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INTRODUCTION GENERALE

Au cours du siécle dernier, la mutation industrielle a amplifié les besoins
énergétiques, faisant d’abord appel pour les couvrir au charbon puis au pétrole, de sorte
que les combustibles fossiles devinrent la source d’innombrables pollutions de I’air, de
I’eau et des sols, depuis le stade de leur extraction jusqu’a celui de leur utilisation. En effet,
leur exploitation, leur transport et leur utilisation ne cessent de connaitre un essor
considérable, cela n’est pas sans occasionner des problémes écologiques graves.

Suite a plusieurs scandales de pollution de sites, tel que le naufrage de I’Exxon
Valdez (Alaska 1989), de I’Erika (France 1999) ou plus récemment celui du Prestige
(Espagne 2003), il y a eu prise de conscience des problémes de pratiques de rejets sur sites
et de leur impact ainsi que des risques environnementaux induits. Ces nombreux accidents
écologiques provoqués par les navires pétroliers ou les « pipe line » ont mis en évidence
les dangers liés aux propriétés toxiques des hydrocarbures non seulement sur
I’environnement naturel mais aussi sur la sant¢ humaine. Les hydrocarbures aromatiques
peuvent intereagir avec les mécanismes cellulaires (protéines, ADN), provoquant ainsi des
effets a long terme. La toxicité aigue varie dans de trés grandes proportions, mais ce sont
surtout les effets mutagénes, cancérigénes et tératogénes qui présentent les risques
écologiques et toxicologiques les plus importants [40].

La pollution par les hydrocarbures en milieu marin et terrestre, qu’elle soit
chronique ou accidentelle, pose d’importants problemes d’¢limination. Les voies
d’¢élimination chimique et physique ont leurs limites du fait de leur cofit ou de leur impact
secondaire sur I’environnement. A [I’heure actuelle, la principale méthode de
décontamination consiste a faire confiance aux micro-organismes naturellement présents
dans le milieu pour dégrader les hydrocarbures. Les micro-organismes sont capables
d’atteindre les composés organiques quelque soit leur localisation dans la matrice des sols,
car ils possedent des systémes enzymatiques exocellulaires et intracellulaires. Ainsi le
procédé biologique de décontamination du sol est basé sur la capacité de ces micro-
organismes a utiliser les polluants organiques comme substrat pour leur croissance. Ce
processus de biodégradation naturelle est généralement accéléré en procurant aux bactéries
un environnement favorable pour leur développement. Un intérét particulier est porté sur le
développement des techniques biologiques mises en ceuvre hors site étant donné qu’elles
offrent une solution économique bien adaptée au traitement de grands volumes de sols
souillés par une pollution organique moyennement concentrée. A ce niveau, les
bioréacteurs interviennent comme une alternative envisageable. Les bioréacteurs
apparaissent a travers la littérature plus efficaces que les autres techniques (in situ et sur
site). Cependant, cette dernicre est encore au stade de développement, et des recherches
sont en cours pour optimiser son efficacité et son colit dans le cadre d’une utilisation
routiniére [21].

C’est pour cela que nous avons orienté notre étude vers la bioremédiation d’un sol
pollué par les hydrocarbures dans un réacteur fluidisé a jet.

Le mémoire comprend essentiellement trois chapitres. Le premier chapitre sera
consacré a une revue bibliographique regroupant les études antérieures sur les principaux
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phénomenes liés a notre théme, plus précisément les différents traitements existants des
sols dans les réacteurs biologiques, objet de notre sujet.

Dans le deuxiéme chapitre, nous avons présenté I’installation expérimentale utilisée
au cours de cette ¢tude, les méthodes de mesures des parametres étudiés et les principales
caractéristiques du solide et du gaz utilisés.

Les résultats expérimentaux ont fait 1’objet du troisiéme chapitre ou des essais
d’expansion du lit en 1’absence de jet ont ét¢ effectués afin de déterminer les vitesses
minimales de fluidisation et du jet. Les expériences menées dans le bioréacteur fluidisé a
jet avec différentes vitesses d’aération et différentes vitesse de jet nous ont permis de
suivre I’évolution de la biomasse et de la concentration réduite des hydrocarbures en
fonction du temps ainsi que les différents parameétres de pollution (azote ammoniacal,
nitrite, nitrate et phosphore). La détermination du taux d’évaporation s’est avérée
nécessaire afin d’évaluer la contribution de la flore microbienne dans 1’élimination des
hydrocarbures.
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Chapitre 1 :
Revue bibliographique
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CHAPITRE I :

REVUE BIBLIOGRAPHIQUE

Pendant cette derniere décennie, les développements industriels et technologiques ont
provoqué un déséquilibre de 1’écosystéme en libérant d’importantes quantités de polluants
dans la nature. Cependant le déversement accidentel et/ou les fuites d’un pipe-line
d’hydrocarbures ont fait apparaitre une nouvelle cause de pollution d’un genre différent qui
représente un des aspects le plus menagant dans la dégradation de 1’environnement. En
effet, la croissance importante de 1’utilisation des hydrocarbures augmente le risque de
pollution des sites marins, terrestres et méme des nappes phréatiques.

I.1. Hydrocarbures
I.1.1 Classification des hydrocarbures

Parmi les grandes industries polluantes, I’industrie pétroliere pose de grands
problémes de pollution a tous les niveaux, de I’exploration au transport.

Les hydrocarbures sont des composés chimiques dont les ¢léments constitutifs sont
exclusivement constitués d’hydrogene et de carbone. Ce sont des polluants fréquemment
rencontrés dans 80% des cas (pétrole brut, essence, gasoil, huiles pour moteur, etc.).

On distingue trois grandes catégories d’hydrocarbures :
I.1.1.1 Hydrocarbures aliphatiques

Ce sont des molécules lin€aires ou ramifiées a longues chaines. On distingue les
alcanes linéaires de formule générale C,H,+2 et dont I’élimination pose peu de problémes
tant qu’ils sont assez facilement dégradables. Contrairement aux alcanes linéaires, les
alcanes ramifiés (isoalcanes) se caractérisent par des branchements et sont beaucoup plus
récalcitrants. Les cycloalcanes de formule générale C,H,, sont également des composés
saturés plus résistants que les alcanes linéaires.

1.1.1.2 Hydrocarbures aliphatiques insaturés

Les alcenes, composés issus principalement du craquage du pétrole, ont pour
formule générale CnHj,. Les molécules contiennent une seule double liaison C=C.
Les alcynes constituent la troisiéme grande famille d’hydrocarbures aliphatiques. Ils
ont pour formule générale C,H,,.» ; une molécule d’alcyne contient une triple liaison C=
C.

1.1.1.3 Hydrocarbures aromatiques

Un hydrocarbure aromatique est une substance dont les molécules possedent
un cycle insaturé a 6 atomes de carbone. On distingue, les aromatiques simples (benzéne,
tolueéne, éthyl-benzeéne et xyléne (BTEX)) et les hydrocarbures aromatiques polycycliques
(HAP qui ont été inscrits en 1976 dans la liste des polluants prioritaires établie par
I’Agence de protection de 1’environnement des Etats-Unis (Environnemental Protection
Agency, EPA) [14,17].
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1.1.2 Pétrole brut

Utilisé principalement comme source d’énergie, c’est un mélange trés complexe
d’hydrocarbures qui se présente généralement sous forme liquide plus au moins visqueux
[85].

1.1.3 Pétrole raffiné

La modification de la formule chimique des différents hydrocarbures par substitution
est la base de la chimie du pétrole. Il permet la fabrication de nombreux produits
commerciaux tel que le fuel lourd, le goudron, 1’essence et le gasoil qui fait I’objet de notre
étude.

1.1.4 Gasoil

C’est I’'un des principaux produits de distillation du pétrole brut. Il est composé
d’hydrocarbures saturés (n-alcanes, naphténes) a plus de 60% et de composés aromatiques
a 40%. Selon Brinkmann et coll. [13], le carbone contenu dans le diesel est de 86,27%
tandis que I’hydrogene H est de 13,38%.

C’est une catégorie intermédiaire entre les légers et les lourds avec une masse
volumique a 15 °C : 820 <p<860 kg/m’ [11, 13, 85].

1.2 Devenir des hydrocarbures dans I’environnement

Les hydrocarbures dans la nature s’étalent a la surface avant de subir une série de
modification par différents processus dont les plus importants sont :

1.2.1 Evaporation

Les composants des hydrocarbures répandus s'évaporent a des taux divers et sont
transportés et dilués par les processus atmosphériques [19]. L'évaporation est généralement
le principal processus d'altération au cours des premiers jours qui suivent un déversement.
L'évaporation peut étre responsable de la perte d’un a deux tiers de la masse d'un
déversement en l'espace de quelques heures ou d'une journée. La perte initiale rapide des
fractions plus volatiles est suivie par une perte progressivement plus lente de composés
moins volatils. En général, les molécules de faible poids moléculaire s’évaporent plus
rapidement que celles de poids moléculaire élevé qui persistent dans le sol [1, 47].

D’aprés Chaineau et coll. [18], la toxicit¢ des hydrocarbures diminue apres
évaporation.

La décontamination d’un sol induit un pourcentage de volatilisation non
négligeable situé¢ entre 14% et 35% selon Allen-King ez coll. [2] et entre 48% et 97% selon
Chaplin ef coll [19].

1.2.2 Solubilisation
La solubilité¢ des hydrocarbures dans I’eau augmente avec la polarité des composés. Il
est important de noter que ces hydrocarbures solubles sont de loin les plus dangereux pour

I’environnement. Ils sont difficiles a ¢liminer et sont absorbés par la faune et la flore. Les
plus solubles sont plus facilement accessibles pour la biodégradation.
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1.2.3 Biodégradation

Certains organismes peuvent utiliser les hydrocarbures comme source de carbone.
La biodégradation des composés organiques se produit en condition aérobie ou anaérobie
selon la structure moléculaire et les conditions environnementales. Le potentiel de
biodégradation permet de classer les composés en trois catégories :

% les composés dégradables ;
¢ les composés persistants qui ne changent pas d’état spontanément ;
% les composés récalcitrants.

1.3 Réhabilitation des sols

Pour résoudre un probléme de décontamination d’un sol, il n’y a pas de solution
exclusive. Le traitement & mettre en ceuvre est souvent une combinaison de plusieurs
techniques. Le choix est principalement fonction de différents facteurs dont [9] :

la nature du sol ;

les polluants présents ;

les objectifs de dépollution a atteindre ;
les délais imposés ;

I’espace disponible ;

le contexte économique et réglementaire ;

la destination future du site.
1.3.1 Méthodes de réhabilitation des sols

L’ensemble des techniques permettant de dépolluer les sites pollués peut étre divisé en
trois grandes catégories [9] :

++ confinement ;
¢ traitement in situ ;
++ traitement ex situ.

1.3.1.1 Confinement

Il consiste a isoler la source de pollution pour empécher la migration des substances
polluantes. Cette technique nécessite la mise en place de barriéres étanches naturelles
(argiles) ou synthétiques (verticales pour confiner le fond et horizontales pour
imperméabiliser la surface) [61]. Il est utilisé dans le cas ou, pour des raisons techniques et
économiques, il n’existe pas de solution conduisant a une véritable décontamination du site
considéré. Cela peut étre également une technique d’attente, en cas d’urgence, avant une
dépollution ultérieure.

1.3.1.2 Traitement in situ
Il permet de dépolluer le sous-sol d’un site sans excavation. L’excavation

n’étant pas toujours possible, ce traitement est employé dans de nombreux cas [66] tels que
des sites industriels en activité.
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1.3.1.3 Traitement ex situ

Les terres polluées sont extraites et traitées sur le site méme. La terre traitée peut
étre laissée sur le site « on site » ou éventuellement évacuée pour étre ensuite traitée « hors
site » [10].

1.3.2 Techniques de traitement

Le traitement d’un site implique presque toujours la mise en ceuvre de plusieurs
techniques et procédés, simultanément ou successivement [54].

En fonction de la nature du polluant, de la géologie du site et des propriétés du sol, on
peut opter pour différents types de techniques de traitement.

1.3.2.1 Techniques physiques

a) Extraction sous vide « venting » : Il s’agit d’une technologie simple,
performante et de faible colt. Le principe repose sur la mise en dépression du sol
contaminé par l'intermédiaire d’une pompe a vide, il y a alors aspiration de vapeurs
polluées qui peuvent étre traitées par oxydation catalytique, par condensation réfrigérée ou
par adsorption sur charbon actif [23].

b) Traitement par injection d’air ou de vapeur « stripping » : il est adapté
aux sols contaminés par des solvants chlorés ou par des produits organiques volatiles [9].
Le principe consiste a injecter de 1’air ou de la vapeur sous pression dans le sol grace a des
puits d’injection afin de mettre en vapeur des composés volatiles. Des puits d’extraction
permettent de récupérer les vapeurs toxiques qui sont traités par un filtre a air a charbon
actif ou par un autre procédé. Le stripping désigne le mécanisme de transfert d’un polluant
d’une phase liquide ou solide vers une phase gazeuse [43].

¢) Extraction électrique : La présence d’¢électrodes poreuses (des anodes et
des cathodes) permet la circulation d’un courant électrique dans le sol. Les particules
chargées se déplacent ainsi vers les électrodes de charges opposées a la leur et peuvent
alors étre récupérés par pompage ou siphonages.

d) Lavage des sols : le principe est simple. Il consiste a séparer les polluants
du sol par injection d’eau dans la terre la plus souvent excavée en ajoutant éventuellement
des produits tensioactifs [9].

e¢) Traitements thermiques : ils sont adaptés a des sols pollués par des
maticres organiques facilement oxydables et largement convertibles en gaz carbonique
(CO») et eau (H,0). Ce type de traitement consiste a détruire des polluants organiques par
combustion, par pyrolyse ou par désorption thermique. Il existe deux méthodes de
chauffage :

» Chauffage direct: le sol est chauffé a 1000°C directement en y
introduisant de 1’oxygene ; c’est une méthode simple mais colte chére en terme d’énergie;
» Chauffage indirect : le sol est dans un four étanche. Il n’est pas en
contact avec la source de chaleur. La température avoisine 600 a 800 °C et est suffisante
pour extraire les polluants par désorption thermique.
Ces techniques engendrent une autre forme de pollution [4]. Des produits toxiques
peuvent étre formés tels du SO, ou des NOx.
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1.3.2.2 Techniques chimiques

Cette technique a pour but d’injecter dans le sol un réactif chimique. Ce réactif
réagit avec certains polluants du sol afin de former des produits moins nocifs ou afin de
concentrer les polluants qui sont alors faciles a extraire.

a) Extraction par solvant : on utilise actuellement des solvants organiques
qui permettent de dissoudre la plupart des polluants organiques et toxiques. Le solvant est
introduit dans le sol ; il piége le polluant qui est extrait et traité.

b) Immobilisation chimique : se pratique en introduisant dans le sol
des produits chimiques qui vont transformer les polluants en produits moins nocifs par
stabilisation. En solution, les réactifs sont appliqués en saturant le sol soit par inondation
de la surface, soit graduellement par nébulisation. Un traitement complémentaire sera
nécessaire si le réactif chimique utilisé est lui-méme indésirable [79].

¢) Oxydation chimique : proche de I'immobilisation, on y utilise des
oxydants puissants tels que le peroxyde d’hydrogéne, le chlore et I’ozone. Ces oxydants
chimiques sont capables de convertir les polluants en composés moins toxiques et
facilement biodégradables. Ils diminuent le temps nécessaire a la décontamination [44, 80].
L’application d’oxydants chimiques comme pré-traitement exerce un effet positif sur la
biodégradation [44].

1.3.2.3 Procédés biologiques

Le traitement biologique est une approche trés importante pour la protection de
I’environnement. Il consiste a stimuler, voire a créer la dégradation des polluants, sous
I’action de micro-organismes indigeénes (autochtones) ou rapportés (allochtones) [19, 54,
66], permettant ainsi la dégradation des composé€s organiques sous forme de molécules
beaucoup plus simples (dioxyde de carbone, méthane, eau). Cette dégradation est réalisée
par des organismes unicellulaires tels que bactéries, champignons et levures.

La restauration biologique fonctionne de deux facons: les bactéries peuvent
modifier le composé de maniére a lui Oter tout danger (ce changement s’appelle
biotransformation) ou désintégrer les composés dangereux en éléments plus petits,
processus qui s’appelle biodégradation. Il arrive aussi que les éléments plus petits servent a
alimenter d’autres bactéries. Certaines peuvent utiliser tout le contaminant pour former des
molécules inorganiques comme le dioxyde de carbone et 1’eau. La biodégradation
compléte s’appelle minéralisation [4].

N, P
CuHy, + (n+0,25m) O, n CO; + (0,5 m)

H,0 + biomasse

v

Comparées aux technologies physico-chimiques ou le contaminant est quelques fois
tout simplement transféré d’une phase a 1’autre, les technologies de biotraitement
présentent la possibilité de dégrader complétement les contaminants en produits inoffensifs
ou moins polluants. De plus, les colits d’opération du traitement biologique sont
généralement bas comparés a ceux des processus physiques et chimiques [20].
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1.3.2.3.1 Bioremédiation

La bioremédiation est une technique de choix en raison de sa simplicité, son
efficacité, son faible coft, la possibilité d’étre couplée a d’autres méthodes de traitement et
enfin celles d’atteindre une destruction compléte [20, 56, 75]. 1l existe plusieurs types de
bioremédiation :

a) Atténuation naturelle : elle repose sur le développement naturel des
bactéries présentes dans le sol. Cette approche est passive et le processus de biodégradation
dépend uniquement des conditions naturelles du site. Une diminution significative des
teneurs en polluants est alors incertaine et ne peut étre envisagée que sur un treés long
terme.

Des ¢études des terrains s’accordent pour estimer que 1’atténuation naturelle
est lente, avec une demie vie d’au moins deux ans selon Vandecasteele et coll. [81] et un
rendement d’élimination de 1,7% selon Li et coll. [47].

b) Biostimulation : la biostimulation consiste a modifier les conditions d’un
site pour en augmenter les taux de biodégradation par I’adjonction de nutriments et agents
correcteurs du milieu [84].

Chaineau et coll. [18] et Greer et coll. [33] constatent que 1’ajout des
nutriments (N, P) augmenter le taux de dégradation.

L’amendement nutritif est une pratique courante et efficace pour augmenter la
remédiation des hydrocarbures.

¢) Bioaugmentaion : la bioaugmentaion est I’adjonction de micro-organismes
et d’enzymes spécifiquement élevés et adaptés pour digérer un type précis de polluants en
vue d’améliorer le taux de bioremediation du sol. Elle s’avere particuliérement intéressante
dans les cas de bioremediation de polluants trés récalcitrants [84].
Rosenberg et coll. [63] montrent que ’injection d’une culture de bactérie tel
que: A. Calcoaceticus, Acinetobacter et Pseudomonas augmente 1’¢limination des
hydrocarbures a 45% comparé¢ a 8% sans ajout de bactéries.

1.3.2.3.2 Facteurs influencant la biodégradation des hydrocarbures

De nombreux paramétres influent sur 1’efficacité des techniques de
traitements biologiques et sont a controler tels le taux d’humidité, le pH, la température.

a) Humidité : ’humidité est un parameétre important dans le processus
de biodégradation des composés organiques simples ou complexes. Il est connu que des
faibles taux d’humidit¢ du sol inférieurs a 2 % [4, 22] limitent les vitesses de
biodégradation. Inversement, des teneurs trop élevées vont influer sur la perméabilité des
sols aux gaz et générer des conditions de limitation de transfert de 1’oxygene et donc de
limitation du métabolisme microbien aérobie [4].

Davis et Madsen [22] ont observé que pour une teneur d’humidité de 2%, il n’y a pas
de dégradation du toluéne tandis que pour une teneur d’humidité de 14% la dégradation est
presque complete.
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b) pH : D’activité microbienne est largement affectée par le pH. Il doit
étre entre 5 et 9 avec un optimum aux alentours de 7 [26] pour ne pas nuire a la croissance
des micro-organismes [6]. Si le pH est acide, il peut favoriser la solubilisation des métaux
lourds qui sont tres toxiques pour les bactéries [1].

) Température : elle influence profondément la multiplication
microbienne et le métabolisme. Les températures optimales de la croissance et de 1’activité
des réactions biochimiques des micro-organismes du sol varient considérablement suivant
les especes. Selon la température optimale de développement, on distingue [41] les
microorganismes psychrophiles (0 — 15 °C) ; les microorganismes mésophiles (20 - 40 °C)
et les microorganismes thermophiles qui se multiplient préférentiellement entre 45 et 60
°C.

La biodégradation des composés organiques diminue en fonction de la température.
Une baisse de cette derniere décroit ’activité microbienne puisqu’une variation de 10°C
diminue de moitié cette activité [32, 66]. L’échelle de température propice a une bonne
activité microbienne se situe entre 20 et 37 °C.

d) Taux d’oxygéne: le processus biologique aérobie est spécialement
souhaitable pour la remédiation des sols contaminés par le diesel [13]. Lorsque I’oxygene
est consommé par les micro-organismes, une nouvelle biomasse est synthétisée [44] ainsi
la respiration aérobie semble étre le mécanisme primaire pour le biodégradation des
hydrocarbures [33]. La concentration en oxygene doit étre supérieure a 10% pour stimuler
la dégradation par voie aérobie [66, 84].

Plusieurs auteurs ont montré que la biodégradation anaérobie est plus lente
que la biodégradation aérobie [47].

e) Apport de nutriments : les nutriments sont indispensables a ’activité et
au développement des micro-organismes [6]. Ce sont des corps simples qui peuvent étre
assimilés, sans transformation digestive par les organismes, et favoriser la croissance des
populations bactériennes. Les plus importants sont 1’azote et le phosphore (N, P) et ils
doivent étre utilisés a des concentrations appropriées selon un certain rapport de
carbone/azote et carbone/phosphore.

L’azote sert a la synthése des protéines et le phosphore fait partie des acides nucléiques
de nombreux coenzymes et de ’ATP.

Les teneurs en azote et phosphore exprimées en rapport massique de carbone organique
différent selon plusieurs auteurs. Elles dépendent essentiellement de la quantité de carbone
présente préalablement dans le sol contaminé (tableau I.1).

Des études ont prouvé que la biodégradation des hydrocarbures est supérieure dans un
sol fertilisé [18, 63]. En effet, Greer et coll. [33] et Venosa et coll [82] ont noté que
I’activité microbienne augmente en réponse a 1’application de 1’azote et du phosphore. Une
plus grande augmentation a été constatée avec 1’ajout des nitrates d’ammonium qui sont
aisément assimilés par les bactéries qu’avec le nitrate de sodium qui ne stimule pas la
minéralisation.

Le tableau I.1 regroupe les différents rapports C/N/P selon différents auteurs.
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Tableau 1.1 : Rapports C/N/P recommandées

Proportion C/N/P Auteurs Réf
100/15/3 E. Rosenberg et coll. (1992) [63]
100/5/1 J. W. Davis et S. Madsen (1996) [22]
100/10/1 I. Vankemenade et coll. (1996) [80]
100/10/1 K. Z. T. Barry (1997) [11]
1000/10/1 D. Brinkmann (1998) [13]
60/2/1 D. P. Cassidy et coll. (2000) [15]
100/10/1 a 100/50/10 | C. H. Chainerau (2000) [18]
100/5/1 A. Gibb et coll. (2001) [32]
150/10/3 A. D. Venosa et coll. (2002) [82]
100/5/1 G. Nano et coll. (2003) [56]
100/10/1 J. Sabat¢ et coll. (2004) [64]
120/10/1 F. M. Ghazali et coll. (2004) [31]
120/10/1 S. Gabet (2004) [26]

1.3.2.3.3 Les micro-organismes dépolluants

Les micro-organismes sont des organismes vivants de taille microscopique et
généralement unicellulaires qui proliférent naturellement dans tous les milieux et dans des
conditions trés variables. Les micro-organismes sollicités sont souvent des bactéries bien
que les champignons (fungi) interviennent dans certains traitements ex-situ [74]. Les
travaux de Song et coll. [73] montrent que 82% de la minéralisation du n — hexadécane est
attribuée aux bactéries tandis que 13% au fungi.

