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INTRODUCTION GENERALE

Le traitement des eaux est indispensable pour la préservation de notre envi-
ronnement. Il permet de limiter 'impact des diverses pollutions liées a 'activité
humaine. L’eau est également nécessaire a la vie; sa consommation quotidienne est
au centre des préoccupations de santé publique, et le traitement joue un role essen-
tiel dans la production d’une eau potable.

Il existe de nombreuses techniques dans le domaine du traitement des eaux
(Metcalf and Eddy, Inc. (2002)) pour supprimer des matiéres solides, de I’huile, des
graisses, des composés organiques biodégradables ou non-biodégradables, des mo-
lécules toxiques, etc. Ces techniques, appliquées seules ou en cascade, permettent
d’améliorer le niveau de traitement. Les procédés d’oxydation avancée (POAs ou
advanced oxidation processes en anglais) occupent une place trés importante parmi
les différentes technologies de traitement (Cheremisinoff (2002)), et sont largement
utilisées, notamment pour les effluents industriels.

Les POAs, classés dans les technologies de traitement chimique, ont pour objec-
tif d’améliorer le niveau d’oxydation en produisant des radicaux libres hautement
réactifs, et plus particuliérement le radical hydroxyle OH® (Glaze et al. (1987);
Gogate et Pandit (2004)). L’ozonation catalytique fait partie de ces procédés, et,
dans ce cas, le catalyseur permet de meilleures performances a la fois en termes de
vitesse de réaction et de consommation énergétique (Legube et Karpel Vel Leitner
(1999); Luck et al. (1997); Pontlevoy et al. (2003)).

L’efficacité de 'oxydation et le fait de ne pas former de résidus solides, tels que
les boues d’épuration, sont les principaux avantages des POAs. Par contre, I'incon-
vénient majeur réside généralement dans le cotit élevé de fonctionnement en raison
des besoins énergétiques et chimiques (Water Environment Federation (2008)). Ceci
constitue un frein au développement industriel de beaucoup de technologies selon
une étude récente (Oller et al. (2011)).

Souvent, la mise en ceuvre industrielle des POAs, et tout particuliérement celle
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des procédés d’ozonation, fonctionne en boucle ouverte. La régulation pour atteindre
les objectifs spécifiés & moindre colit n’est généralement pas considérée. Pourtant,
la commande des procédés chimiques est largement répandue ; citons a ce sujet les
ouvrages (Corriou (1996, 2001, 2004)).

Dans le cadre de ce mémoire de thése, I'optimisation d’'un pilote d’ozonation
catalytique est considérée. Le principal objectif est de réduire le cotit de fonction-
nement du procédé tout en atteignant les objectifs de rejet spécifiés. Cet objectif
est atteint par la mise au point de boucles de régulation permettant de diminuer la
quantité d’oxygéne consommeée et la puissance appliquée sur I'ozoneur, en limitant
ainsi ’ozone en excés évacué dans les évents du réacteur.

Un objectif & plus long terme est, a partir des connaissances acquises sur le
pilote, d’aboutir & des boucles de régulation et des capteurs logiciels qui pourront
faciliter la supervision et la maintenance de station de traitement des eaux.

Le mémoire est décomposé en trois chapitres.

Le premier chapitre est consacré a la présentation du pilote d’ozonation cataly-
tique. Cette partie du mémoire présente, avec le regard du chimiste et de I'ingénieur
de génie des procédés, les principales étapes du traitement des eaux, 'oxydation et
les procédés d’oxydation avancée, le pilote et son instrumentation. A la fin du cha-
pitre, le pilote est vu comme un systéme présentant des entrées et des sorties, une
vue “systéme” plus adaptée & 'automaticien pour permettre 'identification et la
commande du procédé.

Le deuxiéme chapitre comprend la partie modélisation et identification. Les
méthodes d’identification de systéme utilisées sont présentées. Des essais expéri-
mentaux sont réalisés pour l’estimation paramétrique. Les objectifs d’utilisation
envisagés ménent & deux types de modéle. Un modéle linéaire, présentant correcte-
ment les dynamiques du procédé, doit permettre la synthése des lois de commande
nécessaires a la régulation. Un modéle non linéaire plus précis doit permettre la
conception d’un simulateur pour tester les lois de commande en boucle fermée avant
les essais expérimentaux.

Dans le troisiéme chapitre, la partie commande est présentée. Les trois méthodes
utilisées sont décrites : la commande par modéle interne, la commande optimale et
la commande H,,. Deux approches distinctes ont été testées : I’approche de com-
mande par hystérésis et 'approche de commande directe. Une analyse de la stabilité
est faite pour évaluer la robustesse du systéme en boucle fermée par rapport aux
retards. Les différents correcteurs sont validés en simulation et sur le pilote.

Ces travaux se sont déroulés dans le cadre du programme Eaux & Sols inscrit
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dans le Contrat de Projets Etat-Région (CPER 2007-2013) de I’Université de Poi-
tiers avec 'aide financiére du gouvernement syrien. Ils ont également bénéficié de
financement dans le cadre d’une Action Incitative de 1’'Université de Poitiers et du
département de la Vienne. Enfin, le procédé d’ozonation catalytique étudié a fait
I'objet d’un brevet (Technavox Patent n® FR 0300259).






CHAPITRE 1

PROCEDE D’OZONATION CATALYTIQUE

1.1 Introduction

Ce premier chapitre a pour objectif de présenter le domaine applicatif dans le-
quel s’est déroulée cette these. Il s’agit de décrire le traitement des eaux au sens
large, les procédés d’oxydation avancée et les problémes qu’ils rencontrent pour leur
application industrielle, et enfin, plus particuliérement, le pilote d’ozonation cata-
lytique qui fait I'objet de cette étude.

La lecture de ce chapitre par un non-spécialiste de la chimie et du génie des pro-
cédés sera par moments ardues. Au final, le procédé étudié sera considéré comme
tout systéme présentant des entrées-sorties. C’est avec I’approche systéme de ’au-
tomatique que le pilote d’ozonation catalytique sera appréhendé dans les chapitres
suivants.

1.2 Le traitement des eaux

Le traitement des eaux est nécessaire & la préservation de notre environnement
altéré par de nombreuses pollutions. Il est ainsi indispensable de traiter les eaux
usées urbaines et industrielles avant leur rejet dans le milieu naturel. De fagon pa-
ralléle & la dégradation des ressources en eau, le traitement des eaux de surface et
des eaux souterraines pour la production d’eau potable est au centre des préoccu-
pations de santé publique.

1.2.1 Principales technologies du traitement des eaux

Les méthodes utilisées et les filiéres de traitement définies dépendent de l'origine
des eaux & traiter et de I’objectif du traitement lié & la qualité du milieu récepteur.
Les principales techniques mises en ceuvre en traitement des eaux sont de nature
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physique, chimique, physico-chimique ou biologique.

Le premier objectif de toute filiére de traitement reléve du domaine de la clarifi-
cation afin d’éliminer les matiéres en suspension présentes dans les eaux (séparation
solide-liquide). On distingue notamment les actions physiques suivantes : dégrillage,
tamisage, coagulation-floculation-décantation et filtration.

Les méthodes chimiques de traitement reposent sur 'interaction chimique entre
les polluants a traiter et les réactifs qui aident & la séparation des polluants de I'eau,
a la destruction ou & la neutralisation des effets nocifs associés a ces polluants.

Dans les méthodes biologiques, des procédés aérobies et anaérobies sont mis en
ceuvre. Dans ceux-ci, des micro-organismes jouent un réle majeur permettant de
dégrader les composés organiques présents dans ’efluent.

Ces différentes technologies sont généralement combinées en fonction de la qua-
lité de I’eau a traiter et des objectifs du traitement. Les techniques chimiques d’oxy-
dation, et notamment les procédés d’oxydation avancée POAs étudiés dans ce mé-
moire, ont souvent une place trés importante parmi les différentes techniques de
traitement (Cheremisinoff (2002)).

1.2.2 Les eaux usées

Les eaux usées peuvent étre classées en trois types : les eaux résiduaires domes-
tiques, les eaux pluviales et les eaux industrielles.

Les eaux résiduaires domestiques ont des caractéristiques assez peu variables,
et sont chargées principalement en matiéres organiques.

Les eaux pluviales peuvent poser un probléme pour les stations d’épuration,
particuliérement pendant les périodes orageuses, quand le systéme d’assainissement
est commun (domestiques et pluviales). Ces eaux vont alors diluer les eaux domes-
tiques et perturber le bon fonctionnement des stations d’épuration. L’eau de pluie
peut également étre en contact avec les polluants présents dans l’atmosphére et
dans les fumées industrielles, ou se charger, aprés ruissellement, d’hydrocarbures ou
d’autres polluants présents sur les sols urbains et les toitures.

Pour les eaux usées industrielles, leurs caractéristiques sont fonction de l'in-
dustrie considérée. Elles peuvent étre chargées d’une grande variété de polluants :
matiéres organiques, métaux lourds, produits toxiques, hydrocarbures, etc.

Dans cette étude, on va considérer un effluent représentatif des eaux indus-
trielles, car ’ozonation peut étre utilisée pour ce type d’eaux usées.
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1.2.3 Principaux indicateurs de qualité des eaux résiduaires

Dans le domaine du traitement des eaux, divers paramétres sont utilisés pour
mesurer la qualité d’une eau. Ces paramétres sont essentiels dans la conception
d’une station d’épuration, dans le choix d’un procédé de traitement, dans le dosage
de réactifs et/ou dans la mesure de l'abattement des polluants. Les principaux
indicateurs sont :

e La température.

e Le potentiel d’Hydrogéne (pH) qui mesure l'activité de 'ion hydrogéne dans
une solution. Les valeurs inférieures & 7 indiquent ’acidité et celles supérieures
a 7 indiquent ’alcalinité.

e Les Mati¢res En Suspension (MES) comprennent les matiéres insolubles qui
sont en suspension dans le liquide, comme les matiéres organiques et minérales
de taille importante. Ce paramétre est exprimé en mg/ L.

e La Demande Chimique en Oxygéne (DCO) est la concentration, exprimée
en mg/L, d’oxygéne équivalente a la quantité de dichromate consommée
par la matiére organique contenue dans 1’échantillon soumis a l’oxydation
par dichromate de potassium, dans des conditions précises (American Public
Health Association and American Water Works Association and Water Envi-
ronment Federation (1998)). Cette DCO représente la quantité de dioxygene
O> consommeée par toutes les matiéres réductrices présentes dans les eaux.

e La Demande Biologique en Oxygéne (DBOs) est la quantité, exprimée en
mg/L, d’oxygéne consommeée par l'activité bactérienne pour dégrader les ma-
tiéres organiques biodégradables en 5 jours (a 20 °C' et dans 'obscurité). La
DBOs constitue une fraction de la DCO.

e La pollution azotée se caractérise par des formes réduites et oxydées. L’azote
Kjeldahl (NTK) indique la forme organique et ammoniacal d’azote (formes
réduites). Il est exprimé en mg/L.

e L’azote global (NGL) mesure la quantité d’azote global comprenant toutes les
formes (réduites et oxydées) : organique, ammoniacal, nitrites NO, , nitrates
NOj . Cet indicateur est exprimé en mg/L.

e Le Phosphore Total (PT) indique les dérivées du phosphore comme les phos-
phates et les composés organiques phosphorés. Il est exprimé en mg/L.

e Les métaux lourds comme le cadmium, le chrome, le cuivre, etc.

e Les hydrocarbures totaux.



8 Procédé d’ozonation catalytique

1.2.4 Principales étapes du traitement des eaux usées
1.2.4.1 Pré-traitements

Cette étape importante est destinée a retenir les débris solides volumineux, les
sables, les huiles et les graisses a ’entrée de la chaine de traitement.

- Dégrillage : A larrivée, les eaux usées sont soumises & cette opération
qui consiste & retenir les gros débris solides par une grille métallique ou un tamis
tournant automatique. Les solides sont ensuite envoyés en décharge ou & une unité
d’incinération.

- Dessablage, déshuilage : Pour effectuer ces deux opérations, un ouvrage
commun est généralement utilisé.
Le dessablage permet ’élimination des matiéres en suspension de taille importante
ou de densité élevée via un décanteur classique. Cette étape est indispensable pour
ne pas avoir une obstruction des canalisations ou une abrasion des équipements.
Les sables extraits sont souvent envoyés en décharge.

Le déshuilage est réalisé par coalescence (présence de chicanes favorisant la sé-
paration des phases) ou par flottation. Pour cette derniére, une injection de fines
bulles d’air permet la remontée rapide des graisses dans le bassin. Ces matiéres
flottées sont éliminées en raclant la surface. Cette étape est indispensable et trés
importante pour protéger les réacteurs biologiques, car ces corps flottés perturbent
les échanges gazeux et influencent négativement les traitements biologiques qui uti-
lisent I'oxygéne pour oxyder les molécules organiques.

1.2.4.2 Clarification et procédés séparatifs

- Décantation : L’opération consiste a séparer les particules, qui sont en
suspension dans la phase aqueuse, en les laissant sédimenter vers le fond d’un bassin
sous 'action de la gravitation. Dans le cas ou les particules sont trés fines, un ajout
de réactifs chimiques spécifiques permet la coagulation-floculation de ces matiéres
par augmentation de leur diameétre et donc la décantation effective.

- Coagulation - Floculation : L’utilisation des coagulants et des floculants,
dans les procédés physico-chimiques, joue un role trés important et est efficace en
épuration des eaux. Le principe consiste & utiliser des réactifs chimiques qui aident
& séparer les polluants de ’eau par différentes techniques et notamment par décan-
tation.

Ces procédés sont cotiteux et conduisent & une production importante de boues.
Par contre, la réponse rapide a toute variation de charge est le principal avantage
de ces procédés. Ces techniques peuvent étre inclues dans des stations compactes
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avec un encombrement compatible avec des batiments fermés.

La coagulation et la floculation sont 1’épine dorsale de la plupart des stations de
traitement des eaux usées. Leur objectif est d’améliorer la séparation des espéces
de particules en amont des étapes de décantation et de filtration. Les particules
colloidales et d’autres matiéres finement divisées sont réunies et agglomérées pour
former des particules de taille plus grande, les flocs, qui peuvent ensuite étre élimi-
nées d’'une maniére plus facile et efficace. Ces techniques ont d’abord été utilisées
pour I’élimination de la turbidité de I’eau potable. Plus récemment, ces procédés
ont montré leur efficacité pour I'élimination d’autres polluants adsorbés par les
colloides, comme les métaux, les matiéres organiques toxiques, les virus et les ra-
dionucléides (Rao et al. (1988); Sawyer et al. (1994)). Les techniques avancées sont
efficaces pour éliminer des polluants comme ’arsenic (U.S. Environmental Protec-
tion Agency (2000); Cheng et al. (1994)), des parasites tels que le Cryptosporidium
et la Giardia (Logsdon et al. (1985)), ou des matériaux humiques (U.S. Environ-
mental Protection Agency (1999); Knocke et al. (1986)). Les mécanismes impliqués
peuvent étre décrits en deux étapes séquentielles (Amirtharajah et O’Melia (1999)) :

e la déstabilisation des particules colloidales (neutralisation des forces de répul-
sion électrostatique inter-colloidales),

e les collisions interparticulaires conduisant a 1’agglomération des particules.

La premiére étape est la coagulation qui est généralement rapide et a lieu dans
une cuve de mélange rapide. Elle est habituellement obtenue par I'ajout de coagu-
lants inorganiques tels que les sels d’aluminium, les sels de fer, et /ou les polyméres
organiques synthétiques communément appelés polyélectrolytes .

La seconde étape est la floculation, qui concerne les collisions entre les parti-
cules déstabilisées et la formation des flocs. C’est un processus lent réalisé dans un
réservoir de mélange lent appelé le réservoir de floculation, o le taux des rencontres
entre les particules déstabilisées doit étre important pour que les flocs formés soient
les plus gros et les plus denses possible. La floculation peut étre améliorée par I’ajout
de polymeres (Wan et al. (2005)).

- Autres procédés séparatifs : La filtration est un processus de finition
de la clarification. La filtration va pouvoir retenir les particules en suspension, mais
elle pourra également agir par adsorption (notamment en utilisant du charbon ac-
tif) ou encore étre le siége de processus biologique.

Des techniques membranaires sont également souvent utilisées en traitement des
eaux. On distingue selon la dimension des éléments retenus par les membranes : la
microfiltration, 'ultrafiltration, la nanofiltration ou encore ’'osmose inverse.
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1.2.4.3 Traitements biologiques

A T’issue de la décantation et des traitements physico-chimiques nécessaires a la
clarification, les matiéres en suspension ont disparu, et il ne reste que des composés
dissous. Les procédés biologiques sont alors souvent utilisés pour les éliminer. Ces
procédés, basés sur 'activité bactérienne dégradant les composés organiques, sont
classés en deux groupes selon le genre de bactéries présentes dans l'eau :

e les procédés aérobies nécessitant la présence d’oxygéne,
e les procédés anaérobies se développant en absence d’oxygéne.

Il existe plusieurs procédés biologiques d’épuration. On distingue souvent les
procédés biologiques extensifs et les procédés biologiques intensifs.

