T T T T T 1
0 1 2 3 4 5 6 7 8
lours
12
a
=
8§10
g =
33 s
28
5=
v 2 6
ts —
st a
=
gE
@ 2
£
(]
0 T T T T T T 1
5 6 7 8 9 10 11
Jours
40 -
= 35 -
=z
‘3_' 30 4
g 25 4
m
£ 20 -
E 15 +4,5 gyy.L™" carotte — Modéle
£ 10 - 1 -
3 +4,5 gwy.L~ carotte - Expérimental
T T T T T T T 1
1] 1 2 3 4 3 5] 7 8
Jours
12
=
T 10 -
o
=
§ 87
t . +4,5guy.L" carotte - Modele
T 0 -
2
=3
a 4
=
w
S z2-
=
‘-I-F
.E 0 T T T T T T 1
Y 4 5 6 7 8 9 10 11
lours

174



Chapitre VII :

35
30
25
20
15
10

Cumul méthane (L CH4)

35 ~
30 +
25

15 o
10 -
5 -

Cumul méthane (L CH4)

Cinétiquesde production de
méthane (LCH4/j)

Proposition d’'un modele simplifié pour la simulation du fonctionnement flexible

+2,5 gM\,.L'1 mélange — Modele

+2,5 gM\,.L'1 mélange - Expérimental

12

=
=]

2 3 4 5 7]

Jours

Jours

7 8

w— 42,5 gM\,.L'1 mélange — Modele

12,5 gM\,.L'1 mélange - Expérimental

+3,5 gM\,.L'1 mélange — Modele

s +3,5 gM\,.L'1 mélange - Expérimental

Cinétiquesde production de
méthane (LCH4/j)

[
[}

=
=1

ca

2 3 4 5 7]

Jours

Jours

175

7 8

w435 gM\,.L'1 mélange — Modele

— +3,5 gM\,.L'1 mélange - Expérimental



Chapitre VIl : Proposition d’un modele simplifié pour la simulation du fonctionnement flexible

Figure 72 : Comparaison des cumuls et des cinétiques expérimentaux et simulés du méthane produit par le réacteur
rapide, a une CVA de 1,5 g,V,V.L'l.j'l, soumis a des surcharges avec des carottes de a)+1,5, b) +4,5 g,V,V.L'l, etavecle
mélange de c) +2,5 et d) +3,5 gMV.L'l.

Les erreurs sur le cumul total de méthane produit sur une semaine sont respectivement de 3%, 2%,
2% et 5%. Les quantités de matiere introduites simulées sont donc cohérentes avec les données
expérimentales et les parametres choisis avec les données des batchs retranscrivent bien Ia
dégradation des substrats alimentés a ce réacteur jusqu’a une concentration dans le réacteur de 6
gwv.L. La limitation des vitesses de croissance pour un plafonnement de la production de méthane 3
10Lcus/j de réacteur par jour est efficace et permet au modéle de décrire avec précision la production
de méthane sur un réacteur surchargé ponctuellement a charge basse. Cette limite a été modifiée a 8
Lena/j pour la simulation de la surcharge de +3,5 gMV.L'1 avec le mélange de base ; elle a en effet été
menée lors du premier temps de rétention du réacteur, lorsque la limite maximale était plutot aux
alentours de 800 mLcya/L.j (cf. Chapitre IV). Les paramétres de croissance déterminés en batchs sur
des boues acclimatées sont adaptés a la simulation de ce réacteur, ainsi qu’aux surcharges effectuées

avec les deux substrats dont le mélange de base est composé.

3.3.2 VALIDATION A CVA HAUTE
La Figure 73 présente les résultats de simulation obtenus avec des surcharges de, respectivement,
+2,5 gMV.L'1 avec le mélange de base gazon-carotte, et +4,5 gMV.L'1 avec de la carotte, a une CVA de
2,5 gwv.L'1jt. De méme que précédemment, le jeu de paramétres a été gardé constant (cf. Tableau

22), seule la charge appliquée au réacteur a varié selon les surcharges appliquées.
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Figure 73 : Comparaison des cumuls expérimentaux et simulés du méthane produit par le réacteur rapide, a une CVA de
2,5 gM\,.L'l.j'l, soumis a des surcharges a) +2,5 g,\,,\,.L'1 avec le mélange de base et b)+4,5 g,\,,\,.L'1 avec des carottes

Les erreurs respectives sont de 2%, et 1% sur le total cumulé de méthane produit. Le modele décrit

précisément la production de méthane sur ce réacteur jusqu’a une concentration initiale de 7 guv.L”

a t=0.

Une simulation d’une surcharge de +5,5 gM\,.L'1 avec de la carotte sur la CVA de 2,5 gM\,.L'l.j'1 a été
également effectuée. La Figure 74 représente la comparaison des cumuls et des cinétiques sur cette
surcharge. Un écart est observé sur la surcharge de +5,5 guv.L?, le modeéle décrivant sur les jours 0 3
3 une cinétique de production plus importante que I'expérimentale (4 L de différence au plus sur un
réacteur de 10L au bout de 3 jours, quand il n’y avait que 2 L de différence sur I'essai précédent au

méme moment).
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Figure 74 : Comparaison des cumuls de méthane et des cinétiques simulées et expérimentales du réacteur rapide, a une
CVA de 2,5 g,\,,\,.L'l.j'1 et soumis a une surcharge de +5,5 g,\,,\,.L'1 en carottes

Cette différence s’explique par le plafonnement des cinétiques de production lors des trois premiers

jours apres la surcharge ; en effet, lors de cette surcharge, il y a eu une accumulation notable des

AGV qui a retardé la production de méthane et modifié le plafond de production, qui était plutét aux

alentours de 9 Lgua/j sur les 3 premiers jours. Or, le modeéle ne prend pas en compte cette
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accumulation puisqu’il n’y a pas d’étape correspondant a la production d’AGV comme intermédiaires

de réaction. Il est donc logique que le modeéle présente une légere déviation a cette charge.