Ce sont pour la plupart, des especes aérobies, c'est-a-dire consommatrices d’oxygene
selon Zobell [92], soixante-dix espéces microbiennes ont déja prouvé leur capacité a
dégrader les hydrocarbures.

D’aprés Atlas [3], les bactéries actives les plus fréquentes dans le milieu naturel sont :
Pseudomonas,  Acinetobacter,  Flavobacterium,  Mycobacterium,  Brevibacterium,
Corynebacterium, Arthorbacter.

Il est nécessaire de trouver I’environnement optimum pour les micro-organismes afin
qu’ils métabolisent efficacement les contaminants sur site. Dans la plupart des traitements,
les bactéries indigénes sont privilégiées, ce qui évite les temps de latence diis a I’adaptation
de micro-organismes au milieu, a la température et au substrat [16].

De méme, il existe de nombreux micro-organismes producteurs de surfactants
biodégradables qui pourraient permettre, a I’avenir, de mieux lutter contre les pollutions.
[S, 12, 20, 74]. Les surfactants sont d’ailleurs de plus en plus sollicités pour la
décontamination des milieux naturels.

Le plus souvent, une seule espéce microbienne ne posséde pas tout le systéme
enzymatique capable de dégrader un polluant jusqu’a sa minéralisation. Celle-ci nécessite
la présence d’un consortium complexe de population microbienne spécialis€ées chacune
dans des étapes spécifiques de la voie métabolique [7].

Ghazali et coll. [31] ont cit¢ Pseudomonas aeruginosa, Bacillus et Micrococcus
comme culture d’importante efficacité pour nettoyer les chaines moyennes et longues des
alcanes dans le diesel. Slaoui ez coll. [69] ont par ailleurs observé que Pseudomonas est la
plus performante.

Les études treés détaillées menées depuis les années soixante n’ont concerné que
certains hydrocarbures, certes parfois trés importants, comme les hydrocarbures
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monoaromatiques, benzene, toluéne, éthylebenzene, xyléne (BTEX), mais qui ne
représentent numériquement qu’une minorité des constituants présents [71].

a) Biodégradation des hydrocarbures aliphatiques

Les hydrocarbures aliphatiques ne sont dégradables qu’en conditions aérobies [66].
Les chaines aliphatiques sont attaquées facilement alors que les alcanes ramifiés sont
généralement moins sensibles a la biodégradation, ce qui peut provoquer leur accumulation
dans I’environnement. L.’augmentation du nombre de ramification a pour effet de diminuer
leur biodégradabilité [72].

Les propriétés liées au nombre de carbone donc a la grosseur des molécules sont
importantes. Les petites molécules sont sous forme gazeuse et par conséquent volatiles.
Les molécules de taille moyenne sont moins volatiles et se dégradent facilement; par
contre les grosses molécules ne sont plus volatiles et se dégradent difficilement.

Des bactéries méthylotrophes strictes (substrats de croissance restreints au méthane
et dans certains cas au méthanol) sont seules capables de dégrader le méthane. Elles sont
trés répandues reflétant la distribution du méthane dans 1I’environnement et appartiennent a
cinq genres de bactéries gram-négatives (Methylobacter, Methylococcus, Methylomonas,
Methylocystis),

Les alcanes courts (C, — Cy4) sont dégradés par des bactéries appartenant aux genres
Mycobacterium et Nocardia et par certains champignons (Graphium sp.).

Les alcanes a chaines moyennes (Cs — Cjo) utilisés notamment par des bactéries du
genre Pseudomonas. P. aeruginosa et P. putida (p. oleovorans) ont été partiellement
étudiés.

Les alcanes a longue chaine (Ciy — Cy) trés bien utilisés par les microorganismes,
plus rapidement que les alcanes moyens. Les bactéries appartiennent en particulier au
groupe Corynebacterium, Myocobacterium Nocardia (CMN), notamment au genre
Rhodococcus mais a des genres gram-négatifs (Pseudomonas, Alcaligenes). Les n-alcanes
a longue chaine sont également d’excellents substrats pour plusieurs genres de levures
(Cabdida, Pichia, Yarrowia, Torulopsis)

Les alcanes a trés longues chaines (> Cy) sont également dégradés par les micro-
organismes mais |’utilisation de ces substrats solides a température ambiante a été moins
étudiée.

b) Biodégradation des hydrocarbures aromatiques

Il est trés difficile de traiter certains sols trés concentrés en hydrocarbures
aromatiques polycycliques de haut poids moléculaires comme ceux possédant plus de 5
anneaux; par exemple le benzo(a)pyréne, les hydrocarbures de haut poids moléculaires
(>Cyo) et les polluants halogénés (Biphenylpolychloré, chlorodioxine, chlorofurane) ainsi
que plusieurs composés chlorés comme les solvants. Tous ces produits sont encore
considérés comme réfractaires a la biodégradation. Leur biotraitement nécessite des micro-
organismes spécifiquement adaptés a ce type de polluant et dans des conditions
environnementales favorables a I’activité de ces derniers.

La dégradation des hydrocarbures monoaromatiques, notamment du benzéne, du
toluene, de 1’éthylbenzéne, des ortho-meta-et para- xylénes (BTEX) est clairement
confirmée. Elle est essenticllement le fait de bactéries gram-négatives (Pseudomonas) et
gram- positives du groupe CMN [66].

La dégradation est initiée par des monooxygénases (hydroxylases) agissant sur les
substituants alkyles du cycle aromatique ou sur le cycle lui- méme. Le mode d’attaque
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dépend des groupements alkyles substituants mais pour un méme composé, il dépend
¢galement de la souche bactérienne.

Davis et Madsen [22] ont pu atteindre un rendement de 50% au bout de 220 h pour
un sol pollué par le toluéne. La biodégradation de ce dernier est meilleure selon Hubert et
coll. [34] et Choi et coll. [20] grace a une souche adaptée du genre Pseudomonas Putida.

La biodégradation du benzene suivi par Yeom et Daugulis [90] donne un rendement
de 63,8% au bout de 24 h seulement de traitement.

Le résultat de la biodégradation différe d’un composé a un autre, Villemur et coll.
[83] ont observé une dégradation complete du pyréne en moins de 15 jours, puisque 80%
¢tait minéralisé au bout de 11 jours. Le deuxiéme composé, le benzo[a]pyrene, est dégradé
en 32 jours a un taux de 65%.

Le chemin de biodégradation des hydrocarbures aromatiques polycycliques est
semblable a celui des aromatiques monocycliques. Apres la double hydroxylation du
premier noyau, une ¢étape d’oxygénation supplémentaire est nécessaire pour chaque
ouverture de cycle. Tous les types de HAP (EPA) sont concernés par le traitement
biologique, les rendements vont de 76,5 % pour les plus lourds a 98,9% pour les plus
légers d’apres Richard et Dumad [60].

Cerniglia [17] et Richard et Dumad [60] ont observé que la vitesse de dégradation
des HAP est inversement proportionnelle a leur poids moléculaire et donc au nombre de
cycles aromatiques composant la molécule.

C) Biodégradation du gasoil

Dans le cas du gasoil, la composition en classes structurales d’hydrocarbures
explique les taux de dégradation variables. En particulier, le taux de dégradation peut étre
proche de 100% lorsque les alcanes linéaires sont abondants.

La biodégradation du gasoil dépend de sa composition. C’est ainsi que le taux de
biodégradation varie entre 60% et 73% selon Marchal et coll. [49] et varie entre 70% et
90% selon Vandecasteele et coll. [81].

Brinkmann et coll. [13] ont observé qu’a la fin d’un traitement biologique, les n-
alcanes sont complétement ¢éliminés alors que la concentration des molécules lourdes est
considérablement réduite. De méme Ghazali et coll [30] ont constaté que 67 % a 98%
d’une fraction du gasoil (C;s — Cy2) est remédié apres 30 jours de traitement.

Selon Fotinich et coll. [25], I’augmentation du débit d’air ou de la température
augmente considérablement le processus de dégradation biologique du diesel. Par ailleurs
Barry et Burton [11] ont obtenu une atténuation compléte du diesel au bout de 74 jours.

1.3.2.4 Traitement mis en ccuvre
1.3.2.4.1 Traitement In situ

Seule la biostimulation est possible par aération et/ou par apport d’¢léments
nutritifs. Les eaux de drainage sont récoltées puis redispersés a la surface des sols [54].

a) Bioventing : Le bioventing est un procédé in situ permettant d’aérer la
zone insaturée afin que les micro-organismes indigénes du sol puissent mieux respirer et
dégrader les polluants [84]. Ainsi, le bioventing permet de stimuler la biodégradation
aérobie de certains contaminants. Ce traitement permet d’atteindre des rendements
d’¢élimination de 90% selon la nature des polluants [84]. Ce procédé est particulieérement
efficace pour le traitement des polluants volatils résiduels, des huiles et des lubrifiants du
gasoil. Les temps de biorestauration peuvent s’étaler sur plusieurs mois et méme dans
certains cas sur deux a trois ans [43].
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b) Biosparging : Le biosparging consiste en I’injection d’air dans la zone
saturée en dessous du niveau de la nappe d’eau souterraine a traiter en utilisant des puits
verticaux ou horizontaux. Cela permet de :

° stimuler la biodégradation des polluants en milieu liquide ;

L vaporiser les contaminants dissous dans la nappe qui seront ensuite
biodégradés dans la zone insaturée [4]. Le rendement de ce procédé peut atteindre 99%
[84].

¢) Biofiltration : Les effluents gazeux contenant des polluants volatils sont
épurés par passage a travers un milieu solide sur lequel sont fixés les micro-organismes qui
forment un biofilm [4]. Les composés volatils et I’oxygeéne, présents dans les gaz a épurer,
sont transférés de la phase gazeuse vers le biofilm ou la biodégradation est réalisée.

d) Bioslurping : Le principe est basé sur le slurping qui est utilisé dans le cas
de polluants flottants. Ce systéme permet ainsi la récupération et 1’éloignement d’une
quantité¢ d’huile en phase libre. L’efficacité du bioslurping, en terme de confinement d’une
pollution libre, est supérieure a 98% [84].

e¢) Phytoremédiation : la phytoremédiation emploie des plantes qui
généralement en association avec les micro-organismes de la rhizospheére, éliminent,
dégradent ou fixent les contaminants dans le sol. C’est une technologie en voie de
développement proposée comme alternative ou technique complémentaire pour traiter un
sol contaminé par des composés organiques ou minéraux. La phytoremédiation est un
processus indirect ; une interaction s’effectue entre les racines des plantes et les micro-
organismes. La partie racinaire des plantes est beaucoup plus riche en micro-organismes
que les sols, et la bioremediation est alors améliorée [18, 43, 82].
Gallegos-Martinez et coll. [27] ont proposé la phytoremédiation comme moyen de
décontamination d’un site contaminé¢ depuis 40 ans avec du pétrole. La microflore
identifiée a été capable de dégrader 70% des hydrocarbures au bout de 30 jours.

1.3.2.4.2 Traitements sur site

Cette technique est mise en ceuvre sur le site, en surface, lorsque les
approvisionnements en utilités (électricité, eau) sont disponibles, éliminant les surcofts dis
au transport.

a) Compostage : le compostage consiste a mélanger les déchets a du compost
et du fumier. Le tout est ensuite labouré afin de permettre le contact entre toutes les
composantes et de conserver des conditions aérobies. Aprés le mélange, la matrice est
recouverte par une membrane pour protéger la pile et encourager la croissance des
bactéries.

b) Landfarming : c’est la plus ancienne des technologies ex situ utilisée. Elle
consiste en I’épandage en faible épaisseur des sols pollués par des produits organiques,
souvent d’origine pétroliére, sur une surface préparée a 1’avance, le terrain pouvant étre
cultivé ensuite [4]. Cette méthode, un peu plus complexe que le compostage, nécessite les
opérations suivantes :
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ele sol pollué est tout d’abord étalé¢ réguliérement sur de grandes
surfaces planes, sur une épaisseur de quelques dizaines de centimeétres, permettant par la
suite le passage et le travail d’outils agricoles ;

e un fertilisant est ensuite ajouté, soit sous forme d’engrais chimique,
soit sous forme de fumier, répandu sur toute la surface a traiter ; il est ensuite enfoui et
mélangé au sol ;

e 2 intervalles réguliers, le sol est travaill¢, retourné et biné, pour
permettre son aération ; éventuellement des apports secondaires de fertilisant peuvent étre
effectués [43].

Le traitement biologique en Landfarming a prouvé que c’est une bonne alternative mais
I’inconvénient de ce traitement est le besoin d’une grande surface de terre et son taux de
dégradation est peu ¢élevé [29]. Lorsqu’on a affaire a un sol pollué contenant une fraction
de contaminants volatils non négligeables, ou dans les pays ou la législation interdit tout
traitement de dépollution a I’air libre (comme le Québec), le compostage et le landfarming
sont remplacés par une technique de biodégradation en tas plus élaborée, appelée
« biopile ».

¢) Biopile : Le tas a traiter sera recouvert d’'une membrane imperméable, et la
gestion des entrées/sorties des phases liquides et gazeuses devra étre parfaitement
maitrisée.

A la base du tas, un systeme de tuyauterie est installé dans une couche drainante
(gravier), il permet une aération efficace selon une répartition réguliére.

Au sommet du tas, un dispositif d’aspersion est mis en place ; il servira a humidifier
et, éventuellement, a ajouter des nutriments et/ou des micro-organismes. Enfin, I’ensemble
est isolé de I’extérieur par une membrane imperméable [66].

Les biopiles ont prouvé leur efficacité en réduisant les concentrations de
presque tous les constituants des produits pétroliers trouvés aux emplacements souterrains
de stockage [43]. Cette technique est fortement utilisée pour les sols hétérogenes
contaminés par des gasoils ou des PCB, et permet une meilleure gestion du traitement que
les techniques in situ [84]. Le rendement de ce procédé peut atteindre 99% si le temps de
traitement est suffisamment long. Les colts unitaires varient en fonction des volumes de
sols mis en jeu.

Les travaux de Nano ef coll. [56] ont montré que la décontamination en biopiles est
un procédé beaucoup moins onéreux puisqu’il exige une faible énergie pour I’aération, ce
qui rend la bioremédiation plus rentable méme si elle exige une longue période de
traitement.

1.3.2.4.3 Traitements hors site (bioréacteur)

Williams [86] a défini un bioréacteur comme un systéme dans lequel une
conversion biologique est effectué¢e impliquant des enzymes, des micro-organismes ou des
cellules d’animal. Ce sont des systeémes généralement composés de réservoirs (réacteurs)
qui contiennent un milieu fixe ou en suspension de biomasse et qui operent de fagon
aérobie ou anaérobie. Les bioréacteurs sont particuliérement utilisés lorsque la pollution est
concentrée et dans le cas ou les microorganismes ont des difficultés a se développer dans
des conditions non contrélées [21]. Les bioréacteurs offrent des avantages non
négligeables :
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® ils permettent de controler et de gérer précis€ément le processus de
biodégradation. En effet, des systemes de contrdle de pH, de température, d’humidité, des
teneurs en nutriments sont faciles a mettre en place;

e le mélange entre le sol a traiter et les micro-organismes, d’une part, et les
nutriments, d’autre part, peut étre réalisé facilement et efficacement; [’aération de
I’ensemble est également aisée ;

e les conditions optimales de biodégradation peuvent étre rapidement atteintes
d’ou les bons rendements opérationnels de la méthode pour les temps de contact
relativement courts. Les temps de réaction peuvent étre continuellement réajustés, en
fonction des concentrations mesurées dans le réacteur pour le polluant résiduel et pour les
métabolites et la biomasse ;

e par ailleurs en fonction du polluant, on peut déterminer les micro-
organismes les mieux adaptés pour le traitement (il peut s’agir d’une partie de la flore
bactérienne provenant du milieu pollué¢ lui- méme ou des souches autochtones qui seront
inoculées dans le réacteur).

a) Bioslurry : C’est une méthode de remédiation pour la décontamination
des sols, sédiments et boues. L’emploi de réacteurs agités peut étre utile pour des sols
généralement difficiles a traiter par d’autres procédés. Les terres tamisées sont mélangées
avec de I’eau enrichie ou non en azote et phosphore pour constituer une boue dont la teneur
en matiere en suspension est de 1’ordre de 25 a 30% en poids [6]. Cette boue est ensuite
injectée dans un ou plusieurs réacteurs, dont le volume peut atteindre plusieurs centaines
de meétres cubes.

Geerdink et coll. [29] se sont intéressés aux réacteurs capables de combiner la
remédiation des composés lourds et 1égers. Ces réacteurs combinent I’injection de 1’air et
le liquide en bas du réacteur ce qui crée deux zones dans le réacteur, un lit fluidisé
principalement pour les grosses particules et une zone de suspension constituée
principalement de la fraction fine du sol. Pour tester 1’efficacité de ce réacteur, des tests de
décontamination ont été effectuées sur une vieille pollution persistante de 45 ans et sur
une autre pollution artificielle causée par le diesel. Cette derniére donne un taux
d’élimination de 70% contrairement a la contamination de 45 ans ou le rendement ne
dépasse pas 60%.

Dans le méme contexte, Cassidy et coll. [15] ont suivi pendant 180 jours le
traitement d’un sol contaminé par le diesel dans deux réacteurs différents. L’étude
comparative entre Continous Flow reactor (CSTR) et Slurry Batch Reactor (SBR)
montrent que le traitement dans le slurry bioréacteur (SBR) atteint un taux de 96% au bout
de 15 jours tandis que le réacteur (CSRT) donne un rendement de 75%. De méme, la
communauté microbienne est 25% supérieure pour le SBR que pour le CSRT.

Okieimen et Okieimen [57] traitent dans un slurry bioréacteur un sol pollué a raison
de 50 g d’hydrocarbures/kg de sol. Cette pollution est laissée pendant 5 semaines pour
I’adaptation des microorganismes sans oublier de retourner le sol. Plusieurs réacteurs sont
mis en place pour pouvoir comparer leur performance en variant la teneur en boues de 0 a
10 % dans ces réacteurs. Les résultats de mesure des teneurs en hydrocarbures au bout de
12 semaines mettent en évidence que plus le pourcentage de boues est important, plus le
taux de biodégradation est important. Il atteint 87,3% pour une teneur en boues de 10%
tandis que pour des teneurs en boues de 0%, 1% et 5% les taux de biodégradation sont
respectivement 41,7%, 43,5% et 69,2%.
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b) Bioréacteur de type boues activées : le sol contaminé est tout d’abord
traité pour séparer les grosses particules de sol et les roches des particules fines (les
contaminants adherent généralement a ces dernieres) puis est mélangé avec de 1’eau. Les
boues sont acheminées dans une série de bassins d’aération ou sont introduits différents
¢léments en fonction de la décontamination a effectuer. L’utilisation de ce bioréacteur est
avantageuse car elle permet d’accélérer considérablement la vitesse de dégradation des
polluants, les conditions environnementales étant controlées et la biodisponibilité, de ce
fait, augmentée [65]. Cette technologie offre donc un potentiel intéressant pour le
traitement des polluants récalcitrants (PCB, HAP).

c) bioréacteurs de type « sol immobilisé » : C’est un nouveau concept qui
repose sur I’immobilisation du sol dans un réacteur a injection d’air. Les particules de sol
sont piégées dans les pores de géotextiles pour activer les microorganismes qui se trouvent
a la surface de ces particules. Une application de cette technique est adoptée par
Karamanev et coll. [37] qui ont effectué la dépollution d’un sol contaminé par les
hydrocarbures dans ce nouveau bioréacteur. Ce dernier est basé¢ sur I’occlusion des
particules de sol contenant des microorganismes capables de dégrader les polluants.

d) Bioréacteur a sol statique : Ce bioréacteur permet le traitement du sol
en D’absence d’une phase aqueuse. Le sol est amendé¢ avec des nutriments (azote et
phosphore) qui permettent de contrdler 1’agglomération des particules. L’humidité du sol
est également ajustée tandis que le brassage occasionnel de ce dernier augmente la
biodisponibilité des polluants et permet de réduire le temps de restauration pour les
composés plus récalcitrants [65].

e) Procédé biologique a lit fluidisé : I’utilisation de ce type de bioréacteur
est apparue trés récemment, car ces derniéres années des procédés intensifs dans le
domaine du traitement biologique étaient recherchés. En général, le développement du
procédé nécessite la prise en compte de la quantité de biofilm, des supports utilisés, des
distributeurs d’air et de I’expansion du lit [45].

Un bioréacteur a lit fluidisé peut étre utilisé dans plusieurs domaines comme la
fermentation et le traitement des eux usées [87, 70].

Sokol et Halfani [89] ont suivi pendant une période de 9 mois les performances d’un lit
fluidis¢ (FBB : Fluidized Bed Bioreactor). Ils ont déduit que la vitesse minimale de
fluidisation augmentait avec 1’augmentation du volume du lit par rapport au volume du
bioréacteur et a la masse des particules. Le probléme rencontré est 1’augmentation
excessive de la biomasse.

Les travaux de Koran et coll [37] ont mis au point un nouveau processus de
décontamination d’un sol pollué¢ par des HAP en couplant deux systémes de traitement
dans un réacteur a lit fluidisé a charbon actif granulé¢ (GAC) en conditions anaérobies. Le
premier systéme est le lavage du sol avec du solvant tandis que le deuxiéme systéme est un
biotraitement anaérobie. Cette étude a pour objectif de montrer 1’efficacité d’un lit fluidisé
avec le GAC sous des conditions anaérobies La réduction du naphtaléne et de
I’acénaphtene est de 86% et 93% respectivement sous les conditions anaérobies. Cette
réduction a été observée durant les 400 premiers jours et est die a I’affinité entre le
charbon actif (GAC) et les HAP.

Quatre réacteurs a lit fixe et un fermenteur rotatif ont fait 1’objet des travaux de
Troquet et coll. [78]. La comparaison des taux de bioremédiation dans les deux genres de
réacteurs montre que les meilleurs taux de biodégradation sont obtenus avec les colonnes
fixes dans lesquelles 1I’écoulement de gaz passe complétement par la couche de sol. Apres
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200 jours de traitement, la dépollution atteint 22,3 % dans le fermenteur rotatif alors
qu’elle atteint un taux de 57,7% dans le réacteur a lit fixe
Une nouvelle conception de bioréacteur triphasique qui est le Jet Loop Reactor (JLR) a

fait I’objet des travaux réalisés par Yagna Preasad et Ramanujam [88]. Ce travail
englobe I’effet de plusieurs parameétres :

e Celui des particules de faible densité sur la vitesse apparente de la circulation
du liquide et de la rétention globale du gaz ;

e [D’influence du débit d’air et du débit du liquide ;

e Dinfluence du tube débouchant du réacteur par rapport au diameétre du
réacteur.