- Les procédés biologiques extensifs : Dans ces procédés, tout se passe
naturellement sans intervention artificielle et mécanique. Parmi ces procédés, on
peut citer :

e L’épuration par le sol qui compte sur les propriétés de filtration et la capacité
du sol & assimiler une masse bactérienne active.

e Le lagunage qui consiste en un bassin d’eau, appelé lagune, peu profond, aéré
ou non aéré. Les lagunes non aérées comprennent des lagunes anaérobies,
aérobies et facultatives (Water Environment Federation (2007)). La lagune
aérobie, par exemple, profite de l'oxygéne fourni par la photosynthése des
algues de surface. Cet apport d’oxygéne naturel accélére I’activité bactérienne
pour éliminer les composés organiques présents dans la lagune.

- Les procédés biologiques intensifs : La prolifération des bactéries est
activée artificiellement dans ces procédés. Ils peuvent appartenir & deux grandes
catégories :

e Les procédés biologiques & "culture libre" : les bactéries sont en suspension
(boues activées) et en contact permanent avec les matiéres organiques. De
Ioxygéne est diffusé par agitation ou injection d’air ou d’oxygéne.

e Les procédés biologiques & "culture fixe" : les bactéries ici ne sont pas en
suspension dans I'eau a traiter. Ces micro-organismes se développent sur un
support comme des cailloux, du plastique, ... Ce film bactérien développé
sur les surfaces du support constitue ce qui s’appelle le biofilm et permet la
dégradation des matiéres organiques.

1.2.4.4 Désinfection

Une désinfection des eaux usées peut étre souhaitée. Elle est alors obtenue en
utilisant une grande variété de méthodes :
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e chimiques (avec la chloration ou I'ozonation, par exemple) ;

e physiques (par rayonnement ultraviolet ou filtration membranaire, par exem-
ple) ;

e biologiques (avec le lagunage, par exemple).

- Chloration : Le chlore, utilisé pour désinfecter les eaux usées, se présente
soit sous forme gazeuse (Cly), soit sous forme de sels d’hypochlorite. Le chlore
gazeux réagit avec I’eau pour produire ’acide hypochloreux (HOC!), qui se dissocie
rapidement pour former I'ion hypochlorite selon la réaction suivante :

HOCl+ OCl~ + H*

En traitement des eaux, le "chlore total" est distingué entre le "chlore libre" que
constituent I’acide hypochloreux HOC! et 'ion hypochlorite (OC1™) et le "chlore
combiné" sous la forme monochloramine (NH2Cl), dichloramine (NHCly), tri-
chloramine (NCl3) et molécules organochlorées. La forme dominante du chlore est
fonction de plusieurs paramétres comme la température, le pH et les concentrations
d’ammoniac. La connaissance de la forme dominante du chlore pour un processus
particulier de désinfection est importante. Avec les différentes formes, on aura une
différence au niveau des forces oxydantes du chlore et donc une efficacité biocide
variable. La désinfection au chlore se produit principalement par 'oxydation des
parois cellulaires qui conduit a la lyse des cellules bactériennes ou a l'inactivation
des sites fonctionnels sur la surface de ces cellules (EPA Victoria (2002)).

- Chloration-déchloration : Pour limiter les effets nocifs du chlore sur la
vie aquatique, une déchloration peut étre appliquée aprés la désinfection des eaux
par le chlore. Cette technique permet d’éliminer les effets indésirables du chlore rési-
duel et de certains composés toxiques associés & la chloration. Le dioxyde de soufre
(SO2) est couramment utilisé. D’autres produits chimiques peuvent étre utilisés
comme le sulfite de sodium (Na2S0s3), bisulfite de sodium (NaH SO3), métabisul-
fite de sodium (Na2S205) et thiosulfate de sodium (NagS203). Le charbon actif
peut également étre utilisé pour la déchloration (Eddy et al. (2007)).

- Ozonation : De méme que le chlore, I'ozone est un oxydant. L’efficacité
et la rapidité de ’action de ce gaz en solution sur les bactéries et les virus, couplées
avec une faible production de produits secondaires indésirables, lui donne une place
trés importante parmi les oxydants utilisés pour la désinfection. De plus, ’ozonation
est plus stire d’emploi que la chloration et ne nécessite pas le transport de produits
chimiques, puisque ce gaz est généré in situ a partir du dioxygéne soumis & une
décharge électrique. Au niveau environnemental, I’ozone est trés toxique pour la vie
aquatique, mais il est rare, aprés la désinfection, de trouver de 1'ozone résiduel en
quantité significative, car sa réaction avec les composés présents est trés rapide et
il est détruit rapidement en raison de son instabilité.
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Par contre, les cofits élevés de l'investissement et ’exploitation de ’ozona-
tion posent un probléme économique rendant cette opération d’oxydation peu at-
trayante.

- Rayonnement ultraviolet : La désinfection des eaux usées par le rayon-
nement ultraviolet (UV) est un processus physique qui implique essentiellement le
passage d’un film d’eaux usées dans un canal ouvert muni de lampes a rayons ul-
traviolets. L’efficacité de la désinfection UV dépend des caractéristiques physiques
et chimiques des eaux usées avant la désinfection. Avec une meilleure qualité des
eaux usées, le processus de désinfection UV est plus efficace (EPA Victoria (2002)).

Cette technologie de désinfection présente plusieurs avantages intéressants. Au
niveau du traitement, elle est plus efficace que la chloration et la chloration-déchlora-
tion pour détruire les virus. De plus, aucun produit secondaire n’est formé. Au
niveau environnemental, cette méthode n’a pas d’influence négative car le rayonne-
ment ultraviolet ne nécessite pas 'ajout de produit chimique.

Par contre, l'efficacité de désinfection diminue avec I’augmentation de la concen-
tration des matiéres en suspension.

D’un point de vue économique, les cotits sont comparables & ceux des systémes
de la chloration-déchloration.

- Filtration : La filtration sur sable ou sur d’autres média filtrants permet
de réduire le nombre de micro-organismes. De méme, les technologies membranaires
désinfectent les eaux usées en filtrant physiquement les micro-organismes. Ce pro-
cédé de désinfection ne nécessite pas 'ajout de réactif chimique et ne forme pas de
sous-produit toxique.

La microfiltration est la technologie la plus intéressante commercialement pour
la désinfection. Les eaux usées passent a travers les fibres de la membrane, cylindres
creux imprégnés de millions de pores microscopiques. Ces pores agissent comme une
barriére physique aux particules et aux micro-organismes. La microfiltration élimine
efficacement les particules, les algues, les protozoaires et les bactéries.

- Lagunage : Le lagunage n’est pas, en soi, une méthode de désinfection
mais il permet d’atteindre une qualité microbienne acceptable de I'effluent.

1.3 L’oxydation

Les procédés chimiques d’oxydation interviennent & différents niveaux dans le
traitement des eaux (production d’eau potable, dépollution des eaux usées indus-
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trielles, désinfection des eaux en sortie de station d’épuration). Les oxydants chi-
miques sont utilisés pour 'oxydation : des espéces inorganiques réduites, avec le fer
ferreux Fe(II), le manganése manganeux Mn(II) et le sulfure S(—II); des mi-
cropolluants inorganiques tels que ’arsenic, des composés organiques synthétiques
dangereux tels que le trichloroéthéne; et d’autres polluants émergents tels que le
méthyle-tert-butyl-éther, les pesticides, les composés actifs pharmaceutiques, les
perturbateurs endocriniens ou les toxines algales...

Les oxydants chimiques les plus couramment utilisés dans le traitement de ’eau
sont le chlore, 'ozone, le dioxyde de chlore et le permanganate. L’ozone est parfois
utilisé en conjonction avec le peroxyde d’hydrogéne ou le rayonnement ultravio-
let pour produire des radicaux libres qui ont des propriétés puissantes d’oxyda-
tion (Edzwald and American Water Works Association (2010)). Ces radicaux libres
peuvent étre mis en ceuvre pour éliminer une partie de la pollution organique (DCO)
et en favoriser le caractére biodégradable (élimination de la DCO réfractaire).

1.3.1 Procédé d’oxydation avancée

Les procédés d’oxydation avancée (POAs) sont définis comme des procédés de
traitement des eaux fonctionnant & température et pression ambiante, et qui im-
pliquent la génération d’un oxydant secondaire plus puissant & partir d’un oxydant
primaire (Glaze et al. (1987)). Ces procédés consistent a produire des radicaux libres
hautement réactifs, et plus particuliérement le radical hydroxyle OH®.

Les PAOs ont pour objectif d’obtenir des rendements d’oxydation plus impor-
tants pour des polluants difficiles a oxyder, méme sous ’action de 'ozone qui est
I'oxydant primaire possédant le potentiel d’oxydo-réduction le plus élevé parmi
les oxydants traditionnellement utilisés en traitement des eaux (Baig et Mouchet
(2010)). Ils sont principalement utilisés dans I’élimination des polluants organiques
spécifiques, comme par exemple les composés donnant un gotit ou des odeurs qui
sont résistants aux traitements utilisant d’autres oxydants. L’intérét pour ’élimina-
tion d’une grande gamme d’autres polluants organiques est également mis en avant
(Edzwald and American Water Works Association (2010)).

Le grand avantage pour de nombreux POAs est qu’ils ne forment souvent pas
de solides résiduels dans toutes les étapes du processus (ce n’est néanmoins pas le
cas de tous, par exemple le procédé Fenton HoOs/Fe génére des boues). Par contre,
I'inconvénient principal est que beaucoup de ces procédés sont cotiteux a exploiter
en raison des besoins énergétiques et chimiques (Water Environment Federation
(2008)).

Les POAs se différencient par la méthode utilisée pour la production de ra-
dicaux hydroxyles (chimique, photochimique, catalytique) et la concentration en
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radicaux produits. Les POAs peuvent étre basés sur 'ozone (O3) ou l'ozone et le
peroxyde d’hydrogéne (O3/H2032) ; les radiations UV et 'ozone (UV/O3); les ra-
diations UV et le peroxyde d’hydrogéne (UV/H20s3) ; ou encore les radiations UV,
I'ozone et le peroxyde d’hydrogéne (UV/O3/H2032), 'ozone et un catalyseur, le sys-
téme peroxyde d’hydrogeéne - fer (Fenton),... (American Water Works Association
and American Society of Civil Engineers (2004)). On peut constater que parmi les
méthodes utilisées dans les POAs, 'ozone joue souvent un roéle important. Il pro-
duit lors de sa décomposition les radicaux réactifs recensés dans le Tableau 1.1 ot
le radical hydroxyle est le plus important.

TABLE 1.1 — Principales entités radicalaires générées lors de la décom-
position de ’ozone et réactivité relative vis-a-vis de la matiére organique

(Doré (1989))

Entité Nom Réactivité relative
OH* Radical hydroxyle Tres réactif
HO;  Radical hydroperoxyle Peu réactif
O;~  Ton Radical superoxyde Peu reéactif
O;_ Ion Radical ozonide Treés peu réactif

1.3.1.1 Reactivité et mécanisme d’action des radicaux OH"

Le radical hydroxyle OH® est la forme neutre de I’anion hydroxyde.

Anion hydroxyde Radical hydroxyle
OH~ HO®
l0—H H—O*
- - Electron

e

N P . . , . , . . { ]
C’est un oxydant trés réactif mais peu sélectif. La réaction du radical OH" sur
les composés organiques et minéraux peut se faire selon les trois modes suivants :

e [’arrachement d’un atome d’hydrogéne

OH® + RH — H0 + R* ( R : groupement d’atomes)
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R R R R
OH® + \C—C/ HO (1‘ 8
RN G
R R R R

e [’addition du radical au composé pour former un radical organique

o Le transfert d’électron
OH® 4+ RX — OH™ + RX"* (X : Halogéne)

Dans ce mode, le radical hydroxyle est réduit en anion hydroxyde par un
substrat organique. Ce type de réaction est possible lorsque les réactions d’ar-
rachement d’un atome d’hydrogéne ou d’addition électrophile sont empéchées
par un encombrement stérique ou par la présence de plusieurs substitutions
halogénés (Legrini et al. (1993)).

La recombinaison radical-radical n’a généralement pas lieu en présence d’ozone

(Bui (2009)).

1.3.1.2 Couplage O3/H209

Le peroxyde d’hydrogéne a pour role de décomposer ’ozone en espéces radica-
laires trés réactives et peu sélectives. Ces radicaux permettent une bonne efficacité
du systéme en termes d’oxydation des composés organiques en comparaison de 1’ac-
tion directe de 'ozone sur ces mémes composés (Hoang (2009)).

L’influence du peroxyde d’hydrogéne sur la décomposition d’ozone est négli-
geable pour de faibles valeurs de pH. Au-dela d’une valeur de pH de 6, la dé-
composition s’accélére fortement car la concentration de 'anion HO, dissocié du
peroxyde, qui réagit avec 1’ozone pour former des radicaux hydroxyle et superoxyde
O;_, augmente quand le pH augmente.

HoOy + HyO = HO; + ];130Jr
HO3 + 03 — Oy~ +OH® + Oy

[’anion radical O;_ a pour role d’induire la décomposition de 1'ozone et de
conduire & la formation de radicaux hydroxyles OH".

Oy + 03 — O3~ + Oy
Oy +HT — HOS
HO; —>HO.+02
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La réaction globale de la décomposition de ’ozone par le peroxyde d’hydrogéne
est la suivante :

H049 + 203 — 20H® + 30,

Le taux de transformation de I’ozone en radicaux hydroxyles dépend de plusieurs
facteurs :

e la concentration initiale du peroxyde d’hydrogeéne;
e le pH;

e la libération de ’anion radical superoxyde (O;_) par les substrats organiques
(promoteurs) oxydés par le radical hydroxyle ;

e la vitesse a laquelle les radicaux hydroxyles seront consommés par les solutés
organiques (inhibiteurs) ne conduisant pas a la libération de radicaux O;f

(Bui (2009)).

1.3.1.3 Couplage UV/O3

L’ozone en solution aqueuse absorbe les radiations UV avec un maximum d’ab-
sorption a la longueur d’onde de 253.7 nm (Zaviska et al. (2009)). La photolyse de
I'ozone conduit & former le peroxyde d’hydrogéne selon la réaction suivante (Bui
(2009)) :

O3 + Hy0 ™8 0y + Hy04
La formation des radicaux hydroxyles se fait ensuite selon deux voies :

e par photolyse directe du peroxyde d’hydrogeéne :
H,05 — 20H*®
e par réaction entre ’ozone et HoO> :
HOy 4+ 03 — Oy~ + OH® + Oy

1.3.2 Probléme d’optimisation des POAs

Les POAs présentent de bonnes performances de traitement. La principale limite
de ces procédés réside dans le coiit de fonctionnement élevé lié aux réactifs et/ou
aux besoins énergétiques pour produire les entités radicalaires.
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1.4 Formulation du probléme

Un probléme rencontré dans toutes les stations de traitement des eaux réside
dans le coiit de fonctionnement élevé pour atteindre les objectifs spécifiés du traite-
ment. Les stations basées sur les POAs et en particulier sur le procédé d’ozonation,
fonctionnent généralement en boucle ouverte. Il n’y a pas de controle sur ces pro-
cédés pour atteindre les objectifs spécifiés avec un cotit moins élevé.

Aujourd’hui, les installations industrielles de procédé d’ozonation sont souvent
surdimensionnées de plus de 20 % pour faire face a la variabilité de I'eflluent a trai-
ter, ce qui impacte le cott d’investissement (capacité de production de 'ozoneur,
lappareil qui géneére ’ozone a partir de 'oxygeéne). Quant au cotit de fonctionnement
(puissance électrique nécessaire a la production d’ozone, consommation excessive
d’oxygene), les pertes sont aussi trés importantes car parfois, lorsque Ueffluent est
peu chargé en polluant, plus de 95 % de 1’ozone produit se retrouve dans les évents
du réacteur (surproduction d’ozone), alors que quelques pourcents auraient suffi
pour assurer un traitement efficace (Pontlevoy (2012)). I devient donc indispen-
sable de controler le procédé afin de réaliser des économies substancielles.

Plus généralement, afin de rendre plus attractifs les POAs et de faciliter leur
implantation industrielle, il est important d’optimiser ces procédés en développant
une boucle de régulation. Dans le cadre de ce mémoire, le procédé considéré est un
pilote d’ozonation catalytique, mais I’approche peut étre appliquée a d’autres pro-
cédés. L’objectif est de construire des lois de commande permettant de diminuer la
quantité d’oxygéne consommeée, ainsi que la puissance appliquée sur 1’ozoneur tout
en limitant ’ozone inutilisé qui est évacué dans les évents du réacteur.

La premiére difficulté rencontrée est la mesure en ligne d’'un paramétre per-
mettant de quantifier 'abattement du polluant & traiter. L’indicateur de DCO est
couramment utilisé, cependant les capteurs de DCO en continu sont cotiteux et/ou
nécessitent une maintenance réguliére cotiteuse. Dans 'application sur le pilote
d’ozonation catalytique, la solution offerte par un spectrophotométre de la mesure
en ligne de I'absorbance UV-visible est retenue comme une grandeur corrélée avec
la DCO, et donc comme un indicateur de la pollution de ’eau traitée ou a traiter.

Le second probléme est trivial dans I’approche systéme de I’automatique. L’étape
d’identification du systéme permet d’obtenir une connaissance sur le procédé et sa
dynamique a travers un modéle mathématique. L’étape de synthése de la commande
consiste & déterminer le correcteur utilisé dans la boucle de régulation.



18 Procédé d’ozonation catalytique

1.5 Le procédé d’ozonation catalytique

1.5.1 Ozonation

L’ozone est un gaz formé industriellement & partir de dioxygéne soumis & une
décharge électrique. L’équation montrant cette formation s’écrit (Doré (1989))

302 & 203 AH® = —-284.24 kJ

Pour former une mole d’ozone, ’énergie nécessaire est théoriquement égale a
142.12 kJ, mais le rendement énergétique est seulement de 5% dans les procédés
industriels.

