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Résume

Ce travail concerne I'analyse de colmatage d’un bioréacteur a membranes (BRM) immergées
alimenté par un substrat appauvri en matiére organique et sous différents age de boues (TSB).
Pour ce faire cinq campagnes de mesure ont été faites se caractérisant par un ratio DCO/N = 0
et opérant sous différents TSB (20, 40 et 60 j). Le suivi des évolutions de pression
transmembranaire (PTM) montre deux phases, une phase rapide (0,1 a 0,3 kPa/j) comparable
a celle observée dans des BRM classiques, suivie d’une phase d’évolution plus lente (<
0,1kPa/j), comparable a celle observée sur des BRM fonctionnant sous faible charge
organique ou age de boues élevé (> 40j). L’analyse des processus a ’origine du colmatage
membranaire met en avant trois barriéres dominantes, (i) I’accumulation réversible de
composé€s sur la membrane (i) la présence d’un biofilm nécessitant un lavage mécanique, (iii)
I’adsorption éliminée par lavage chimique qui est resté minime, ce qui réduit le cout de la
régénération chimique de la membrane. Des essais de mesure d’activité épurative spécifique
du biofilm ont montré une activité épuratrice certaine du biofilm engendrant une barriére
hydraulique indépendante des conditions de filtration mais propre a sa dynamique intrinseque
de développement. Les essais de mesure de filtrabilité en mode frontal ne reflétent pas le
comportement de suspension biologique en mode tangentiel.

Mots clés- MBR, filtration, colmatage, vitesse de colmatage, résistance.
Abstract

This work concerns the analysis of fouling in immersed membrane bioreactor (MBR) feeding
by a substrate with low organic matter and at different sludge age (SRT). To do this five runs
were done characterized by a COD / N ratio = 0 and operating under different TSB (20, 40
and 60 days). The Monitoring of transmembrane pressure (TMP) shows two phases, the first
one (0.1 to 0.3 kPa / day) comparable to that observed in conventional MBR, followed by a
slower evolution phase (<0.1 kPa / day), comparable to that observed on MBR operating at
low organic load or high sludge age (> 40j). The analysis of the fouling process on membrane
highlights three dominant barriers, (i) the reversible accumulation of sludge on surface of the
membrane (ii) the development of a biofilm requiring mechanical washing, (iii) chemical
adsorption of particles on pore of membrane. The last process was very low compared to
others, which reduces the cost of chemical regeneration of the membrane. Tests specific
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biofilm activity measurement showed some purifying biofilm activity generating an hydraulic
barrier independent of filtration conditions but related to its own intrinsic dynamic of
development. Tests measuring filterability showed that the frontal mode does not reflect the
behavior of biological suspension tangential mode.

Keywords-MBR, filtration, fouling, fouling rate, resistance.
l. Introduction

Beaucoup de travaux ont été conduits pour la comprehension de la dynamique de colmatage
en bioréacteurs & membranes. La plupart concerne des systémes biologiques traitant une eau
dont la pollution majoritaire est la matiere organique (eaux usées urbaines ou industrielles).
Les causes majeures de colmatage ont toujours faits ressortir le role de la concentration en
matiére en suspension (notamment au travers du phénomene de clogging), des fractions
organiques solubles (au travers de leurs interactions avec le matériau membranaire) et du
développement d’un biofilm en surface membranaire. Trés peu de travaux ont été ciblés sur le
fonctionnement d’un bioréacteur & membranes ne traitant qu’une pollution azotée minérale.
L’originalité de ce type de systéme est en effet de développer des cultures moins concentrées
en matiére en suspension (par le fait de taux de croissance nettement plus faible que ceux
observés avec des populations hétérotrophes) et, on peut le supposer, moins concentrées en
métabolites bactériens colmatants (EPS). L’objectif de ce quatriéme chapitre est donc
d’analyser la dynamique de colmatage dans le bioréacteur a membranes autotrophe en
essayant de la relier aux caractéristiques de la suspension biologique a filtrer.
Cet article est deviseé en trois paragraphes:

- Analyse de I'évolution de la pression transmembranaire au cours du temps.