IIs ont pu observer que la vitesse de circulation du liquide augmente avec
I’augmentation du débit liquide mais diminue avec 1’augmentation du débit de gaz ou la
charge du solide. De méme, la rétention du gaz est proportionnelle au débit du gaz ou du
liquide mais inversement a la charge du solide. Ils ont déduit que le polyuréthane et le
polystyréne donnent de meilleurs résultats que les billes de verre.

Une année plus tard, ces mémes auteurs [89] ont poursuivi leur travail de recherche
pour déterminer le coefficient volumétrique global de transfert de matic¢re. Pour les mémes
parametres, ils ont remarqué que ce coefficient augmente avec 1’augmentation des débits
du gaz et du liquide. Cependant, les particules de basse densité¢ (polyuréthane et le
polystyréne) donnent des valeurs relativement plus élevées du coefficient volumétrique que
les billes de verre.

1.4 Législations et normes

Toute pollution ne représente pas nécessairement un risque pour l'environnement. Le
risque n'existe que si la concentration du polluant dépasse un certain seuil. Pour un certain
nombre de polluants, il existe des normes en dessous desquelles on considére que le
polluant ne présente pas de risque pour I'environnement et/ou les humains.

En Algérie, la protection de I’environnement doit étre comprise comme partie
intégrante du développement lui méme. Des normes qui régissent la réglementation en
Algérie ont été fixées [35]:

e La loi n°83-03 du 05/02/1983 prend en considération la pollution du sol. Le
législateur définit les déchets et pose les principes et les régles générales de leur gestion.
Concernant cette dernicre, la loi fait obligation a tout détenteur ou producteur de déchets
d’assurer leur ¢limination seulement en évitant et non en supprimant les effets néfastes sur
le sol, 1a faune et la flore.

e Le décret exécutif n°93-160 du 10/07/1993 réglemente le déversement des
huiles et lubrifiants aussi bien dans le milieu naturel que dans le réseau d’assainissement.

e Le décret exécutif n°93-162 du 10/07/1993 fixe les modalités de récupération et
de traitement des huiles usagées ;

e Le décret exécutif n°94-73 du 10/01/1994 fixe les regles de conversion des
gisements d’hydrocarbures et de protection des aquiferes.

L’Algérie a fixé des regles de rejets des eaux industrielles et en particulier des huiles

mais jusqu’a présent les normes et les seuils de contamination des sols et des eaux
souterraines n’ont pas été établis.
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En I’absence de normes algériennes qui régissent la contamination des sols, nous
pouvons nous référer aux normes hollandaises connues pour leur simplicité d’emploi tant

pour le diagnostic que pour les objectifs de traitements.

Tableau 1.2 : Normes Hollandaises de qualité des sols [28].

mg/kg de A, seuil de référence | B, seuil de risque C, seuil de danger
matiére séche
Métaux lourds
As 20 30 50
Cd 1 5 20
Co 20 50 300
Cr 100 250 800
Cu 50 100 500
Ag 0,5 2 10
Ni 50 100 500
Pb 50 150 600
Zn 200 500 3000
Composés aromatiques
Benzéne 0,01 0,5 5
Ethylbenzéne 0,05 5 50
Toluéne 0,05 3 30
Xyléne 0,05 5 50
Phénol 0,02 1 10
Total composés 0,1 7 70
Aromatiques
Hydrocarbures polycycliques (HAP)
Naphtaléne 0,01 5 50
Anthracéne 0,1 10 100
Phénanthréne 0,1 10 100
Fluoranthéne 0,1 10 100
Pyréne 0,1 10 100
Benzo(a)pyréne 0,05 1 10
Total HAP 1 20 200
Autres composés
Pesticides 0,1 2 20
Cyclohexanes 0,1 5 60
Styréne 0,1 5 50
Huiles 100 1000 5000
minérales 0,05 1 10
PCB (total)
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1.5 Fluidisation
1.5.1 Phénomeéne de fluidisation

La fluidisation est une opération qui consiste a mettre en suspension des particules
solides de fagon a ce qu’elles se comportent comme un fluide, et ce en faisant passer a
travers une grille qui supporte le lit de particules, un courant fluide.

La fluidisation d’un systéme gaz-solide s’accompagne de comportements différents
selon la vitesse du courant gazeux. Elle ne peut s’appliquer qu’a un solide a 1’état finement
divisé sous forme de grains dont les dimensions sont relativement homogenes [68, 24].

1.5.2 Différentes phases de fluidisation

On considére une couche de grains solides placés sur une plaque de type tole perforée
ou plaque poreuse [24]. Un courant gazeux ascendant passe a travers la plaque. Différents
phénomenes sont observés et représentés sur la figure I.1.

1. Pour de trés faibles vitesses du gaz, les particules sont immobiles, aucune dilatation ne
se produit (cas a) ;

2. En augmentant la vitesse du courant gazeux, la couche de grains se dilate 1égérement
mais les grains restent a peu prés fixes (cas b) ;

3. Pour une vitesse plus grande, il y a une nette expansion de la couche, les grains ne sont
plus jointifs et le mélange gaz-solide s’apparente alors a un liquide. C’est le
phénomeéne de fluidisation et le mélange prend le nom de lit fluidisé.

Ce phénomeéne apparait pour une valeur de vitesse du gaz qu’on appelle la vitesse
minimale de fluidisation.

Par contre, le lit fluidisé peut étre plus ou moins stable. Si les grains ne sont pas
homogenes, il peut se créer des passages préférentiels, des renardages a travers lesquels le
gaz s’¢écoule et la fluidisation a tendance a disparaitre (cas c) ;

I1 peut également se créer des bulles de gaz importantes qui s’agglomérent en montant.
Cette coalescence conduit a des sortes de bouchons fluides qui éclatent en arrivant a la
surface du lit, ¢’est le phénomene de pistonnage (cas d) ;

Pour que le lit fluidisé soit stable, il est nécessaire que le gaz soit bien réparti dans une
couche de grains solides aussi homogénes ; on a alors la fluidisation stable (cas e);

4. Pour des vitesses élevées du courant d’air, il y a entrainement de grains solides : c’est
le phénomeéne d’entrainement (cas f).celui-ci apparait pour une valeur donnée de la
vitesse du gaz qu’on appelle la vitesse maximale de fluidisation au-dela de laquelle le
phénomene de fluidisation disparait.
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b) Lit fixe dilaté ¢) Renardage

d) Pistonnage e) Fluidisation stable f) Entrailnement
Figure 1.1 : Différents phases de fluidisation [24]

Il est a noter que le domaine de vitesses qui caractérise chacun des régimes dépend
de la nature et des propriétés physiques des particules solides employées. Ainsi, Geldart
[30] a classé les poudres en quatre groupes selon leur comportement vis-a-vis de la
fluidisation. La figure 1.2 représente le diagramme proposé par Geldart et les domaines de
taille et de masse volumique caractérisant chaque classe de poudre.
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Figure 1.2 : Classification de Geldart [30]
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- Groupe C: Les particules appartenant a ce groupe sont treés fines (d, < 30 um) et de
formes irréguliéres. Pour ce type de particules, les forces de cohésion interparticulaires
sont extrémement €levées. La fluidisation est difficile et I’on observe le phénoméne de
renardage. On peut rendre ces particules fluidisables par des artefacts: agitation
mécanique, vibration ou addition d’une quantit¢ adéquate de particules facilement
fluidisables. Le talc est un exemple de ce type de particules.

- Groupe A: Il s’agit de particules relativement fines (d, = 30-150 pm) de faibles
masses volumiques (inférieures a 1500 kg.m™). Pour ce type de particules, on observe un
régime de fluidisation particulaire ou homogeéne entre la vitesse minimale de fluidisation et
la vitesse minimale de bullage. La vitesse d’ascension des bulles pour ce type de poudre est
beaucoup plus importante que la vitesse du gaz interstitiel. Le catalyseur de craquage
catalytique est un exemple de ce type de particules.

- Groupe B : Ce groupe renferme les particules dont le diameétre moyen varie entre 150
et 500 pm et la masse volumique entre 1500 et 4000 kg.m™. La vitesse minimale de
bullage est égale a Uy et la vitesse d’ascension des bulles est plus importante que celle du
gaz interstitiel de la phase émulsion. Le sable et les billes de verre sont des exemples types
de particules.

- Groupe D : Les particules appartenant a ce groupe sont soit de grosses particules (d, >
1000 um) soit des particules denses (p, > 3000 kg.m™. Elles sont fluidisables et la vitesse
d’ascension des bulles est en général plus faible que la vitesse du gaz interstitiel. Le plomb
de chasse en est un exemple type.

1.6 Lits a jet

La mise en contact d’un gaz et de grosses particules de diametre supérieur a 1 ou
2mm (catégorie D de la classification de Geldart) est difficile a réaliser par les techniques
de fluidisation classique. Une autre technique est celle du lit a jet dans lequel le gaz est
introduit sous la forme d’un jet a travers un orifice unique placé sur 1’axe de la colonne.
Celle-ci comporte une section conique généralement surmontée d’une partie cylindrique
dont le diametre est compris entre 0,1 et 1 m au maximum. Le rapport de la hauteur au
diamétre du lit est toujours compris entre 1 et 5 [39].

Un lit & jet représenté sur la figure 1.3, comporte essentiellement trois régions :

O e jet gazeux, qui entraine des particules solides dispersées, pénétrant dans le jet au
niveau de sa frontiére avec la couche de solide ;

® [a région annulaire entourant le jet et contenant la plupart du solide qui glisse le
long de la paroi sans étre fluidisé ;

© [a fontaine qui correspond a la région supérieure du lit dans laquelle les particules
entrainées par le jet sont rejetées et retombent sur la surface du lit.

Le jet offre des avantages significatifs par rapport a la fluidisation, avec une perte de
pression moins importante, un mouvement plus régulier des particules et un
fonctionnement facile. Les applications des lits a jet incluent le séchage des grains, le
traitement des minerais, la transformation des produits alimentaires et le transfert
thermique.
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Figure 1.3 : Description d’un lit a jet conventionnel [46]
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Chapitre 11 :
Installation expérimentale,
Méthode de mesures
et de calculs
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CHAPITRE 11 :

INSTALLATION EXPERIMENTALLE,
METHODES DE MESURES ET CALCULS

Ce travail porte sur I’étude hydrodynamique d’un jet gazeux en milieu particulaire
et 1’application des résultats au traitement biologique du sol contaminé par les
hydrocarbures dans un bioréacteur fluidis¢é a jet. Dans ce chapitre, nous décrirons
I’installation expérimentale et les différentes mesures utilisées.

I1.1 Description de I’installation expérimentale

L’installation expérimentale repésentée sur la figure II.1 est composée
principalement de plusieurs éléments :

une colonne de fluidisation ;
une boite a vent ;

un injecteur ;

un distributeur d’air.

11.1.1 Colonne de fluidisation

La colonne de fluidisation est une colonne en acier de 250 mm de diametre
et de 500 mm de hauteur, munie de 12 prises de pression de 2 mm de diamétre chacun
disposées le long d’'une méme génératrice a équidistance 1I’une de I’autre. Elle est reli¢e a
la boite a vent par I’intermédiaire de brides sur lesquelles repose un joint en caoutchouc
pour ¢liminer les fuites d’air qui peuvent prendre naissance entre les deux parties.

11.1.2 Boite a vent

La boite a vent, appelée généralement zone calmante, distribue 1’air de
fluidisation dans la colonne a travers le distributeur d’air. Cette derniére est de mémes
nature, diameétre et épaisseur que celui de la colonne de fluidisation. Elle est de 300 mm de
hauteur. Afin d’uniformiser la répartition de I’air, elle a été remplie & moiti¢ avec du
gravier.

I1.1.3 Zone de désengagement

La zone de désengagement est prévue afin d’éviter I’entrainement des
particules hors du lit. Elle sert de support a une plaque métallique portant elle-méme le
systéme de guidage. Elle est de forme cylindrique, de méme diamétre que la colonne et de
200 mm de hauteur.

11.1.4 Distributeur d’air
C’est une plaque métallique en laiton perforée, de forme circulaire. Le
diameétre des trous est de 2 mm et la fraction de vide est de 3%. Au centre de ce

distributeur, un trou de 21 mm de diamétre est percé afin de permettre a ’injecteur du jet
de gaz d’accéder a la colonne de fluidisation.
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Figure II.1 : Schéma de I’installation expérimentale
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I1.1.5 Injecteur

C’est un tube de 15 mm de diameétre intérieur et de 40 mm de hauteur situé
au dessus du distributeur d’air.

I1.1.6 Prises de pression pariétales

Les prises de pressions pariétales sont des piquages en acier soudées sur la
paroi. Ces prises de pression sont équidistantes de 20 mm et reliées a un tableau
manométrique qui sert a la lecture des pressions pariétales. Des filtres ont été introduits
dans les prises afin, d’atténuer les fluctuations de pression et éviter 1’introduction des
particules solides dans les manometres.

I1.1.7 Sonde de Pitot

Afin de déterminer la vitesse locale du jet a n’importe quel point de la
colonne, nous disposons d’un tube de Pitot constitu¢ de deux tubes coaxiaux dont celui de
I’intérieur est ouvert a I’avant par un trou afin de relever la pression totale, somme de la
pression statique et de la pression cinétique du gaz. Par contre, le tube extérieur percé
d’orifices latéraux transmet la pression statique. Ces pressions sont relevées a 1’aide de
deux manomeétres en U.

I1.1.8 Systéme de chauffage

Le chauffage de I’air est assuré par son passage a travers une boite
métallique hermétique fermée a Dintérieur de laquelle est disposée une résistance
¢lectrique. La résistance est enroulée sur des barres de fer. Afin d’éviter tout contact métal-
métal, les barres et la résistance sont enfilées dans des anneaux de Rachig en céramique qui
servent a la fois d’isolant électrique et & homogénéiser la température a I’intérieur de la
boite en créant une perte de charge supplémentaire.

11.2 Méthodes de mesures et calculs

Les différents méthodes de mesures utilisées lors de nos expériences sont
explicitées comme suit :

111.2.1 Mesure des débits

Les débits du gaz sortant du compresseur pour alimenter I’injecteur et la
colonne de fluidisation sont mesurés a 1’aide de deux diaphragmes congus selon la norme
‘Vena Contracta’ La prise de pression en amont du diaphragme située a une distance D est
reliée a un manometre en U rempli de mercure et permet d’accéder a la pression a I’entrée.
La prise de pression a la sortie est placée a une distance D/2 du diaphragme. Quant a la
différence de pression a I’entrée et a la sortie du diaphragme, elle est relevée grace a un
manometre en U rempli d’eau.

L’expression du débit massique de 1’air qui passe par le diaphragme est de la
forme :

2

J20,Ap (IL1)

q, =0
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K : coefficient de débit ;

: nombre adimensionnel ;

p
K : coefficient de décharge ;
D : diamétre de la conduite ;
d : diametre de 1’orifice du diaphragme ;
Q) : coefficient isentropique de détente,
@ =1 pour les fluides incompressibles ;
Ap : différence de pression a I’entrée et a la sortie du diaphragme ;

Pe : masse volumique du gaz.

111.2.2 Mesure des vitesses

La vitesse d’aération et la vitesse débitante du jet sont données
respectivement par les expressions suivantes :

o,

% pour la fluidisation :

q .
U, =—_ (11.2)
ou
q, débit massique de 1’air de fluidisation ;
S :section droite de la colonne ;
P :masse volumique du gaz.
% pour le jet :
U - q; (I1.3)
=
pgSO

ou

g, :debit massique du jet a la sortie de I’injecteur ;

So : section droite de I’injecteur.
I1.3 Caractéristiques du gaz et du solide

I1.3.1 Caractéristiques du gaz

Le gaz utilisé¢ est de I’air comprimé provenant de la station de I’U.S.T.H.B. Ses
caractéristiques sont regroupées dans le tableau I1.1.
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Tableau II.1 : Caractéristiques du gaz selon Perry [59].

P s] =kg.m>
Masse volumique p, =3,4810 T {E]]: Pag
[T] =K
T +2737"  |[me] =kgm's
Viscosité u, =1711.107 {ET} [T] = °C
dynamique

I1.3.2 Caractéristiques du solide
I1.3.2.1 Diamétre des particules

La distribution granulométrique du sol a été faite par la méthode du tamisage qui
reste tres utilisée pour déterminer le diametre des particules.

e Le diamétre harmonique est donné par la formule suivante :

> m)

e Le diamétre de Sauter correspondant a 50% de la fraction massique
cumulée.
Les résultats de mesures sont regroupés en Annexel.

(1L4)

11.3.2.2. Masse volumique

Le masse volumique du solide a été déterminée par pycnométrie qui consiste a
combler les interstices existant entre les particules solides. Elle est définie comme étant le
rapport de la masse du solide sur son volume. Les résultats sont donnés en Annexe?2.

_ s (1L.5)
Ps Ve

I1.3.2.3. Facteur de sphéricité
Le facteur de sphéricité est défini comme le rapport de surface de la particule sur

celle de la sphére équivalente ayant le méme volume que le grain. Il est déterminé a partir
de la relation réduite d’Ergun en régime laminaire :

AP (1-¢f 4,

— =150 U
3
L £ ilydpF

La détermination expérimentale du facteur de sphéricité est donnée en Annexe 3.

(IL6)
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11.3.2.4 pH

Le pH a été déterminé selon la norme (NF X 31 103). On ajoute 50 ml d’eau
distillée a un échantillon de 5 g de sable. Aprés une agitation du mélange pendant une
demi-heure, on effectue la lecture a I’aide d’un pH-métre.

11.3.2.5 Humidité

L’humidité est déterminée selon la norme (NF X 31-102). Son principe repose sur
un séchage a 1’étuve de 105°C d’une masse donnée de I’échantillon jusqu’a une masse
constante. L humidité exprimée en pourcentage est égale a

Hu% =" ~"™ 100 (I1.7)
m,

ou:

my : masse de la prise d’essai avant séchage (g) ;
m; :masse de la prise d’essai apres séchage (g) ;
Hu : taux d’humidité (%) (kg eau/ kg de mati¢re humide).

I1.3.2.6 Matiére organique

La matiére organique est déterminée a partir de la norme (NF X 31 071).
L’échantillon du sol sec (aprés étuvation pendant une heure a la température de 105°C) est
introduit dans un four a 550°C pendant vingt minutes. La matiére organique est déterminée
comme suit :

%100 (I1.8)

MO(%)="1

m,

my :masse de la prise d’essai avant séchage (g) ;

m; :masse de la prise d’essai apres séchage (étuvation) (g) ;
m, :masse de la prise d’essai apres calcination (g) ;

MO : taux de la matiére organique (%) (kg de MO/ kg solide).

I1.3.2.7 Teneur en argile

Un sol argileux, principalement constitué¢ de fines particules retient beaucoup d’eau.
Toutefois, celles-ci tendent a se tasser et a retenir trop fortement 1’eau, ce qui risque
d’empécher la circulation de I’air et d’occasionner un mauvais drainage.

I1 s’agit de déterminer la teneur an argile selon une méthode de sédimentation donnée
en Annexe 6. La teneur en argile A est calculée selon :

- —0 _0 1.9
ap)= =P 109 ¥ 100=%Hu 100~ %MO (IL.9)
P v 100 100

correction
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ou:

P :prise d’essai (g) ;
Py :poids de I’Hexamétaphosphate de sodium (g) ;

Py :poids du résidu sec apres évaporation (g) ;
V  :volume du bécher (ml)
v :volume d’Hexamétaphosphate de sodium (ml)

Hu :taux d’humidité (%) (kg eau/ kg de maticre humide).
MO : taux de la matiere organique (%) (kg de MO/ kg solide).

A :teneur en argile (%)

I1.4 Dosage des Paramétres de pollution (nitrites, nitrates, azote ammoniacal et
phosphore)

La spectrométrie d’absorption moléculaire est la méthode la plus utilisée en analyse
de solution. Elle nécessite la mise en ceuvre d’une réaction spécifique de I’élément
recherché. Une lixiviation doit étre effectuée pour doser ces €léments en introduisant 10 g
d’échantillon de sol dans un bécher contenant 100 ml d’eau distillée. Apres agitation
pendant une heure et filtration, nous procédons au dosage des différents parameétres.

I1.4.1 Dosage des nitrites

Le dosage des nitrites est effectué¢ selon la norme (NF T 90 013) a I’aide d’un
spectrophotometre (UV/VIS) de type JASCO V-530 a une longueur d’onde égale a 543
nm.

Apres dix minutes de I’ajout de 1 ml d’un réactif coloré, une couleur rose apparait
indiquant la présence des NO,. La concentration est obtenue a partir de la courbe

d’étalonnage représentant la variation de la concentration en fonction de la densité optique.
11.4.2 Dosage des nitrates

Le dosage des nitrates est effectué¢ selon la norme (ISO-5667-3) a I’aide d’un
autoanalyseur de type (Scalar Flow access). L’analyse est basée sur la méthode de
réduction. Les échantillons sont passés dans une colonne garnie en cuivre afin de réduire
les nitrates en nitrites. La quantité de nitrites, déterminée a 1’aide d’une déazotation au
moyen de sulfanilamide couplée a du a-naphthylenediamine dihydrochnoride est ensuite
mesurée a une longueur d’onde égale a 540 nm.

11.4.3 Dosage de I’azote ammoniacal

Ce dosage est basé¢ sur la norme (ISO 7150-1). En ajoutant 4 ml du réactif I et 4 ml
du réactif 11, ’apparition d’une coloration verte au bout d’'une heure et demie indique la

présence de NH, . L’intensité de la coloration étant proportionnelle a la concentration en

azote ammoniacal. La lecture est effectuée a 1’aide d’un spectrophotometre (U.V/VIS) de
type JASCO V-530 & une longueur d’onde égale a 655 nm. L’annexe 6 retrace cette
opération.
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11.4.4 Dosage du phosphore

Ce dosage suit la norme (ISO 6878). Cette méthode repose sur 1’ajout de 1 ml
d’acide ascorbique a 20% et 2 ml d’un réactif de molybdate en milieu acide.

Molybdate
Acide ascorbique

L’orthophosphate—— complexe phosphomolybdate ————— complexe de molybdéne
Milieu acide Réduction coloré en bleu

La concentration est déterminée a 1’aide d’un spectrophotométre (UV/VIS) de type
JASCO V-530 a une longueur d’onde égale a 880 nm. (Annexe 7)

I1.5 Dosage du carbone organique

Le dosage du carbone organique est effectué¢ selon la norme (NF P 94-055). Le
principe consiste a déterminer, par un procédé chimique, la teneur en carbone d’un
¢échantillon de sol. Une prise d’essai est mélangée a une solution oxydante (bichromate de
potassium) de quantité connue. Une fois I’oxydation réalisée, il est procédé au dosage par
le sel de mohr en présence de diphénylamine (annexe 8).

Le carbone organique est calculé a partir de I’équation suivante :

CO(%) = (r=x)0,615 (11.10)
P
ou:
y : quantité en ml de sel de mohr ayant servi a réduire tout le volume de bichromate
de potassium du témoin ;
X : quantité¢ en mol de sel de mohr ayant servi a réduire I’exces de bichromate de

potassium de I’essai ;

(y-x) : quantité en ml de sel de mohr ayant servi a réduire le volume du bichromate de
potassium qui a servi a oxyder le carbone organique ;

P : prise d’essai en g.

I1.6 Dosage des hydrocarbures

Le dosage des hydrocarbures est réalisé par chromatographie en phase gazeuse, une
méthode d’analyse par séparation qui s’applique aux composés gazeux ou susceptibles
d’étre vaporisés par chauffage sans décomposition. Elle permet ainsi I’analyse de mélanges
éventuellement trés complexes et de natures et de volatilités trés diverses [77].