La solubilité de ’ozone est fonction de la température de ’eau et de la pression
partielle de 'ozone. Pour avoir une solubilité élevée, il est important que la tempé-
rature soit basse et que le pourcentage massique en ozone dans le gaz soit important.

L’ozone est un oxydant trés important pour la désinfection (voir paragraphe
1.2.4.4). Il peut également oxyder de nombreux composés minéraux (Fe?t, Mn?*t,
NO;, Br—, ClO~, ClOy, etc.) et organiques (matiéres organiques naturelles, pol-
luants d’origine anthropiques et micropolluants organiques) avec une vitesse parfois
trés élevée, surtout en milieu neutre et basique (Hoang (2009); Hoigné et Bader
(1983); Hoigné et al. (1985)).

Les réactions d’ozonation peuvent étre classées en trois types :

e les réactions directes ot I'ozone moléculaire réagit avec la molécule dissoute

(M),

e les réactions indirectes oul ’entité radicalaire, résultant de la décomposition
d’ozone, en particulier le radical hydroxyle, réagit avec la molécule (M) ou
I'initiateur de cette décomposition peut étre le peroxyde d’hydrogéne, la pho-
tolyse par les radiations UV ou ’anion hydroxyde OH ~,

e les réactions induites par des sous-produits de 'oxydation (Bui (2009)).

La figure 1.1 montre les différents modes d’interaction de I'ozone en solution
aqueuse d’aprés Hoigné et Bader (1983).

1.5.2 Ozonation catalytique

L’ozonation catalytique est considérée comme une technologie d’oxydation avan-
cée. Selon la littérature, il y a deux groupes dans la classification de 1'ozonation
catalytique : lactivation d’ozone par des ions métalliques en solution (catalyse ho-
mogene) et 'ozonation catalytique hétérogéne en présence d’oxydes métalliques ou
de métaux supportés.
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FIGURE 1.1 — Différents modes d’interaction de l'ozone en solution
aqueuse

1.5.2.1 Ozonation catalytique homogéne

Des travaux de recherche sur ’activation d’ozone par les métaux ont été réalisés
par Hewes et Davinson (1972). Ils ont montré que la présence de métaux comme
Fe(II), Mn(II) ou Co(II) dans la solution soumise a l'oxydation a un role trés
important qui permet d’augmenter la minéralisation des composés organiques. C’est
la catalyse homogene. Par exemple, Andreozzi et al. (1992) montrent que Mn(II)
peut accélérer I'oxydation de I'acide oxalique en milieu acide par le fait qu'un com-
plexe formé entre l'acide oxalique et Mn(IIT) forme un produit intermédiaire plus
facile & oxyder par 1’ozone.

1.5.2.2 Ozonation catalytique hétérogéne

En ozonation catalytique hétérogéne, le catalyseur est solide et les réactions se
produisent sur la surface spécifique du catalyseur. Ce qui incite & chercher toujours
un catalyseur trés poreux pour un traitement plus efficace.

De nombreux travaux de recherche ont porté sur I’ozonation catalytique. Citons,
par exemple, les travaux de Al-Hayek et al. (1989) appliqués a 'ozonation cataly-
tique du phénol en utilisant le catalyseur Fe(I11)/AL2Os3, ou encore ceux de Bhat
et Gurol (1995) sur l'ozonation catalytique du chlorobenzéne. Karpel Vel Leiner
et al. (1999) ont étudié efficacité d'un catalyseur a base de C'u sur des essais en
batch pour plusieurs composés organiques. Ces auteurs et d’autres ont montré que
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I’ozonation catalytique hétérogéne améliore significativement 'oxydation de nom-
breuses molécules organiques en comparaison de 1’ozonation seule.

Deux hypothéses sont proposées par Legube et Karpel Vel Leitner (1999) sur le
mécanisme de ’ozonation catalytique :

e Le catalyseur a un role d’adsorbant, I'ozone et le radical hydroxyle OH® sont
les oxydants. Le catalyseur adsorbe sur ses positions hydroxylées (= Me —
OH) le composé organique symbolisé par AH formant un complexe de surface
(= Me — A). L'ozone et le radical OH®, qui sont plus concentrés & la surface
du catalyseur qu’au sein de la phase aqueuse, oxydent le complexe (= Me—A)
donnant des sous-produits adsorbés (= Me — P) et (= Me — R) et des sous-
produits finaux désorbés (P’,R’) au sein de la phase aqueuse.

e L’ozone réagit sur les sites métalliques du catalyseur (= Megreq == Me,,)
formant simultanément les radicaux OH®. Le composé organique AH s’ad-
sorbe sur le catalyseur oxydé (= Me,,) donnant le complexe (= Mey, — A)
qui est oxydé par transfert d’électrons (= Meyy, — A 5= Meyy — A'). Puis
les espéces radicales A® sont facilement désorbées pour étre oxydées encore
par 1'ozone et les radicaux OH* au sein de la phase aqueuse (Hoang (2009)).

Dans ce mémoire, le procédé considéré est basé sur ’ozonation catalytique hé-
térogéne décrite précédemment (Legube et Karpel Vel Leitner (1999); Karpel Vel
Leiner et al. (1999); Pontlevoy et al. (2003)).

1.5.3 Principe du procédé

Les réacteurs triphasiques a catalyseur hétérogeéne, lit fixe et écoulement co-
courant ascendant sont souvent utilisés en industrie. Cependant, avec cette confi-
guration, le catalyseur subit une forte attrition. Pour palier ce probléme, les réac-
teurs & écoulement contre-courant peuvent étre préférés. Dans tous les cas, pour
les réacteurs a lit fixe, il faut que la dimension du catalyseur soit plus importante
que celle admise dans les réacteurs a lits fluidisés. Or, il est montré dans (Pontlevoy
et al. (2003)) que le fait d’augmenter la taille des particules de catalyseur influence
négativement ’'activité d’oxydation catalytique du procédé. Pour ces raisons, un
catalyseur de granulométrie trés fine (inférieure a 200 nm) dans un lit fluidisé a été
choisi dans ce procédé. La réaction se fait & température et pression ambiantes.

Le systéme considéré dans ce mémoire est présenté sur la figure 1.2. Il est consti-
tué de deux éléments majeurs :

e Le réacteur avec un agitateur mécanique. Il contient le catalyseur en poudre
en suspension.

e Le systéme de diffusion d’ozone. L’ozone est généré in situ a partir du dioxy-
géne soumis & une décharge électrique générée dans ’ozoneur.
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Destructeur
d’ozone

Entrée de Sortie de
I'effluent I'effluent
a traiter traité

Réacteur Membrane

|

Ozoneur

FIGURE 1.2 — Schéma de principe du pilote

Une boucle de recirculation avec un module membranaire permet de séparer le
catalyseur de l'effluent traité et de le conserver dans le réacteur. L’expérience ac-
quise (Pontlevoy et al. (2003)) permet de fixer les valeurs de différents paramétres
tels que la concentration en catalyseur.

La production d’ozone et le débit d’efluent a traiter sont les deux principaux
paramétres & régler pendant le traitement, et donc & adapter aux variations de
concentration du polluant. Ces deux paramétres peuvent étre les actionneurs de
commande dans une boucle de régulation.

Le catalyseur conserve sa structure et son efficacité de traitement dans la durée.
De plus, les molécules inorganiques, qui peuvent étre présentes en solution, n’in-
fluencent pas 'activité du catalyseur. Généralement, la fréquence de remplacement
du catalyseur peut aller de 6 & 24 mois selon les caractéristiques chimiques et le
débit de l'effluent (Pontlevoy et al. (2003)).

1.5.4 Meécanisme d’action

Le catalyseur améliore la cinétique des réactions d’ozonation. Son intervention
dans 'oxydation des matiéres organiques se fait principalement sur sa surface, ce
qui a pour effet d’accélérer la cinétique par rapport a une action directe de 1’ozone.
Il peut aussi permettre d’oxyder des molécules peu oxydables par ’ozone seul. Par
conséquent, le procédé d’ozonation catalytique considéré peut améliorer 'abatte-
ment de la DCO d’au moins 15 % par rapport & un traitement conventionnel et
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peut conduire & une réduction par 2 ou 3 de la consommation d’ozone (Pontlevoy
et al. (2003)).

1.5.5 Le pilote d’ozonation catalytique

Le pilote, adapté & un fonctionnement en continu, est décrit par le schéma de

la figure 1.3.
Systéme
de conditionnement
Analyseur d'ozone  de I'échantillon Ozoneur
[ —
Destructeur d’ozone
Capteur
d’absorbance
I ¢ | W
/. v
s [AY
Deblt'metre v2 ) Débitme
I—) r?a?:ilrgﬁllée Filtre dee :!nrana(ﬁr
traitée
2
] - P2 \Z
Depimetre e wst  OPp1
en entrée N Thermomeétre
—m D'a
X
*
Si vi Pompe PC
Cuve Pompe Pompe PA
d’'alimentation d’alimentation

Cuve
de I'eau traitée

Circulation du gaz

Circulation de I'eau

FIGURE 1.3 — Vue schématique du pilote

Les différents éléments constituant le pilote sont :
e la cuve d’alimentation contenant I'effluent a traiter,
e la pompe d’alimentation du réacteur,

e la pompe d’alimentation du module membranaire (PA),
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le module membranaire de recirculation (avec la pompe de recirculation PC),

le réacteur de contact (d’un volume de 16 litres auxquels se rajoutent 3 litres
de solution dans la boucle de recirculation),

le circuit d’ozone gaz,

e une cuve pour recueillir 'efluent apres traitement (une mesure d’absorbance
UV-visible est réalisée en continu en sortie de traitement).

Une vanne de purge (V1) est présente sous le réacteur.

Le module membranaire de recirculation est composé :

e d’un filtre (constitué d’'une membrane céramique de microfiltration) pour ré-
cupérer le catalyseur en poudre,

e d’une boucle de retour des eaux & traiter pour le conserver dans le réacteur.
Le circuit d’ozone est composé :

e de l'ozoneur & oxygéne (alimentation par un manomeétre mural),

e du destructeur d’ozone,

e de 'analyseur d’ozone gaz.

L’introduction du gaz ozoné est effectué au moyen d’un tube en PVC percé
d’une dizaine de trous millimétriques en fond de réacteur. La dose de catalyseur
est exprimée en masse par rapport au volume de solution dans le réacteur (19 litres).

1.5.6 Effluents a traiter

L’effluent, utilisé pour faire les premiers essais, est une solution organique syn-
thétique, le paranitrophénol. Cette molécule organique modéle est représentative
des matiéres organiques présentes dans les eaux industrielles. Le paranitrophénol,
de formule moléculaire CgHs N O3, est un composé phénolique qui a un groupe nitro
a 'opposé du groupe hydroxyle sur le cycle benzénique (Figure 1.4).

Sa solubilité dans I'eau & 25 °C' est de 12.4 g/ L. Sa solution est de couleur jaune
vif en milieu basique et incolore en milieu acide. Des mesures de sécurité doivent
étre prises dans sa manipulation (port de lunettes, de gants, ...), car ce produit est
toxique et irritant pour la peau et les yeux.

D’autres effluents ont été testés comme 'acide humique (Abouzlam (2009)) ou
plus récemment des eaux industrielles issues d’un procédé biologique (pollution or-
ganique réfractaire), mais ces expérimentations ne sont pas fournies dans ce mémoire
de thése.
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OH

NO-

FIGURE 1.4 — Paranitrophénol

1.6 Instrumentation du pilote

1.6.1 Ozone dans les évents

L’ozone produit par I'ozoneur est envoyé dans le réacteur pour oxyder les molé-
cules organiques présents dans l'efluent. Une partie de 'ozone sort dans les évents
du réacteur sans aucune réaction. Cette partie non consommeée dans la réaction est
envoyée ensuite vers le destructeur (four a 475 °C') pour étre détruite.

La concentration d’ozone dans les évents est souvent élevée. Cette surproduction
d’ozone pose un probléme économique. D’une part, sa production et sa destruction
représentent un colit en consommation d’énergie électrique. D’autre part, et c’est
la Pessentiel du coftit de fonctionnement du procédé, la consommation inutile d’oxy-
géne pur nécessaire a la production de I’ozone représente un frein au développement
industriel de cette technologie. Un de nos objectifs est de minimiser la concentra-
tion de l'ozone dans les évents tout en atteignant les objectifs de qualité de rejets
spécifiés pour réduire le colit de fonctionnement. Pour atteindre cet objectif, une
mesure en ligne de la concentration d’ozone dans les évents est mise en place, et est
intégrée dans la boucle de régulation.

- Capteur utilisé
La mesure de la concentration de 'ozone dans les évents est donnée par un ana-
lyseur d’ozone (marque BMT 964 BT, gamme de mesure [0 — 200 g/Nm?], sortie
analogique [0 — 10 V). Cet appareil est couplé avec un petit destructeur pour dé-
truire ’ozone en sortie d’analyseur.

- Principe de fonctionnement

L’analyseur est un photomeétre UV (254 nm) a deux faisceaux, équipé d’un mi-
croprocesseur pour la mesure de la concentration d’ozone dans 1’échantillon de gaz.
Pour réaliser le calcul de cette concentration, I’analyseur mesure l'intensité UV dans
la voie de référence et I'intensité UV dans la voie de mesure, ainsi que la température
et la pression du gaz dans la cellule de mesure. La figure 1.5 montre la circulation
de 'ozone dans ce systéme d’analyse composé de I'analyseur, proprement dit, d'un
sécheur en amont et d’un destructeur.
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FIGURE 1.5 — Systéme d’analyse de I'ozone dans les évents

La calibration de I'analyseur avec I'oxygéne est indispensable avant de faire pas-
ser de 'ozone pour la mesure de concentration.

Le débit de I'ozone dans le capteur est de 0.5 L/min. Le gaz passe tout d’abord
dans un filtre pour supprimer les impuretés, puis dans un condenseur pour le sécher,
avant de passer dans I’analyseur pour la mesure de concentration. LL’ozone en sortie
de 'analyseur est détruit.

1.6.2 Indicateur d’abattement du polluant

La DCO est couramment utilisée pour représenter la concentration en polluant.
Malheureusement, il est difficile de mettre en oeuvre une mesure de DCO en continu
aussi bien pour des raisons de cotlit d’investissement que pour des raisons de cotit de
fonctionnement engendré par 'entretien. Un autre indicateur corrélé avec la DCO,
et par conséquent avec la concentration de polluant, doit étre instrumenté. Dans ce
mémoire, la mesure en ligne de ’absorbance donnée par un spectrophotométre UV-
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visible permet le suivi de la concentration en polluant de I'effluent traité. D’aprés
Edzwald et al. (1985), I’absorbance offre une bonne corrélation avec la DCO.

1.6.2.1 Absorbance UV-visible

Si un flux monochromatique (correspondant & une certaine longueur d’onde)
d’intensité I, (flux incident) pénétre un milieu homogéne en suivant un certain
trajet optique, il sera observé, a la sortie du milieu, une intensité I; (flux transmis) de
moindre valeur. L’absorbance est le logarithme décimal du rapport de ces intensités
(Harvey (1999)) et est définie par

A= lOglo(%)

Par exemple, si A = 1 alors %’ = 10 et donc 90 % du flux est absorbé; si A = 2
alors %’ =100 et donc 99 % du flux est absorbé.

L’absorbance dépend de la longueur du chemin optique, de la longueur d’onde
du flux monochromatique A et du milieu pénétré. Plus le milieu est pollué, plus
I’absorbance est élevée. C’est ce lien absorbance-concentration de polluant qui est
exploité dans cette application.

Plus le trajet optique est long, plus I’absorbance est élevée. La valeur du trajet
doit étre choisie selon I'importance de la concentration de polluant. Par exemple, si
A = 2 avec un trajet optique de 10 mm pour un certain milieu dilué 10 fois, alors
la valeur de l’absorbance A est égale & 20 avec le méme trajet optique (10 mm)
mais sans diluer le milieu mesuré. Par contre, ce milieu non dilué peut avoir une
valeur de ’absorbance égale a 2 mais avec un trajet optique égale a 1 mm. Pour
la plupart des spectrophotométres, ot ’absorbance maximale mesurée est voisine
de la valeur de 2, il est nécessaire d’utiliser une cellule d’échantillon d’un trajet
optique de 1 mm si le milieu est trés pollué (son absorbance avec le trajet optique
de 10 mm dépasse la valeur 2). De plus dans les conditions expérimentales de cette
étude, il est difficile de diluer I’échantillon dans un dispositif de mesure en continu.

1.6.2.2 Choix de la longueur d’onde

La mesure de 'absorbance est réalisée sur I'effluent traité, a la sortie du module
membranaire apres filtration. Il est important de noter que ’absorbance de ’ozone
pour certaines longueurs d’onde est importante. Or, ['ozone, présent dans la phase
aqueuse pendant 'opération d’ozonation, peut étre encore présent dans I’eau traitée
lors de la mesure. Il faut donc trouver une longueur d’onde pour laquelle 1'ozone
n’ait aucune influence sur I’absorbance mesurée.
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Un essai en réacteur fermé a été réalisé sur une solution aqueuse de parani-
trophénol (DCO = 100mg/L) soumise & l'ozonation dans un réacteur d'un litre
avec une quantité d’ozone introduite d’environ 2 g/L. Les spectres d’absorbance
avec un trajet optique de 10 mm ont été mesurés sur un échantillon prélevé aprés
75 minutes d’ozonation et sur le méme échantillon mais aprés dégazage. Ces deux
spectres sont tracés sur la figure 1.6 pour une longueur d’onde comprise entre 210 et
360 nm. Pour une longueur d’onde inférieure & 320 nm, 1’ozone dissous contribue si-
gnificativement a ’absorbance en comparaison avec ’absorbance due aux composés
organiques. Par contre, autour d’'une longueur d’onde de 340 nm, les échantillons
non-dégazé et dégazé présentent la méme absorbance. La contribution de ’ozone
sur I'absorbance & 340 nm est donc négligeable par rapport & I’absorbance due aux
composés organiques de I'effluent ozoné. C’est cette longueur d’onde qui est retenue
pour la mesure en continu de ’absorbance.