- Identification et quantification des différentes origines du colmatage selon les

conditions opératoires imposées.

. Conditions opératoire
Les conditions opératoires des différentes campagnes sont rappelées dans le tableau 1.

Tableau 1 Conditions opératoires

Campagne | I 1l v

SRT()) 20 20 Sans 40 60
extraction

Période 01/12/2011- | 16/01/2012- | 31/01/2012- | 17/02/2012- | 01/05/2012-

15/01/2012 | 30/01/2012 | 16/02/2012 | 03/04/2012 | 01-06-2012

flux Membranaire

(L/m?h) 10 20 17 17 17
HRT (j) 0,625 0,312 0,334 0,334 0,334
NLR (kgN/mj) 0,22 0,44 0,374 0,374 0,374
OLR (kgCOD/m%j) 0 0 0 0 0

Au cours de ces 4 campagnes, la maitrise du colmatage membranaire a été effectuée par une
aération continue au voisinage des membranes (aucune période de relaxation ou rétrolavage
n’a été effectuée). Le débit d’air imposé au niveau du module membranaire est resté inchange
et égal a 200 NL/h pour les 4 campagnes, cette valeur a été trouvée comme optimale pour le
BRM étudié par Lebegue et al., (2008). Le travail a débit de filtration imposé induit des
évolutions de pression et des régénérations chimiques ont été périodiquement nécessaires. La
figure 1 indique, sur la période expérimentale, les 4 jours ou les membranes ont été régénérées



chimiquement. Il est remarquable de noter que pour une période globale de pratiqguement 6
mois, seules quatre régenérations chimiques ont été nécessaires.
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Figure 1 Les jours de nettoyage chimique des membranes pendant les 4
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II. Résultats et discussion

[11.1 Evolution de PTM

La figure 2 représente I'évolution de la pression transmembranaire au cours du temps pendant
les quatre périodes de fonctionnement (soit sur une durée totale de 200 jours). Sur cette figure
2, les fleches désignent les jours ou une régénération compléte de la membrane a été

effectuée.
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Figure 2 Evolution de PTM au cours du temps.
Quelle que soit la campagne considérée, juste apres une régénération chimique des
membranes, 1’évolution de la pression transmembranaire présente 2 phases principales:

- Une premiere phase d’augmentation a une vitesse sensiblement constante, d(PTM)/dt
variant entre 0,15 et 0,3 kPa/j, cette augmentation se poursuit sur une vingtaine de
jours

- Une seconde phase ou la pression transmembranaire évolue trés lentement (< 0,007
kPa/j)

L’¢évolution de la PTM pendant la campagne 1I et en début de campagne I1I est particuliere.
Ce comportement peut avoir plusieurs origines :

- ces peériodes débutent avec des membranes qui sont dans un état de colmatage
correspondant a la deuxiéme phase décrite ci-dessus

- un doublement du flux de filtration en début de campagne Il est imposé brutalement.

Ces conditions de travail se traduisent par une augmentation importante et continue de la
PTM (0,976 kPa/j), bien au-dela de ce qu’engendrerait le simple doublement de débit pour le
début de la campagne II par exemple). Il est probable qu’un état limite de colmatage était déja
atteint en fin de campagne I et I’augmentation de débit a brutalement intensifié le colmatage
(compression du depot ou biofilm présent en surface de membrane, augmentation de la masse
de particules apportée a chaque instant sur la membrane...). L’analyse du comportement du
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réacteur biologique pendant cette deuxiéme campagne montre aussi une grande instabilité des
processus réactionnels qui peut aussi jouer un role trés négatif dans la dynamique de
colmatage. Un phénoméne analogue, bien que le débit de filtration n’ait pas été modifi¢
apparait aussi en fin de campagne Ill. Le tableau 2 donne les valeurs des vitesses de
colmatage, traduite au travers de la variation instantanée de la résistance hydraulique en
fonction du temps pour les 4 campagnes.

Tableau 2 Vitesse de colmatage au cours des différentes campagnes.