Pour certains essais le suivie de la concentration des hydrocarbures totaux a été réalisé
par infrarouge au niveau du centre de recherche et développement de Sonatrach.

I1.6.1 Extraction des hydrocarbures
Un échantillon de (2g) de sol est mélangé et broyé avec une quantité suffisante de
sulfate de sodium anhydre dans un rapport 4/5. L’extraction des hydrocarbures du sol est

réalisée dans un extracteur Soxhlet en utilisant le tétrachlorure de carbone (CCls) comme
solvant pendant une durée de 6 heures environ.
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L’extrait est recueilli et filtré sur une colonne qui contient du sulfate de magnésium
pour ¢liminer les composés polaires et doser ensuite les composés non polaires par
chromatographie en phase gazeuse.

I1.6.2 Analyse par chromatographie en phase gazeuse

La teneur en hydrocarbures est déterminée par injection de 1 ul des produits
d’extractions dans un chromatographe HP6890 séries CG system équipé d’un détecteur
FID et d’une programmation linéaire de la température du four.

La température du détecteur est maintenue constante a 300°C et ’injecteur utilisé
en mode Split avec 1’azote comme gaz vecteur a une température de 250°C
La colonne utilisée est une HP1 capillaire en Silice fondue de 30 m de longueur , 0,25
mm de diamétre interne et 0,25 um d’épaisseur du film avec une phase stationnaire en
méyhylpolysiloxane (HP).

La température de la colonne est programmée de la maniére suivante :
Température initiale : 80 °C
Température finale : 250°C
Vitesse de montée : 8°C/m

L’intégrateur utilisé est un HP 3395
I1.6.3 Analyse par spectroscopie infrarouge

La teneur des hydrocarbures totaux est déterminée par la mesure de 1’absorption dans
un appareil infrarouge Nicolet (MAGNA 560) a double faisceau selon un logiciel :
OMNIC C,H, a une longueur d’onde comprise entre 2800 et 3200 cm ™.

I1.7 Caractéristiques biologiques du sol
Afin de déterminer les caractéristiques biologiques, il est nécessaire d’effectuer :

e un isolement et dénombrement des souches autochtones en utilisant la méthode
de dilution et ensemencement sur boite de pétri ;

e une identification des souches isolées par observation macroscopique et
microscopique ainsi qu’une coloration de gram.

I1.7.1 Méthode en profondeur

Un échantillon de 1 g de sable est mis dans un bécher contenant 10 ml d’eau distillée.
Apres une heure d’agitation, on récupére le lixiviat (solution mere). On prend des tubes a
essai contenant chacun 9 ml d’eau physiologique, de la solution mére et a I’aide d’une
pipette pasteur on préleve 1 ml que 1’on injecte dans le premier tube d’eau physiologique
pour obtenir une dilution de 10"". On préléve encore 1 ml qu’on injecte dans un second
tube pour obtenir une dilution de 107, et ainsi de suite jusqu’a la dilution voulue.

En milieu stérile, devant un bec benzen, on préleve 1 ml de chaque dilution a I’aide
d’une pipette stérile. On verse ensuite de la gélose nutritive. Aprés une incubation de 24
heures a 37°C, les colonies développées sont dénombrées.
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I1.7.2 Coloration de Gram [41]

La coloration de Gram est la base de toute étude bactériologique. Elle sert a
différencier les bactéries en deux grands groupes : celui & Gram positif et celui & Gram
négatif. Elle présente un double intérét et permet d’observer :

¢ la morphologie (forme, taille, mode de groupement) ;
e la classification des bactéries (ou Gram).

Elle a été effectuée selon le mode opératoire suivant :

e préparation du frottis : une goutte d’eau physiologique contenant notre inoculum
bactérien est étalée sur une lame et est ensuite séchée a la flamme ;

recouvrir la lame de violet de gentiane ;

laisser agir une minute et rincer a I’eau ;

recouvrir la lame de lugol et laisser agir vingt secondes, renouveler deux fois ;
placer la lame en position inclinée et verser 1’éthanol durant trois a quatre secondes
(Jusqu'a ce que I’alcool qui tombe soit incolore) ;

recouvrir la lame avec de la fuchsine et laisser agir trente secondes a une minute ;

e rincer a I’eau distillée et sécher la lame a la flamme.
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Chapitre 111 :
Résultas expérimentaux
et discussion
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CHAPITRE III :

RESULTATS EXPERIMENTAUX

ET
DISCUSSION
Actuellement, nous sommes confrontés aux problemes de déversement

d’hydrocarbures en mer et au niveau des champs pétroliers provoquant ainsi une pollution
des cotes et des nappes phréatiques. C’est pourquoi, notre choix du sol s’est porté sur des
particules de sable que nous caractériserons. Le polluant choisi est du gasoil mélange
complexe d’hydrocarbures contenant également des hydrocarbures aromatiques
difficilement biodégradables.

L’objectif de notre travail est le traitement biologique d’un sol pollué par du gasoil

dans un bioréacteur fluidisé a jet. Son utilisation a nécessité la connaissance des parametres
hydrodynamiques de fonctionnement : les vitesses minimales de jet et de fluidisation outre
essayer de déterminer les conditions opératoires optimales pour un taux de dégradation
maximum.
I’évolution de la biomasse de 1’azote ammoniacal, des nitrites, des nitrates et du phosphore
ainsi que celles des hydrocarbures, en fonction du temps. La détermination du taux
d’évaporation s’est avérée nécessaire afin d’évaluer la contribution de la flore microbienne
dans 1’¢limination des hydrocarbures.

L’¢tude expérimentale est composée de plusieurs séries d’expériences résumees
dans le tableau III.1 ou sont reportés les différents parameétres étudiés.

Tableau III.1. Récapitulatif des essais expérimentaux

Série | Type d’expériences Mesures Conditions opératoires
Caractéristiques :
A Etude du sol propre |dp, ps, pH, Hu, [NH i1
et pollué [NO;"1. [NO, 1, [PO; ], MO
et COT.
Vitesse minimale de Masse = 16 kg
Bi | bude fluidisation Hu= 0%
B, ydrodynamique Vitesse minimale du jet
B Etude humidité au cours du M= 16 kg
3 préliminaire temps Hu = 15%
(Uj, Up) = (m/s, c/s):
N - - 0;9.,9), (0; 13,4), (0; 18,0
C Traitement (v Nos L vopy | 0T G 1Y)
biologique [PO;"1,CO,[HCletX. | (37;9,9), (37; 13,4), (37; 18,0)
(42;9.,9), (42; 13,4), (42; 18,0)
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II1.1 Etude du sol

Le sol étudié est du sable en provenance de la plage de Bordj El Kiffan a environ 12
km a I’est d’Alger ou il a été prélevé au voisinage d’une bouche d’égout.

Avant de caractériser le sol, un sous-échantillonnage par la méthode des quartiers
conformément a la norme NF: X 321-412 a été effectu¢ afin d’éviter tout probléme
d’hétérogénéité. Ce dernier a été passé a travers un tamis de 0,8 mm de diamétre. Seules
les particules inférieures a 0,8 mm seront prises en considération.

I11.1.1 Propriétés physiques du solide

Le solide utilis¢ durant nos expériences est formé de particules de sable appartenant a
la classe B selon la classification de Geldart [30].

La détermination des propriétés physiques du sol révele sa texture sablonneuse et sa
faible teneur en argile, ce qui favorisera une bonne circulation de I’air et de 1’eau dans le
sol.

L’analyse granulométrique nous a permis de déterminer le diametre moyen des
particules non sphériques en le définissant comme étant le diametre harmonique.

Diametre harmonique : dn= z—”:l (IIL.1)

i

di

Les caractéristiques du sable sont regroupées dans le tableau III.2. Les résultats
d’analyse sont regroupés en annexes 1, 2 et 3.

Tableau II1.2 : Caractéristiques de la phase solide

Solide

dp (um)

Yv

ps [kg/ m’]

€0

U (m/s)

Sable

398

0,86

2604

0,38

2,2

II1.1.2 Pollution du sol

La pollution du sol par les hydrocarbures a été faite au niveau du laboratoire a
raison de 40 g /kg de sol. Une fois le sol pollué, humidifié et amendé en azote et phosphore
suivant le rapport C/N/P : 100/10/1, il a été conservé a ’air libre pendant 21 jours afin que
sa flore autochtone puisse s’adapter au milieu, pour étre ensuite traité. Durant ce temps,
nous avons veillé a ce que le sol reste humide et aéré en le mélangeant et aspergeant d’eau
lorsque nécessaire.

Le gasoil provenant de la station de service d’essence de Bab Ezzouar, a ét¢ analysé
par chromatographie en phase gazeuse au sein du laboratoire du Centre de recherche et de
développement (CRD) de Sonatrach. L’appareil utilis¢é est un chromatographe
CHROMPACK CP 9001, avec un détecteur FID et une colonne capillaire : 100% méthyle
siloxane de 50 m de longueur, 0,32 mm de diamétre et 0,4 um d’épaisseur.

L’analyse a été faite sous les conditions suivantes :

o Tinitiale : 35 °C pendant 5 minutes
o) Ttinale : 300°C pendant 15 minutes avec une vitesse de 6°C / minute
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Les résultats d’analyse du gasoil par chromatographie en phase gazeuse sont
donnés dans le tableau I11.3.

Tableau II1.3 : % massique des n-alcanes existants dans le Gasoil

Constituants % Massique
nCy 0,003
1Cs 0,008
nCs 0,017
Ce 0,055
G 0,214
Cs 0,361
Coy 0,952
Cio 2,468
Ci 5,583
Ci 6,775
Cis 8,392
Cus 10,266
Cis 13,162
Cis 11,180
Ciy 9,253
Cis 8,568
Cig 6,991
Cyo 4,918
Cy 3,529
Cx 2,447
Cys 1,745
Co 1,195
Cys 0,832
Cas 0,465
Cyy 0,306
Cog 0,177
Cao 0,105
Cso 0,031

TOTAL 100,00

I11.1.3 Caractéristiques physico-chimiques du sol
Avant de commencer les essais du traitement biologique, nous avons déterminé les
caractéristiques du sol dont le pH, ’humidité, les concentrations en nitrites, nitrates, azote
ammoniacal et phosphore, etc. et ce avant et aprés vingt et un jours de pollution afin de

déterminer la nécessité ou non de la biostimulation.

Un exemple des analyses du sol pollué est donné dans le tableau I11.4.
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Tableau III.4. Résultats des analyses physico-chimiques du sol propre et pollué

Paramétres Sable propre Sable pollué
PH 7,63 8,07
Humidité (g d’eau/g matiére humide). 10" 0,72 15
Azote ammoniacal (mg/g) 0,0061 1,5040
Nitrites (mg/g) 0,0068 0,0166
Nitrates (mg/g) 0,0033 8,8150
Phosphore (mg/g) 0,1630 0,4085
Maticre organique 3,83 % 7,07%
Teneur en argile 3%

L’analyse physico-chimique a montré que les nutriments sont présents mais en
quantités insuffisantes, ce qui a nécessité 1’ajout des nutriments (azote et phosphore) a un
rapport de C/N/P = 100/10/1 [11, 64, 80] et ce avant de commencer le traitement afin de
favoriser I’activité microbienne.

La détermination de la teneur en humidité pour le sol propre a révélé une teneur trés
faible de 0,72 % en dessous du seuil minimal pour que les transferts entre substrat,
microorganismes et nutriments puissent s’effectuer. L humidité est maintenue a 15% [54]
par apport régulier de la quantité nécessaire d’eau avec un systeéme d’irrigation afin de
maintenir ce pourcentage constant pendant toute la période de traitement.

I11.1.6 Caractéristiques biologiques du sol

Les caractéristiques biologiques du sol, aprés isolation et dénombrement des
souches autochtones confirment la présence de microorganismes. Dans le cas du sol avant
pollution, le nombre de germes égale 2,6. 10 UFC/ g de sol et devrait augmenter en
présence du diesel selon Miicin et coll. [53].

Apres vingt et un jours de pollution, en effet, la flore microbienne atteint une valeur
de 10" UFC/g de sol, ce qui confirme 1’hypothése de la biostimulation durant cette période

d’adaptation.

Les observations microscopiques des souches isolées, avant pollution apres une
coloration de Gram, montrent qu’il existe les deux types de bactéries dans notre sol :

e  bactéries a Gram positif;
e  bactéries a Gram négatif.

Aprées 48 heures d’incubation a 37°C, les résultats de 1’observation macroscopique
des colonies développées sont consignés dans le tableau I11.5.

Tableau III.5. Résultats de I’observation macroscopique

Souche Forme Couleur Type Elévation
Catégorie 1 Circulaire Jaune Cocci Concave
Catégorie 2 Circulaire Beige Cocci Plate
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Selon une étude faite par Lors et coll. [48], les bactéries a gram négatif semblent
étre les plus compétitives dans le processus de biodégradation des hydrocarbures (HAP),
plus particuliérement celles appartenant aux fy-protéobactéries (stenotrophonomonas,
pseudomonas, chrysemonas,...). Ce groupe bactérien semble étre un bon candidat pour
mettre en évidence un potentiel de biodégradation. Toutefois, quelques souches a Gram
positif participent a la biodégradation des HAP, comme par exemple des bactéries
appartenant au genre corynebacterium.

I11.2 Etude hydrodynamique

Avant d’entamer le traitement biologique du sol pollué par du gasoil, il était important
de déterminer les conditions opératoires optimales de fonctionnement du réacteur fluidisé a
jet. Pour cela, nous avons réalisé plusieurs séries d’essais afin de déterminer les vitesses
minimales de fluidisation en absence du jet (Upy) et du jet (Uns) en ‘absence de ’air de
fluidisation.

Le régime hydrodynamique d’un lit a jet dépend des caractéristiques géométriques de
la colonne (diameétre, orifice du distributeur, angle de la base de la colonne...), des
propriétés physiques des particules (taille, répartition granulométrique, masse
volumique...) et des conditions de fonctionnement (vitesse du gaz, hauteur du lit...).

Selon Thonglimp et coll. [76], 1a connaissance de la vitesse minimale de fluidisation
dans des conditions données est essentielle pour le dimensionnement des appareils mettant
en ceuvre la fluidisation.

I11.2.1 Etude de ’expansion du lit

La procédure expérimentale consiste a atteindre 1’état fluidisé du lit en partant de
I’état fixe et ce en augmentant progressivement la vitesse d’aération, puis en suivant le
chemin régressif jusqu'a retrouver 1'état fixe du lit en relevant les valeurs des pressions
pariétales a différentes hauteurs du lit pour chaque vitesse d’aération.

Nous considérons une masse de 16 kg de particules de sable de 398 um de diametre
moyen et de masse volumique égale a 2604 kg/m’, qui repose sous 1’action de leur poids
sur le distributeur a I’intérieur de la colonne cylindrique.

II1.2.1.1 Profils de pression

La figure III.1 représente I'évolution des profils de pressions pariétales en fonction de
la cote x et ceci pour différentes vitesses d'aération.

Ces profils de pression sont des droites de pentes négatives qui augmentent avec
l'accroissement de la vitesse d'aération jusqu'a atteindre une valeur fixe qui correspond a la
fluidisation du lit. Le gradient de pression €étant constant, le régime d’écoulement est donc
établi et la porosité du lit est uniforme.

L'expression de la perte de pression dans le lit peut s’exprimer sous la forme suivante

X

AP=—(8—P].X+APt (II1.2)

ou —[%Pj est le gradient de pression longitudinal ;
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et AP, l'ordonnée a I'origine correspondant a la différence de pression totale dans le lit.
Le point d’intersection des différentes droites de profil de pression avec 1’axe des abscisses

représente la hauteur du lit. Son expression est la suivante ;
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Figure III.1 : Evolution du profil de pression pariétale en fonction de la cote X

in
OP
Oox
AP(Pa
i (Q) U, (cm/s)
¥ m 29,1
B o 26,0
A 185
i 2 v 13,3
< * ¢ 99
— 2 a4 7.4
* » 5.0
B 4 ™ + 32
> 2
B > < L 4 2
» < -
— + >
+ > < 2
L -+
RNy
1 1 1 1 1 1 " 1 T 1 " 1 1 »—\(mlrn)
40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 240

I11.2.1.2 Perte de pression totale

(1I1.3)

La figure II1.2 représente la variation de la perte de pression totale du lit en fonction

de la vitesse d’aération du gaz. Nous constatons que lorsque le lit est fixe, la perte de
charge totale dans le lit augmente avec l’accroissement de la vitesse du gaz jusqu’a
atteindre le poids apparent du lit par unité de section droite de la colonne. En lit fluidisé,
I’augmentation de la vitesse du gaz n’entraine aucune modification de la perte de pression
totale dans le lit. Ce point de transition entre I’état fixe et le début de la fluidisation

correspond a la vitesse minimale de fluidisation notée Uy, Sa valeur est de 9,9 cm/s.

Des essais pour déterminer la vitesse minimale de fluidisation pour un sol humide a

plusieurs teneurs en humidité (5%, 10% et 15%) n’ont pas donné de résultats significatifs.
Aussi, la vitesse minimale de fluidisation a été¢ déterminée a partir de 1’équation d’Ergun

en tenant compte de la masse volumique du sol humide :

(-2 Xos - p, )2 =

L

1504, (1-5 f

1L75p,(1-¢)

('//-dp )2 &’

50

wd &’

U2

(11L.4)



Pour la teneur d’humidité fixée a 15%, la vitesse minimale de fluidisation calculée est de
13,6 cm/s.
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Figure II1.2 : Evolution de la perte de pression totale en fonction de la vitesse d’aération
I11.2.1.3 Gradient de pression

La figure II1.3 montre 1’évolution du gradient de pression en fonction de la vitesse
d’aération.

Le gradient de pression a été calculé par régression linéaire sur la droite
représentant le profil de pression.
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Figure II1.3 : Variation du gradient de pression longitudinal
en fonction de la vitesse d’aération
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D’apres la figure II1.3 nous remarquons qu’elle a la méme allure que celle de la perte
de pression totale dans le lit. Une fois que le lit est fluidisé, le gradient de pression se
stabilise en formant ainsi un palier ; I’abscisse correspondant au point du début de stabilité
est égale a la vitesse minimale de fluidisation.

I11.2.2 Vitesse minimale du jet

La vitesse minimale du jet (Uys) est définie comme étant la plus faible vitesse du
gaz pour laquelle le lit reste en jet et est déterminée expérimentalement selon la méthode
de Mathur [50]. Cette méthode consiste a suivre 1’évolution de la pression statique a une
distance de 10 mm au-dessus de I’injecteur a I’aide d’une sonde de Pitot, pour différentes
vitesses du jet en faisant varier cette derniére de manicere décroissante. La vitesse
d’aération du lit de particules reste nulle durant toute 1’expérience. La pression statique
augmente graduellement pour atteindre brusquement un maximum et ensuite diminuer.

L’évolution de la pression statique en fonction de la vitesse du jet est représentée sur la
figure I11.4. Pour un injecteur de longueur 40 mm, la vitesse minimale du jet est égale a 37
m/s; elle correspond a la montée brusque de la pression statique a une certaine vitesse du
jet.
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Figure I11.4 : Evolution de la pression statique en fonction de la vitesse du jet
I11.3 Essais préliminaire de I’évolution de la teneur en humidité dans le lit

L humidité est un facteur de grande importance pour la croissance et le développement
des micro-organismes qui interviennent dans le processus de biodégradation et les
différents transferts.

Les taux d’humidité préconisés varient selon les auteurs, certains proposent 10% [4],
Davis et Madson [22] proposent 14% et Nano et coll. [56] suggérent un taux d’humidité
supérieure a 15%. Nous avons opté pour une humidité de 15 % a maintenir constante.
Nous avons, pour cela, suivi I’évolution de la teneur en humidité en fonction du temps
dans un bioréacteur fluidisé (Uy, 0), un bioréacteur a jet (0, U;) et un bioréacteur fluidisé a
jet (Ug, Uj).
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Les résultats de mesure obtenus pour les différents essais en fonction du temps sont
représentés sur les figures (II.5 & 7) ou W représente la teneur réduite en humidité.

1,05 ——
LW U (cm/s)
1,00 = A
m 99
- ™ A 134
* ,
0,95 - * 18,0
B | |
0,90 | A = R .
R A ]
* A -
0,85 | A -
- * A i
0,80 A
| * N -
*
0,75 | - n
*
0,70 + * x f A
- *x &
0,65 |- :
1 l 1 l 1 l 1 l 1 1 tem|ps (I-l:lln)
0 20 40 60 80 100 120 140

Figure II1.5 : Evolution de la teneur en humidité réduite en fonction du temps
dans un bioréacteur fluidisé
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Dans les trois réacteurs, nous remarquons que la teneur en humidité est fortement
influencée par les conditions opératoires. Ainsi, plus la vitesse de jet est importante, plus le
séchage des particules est important. Les mémes observations sont faites avec la vitesse
d’aération, puisque au bout de 60 minutes, ’humidité diminue del0% pour une vitesse
d’aération de 9,9 cm/s, de 20% pour une vitesse d’aération de 13,4 cm/s et de 30 % pour la
vitesse d’aération la plus élevée qui est égale a 18 cm/s. Afin de comparer I’influence des
conditions opératoires sur la cinétique du séchage, nous avons relevé la vitesse de séchage
qui est déterminée a partir du tracé des tangentes a la courbe pour les différents temps.

Nous constatons d’aprés les figures II1.8 a 10 qui représentent 1’évolution de la
vitesse de séchage en fonction du temps pour les différents réacteurs que tous les graphes
obtenus ont la méme allure et présentent deux phases.

Une premicre partie linéaire : elle correspond a la phase ou la vitesse de séchage est
constante. Pendant toute la durée de cette phase, la surface du solide est saturée en eau. Il
s’y forme une couche limite de gaz ou la pression de vapeur d’eau est quasi égale a celle de
I’eau pure dans les mémes conditions de température et de pression. Cette situation résulte
de la présence d’eau en quantité importante a la surface du solide. Ce qui provoque la
vaporisation de I’eau de la surface.

Une deuxiéme partie représente la phase a vitesse de séchage décroissante. Pendant
cette période du séchage, le transfert de 1’eau au sein du solide n’est plus assez rapide pour
saturer la pellicule de gaz entourant celui-ci. Il se crée dans les particules un front de
vaporisation se dirigeant progressivement vers I’intérieur de la matiére a sécher. La vapeur
d’eau ayant un chemin de plus en plus important a parcourir, sa pression a la surface du
solide diminue. La différence entre cette pression et la pression de vapeur d’eau dans le
milieu ambiant va donc décroitre avec comme conséquence la diminution de la vitesse de
séchage

Nous remarquons que plus la vitesse d’aération ou de jet est élevée, plus la vitesse
de séchage est importante.
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Figure I11.8 : Evolution de la vitesse de séchage en fonction du temps
dans un bioréacteur fluidisé
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Figure I11.10 (b): Evolution de la vitesse de séchage en fonction du temps

dans un bioréacteur fluidisé a jet

déterminée a partir de la vitesse de séchage en phase constante.

différents essais sont regroupés dans le tableau II1.6.