15

Absorbance

= = = - Echantillon non dégazé
Echantillon dégazé

-

L L Il Il T
220 240 260 280 300 320 340 360
Longueur d'onde (nm)

FIGURE 1.6 — Spectres d’absorbance d’une solution de paranitrophénol
(DCO initiale = 100 mg/L) aprés un contact de 75 minutes avec ’ozone

1.6.2.3 Corrélation entre 1’absorbance et la DCO

La mesure de la DCO donne une bonne indication sur la pollution organique
présente dans 'efluent, et est souvent utilisée dans les stations de traitement des
eaux usées. Cependant, le surcolt engendré par un équipement de mesure en ligne
de la DCO n’est pas envisageable dans cette étude sur les installations d’ozonation
catalytique. Un essai avec le pilote a été réalisé pour évaluer la corrélation entre
I’absorbance et la DCO avec les conditions expérimentales suivantes : une concen-
tration en paranitrophénol en entrée de 310 mg/L soit de 500 mg/L exprimée en



28 Procédé d’ozonation catalytique

DCO, un échelon de puissance de 110 W sur 'ozoneur correspondant a 97 g/Nm?
d’ozone, un débit de gaz de 57 L/h et un débit d’eau traitée égal a 25 L/h.
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F1GURE 1.7 — Corrélation entre DCO et absorbance. Puissance de 1’ozo-

neur : 110 W, production d’ozone : 97 g/Nm?, DCO du produit &

traiter : 500 mg/L, débit : 25 L/h, absorbance mesurée a la longueur
d’onde : 340 nm.

Des mesures ponctuelles de la DCO (sur des prélévements effectués toutes les
10 minutes) et la mesure en ligne de ’absorbance & une longueur d’onde de 340 nm
ont été réalisées pendant 240 minutes. Ces mesures sont présentées sur la figure 1.7.
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La corrélation entre ces deux grandeurs est significative. La figure 1.7-b montre une
relation linéaire entre 'absorbance et la DCO. 1l est ainsi possible de déduire, dans
ces conditions opératoires, la valeur de la DCO a partir de la mesure de ’absorbance.

Ainsi il est donc également possible de déterminer ’abattement de la pollution
par le traitement. Par exemple, pour une concentration initiale en paranitrophénol
de 500 mg/L de DCO, on constate que lorsque ’absorbance de I'eau traitée est
d’environ 0.5, alors I'abattement de DCO obtenu est d’environ 30 %.

Sur le pilote d’ozonation, la mesure de I'absorbance est réalisée avec un spec-
trophotomeétre (Jenway 6315, sortie analogique [0 — 10 V) et une cellule de mesure
en quartz, un trajet optique de 1 mm et une prise continue d’échantillon d’eau
traitée. Le principe de son fonctionnement, décrit sur la figure 1.8, est basé sur une
source de lumiére qui fournit un faisceau lumineux polychromatique de gamme de
longueur d’onde [198 — 1000 nm]. Un monochromateur permet alors d’envoyer un
rayon monochromatique & une certaine longueur d’onde vers la cellule de mesure
dans laquelle I’eau traitée circule en continu, entrainée par une pompe péristaltique.
Le signal optique, qui traverse la cellule, est requ par un détecteur qui le transforme
en signal électrique. L’absorbance est calculée par un microprocesseur.

Flux

de l'eau traitée
Pompe [ o

Flux
envoyé au réacteur

Faisceau
-— <«———| Monochromateur| <«———
lumineux
5 Lampe
Détecteur Cellule
d’échantillon
Cuvette
Spectrophotométre

F1GURE 1.8 — Capteur d’absorbance

Une calibration sur la méme longueur d’onde doit étre réalisée avant de mesurer

absorbance de ’efHuent. Cette calibration est faite avec un échantillon de référence

I’absorb de I'effluent. Cette calibrat t fait hantillon de réf ,
c’est-a~dire un échantillon d’eau pure.
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1.6.3 Systéme d’acquisition

Le pilote est équipé d’un systéme d’acquisition (xPC Target) permettant P'ac-
quisition de données et le prototypage rapide des algorithmes de commande. Ce
systéme, composé d’'un PC hote et d’'un PC cible, permet facilement d’exécuter
les schémas Simulink (MathWorks). La figure 1.9 représente un schéma contenant
les liens entre Simulink et le pilote. Le PC cible est équipé d’une carte d’acquisi-
tion PCI-MOI-16E-4. Les convertisseurs analogiques-numériques (CAN) permettent
I’acquisition des mesures d’absorbance et de concentration d’ozone dans les évents,
alors qu'un convertisseur numérique-analogique (CNA) assure 'envoi de la com-
mande 0 — 10 V' a l'ozoneur. Les ports outl, out2 et out3 représentent les données
qui sont conservées dans l'espace de travail Matlab (MathWorks). Ce sont, respec-
tivement, les valeurs de la commande, les mesures de 'ozone dans les évents et de
I’absorbance en Volts.

DO

out2

National Instr. )
Analog Output Td:1

PCI-6040 E ] Target scops
—

PCI-MIO-16E-4

(cAN) @

outl out3

PCI-6040 E
- National Instr.
Commande (W) Commande (V) Analog Input

Look-up PCI-MIO-16E-4
Table (CNA)

FIGURE 1.9 — Schéma Simulink - XPC Target

Le signal de commande de l'ozoneur généré par la carte d’acquisition est une
tension [0 — 10 V]. Cependant, l'ozoneur est controlable par un signal en intensité
[4 — 20 mA]. Une interface électronique située sur le PC cible et le pilote permet la
conversion tension-courant de la commande.

L’ozoneur présente sur son entrée de commande des zones d’insensibilité, c’est-
a-dire de petites zones ou la commande peut varier sans modifier la production
d’ozone. Par exemple, pour les deux tensions 1.9 V et 2 V', la méme puissance ef-
fective est obtenue sur 'ozoneur, et donc la méme production d’ozone est fournie
au pilote. Pour résoudre ce probléme, la commande calculée correspond & la puis-
sance en entrée de I'ozoneur, et un bloc Look-up table permet de faire disparaitre
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cette non-linéarité en réalisant une conversion commande en puissance-commande
en tension. Le bloc Look-up table a été construit & partir d’'un enregistrement
tension-puissance pour des valeurs de tension entre 0 et 10 V' avec un intervalle de
0.05 V.

Les capteurs d’ozone et d’absorbance fournissent des mesures en [0 — 10 V.

1.7 Meéthodologie appliquée

Pour optimiser le procédé d’ozonation catalytique, la méthodologie décrite ci-
dessous a été adoptée.

1.7.1 Deéfinition des entrées-sorties du systéme

La premiére étape est de considérer le procédé comme un systéme présentant
des entrées et des sorties. Pour le pilote d’ozonation catalytique, les entrées et les
sorties disponibles sont présentées sur la figure 1.10.

____T____ OZom(V)
——— > DCOyy (mg/L) Sorties
— Effluent traité
DCOyy, (mg/L) —> —_— Abs
Effluent —— Réacteur | Membrane
Entrées Q(L/h) —————> —

P (W) ——— > | Ozoneur 4|

FIGURE 1.10 — Entrées et sorties du pilote d’ozonation catalytique

Les entrées du procédé sont : la puissance de 'ozoneur P (W), la demande
chimique en oxygéne DCO;,, (mg/L) de leffluent a traiter et le débit d’effluent a
traiter @ (L/h). Les sorties étudiées sont : la concentration d’ozone dans les évents
Ozoyt (V), la demande chimique en oxygéne DCOyy: (mg/L) de Peffluent traité et
I’absorbance de l'effluent traité Abs.

Pour la régulation du procédé, il est nécessaire d’avoir un actionneur pour agir
sur la réaction et un capteur pour connaitre 'avancement de la réaction. Sur le
pilote, I'ozoneur est I'actionneur, et par conséquent, la commande est la puissance
P de l'ozoneur. Elle peut varier sur la plage [0 — 670 W]. En ce qui concerne le cap-
teur, sur cette application, I’avancement de la réaction est donné par ’absorbance
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de Veffluent traité Abs fournie par un spectrophotomeétre [0 — 10 V]. Comme il a
été démontré, cette grandeur est corrélée avec la DCO,y qui est seulement mesu-
rable "manuellement". Il est également intéressant de considérer la concentration
d’ozone dans les évents Oz, produit en excés, grandeur qu’il faut minimiser. Ozyy;
est fournie par un capteur d’ozone qui donne une tension comprise entre [0 —10 V.

Le débit d’effluent a traiter () est une entrée constante. Quant a la DCO;y,,
cette grandeur est considérée comme une entrée de perturbation qu’il faut rejeter.

Ainsi, le procédé peut étre considéré dans une approche systéme ; et les outils de
I’automatique, identification, commande, analyse de robustesse, peuvent étre appli-
qués a ce systéme.

1.7.2 Identification

La deuxiéme étape de cette méthodologie est ’estimation d’un modéle mathé-
matique permettant de relier les entrées et les sorties. Cette connaissance est néces-
saire pour I’étape suivante de commande. La boucle d’identification, montrée sur la
figure 1.11, présente la procédure a suivre pour obtenir un modéle mathématique.
Il faut tout d’abord définir le protocole expérimental, puis choisir une structure de
modéle qu’il faut ensuite estimer. Une validation permet de vérifier si les objectifs
sont atteints. Dans le cas contraire, un re-bouclage vers les étapes précédentes per-
met d’améliorer I'identification.

Connaissance
a priori

Protocole expérimental
— (période d’échantillonnage, f—
signal d’excitation)

Choix de la structure
du modéle

|

L Estimation paramétrique f—

|

Validation du modéle

Non

1 Oui

FIGURE 1.11 — La boucle d’identification de systéme
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Dans ce travail, 'identification est envisagée avec deux objectifs : la synthése
de loi de commande et la simulation du procédé. Pour la synthése de correcteur, il
est préférable que la structure choisie soit simple. Par contre, une bonne représen-
tation de la dynamique du systéme est importante. Pour la simulation, méme si la
structure du modeéle est complexe, I'essentiel est la précision du modéle.

L’étape d’identification est bien détaillée dans le chapitre 2.

1.7.3 Synthése de loi de commande

La synthése d’une loi de commande consiste & déterminer un correcteur a partir
de la connaissance (modéle) du systéme. Ce correcteur est ensuite utilisé dans une
boucle de régulation représentée schématiquement sur la figure 1.12.

Consigne Entrées Sorties
Correcteur POA

+

FIGURE 1.12 — Boucle de régulation

Cette étape est largement décrite dans le chapitre 3.

1.7.4 Analyse de robustesse

Pour s’assurer de la stabilité et du bon comportement du systéme en boucle
fermée, une analyse de robustesse doit étre faite. Les détails de cette étape sont
également donnés dans le chapitre 3.

1.8 Conclusion

Ce chapitre introductif permet de présenter ’ozonation catalytique et sa place
dans le domaine du traitement des eaux.

Le probléme, traité dans ce mémoire de thése, consiste donc & optimiser le pro-
cédé d’ozonation catalytique en développant une boucle de régulation. L’objectif
est de réduire les cotits de fonctionnement pour faciliter le transfert technologique
de ce procédé de traitement vers les applications industrielles.

L’instrumentation du pilote permet de considérer ce procédé comme un systéme
présentant des entrées et des sorties comme le montre la figure 1.13.
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Puissancef) —— — Ozone dans les évent9£,,;)

Procédé
DCO entrée DCO;,) — d’'ozonation ——— Absorbance 4bs)

catalytique | DCO,,: (Mmesure manuelle)

Débit-temps de séjour——

FIGURE 1.13 — Le pilote en termes d’entrées et de sorties

Dans ce travail de thése, le débit de l'effluent traité est constant a 25 L/h
et la DCOyy, de l'effluent a traiter est une entrée de perturbation a rejeter. Par
conséquent, le procédé est vu comme un systéme avec une entrée, la puissance de
I’ozoneur, et deux sorties, la concentration d’ozone dans les évents Oz,,; et 1’absor-
bance de 'effluent traitée Abs; cette derniére est considérée comme un indicateur
de la concentration en polluant.



CHAPITRE 2

IDENTIFICATION DU PROCEDE

2.1 Introduction et objectifs

L’identification a pour objectif la modélisation et 'estimation paramétrique
(Landau (1988); Ljung (1999); Soderstorm et Stoica (1989)). La modélisation est
un processus essentiel dans tous les domaines scientifiques (physiques, chimiques,
économiques, etc.). Elle consiste & construire un modéle mathématique qui peut
décrire le comportement dynamique et statique du systéme. L’estimation paramé-
trique consiste & estimer les parameétres du modéle & partir de données d’entrée
et de sortie. La bonne représentation du systéme par le modéle doit étre jugée
relativement & l'utilisation faite du modéle. La connaissance et la prédiction du
comportement du systéme permettent, par exemple, de développer un correcteur
pour controler le systéme. Le développement d’un simulateur est un autre exemple
d’utilisation qui peut nécessiter un modéle plus précis.

Les modéles considérés peuvent étre classés en trois catégories :

e Le modéle boite blanche : il est construit & partir des principes scientifiques
basiques (physiques, chimiques, biologiques, économiques, etc.). Les équations
et les paramétres peuvent étre déterminés par la modélisation théorique. De
plus, les paramétres ont une interprétation physique. Typiquement, les mo-
déles, dont la structure est obtenue par les principes scientifiques, sont classés
dans cette catégorie méme si quelques paramétres sont estimés a partir des
données de mesure.

e Le modéle boite noire : on utilise ce modéle quand le systéme est complexe
et mal connu, ou encore quand l'interprétation physique du systéme n’est pas
nécessaire. Ce modéle se limite seulement a représenter le comportement des
sorties du systéme générées par les entrées, sans s’intéresser a la connaissance
sur la physique interne du systéme. Les paramétres du modéle n’ont donc pas
d’interprétation physique.
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e Le modéle boite grise : ce modéle est un compromis entre les deux modéles pré-
cédents. La construction de la structure du modéle est basée sur une connais-
sance a priori sur la physique du systéme. L’importance de cette connaissance
varie d’un systéme a l'autre, d’une application a I'autre (Sohlberg (2003)).

Le systéme d’ozonation catalytique étudié dans ce mémoire est complexe. Les
cinétiques et les équilibres chimiques sont trés difficiles a déterminer. De plus, 1’ob-
jectif de régulation du procédé ne nécessite pas d’interprétation chimique ou phy-
sique. C’est pour cela que le modéle boite noire sera préféré par la suite.

Les principales étapes & suivre en identification de systéme sont les suivantes :

e Acquérir des données d’entrée et de sortie du systéme. Une attention parti-
culiére doit étre portée sur la richesse des signaux d’excitation appliqués aux
entrées ; la qualité du modéle en dépend.

e Modéliser le systéme. La complexité et les propriétés (linéaire/non linéaire,
temps discret/temps continu...) du modéle sont fixées dans cette étape. Une
procédure d’estimation de la structure du systéme peut aider au choix d’un
modéle parmi des modéles candidats.

e Appliquer les techniques d’estimation paramétrique minimisant un critére
(souvent quadratique) sur l'erreur entre les sorties mesurées et les sorties
simulées.

e Valider le modéle sur de nouvelles données.

Le premier objectif de cette étude est de choisir une structure linéaire pour le
transfert entre la puissance P appliquée & 'ozoneur et la concentration en ozone
dans les évents Oz,y:, et pour le transfert entre la puissance P et 'absorbance
de l'eau traitée Abs. Ces modéles linéaires permettront la construction des lois
de commande nécessaires au controle du systéme. Ils doivent offrir une bonne re-
présentation de la dynamique et du gain du procédé pour garantir des résultats
convenables et une marge de robustesse.

Le second objectif est d’obtenir une modélisation plus précise du procédé pour
permettre la simulation de celui-ci. Effectivement, un essai sur le pilote représente
trois jours de travail : une journée pour préparer les produits et le pilote, une jour-
née pour réaliser ’essai, et une journée pour nettoyer le pilote. S’ajoutent également
des problémes de disponibilité du pilote et un cotlit en consommable. Ce simulateur
permettra de tester en simulation les lois de commande avant I’essai expérimental.
Le procédé d’ozonation catalytique présente un comportement non linéaire. Dans
la plage de fonctionnement du procédé, cette non-linéarité n’est pas trés forte, mais
elle doit étre modélisée dans ’objectif de mise au point d’un simulateur pour per-
mettre d’étudier l'effet de la non-linéarité sur la boucle de régulation. Les techniques
d’identification de systéme non linéaire sont nombreuses (voir Haber et Keviczky
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(1999a,b); Nagy et al. (2011); Nelles (2001); Ragot et al. (2001) et leurs références).
Le modéle non linéaire considéré est le modeéle dit de Wiener couramment utilisé
en chimie (Gomez et Baeyens (2004); Kalafatis et al. (2005); Sung et Lee (2004)).