Période Conditions drR/dt (m™j") E+12
Période 1 SRT =20 Phase | : 0.26
LMH=10 Phase Il : 0.0023
Cv=0.22 kgN/m®/jour
Nettoyage jour 30
Période 2 SRT =20
LMH=20 0.18

Cv=0.44 kgN/m*/jour
Sans extraction,
LMH=17 0.16

Pi Cv=0.374 kgN/m*/jour
38 Nettoyage jour 82
S SRT=40 Phase I : 0.17
LMH=17 Phase 11 : 0.006
Cv=0.374 kgN/m*/jour Phase 111 : 0.24
Nettoyage jour 126
Période 4 SRT=60

Phase | : 0.09

LMH=17 Phase Il (pente positive)

Cv=0.374 kgN/m%/jour

Nettoyage fin période 4
Le colmatage rapide aprés lavage peut correspondre a 1’accumulation de composés et la
structuration progressive d’un dépot sur la surface membranaire incluant le bouchage des plus
gros pores. La phase quasi-stationnaire peut étre due & [D’atteinte d’un équilibre entre
cisaillement et dépdt, puis, en fonction de la durée de I’opération, un biofilm se structure en
surface de membrane et impose sa propre perméabilité fonction de son développement. Dans
les conditions de travail choisies, le réle de la charge en azote imposée sur le systeme et de
I’4ge des boues n’apparait pas clairement sur la dynamique de ce processus a I’inverse de ce
qui a pu étre observé par d’autres auteurs (Zubair et al., 2007; Grelier et al., 2006). Les
valeurs trouvées dans ce travail peuvent étre comparées a celles relevées dans d’autres
travaux (tableau 3,). Il peut étre noté dans ces tableaux :

- le r6le de la charge organique appliquée sur le réacteur, si elle est trés faible, les
valeurs de dR/dt sont proches de celles observées au cours de la phase 2, a faible
croissance de colmatage observée dans cette étude aprés lavage des membranes (<0,01
kPa/j)

- pour des charges conventionnelles sur un bioréacteur a membranes traitant un effluent
contenant de la pollution organique, cette vitesse est plutdt de quelques dixiémes de
kPa/j, valeurs comparables a 1’évolution observée pendant la phase 1 de nos
experiences.

- le role du débit de perméat apparait aussi clairement, dés qu’il est supérieur a 25 L.m
2h, la vitesse de colmatage peut dépasser largement le kPalj.



Tableau 3 Exemples de vitesse de colmatages indiqués dans d’autres études

Van den Broeck et
al., 2012

SRT = 10-30-50 j

LMH= 16-27
Cv=0.39-0.65kgDCO/m?/j
Cv=0.031 kgN//m®j

Référence Conditions dr/dt (mj) ' E+12
Cv=3 kgDCO/m%j
Ognier etal., 2004 | LMH=10 Lm?Zh* 0,31
SRT=150j
Lobos, 2006 Cv=1kgDCO/m?j 0,037
LMH=2,3 L.m2h*!
SRT=10 jour

+0,24( LMH=16)
SRT= 30
+0,07(LMH=16)
+0,87 (LMH=27)
SRT=50 j

+0,0042 (LMH=16)
+0,25 (LMH=27)

+0.021-0.077

Lebegue, 2008 -SRT=40j; 1.7kgDCO/mYj; LMH=30

L.mZht

SRT=30],

0.63
1.2kgCOD/m’/j

Zhichao et al., 2010

Membrane plane, 0.2um,
1.2kgCOD/m3/j, SRT=30j, Air flux=480
L/h, 33L/m?/h,

Zhichao et al.,2010 0.163

Drews et al.,2008 SRT=35j 0.14

0.66kgDCO/m3/jour

I11.2 ldentification des processus dominants de colmatage

Une procédure de lavage spécifiqgue des membranes a été mise en place pour identifier, a
chaque régénération de membrane, les barrieres réduisant le flux de transfert
transmembranaire et/ou la résistance hydraulique du milieu filtrant (GASMI et al., 2013).
Pour rappel, les barrieres au transfert peuvent étre décrites simplement comme une addition
de résistances en série composées de:

- Une resistance hydraulique due a 1’accumulation de composés sur la barriére filtrante
que représente la surface membranaire. Il est supposé que cette accumulation est
réversible et que la résistance due a cette accumulation est enlevée par un simple
lavage a I’eau. Cette fraction de résistance a I’écoulement de 1’eau au travers de la
membrane sera appelée la résistance due au gateau de filtration.