3.3.3 DEGRADATION D’UN SUBSTRAT ABSENT DU MELANGE DE BASE AVEC DES CINETIQUES
PROCHES
Un « nouveau » substrat, I'ensilage de mais, a également été testé en surcharge. Ce substrat possede
des vitesses U relativement proches des substrats dont la dégradation a été jusqu’ici simulée sur le
réacteur (cf. Tableau 20). Il a été possible, dans ce cas, de regrouper les fractions de ce substrat avec

des fractions déja présentes dans le réacteur.

La fraction rapide de I'ensilage rajoutée en surcharge a été additionnée a la fraction rapide de la
carotte S; qui posséde des paramétres de croissance similaires (le ul dans le réacteur atteignait
0,0055 au début d’un batch ala CVA de 2,5 gw.L".j et le ;. de I’ensilage au début d’un batch atteint
la valeur de 0,0067). Ces valeurs sont relativement proches et elles sont décrites par la méme

dynamique de Monod avec les parameétres de croissance et de rendement k (égaux a 45).

De la méme maniere, la fraction lente de la surcharge avec I'ensilage a été rajoutée au substrat S,
(donc a la partie lente du gazon), avec des valeurs comparables de p en début de batch a ces charges
de 0,0039 et 0,0030 respectivement. Les coefficients de rendement impliqués sont également
proches (13 et 10) et la dégradation de ces substrats est décrite par une équation d’ordre 1. La Figure
75 représente la comparaison des cinétiques et des cumuls de méthane produits lors de cette

surcharge de +3,5 gwv.L"' avec de I'ensilage.
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Figure 75 : Comparaison des cumuls et des cinétiques de production de méthane simulées et expérimentales sur le
réacteur rapide, a une CVA de 2,5 g,\,,\,.L'l.j'1 et soumis a une surcharge de +3,5 g,\,,\,.L'1 avec de I'ensilage lors du jeudi
L'erreur sur le cumul final est de 0,2%, ce qui indique une bonne précision dans la caractérisation de
la matiere volatile de la surcharge. Un léger écart de cinétiques est visible sur les jours 3 et 4 sur le
cumul (5 et 6 sur les cinétiques). Les cinétiques expérimentales sont plus élevées, ce qui traduit une
consommation plus étalée dans le temps que celle de la simulation (au jour 6, on observe en effet
une cinétique de 7L/j contre 4L/j sur la simulation). La vitesse de dégradation de la partie lentement
dégradable de I'ensilage est donc légerement surestimée, méme si en termes de BMP I’assimilation
des deux fractions impliquées a des substrats présents dans le réacteur produit un résultat correct.
Dans le Chapitre IV, la similarité biochimique entre I'ensilage et le mélange gazon-carotte a été

soulignée et permet d’appuyer ce choix pour la simulation de dégradation des substrats semblables.

Il a donc été démontré dans cette partie que le modele était adapté a la simulation de la production
de méthane sur un réacteur alimenté avec des substrats rapidement dégradables, ayant des vitesses
de dégradation proches (carottes, gazon, ensilage de mais). Les données expérimentales ont montré
qgue la limite de production, sur ce réacteur et avec ces substrats était quelle que soit la charge
appliquée de 10Lcys/j. Cette limite a été introduite dans le modéle sous forme d’une équation

limitant les vitesses p dans le réacteur une fois cette valeur de 10Lcys/j atteinte. Un seul jeu de
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parametres a pu décrire de fagon précise le comportement du réacteur avec 3 substrats rapidement
dégradables, et suite & des surcharges appliquées allant de +1,5 guv.L" a + 4,5 gw.L™, et & deux

charges de base différentes.

4.1 ALIMENTATION AVEC DES SUBSTRATS A CINETIQUES DIFFERENTES

En ce qui concerne le glycérol, les paramétres déterminés en batch ne permettent pas a priori le
regroupement des substrats avec les fractions déja présentes dans le réacteur. Les vitesses de
croissance impliquées sont de I'ordre de 2,5 fois celles de la carotte. Une simulation a été menée en
intégrant la surcharge de matiére amenée par le glycérol comme un substrat S;, qui possede la
vitesse de dégradation la plus élevée dans le réacteur. Ce substrat a été assimilé sur une seule
fraction, malgré qu’il en ait deux (cf. Tableau 20) par approximation. La Figure 76 présente la
comparaison des cinétiques de production et de cumul sur une semaine apres une surcharge

effectuée avec le glycérol sur le réacteur rapide.
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Figure 76: Comparaison des cinétiques et cumuls de production de méthane simulées et expérimentales du réacteur

rapide a une CVA de 2,5 g,\,,\,.L'l.j'1 soumis a une surcharge de +2,5 gpco/L avec du glycérol
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Cette simulation a été menée en rajoutant la surcharge appliquée entiérement au substrat S;, dont
les vitesses p sont les plus élevées de toutes les fractions présentes dans le réacteur. La quantité
ajoutée a cependant été ajustée ; lors de la surcharge, +2,5gpc0/L ont été ajoutés. Or, sur le substrat
S,, les paramétres déterminent le rendement méthane a 220 mLcya/gMV (soit 70% du BMP total de la
carotte, produit par S; carotte). Le rendement de la DCO appliquée avec le glycérol étant de 350
mMLcua/8oco, la quantité équivalente en MV a appliquer en surcharge dans la simulation pour obtenir

un bilan méthane correct est de 1,59 fois supérieure, soit de 3,97 gMV « équivalent »/L.