2.2 Description des outils utilisés

2.2.1 Les modéles

Les phénoménes chimiques mis en jeu dans une réaction telle que 1’ozonation
catalytique sont variés et interviennent & des échelles de temps trés différentes. Il est
connu depuis bien longtemps que des précautions doivent étre prises dans la simu-
lation numérique de systémes présentant des constantes de temps éloignées ("stiff
systems"), et qu'il est courant de rencontrer ce genre de probléme en génie chimique
(Curtiss et Hirschfelder (1952)). Comme il le sera constaté dans cette section, le
rapport des constantes de temps des deux transferts Ozy,:/P et Abs/P & estimer
est supérieur a 15. La période d’acquisition des signaux de mesure doit étre choisie
par rapport au mode le plus rapide ; ce choix fournissant un sur-échantillonnage du
mode le plus lent. Dans le cas d’un sur-échantillonnage, 1'identification d’un mo-
déle & temps discret méne & des poles trés proches du cercle unité dans le domaine
complexe qui provoque des difficultés statistiques dans l’estimation paramétrique
(Garnier et Wang (2008)). C’est la raison pour laquelle il ne sera considéré dans
cette étude que des modéles a temps continu, qui sont moins sensibles au sur-
échantillonnage et adaptés aux constantes de temps éloignées.

Pour le modéle linéaire nécessaire a la synthése de la commande, un modéle de
type fonction de transfert a temps continu sera considéré. Par contre, le modéle
dédié a la simulation sera un modéle non linéaire de Wiener a temps continu.

2.2.1.1 Modéle de type fonction de transfert

Le comportement linéaire statique et dynamique d’un systéme peut étre repré-
senté sous la forme temporelle d’une équation différentielle définie & I’ordre 1 par

dy(t)

G5 + y(t) = bou(t) (2.1)

y(t) est linéaire par rapport a l'entrée u(t).

Si on applique la transformée de Laplace a I’équation (2.1) en considérant des
conditions initiales nulles, on obtient I’équation équivalente dans le domaine de
Laplace s

a18Y (s) + Y (s) = boU(s) (2.2)
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soit
Y ( S) b(_)

(2.3)

F(s) est appelée fonction de transfert & temps continu. Elle représente égale-
ment la relation entre Y'(s) et U(s) dans le domaine fréquentiel, car le variable de
Laplace peut s’exprimer en fonction de la pulsation s = jw avec w = 27 f exprimée
en radian par seconde, et ou f est la fréquence en Hertz.

De maniére générale dans ce mémoire, on note X (s) la transformée de Laplace
du signal temporel x(t).
La fonction de transfert a la forme générale suivante

B(s)  bo+bis+ ...+ by,s™
A(s)  14ais+...+ap,s"

F(s) = (2.4)

ol ng est 'ordre du dénominateur, soit le nombre de poles, et ny le nombre de zéros.
La fonction de transfert sera dite propre si ng > np.

Pour un systéme présentant un retard pur 7, la fonction de transfert est donnée
par
B(s)
F(s)=¢e"°
(s) Als)

(2.5)

Le but de l'identification est de déterminer les ordres n, et ny, puis d’estimer
les paramétres de la fonction de transfert, y compris le retard pur, soit le vecteur
de parameétres [ai,...,an,,bo, ..., bn,, T]T

Il existe une grande variété de méthodes pour 'estimation paramétrique d’une
fonction de transfert a temps continu (Garnier et Wang (2008); Landau (1976, 1979);
Ljung et Soderstrom (1983); Ouvrard et Trigeassou (2011)). La détermination de la
structure consiste a tester différents candidats n, et n; et & comparer les modéles
obtenus a l'aide d’un critére (Akaike (1974); Séderstrom (1977)).

2.2.1.2 Modéle de Wiener a temps continu

La quasi-totalité des systémes présente un comportement non linéaire. Pour
que l'identification d’un systéme non linéaire soit précise, il faut choisir le modéle
non linéaire en fonction de la non-linéarité. Notre systéme présente une non-linéarité
statique comme il le sera montré par la suite. Or, la non-linéarité statique est souvent
représentée par des modeéles sous forme de schémas-blocs ot la partie dynamique et
la partie non linéaire statique sont séparées. Le modéle de Wiener peut modéliser
cette non-linéarité. Il est composé d’une partie linéaire dynamique suivie par une
partie non linéaire statique comme il est montré sur la figure 2.1.
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u(t) Gs) a(t) | IN; y(t)

FIGURE 2.1 — Schéma du modéle Wiener

Le modéle de Wiener a temps continu estimé ultérieurement présente une partie
dynamique sous la forme d’une fonction de transfert

B(s)

G(s)=¢e"* As)

(2.6)

La sortie intermédiaire z(¢) non mesurable est 'entrée du bloc non linéaire statique
N qui prend la forme, le plus souvent, d’un polynéme

M
N(z) =) iz’ (t) (2.7)
1=0

ou de tout autre expression mathématique capable de représenter la non-linéarité
du systéme.

2.2.2 Les algorithmes d’estimation paramétrique

La structure du modéle impose la méthode d’estimation paramétrique a utiliser.
Par conséquent, 1’étape de modélisation doit étre étudiée avec, entre autres critéres,
la disponibilité d’algorithmes d’estimation paramétrique précis et manipulables.

Deux grandes familles de méthodes d’identification peuvent étre distinguées :
les méthodes & erreur de sortie et les méthodes & erreur d’équation (Landau (1976);
Ljung et Soderstrom (1983)).

Les méthodes a erreur de sortie (OE pour Output Error) présentent le forma-
lisme décrit sur la figure 2.2. L’erreur est alors définie par

. B
COE=Y—§=y— —=u (2.8)

A
oll y est la sortie mesurée, y, la sortie simulée du modéle, u, 'excitation du sys-
téme, %, le systéme avec les paramétres exacts, %, le modéle estimé, enfin, w est

la perturbation de sortie.

La méthode & erreur de sortie repose sur le fait de minimiser un critére basé sur
Ierreur de sortie epr qui est la différence entre la valeur mesurée de la sortie et la
valeur simulée du modéle estimé.
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FIGURE 2.2 — Schéma de la méthode a erreur de sortie

Les méthodes a erreur d’équation (EE pour Equation Error) présentent le for-
malisme décrit sur la figure 2.3. L’erreur egp est définie par

€ERE = fly — Bu (2.9)
w
+
u B + y
A
Y A4
LT N 5 & Ak LT
€EE

FIGURE 2.3 — Schéma de la méthode a erreur d’équation

Le bloc de transformation linéaire LT est utilisé dans le domaine du temps
continu pour estimer les dérivées temporelles non mesurées. Ce bloc est égal a 1
dans le domaine du temps discret.

Les méthodes & erreur d’équation sont linéaires par rapport aux parameétres.
L’estimation paramétrique peut se faire facilement en appliquant des techniques
de moindres carrés. Cependant ces approches sont souvent biaisées en raison de
I’existence du bruit de mesure. Dans le domaine du temps continu, cette estima-
tion est biaisée méme si les mesures sont affectées d’un bruit blanc, car le bloc
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LT transforme le bruit blanc en un bruit coloré. Par contre, pour les méthodes
& erreur de sortie, I'estimation paramétrique fait appel & une procédure itérative
d’optimisation non linéaire pour minimiser une fonction cotit. Ces méthodes n’ont
pas de probléme d’estimation biaisée, mais la convergence vers 'optimum global
de 'algorithme utilisé n’est pas garantie. De plus, les méthodes a erreur de sortie
nécessitent généralement une initialisation qui peut conduire vers un optimum local.

2.2.2.1 Algorithme & erreur d’équation

L’algorithme & erreur d’équation est basé sur ’estimation par les moindres car-
rées (Ljung (1999); Pearson (1988); Van den Hof (1989)). L’estimation est généra-
lement biaisée méme pour un bruit de mesure blanc et un nombre infini de données
mesurées. La méthode de la variable instrumentale est un des moyens permettant
de réduire ce biais (Young (1970, 2008)). Malgré ce probléme de biais d’estimation,
cette méthode est largement utilisée. Elle permet notamment l'initialisation des al-
gorithmes & erreur de sortie.

Les approches a erreur d’équation se déclinent aussi bien en temps discret qu’en
temps continu. Dans cette étude, on va présenter la formulation de cet algorithme
seulement dans le domaine du temps continu.

Une représentation linéaire du systéme a temps continu peut étre donnée par
I’équation différentielle
dy(t) d"ey(t)

¢ AT
y(t)+a o T T

du(t)
dt

du' (t)
dtno

= bou(t) + b1

_|_..._|_bnb

+e(t) (2.10)

ou y(t) est la sortie mesurée, u(t) est 'entrée d’excitation du systéme et e(t) est
I’erreur d’équation.

Définissons le vecteur des paramétres inconnus

0=a1,...,an,, b0, bn,)" (2.11)
et le régresseur
[ dy(®) d"ey(t) dum(1)]"
o(t) = Fratill Tine su(t),. .., T (2.12)

L’équation différentielle s’exprime alors sous la forme d’une régression linéaire
y(t) = 0Tp(t) + e(t) (2.13)

et le vecteur de paramétres peut étre estimé par la méthodes des moindres carrés.



42 Identification du procédé

Malheureusement, les éléments du régresseur ¢(t), c’est-a-dire les dérivées tem-
porelles des données d’entrée-sortie, sont généralement inaccessibles. Il est donc
nécessaire d’implémenter une solution d’approximation des dérivées temporelles. Il
existe trois classes de méthodes basées, respectivement, sur le filtrage, 'intégration
ou les fonctions modulantes (Garnier et al. (2003)). Une comparaison de plusieurs
méthodes est réalisée dans Tohme (2008). L’approche utilisée ultérieurement pour
initialiser les algorithmes & erreur de sortie est basée sur les moments partiels réini-
tialisés (Ouvrard et Trigeassou (2011); Trigeassou (1987)).

2.2.2.2 Meéthode des moments partiels réinitialisés

Cette approche basée sur les moments a été introduite par Trigeassou (1987).

Soit f(t) une fonction définie sur U'intervalle [0, oc0[. Le moment d’ordre n de
f(t) est défini par

o0 t’I’L
M = / — f(t)dt (2.14)
0 n'
Le moment partiel correspond & une troncature sur 'intervalle [0, 7] de M,
T t'r‘b
MI(T) = /O —f()dt (2.15)

Pour présenter le principe des moments partiels réinitialisés (Ouvrard et Tri-
geassou (2011)), considérons un systéme du premier ordre donné par ’équation
différentielle suivante

dyo(?)

dt
ou yo(t) est considérée comme la sortie réelle du systéme.

= —agyo(t) + bou(t) (2.16)

Appliquons le moment partiel du premier ordre sur I’équation différentielle

(2.16)
T T T
/0 tdyc‘;t(t) = —ag /0 tyo(£)dt + by /0 tu(t)dt (2.17)

Aprés une intégration par parties sur la partie gauche de ’équation (2.17), la
formulation de la sortie yo(T") est obtenue

M) | MUT) | M)

2.1
T T T (2.18)

yo(T) = —ao

Puisque la sortie réelle yo(t) est inaccessible, remplagons ce signal par la sortie
mesurée y(t) perturbée par un bruit blanc de moyenne nulle. Alors, la formulation
de la sortie correspondante présente une variance dépendant de l'intervalle défini
par T'. Il a été montré qu'une valeur T, de T' fournit une variance minimale (Tohme
(2008); Trigeassou (1987)). Afin de conserver une variance minimale & chaque ins-
tant ¢ et d’éviter un temps de calcul croissant lorsque 7' augmente, les moments
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partiels réinitialisés ont été introduits (Ouvrard et Trigeassou (2011); Trigeassou
(1987)). Le principe consiste & calculer les intégrales sur un horizon glissant de lar-
geur 1" avec T' une approximation de Tg.

Définissons le moment partiel réinitialisé d’ordre n de la fonction f(t) par

A~

M (t) = /OT " f(t =T+ 7)dr (2.19)

En remplagant, dans (2.18), yo(¢) par la sortie mesurée y(t) et en considérant les
moments partiels réinitialisés au lieu des moments partiels, ’estimation g(¢) pour
chaque instant ¢ est obtenue

oMY@ . MP(E) | MG (t)
§(8) = —do } Fhoma 0T (2.20)

= Goaj(t) + bo B (1) +7Y(t)

En utilisant le changement de variable u = T — 7, les moments partiels réinitia-
lisés de I’équation (2.20) deviennent

T —_—
Mf(t):T/ - 'uv(t—,u)du avec v =y ou u
0 T
. (2.21)
. 1
Mg(t) = T/ =y(t — p)dp
o T

et correspondent aux produits de convolution suivants
M?(t) = Tm(t) = v(t)

. m 2.22
gty = (30 - 50 )+t 22

ol J est la fonction de Dirac, * est le produit de convolution et

m(t) :{ Tg_t site [0.7] (2.23)

sinon

Ainsi I'équation (2.20) est décrite par des produits de convolution comme suit

50 = —aolm (&) {0 + htm(®) 0 + 610 — 7

) *y(t) (2.24)

ou m(t) est un filtre FIR et T est le paramétre de conception choisi au voisinage de
Topt-
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La généralisation & la fonction de transfert suivante

bo + 015+ ...+ by, s"™
ag+a1s+...+ ana_lgna—l + gMa

H(s) =

< na (2.25)

est décrite dans Ouvrard et Trigeassou (2011). Le modéle MPR (pour Moment
Partiel Réinitialisé) & temps continu correspondant est donné par

ng—1 ngy
9(t) =Y @l (t) + ) biBy(t) +4(t)
P = (2.26)
= p()0M T 44 (1)
ou
() = [ag (), s am, 1 (1), B3 (0), - B (1) )
~ . . 1T 2.27
GMPR _ [ao,...,ana,l,bo,...,bm}
Les éléments du régresseur ¢(t) sont donnés par
ag(t) = —m(t) x y(t)
o (t) = m(t) * u(t)
al(t) = 4 Z;(t) xy(t) pour 1<i<n,
u d'm(t) .
(L) = — it u(t) pour 1<j<mny (2.28)
d™m(t)
v=(6(t) - ——2 t
= (o) - T ) et
(T—t)ragra—t . i
m(t) =4 @enga L€ {O’T}
0 sinon

Considérons N données {u(kts),y(kts)},_q o ts est la période d’échan-
tillonnage. Le vecteur de paramétres peut alors étre estimé par la méthode des
moindres carrés

N N
GIPR S (it )6 (i) | Y it (ylit) —1M(it) (229)
i=k i=k

ou Tl = kt;.

Les fonctions o (t), B} (t) et v¥(t) (2.28) sont calculées par convolution de I'en-
trée ou de la sortie avec le filtre FIR m(t) ou ses dérivées. Pratiquement, on utilise
une approche récursive décrite dans Ouvrard et Trigeassou (2011).
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Les modéles MPR nécessitent le choix du paramétre de conception T, appelé
intervalle de réinitialisation. Il a été montré que la qualité des modéles MPR n’est
pas trés sensible a ce choix (Tohme (2008)). Le choix de T par l'utilisateur n’est
pas plus difficile que ceux de la fréquence de coupure et de 'ordre du filtre recom-
mandé pour les modéles ARX (Ljung (2003)) ou que le choix d’autres paramétres
de conception dans les techniques d’identification a temps continu (Garnier et al.
(2003)).

Le paramétre de conception T permet 'adaptation du modéle MPR & la nature
du bruit (Ouvrard et Trigeassou (2011)) :

e Si la perturbation est de type bruit blanc erreur de sortie, c’est-a-dire que
la structure du systéme appartient & ’ensemble des modéles & erreur de sor-
tie, alors un intervalle de réinitialisation optimal existe. Notons-le Tum. 11
fournit une variance minimale de l'erreur et un biais fortement réduit. Pour
un systéme d’ordre faible (Tohme (2008)), Ty peut étre choisi tel qu’il soit
équivalent au double de la principale constante de temps pour un systéme
apériodique ou au double du temps de montée (zéro - 90%) pour un systéme
oscillant. Par contre, pour les systémes d’ordre élevé, la valeur optimale Tom
peut étre trouvée seulement empiriquement en augmentant progressivement
T.Si T = Tyn, le modele MPR est proche d’un modéle OE (Output Er-
ror), c’est-a-dire que le filtre FIR m(t) est proche du filtre idéal de Steiglitz-
McBride (Steiglitz et McBride (1965)). Pour plus de détails voir la section
2.3.2 de Tohme (2008) et Ouvrard et al. (2010); Tohme et al. (2009).

e Si la perturbation est de type bruit blanc erreur d’équation, c’est-a-dire que
la structure du systéme appartient a I’ensemble des modéles ARX, alors 'in-
tervalle de réinitialisation doit étre égal a n,ts. Ainsi, le modéle MPR est
équivalent & un modéle ARX et I'estimation est non biaisée.

e Si la perturbation est un bruit coloré, c’est-a-dire que la structure du systéme
n’appartient pas a ’ensemble des modéles ARX ou des modéles OE, alors
I'intervalle de réinitialisation optimal appartient & Uintervalle [ngts, Tyn|.

En pratique, la valeur de T peut étre choisie empiriquement en faisant croitre
T et en comparant les résultats a ’aide d’un critére tel que le critére quadratique
ou l'auto-corrélation des résidus.

Notons qu’il est recommandé d’utiliser la méthode de la variable instrumentale
avec modeéle auxiliaire (Ouvrard et Trigeassou (2011); Young (1970, 2008)) afin
d’éliminer le biais.