L’objectif de ces essais est de déterminer la quantité d’eau a introduire au cours du
traitement biologique du sol pour maintenir la teneur en humidité nécessaire au traitement
constante et égale a 15% durant tout le traitement. Pour cela, nous utilisons un systéme
d’irrigation qui nous permettra d’alimenter le bioréacteur en quantit¢ d’eau voulue,

Les différents débits d’eau nécessaire pour réajuster la teneur en humidité pour les

Tableau III.6 : Débits d’eau pour les différents essais

Type de réacteur Vitesses Débit d’eau (g/mn)

(9,9 ;0) 6,5

(Ug, 0) (13,4 ;0) 10,0
(18,0 ;0) 12,4

(0;37) 5,5

0. 1) (0 42) 41,0
(9,9; 37) 7,0

(13,4 ;37) 11,0

(18,0 ; 37) 11,5

(Us Uy (9,9; 42) 16,0
(13,4 ;42) 17,0

(18,0 ; 42) 29,0
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I11.4 Traitement biologique d’un sol pollué par le gasoil

Le traitement biologique du sable pollué par du gasoil a 40g/kg de sol a été effectué
période de neuf jours. Le sol a ét¢ amendé¢ en nutriments suivant le rapport C/N/P =
100/10/1 a deux reprises, lors de la pollution artificielle et au début du traitement
biologique.

Nous avons également essay¢ de déterminer le taux d’élimination des hydrocarbures
par évaporation. Pour cela, des études sur du sable stérile ont été également faites. Ce
dernier a été au préalable lavé et séché a 120°C pendant 24 heures pour ainsi éliminer tous
les micro-organismes.

I11.4.1 Optimisation des parameétres influencant la biodégradation

Afin d’obtenir des meilleurs rendements d’élimination des hydrocarbures, il est
impératif d’optimiser les parametres influencant la biodégradation.

a) Influence de ’humidité : Il est indispensable que le sol conserve un taux
minimum durant tout le processus de biodégradation. Certains travaux dont Davis et
Madsen [22] ont montré que la biodégradation est d’autant meilleure que la teneur en
humidité est importante. Pour cela, nous avons opté pour maintenir le taux d’humidité a
15% pendant tout le traitement.

b) Influence de la température : Plusieurs auteurs affirment que la plupart des
bactéries adaptées aux hydrocarbures sont mésophiles et plus performantes a 37°C. Les
essais ont été effectués durant les saisons d’hiver et de printemps avec une température
ambiante treés basse. Ceci nous a poussé a concevoir un systeme de chauffage afin de
maintenir la température nécessaire pour le développement des micro-organismes. La
température du milieu a été maintenue entre 25 et 31°C.

c) Influence des nutriments: Sachant I’importance des nutriments pour la
croissance microbienne, il est impératif de contrdler ce parametre afin d’avoir un bon
rendement d’élimination. Le rajout de 1’azote et de phosphore pour réajuster le rapport
C/N/P, comme le préconise la littérature 100/10/1, s’est avéré nécessaire. Nous avons
introduit dans le réacteur les quantités nécessaires d’azote et de phosphore inorganiques
respectivement sous forme de NH4sNO; et KH,POs.

d) Influence du pH : I’activité microbienne est largement affectée par le pH. En
général, on vise a obtenir la neutralit¢ du sol pour ne pas nuire a la croissance des
microorganismes. Le suivi du pH durant tous les essais a montré que ce dernier était
pratiquement constant et compris entre 7,5 et 8. C’est une valeur optimale pour la
dégradation des hydrocarbures [41].

111.4.2 Evolution de la croissance bactérienne

Le suivi de I’évolution de la croissance bactérienne a partir des échantillons
prélevés quotidiennement est réalisé pour les différents essais. Les résultats de mesure de
la biomasse en fonction du temps sont représentés sur les figures II1.11 et I11.12.

Les courbes de croissance microbienne présentent en général différentes phases
habituelles [66] que sont celles de latence, d’accélération, de croissance exponentielle, de
ralentissement, stationnaire et de déclin.
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Les figures I11.11 (a, b et c) et I11. 12 (a, b et ¢) représentent 1I’influence de la vitesse
de jet et la vitesse de fluidisation sur 1’évolution de la microflore fixée sur les particules
solides. On distingue trois phases pour les différents essais :

e Phase exponentielleou la croissance bactérienne est relativement
prononcée. En I’absence du jet, elle est beaucoup plus prononcée en milieu fluidisé (Us =
13,4 cm/s). La présence de jet, favorise la croissance microbienne et augmente avec
I’augmentation de la vitesse d’aération. Ces résultas sont confirmés par les pentes des
droites de I’évolution de la croissance bactérienne en fonction du temps. Cette phase
particuliere correspond a 1’étape de dégradation des hydrocarbures la plus active et a
I’assimilation des éléments nutritifs contenus dans le milieu (azote, phosphore). A ce stade,
toutes les bactéries sont vivantes, la biomasse atteint un maximum pour chaque essai.

En milieu préfluidisé, 1’augmentation de la vitesse de jet au dela de 37 m/s affecte
peu la croissance microbienne. En milieu fluidisé, la croissance microbienne est d’autant
plus importante que la vitesse de jet est importante. Cela est apparent pour I’essai (Uj, Uy)
= (42m/s, 18 cm/s) ou la biomasse atteint 1.10'° UFC/g.

Par ailleurs, le milieu de culture devient de moins en moins favorable a la
croissance microbienne. Cette dernieére passe d’une phase stationnaire a une phase de
déclin di a I’épuisement des nutriments. La biomasse est d’autant plus élevée que le débit
d’aération est important.

e  Phase stationnaire : cette partie nous renseigne sur la stabilité du taux de
croissance de la microflore qui atteint son maximum étant donnée que le milieu devient
défavorable pour la reproduction des micro-organismes. Cela peut étre di a I’épuisement
des nutriments, toutefois d’autres facteurs pourraient étre responsables.

e  Phase de déclin : cette étape est atteinte aux alentours du huitiéme jour ou
les bactéries ne se reproduisent plus. Par conséquent, le taux de croissance devient négatif,
ce qui est probablement di & une diminution des substrats, des nutriments et a un effet
d’inhibition provoqué par la toxicité des hydrocarbures présents.

Il faut toutefois remarquer que la microflore bactérienne totale, relativement
importante en début d’expérience (10° UFC/g), n’a pas véritablement évolué puisqu’elle se
situe entre 10° et 10'°. Par ailleurs et pour I’ensemble des essais, la phase d’adaptation et &
priori celle de croissance ont débuté durant les 21 jours. Dans beaucoup de travaux de
bioremédiation la flore microbienne passe de 3.10’ UFC/g a 10° UFC/g selon Greer et
coll. [33] et de 10° & 10’ pour Miicic-Terzic et coll. [S3] alors que pour Ghazali et coll.
[31] I’échantillon contaminé avec le diesel contient 10° UFC/g des microorganismes
indigénes et passe a ’ordre de 10’ UFC/g aprés addition d’un inoculum. Nous avons
toutefois déterminé pour les différents essais le taux de croissance pmax.

La détermination du taux de croissance maximum a partir des pentes des droites de
I’évolution de la croissance bactérienne en fonction du temps durant la phase exponentielle
nous a permis de comparer les vitesses de croissance bactérienne pour les différents essais.

Les résultats du taux de croissance sont donnés dans le tableau I11.7
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Figure III.11 : Evolution de la biomasse en fonction du temps

Influence de la vitesse d’aération
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Figure II1.12: Evolution de la biomasse en fonction du temps
Influence de la vitesse de jet
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Tableau II1.7 : Coefficient du taux de croissance pmax pour les différents essais

Type de réacteur Vitesses Bmax (i)

9.9: 0) 0.275

(Us, 0) (13.4; 0) 0.589
(18.0: 0) 0.434

0: 37) 0.511

(0. Uy (0: 42) 0.879
(9.9:37) 0.473

(13.4: 37) 0.637

(18.0: 37) 0.674

(Ur Uj) (9.9: 42) 0.608
(13.4: 42) 0.641

(18.0: 42) 1.029

Il ressort clairement que la présence du jet accélére la croissance microbienne. En
effet les résultats donnent un taux de croissance maximum de 1,029 J! dans le cas ou U;,
Uy) sont égales a (42 m/s, 18 cm/s)
D’aprés les courbes de la croissance microbienne, le traitement biologique des
hydrocarbures n’est efficace que durant les cinq premiers jours et ce pour les différents
bioréacteurs. Ceci sera confirmé par la mesure des concentrations en hydrocarbures.

111.4.3 Evolution de la teneur en nutriments

Il a été démontré que les nutriments sont indispensables a ’activité microbienne. Il
est donc important de suivre I’évolution de la teneur de ces ¢léments pendant toute la
période de traitement et d’en étudier I’influence sur la croissance bactérienne.

Nous avons suivi ’évolution de la concentration de ’azote ammoniacal [ NH, ],
des nitrites [ NO; ], des nitrates [ NO; ] et du phosphore sous forme de [ PO, ] au cours du
temps.

111.4.3.1 Evolution de la teneur en azote

La présence de la maticre organique telle que les hydrocarbures et son assimilation
ont pour conséquence un accroissement de la biomasse et corrélativement une variation de
plusieurs paramétres. Parmi ces parametres, on cite 1’azote qui est ’'un des constituants
majeurs de la matiere vivante. Il représente 10 & 15% du poids sec des cellules et c’est un
¢lément indispensable a la constitution des molécules, de protéines (acides aminés), des
purines, des pyrimidines, de certains glucides et lipides, de cofacteurs enzymatiques et
d’autres substances.

De nombreux microorganismes utilisent 1’azote des acides aminés grace a 1’action
de certaines enzymes telles que le glutamate déshydrogénase. Il est donc important de
suivre la teneur en azote pendant la période d’incubation.

L’azote total, correspond a la quantité totale d’azote présent sous forme li¢e, soit
généralement :

N

woat =NVH 3 + N +NO,; :{ NO; (11L.5)

organique)

Azote réduit  Azote oxyd¢ et les nitrés
(Kjeldahl)  nitrosés
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Les formes essentielles de 1’azote dans le sol sont des composés minéraux et de
I’azote de Kjehdahl. Cependant, nous avons pu suivre la variation des trois formes
différentes d’azote :

e L’azote ammoniacal NH, ;
e L’azote nitrique NO; ;

e L’azote nitreux NO, .

L’azote de Kjehdahl n’a pas pu étre déterminé expérimentalement.
111.4.3.1.1 Evolution de I’azote ammoniacal
a) Influence de la vitesse d’aération

L’évolution de la teneur en azote ammoniacal dans le bioréacteur fluidisé a jet est
représentée sur les figures I11.13 (a, b et ¢).

Durant la période de traitement, il a ét¢ constaté une importante diminution de la
teneur en azote ammoniacal pour les différentes vitesses de jet.

En I’absence de jet, 1’état du lit n’influe pas sur 1’évolution de I’azote ammoniacal.
En présence de jet, cette diminution est plus prononcée.

Cette diminution est d’autant plus importante que la vitesse d’aération est grande
pour une vitesse du jet égale a 37 m/s. Par contre pour une vitesse du jet de 42m/s, la
régression est plus importante en azote ammoniacal en milieu préfluidisé (Ur= 9,9 cm/s).

Toutefois, nous avons remarqué que pour une vitesse de jet U; trés importante
I’aération diminue 1’assimilation en azote ammoniacal.

Cela peut étre attribué a la transformation d’une fraction de 1’azote ammoniacal en
nitrate par le phénomeéne de nitrification, alors qu’une autre fraction est assimilée par les
cellules bactériennes. Par le biais de cette oxydation, les microorganismes arrivent a
synthétiser I’ ATP nécessaire a leur croissance.

b) Influence de la vitesse de jet

L’influence de la vitesse du jet est montrée sur les figures II.14 (a, b et c).
L’évolution de la teneur en azote ammoniacal, pour une faible vitesse d’aération, montre
que plus grande est la vitesse de jet, plus grande est la consommation. Contrairement a la
vitesse d’aération de 13,4 cm/s a faible vitesse de jet, la consommation de 1’azote
ammoniacal est importante. En lit fluidisé (Ur = 18 cm/s) la présence de jet augmente
I’assimilation de I’azote ammoniacal pour les vitesses de jet choisis.

De fagon générale, la teneur en azote ammoniacal diminue au cours du temps. Cette
diminution est importante et ce quelque soit 1’état du lit. En présence du jet, cette
diminution est beaucoup plus accentué¢e. En effet, I’augmentation de la vitesse du jet
n’affecte pas le taux de consommation de 1’azote ammoniacal.
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111.4.3.1.2 Evolution des nitrates

Les dérivés de 1’azote recherchés et dosés dans le sol, hormis I’azote ammoniacal,
sont les nitrates et les nitrites qui seront suivis au cours du temps dans le bioréacteur
fluidisé a jet.

Les figures III.15 (a, b et ¢) représentent I’influence de la vitesse d’aération tandis
que les figures II1.16 (a, b et ¢) montrent I’influence de la présence du jet sur I’évolution de
I’azote sous formes de nitrates.

a) Influence de la vitesse d’aération

Comme le montrent les figures III.15 (a et b) la teneur en nitrates augmente en
début de traitement pour ensuite diminuer.

Cette augmentation est due probablement au phénomene de nitrification, comme le
suggerent Schloesing et Muntz [67] ; une nitrification peut avoir lieu dans un milieu riche
en maticres organiques et en ions ammonium. Ces ions se transforment en nitrates lorsque
I’aération est élevée, la température pas trop basse et le milieu légérement alcalin. Ces
conditions étaient réunies dans ce bioréacteur avec les trois vitesses d’aération.

D’aprés Winogradsky [51], le phénoméne de nitrification se déroule en deux
étapes : la nitritation, transformation d’ion ammonium NH, en ion nitrite NO, due aux
bactéries nitreuses (Nitrosomonas, Nitrosococcus et Nitrosospira) et la nitratation,
transformation de 1’ion nitrite en ion nitrate NOs™ due aux bactéries nitriques (Nitrobacter,
Nitrocystis).

L’augmentation de la teneur en nitrates a une vitesse de jet nulle et avec une vitesse
d’aération égale a 18 cm/s est la plus importante en comparaison avec celle observée aux
vitesses d’aération plus faibles.

La concentration des nitrates diminue d’une facon remarquable a partir du premier
jour pour une vitesse de jet de 42 m/s. Ceci peut étre di aux forts débits d’aération qui
accélerent le processus de croissance et par conséquent le phénomeéne de nitrification.

Apres le sixiéme jour de traitement, la teneur en nitrates diminue considérablement
pour tous les essais.

b) influence de la vitesse du jet

Pour les différentes vitesses d’aération comme I’illustrent les figures II1.16, la
présence du jet a une vitesse égale a 42 m/s accélere le phénomene de nitrification.

111.4.3.1.3 Evolution des nitrites

Les nitrites NO, peuvent s’accumuler et constituer un probléme environnemental

en participant a la formation de nitrosamines cancérigénes [62].
Les nitrites subissent une réduction plus prolongée arrivant ainsi a I’ion ammonium
dans le cas de la nitrification assimilatrice et a une oxydation plus prolongée aboutissant

ainsi a I’azote nitrique NOSZ* dans le cas de la nitrification [51].
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a) Influence de la vitesse d’aération

L’évolution des nitrites NO, en fonction du temps pour les différentes vitesse de

jet est représentée sur les figures I11.17 (a, b et ¢). On constate une diminution de la teneur
en nitrites durant la période de traitement et ce pour les différentes vitesses d’aération.

Pour une vitesse de jet nulle, la diminution des nitrites est plus importante en milieu
préfluidisé. Alors que pour une vitesse de jet de 37 m/s, I’aération favorise 1’assimilation
des nitrites.

A TDinverse, pour une vitesse de jet de 42 m/s, nous constatons que la seule
présence de jet fait diminuer la teneur des nitrites a un plus bas seuil. Dans ce cas
I’influence du jet I’emporte sur ’aération.

b) Influence de la vitesse du jet

Afin d’évaluer I’influence de la vitesse du jet, nous avons représenté sur les
figures I11.18 (a, b et ¢) I’évolution de la concentration réduite des nitrites en 1’absence et
en présence du jet et ce pour les différentes vitesses d’aération. Nous remarquons que la
diminution de la concentration des nitrites est d’autant plus importante que la vitesse de jet
est importante.

111.4.3.2 Evolution du phosphore

Le phosphore joue un réle important dans le métabolisme cellulaire. Il est présent
dans les acides nucléiques, phosphorite, nucléotides comme 1I’ATP, quelques cofacteurs,
certaines protéines et dans d’autres composants inorganiques comme source de phosphore
pour la synthése d’ATP. Une faible disponibilit¢ du phosphore limite la croissance
bactérienne [8]. Le phosphore joue le réle d’une véritable centrale énergétique a 1’échelle
cellulaire; il permet la récupération, I’accumulation et la distribution de 1’énergie dans la
cellule [41].

a) Influence de la vitesse d’aération

Les figures III.19 (a, b et c) représentent I’évolution de la concentration en
phosphore au cours du temps pour une vitesse de jet constante.

En I’absence de jet nul et pour une vitesse d’aération de 18 cm/s, 1’assimilation du
phosphore est ralentie durant les premiers jours de traitement.

Il ressort des différentes figures que la teneur en phosphore diminue. Cette
diminution est plus prononcée les premiers jours de traitement et ce quelque soit 1’état de
lit et la vitesse de jet appliquée, ce qui confirme 1’importance de ce composé dans le
métabolisme cellulaire dés les premiers jours.

b) Influence de la vitesse de jet

Dans ce cas, nous étudierons I’influence de la vitesse du jet en maintenant une
vitesse d’aération constante. Les résultats de nos essais sont représentés sur les figures
I1.20 (a, b et c)

A une vitesse d’aération importante est égale a 18 cm/s, la diminution de la
concentration réduite du phosphore est d’autant plus importante que la vitesse de jet est
importante.
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10 B_[po43']* a) U, =9,9 cm/s Uj“(m/s)
- 0
i A 37
0.8 | 23 42
.
B VAN
0.6 |-
.
i *
0.4 |- % >*
.
B *
.
0.2 -
N - - -
i T . temps (j)
0.0 L T 4 L * !
0 2 4 6 8 10
1.0 ,.[P043_]* b)U, = 13,4 cm/s Uj“(m/s)
R - 0
AN 37
0.8 |- * 42
- PN
*
0.6 | -
i - N «
0.4 | PaN *
|
- *
0.2 |- - = *
|
i = * temps (j)
0.0 | 1 1 1 - 1
0 2 4 6 8 10
10 k [PO43’]* ¢)U, =18 cm/s U, (m/s)
N - - 0
A AN 37
0.8 | « > 42
N
i ||
0.6
*
||
N A - -
0.4 | -
N
N e .
0.2 |- o
i * - a VN A temps (j)
0.0 L 1 1 x* * - )
0 2 4 6 8 10

Figure I11.20: Evolution de la concentration réduite de phosphore en fonction du temps
Influence de la vitesse de jet

73



111.4.4 Evolution du carbone organique

Le carbone est le principal élément de la matiére organique et sa présence est un
facteur déterminant de la qualité du sol. Il nous a été possible de suivre 1’évolution du
carbone organique en fonction du temps a 1’aide de la méthode d’Anne (norme NFP 94-
055 - chapitre II).

a) Influence de la vitesse d’aération

Les résultats de I’évolution du carbone organique en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé sont illustrés dans les figures II1.20 (a, b et ¢).

Pour une vitesse de jet nulle, la diminution de la teneur en carbone organique est
constatée pour de faibles vitesses d’aération. Cela nous permet de dire que 1’élimination du
carbone est inversement proportionnelle a la vitesse d’aération.

En présence de jet et pour une vitesse de 42 m/s, le taux d’élimination du carbone
atteint son maximum en [’absence d’aération. Pour une vitesse de jet de 37 m/s,
I’¢élimination du carbone est plus prononcée en milieu fluidisé.

b) Influence de la vitesse du jet

L’évolution du carbone organique en fonction du temps pour les différentes vitesses
de jet a une vitesse d’aération constante est représentée sur les figures I11.21 (a, b et c).

Durant le traitement biologique dans le bioréacteur fluidisé a jet, la teneur en carbone
organique diminue a partir du premier jour de traitement et ce pour les différentes vitesses
de jet.

En milieu préfluidisé, la présence de jet favorise 1’élimination du carbone qui atteint
un taux d’¢élimination de 80%.

En milieu fluidisé et pour des vitesses d’aération de 13,4 cm/s et 18 cm/s, les
meilleurs rendements sont observés pour une vitesse de jet de 37 m/s. le taux d’élimination
du carbone est optimum pour une vitesse d’aération de 13,4 cm/s.

I11.4.5 Evolution de la teneur des hydrocarbures

Le gasoil est un mélange complexe d’environ 2000 a 4000 hydrocarbures [49]
qu’on ne peut pas séparer totalement par chromatographie. En fait, seuls les n-alcanes et
quelques hydrocarbures ramifiés peuvent étre identifiés en tant que composés séparés.

Nous avons pu suivre une fraction du gasoil qui contient 21 hydrocarbures dont 15
sont identifiables et appartenant a la famille des n-alcanes (Cyg — Ca4).

Concernant la dégradation du gasoil, le probléme majeur est la complexité
d’analyse qui est due au nombre élevé de ses composés.

Le suivi de la concentration des hydrocarbures durant la période du traitement
biologique pour les différents essais a été réalisé par chromatographie en phase gazeuse
CPG et par infrarouge pour certains essais.

Dans le cas de la CPG la détermination de la teneur des hydrocarbures est effectuée
a I’aide d’un étalon interne qui est 1’Anthracéne. Cet hydrocarbure posséde un temps de
rétention compris entre ceux de Cy7 et Cig. Il a été choisi car il n’existe pratiquement pas
dans le gasoil et posséde une bonne résolution de séparation par rapport a celle des
hydrocarbures du gasoil.
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Les analyses par chromatographie en phase gazeuse ont été effectuées au sein du
laboratoire de chromatographie de la Faculté de chimie de I’U.S.T.H.B.

L’analyse chromatographique a été effectuée avec programmation de température
en utilisant une colonne HP1 capillaire en silice fondue de 30 m de longueur, 0,25 mm de
diametre interne et 0,25 um d’épaisseur du film avec une phase stationnaire en
méyhylpolysiloxane (HP). La température initiale est de 80 °C et la programmation de
température est a raison de 8°C/mn pour atteindre une température finale de 250°C.

Le spectre du gasoil analysé est représenté sur la figure II1.22. Il nous a permis
d’identifier les alcanes situés entre C;p — Cy4 ainsi que les composés X; que nous n’avons
pas réussi a identifier.

Les pourcentages des composés identifiés sont consignés dans le tableau III.8.

Tableau II1.8 : Résultats d’analyse du gasoil par chromatographie en phase gazeuse

Constituants % Massique

X1 0,336
nC10 1,037
nCl11 2,248
nC12 2,810

X2 1,138
nCl13 2,785

X3 1,581
nCl4 3,318

X4 1,662
nC15 4,575

X5 1,339
nC16 3,312

X6 2,084
nC17 2,912
nC18 2,253
nC19 2,071
nC20 0,959
nC21 0,548
nC22 0,367
nC23 0,224
nC24 0,135

La différence des conditions opératoires de température (Ti, Tr) et de colonnes
utilisées (phase stationnaire, longueur...) ont fait que nous n’avons pu identifier que
37,69% des hydrocarbures dont 29,55% d’alcanes entre C,g et Caa.

Les résultats d’analyse du gasoil par CPG effectués par le laboratoire du centre de
Recherche et développement de Sonatrach de Boumerdes donnent la distribution massique
des hydrocarbures par ordre de carbone (C4 a Csp) et non par familles d’hydrocarbures. La
comparaison avec nos résultats est tres difficile.