La limitation a également été relevée a 1200 mLcya/Lrcacteur-j durant les deux premiers jours aprés la
surcharge, puisque la limite de production du réacteur a atteint cette valeur expérimentalement (cf.

Chapitre IV). La hausse de cette limite de production était due a la structure simple du glycérol.

La Figure 76 montre que dans ce cas, le cumul de méthane total au bout d’une semaine présente une
erreur de moins de 2% avec les données expérimentales. Les cinétiques sont correctes en
comparaison des données expérimentales mais il existe toujours un léger décalage lors des jours non

alimentés.

Cette simulation repose donc sur I’hypothése que les biomasses présentes dans le réacteur peuvent
dégrader I'apport de glycérol, mais avec des vitesses qui sont inférieures a celles qui ont été
déterminées par les batchs (dont la biomasse, rappelons-le, a été acclimatée). Nous avons vu dans
les Chapitres IV, V et VI précédents que les vitesses de dégradation d’'un « nouveau » substrat
dépendaient des substrats constituant I'alimentation de base des réacteurs ; la carotte est dégradée
plus lentement en général sur le réacteur lent que sur le réacteur rapide, a 150-200 mLcys/L.j contre
600-650 mLcua/L.j. Le réacteur intermédiaire dégrade la carotte a une vitesse de production
maximale d’environ 400 mlLcys/L.j. Il @ cependant été possible de visualiser des productions
maximales autour de 630 mLcya/L.j sur les réacteurs lent et intermédiaire, sur quelques surcharges
seulement ; ces changements sont certainement dus aux changements de conditions induits dans le
réacteur apres de fortes surcharges en carottes (dilution de I'azote ammoniacal notamment, qui peut
inhiber certaines méthanogénes). Les réacteurs lent et intermédiaire présentent en effet des
concentrations en azote ammoniacal beaucoup plus hautes que le réacteur rapide. Cette hypothése
selon laquelle la biomasse d’un réacteur dégrade plus lentement des substrats auxquels elle n’est pas
acclimatée est donc plausible, et il sera donné dans la Section 4.2 plusieurs pistes de discussion pour

I'intégration de cette hypotheése dans le modéle.
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4.2 ALIMENTATION AVEC DES SUBSTRATS LENTEMENT DEGRADABLES

4.2.1 REACTEUR INTERMEDIAIRE, CVA DE BASE
Le Tableau 23 décrit les parametres de réglage respectifs utilisés pour ce réacteur. Les p utilisés sont

ceux du Tableau 20 pour les substrats fumier et gazon (il n’y a pas eu de regroupement des vitesses).

Tableau 23: Valeurs des parameétres de réglage utilisés pour les simulations du réacteur intermédiaire

k3 k4 k5 X1fumier Xqumier Xlgazon XZgazon kaumier

8 8 0,0055 15 5 24 10 31

La concentration en biomasse totale était de 54g/L. Pour le fumier, de la méme maniére que sur la
carotte, le BMP du substrat simulé a été ajusté avec le paramétre de rendement k associé a la
fraction lente du substrat. Le k, du fumier a en effet été corrigé de 28 a 31; le substrat dégradé en
batch avait un BMP mesuré beaucoup plus important de 228 mLCH4/gMV, contre 190 et 170

MLcua/gMV sur les lots utilisés en réalité. Les limitations des cinétiques sont restées a 10Lcua/j.

La Figure 77 présente les comparaisons entre les cumuls et les cinétiques de production de méthane
lors de deux semaines contréle (une a CVA basse et une a CVA haute) du réacteur intermédiaire. Les
rendements méthane sur chague semaine contréle expérimentale sont respectivement de 285 et

277 mlcua/gMV (cf. Chapitre IlI).
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Figure 77 : Comparaison des cinétiques et cumuls simulés et expérimentaux de méthane sur le réacteur intermédiaire a

des CVA de 1,5 et 2,5 gyy.Lj™
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La Figure 77 nous montre que, pour le réacteur intermédiaire, le bilan méthane est correct a moins
de 4% d’erreur sur les deux charges. En revanche, on note une déviation des cinétiques simulées,
notamment lors du week-end non alimenté. Les cinétiques simulées diminuent plus vite que les
cinétiques expérimentales, les vitesses de dégradation des fractions lentes semblent plus rapides en
simulation qu’elles ne le sont dans les données. Le ks de la respiration endogéne a été augmenté (a
0,0055) par rapport au réacteur rapide (0,0035), mais il ne permet pas encore de caler parfaitement

les cinétiques.

Pour tenter de mieux comprendre d’ol venait cette différence sur la vitesse de dégradation des
fractions lentes, des simulations comparant la digestion du fumier seul dans le réacteur lent ont été

menées dans les sections suivantes.

4.2.2 REACTEUR LENT, CVA DE BASE
Les deux tableaux 5 et 6 décrivent les parameétres de réglage respectifs utilisés pour ce réacteur. Les
U utilisés sont ceux du Tableau 1 pour le substrat fumier. Le k, du fumier a été corrigé en fonction du
BMP du lot utilisé. Les limitations des cinétiques sont restées a 10Lcy./j. Les paramétres different
légérement entre les deux CVA. La concentration totale en biomasse a été mesurée aux alentours de

60g/L.