2.2.2.3 Algorithme a erreur de sortie

Les algorithmes & erreur de sortie nécessitent une implémentation itérative,
appelée programmation non linéaire, pour la minimisation d’un critére . Ils s’ap-



46 Identification du procédé

pliquent a une large variété de modéles représentant la majorité des systémes indus-
triels. Ces approches peuvent s’appliquer aussi bien & des modéles a temps discret
qu’a temps continu. La principale propriété de ces outils est qu’ils fournissent, sous
certaines conditions, une estimation non biaisée (Jallut et al. (2001); Landau (1976,
1979); Richalet (1991); Richalet et al. (1971); Trigeassou et Poinot (2001); Walter
et Pronzato (1997)).

Le probléme fondamental, que rencontrent les algorithmes & erreur de sortie, est
la convergence asymptotique vers un optimum local (Pronzato et Walter (2001)).
Ce probléme peut étre résolu partiellement en appliquant ’algorithme pour plu-
sieurs points d’initialisation, et 'optimum est ensuite choisi. Mais on ne peut pas
nier que cette technique prend beaucoup de temps. Un autre moyen d’approcher la
convergence globale consiste en un travail amont a I'algorithme & erreur de sortie
qui permet de choisir une initialisation au plus proche de 'optimum global. L’algo-
rithme & erreur d’équation basé sur les moments partiels réinitialisés (Ouvrard et
Trigeassou (2011); Trigeassou (1987)), comme d’autres techniques, offre une bonne
initialisation pouvant mener a la convergence globale, sans toutefois pouvoir la ga-
rantir.

Comme pour les algorithmes & erreur d’équation, les algorithmes & erreur de
sortie sont ici introduits dans le cadre de I’estimation des parameétres d’une fonc-
tion de transfert & temps continu.

Considérons le cas sans erreur de modélisation. Le systéme est défini par la
fonction de transfert & temps continu suivante

Uls) (2.30)

ou

A(s) =14+ as+ ...+ ap,s™

B(s) = bg + bis + ...+ by, s™ (2.31)

La sortie g(t, é,) du modéle a identifier, qui dépend du vecteur de paramétres
0; estimé a l'itération ¢, est donnée par

7)U(s) (2.32)

ol

A(S, z) = 1—|—d18—|—...+&na8na

. N R R R 2.33
B(S,Hi) :bg+b13+...+bnbs"b ( )
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et T
éi: &17“-7&na)807"’78nb:| (234)

Les algorithmes d’optimisation utilisés pour estimer le modéle consistent & mi-
nimiser itérativement une fonction coiit. Cette derniére est généralement un simple
critére quadratique qui exprime l’erreur entre la sortie mesurée et la sortie simu-
lée du modele. Considérons N données {u(kts),y(kts)},_q n OU ts est la période
d’échantillonnage, le critére quadratique est alors défini pa7r 7

J(0;) =Y (y(k) — ik, 6;))? (2.35)
k=

—

1l existe différents algorithmes d’optimisation. Les algorithmes de Newton, du
gradient et de Levenberg-Marquardt sont décrits dans cette présentation.

L’algorithme de Newton est défini par I’équation itérative suivante

0=0;

it — b { @) J'<é>} (2.36)

ou J'(6) et J”() sont, respectivement, le gradient et le Hessien (approximation de

Gauss-Newton) de J(#) définis par

IO =2 = =23 o3 D) y(k) — 9(0.0) (2.37)
k=1
11/ A 82*] al APA )
J"(0) = 7~ 2> o4k, 0)0] (k,0) (2.38)
k=1

ot o4(k, é) est le vecteur des fonctions de sensibilité paramétrique.

Considérons le paramétre 7, & 'instant ¢t = ktg, la fonction de sensibilité par
rapport au paramétre n est donnée par

A~

. A 0y(k,0)
on(t,0) = oy(k,0) = oy (2.39)

A~

g’?(sv é) = E(an(tv 9))

ot L(e) est la transformée de Laplace. Dans cette application, n représente a; ou
b;.

L’algorithme de Newton conduit & une convergence rapide au voisinage de ’op-
timum. Cependant, il est trés sensible au conditionnement du Hessien ; celui-ci doit
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étre strictement positif pour étre inversible. Le probléme fondamental de cet algo-
rithme est qu’il peut étre instable.

L’algorithme de gradient est, quant a lui, défini par

Oiyr = 0; — {)‘Jl(é)}g:gi (2.40)

ou A est un scalaire positif qui fixe la largeur du pas de convergence. De ce scalaire
va dépendre la stabilité de 'algorithme. Si A tend vers zéro la stabilité est assurée,
par contre la convergence peut étre lente au voisinage de 'optimum.

Pour avoir un bon compromis entre la stabilité qui caractérise 'algorithme de
gradient et la convergence rapide qui distingue ’algorithme de Newton, 1’algorithme
de Levenberg-Marquardt (Marquardt (1963)) a été défini comme suit

Oiy1 = 0; — { [J"(é) + M} B J’(é)}H (2.41)

Cet algorithme consiste a remplacer le Hessien J”(6) de I'algorithme de Newton

par la matrice [J "(0) + pl ] . Le coefficient u conditionne la recherche de 'optimum.

Si p est grand, la matrice diagonale pl est prédominante et 'algorithme se com-
porte comme 'algorithme du gradient. Si u tend vers zéro, on retrouve la méthode
de Newton.

A T'initialisation de I'algorithme, p est fixé a une valeur élevée afin d’assurer la
stabilité. Puis, pendant le processus itératif, si le critére J augmente, c’est-a-dire
qu’il y a divergence, alors le nouveau vecteur de paramétre est ignoré, l’itération
n’est pas considérée et la valeur de p est augmentée jusqu’a ce que J diminue. Si J
diminue, c¢’est-a-dire que la direction de recherche est la bonne, alors la valeur de p
est diminuée pour accélérer la convergence.

Dans la mise en oeuvre des algorithmes & erreur de sortie présentés précédem-
ment, le calcul des fonctions de sensibilité est essentiel. La différentiation numérique,
I’approche la plus facile & réaliser, peut étre utilisée, mais le calcul est approximatif.
Par conséquent, le calcul du gradient, qui donne la direction de recherche, n’est pas
exact. Il est souvent préférable de calculer et simuler les fonctions de sensibilité
exactes. Cette solution nécessite, quant a elle, un temps de calcul plus important
di aux simulations réalisées a chaque itération.

En considérant la sortie du modeéle donné par (2.32), il est facile de calculer les
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fonctions de sensibilité comme suit

. 57 .

G (s,0;) = ——U(s,¥b;
(500 = 555U (s.00
0 — Y (s,0

Sa; \S,U;) = ——=— S, U;
(5,00 = 550V 0,00

et d’établir le vecteur des fonctions de sensibilité

A~ ~

o;(t,0) = [Udl(t,é),...,adna (t,0), 0, (t,6), ...

s5(s,0) = L(04(t,0))

(2.42)

é T
ot
%, (1:0) (2.43)

2.2.2.4 Initialisation des algorithmes a erreur de sortie

Le principal probléme rencontré par la méthode a erreur de sortie est de choisir
la bonne initialisation qui conduit vers 'optimum global. Considérons ’exemple du
critére représenté sur la figure 2.4, fonction d’un seul paramétre 6. Si 6,401 €St
inférieur & 0¢, 'algorithme peut converger vers 'optimum global 6 4. Par contre, si
Oinitial €st supérieur & 0, il est trés probable que 'algorithme converge vers I'opti-
mum secondaire fp. Cet exemple montre que la convergence vers 'optimum global
est trés sensible aux valeurs initiales du vecteur de paramétres.

Critére

A

024 0B Oc Op

FIGURE 2.4 — Critére a4 un seul paramétre avec optimum local

N

Différentes approches, permettant l'initialisation des algorithmes & erreur de
sortie, ont été présentées dans Ouvrard et al. (2010); Tohme (2008); Tohme et al.
(2009, 2006). Dans la suite de cette étude, I'initialisation des algorithmes a erreur
de sortie sera réalisée par I'approche basée sur les moments partiels réinitialisés.
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2.3 Applications

2.3.1 Recherche du point de fonctionnement

Un test sur le pilote a été réalisé en boucle ouverte pour trouver le point de
fonctionnement nominal. Le signal de commande et les réponses collectées sont pré-

sentées sur la figure 2.5.

170
160
g 150
A 140

130

120
0

15

Abs

0.5

0.2

0.4

1
0.6 0.8 1 1.2 14 1.6
Temps (sec)

18

I
0.6 0.8 1 1.2 14 16

0 0.2 0.4 1.8
Temps (sec) x10*
1 1 1 1 1 1 1 1 1
0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 14 16 18

Temps (sec)

22

x10*

FIGURE 2.5 — Réponses de 1'ozone dans les évents et de ’absorbance a
une excitation en échelon de la puissance de ’ozoneur

Selon I’évolution obtenue de I'absorbance, on en déduit que la gamme de com-
mande [130W,160W] permet de réaliser I'abattement désiré du paranitrophénol,
& savoir un abattement de la teneur en matiéres organiques correspondant & une
absorbance résiduelle a 340 nm de 0.5. Ce qui correspond a un abattement d’au
moins 30 % en DCO (DCO éliminé par rapport a la DCO initiale de la solution).

En termes d’identification, on constate que la réponse de ’ozone dans les évents
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(proportionnelle avec la concentration résiduelle en ozone dans les gaz) doit per-
mettre 'identification d’'un modéle linéaire. Par contre, la réponse de I'absorbance
ne varie que trés peu pour cette gamme de commande. Pour le simple contréle de
I’0zone dans les évents présenté ultérieurement, un modéle du transfert entre ’ozone
dans les évents Oz, (t) et la commande P(t) est suffisant. Dans ce cas, les signaux
obtenus avec la gamme [130W, 160W] peuvent étre utilisés pour I’étape d’identifi-
cation. Par contre, pour des schémas de commande plus complexes, la modélisation
des deux transferts Oz /P et Abs/P est nécessaire. Dans ce cas, des tests avec
une gamme de commande [7T0W, 240W] seront réalisés.

En termes de controle, les schémas de commande envisagés permettront une
régulation autour du point de fonctionnement menant & un abattement de la charge
polluante correspondant & une absorbance résiduelle de 0.5.

2.3.2 Protocole d’identification

Le systéeme étudié présente une entrée, la puissance P, et deux sorties, ’ozone
dans les évents Ozyy; et I'absorbance Abs. Par conséquent, les transferts Ozyy: /P
et Abs/P peuvent étre identifiés séparément.

Les essais expérimentaux consistent & réaliser des variations de la puissance P &
partir d’un point initial P(0). Cette puissance initiale est appliquée en début d’essai
pendant 5000 secondes pour approcher le point de fonctionnement correspondant &
une absorbance de 0.5. Cette partie transitoire n’est pas considérée dans les données
d’identification.

Deux structures sont étudiées pour la modélisation du systéme.

La premiére structure, présentée sur la figure 2.6, est un modéle linéaire repré-
senté par une fonction transfert G(s) a temps continu. gy est la composante initiale
de la sortie. L’entrée u(t) = P(t) — P(0) considérée correspond a la variation de la
puissance. La sortie ¢ du modéle représente 'ozone dans les évents Oz, ou ’ab-
sorbance Abs selon le transfert étudié.

u(t) =
P(t) — P(0) G(s) +

FIGURE 2.6 — Schéma type du modéle linéaire
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Les fonctions de transfert sont définies comme suit

Y (s,0) = % + G(s)U(s)
(2.44)

) TS (by + ... + by, s™
_o, e (bo + ...+ by, s™) Us)

s apt ...+ ap,—18Me1 + gne

ol 7 est un retard pur, 17(3, é) et U(s) sont les transformées de Laplace des signaux

. . . . T
temporels g(¢,0) et u(t), respectivement, et 6 = [@o,bo, ceisbny, GOy Gy —1, T
est le vecteur de paramétres a identifier. La sortie (¢, é) peut représenter le signal
d’ozone dans les évents Ozyy(t), donné en Volts par le capteur d’ozone, ou bien le
signal d’absorbance Abs(t), donné en Volts par le spectrophotométre. La variation
de puissance u(t) = P(t) — P(0) est donnée en Watts.

Les dérivées de l'entrée et des sorties sont inaccessibles, le modéle a temps
continu est donc non linéaire par rapport aux paramétres. Par conséquent, une
méthode a erreur de sortie (paragraphe 2.2.2.3) est utilisée pour estimer les para-
métres. Plus particuliérement, un algorithme de Levenberg-Marquardt est mis en
ceuvre. Les fonctions de sensibilité sont calculées comme suit

A 1

930(8,9):;
R Sief%s

G (5,0) = ————U(s

(%) o + ... + 8" (s) (2.45)
~ —g* ~

2.(8,0) = ———Y(s,0

Sa; (s,0) T e (s,0)

C%(Sv é) = _86_7:8}/(87 é)

et le vecteur des fonctions de sensibilité est formulé ainsi

(5:0) = [s30(5,0),5,(5.0). 53, (5.0),

A - T (2.46)
Sao (8,0)5 -+ San, _1(5,0),6:(5,0)

Pour permettre une bonne convergence de 'algorithme a erreur de sortie, son
initialisation est réalisée & partir des parameétres estimés avec la technique a erreur
d’équation basée sur les moments partiels réinitialisés (paragraphe 2.2.2.2).

La deuxiéme structure, présentée sur la figure 2.7, permet de représenter un
comportement non linéaire du systéme. Cette structure se base sur la forme géné-
rale du modeéle Wiener qui est composé d’un bloc linéaire dynamique G(s) suivi par
un bloc non linéaire statique N.
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(0)

P
® = |

P(t) — P(0) L A a) |7|7 j(t,0)
— G(s) —)O N —

FIGURE 2.7 — Schéma type du modéle non linéaire de Wiener

Le bloc dynamique linéaire est une fonction de transfert & temps continu avec
un gain unitaire et un retard pur 7

e~ 7S (1 + 1315 + ...+ 5nbs”b>

G(s) = 2.47
(S) 1+a1s+ ... + ayp,sm ( )
Le bloc non linéaire statique consiste en un polynéme donné par
M .
§(t,0) = N(z) = aa(t) (2.48)
i=0

Notons que, pour éviter le probléme de signal z(t) négatif dans le polynome
ci-dessus, la puissance initiale P(0) est ajoutée en sortie du bloc linéaire. Cette
opération est permise par le fait de considérer un gain unitaire dans G(s). Ainsi,
z(t) est toujours positif (Cerone et Regruto (2006)).

Ce second modéle est également non linéaire par rapport aux paramétres. Un
algorithme de Levenberg-Marquardt initialisé par la technique des moments partiels
réinitialisés est de nouveau appliqué. Définissons le vecteur de paramétres suivant

0 — [&1,...,&na,fyl,...,Enb,%,do,...,&M (2.49)
Selon la définition (2.39), les fonctions de sensibilité sont calculées comme suit

Sé (87 é) = Xj(s)

A X X N
Se;(s,0) = dlaaé(js) ot MdMaaé(j)XMl(s) ou & = aj,bj out
0X (s) —s7
= X
da;  1+ay+ ..+ ap,s"a (5) (2.50)
X Jpo—T58
d A(s) _ sl U(s)
Ob; 1+a1+...+ap, 8"
X
88755) = —sX(s)

et le vecteur des fonctions de sensibilité est le suivant
55(s,0) = gdl(s,é),...,g&na(s,é),%l(s,é),...,gijnb(s,é),

. . 1T (2.51)
6+(5,0),540(5,0),...,54,,(s,0)
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2.3.3 Conditions expérimentales

Comme il a été montré précédemment, I'effluent utilisé dans nos tests est syn-
thétique et représentatif de molécules organiques présentes dans des eaux indus-
trielles. La DCO initiale est constante et donc la valeur initiale d’absorbance est
aussi constante comme indiqué dans le tableau 2.1. Le débit d’eau est constant et
le pH est libre (pH = 2.6 dans I’état d’équilibre pour leffluent traité). La période
d’échantillonnage pour l'acquisition des signaux est de 0.4s et tous les essais sont
faits en ’absence du catalyseur.

TABLE 2.1 — Paramétres constants

DCO initiale de I'effluent 500 mg/L
Absorbance initiale de 'efluent & 340 nm 1.5
Débit de effluent 25 L/h
pH initial de la solution de paranitrophénol 5
Température ambiante ~ 20 °C
Volume du réacteur 19 litres

2.3.4 Identification du transfert Oz, /P
2.3.4.1 Signaux d’entrée-sortie

Un essai en boucle ouverte pour obtenir les signaux nécessaires a 'identification
est réalisé. L’entrée P et les sorties Ozyy: et Abs sont présentées dans la figure 2.8.

La partie transitoire, qui dure environ 5000 secondes, n’est pas considérée. Les
données d’entrée u(t) = P(t) — P(0) et de la sortie Oz, qui sont utilisées pour
I'identification sont montrées dans la figure 2.9.

2.3.4.2 Reésultats d’identification

Des fonctions de transfert avec un nombre croissant de zéros et de pdles ont été
comparées. Ceci a montré qu'une fonction de transfert du premier ordre donne un
résultat d’identification convenable. Le modéle estimé obtenu avec I'algorithme de
Levenberg-Marquardt est le suivant

. 2.28 0.00010e78-21s
Y(s,0) =
(5:0) ==+ o002 13

—
VA
~

(2.52)

La sortie mesurée du systéme et la sortie simulée du modéle sont montrées sur
la figure 2.10.