Marchal et coll. [49] ont utilisé un gasoil commercial avec 24% d’alcanes ; 30%
d’aromatiques et 46% d’iso et cycloalcanes.

71



= S Gel

!

Cio

Ci2

Cis

Cis

Cie

Ci7

e |

Figure II1.22 : Spectre chromatographique du gasoil

78



a) Influence de la vitesse d’aération

Afin d’étudier I’influence de la vitesse d’aération, nous avons représenté sur les
figures I11.23 (a, b et c¢) I’évolution de la concentration réduite [HC]/[HC], et sur la figure

I11.24 (a, b et c) I’évolution du rendement d’¢élimination des hydrocarbures dans un
bioréacteur fluidis¢é a jet. En 1’absence de jet, la teneur en hydrocarbures diminue
graduellement dans les cas de Us= 9,9 cm/s et Us = 13,4 cm/s et ce processus s’accélére a
partir du 7°™ jour tandis que pour U¢ = 18 cm/s, on remarque une nette diminution dés le
quatriéme jour. Dans ce cas, la dégradation du gasoil passe par une phase lente suivie
d’une phase accélérée.

En présence de jet, selon que I’on opére a une vitesse de jet de 37 m/s ou de 42 m/s,
les résultats différent complétement. Pour une vitesse de jet de 42 m/s (figure I11.23.c)
I’aération ou I’état du lit n’affecte pas le taux d’élimination des hydrocarbures et le taux
d’élimination est trés important. Pour une vitesse de jet de 37 m/s, la présence de 1’air de
fluidisation diminue de fagon significative le taux d’élimination des hydrocarbures.
Toutefois, I’état du lit affecte peu cette évolution comme I’illustre la figure I11.23 .b

Il ressort clairement des différents essais que la présence de jet accélere le
processus d’élimination des hydrocarbures. Aprés neuf jours de traitement, on atteint des
taux d’¢limination des hydrocarbures étudiés de 97% en ’absence de jet pour une vitesse
de fluidisation de 18 cm/s, et en présence de jet, il est de 93% pour une vitesse de jet de 37
m/s et 89% pour une vitesse de jet de 42 m/s. A priori, il serait plus judicieux d’opérer avec
des vitesses de jet inférieures ou égales a 37 m/s.

b) Influence de la vitesse du jet

Afin d’évaluer I’influence de la vitesse du jet sur la dégradation des hydrocarbures,
nous avons représenté le taux d’enlévement des hydrocarbures pendant le traitement dans
le bioréacteur fluidisé a jet et ce pour différentes vitesses d’aération sur les figures I11.25 et
I11.26.

Si la présence de jet accélere le processus d’enlévement des hydrocarbures, dans le
cas d’une vitesse d’aération de 18 cm/s, I’influence du jet semble négligeable a priori
comparés a celle de I’aération.

Il ressort clairement des différents essais que la présence de jet qui favorise les
échanges interparticulaires et les transferts entre les différentes phases en présence,
accélere le processus d’¢limination des hydrocarbures dans le cas de milieux préfluidisé et
fluidisé, exception faite pour une vitesse de fluidisation importante de 18 cm/s.

Au dela du minimum de fluidisation (figure II1.25.c), le taux d’enlévement des
hydrocarbures est peu affecté par la présence de jet.

Les résultats de mesures du taux d’enlévement des hydrocarbures sont regroupés
dans le tableau II1.9.

Apres neuf jours de traitement, les résultats montrent que les hydrocarbures étudiés
sont ¢liminés a plus de 89 %.

Selon Mecheraoui et Lardjane [52], le traitement biologique des hydrocarbures
cinétique de dégradation et réduit le temps de traitement sans tenir compte du taux
d’évaporation.
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Figure I11.23: Evolution de la concentration réduite du gasoil au cours du temps
Influence de la vitesse d’aération
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Figure I11.24 : Evolution du rendement d’¢limination du gasoil au cours du temps
Influence de la vitesse de jet
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Figure II1.25 : Evolution de la concentration réduite du gasoil au cours du temps
Influence de la vitesse de jet
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Figure I11.26 : Evolution du rendement d’¢élimination du gasoil au cours du temps
Influence de la vitesse de jet
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Tableau III.9 : Rendement d’élimination des hydrocarbures dans le bioréacteur fluidisé a

Jet
. Rendement Durée du
L);Ic):eii [U (c;’/l:;es:;s(m /9)] d’élimination traitement
f > (%) (jours)
(9,9; 0) 89,7 09
(Ug, 0) (13.4; 0) 26,6 05
(18,0; 0) 97,2 09
. (05 37) 29,9 05
(0. Up (0; 42) 94.6 09
(9.9; 37) 98.0 09
(13,4; 37) 76,0 05
(18,0; 37) 92.6 09
U, U
(U U) (9,9; 42) 94,8 09
(13,4; 42) 90,6 09
(18,0; 42) 88,8 09

I11.4.6 Biodégradation des hydrocarbures

L'évaporation est généralement le principal processus d'altération au cours des
premiers jours qui suivent un déversement. Les molécules de faible poids moléculaire
s’évaporent plus rapidement que celles de poids moléculaire €élevé qui persistent dans le
sol. Pour cela, nous avons jugé nécessaire d’estimer le taux d’évaporation du gasoil pour
chaque essai et de quantifier le taux de dégradation généré par les microorganismes
indigenes.

Les conditions opératoires dans un réacteur fluidisé a jet ou il n’existe pas de phase
aqueuse, sont proches de celles qui se déroulent dans les conditions naturelles, si ce n’est
quon joue sur D’intensit¢ de [’aération qui favorise le transfert des molécules
d’hydrocarbures volatils vers 1’atmosphére. Ainsi et pour une meilleure estimation du taux
de dégradation des hydrocarbures, nous avons réalisé les mémes essais du traitement que
précédemment sur un sol stérile pollué a 40 g de gasoil par kg de sol stérilis¢ au préalable.

A cet effet, le sol utilisé a été lavé au préalable et séché a 1’étuve a 120°C durant
vingt quatre heures pour pouvoir éliminer les microorganismes existants.

Le suivi du phénomeéne d’évaporation est réalis¢ a partir de I’analyse par C.P.G
d’échantillons de sol prélevées tous les jours. Lors des différents essais, nous avons
constaté que le taux d’enlévement des hydrocarbures ou d’évaporation augmente avec le
temps pour atteindre une valeur seuil aprés deux trois jours de traitement dans tous les cas
comme I’illustre I’exemple ci-dessous.

Temps (j
ps (§) 0 5 5
(Us, Uj)= (18cm/s; 42m/s
Rendement (%) 0 51,5 51.5

Les résultats de mesure du taux d’élimination maximal des hydrocarbures a partir du
sol sont regroupés dans le tableau II1.10.

Il ressort clairement que le taux d’évaporation augmente avec les débits d’aération et
de jet, ce qui influe considérablement sur le taux d’¢élimination des hydrocarbures du sol.
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Tableau II1.10: Taux d’évaporation des hydrocarbures dans un bioréacteur fluidisé a jet

. Taux
Type de Vitesses d’évaporation
réacteur [Ut (em/s), Uj (m/s)] (%)
(1]
(9,9; 0) 4,6
(Ug, 0) (13,4;0) 16,0
(18,0; 0) 16,2
_ (0; 37) 17,3
0,y (0; 42) 17,6
(9,9; 37) 26,3
(13,4; 37) 26,0
18,0; 37 37,0
(Ur, U)) ( :
(9,9; 42) 26,1
(13,4; 42) 35,0
(18,0; 42) 51,5

Au vu des résultats obtenus consignés dans le tableau III.11, on peut conclure que le
taux de biodégradation est trés important dans le cas d’un lit préfluidisé. Il atteint une
valeur de 85% en I’absence de jet et en présence de jet, il atteint des valeurs de 72% et
69% pour des vitesses de jet respectivement égales a 37 m/s et 42 m/s.

Tableau II1.11 : rendement d’
¢limination des hydrocarbures

Type de Vitesses Taux Taux Taux de
réacteur U /s). Us (m/ d’élimination d’évaporation | biodégradation
[Us (cm S), i (m S)] (%) (%) (%)
(9,9; 0) 89,7 4,6 85,0
(18,0; 0) 97,2 16,2 81,0
4 (0;37) 29,9 (*) 17,3 -
0, Uy (0; 42) 94,6 17,6 77,0
(9,9; 37) 98,0 26,3 71,7
(13,4; 37) 76,0 (*) 26,0 -
(U, U) (18,0; 37) 92,6 37,0 55,6
> Uj
(9,9; 42) 94,8 26,1 68,7
(13,4; 42) 90,6 35,0 55,6
(18,0; 42) 88,8 51,5 37,3

* : analyse par infrarouge pour une durée de cing jours.

I11.4.7 Cinétique de dégradation des hydrocarbures
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D’apres la littérature [55], la dégradation des hydrocarbures totaux par les
microorganismes suit une loi cinétique du premier ordre.

Afin de déterminer 1’ordre de la réaction de biodégradation, nous avons supposé
que la biodégradation des hydrocarbures présents dans le sol suit une cinétique du premier
ordre ou la vitesse de dégradation s’écrit comme suit:

y__dlHC] K[HC] (I1L6)
dt
Hf _d[HC] _ I s (I11.7)
[HC] HC 0 .
L (I1L8)
HC

ou

k : la constante de vitesse de dégradation ;
[HC]o: la concentration initial en hydrocarbures.

La représentation de In [HC]o/ [HC] en fonction du temps pour les différents essais
mettent en évidence une droite de pente k, montrant ainsi que les vitesses de dégradation
des hydrocarbures évoluent selon I'ordre 1 comme lillustre la figure II1.27 a titre
d’exemple. Les tracés de In [HC],/ [HC] sont représentés en annexe 12.

45
In [HC]0/[HC]

35 -

2,5 - - & --Uf=9,9 cm/s

— & —Uj=37m/s

—o0— (U, Uj=9,9;37)

temps (j)

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

Figure I11.27 : Représentation de In [HC]o/[HC] en fonction du temps dans trois états du lit
fluidisé a jet

A partir des pentes des tracés de In [HC]o/[HC], les constantes de vitesses de
dégradation pour les différents essais sont déterminées et consignées dans le tableau I11.12.
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Tableau III.12 : Constantes de cinétiques de dégradation des hydrocarbures dans un
bioréacteur fluidisé a jet sous différentes conditions hydrodynamiques.

Type de réacteur U (cz/l:)e’s;is (m/s)] k(j '1) R’

(9,9; 0) 0,068 0,99

(Ug, 0) (13,4; 0) 0,058 (*) 0,97

(18,0; 0) 0,3786 0,95

(0; 37) 0,0712 (¥) 0,99

0, Uy (0; 42) 0,3494 0,94
(9,9; 37) 0,4398 1

(13,4; 37) 0,2942 (*) 0,99

(18,0; 37) 0,2958 0,95

(Us U) (9,9; 42) 0,2956 0,64

(13,4; 42) 0,2732 0,99

(18,0; 42) 0,2442 0,99

* . Analyse par infrarouge pour un traitement de cing jours.

A partir des résultats de mesures des constantes k (tableau III.12), nous constatons,
en I’absence de jet que 1’aération accélere la cinétique de dégradation des hydrocarbures
étudiés, la constante k augmente.

L’application simultanée de 1’air de fluidisation et de jet accélere considérablement la
cinétique de dégradation des hydrocarbures dans le cas d’un lit préfluidisé. Toutefois la
cinétique diminue avec I’augmentation de la vitesse d’aération.

La constante de vitesse est maximale pour les vitesses de fluidisation et de jet
respectivement de 9,9 cm/s et 37 m/s.

Le suivi de la dégradation des hydrocarbures individuels est possible a partir de
dosage de la teneur résiduelle en hydrocarbures par C.P.G. Aussi nous nous sommes
intéressés au cas du dodécane C;, et du docosane Cy,. Les résultats de mesure des taux
d’¢limination pour les différents essais sont consignés dans le tableau III.13 et reportés sur
la figure II1.28.

Il faut remarquer que la dégradation de ces deux hydrocarbures ne passe pas par une
phase de latence.

La présence de jet accélere de fagon significative la cinétique de dégradation des
hydrocarbures étudiés.

En I’absence de jet, la cinétique de dégradation se divise en deux phases. Une phase
lente suivi d’une phase de dégradation rapide apres 48 h de traitement. Si la cinétique et le
taux de dégradation du docosane C,; sont plus importants comparés a ceux du dodécane
Ci2, la teneur résiduelle finale en C;, apres neuf jours de traitement est inférieure a celle du
C22.

En présence de jet, dans le cas du dodécanes, la dégradation débute par une phase
rapide qui se ralentit ensuite du fait de I’épuisement de ce dernier.

Le dodécane est totalement dégradé apres 9 jours de traitement par la microflore
indigene. Quelque soit la vitesse de jet ¢tudié la cinétique initiale de consommation du
dodécane augmente avec la vitesse de jet.

En présence de jet, la consommation du docosane reste inférieure a celle du
dodécane.
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La cinétique de dégradation des composés dodécane C;, et docosane C,; ne répond
pas a une cinétique d’ordre 1.
Tableau II1.13 : Taux d’élimination de dodécane et docosane.

Taux d’élimination (%)
Vitesses
Temps (j) nCi, nCp,
2 8,2 24,7
Ur=9,9 cm/s 4 21,1 32,6
Uj=0m/s 7 31,5 474
9 97,6 76,7
4 64,9 44,6
Ur=18,0 cm/s 5 87,1 87,3
Uj=0m/s 7 95,9 89,7
9 96,9 91,0
U = 42 m/s 2 72,2 67,6
Ur=0 cm/s 4 77,2 84,5
8 95,9 87,2
2 72,3 442
- 4 96,2 71,0
3 Ur=9,9 ems 7 96.8 55,5
Ujee =37 m/s 9 99,8 95.4
_ 4 92,1 55,9
Ur= 18,0 cm/s 7 96,6 76,2
2 84,3 23,5
Ur=9,9 cm/s 5 92.8 55,8
U = 42 mfs 9 100 88,8
2 68,7 70,2
Ur=18,0 cm/s 7 90,9 57,3
9 96,4 82,9
0,
100 | Ry (%) -~
A A x
*
B hAg
*
80 |
O
L VAN
(Us; U) = (cm/s; m/s)
]
60 - N A = (99;0)
A 0 (9,9 0),
2 - A (99;37),
40 |- A (9.9:37)
i = - *  (9.9:42),
= % (9.9:42)
20 |
i = temps (j)
0 " 1 " 1 " 1 " 1 "
0 2 4 6 8 10
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Figure I11.28 : Représentation du taux d’¢limination du dodécane et du docosane en
fonction du temps dans trois états du lit fluidisé a jet

Conclusion générale :
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CONCLUSION GENERALE

Au cours des derni¢res décennies, la pollution de I’environnement n’a cessé
d’augmenter avec I’industrialisation croissante. Parmi les polluants majeurs de notre
environnement, les hydrocarbures sont considérés comme des contaminants prioritaires des
écosystemes, du fait de leur activité cancérigéne et mutagéne vis-a-vis de la flore et de la
faune. La toxicité de certaines molécules d’hydrocarbures souléve le probleme de leur
devenir dans I’environnement, plus particulierement dans le sol. Cas d’autant plus grave
que ce dernier présente une zone de passage vers la chaine alimentaire par I’intermédiaire
des plantes cultivées et des nappes d’eaux souterraines.

La performance des méthodes biologiques pour le traitement d’une grande variété
de composés organiques et inorganiques est prouvée depuis déja plusieurs années. Leur
développement et leur utilisation a 1’échelle industrielle croit de facon exponentielle. Le
traitement biologique est devenu populaire en tant que méthode simple et non colteuse
pour la réduction des hydrocarbures.

Notre travail avait pour objectif principal d’évaluer le potentiel de dégradation des
hydrocarbures dans le bioréacteur fluidisé¢ a jet par des bactéries autochtones qui se
trouvaient déja dans le sol et aux quelles nous avons rajouté les nutriments nécessaires a
leur croissance en milieu aérobie. Pour cela, une étude hydrodynamique a été nécessaire
afin de déterminer les vitesses minimales de fluidisation et de jet qui sont respectivement
égales a 9,9 cm/s et 37 m/s. Nous avons ensuite procédé au traitement du sol pollué par du
gasoil (40 g/kg de sol sec) amendé¢ en nutriments selon le rapport C/N/P : 100/10/1 et laissé
a l’air libre pendant une période de 21 jours dans un bioréacteur fluidisé a jet. Il s’agit
d’opérer en 1’absence et en présence de jet pour différents états du lit de particules et de
déterminer les conditions hydrodynamiques optimales de traitement.

Des essais préliminaires de traitement biologique ont mis en évidence que :

Le pH mesuré était pratiquement constant compris entre 7,5 et 8 et favorable a
la croissance microbienne ;

La température, pour les essais réalisés durant les mois de Janvier et Février ou
la température ambiante au niveau du laboratoire n’excédait pas 10°C et inhibait la
croissance microbienne, aussi, pour maintenir la température entre 25°C et 30°C, nous
avons adopté un systéme de chauffage.

Le taux d’humidité diminue, avec I’introduction de 1’air de fluidisation et de jet.
Plus la quantité d’air introduite est importante, plus la cinétique de séchage du sol est
importante. Pour maintenir un taux d’humidité constant de 15%, nous avons déterminé,
pour les différentes conditions d’essais, le débit d’eau a injecter moyennant un systéme
d’irrigation continue.

La flore microbienne est passée de 107 UFC/g a 10"’ UFC/g durant la période
d’adaptation de 21 jours. Au cours du traitement biologique, la microflore bactérienne
totale n’a pas beaucoup varié, comprise entre 10” et 10™'° UFC/g.

Le suivi de I’évolution des parametres de pollution tel que I’azote ammoniacal,
les nitrites, les nitrates et le phosphore révele une assimilation assez rapide dés les premiers
jours du traitement et ce pour les différents essais.

L’¢évolution et le taux d’enlévement des hydrocarbures ont été effectués a partir
de mesures du carbone organique par la méthode d’Anne, et de mesures par infrarouge ou
par C.P.G. L’analyse par C.P.G nous a permis de séparer 21 hydrocarbures dont 15
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appartenant a la famille des n.alcanes (Cjo — Cy4). Il nous a été impossible de réinjecter
chaque échantillon a plusieurs reprises afin d’assurer la reproductibilité des résultats

Les taux de dégradation des hydrocarbures sont déterminés en tenant compte de
la fraction évaporée au cours des traitements. Pour cela les mémes essais ont été réalisés
sur du sol pollué stérilis¢ au préalable. Le taux d’évaporation augmente pour atteindre une
valeur limite. Plus le débit d’air introduit dans le réacteur est important plus le taux
d’évaporation est grand. Pour des vitesses de fluidisation et de jet respectivement de 18
cm/s et de 42 m/s, le taux d’évaporation atteint 51%.

Dans le cas de cette étude le taux de biodégradation est trés important dans le
cas d’un lit préfluidisé. Il atteint une valeur de 85% en 1’absence de jet et en présence de
jet, il atteint des valeurs de 72% et 69% pour des vitesses de jet respectivement de 37 m/s
et 42 m/s.

La cinétique de dégradation des hydrocarbures suit une loi du 1% ordre. Les
constantes cinétiques de dégradation dans la fraction du gasoil étudiée mettent en évidence
que la présence de jet accélere la consommation des hydrocarbures. Cette consommation
est d’autant plus importante lorsque la vitesse de jet augmente dans le cas d’un lit
préfluidié.

Le suivi de la cinétique de dégradation de deux hydrocarbures, le dodécane Cj,
et le docosane Cy, mettent en évidence que le Cj; est totalement dégradé apres 9 jours de
traitements tandis que dans le cas du docosane C,y, il est partiellement dégradé. Le taux
maximal d’élimination aprés 09 jours de traitement atteint 95% dans le cas du lit
préfluidisé a jet (Up Uj) = (9,9 cm/s, 37m/s). La cinétique de dégradation des
hydrocarbures individuels ne suit pas une loi du 1* ordre.

Pour des études ultérieures sur les traitements des sols contaminés par les
hydrocarbures en bioréacteurs fluidisé a jet, il serait avantageux de procéder a la
bioremédiation du gasoil en lit préfluidisé et pour des vitesses de jet inférieures ou égales a
37m/s.

Il serait intéressant aussi de suivre 1’évolution de la fraction aromatique existante
dans le gasoil et de vérifier la reproductibilité des résultats obtenus.
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ANNEXE 1:

DITRIBUTION GRANULOMETRIQUE DU SOLIDE

La répartition granulométrique d’un solide peut étre obtenue par tamisage. Le
tamisage s’opére selon des normes bien précises. A la fin de ’opération, on pese le solide
recueilli sur chacun des tamis et on porte les résultats sous forme de pourcentage pondéral

retenu ou pourcentage cumulatif.

(Al-1)

Le tamisage permet de caractériser 1’échantillon par 1’'un des diamétres suiv...._. .

* Diametre arithmétique :

* Diametre harmonique

= Diameétre de surface ds=

id,‘:3
=  Diamétre de volume dv=3 zzm
V mi

Zl’l’lid 3

Zmid ?

=  Diameétre de volume et surface dvsm=

D" milog( d7)
zlﬂi

* Diametre géométrique ds=10 [

Avec :

m;: la masse du solide recueillie dans le tamis (i) en (g) ;

d; : le diameétre moyen des particules retenues dans le tamis d’ouverture da; en (um).

=daii+dai
di= 5
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Un tamisage d’un échantillon de 300 g est représenté sur le tableau ci-dessous :

Tableau Al.1 : la distribution granulométrique des particules du sable

N°du | dai (um) | di (um) | m;(g) % masse | % massique | % massique
tamis retenue cumulé cumulé
1 800
2 630 715,0 32,43 10,813 10,813 100,000
3 500 567,0 55,54 18,519 29,333 89,186
4 400 450,0 70,49 23,504 52,840 70,667
5 315 357,5 92,99 31,006 83,844 47,163
6 250 282,5 35,85 11,954 95,798 16,156
7 200 225,0 7,69 2,564 98,362 4,202
8 160 180,0 4,26 1,420 99,782 1,638
9 125 142,5 0,27 0,090 99,872 0,218
10 100 112,5 0,08 0,027 99,899 0,128
11 0 50,0 0,30 0,100 100,000 0,100
Les différents diametres moyens sont :
= da=440,9 um
= dy=397,9 um
= ds=461,5 um
= dy=481,4 um
u dV,S,M: 524,0 pm
= dy=419,5 um
% cumulé
120 - ® % m retenu
R * % m refuseé
100 - m=m "= E m *
|
- *
80 -
X *
60
| |
40 |
- |
20
*
L |
d,(um)
0 hd N |t 1 1 1 1 1 1
0 110 220 330 440 550 660 770

Figure Al.1 : Distribution granulométrique des particules de sable
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Le diametre moyen d, déterminé a partir de la figure (Al.1) est égal a 422,5 um. Il
correspond a un pourcentage cumulé de 50%.

ANNEXE 2 :

DETERMINATION DE LA MASSE VOLUMIQUE DU SOLIDE

La masse volumique du solide a été déterminée par la méthode dite du pycnometre,
qui consiste a introduire une masse « m» connue du solide dans une éprouvette gradu¢
qu’on remplit par la suite avec de I’eau jusqu’a un certain volume.