- En fonction de la durée de I’expérience entre deux lavages, un biofilm adhérent au
matériau membranaire peut se développer. Il est supposé que le simple ringage sous un
filet d’eau ne peut I’enlever mais qu’un essuyage physique permet de 1I’éliminer. Cette
part de résistance sera la part due au biofilm.

- Enfin, une fraction des molécules solubles peut étre adsorbée en surface membranaire
et dans les pores. Ces processus nécessitent alors une régénération chimique pour étre
¢liminés. Cette derniere barriére de résistance a I’écoulement sera définie comme le
résistance irréversible.

Le tableau 4 regroupe les parts respectives des résistances presentes sur la membrane avant
chaque nettoyage et les conditions associées. La figure 3 illustre les niveaux respectifs de
chacune d’elles.



Tableau 4 Parts respectives des résistances hydrauliques.

Nettoyage [ I Il vV
Jour 30 82 126 Fin suivi
SRT =20 Sans extraction, SRT=40 SRT=60
Conditions LMH=10 LMH=17 LMH=17 LMH=17
Cv=0.22 Cv=0.374 Cv=0.374 Cv=0.374
kgN/m*/jour | kgN/m*/jour kgN/m®fjour | kgN/m*/jour
Résistance totale m™
(E+12) 4,85 6,92 5,35 2,7
Rm m™* (E+12) 0,6 0,6 0,6 0,6
% du gateau de filtration
(Rg) dans Rt 315 59,3 47,2 47
% du biofilm (Rbio) dans
Rt 47,6 19,3 2,71 7,17
% du couche irréversible
(Rads) dans Rt 8,45 8,58 38,9 23,6
8,00E+12
Rt
6,00E412 - ™ Re
M Rbio
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4,00E+12 - o]
L] ®Rm
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Figure 3 Valeurs des résistances hydrauliques de chaque processus de colmatage.

Ces résultats mettent en avant: Le role dominant de la résistance due a 1’accumulation
hydrauliqguement réversible de matiere sur la membrane, quelle que soit la campagne
considérée. La part de cette résistance est trés importante avant le deuxieme lavage car le
systeme avait d’abord subi un doublement du débit de filtration avant de subir une période
sans extraction de boues pendant laquelle la teneur en MES dans le systéme avait augmentée
simultanément a 1’augmentation des teneurs en matic€res organiques solubles.

Le rdle important du biofilm au moment des deux premiers lavages alors qu’il est
presque inexistant pour les deux derniers lavages. Le premier lavage a lieu apres une
durée de fonctionnement de 30j environ, la présence du biofilm peut étre lié a la
présence initiale importante de culture hétérotrophe dans le milieu. Pour le deuxieme
lavage, cela peut étre attribué a la durée de I’expérience entre les lavages I et II
(environ 60 jours) pendant laquelle la charge a traiter a doublé sur le systéeme
provoquant sans doute une déstructuration des flocs (avec une DCO soluble
importante) et un attachement important de biomasse active en développement sur le
support de filtration. Les ages de boues plus éleves imposes dans les campagnes |11 et
IV ont sans doute fortement ralenti 1’activit¢ du biofilm et sa dynamique de
croissance, réduisant ainsi son influence sur le colmatage.

La résistance hydraulique liée a 1’adsorption reste d’un ordre de grandeur voisin de la
résistance membranaire.



Rapporter ces résistances hydrauliques au volume d’eau récupéré par unité de surface filtrante
(figure 4), nous permettrait de comparer les valeurs trouvées avec:

- celles d’autres travaux, les résistances pourraient ainsi étre comparées a production
égale (mais trés peu de résultats ont été publiés sous cette forme).