Tableau 24: Valeurs des parameétres de réglage utilisés pour les simulations du réacteur lent a CVA 1,5 g,\,.\,.L'l.j'1

k3 k4 k5 X1fumier Xqumier kaumier
9 9 0,0055 45 15 31
Tableau 25: Valeurs des parameétres de réglage utilisés pour les simulations du réacteur lent a CVA 2,5 g,\,.\,.L'l.j'1
k3 k4 k5 X1fumier Xqumier kaumier
8 8 0,0035 45 15 35

La Figure 78 présente les cumuls et cinétiques de production de méthane simulées et expérimentales
sur deux semaines contrdle du réacteur lent, la premiére a une CVA de 1,5 guv.L™.j" et la seconde a

une CVA de 2,5 gwv.Lj ™
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Figure 78 : Comparaison des cumuls et cinétiques simulés et expérimentaux de méthane sur le réacteur lent a des CVA

différentes
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Ces courbes présentent respectivement 2 et 1% d’erreur sur les cumuls. Les semaines contrdle ont
respectivement un rendement de 274 et 207 mLcua/Emy. Les parametres ont été légérement modifiés
entre les deux simulations, notamment sur les ks et k, et sur la respiration endogene. Ces variations
sont faibles et permettent de mieux caler les cinétiques simulées. Entre les deux CVA, en
expérimental, il y a eu un changement du lot du substrat principal qui pourrait justifier ces légéres

différences.

Le plus notable des changements est la répartition des biomasses; alors que le substrat S, est
majoritaire dans I’alimentation, dans ce cas, il a fallu déséquilibrer le rapport X1/X, pour fixer X, a une
concentration de 15g/L, ce qui est peu par rapport a la quantité de substrat lentement dégradable
introduite en entrée. Cette valeur est toutefois comparable aux concentrations des biomasses X dans
les autres réacteurs (rapide notamment), qui dégradent 4 fractions. A chaque fois, les biomasses

n’évoluent que trés peu durant la semaine (moins de 5%).

4.2.3 REACTEUR LENT, CONDITIONS FLEXIBLES ET SUBSTRAT CAROTTE
La problématique de la dégradation d’un substrat non présent dans le mélange de base a été
abordée dans les sections précédentes avec l'ensilage et le glycérol sur le réacteur rapide,
notamment ; dans le cas du réacteur lent, il a présenté des cinétiques de dégradation de la carotte
trés différente selon les essais. Une simulation a donc été menée avec le jeu de parametres du
Tableau 25, en introduisant deux biomasses supplémentaires Xi carotte €t Xz carotte ayant les mémes
parametres de croissance U et Ks que ceux du Tableau 20. Les simulations ont été réalisées avec
différentes concentrations de biomasse ; la Figure 79 présente les résultats de simulation comparés
avec les productions expérimentales lors de cette surcharge. La concentration en biomasse est de 6
g/L au total pour les biomasses dédiées aux fractions de la carotte (Xi_carotte €t X2 _carotte SONt @ 3 g/L
chacune). Les résultats présentés en pointillés correspondent a une simulation effectuée en
assimilant la surcharge de carottes a une seule fraction (S,), dont le taux de croissance L, était le plus
élevé au jour 3 lors de la surcharge (u1,=0,0027, u;=0,0015). IlIs correspondent donc a un cas ou il

n’existerait pas de biomasse dédiée a la consommation du substrat carotte dans ce réacteur.
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Figure 79 : Comparaison des cumuls et cinétiques simulées et expérimentales du réacteur lent, a une CVA de 2,5 g,V,V.L'l.j'
let aprés une surcharge de +3,5 g,\,,\,.L'1 avec de la carotte

Les courbes en pointillés présentent une erreur sur le méthane final de 5% et les cinétiques sont trés

basses par rapport aux cinétiques expérimentales. La différence entre les cinétiques simulées dans ce

cas, et les cinétiques expérimentales est tres visible sur les jours 3 a 7.

Les courbes obtenues par la simulation de la dégradation de la surcharge avec une biomasse dédiée
supplémentaire ne présentent que 1% de différence avec les courbes expérimentales et les
cinétiques comparées sont trés proches. La biomasse X cirotte Croit légérement durant cette semaine
et la concentration totale en biomasse « carotte » atteint 6,05 g/L dans le réacteur a la fin de cette
semaine. L'ajout d’'une biomasse dédiée a la dégradation de la carotte n’a été cohérent qu’en regard
des résultats obtenus sur cette surcharge. Dans ce cas, nous avions en effet observé une vitesse de

dégradation sur le réacteur lent comparable a celle du réacteur rapide (630 mLcua/L.j).

L’étude des cas intermédiaires, ol la vitesse de la dégradation de la carotte dans le réacteur lent
n‘est pas comparable a celle dans le réacteur rapide, peut étre simulée également avec des
concentrations en biomasse dédiée a la carotte légérement inférieures. Pour la simulation de la
surcharge de la semaine précédente, 3 gwy.L™ ont été appliquées en carottes. Le jeu de paramétres
est resté le méme, a I'exception des concentrations en biomasse dédiées a la carotte qui ont été

choisies a 2,95 g/L chacune. A la fin de la semaine, leur croissance leur permet d’atteindre la valeur
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de 3 g/L. Les résultats expérimentaux et de simulation sur cette surcharge sont comparés dans la

Figure 80.
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Figure 80 : Comparaison des cinétiques et cumuls expérimentaux et simulés aprés une surcharge de +3 g,\,,\,.L'1 avec de la
carotte sur le réacteur lent a une CVA de 2,5 g,\,,\,.L'l.j'1
L'erreur sur la simulation est de 4%. Cependant, les cinétiques simulées different des cinétiques
expérimentales, notamment lors du week-end. La production lors du premier jour est plus basse en
réalité ; on a donc peut-étre sous-estimé le temps d’apparition de cette biomasse dans le modéle et
sa concentration initiale doit étre beaucoup plus faible a t=0. Des ajustements seront peut-étre a
faire sur les vitesses de croissance p ou la constante de demi-saturation Ks de cette nouvelle
biomasse pour simuler correctement des états transitoires (c’est-a-dire entre le premier ajout sur un
réacteur non « acclimaté » et un ajout sur un réacteur « acclimaté »). La simulation d’une surcharge
antérieure de +1,5 guv.L™ de carottes permet de mettre en relief le méme probléme en définissant
une méme quantité de biomasse pour la dégradation de la carotte a t=0; les cinétiques ne

correspondent pas et elles sont trop rapides par rapport aux cinétiques expérimentales.