La masse totale pesée est la somme de la masse du solide, de la masse de 1’eau dans
les pores et de celles en exces.

py =25 = M (A2-1)

y, = Me M ex (A2-2)

Soit :

mt: masse totale

m, - masse du solide

Mey : masse d’eau en exces

m, : masse de I’eau dans les pores.

V) : volume d’eau emprisonné dans les pores

Vs : volume du solide

V1: volume total avec V= Vg + Vp

ps .- masse volumique du solide et elle est définie comme étant le rapport de la masse du
solide sur son volume.

- _ 3
My =V Pyo  AVEC Py o= 1 g/lem
D’ou : mex= Ve
Erreur commise sur la détermination de la masse volumique du solide :

De la relation A2.1 on aura :
Aps  Amg N AV, AV,

J’_
Ps mg V=V, V-V,

(A2-3)

AV _Amp APyo _Amp  APuo o (A2-4)

Ve mp Pr,0 mp Pr,0
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mp = m, —my

D’ou:

Finalement :

-—m

= = + +—=

excés

Exemple de calculs :

mr=59715g
mg=3,2005 g
MH20ex=2g
V=2 cm’

AV = 0,03 cm’
Am=10,001g

Porosité du lit fixe

Ce qui donne

s = (2604 + 66)kg / m’

et

A _AV, AV,
€ Ve V;
€=0,38+£0,02
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ANNEXE3 :

DETERMINATION DU COEFFICIENT DE SPHERICITE

La forme d’un grain est souvent représentée par un nombre sans dimension vy, le
facteur de forme, qui est défini comme le rapport de surface de la particule sur celle de la
sphere équivalente ayant le méme volume que le grain.

La détermination de , a été réalisée en suivant I’évolution de la perte de pression a
travers un milieu poreux calculé a partir de I’équation d’Ergun.

2
%:150(18—3‘9) He U+1,75(l—3‘9)ﬁU2 (A3-1)
wd, & yd,

En régime laminaire, 1’équation est réduite a :

2
AP _ 5ol ‘f) My (A3-2)
L g il//dp )
Avec :
pe=1,8 10~ kg/m.s
d,=398 pm

Aprés réarrangement, 1’équation devient :
3 150
AP & e (A3-3)
L (1-¢f (vd,)

. : AP &
La représentation graphique de —- id

L (l—g)2

en fonction de la vitesse d’aération est

15
une droite de pente égale a ,ugz . La valeur de facteur de sphéricité est égale a 0,86

P
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Figure A3.1 : Détermination du facteur de sphéricité

ANNEXE 4 :

CALCUL DE LA VITESSE MINIMALE DE FLUIDISATION ET DE
LA VITESSE TERMINALE DE CHUTE LIBRE DES PARTICULES

1. Calcul de la vitesse minimale de fluidisation

La perte de pression subie par le gaz a travers un lit fixe de particules est donnée en
fonction de la vitesse par 1’équation d’Ergun.

Lorsque la couche de particules est fluidisée, les forces de pression équilibrent le
poids apparent du lit.

%Z(l—gmf)(ps -p, )2 = 15061, ] - 1’75pg(1_‘9'"f’)U2. (A4-1)

2 42 2 mf 3 mf
4 dpgmf degmf

Avec :

d,=398 um ;

ps= 2604 kg/m’*
pg=12 kg/m’;

ue = 1,8. 10° kg/m.s;
v =0,86;

Emf — 0,4

La résolution de cette équation nous donne:
Ums = 11,25 cm/s
2. Calcul de la vitesse terminale de chute libre des particules
Elle correspond a [I’entrainement des particules solides. Elle est égale

approximativement a la vitesse terminale de chute libre.
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La vitesse terminale de chute libre est la vitesse a laquelle la force de trainée
équilibre le poids apparent de la particule.

FT T T PArchimed

3

1 w.d
Fr = EQ CopU; = 6 =(ps - P,) (A4-2)
Pg
2
Avec Q' = ETP : maitre couple de I’obstacle
D’ou:
Ut - 4(p,—p,)gd, (A4-3)
‘3 pC,

Pour déterminer la vitesse terminale de chute libre d’une particule de diamétre d, dans un
fluide de propriétés connues, il suffit de calculer le nombre adimensionnel X défini comme
suit :

X = R)C, (A4-4)
Avec Cp: coefficient de trainée
o244, (o, - p,)e (A4-5)
3 0
' 105 T T y 109 @
@ 4 W = 0,125 w = 0,125 i &
F 0,220 j_.-* 0,600 A &)
- J l'
10‘ -1 .j 7

'

7,
)
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Figure A4.1 : Abaque pour déterminer la vitesse terminale de chute des particules [38].

A partir de I’abaque, on peut déterminer la vitesse terminale de chute des particules
qui est donnée par la relation suivante :

U= Rt (A4-6)
pdy

Ut = 2,2 m/s

ANNEXE S :
COMPORTEMENT HYDRODYNAMIQUE DU SOLIDE

1. Fluidisation des particules (sable propre)

Pym = 756 mmHg m=16 kg
T=16°C d,=398 pm

Tableau A5.1: Caractéristiques hydrodynamiques du sol sec (Fluidisation)

AP (mmCeau) | p(Kg/m®) | O(Kg/s) U, (cml/s) (an H(mm) g
ox
296,15 1,2483 1,78E-02 0,2907 1,322 224,01 0,440
295,80 1,2504 1,70E-02 0,2763 1,325 223,25 0,438
296,23 1,2504 1,64E-02 0,2664 1,33 222,73 0,437
295,76 1,2504 1,59E-02 0,2597 1,337 221,21 0,433
295,46 1,2503 1,53E-02 0,2491 1,33 222,15 0,436
295,69 1,2504 1,42E-02 0,2317 1,327 222,82 0,437
293,38 1,2501 1,31E-02 0,2140 1,318 222,60 0,437
294,70 1,2503 1,25E-02 0,2042 1,322 222,92 0,437
291,35 1,2499 1,14E-02 0,1855 1,327 219,56 0,429
288,34 1,2495 1,02E-02 0,1660 1,331 216,63 0,421
279,04 1,2484 1,00E-02 0,1632 1,335 209,01 0,400
278,71 1,2484 9,30E-03 0,1518 1,339 208,15 0,398
279,75 1,2485 8,98E-03 0,1466 1,341 208,61 0,399
279,41 1,2485 8,45E-03 0,1379 1,331 209,92 0,403
279,51 1,2485 8,13E-03 0,1326 1,33 210,16 0,403
277,32 1,2482 7,82E-03 0,1276 1,321 209,93 0,403
277,50 1,2482 7,26E-03 0,1184 1,325 209,43 0,401
275,98 1,2481 6,63E-03 0,1083 1,311 210,51 0,404
277,61 1,2482 6,11E-03 0,0997 1,323 209,83 0,402
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256,95 1,2458 5,55E-03 0,0907 1,233 208,39 0,398
248,02 1,2448 5,34E-03 0,0874 1,188 208,77 0,399
241,64 1,2440 5,28E-03 0,0865 1,159 208,49 0,399
223,71 1,2419 4,91E-03 0,0806 1,072 208,69 0,399
208,32 1,2401 4,52E-03 0,0742 0,996 209,16 0,400
193,04 1,2383 4,31E-03 0,0708 0,927 208,24 0,398
172,95 1,2359 4,19E-03 0,0691 0,825 209,63 0,402
157,61 1,2341 3,60E-03 0,0594 0,757 208,20 0,398
141,64 1,2323 3,36E-03 0,0556 0,676 209,53 0,402
129,32 1,2308 3,05E-03 0,0504 0,621 208,25 0,398
107,61 1,2283 2,73E-03 0,0452 0,553 194,59 0,356
94,50 1,2267 2,55E-03 0,0424 0,492 192,07 0,347
78,25 1,2248 2,16E-03 0,0359 0,403 194,17 0,354
66,00 1,2234 1,94E-03 0,0322 0,342 192,98 0,350
39,11 1,2202 1,38E-03 0,0231 0,203 192,65 0,349

2. Etude du jet

Patm = 757 mmHg m=16 kg
T=27°C d,=398 pm

Tableau A5.2: Caractéristiques hydrodynamiques du sol sec (jet)

AP(mmCeau) | P(mmHg) | O(Kg/s).107 | p(Kg/m®) U,(m/s) | P,(mmCeau)
370 135 1,060 1,1856 50,60 133
340 128 1,010 1,1856 48,21 133
330 125 0,996 1,1861 47,52 138
290 110 0,927 1,1861 4423 138
270 100 0,890 1,1586 4248 133
260 98 0,872 1,1854 41,63 132
220 84 0,797 1,1845 38,08 142
200 78 0,758 1,1843 36,22 122
185 73 0,727 1,1839 34,75 118
170 70 0,696 1,1837 33,27 117
155 64 0,663 1,1834 31,70 114
140 58 0,628 1,1829 30,04 110
120 50 0,579 1,1826 27,70 109
100 43 0,527 1,1826 25,22 107
78 36 0,464 1,1820 2221 102
58 29 0,399 1,1807 19,12 90
52 27 0,377 1,1804 18,07 88
41 24 0,335 1,1793 16,07 78
30 19 0,286 1,1886 13,73 72
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ANNEXE 6 :

TENEUR EN ARGILE

La matiere organique peut jouer un réle de ciment entre les particules argileuses.
On détruit la matiere organique alors sur un échantillon de terre séchée a I’air libre et
tamisé. La terre est ensuite agitée avec une solution alcaline qui provoque la dispersion et
abandonnée au repos pour permettre la sédimentation des particules qui tombent avec des
vitesses d’autant plus grandes qu’elles sont plus gosses (loi de stockes).

% Réactif :

o Eau oxygénée a 20 volume;
o Hexamétaphosphoate de sodium a 50 g/1;
° Ammoniac pur.

“* Mode opératoire :

Dans un bécher de 600 ml on pese 40 g de sol. Afin de commencer 1’attaque a
froid, on y ajoute 60 ml d’eau oxygénée. On couvre le bécher d’un verre de montre en le
portant sur une plaque chauffante afin de détruire la matiére organique.

On fait passer la terre dans un flacon de sédimentation en complétant a 500 ml avec
de I’eau distillée. On ajoute 20 ml de la solution dispersante Hexamétaphosphoate de
sodium et 1 ml d’ammoniac pur.

Pendant deux heures, on fait passer le flacon dans un agitateur rotatif puis une
allonge est placée dans une piece a température constante prés du poste de prélévement.
On amene la suspension a un litre avec de ’eau distillée et on agite énergiquement par
retournement en s’assurant que tout le dépot qui a pu se former au fond de 1’allonge est
entiérement remis en suspension.

On abandonne 1’allonge sur paillasse loin de toute source de chaleur pendant vingt
quatre heures puis on préléve a I’aide d’une pipette 20 ml a une profondeur de10 cm et on
vide le contenu dans une capsule tarée de 50 ml.

A fin, on évapore a sec en séchant a I’étuve a 105°C et on pese le résidu sec.
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P :prise d’essai (g);

A(%) =

Pl_Po

.100.—.

V100 -

100

%Hu 100 —%MO
100

correction

Py :poids de ’'Hexamétaphosphate de sodium (g) ;

Py :poids du résidu sec apres évaporation (g) ;
V  :volume du bécher (ml)
v :volume d’Hexamétaphosphate de sodium (ml)

Hu : taux d’humidité (%) (kg eau/ kg de matiére humide).

MO : taux de la matiére organique (%) (kg de MO/ kg solide).

A :teneur en argile (%)

ANNEXE 7 :

DOSAGE DES NUTRIMENTS

A) Dosage du phosphore

On introduit dans une série de fioles jaugées de 50 ml les volumes suivants : 0, 0,4 ;
0,5, 0,75; 1;2;2,5; 3; 3,5; 4 ml de la solution étalon (solution mere a 100 mg/l,
solution fille & 10 mg/l de PO,*) correspondant aux concentrations suivantes : 0 ; 0,08 ;
0,1;0,15;0,2;0,4;0,5;0,6;0,7;0,8 mg/l. On ajuste a 50 ml puis on préléve de chaque
fiole un volume équivalent a 40 ml. On ajoute 1 ml d’acide ascorbique a 10% et de 2 ml de
solution de molybdate acide. Aprés dix minutes, une couleur bleue apparait et la lecture
des densités optiques peut s’effectuer a I’aide d’un spectrophotometre a une longueur
d’onde égale a 880 nm. Les résultats sont consignés dans le tableau A7. 3

Tableau A7.1 : Courbe d’étalonnage du phosphore

C 0 [008| 01 015 | 02 | 04 | 05 | 06 | 07 | 08
(mg/l)
DO | 0,017 | 0,04 | 0,052 | 0,074 | 0,09 | 0,166 | 0,205 | 0,242 | 0,277 | 0,328
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0,35

0,25

0,15

0,05 ~

DO

PO,” (mg/l)

0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7

Figure A7.1 : Courbe d’étalonnage du phosphore

B) Dosage des nitrites

0,8 0,9

On introduit dans une série de fioles jaugées de 50 ml les volumes suivants : 0, 1, 2,
3,4,5,10, 20, 30ml de la solution ¢talon (solution mére a 100 ml/l, solution fille a 1 ml/l
de NO;") correspondant aux concentrations suivantes : 0 ; 0,02 ; 0,04 ; 0,06 ; 0,08 ; 0,1 ;
0,2;0,4; 0,6. On ajuste avec de ’eau distillée puis on ajoute 1 ml du réactif coloré. Apres

dix minutes, une couleur rose apparait indiquant la présence des NO;™

On effectue la

lecture des densités optiques a 1’aide d’un spectrophotométre & une longueur d’onde égale

a 543 nm.

Les résultats sont regroupés dans le tableau A7.2 :

Préparation du réactif coloré

o N-1 Naphtyl éthyléne diamine g
o Sulfanilamide 40g
o H;3;PO4 100 ml
o Eau distillée 1000 ml
Tableau A7.2 : Courbe d’étalonnage des nitrites
C (mg/l) 0 0,02 0,04 0,06 0,08 0,1 0,2 0,4 0,6
DO 0,002 | 0,044 | 0,044 | 0,061 | 0,082 0,1 0,195 | 0,392 | ,0593

113




0,7

DO

0,4 -

0,2 -

NO2- (mg/l)

0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7

Figure A7.2 : Courbe d’étalonnage des nitrites
C) Dosage de ’azote ammoniacal

Dans une série de fioles jaugées de 50ml, on introduit les volume suivant : 0, 0,1; 0,2;
0,3; 0,4; 1, 3 ml de la solution étalon (solution mere a 100 mg/1, solution fille & 10mg/1 de
NH4+) correspondant aux concentrations suivantes : 0 ; 0,02 ; 0,04 ; 0,06 ; 0,08 ; 0,2 ; 0,6
mg/l puis on ajuste avec de I’eau distillée. On préléve de chaque fiole un volume
équivalent a 40ml, On y ajoute 4ml du réactif I de la solution de dichloroisocyanurate de
sodium et 4 ml du réactif II coloré. Au bout de quatre-vingt dix minutes, 1’apparition d’une
coloration verte indique la présence de NH,".

e Préparation de la solution de dichloroisocyanurate de sodium
On fait dissoudre 32g d’hydroxyde de sodium (NaOH) dans 500 ml d’eau distillée.
Apres refroidissement, on ajoute 2g de dichloroisocynurate de sodium. Dissoudre le solide
et transférer quantitativement la solution dans une fiole jaugée de 1000ml.

e Préparation de réactif colorée

Dissoudre 130g de salicylate de sodium (C7HsOsNa), 130g de tricitrate de sodium
(C¢HsO7Na3, 2H,0) dans 1000ml d’eau distillée.

Une lecture des densités optiques est effectuée a I’aide d’un spectrophotométre a
une longueur d’onde égale a 655 nm. On obtient les résultats suivants :
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Tableau A7.3 : Courbe d’étalonnage de 1’azote

C (mg/l) 0 0,02 0,04 0,06 0,08 0,2 0,6

DO 0,033 | 0,053 0,069 0,083 0,105 0,194 0,468
0,5
04 -
0,3 -
0,2 -
0,1
‘ NH4+ (mg/l)
0
0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7

Figure A7.3 : Courbe d’étalonnage de 1’azote ammoniacal

ANNEXE 8 :

DOSAGE DU CARBONE ORGANIQUE

Une prise d’essai de masse connue (entre 0,1 et 1 g) d’un échantillon de sol est
mélangée a une solution de dichromate de potassium additionnée d’acide sulfurique.

Les matiéres organiques se trouvant dans la prise d’essai sont oxydées par la
solution. Le dichromate de potassium restant apres la phase d’oxydation est dosé par une
solution de sulfate double d’ammonium et de fer.

** Mode opératoire :

On ajoute a la prise d’essai contenue dans un ballon, 10 ml de la solution de
dichromate de potassium (K,Cr,O; a 4%) puis un volume de 15 ml d’acide sulfurique.
Apres agitation, on met le ballon sur un chauffe-ballon puis on raccorde a une colonne
refrégérante.

Apres chauffage, on maintient une ébullition franche et douce pendant 5 mn apres
condensation et chute de la premicre goutte.

On transvase le contenu du ballon dans un bécher et on ajoute 200 ml d’eau
distillée, 7 a 8 ml d’acide orthophosphorique et 5 a 10 gouttes de diphénylamine.

On titre le contenu par une solution de sulfate double d’ammonium et de fer 0,2 N
jusqu’au virage violet, au bleu puis au vert émeraude.
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+* Réactifs :

Bichromate de potassium K,Cr,O7 a 4% ;
Acide sulfurique H,SO4;
Diphénylamine (Indicateur coloré) ;

Sulfate de fer et d’ammonium (sel de mohr).

s Préparation des réactifs :
P t d tif:

e Diphénylamine (Indicateur color¢) :

Dissoudre 0,5 g de Diphénylamine en poudre dans 20 ml d’eau distillée,
ajouter lentement 100 ml d’acide sulfurique puis homogénéiser.

e Sulfate de fer et d’ammonium (sel de mohr) :

Dans une fiole jaugée de 1000 ml, contenant 500 ml d’eau distillée, on
ajoute 20 ml d’acide sulfurique. On fait dissoudre 78,44 g du sulfate double d’ammonium
et de fer cristallisé pur pour analyse et complété a 1000 ml avec de 1’eau distillée.

Cette solution doit étre conservée dans un verre brun, a I’abri de I’air, de la
lumiere et de la chaleur.

ANNEXE 9 :

EVOLUTION DE LA TENEUR EN HUMIDITE ET LA VITESSE DE
SECHAGE

A) Evolution de la teneur en humidité en fonction du temps

Tableau A9.1 : Evolution de la teneur en humidité en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé

Up=9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s

t(mn) | W (%) |W/Wy, [t(mn) | W (%) | W/W, |[t(mn) | W (%) | W/W,
0 15,50 1,00 0 15,08 1,00 0 14,99 1,00
10 15,05 0,97 10 14,47 0,96 10 14,09 0,94
20 14,73 0,94 20 13,87 0,92 20 13,04 0,87
30 14,41 0,92 30 13,27 0,88 30 12,29 0,82
40 14,30 0,91 40 12,97 0,86 40 12,30 0,79
50 14,27 0,91 50 12,67 0,84 50 11,84 0,77
60 14,12 0,90 60 12,36 0,82 60 11,09 0,74
70 13,88 0,88 70 12,06 0,80 70 10,64 0,71
80 13,86 0,864 80 11,91 0,79 80 10,49 0,70
90 13,48 0,839 90 11,76 0,78 90 10,34 0,69
100 12,97 0,81 100 10,55 0,70 100 10,19 0,68
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110
120

12,65
11.96

0,78
0,74

110
120

10,40
10,10

0,69
0,67

110
120

10,04
9,97

0,67
0,66

Tableau A9.2 : Evolution de la teneur en humidité en fonction du temps dans un
bioréacteur a jet

Ujet =37 m/s Uijet =42 m/s
t (mn) W (%) W/W, t (mn) W (%) W/W,

0 14,32 1,00 0 15,89 1,00
10 13,34 0,93 10 12,87 0,81
20 12,46 0,87 20 11,92 0,75
30 12,17 0,85 30 11,44 0,72
40 11,74 0,82 40 10,92 0,69
50 11,31 0,79 50 10,50 0,66
60 11,02 0,77 60 10,25 0,64
70 10,88 0,76 70 9,93 0,62
80 10,59 0,74 80 9,01 0,59
90 10,45 0,73 90 8,95 0,56
100 10,02 0,70 100 8,58 0,54
110 8,88 0,62 110 8,26 0,52
120 8,73 0,61 120 7,78 0,49

Tableau A9.3 (a) : Evolution de la teneur en humidité en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé a jet (U = 37 m/s)

Up=9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s
t(mn) | W (%) | W/W, [t(mn) | W (%) | W/W, |[t(mn) | W (%) | W/W,
0 14,98 1,00 0 15,21 1,00 0 15,44 1,00
5 14,68 0,98 5 15,05 0,99 5 14,97 0,97
10 14,53 0,97 10 14,60 0,96 10 14,65 0,95
15 14,35 0,96 15 14,29 0,94 15 14,20 0,92
20 14,23 0,95 20 13,99 0,92 20 13,89 0,90
25 13,84 0,92 25 13,68 0,90 25 13,74 0,89
30 13,75 0,92 30 13,53 0,89 30 13,58 0,88
35 13,63 0,91 35 13,53 0,892 35 13,43 0,87
40 -- 40 13,53 0,89 40 13,43 0,87
45 13,48 0,9 45 13,38 0,88 45 13,27 0,86
50 13,33 0,89 50 13,23 0,87 50 13,27 0,86
55 13,32 0,89 55 13,08 0,86 55 13,12 0,85
60 13,18 0,88 60 13,08 0,86 60 12,96 0,84
65 13,03 0,87 65 12,92 0,85 65 12,81 0,83
70 12,88 0,86 70 12,77 0,84 70 12,66 0,82
75 12,58 0,84 75 12,63 0,83 75 12,50 0,81
80 12,43 0,83 80 12,47 0,82 80 12,50 0,81
85 12,28 0,82 85 12,32 0,81 85 12,19 0,79
90 11,68 0,78 90 11,55 0,76 90 11,88 0,77
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Tableau A9.3 (b) : Evolution de la teneur en humidité en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé a jet (Uje = 42 m/s)

Up=9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s
t(mn) | W (%) | W/W, t(mn) | W (%) | W/W, | t(mn) W (%) | W/W,
0 15,53 1,00 0 15,26 1,00 0 15,71 1,00
5 15,06 0,97 5 15,10 | 0,99 5 14,76 0,94
10 15,00 0,96 10 14,49 | 0,95 10 14,45 0,92
15 14,90 0,96 15 13,34 | 0,94 15 14,13 0,90
20 14,72 0,94 20 14,19 | 0,93 20 13,90 0,88
25 14,67 0,94 25 14,04 | 0,92 25 13,68 0,87
30 14,56 0,93 30 13,89 | 0,91 30 13,54 0,86
35 14,39 0,92 35 13,73 0,90 35 13,45 0,85
40 14,28 0,92 40 13,64 | 0,89 40 13,26 0,84
45 14,19 0,91 45 13,50 | 0,88 45 13,18 0,83
50 14,07 0,90 50 13,42 | 0,88 50 12,94 0,82
55 14,00 0,90 55 13,42 | 0,88 55 12,89 0,82
60 13,91 0,89 60 13,33 0,87 60 12,75 0,81
65 13,82 0,89 65 13,29 | 0,87 65 12,59 0,80
70 13,77 0,88 70 13,16 | 0,86 70 12,47 0,79
75 13,63 0,87 75 13,09 | 0,85 75 12,41 0,79
80 13,49 0,86 80 12,88 0,84 80 12,22 0,77
85 13,38 0,86 85 12,78 0,83 85 12,08 0,76
90 -- 90 12,77 | 0,83 90 12,00 0,76