- celles du coefficient aC trouvées en filtration frontale (ces deux grandeurs ayant la
méme dimension, m?, soit I’inverse d’une perméabilité). La comparaison des valeurs
(figure 3 et figure 4) montre des rapports égaux, voire trés supérieurs, a 100, les
résistances spécifiques mesurées en mode tangentiel étant trés petites devant celles
mesurées en mode frontal. .Ce résultat met en avant le role du cisaillement pariétal
pour la remise en suspension continue de certains composés retenus par la membrane
(notamment les plus petits colloides) changeant ainsi drastiquement la structure du
dépbt qui devient alors beaucoup plus perméable que celui obtenu en filtration
frontale. Cette réduction importante de la résistance rend alors possible une filtration
continue de la suspension (initialement peu filtrable).
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Figure 4 Part des différentes résistances rapportées au volume spécifique collecté de
suspension avant lavaae.

[11.3 Réle spécifique du biofilm

La résistance due au biofilm représente presque 50% de la résistance totale au moment du
premier lavage (campagne 1). Il a alors été décidé de caractériser I'activité de ce biofilm pour
savoir s’il était constitué seulement d’amas organique inerte (débris cellulaire) ou s’il avait
une activité réelle vis-a-vis de 1’épuration et donc une activité propre de croissance
indépendante de la filtration mécanique. Au moment du premier lavage des membranes, le
lavage a été d’abord arrété juste apres le ringage des membranes et celles-Ci ont été replacées
dans le module membranaire, préalablement isolé du réacteur biologique et lavé de toute
présence de biomasse. Le module membranaire a alors été alimenté en boucle fermé (sur un
volume de 1L, figure 5) avec une eau synthétique contenant le méme substrat minéral que
I’eau d’entrée dans le réacteur, avec une concentration initiale en azote ammoniacal égale a
200 mgN-NH;'/l. L’aération membrane a été mise en route pour apporter 1’oxygeéne
nécessaire a une activité biologique.

La variation de la concentration en azote ammoniacal a été suivie au cours du temps (Figure
6).
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Tableau 1V.5 Vitesse de nitrification dans le biofilm

Vitesse Valeur
rNbiof (mgN/(L.h) 5,8
rN (mgN/gBiofilm/h) 6al2
rNréacteur (mgN/gMVS/h)™ | 22

*Gasmi et al 2013

La pente de la droite nous permet d’accéder a une vitesse apparente qui a été successivement
(i) rapportée a la masse de biofilm (en poids sec) et (ii) comparée a celle mesurée au sein du
bioréacteur pendant la campagne 1. Les valeurs obtenues montrent que le biofilm a une
activité épuratrice certaine. La précision sur la mesure de la masse de biofilm a été faible
(50%), la valeur indiquée de son activité est donc incertaine. Néanmoins, cette valeur
d’activité peut expliquer que le biofilm a pu se structurer et contribuer significativement a la
résistance hydraulique globale.

IV Conclusion

Le suivi des evolutions de pression montre deux phases d’évolution de la PTM, une phase
rapide (0,1 a 0,3 kPa/j) suivant la remise en route aprés un lavage, cette vitesse d’évolution est
comparable a celle observée dans des BRM classiques. Cette premiere phase est suivie d’une
phase d’évolution plus lente (< 0,1kPa/j), comparable a celle observée sur des BRM
fonctionnant sous faible charge organique ou age de boues élevé (> 40j).

L’analyse des processus a 1’origine du colmatage membranaire met en avant trois barriéres
dominantes, (i) I’accumulation réversible de composés sur la membrane, (ii) la présence d’un
biofilm nécessitant un lavage meécanique par essuyage pour l’enlever, (ii1) 1’adsorption
éliminée par lavage chimique. Dans les expériences réalisées, le troisiéme processus est resté
minime, occasionnant un cout de lavage chimique minime. Des essais de filtrabilité en mode
frontal. La mesure de coefficient traduisant la perméabilité des gateaux en mode frontal et
tangentiel traduit des filtrabilités effectivement trés différentes, confirmant qu’aucune
extrapolation ne peut étre déduite d’essais réalisés en mode frontal pour connaitre le
comportement de telles suspensions biologiques lors de filtration en mode tangentiel.
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