Cette thése n’avait pas pour but de se focaliser sur I'aspect microbiologique ; il faudra, dans des
travaux ultérieurs, aller plus loin sur le sujet des changements biologiques durant I'opération flexible

des réacteurs, pour affiner les hypothéses et pouvoir éventuellement adapter le modele a ces
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éventuels changements dans I'alimentation des réacteurs. Cependant, dans notre cas, on pourra

utiliser ce modeéle sur des réacteurs « acclimatés » seulement.

4.3 CONCLUSION : CRITIQUES DU MODELE & PERSPECTIVES

Le but de I'étude était de proposer un modele simple pour la prédiction de méthane lors d’un
fonctionnement flexible du réacteur, qui fonctionnerait dans la limite des conditions opératoires
définies par le protocole détaillé dans le Chapitre VI précédent et basé sur les retours expérimentaux.
Ces conditions visent a déterminer les limites a I'intérieur desquelles le réacteur ne sera pas en
inhibition et pourra sans dommage produire du méthane de facon flexible, sans perte de gaz (en

torchére par exemple) ni retard de production.

Le modele développé et proposé dans ce chapitre a permis de simuler avec précision, a partir des
données expérimentales déterminées en batch, la production de méthane d’un réacteur CSTR de 10L
alimenté avec deux substrats solides rapidement dégradables, sur des concentrations initiales allant
de 1,5 a 7 gw.L". Le modéle prévoit également la production de méthane des réacteurs alimentés
avec des substrats lents, mais la méthode de détermination des parametres cinétiques peut étre
revue sur ces substrats pour gagner en précision, notamment sur les fractions tres lentes. Sur des
modeles simples, les conditions de détermination des jeux de données (notamment le choix de
conditions en batch, semi-continu, la fréquence de l'alimentation et le temps non alimenté)
influencent la précision des cinétiques de production de méthane sur des réacteurs réels (Weinrich,
2017b). Dans notre cas, des parametres de cinétique sur le fumier pourraient étre déterminés
directement en continu sur le réacteur lent, comparés aux parametres des autres substrats puis

validés d’abord sur le réacteur intermédiaire, puis sur des réacteurs a taille réelle.

Le modele proposé remplit donc partiellement ses objectifs, méme s'il nécessite des
développements. La caractérisation des matiéres entrantes nécessite des mesures simples (taux de
MS et de MV) et ponctuelles sur les substrats. Les parameétres cinétiques sont déterminés a partir
d’un batch, et ils peuvent étre ajustés en fonction du BMP du substrat réel (par exemple, le BMP des
lots de carottes utilisés a été ajusté seulement avec le parametre k2 pour changer le BMP d’une
valeur de 315 a 240 mlcya/gMV). Le batch est donc nécessaire pour estimer les vitesses de
dégradation, mais a priori pour chaque substrat, il ne serait nécessaire de le faire qu’une seule fois.
Une base de données sur ces batchs pourrait étre imaginée pour ne pas réitérer la manipulation sur
chaque installation, surtout si elle n‘est pas équipée du matériel nécessaire. Dans la littérature
récente, de nombreux travaux se penchent sur la question d’une caractérisation plus rapide et
compléte des substrats pour la production de biogaz. Des travaux présentant l'intérét du

fractionnement de substrats couplé a la fluométrie 3D, permettant d’évaluer la bio-accessibilité et la
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biodégradabilité de certains composés ont vu le jour (Jimenez et al., 2014; Muller et al., 2014). La
caractérisation élémentaire (Davidsson et al., 2007b) ou biochimique des substrats (lipides,
carbohydrates, protéines) peuvent aussi servir a la prédiction du BMP (Chandler and Jewell, 1980) et
cette caractérisation peut également étre prédite par une analyse spectroscopique basée sur le
proche infrarouge (Charnier et al., 2017a; Lesteur et al., 2011). Ces analyses, bien que nécessitant du
matériel sophistiqué, sont plus rapides qu’un BMP classique et peuvent également servir a alimenter
une base de données pouvant étre utilisée pour le choix des jeux de paramétres de divers modéles
sur des installations ne possédant pas les moyens nécessaires aux analyses. La caractérisation basée
sur le proche infrarouge a été testée et validée sur I’ADM1 pour la prévision de production de biogaz

et I'optimisation du recettage de substrats.

Le modele présenté dans ce chapitre nécessite un travail plus approfondi sur la modification du jeu
de parametres dans le cas de substrats non présents dans le mélange de substrats « habituel ». Des
essais ont été menés dans ce chapitre sur des substrats rapides non solides ne présentant pas de
limitation par I’hydrolyse et les prévisions en termes de cinétiques étaient correctes en assimilant le
substrat aux fractions déja présentes dans I'alimentation de base du réacteur. Il sera nécessaire de
déterminer définitivement si, en conditions acclimatées, il est justifié de rajouter de la biomasse
supplémentaire utilisant le substrat de surcharge pour sa croissance. Ces simulations n’ont pu étre
validées que sur un seul point, et non sur les états intermédiaires ol la dégradation de la carotte
était limitée. Des expérimentations plus poussées en fonctionnement flexible, dédiées aux analyses
microbiologiques, pourraient également supporter ou infirmer plus clairement cette hypothése. Pour
les installations a taille réelle agricoles, la diversité des substrats reste limitée et ce modéle pourrait

suffire une fois ces modifications apportées.