B) Evolution de la vitesse de séchage en fonction du temps

Tableau A9.4 : Evolution de la vitesse de séchage en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé

Up=9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s

t (mn) -dW/dt t (mn) -dW/dt t (mn) -dW/dt
(mn'l) (mn'l) (mn'l)

0 0,0030 0 0,004 0 0,0060
10 0,0030 10 0,004 10 0,0060
20 0,0025 20 0,004 20 0,0060
30 0,0015 30 0,0029 30 0,0040
40 0,0005 40 0,002 40 0,0025
50 0,0005 50 0,002 50 0,0025

Tableau A9.5 : Evolution de la vitesse de séchage en fonction du temps dans un
bioréacteur a jet

Uiet =37 m/s Uiet =42 m/s
t (mn) -dW/dt t (mn) -dW/dt
(mn™) (mn™)
0 0,006 0 0,0200
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5 0,006 5 0,0200
10 0,006 10 0,0100
15 0,006 15 0,0060
20 0,003 20 0,0050
25 0,002 25 0,0030
30 -- 30 0,0030
35 -- 35 0,0033
40 0,002 40 0,0024

Tableau A9.5 (a) : Evolution de la vitesse de séchage en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé a jet (Uje = 37 m/s)

Up=9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s

t (mn) -dW/dt t (mn) -dW/dt t (mn) -dW/dt
0 0,0030 0 0,004 0 0,0050
5 0,0030 5 0,004 5 0,0050
10 0,0022 10 -- 10 0,0049
15 0,0020 15 0,004 15 0,0047
20 -- 20 0,0037 20 0,0033
25 -- 25 0,0023 25 0,0023
30 0,0015 30 0,0008 30 0,0012
35 0,0013 35 0,0007 35 0,0009
40 -- 40 40 -
45 -- 45 45 0,0008
50 1E-3 50 50 0,0006

Tableau A9.5 (b) : Evolution de la vitesse de séchage en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé a jet (Uje = 42 m/s)

Up=9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s
t (mn) -dW/dt t (mn) -dW/dt t (mn) -dW/dt
0 0,0034 0 0,005 0 0,0120
5 0,0034 5 0,005 5 0,0120
10 -- 10 0,005 10 0,0080
15 0,0018 15 0,0025 15 0,0040
20 0,0015 20 0,002 20 0,0035
25 0,001 25 0,002 25 0,0029
30 0,001 30 0,002 30 0,0023
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ANNEXE 10 :

EVOLUTION DE LA BIOMASSE EN FONCTION DU TEMPS

A) Evolution de la biomasse en fonction du temps

Tableau A10.1 : Evolution de la Biomasse en fonction du temps dans un bioréacteur fluidisé

temps (j) 9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s
0 1,0 1,0 1,0
1 - 2,0 --
2 1,8 3.8 --
3 2,1 5,1 --
4 2,3 5,1 3,8
5 2,0 4,6 5,6
6 -- - 5,7
7 1,0 - 4,4
8 0,8 3,0
9 0,7 -- 2,8

Tableau A10.2 : Evolution de la Biomasse en fonction du temps dans un bioréacteur a jet
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temps (j) 37 m/s 42 m/s
0 1,0 1,0
1 1,7 2,7
2 2,8 5,5
3 4,6 --
4 4,7 7,5
5 2,8 7,5
6 6,2
7 3,3
8 3,0

Tableau A10.3 : Evolution de la biomasse en fonction du temps dans un bioréacteur fluiudisé a jet

37 m/s 42m/s
9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s 9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s
0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
1 1,3 2,8 3,2 -- 3,2 4,2
2 2,6 4.4 4,5 4,8 4,5 6,4
3 4,4 5.9 6,8 5,0 5,9 --
4 4,5 5,7 6,9 5,0 8,2 10,0
5 4,0 5,3 7,0 4,2 -- 10,0
6 - -- 4,0 9,3 8,9
7 3,8 -- 5,5 3,0 6,7 7,9
8 3,6 5,2 3,0 5,3 6,5
9 3,0 -- 4,3 4,0 4,0
B) Détermination du taux de croissance dans un bioréacteur fluidisé a jet
3,5
In (Xo/x)
3 ~Ur(cm/s)
/
/
25 o 99
P =134
A 18
temps (j)
1 2 3 4 5 6
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Figure A10.1 : Evolution de la croissance bactérienne en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé

3
In (X¢/X)
2,5 r -’

S -~ U; (m/s)

* 37

m 42
temps (j)

3,5

Figure A10.2 : Evolution de la croissance bactérienne en fonction du temps dans un
bioréacteur a jet
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In(Xy/X)
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€99
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A18

temps (j)

35

Figure A10.3 (a) : Evolution de la croissance bactérienne en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé a jet
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Figure A10.3 (b) : Evolution de la croissance bactérienne en fonction du temps dans un

bioréacteur fluidisé a jet

ANNEXE 11 :

EVOLUTION DE LA CONCENTRATION DES NUTRIMENTS

C) Evolution de la teneur de I’azote ammoniacal

Tableau A11.1 : Evolution de la teneur de I’azote ammoniacal en fonction du temps dans
un bioréacteur fluidisé

9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s
t() | INHs] | [NH,'] () [ INHST [ INHST | t@G) | [NHST | [NHS']
0 1,2000 1 0 1,5040 1 0 1,9800 1
1 0,7500 0,625 1 0,8272 0,55 1 1,7622 0,890
2 0,6240 0,520 2 0,7069 0,47 2 - -
3 0,4920 0,410 3 0,6016 0,40 3 -- --
4 0,4680 0,390 4 0,5565 0,37 4 0,9207 0,465
5 0,2844 0,237 5 0,4512 0,30 5 0,4079 0,206
6 -- -- 6 6 0,2693 0,136
7 0,1920 0,160 7 7 0,0812 0,041
8 0,1440 0,120 8 8 0,0475 0,024
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0,1080

0,090

0,0079

0,004

Tableau A11.2 : Evolution de la teneur de I’azote ammoniacal en fonction du temps dans
un bioréacteur a jet

Uiet =37 m/s Uiet =42 m/s
£G) [NH,] [NHT t() [NH,] [NH,
0 1,5040 1 0 1,8120 1
1 0,4211 0,28 1 0,0065 0,0360
2 0,1504 0,10 2 0,0019 0,0011
3 0,0902 0,06 3 -- --
4 0,0902 0,06 4 0,0070 0,0004
5 0,0902 0,06 5 0 0
6 6 0 0
7 7 0 0
8 8 0 0
9 9 -- --

Tableau A11.3 (a) : Evolution de la teneur de I’azote ammoniacal en fonction du temps
dans un bioréacteur fluidisé a jet (Uje = 37 m/s)

9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s
tG) | INHST [ INHGT [ tG) | INHST [ INHGT [ tG) | INHS] | INHST
0 2,38 1 0 1,504 1 0 2,04 1
1 1,5946 0,67 1 04211 0,28 1 0,5508 0,27
2 0,714 0,3 2 0,2256 0,15 2 0,0816 0,04
3 0,1904 0,08 3 0,1805 0,12 3 0,0204 0,01
4 0,119 0,05 4 0,0451 0,03 4 0,0010 0
5 0,0714 0,03 5 0,0301 0,02 5 0 0
6 - - 6 6 - --
7 0,0476 0,02 7 7 0 0
8 0,0238 0,01 8 8 0 0
9 0 0 9 9 --

Tableau A11.3 (b) : Evolution de la teneur des nitrites en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé a jet (Uje = 42 m/s)

9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s
tG) | [NH4'] | [NH4] t (j) [NH,T | [NH,] t () [NH,'T | [NH4]
0 3,3000 1 0 3,6800 1 0 2,3400 1
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1,7490
0,3300
0,1650
0,0660
0,0330
0,0330

O 01N DN B W~

1,5456
1,1408
0,9568
0,7360

0,4637
0,3312
0,1840
0,1472

0,42
0,31
0,26
0,20
0,12
0,09
0,05
0,04

O 0 IO DN W~

0,6552
0,4680

0,0235
0,0235
0,0235

0,28
0,20
0,01
0,01
0,01

D) Evolution des nitrates

TABLEAU Al11.4 : EVOLUTION DE LA TENEUR DES NITRATES EN FONCTION
DU TEMPS DANS UN BIOREACTEUR FLUIDISE

9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s
t(G) | INOs? | INOs? | t() | INOs?T | INOs*T | t() | INOsP | [NOsP
0 | 7,2590 1 0 | 42050 1 0 3,3050 1
1 73534 | 1,013 1 5,5085 1,31 1 8,6095 2,605
2 | 33101 | 0,456 2 | 2,0184 0,48 2 - -
3 1,7712 | 0,244 3 1,1774 0,28 3 - -
4 - 4 | 0,5046 0,12 4 8,7516 | 2,648
5 1,6768 | 0,231 5 | 04205 0,10 5 5,6085 1,697
6 -- -- 6 6 2,0127 0,609
7 1,0598 | 0,146 7 7 0,5784 0,175
8 1,0380 | 0,143 8 8 0,2776 0,084
9 1,0235 | 0,141 9 9 0,1851 0,056

Tableau A11.5 : Evolution de la teneur des nitrates en fonction du temps dans un
bioréacteur a jet

Uiet =37 m/s Uiet =42 m/s

t (j) [NO5”| INOs?| t (j) [NOs7| INOs”I"
0 3,200 1 0 6,1400 1
1 3,488 1,09 1 0,2947 0,048
2 1,408 0,44 2 0,1903 0,031
3 0,576 0,18 3 -- -
4 0,416 0,13 4 0,0614 0,01
5 0,192 0,06 5 0 0
6 6 0 0
7 7 0 0
8 8 0 0
9 9 - -

Tableau A11.6 (a) : Evolution de la teneur des nitrates en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé a jet (Uje = 37 m/s)

9.9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s
t(G) [INOs? |[INO:?™ [tG) [INOs?*l [INOs*I” [t@G)  |[INOs?] [INOs?|
0 11,1100 1 0 8,8740 1 0 16,4540 1
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14,4430
12,8876
17,7770

5,5550
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0,4444
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9,4952
35,7681
2,7509
1,5086
0,6212

1,07
0,65
0,31
0,17
0,07
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Tableau A11.6 (b) : Evolution de la teneur des nitrates en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé a jet (Ujee = 42 m/s)

9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s

() | INO5?] | INOsI | t() | INOs?] | [NOs?I | t@) | INOs?| | [NOs™
0 13,100 1 0 15,1590 1 0 10,7210 1
1 8,384 0,64 1 8,1858 0,54 1 2,7875 0,26
2 2,489 0,19 2 4,5477 0,30 2 1,2865 0,12
3 1,179 0,09 3 4,0929 0,27 3 -- --
4 0,526 0,04 4 3,7897 0,25 4 0,9649 0,09
5 0,524 0,04 5 - - 5 0,7505 0,07
6 0 0 6 3,0318 0,20 6 0,4288 0,04
7 0 0 7 2,1222 0,14 7 0,4288 0,04
8 0 0 8 1,9707 0,13 8 0,2144 0,02
9 - - 9 1,3643 0,09 9 0,1072 0,01

E) Evolution des nitrites

Tableau A11.7 : Evolution de la teneur des nitrites en fonction du temps dans un

bioréacteur fluidisé

9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s

(@) | INO,] | [NOy]” | t() | INO,] | [NO,T G | INOy] | [NO,T
0 0,2047 1 0 0,0166 1 0 0,1268 1

1 0,1617 0,79 1 0,0119 0,72 1 0,1205 0,95
2 0,0286 0,14 2 0,0089 0,54 2 -- --
3 0,0061 0,03 3 0,0059 0,36 3 -- --
4 0,0041 0,02 4 0,0036 0,22 4 0,0367 0,29
5 0,0002 0,01 5 0,003 0,20 5 0,0152 0,12
6 - - 6 6 0,0088 0,07
7 0 0 7 7 0,0038 0,03
8 0 0 8 8 0,0038 0,03
9 0 0 9 9 0,0025 0,02

Tableau A11.8 : Evolution de la teneur des nitrites en fonction du temps dans un
bioréacteur a jet

Uijet =37 m/s

Uijet =42 m/s
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t (j) [NO; ] INO;y | t (j) [NO; ] INO; |

0 0,0166 1 0 0,0767 1

1 0,0129 0,78 1 0,0054 0,070
2 0,0114 0,69 2 0,0048 0,063
3 0,0097 0,59 3 - -

4 0,0085 0,51 4 0,0038 0,05
5 0,0079 0,48 5 0,0030 0,04
6 6 0,0023 0,03
7 7 0,0007 0,01
8 8 0

9 9 - -

Tableau A11.9 (a) : Evolution de la teneur des nitrites en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé a jet (Ui = 37 m/s)

9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s
t(G) | INOy] [ INOy] | t() | INOJ] [ INO,T | t() | INO;] | [NOsT

0 0,3208 1 0 0,0166 1 0 0,0840 1

1 0,2373 0,74 1 0,0096 0,6 1 0,0075 0,09
2 0,1315 0,41 2 0,0059 0,36 2 0,0050 0,06
3 0,0128 0,04 3 0,0020 0,12 3 0,0042 0,05
4 0,0096 0,03 4 0,0012 0,07 4 0,0008 0,01
5 0,0096 0,03 5 0,0010 0,06 5 0 0
6 -- -- 6 6 0 0
7 0,0032 0,01 7 7 0 0
8 0 0 8 8 0 0
9 0 0 9 9

Tableau A11.9 (b) : Evolution de la teneur des nitrites en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé a jet (Uje = 42 m/s)

9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s
tG)  [INOyT [INO;T [t  [INO;1 [INO;T™ [t@  [INO;1 [INOsT

0 0,2004 1 0 0,1437 1 0 0,2980 1

1 0,1262 0,63 1 0,0776 0,54 1 0,1818 0,61
2 0,0902 0,45 2 0,0345 0,24 2 0,0387 0,13
3 0,0301 0,15 3 0,0129 0,09 3 -- --
4 0,0080 0,04 4 0,0029 0,02 4 0,0298 0,1
5 0,0040 0,02 5 -- -- 5 0,0268 0,09
6 0 0 6 0 0 6 0,0179 0,06
7 0 0 7 0 0 7 0,0149 0,05
8 0 0 8 0 0 8 0,0149 0,05
9 -- -- 9 0 0 9 0,0059 0,02

Evolution du phosphore

Tableau A11.10 : Evolution de la teneur du phosphore en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé
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9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s
tG) | [POS][POST |t [ [POS] [ [POST | tG) | [POST] | [POSTT
0 0,0400 1 0 0,4086 1 0 0,2228 1
1 0,0296 0,74 1 0,2124 0,52 1 0,2005 0,90
2 0,0220 0,55 2 0,1512 0,37 2 - -
3 0,0136 0,34 3 0,0735 0,18 3 -- -
4 0,0100 0,25 4 0,0490 0,12 4 0,1515 0,68
5 0,0080 0,2 5 0,0449 0,11 5 0,1181 0,53
6 -- -- 6 6 0,1114 0,50
7 0,0072 0,18 7 7 0,1069 0,48
8 0,0064 0,16 8 8 0,0958 0,43
9 0,0060 0,15 9 9 0,0601 0,27

Tableau A11.11 : Evolution de la teneur du phosphore en fonction du temps dans un
bioréacteur a jet

Uiet =37 m/s Uiet =42 m/s
t () [PO,] [POS T t (j) [PO,] [POS ]

0 0,4086 1 0 0,2755 1

1 0,3064 0,75 1 0,0633 0,23
2 0,1348 0,33 2 0,0248 0,09
3 0,0776 0,19 3 -- --

4 0,0245 0,06 4 0,0248 0,09
5 0,0163 0,04 5 0,0220 0,08
6 6 0,0193 0,07
7 7 0,0110 0,04
8 8 0,0055 0,02

Tableau A11.12 (a) : Evolution de la teneur du phosphore en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé a jet (Ui = 37 m/s)

9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s

t@ | [POST | [POST | t@) | [POS] [ [POST | t(G) | [POST] | [POST
0 0,2374 1 0 0,4086 1 0 0,1989 1

1 0,1614 0,68 1 0,2860 0,7 1 0,1670 0,84
2 0,1044 0,44 2 0,2125 0,52 2 0,1432 0,72
3 0,0332 0,14 3 0,1659 0,406 3 0,0954 0,48
4 0,0071 0,03 4 0,0858 0,21 4 0,0656 0,33
5 0,0047 0,02 5 0,0449 0,11 5 0,0461 0,23
6 -- -- 6 6 -- -

7 0,0024 0,01 7 7 0,0159 0,08
8 0 0 8 8 0,0139 0,07
9 0 0 9 9 0,0119 0,06

Tableau A11.12 (b) : Evolution de la teneur du phosphore en fonction du temps dans un
bioréacteur fluidisé a jet (Uje = 42 m/s)

9,9 cm/s

13,4 cm/s

18 cm/s

tG | PO [ [POST

t (j)

| [POS | [POST

t(j)

| [POS | [POST
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0 0,1777 1 0 0,4260 1 0 0,2330 1
1 0,0853 0,48 1 0,2684 0,63 1 0,1771 0,76
2 0,0728 0,41 2 0,2471 0,58 2 0,1305 0,56
3 0,0693 0,39 3 0,2130 0,50 3 -- --
4 0,0515 0,29 4 0,1704 0,40 4 0,0699 0,30
5 0,0355 0,20 5 -- -- 5 0,0233 0,10
6 0,0177 0,10 6 0,1278 0,30 6 0,0116 0,05
7 0,0088 0,05 7 0,0852 0,20 7 0,0070 0,03
8 0,0035 0,02 8 0,0426 0,10 8 0,0047 0,02
9 -- 9 0 0 9 0 0
ANNEXE 12 :

RESULTATS EXPERIMENTAUX DE LA CHROMATOGRAPHIE

Spectres chromatographiques

Présentation d’un modéle de spectre chromatographique relatif a la vitesse d’aération de
9,9 cm/s
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Figure A12.1 : Spectre chromatographique de 1’échantillon initial (jour 0)
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Figure A12.2: Spectre chromatographique de deuxiéme échantillon (jour 2)

131



Figure A12.3: Spectre chromatographique de troisi¢me échantillon (jour 4)
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Figure A12.4: Spectre chromatographique de quatrieéme échantillon (jour 7)
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Figure A12.5: Spectre chromatographique de cinquiéme échantillon (jour 9)

B) Résultats expérimentaux de la chromatographie
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Temps = 0 jour

Temps = 2 jours

Alcane tr surface Alcane tr surface
X1 1,61 22299 X1 1,63
C10 2,2 81745 C10 2,22 56552
Cll 3,1 200967 Cll 3,12 148203
Cl12 4,29 260832 Cl2 4,31 187587
X2 4,5 102047 X2 4,52 69932
C13 5,68 303029 C13 5.7 220965
X3 6,85 173960 X3 6,86 126913
Cl4 7,17 397847 Cl4 7,18 274883
X4 8,14 187720 X4 8,15 147660
Cl15 8,67 539379 Cl15 8,68 389442
X5 9,37 138657 X5 9,37 98963
C16 10,14 391242 Cl6 10,15 273868
X6 10,88 215260 X6 10,89 166128
Cl17 11,57 323973 C17 11,57 229912
Cl18 12,94 249521 C18 12,94 171763
C19 14,24 231582 C19 14,25 168582
C20 15,5 155378 C20 15,5 102921
C21 16,7 102959 C21 16,7 65538
C22 17,85 75470 C22 17,85 44509
C23 18,95 49785 C23 18,95
24 20,01 32113 24 20,01
E.I 12,13 569928 E.I 12,13 446638
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Temps =4 jour

Temps =7 jours

Alcane tr surface Alcane tr surface
X1 1,6 X1 1,61
C10 2,2 74702 C10 2,21 57110
C11 3,1 183486 Cl1 3,11 129754
C12 4,29 206051 Cl2 4.3 147981
X2 4,5 61588 X2 4,51
C13 5,68 226718 Cl13 5,69 145219
X3 6,84 106304 X3 6,86 65727
Cl4 7,16 300575 Cl4 7,17 206454
X4 8,13 136680 X4 8,14 90286
C15 8,67 422232 C15 8,68 286610
X5 9,36 94802 X5 9,37 62176
C16 10,14 317379 Clé6 10,14 212627
X6 10,88 168997 X6 10,88 110396
C17 11,57 270600 C17 11,57 180813
C18 12,93 208020 Cl18 12,93 140294
C19 14,24 186796 C19 14,24 125521
C20 15,49 112404 C20 15,49 78868
C21 16,69 75322 C21 16,7 52579
c22 17,84 50943 C22 17,84 32862
23 18,94 32072 C23 18,95 23003
C24 20,01 19478 C24 20,01 13145
E.I 12,12 570699 E.I 12,12 472026

Temps =9 jours
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Alcane tr surface
X1
C10
Cl1 3,08 3096
C12 4,27 5418
X2
C13 5,66 10061
X3
Cl4 7,14 26315
X4 8,12 12284
C15 8,65 44115
X5
C16 10,12 47521
X6 10,86 27756
C17 11,55 41680
C18 12,91 41881
C19 14,23 37602
C20 15,48 28387
C21 16,68 18834
C22 17,83 15059
C23 18,94 9267
C24 20 6178
E.I 12,11 487907

C) Evolution du rendement d’élimination des HC
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Tableau A.12.1 : Evolution du rendement d’¢limination des HC en fonction du temps dans

Tableau A12.2 : Evolution du rendement d’élimination des HC en fonction du temps dans

Tableau A.12.3: Evolution du rendement d’élimination des HC en fonction du temps dans

un bioréacteur fluidisé

temps (j) 9,9 cm/s 13,4 cm/s 18 cm/s
0 0 0 0
1 - 6,4 -
2 11,3 - -
3 - 13,0 -
4 23,6 24,8 61,3
5 - 26,7 86,9
7 38,4 96,8
9 89,6 97,2

un bioréacteur a jet

temps (j) 37 m/s 42 m/s
0 0 0
1 9,4 -
2 12,8 66,9
4 24,3 74,0
5 29,9 -
6 83,8
8 94,6

un bioréacteur fluidisé a jet

37 m/s 42m/s
99 cm/s | 13,4 cm/s 18 cm/s 99 cm/s | 13,4 cm/s 18 cm/s
0 0 0 0 0 0 0
1 - 44,6 - - - -
2 57,6 48,6 43 56,3 34,8 69,2
3 - 59,2 - - - -
4 82,7 61 77,7 - 34,9 -
5 - 76,0 - 73,4 - --
7 86 89,1 82,3 86,8 82,1
9 98,1 91 94.8 90,5 88,8
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Figure A12.1 : Représentation de In [HC]o/[HC] en fonction du temps dans un bioréacteur
fluidisé
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0,4

0,35 In [HC]0/[HC]
03
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Figure A12.2 : Représentation de In [HC]o/[HC] en fonction du temps dans un bioréacteur
ajet
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Figure A12.3 : Représentation de In [HC]o/[HC] en fonction du temps dans un bioréacteur

fluidisé a jet (Uje= 37 m/s)
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Figure A12.4 : Représentation de In [HC]o/[HC] en fonction du temps dans un bioréacteur
fluidisé a jet (Uje= 42 m/s)
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