2.3 Applications 55

<
A 1401+ 4

120 I I I I I I I I I I
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 14 16 18 2 2.2

Temps (sec) x 10°

0.5 i
O 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 1.4 1.6 1.8 2 2.2
Temps (sec) x 10*
15
1k i
«
~
=
0.5 4
0 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 1.4 1.6 1.8 2 2.2
Temps (sec) x10°

FIGURE 2.8 — Signaux d’entrée-sortie (essai 1)

2.3.5 Identification des transferts Oz, /P et Abs/P

L’excitation du systéme avec une gamme de commande variable dans I'intervalle
[130W, 160W] ne permet pas d’avoir une réponse d’absorbance suffisamment riche
pour l'identification. Un nouvel essai est réalisé avec les mémes conditions initiales
mais en excitant le procédé avec une gamme de commande plus large [T0W, 240W].

2.3.5.1 Signaux d’entrée-sortie

L’entrée P et les sorties Oz,y: et Abs sont présentées dans la figure 2.11.

On peut observer que l’absorbance présente une lente dérive due & un phé-
nomeéne d’accumulation. Cette dynamique trés lente peut étre négligée en termes
d’application de controle. Ainsi pour identifier le transfert Abs/P, un filtrage des
signaux P et Abs a été réalisé avec un filtre passe-haut d’ordre 4 et une fréquence
de coupure de 7 107° rad/sec.
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FIGURE 2.10 — Sortie mesurée et sortie
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FIGURE 2.11 — Signaux d’entrée-sortie (essai 2)

On néglige la partie transitoire sur environ 5000 secondes pour les raisons pré-
cédemment citées. Les données utilisées pour 'identification du transfert Oz /P
et du transfert Abs/P sont présentées sur les figures 2.12 et 2.13, respectivement.

2.3.5.2 Reésultats d’identification

Les modéles, obtenus avec 'algorithme de Levenberg-Marquardt initialisé par
la technique des moments partiels réinitialisés, sont les suivants

. 2.157  0.00006e~106-7s
Ozout(s,01) = + € U(s)

S 0.0045 + s
0.564 1.36 10 6¢—200s Us)
s 000027 +s

Les sorties mesurées Oz, et Abs du systéme et les sorties simulées des modéles
estimés sont présentées sur la figure 2.14.

(2.53)

Abs(s, ;) =
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FIGURE 2.13 — Signaux d’identification pour le transfert Abs/P (essai 2)
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FIGURE 2.14 — Sorties mesurées et simulées (essai 2)

On peut constater que le transfert Abs/P est bien modélisé. Par contre, le mo-
deéle du transfert Ozy,:/P est moins précis car une non-linéarité apparait avec la
gamme de commande utilisée dans ’essai d’identification.

2.3.6 Identification non linéaire du transfert Oz,,;/P (Abouzlam
et al. (2012b))

Pour des applications de controle, le modéle (2.53) est convenable. Sa simplicité
facilite la synthése des lois de commande. Cependant, il est intéressant de représen-
ter le comportement non linéaire du transfert Oz, /P pour tester en simulation les
lois de commande, par exemple. Un troisiéme essai d’identification a donc été réalisé
avec les conditions initiales du tableau 2.1 et la gamme de commande [T0W, 240W/].

Le transfert Oz, /P est cette fois représenté par un modeéle de Wiener capable
de suivre une non-linéarité statique.

En identification non linéaire, des précautions particuliéres doivent étre prises
quant & la validation des modéles. Pour cela, les signaux sont séparés en deux par-
ties : une partie pour l'identification et une autre partie pour la validation. Dans
cet essai d’identification, le transfert Abs/P n’est pas considéré. Par conséquent, la
largeur des créneaux d’entrée P est réduite pour permettre une meilleure excitation
du transfert Oz /P sur un horizon expérimental équivalent.
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Le modéle Wiener & temps continu utilisé pour représenter le transfert Oz, /P
est décrit sur la figure 2.15. Il correspond a la deuxiéme structure présentée dans le
paragraphe 2.3.2.

P()
o b+

SO0 e SO mupw 0o
— S W/ >

FIGURE 2.15 — Modéle Wiener & temps continu pour le transfert
Ozout/P

2.3.6.1 Signaux d’entrée-sortie

Le signal de commande et les réponses correspondantes sont présentés sur la
figure 2.16.

La partie transitoire pour arriver au point de fonctionnement sur 5000 secondes
avec une puissance de 160 WW n’est pas considérée. Les données d’identification sont
comprises entre 5000 et 15000 secondes. Les données de validation sont collectées
aprés 15000 secondes.

On peut observer que 'ozone dans les évents présente une lente dérive dans
cet essai. Un filtrage des signaux P et Oz, a été réalisé avec un filtre passe-haut
d’ordre 4 et une fréquence de coupure de 1 107° rad/sec. Les données filtrées uti-
lisées pour 'identification sont montrées sur la figure 2.17.

2.3.6.2 Reésultats d’identification

Pour la recherche de la meilleure structure du modéle Wiener, des ordres crois-
sants sont considérés. Différentes initialisations sont également testées pour appro-
cher 'optimum global. Pour mesurer la qualité de ’estimation, le critére du FIT
est introduit

|tk — e, 0)|

FIT =100 x |1
ly(kts) — mean(y(kts))||

(2.54)

Les différentes structures sont comparées dans le tableau 2.2. On constate une
nette différence entre les troisiéme et quatriéme lignes. On peut conclure que la
partie linéaire dynamique peut étre modélisée par une fonction de transfert du
premier ordre, et que la partie non linéaire statique peut étre représentée par un
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FIGURE 2.16 — Données d’entrée-sortie (essai 3)

polynéme de deuxiéme ordre avec les paramétres suivants

Ozout(t) = —0.756 + 0.0239z(t) — 4.18 10~°22(t)

160 160
avec X (s) = G(s) (P(S) - S) T (2.55)
6—119.53
Gls) = 17 189565

Les sorties mesurées et simulées sont données sur la figure 2.18.

2.4 Conclusion

Trois essais d’identification du systéme d’ozonation catalytique ont été réalisés
durant cette these.
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FIGURE 2.17 — Données d’identification (essai 3)

TABLE 2.2 — Valeurs du FIT pour différentes structures

ng mnp M FIT sur données FIT sur données

d’identification de validation
1 0 1 82.4 70.7
2 0 1 82.4 70.8
2 1 1 82.4 71.0
1 0 2 90.1 86.0
2 0 2 90.2 86.1
2 1 2 90.2 86.2
1 0 3 90.1 86.0
2 0 3 90.3 86.2
1 0 4 90.1 86.0
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FIGURE 2.18 — Sorties simulées (ligne pointillée) et mesurées (ligne
continue) (essai 3)

- Le premier essai réalisé a permis d’identifier seulement le transfert Ozy,; /P sur
une gamme de commande appliquée insuffisante pour estimer le transfert Abs/P.
Dans cette étude, le modeéle du transfert Ozy,:/P est une fonction de transfert a
temps continu du premier ordre. Ce modéle a permis la synthése d’une loi de com-
mande par modéle interne présenté dans le paragraphe 3.3.1.1 (Abouzlam et al.
(2012a)).

- Le deuxiéme essai a été réalisé avec une variation plus importante de la com-
mande pour identifier les deux transferts Oz, /P et Abs/P. Les deux transferts
sont modélisés par des fonctions de transfert & temps continu du premier ordre.
Ces modéles linéaires ont permis le développement de lois de commande robuste
(Abouzlam et al. (2013a)).

- Le troisiéme essai a permis d’identifier le comportement non linéaire du trans-
fert Oz /P & laide d’'un modéle de Wiener. Dans cet essai expérimental, 'inter-
valle d’acquisition des signaux a été divisé en deux parties pour 'identification et la
validation. Pour obtenir une excitation riche en fréquence, la période des échelons
successifs a été réduite par rapport aux essais précédents, rendant les signaux in-
adaptés a l'identification du transfert Abs/P. Pour ce dernier, le modéle obtenu au
deuxiéme essai a été conservé. Cette modélisation non linéaire est dédiée a la simu-
lation des lois de commande avant ’essai expérimental. Ainsi le simulateur fourni
par ces modéles a permis de régler et de valider les différentes lois de commande
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pour assurer la validation expérimentale et réduire les risques d’une mauvaise ex-

périence (Abouzlam et al. (2012b, 2013a, 2014)).

Le tableau 2.3 résume les résultats des trois modélisations.

TABLE 2.3 — Différents modéles du pilote d’ozonation catalytique

Modéle Transfert Ozoy: /P Transfert Abs/P
I Ozout(s) = % + %U(s) Non identifié
— Ts AbS(S) — m
__2.157 | 0.00006e—106-7
II Ozout(s) — S + OOOZ5+S U(S) _ 13%(%(6:(;26’;-‘;5005 U(S)
Ozout(t) = —0.756 + 0.0239x(t)

—4.18 107 %22 (t) Abs(s) — 0564

111

avec X (s) = G(s) (P(s) _ 1%0) + 160

S
—119.5s
G(s) = 1:—189.563

S
1.36 106200
7 0.00027+s U(s)




CHAPITRE 3

COMMANDE DU PROCEDE

3.1 Introduction et objectifs

L’objectif principal dans ce projet d’optimisation du procédé d’ozonation cata-
lytique est de réduire les cofits de fonctionnement. L’idée essentielle pour réaliser
cet objectif est de maintenir ’absorbance autour d’une valeur donnée correspondant
a un certain pourcentage d’abattement de polluant et de rejeter les perturbations
qui peuvent intervenir durant le fonctionnement.

Un objectif secondaire, dans ces travaux de thése a la frontiére de 'automatique
et du génie chimique, est de mettre a disposition des ingénieurs du traitement des
eaux des outils de contréle tirés de 'automatique moderne.

Pour atteindre ces objectifs, quatre implémentations, plus ou moins complexes
dans leur mise au point, ont été testées. Dans cette présentation, ces implémenta-
tions sont classées dans deux catégories : la commande par hystérésis et la com-
mande directe de ’absorbance Abs.

Les approches de commande par hystérésis, basées sur le controle de 1'ozone
dans les évents Ozyye, se justifient par leur simplicité de mise en ceuvre. Dans la
boucle de régulation, la consigne, que doit suivre la sortie controlée Oz,y:, prend
deux valeurs en fonction de I’évolution de I’absorbance Abs pour que celle-ci reste
au voisinage de la valeur choisie correspondant & un abattement de DCO de 30 %.

Les approches de commande directe impliquent des boucles de régulation sur
les deux sorties : I'ozone dans les évents Oz, et 'absorbance Abs. L’approche est,
cette fois, plus théorique mais la mise en ceuvre offre de meilleures performances.

Trois méthodes de synthése de correcteur sont étudiées : la commande par mo-
déle interne, la commande optimale et la commande H .
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Dans ce chapitre, les lois de commande développées sont validées aussi bien
expérimentalement qu’en simulation grace au modéle non linéaire identifié dans le
paragraphe 2.3.6.

3.2 Description des approches développées

Dans cette section, les trois approches utilisées sont décrites, a savoir la com-
mande par modéle interne, la commande optimale et la commande H.

3.2.1 Commande par modéle interne

La commande par modéle interne est une méthode classique pour le controle de
systéme dynamique (Duvanaud et al. (2004); Friot (1995); Monroux (1999); Morari
et Zafiriou (1989)). Elle a été initialement développée pour des applications de
génie chimique (Sahaj et Yogesh (2012)). Le rejet de perturbation, la poursuite et
la prise en compte du retard pur sont les points forts de cette méthode de contréle.
La simplicité de mise en ceuvre et le fonctionnement intuitif rendent cette approche
attractive pour des non-spécialistes de I’automatique.

3.2.1.1 Principe de la commande par modéle interne

Considérons un systéme H(s) précédé d’un correcteur C(s) en boucle ouverte,
comme il est montré sur la figure 3.1.

e(t) H(s) s(t)

—  C(s)

FIGURE 3.1 — Commande en boucle ouverte

Si on souhaite que la sortie s(t) du systéme suive parfaitement l'entrée e(t),
il faut que C(s) = H~!(s). En pratique, on ne dispose que du modéle H,,(s) du
systéme H (s). On peut donc au mieux choisir le correcteur ainsi C(s) = H,,(s). Le
modeéle H,,(s) présente systématiquement une erreur de modélisation et, par consé-
quent, n’est pas identique au systéme H (s). De plus, il faut noter que la mesure de
la sortie s(t) est perturbée par une perturbation d(t) que nous considérons additive
en sortie. Le schéma de commande par modéle interne proposé est présenté sur la

figure 3.2 ot Crpro(s) est le correcteur défini ci-dessous!.

Supposons, dans un premier temps, que H,,(s) — H(s) et que la perturbation
d(t) soit nulle. Le signal de rétroaction w(t) est alors nul, et le schéma de la figure 3.2

NMC pour Internal Model Control
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Cruc(s) H(s) —> —

FIGURE 3.2 — Schéma de commande par modéle interne

se comporte comme le modéle de référence suivant fonctionnant en boucle ouverte

Hyep(s) = Crmc(s)H(s)

(3.1)
= Crvc(s)Hm(s)
En fixant ce modéle de référence et en déterminant le correcteur comme suit
Crmc(s) = Hy,'(5)Hypeg(s) (3.2)

on peut choisir le comportement du systéme bouclé.

Le modéle de référence peut prendre la forme d’un filtre passe-bas pour diminuer
les effets de la divergence entre le comportement du modeéle H,,(s) et le compor-

tement du systéme réel H(s) qui peut apparaitre en haute fréquence (Morari et
Zafiriou (1989)).

La sortie s(t) du schéma de la figure 3.2 est donnée par

B Crve(s)H(s) s
S(s) = 1+ Crye(s)(H(s) — Hm(s))E( ) (3.3)
1 = Crve(8)Hm(s) D(s) .

1+ Cryce(s)(H(s) — Hm(s))

ot X (s) est la transformée de Laplace du signal temporel x(t).

En supposant que
H,et(0) = Crpc(0)Hpn (0) = 1 (3.4)

ona lim s(t) = lim e(t) méme pour une perturbation de type échelon et un modéle
t—o0 t—o0

H,,(s) qui ne modélise pas trés bien le systéme H(s). La condition (3.4) est donc
essentielle, et doit étre vérifiée dans la méthode de commande par modéle interne.
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3.2.1.2 Commande par modéle interne en présence d’un retard pur

Considérons maintenant un systéme H (s) présentant un retard pur 7 représenté
comme suit

H(s)=¢€e"G(s) (3.5)

Meéme si on suppose que H,,(s) = H(s), il est impossible de construire le cor-
recteur Crpre(s) car avec

CIMC(S) = eTsG_l(S)HTCf(S) (3.6)
on se heurte au probléme de réalisation d’un circuit d’avance temporelle.

Par contre, si on considére que le modéle de référence est retardé de 7, soit

Href = efTsGref(S) (3.7)
cela conduit a
Cryve(s) = G_I(S)Gref(s) (3.8)
qui est réalisable.
Si Hp,(s) # H(s), on aura
Cruc(s) = G (5)Greg(s) (3.9)
ou
Hp(s) = e "°Gu(s) (3.10)

L’application de la commande par modéle interne au procédé d’ozonation cata-
lytique est décrite dans Abouzlam et al. (2012a). Le systéme est modélisé par un
modéle de premier ordre comme suit

Hp,(s)=e Tss—i—ao (3.11)
et le modéle de référence désiré est
Hiyp(s) = e 70l (3.12)
5+ Qoref
La condition (3.4) est bien vérifiée, et le correcteur est donc donné par
Cruc(s) = 2 St (3.13)

bp s+ QAoref

Les résultats sont fournis dans le paragraphe 3.3.1.1.
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3.2.2 Commande optimale
3.2.2.1 Principe de la commande optimale

L’optimisation d'un systéme par la commande optimale consiste & résoudre le
probléme de contréle tout en minimisant un critére proposé en fonction de 'objectif
visé, et en vérifiant des conditions initiales et finales. Ce critére d’optimisation peut
représenter, par exemple, le cotit, le profit, le temps de parcours, etc. (Anderson et
Moore (1989); Corriou (1996); Rachid et Mehdi (1997); Trélat (2005)).

Considérons le systéme dynamique représenté par ’équation différentielle sui-
vante

{ igé))::];gx(t)) (t>0) (3.14)

ou zg € R™ est I’état initial, f est une fonction de R™ — R™ et I’état x(¢) : (0,00) —
R™ exprime I’évolution dynamique.

Supposons maintenant que la fonction f dépend d’un signal u(t) qui représente
dans notre étude la commande, et que u(t) appartient a ’ensemble U C R™, c’est-
a-dire f: R™ x U — R™. Ainsi, ’équation différentielle s’écrit comme suit

{ igg)) zzj;gx(t), u(t)) (t>0) (3.15)

On constate que la trajectoire z(t) dépend des conditions initiales du systéme
et de la commande u(t). Dans 'approche commande optimale, cette trajectoire,
tout comme la commande, fait partie du critére d’optimisation. En d’autres termes,
I'optimisation du systéme réside principalement dans la détermination de la bonne
commande appelée commande optimale (Evans (2010)).