N

Une autre critique a faire au modéle est la nécessité d’imposer une limite observée
expérimentalement pour la simulation précise des cinétiques. Cette limite correspond a la limitation
par I’hydrolyse des substrats par la biomasse active du réacteur et n’est pas intégrée au modele de
dégradation de la matiere. De plus, dans le cas d’accumulation d’AGV et d’acidification due aux
charges trop hautes appliquées (a partir de 8 guv.L™), la prédiction surestime la production réelle.
Cependant, ce modeéle est censé fonctionner de pair avec la stratégie opératoire définie par les
résultats expérimentaux, décrite dans le Chapitre VI précédent. De ce fait, il est valable dans la
gamme des conditions opératoires définies par ce protocole, qui évite des conditions d’inhibition et
d’accumulation des AGV. Si la stratégie opératoire est appliquée, le modele s’appliquera dans les
conditions de fonctionnement définies. Ce modeéle peut servir également d’indicateur de
dysfonctionnement sur un réacteur et alerter I'exploitant en cas de déviation significative de la

production prévue par rapport a la production de méthane réelle. Une telle déviation signifierait soit
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un changement de pH dans le réacteur soit I"accumulation importante d’intermédiaires, ce qui
compromet la stabilité du procédé de méthanisation. Il sera de toute fagcon nécessaire de tester et de
valider ce modeéle sur des installations pilote puis réelles pour déterminer le niveau de précision

atteint dans la prédiction.

Pour arriver a une validation sur des installations de méthanisation réelles, il faudra d’abord passer
par I'étape de validation sur pilote avec des substrats réels. Il serait également intéressant de, par
exemple, simuler le comportement d’un digesteur en fonctionnement flexible, sur un jeu de données
avec le modele ADM1 et de comparer les prédictions de production de méthane respectives de

I’ADM1 et du modeéle proposé en fonction des variations de charge organique appliquées.
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La synthese bibliographique du premier chapitre a démontré I'intérét d’'une production flexible de
biogaz qui serait couplée a l'utilisation du stockage pour répondre a la problématique de la
production électrique intermittente par les énergies éolienne et solaire, qui sont maintenant
majoritaire dans les mix renouvelables (Szarka et al., 2013). Le stockage de biogaz, avant sa
valorisation en cogénération, permet un stockage d’énergie qu’on ne peut pour I’heure pas atteindre

avec un moyen de stockage d’électricité.

La production du biogaz est maitrisée a une échelle trés importante en Europe en conditions stables.
Mais il est possible de varier la charge organique appliquée sur un réacteur tout en induisant une
stabilité dans le processus a long terme (De Vrieze et al., 2013) et la production flexible de réacteurs
a méme été démontrée efficace en conditions réelles sur des installations de grande échelle (Mauky
et al., 2017). Elle est vivement encouragée par un systeme de tarifs de rachats et de bonus a la
flexibilité en Allemagne. Cependant, le cadre de la flexibilisation de la production biogaz n’est pas
bien défini et beaucoup d’exploitants, notamment en France, associent un pilotage flexible a un

risque pour la stabilité du digesteur.

En France, la production de biogaz est menée, traditionnellement, de maniere stable ; le potentiel
majoritaire de flexibilisation est formé par des installations déja existantes, notamment des CSTR
fonctionnant avec des déchets agricoles solides. |l est donc nécessaire d’étudier, sur ce type
d’installations, les limites en termes de production de méthane et la facon de les déterminer pour
instaurer un cadre sécurisé a la flexibilisation de ces installations. Cette thése avait pour objectif
I’étude des aspects techniques et pratiques de la flexibilisation des installations de méthanisation.
Elle visait a déterminer les limites sur un digesteur biogaz, mettre en place un protocole opératoire
pour la flexibilisation de CSTR, et de proposer un modeéle pour la prévision de la production de

méthane flexible.

Les travaux effectués se sont basés sur I'exploitation de réacteurs alimentés avec des substrats
solides durant presque deux ans. En comparant les productions d’alimentation de base et aprés des
surcharges ponctuelles, il a été démontré que la production de méthane atteignait un maximum
journalier, n’évoluant que trés peu (20% maximum en 586 jours sur le réacteur alimenté avec des
substrats rapides, 14% en 550 jours pour le réacteur alimenté avec un mélange intermédiaire, 3% en
550 jours pour le réacteur « lent »). Ce maximum est indépendant de la charge de base appliquée

dans le cas de surcharges avec des substrats présents dans |'alimentation de base.

Ce maximum de production de méthane en 24 heures (durée choisie pour la cohérence avec les
délais de connaissance des prix d’un jour sur I'autre sur les marchés spot électriques) varie avec la

nature des substrats utilisés en surcharge ; il était autour de 1000 mLcys/L.j avec un mélange de deux
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substrats rapidement dégradables (gazon et carotte), de 700 mLcys/Lj avec un mélange
intermédiaire (gazon et fumier) et de 450 mLcya/L.j avec un mélange lentement dégradable (fumier
et lisier). Ce maximum de production varie en fonction du BMP et de la cinétique de dégradation du
substrat utilisé ; pour les réacteurs lent et intermédiaire, des productions maximales de 1000
MLcua/L/j (comme pour le réacteur rapide) et 1200 mLcys/L.j respectivement ont été observées avec
le substrat carotte utilisé en surcharge, une fois le réacteur acclimaté. L'étape d’hydrolyse du
substrat de surcharge détermine donc le maximum de production en 24 heures d’'un réacteur en
surcharge. En utilisant un substrat tel que le glycérol qui ne nécessite pas d’hydrolyse, en surcharge,

on a augmenté la production maximale sur le réacteur rapide de 1000 mLcya/L.j @ 1200 mLcya/L.j.

En revanche, l'influence de I'intensité de la surcharge sur la flexibilité est minime et influence surtout
la durée de I'effet de la surcharge sur la production du réacteur. Il suffisait en général d’appliquer des
surcharges doublant la charge du réacteur pour atteindre la limite de production journaliere a CVA
faible. De plus, une surcharge trop forte (+5,5 guv.L™ par exemple) peut avoir des effets contre-
productifs comme I'acidification du réacteur et la baisse drastique du pourcentage de méthane dans

le biogaz en-dessous de 40% sur une journée, le rendant impropre a la valorisation en cogénération.

Ce maximum, et la production de base du réacteur, conditionnent donc la flexibilité journaliere
immédiate des réacteurs en conditions de surcharge, ainsi que la durée d’influence des surcharges
sur la production de méthane. La flexibilité du réacteur est en effet comprise dans la marge entre la
production de base du réacteur et ce maximum défini par la nature du substrat de surcharge. Elle est
donc limitée dans le cas ou les productions maximales et la production de base du réacteur sont
proches (par exemple dans le cas d’'une CVA de 2,5 gwv.L™.j" sur le réacteur rapide). En utilisant un
substrat rapidement dégradable sur un réacteur alimenté principalement avec un mélange de fumier
et de lisier, il a été possible d’atteindre des flexibilités journalieres allant jusqu’a +151% et
d’atteindre des productions de méthane aussi hautes que 1200 mLcya/L.j. Ceci a été rendu possible
par des changements microbiologiques conduits par le pH et la teneur en azote ammoniacal dans le
digestat. Ce réacteur alimenté de base en fumier et lisier seulement, a donc pu s’acclimater et
présenter des vitesses de production sur ce substrat comparables a celles relevées sur le réacteur
acclimaté, apres quelques surcharges (trois dans notre cas). Ces résultats permettent d’affirmer que
méme des réacteurs type agricole, alimentés avec du fumier, peuvent présenter des maximum de

production élevés avec un substrat rapidement dégradable en surcharge.

L’analyse de I'ensemble des résultats obtenus dans différentes conditions opératoires a permis de
dégager des axes pour |'élaboration d’'une stratégie opératoire de flexibilisation adaptée aux
installations CSTR fonctionnant en conditions stables et avec des déchets agricoles. Elle a été

présentée dans le Chapitre VI et est préte a étre testée sur un réacteur pilote avant la validation a
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I’échelle industrielle. Cette méthode vise a inciter les exploitants a effectuer une alimentation flexible
sur leurs installations de maniére sécurisée, en leur donnant une méthode pour la détermination des
limites de leur digesteur et des directives pour adapter les surcharges en fonction de cette limite (en
termes de quantité et de délais de mise en ceuvre). Elle donne un cadre pour la généralisation de
I’alimentation flexible sur les digesteurs. Ce protocole peut étre utilisé pour des pilotages a visée
différentes: pour une flexibilité de production de biogaz et I'insertion dans un petit systeme local de
production d’énergie (microgrids), pour une flexibilité saisonniére, pour éviter des tensions sur
I'approvisionnement de déchets (comme actuellement en Belgique). Cette méthode permet
également d’imaginer une application pour des usages complémentaires a I'injection de biométhane,

dans le cas de réseaux électriques dans les DOM-TOM, pour I'autoconsommation industrielle...

De méme, un modele numérique simple pour la prédiction du méthane produit sur ce type
d’installation a été testé et proposé ; il nécessite quelques développements avant sa validation a
échelle pilote, notamment sur la simulation de substrats lentement dégradables et I’évolution des
biomasses dédiées a la dégradation de substrats non présents dans l'alimentation de base du
digesteur. Il fonctionne de pair avec la stratégie opératoire définie dans cette these, qui évite
I'accumulation d’AGV dans les réacteurs — étape non prédite par le modele. Ce modele, de par sa
simplicité, pourrait étre plus tard intégré dans une boucle de contréle-commande ne nécessitant que

peu de mémoire, et couplé a un modele de gestion des smartgrids.

La validation sur une installation pilote, a la fois du protocole opératoire proposé pour la mise en
place de la flexibilité, et du modele développé, permettra d’apporter des réponses plus précises
encore et des améliorations sur ces deux aspects. Elle permettra également de les confronter a la
réalité du terrain, notamment sur I’équipement disponible pour les analyses sur site (pH, mesure de
qualité du gaz, suivi des AGV). En ce qui concerne le modéle proposé, il devra étre adapté et peut-
étre modifié en fonction des résultats obtenus. Apres cette étape de validation sur une échelle pilote,
les essais a taille industrielle pourront démarrer et s’intégrer de facon sécurisée au développement
des énergies renouvelables dans le futur proche, dans les réseaux ol la production flexible du biogaz

n’est pas encore implantée.

Dans 'optique d’une flexibilisation de la production de méthane, des optimisations des mélanges de
substrats en co-digestion seront nécessaires ; les thématiques de recherche sur I'optimisation des
mélanges de substrats pour la méthanisation ont été nombreuses ces derniéres années. Le recettage
de substrats pour la co-digestion garantit une optimisation des conditions de production dans le
méthaniseur (Capson-Tojo et al., 2017a, 2017b), et les méthodes et outils développés en ce sens
permettent de mieux gérer les déchets disponibles sur site ou a proximité. Il a été mis en évidence

dans la littérature que les compositions des substrats (azote, soufre, carbone), et notamment le ratio
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C/N, influencaient énormément |'efficacité du procédé de méthanisation (Neshat et al., 2017; Yan et
al., 2015; Zahan et al., 2017) et il faut développer des outils permettant de caractériser ces substrats
et d’identifier les limitations possibles lors de la co-digestion. L'essor de méthodes de caractérisation
rapides des substrats, tels que la spectrométrie infrarouge, couplée a I'utilisation de modeéles
numériques —simples ou complexes-, apporte une aide précieuse a la mise en place de stratégies

opératoires sans risques pour les digesteurs (Charnier et al., 2017b).

Des recherches sur la modélisation de la rhéologie des boues de méthanisation sont également en
cours (Dai et al., 2014; Hreiz et al., 2017), ce qui pourrait également permettre d’améliorer les
prévisions de production de biogaz des modeéles numériques en fonctionnement flexible (dans notre
cas, pour la prévision des parameétres de transfert propres au digesteur, par exemple), et pour
s’adapter a toutes les technologies existantes hors CSTR : filtres anaérobies, lits fixes, méthanisation
en garage... Ces outils sont également un pas en avant dans la gestion de la production de biogaz

flexible et a la meilleure intégration de celle-ci dans les réseaux de production locaux.

Il est admis que le substrat est un facteur d’impact majeur sur la structure des communautés
bactériennes, que ce soit pour pour la production de méthane ou d’hydrogéne (Chatellard et al.,
2016; Poszytek et al.,, 2017). Dans cette thése, il a été observé que des changements dans les
communautés d’archées intervenaient en méme temps qu’une amélioration de la capacité du
réacteur a la dégradation de certains substrats non présents dans I'alimentation de base. Il serait
intéressant de pousser plus avant ces recherches et d’identifier les facteurs majeurs sur les
changements microbiologiques, c’est-a-dire d’étudier par exemple les phénomenes de résilience des
bactéries et des archées et I'influence des conditions d’alimentation flexibles sur les phénomenes
d’acclimatation de la biomasse. Des manipulations consistant en des surcharges de différentes
intensités et durées pourraient étre menées sur des réacteurs, avec des substrats trés éloignés de
leur alimentation de base. Les prélevements seraient dédiés a des séquencages et comparés avec
ceux d’un réacteur uniguement alimenté, en parallele des autres, par une seule sorte de substrat. En
effet, I'intérét de connaitre ces effets sur ces populations sans avoir a recourir a des cultures pures
est trés important sur des méthaniseurs alimentés par des déchets réels et pourrait ouvrir la voie a
de nouvelles stratégies opératoires basées sur la sélection de populations par les substrats alimentés

au réacteur.

D’autres aspects plus techniques et plus généraux, notamment sur les sorties du procédé,
mériteraient des développements. La réglementation sur les digestats évoluant, il serait par exemple
nécessaire de prévoir I'impact des différents traitements infligés aux réacteurs en fonctionnement
flexible sur la qualité du digestat de sortie et leur valorisation. De méme, au niveau de la production

de biogaz par la cogénération, il faudra étudier I'impact de taux de flexibilités élevées sur I'efficacité
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des turbines produisant I’électricité en régime flexible pour compléter ce sujet de recherche, dans

une mesure plus générale.

Cette thése a donc été un premier pas vers la généralisation du fonctionnement flexible des
digesteurs biogaz, en définissant des outils (protocole et modele) a valider sur une échelle pilote. La
flexibilisation de la production biogaz permettra a terme une meilleure intégration de cette énergie
dans les mix électriques, en facilitant le pilotage des installations pour un objectif donné —revente de
I’électricité sur les marchés au meilleur prix, production d’appoint dans les microgrids, production
d’appoint pour du bioGNV, adaptation a la disponibilité de substrats... La flexibilisation de la
production biogaz s’inscrit au cceur d’un ensemble complexe de problématiques qui sont liées au
changement du paysage biogaz en Europe et dans le monde. Elle ne représente qu’un aspect des
nombreuses recherches en jeu, mais permet, a son niveau, d’améliorer et d’accélérer I'intégration de

ressources renouvelables dans les mix électriques de demain, tout en traitant les déchets organiques.
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EVALUATION OF LIMITS IN ANAEROBIC REACTORS FORA
FLEXIBLE USE IN A LOCAL POWER GENERATION NETWORK

With the increasing share of intermittent renewable energies in the electricity
mix, some stability problems are expected in the grid. The solution consists
in using biogas as buffer energy. Biogas can be stored, then used on-demand.
As the storage is limited, biogas production should be flexible. The aim of this
thesis was to study and determine the limits of anaerobic reactors in a flexible
operation. Three 15L reactors, fed with three different mixtures of two solid
substrates, were fed for 550 days in flexible operation. It was demonstrated

in this thesis that flexible operation with one-off overloads had no negative
impact on methane production on long-term. The flexibility was defined as
the margin between the maximum production on a reactor and its baseload
production. It was strongly influenced by the baseload of the reactor and the
substrates used in overloads, but not by the intensity of the overloads applied.
The use of readily degradable substrates in overloads allowed a maximum
production of 1 to 1.2 LCH4.L-1reactor.d to be achieved in the first 24 hours,
even in reactors fed mainly with manure, leading to flexibility ranging from
+92 to + 150%. This ceiling depends on the rate of hydrolysis of the subs-
trates. It can be increased by using compounds that are of a simpler structure
(glycerol for example). An operational strategy ready to be validated on pilot
plants has been defined; it specifies the approach for the determination of

the maximum production and the level of the baseload to be adopted, for an
optimal flexibilization of the methane production on CSTRs. A simple model,
based on two degradation rates, has also been developed to simulate flexible
operation of anaerobic reactors.
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