Supposons le systéme suivant
z(t) = f(z(t),ul(t),t), t € [to,t1] (3.16)

Le critére quadratique prend généralement la forme suivante

J = M(x(t1),t1) + ! O(z, u,t)dt (3.17)

to

Ce critére est soumis a la condition d’égalité (3.16) et aux contraintes suivantes
sur I’état initial et final

L(x(to), t0) =0 (3.18)

Z(l‘(tl),tl) =0 (3.19)
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Les contraintes précédentes sont prises en considération dans le critére par ’ap-
proche de Lagrange. Pour cela, un autre critére est introduit

J= M(a(t),t1) + ttl Oz, u, £)dt + /ttl OB

+ uT L(z(to), to) +v' Z(x(t1), 1)

En considérant l'intégration par parties

t1 t1 |
/ M (t)a(t)dt = [)\T(t)as(t)]ié—/ A () (t)dt (3.21)
to to
J peut étre reformulé comme suit
- t1 t1 t1 |
J=M(z(t),t1) + @(x,u,t)dt+/ )\T(t)fdt+/ A () (t)dt
to to to (322)

— T @®2(®)],} + nT Lix(to). to) + v Z(x(tr), 1)
En utilisant la fonction hamiltonienne donnée par
H(z(t),u(t), \(t),t) = O(x(t),u(t), t) + AT (t) f(x(t), u(t),t) (3.23)
le critére peut étre réécrit comme suit

T = 7 (H®.u0).20.0 + 3 @) dt - [\ @200 (3.24)

+ 1T L(xz(ty), to) + v Z(2(t1), t1) + M(x(ty), t1)

Supposons que z*(t) représente la trajectoire optimale des états et u*(t) repré-
sente la commande optimale, x(t) et u(t) peuvent étre notés de la fagon suivante

(3.25)

ou € est un nombre positif trés petit, §,(¢) représente la variation de x(t) autour de
z*(t), et 6,(t), la variation de u(t) autour de u*(t) (Rachid et Mehdi (1997)).

Pour que le critére tende vers 'optimum, il faut que

dJ
il I — 3.26
I (3.26)

e=0
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La dérivée du critére peut étre calculée en introduisant la série de Taylor de J
autour de (z*(t),u*(t)) et en appliquant ensuite la dérivation par rapport a € — 0

.. dH . dH
H(xz,u) = H(z",u )+E€5w+%65u+0(6)

AT (1) (t) = AT (1) (2 (1) + €8,(1)) + 0(e)

M(z(t1),t1) = M(x*(t1),t1) + M €z (t1) + 0(e)

d:t?(tl)
T (1)a(t)],) = =T (to) (" (to) + €ba(t0)) (3.27)
+ AT () (2 (t1) + €04(t1)) + 0(e)

L(x(to). to) = L(a™(to) to) + —c

Wﬁ%(to) + 0(e)

Z(z(t1),t1) = Z(x*(t1),t1) +

dx(tl)eéx(tl) +0(e)

ot 0(e) est un nombre trés petit.

Alors, la dérivée de J par rapport a € — 0 est donnée par

31 . t T g
/to (Cgi+)\(t))5mdt+/to %%dw ()\(to)erx(tO)u) 52(to) 28)
dM dz? \" |
(ot 20+ dagy?) e =0

Lemme 3.1. - Lemme de Lagrange :
Soit y(t) une fonction continue sur [to,t1]. Si tf)l yT(t)x(t)dt = 0 pour toutes fonc-
tions continues x(t), alors y(t) est identiquement nulle sur [t,t1].

Selon la lemme de Lagrange, pour que la dérivée de J par rapport a e soit égale
a zéro, il faut

dH .
dH
o =0 (3.30)
T
Ato) + dﬁto)“ — 0 (3.31)
am™ az’

Les deux équations (3.29) et (3.30) donnent les conditions d’optimalité. L’équa-
tion (3.31) représente la condition de transversalité pour 1’état initial libre qui est
soumis a la contrainte (3.18). Par contre, I’équation (3.32) donne la condition de
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transversalité pour I’état final libre qui est soumis a la contrainte (3.19).

Dans le cas ou 'instant final ¢; est libre, la condition suivante est ajoutée

AM | rdZ

—0 (3.33)
t=t1

Il faut noter aussi que pour savoir si 'optimum est minimum ou maximum, il
faut étudier le signe de
d>J

e=0

3.2.2.2 Commande optimale des systémes linéaires invariants dans le
temps

Soit le systéme linéaire invariant dans le temps défini par
&= Ax + Bu (3.35)

et le critére d’optimisation donné par

J= ; T Walty) + {x T (8 Ru(t)} dt (3.36)

ou W et @ sont des matrices constantes symétriques définies non négatives et R est
une matrice constante symétrique définie positive.

On suppose que le temps final est fixé, donc la condition (3.33) ne sera pas prise
en considération. L’état initial est également supposé fixe et sans contrainte pour
ne pas prendre en compte les conditions (3.18) et (3.31). L’état final est supposé
aussi sans contrainte, ce qui permet d’ignorer la condition (3.19). Par contre, 1’état
final est supposé libre, donc la condition suivante sera prise en considération

2]

- =0 (3.37)

t=t1

Cette équation (3.37) est simplement déduite de l'équation (3.32) qui donne la
condition de transversalité pour 1’état final libre soumis & une contrainte.

Selon la définition (3.23), la fonction hamiltonienne pour le systéme linéaire
(3.35) et le critere (3.36) est donné par

H= ,x T#)Qx(t) + Zu” (t)Ru(t) + AT [Az + Buj (3.38)

2
On applique les deux équations d’optimalité (3.29) et (3.30)
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dH

= A1) = Qu(t) + ATAW) (3.39)
% = Ru(t) + BTA(t) =0 (3.40)

A partir de (3.40), on a
u(t) = —RBTA(®t) (3.41)

Si on substitue 'équation (3.41) dans 'équation du systéme (3.35) qui exprime
la condition d’égalité, on aura

i(t) = Az — BRT'BT\(t) (3.42)
Définissons un nouvel état augmenté
_ =)
Z(t) = [A(t)} (3.43)

On a alors
. _ pp-1pT
2(t) = [ A BR'B

‘o oa ] Z(t) = HZ(t) (3.44)

olt H est appelé la matrice hamiltonienne associée au systéme augmenté. L’équation
(3.44) est liée a I’équation suivante de Riccati (Rachid et Mehdi (1997))

S(t) = S(t)BR'BTS(t) — S(t)A — ATS(t) — Q (3.45)
ou
A(t) = S(t)=(t) (3.46)
A partir de (3.41) et (3.46), la commande optimale est donnée par
u(t) = —R'BTS(t)z(t) (3.47)

Et donc, la résolution de (3.45) permet de calculer la commande optimale.

Pour la condition de transversalité pour 1’état final supposé libre, il faut vérifier
I'équation (3.37). Or

M= %xT(tl)Wx(tl) (3.48)

Etant donné (3.46) et (3.48), pour vérifier la condition de transversalité (3.37),
on en déduit que I’équation de Riccati doit étre résolue sous la condition suivante

S(t) =W (3.49)

sachant que cette condition (3.49) rend le critére optimal égal & la valeur suivante
(Rachid et Mehdi (1997))

T = La(to)S(to)a(to) (3.50)
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3.2.2.3 Commande optimale a horizon infini

Soit le critére d’optimisation & horizon infini défini par

J= ;/OOO {z"(t)Qz(t) + u” (t)Ru(t)} dt (3.51)
et la commande optimale correspondante donnée par
u(t) = —R7'BTSxz(t) (3.52)
S est la solution de I’équation suivante
SBR'BTS —SA—ATS—Q=0 (3.53)
qui peut é&tre résolue en utilisant la fonction care sous Matlab.

Soulignons que la commande obtenue est une commande par retour d’état de la
forme u(t) = —Kuz(t) ou le gain du retour d’é¢tat K est donné par

K=R'B's (3.54)

3.2.2.4 Commande optimale en présence d’un intégrateur

Si 'objectif de la commande est de réaliser une poursuite de trajectoire de type
échelon, un intégrateur est considéré dans la chaine directe. On applique alors les
outils précédents pour calculer la commande optimale mais avec un nouveau sys-
téme augmenté pour considérer 'intégrateur. La figure 3.3 montre un systéme en
boucle fermée ot K est le gain du retour d’état et K; est un gain sur la chaine
intégrateur.

w =
=

(SI-A)'B C

+

©.(%)

FI1GURE 3.3 — Commande optimale avec action intégrale

La commande u est donnée par

v K- K /0 (w(7) — y(r))dr (3.55)
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Le systéme dynamique est donné par

& = Ax + Bu
y=Czx (3.56)

Notons z la variable définie par 2 = w—y. La commande peut étre alors exprimée
comme suit

u=—-[K K| [ﬂ (3.57)

et donc considérée comme un retour d’état sur le systéme augmenté suivant (Rachid

et Mehdi (1997)) |
m - [—AC g} [i] * [ﬁ] ut m w (3.58)

Le systéme augmenté (3.58) est considéré pour calculer le gain [K Kz]

3.2.3 Synthése H
3.2.3.1 Principe de la commande H,

La commande H., est une des techniques importantes utilisées pour concevoir
le contréle robuste d’un systéme dynamique. Elle a été développée dans les années
80, et de nombreux travaux récents (Doyle et al. (1989); Foias et al. (1991); Green
et Limebeer (1995); Gu et al. (2005); Stoorvogel (1992); Zhou et al. (1996)).

L’approche H,, a pour objectif de concevoir un controle qui assure la stabilité
interne tout en vérifiant les performances souhaitées pour le systéme, c’est-a-dire le
rejet des perturbations, la poursuite de la consigne par la sortie du systéme et la
limitation de I’énergie de la commande.

Supposons que le systéme en boucle fermée puisse étre formulé sous la forme
décrite sur la figure 3.4. Le signal w représente les entrées exogénes qui peuvent étre
des perturbations a rejeter et/ou des entrées de consigne a suivre. z représente les
sorties pondérées du systéme bouclé, e, les signaux mesurables, et u, les entrées de
commande. Pour généraliser, le systéme est ici représenté par sa matrice de transfert
P(s) définie par

Z(s) W (s) > ( Pi1(s) Pia(s) > ( W(s) >
< E(s) ) (5) ( Ul(s) Py1(s) Poa(s) U(s) ( )
Le principe de la synthése H., consiste a calculer une loi de commande u =
K (s)e qui stabilise le systéme bouclé et minimise I'impact des variations de w sur

les sorties pondérées z (Gu et al. (2005); Stoorvogel (1992)). La minimisation de la
norme H., du transfert entre z et w permet de considérer le pire cas.
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K(s)

FIGURE 3.4 — Probléme sous forme standard

Définissons F (P, K) comme la fonction de transfert en boucle fermée entre z et
w, également appelée transformée linéaire fractionnaire (LFT) de P et de K

.7:(P, K) = Pn(s) + P12(S)K(8)(I - PQQ(S)K(S))ilpgl(S) (360)

Ainsi, 'approche H,, se formule comme suit.

Probléme 3.1. Le probléme Ho, consiste a minimiser la norme Hy, de F(P, K)
sur l’ensemble des correcteurs K (s) qui stabilisent le systéme.

La détermination de la norme H, se base sur I’étude des valeurs singuliéres du
transfert.

3.2.3.2 Valeurs singuliéres

Soit une matrice T' € D™*™. Les valeurs singuliéres de cette matrice sont les
racines carrées des valeurs propres du produit T7T™*, si m < n, ou du produit T*T,
si m > n, soit

oi(T) =V N(TT*) si m<n

oi(T) = VA(T*T) st m=>n (3.61)

ou A; est la i-éme valeur propre, et T, la matrice transposée et conjuguée de 7.

Les valeurs singuliéres sont des réels non négatifs, et le nombre des valeurs
singuliéres strictement positives représente le rang de la matrice T'. Les valeurs sin-
guliéres donnent des informations sur la matrice T, et les valeurs les plus grandes
sont prédominantes par rapport aux plus faibles. On note o (7") la valeur singuliére
maximale et o(7') la valeur singuliére minimale.

D’ou, si l'on veut trouver le gain maximal du systéme T'(jw) a la fréquence
correspondante, il suffit de déterminer la valeur maximale de 7(7T').
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3.2.3.3 Norme H,, d’un systéme

La norme H,, d’un systéme, représenté par une matrice de transfert 7'(jw), est
la valeur maximale du gain du systéme sur ’ensemble des pulsations (voir la figure
3.5). Selon le paragraphe précédent, la norme Ho, est donc la valeur maximale de
o(T(jw)), et est définie par

1T (jw)llo = sup (T (jw)) (3.62)
we
Gain
17 (Gw) oo

Pulsation w (rad/s)

FIGURE 3.5 — Valeurs singuliéres maximale et minimale et norme Ho

En d’autres termes, la norme H, d’un systéme représente le plus fort gain entre
I’énergie en entrée et I’énergie en sortie. D’ot, le fait de minimiser cette norme en-
traine la minimisation des effets des entrées exogénes du systéme sur les sorties et
la réalisation de performances importantes.

3.2.3.4 Probléme de sensibilité mixte

Considérons le probléme de sensibilité mixte, cas particulier du probléme H
(Stoorvogel (1992)).

Soit le schéma de controle décrit par la figure 3.6.

B K(s) —— G(s) —

v

FIGURE 3.6 — Systéme en boucle fermée

Il existe un certain nombre de fonctions, dites fonctions de sensibilité, permet-
tant d’analyser les performances du systéme en boucle fermée. Citons :
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e la fonction de sensibilité en sortie (output sensitivity function)

= (I +G(s)K(s))! (3.63)

= G(s)K(s)(I + G(s)K(s))™* (3.64)

e la fonction de sensibilité en commande (control sensitivity function)

Ty(s) = VUV((‘Z)) = K(s)(I + G(s)K(s))"" (3.65)

Ainsi, une faible valeur de la norme Ho, de Sy(s) exprime de bonnes propriétés
de poursuite alors qu’une faible valeur de la norme H., de T),(s) représente une
commande de faible amplitude. Le probléme H., consiste donc & trouver un cor-
recteur K (s) qui assure la stabilité interne et qui offre un bon compromis entre
plusieurs fonctions de sensibilité.

Il est important de noter qu’il est impossible de bien poursuivre un signal de
consigne a trés haute fréquence. De plus, le modéle utilisé représente le systéme
seulement dans une bande de fréquence limitée par les capteurs et les actionneurs.
Il est donc illusoire de vouloir résoudre le probléme H., en considérant une borne
uniforme sur toutes les fréquences. Par conséquent, des fonctions de pondération
permettent de concentrer 'effort de régulation sur les bandes fréquentielles souhai-
tées (Stoorvogel (1992)).

Soit le schéma de controéle avec les fonctions de pondération fréquentielle décrit
par la figure 3.7. Ce schéma est mis sous une forme faisant apparaitre la matrice
de transfert P(s) présentée dans la figure 3.4. Les matrices de pondération Wi (s),
Wa(s) et Wi(s) permettent de fixer les performances souhaitées.

Supposons que z = [21 22 23]T. Alors, la matrice de transfert P(s) définie
dans (3.59) devient

(3.66)

De méme, en considérant les définitions (3.63), (3.64) et (3.65), la fonction de
transfert en boucle fermée entre z et w, définie par (3.60), devient

W1,

F(PK): | WoT, (3.67)
WsT,
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L P(s) |
E Wl(s) ; Z1 —_
| Wal) b—— | *
: € : Z3
w j) / p G(S) Wg(S) —:> -

FIGURE 3.7 — Systéme en boucle fermée avec les fonctions de pondéra-
tion

Ainsi, 'approche H, et le probléme 3.1 peuvent étre reformulés sous la forme
du probléme de sensibilité mixte suivant (Chiang et Safonov (1992); Kwakernaak
(1993)).

Probléme 3.2. Le probléeme de sensibilité mizte consiste a trouver un correcteur
K (s) qui assure la stabilité interne et qui vérifie

W3S,
W, T, <1 (3.68)
WsT,

[e.e]

On peut noter que :

e La minimisation de ||.S, || revient a réaliser la poursuite et le rejet des pertur-
bations en sortie. La pondération fréquentielle Wi (s) permet de déterminer,
par exemple, les fréquences auxquelles les perturbations sont rejetées : le gain
élevé de Wi (s) permet de rejeter les perturbations de basses fréquences. La
pondération Wi(s) est généralement choisie comme un filtre passe bas du
premier ordre (Beaven et al. (1996)).

e Le fait de minimiser ||7% ||, qui représente la norme de la fonction de transfert
w vers u, permet de limiter I’énergie de commande et donc la fatigue des
actionneurs. Le choix de la pondération Wa(s) se limite souvent & un scalaire
qui permet d’agir sur la dynamique du signal de commande (Gu et al. (2005)).
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e La minimisation de ||y ||, sous la contrainte S, + T;, = I, permet de rejeter
les bruits de mesure. La pondération W3(s) permet d’accentuer la pente de
l'atténuation en haute fréquence de T,.

Le choix des pondérations fréquentielles est trés important car elles expriment les
performances du systéme bouclé. Citons, par exemple, les références suivantes As-
gharian et Tavakoli (1996); Beaven et al. (1996); Skogestad et Postlethwaite (1996)
pour guider ce choix.

3.2.3.5 Résolution du probléme

Le systéme représenté par P(s) sur les figures 3.4 et 3.7 est un systéme augmenté
tenant compte des matrices de pondération. Considérons que ce systéme augmenté
est décrit par la représentation d’état

Taug(t) = AaugTaug(t) + Bww(t) + Byu(t)
2(t) = Crxaug(t) + Doww(t) + Doyu(t) (3.69)
e(t) = Ceaug(t) + Deww(t) + Deyu(t)

ou par la formulation suivante

Aaug ‘ Bw Bu
P(s): | C. | Dow Duu (3.70)
Ce DEU) Deu

Considérons également que le correcteur K (s) a la représentation d’état

Fo(t) = Auo(t) + Beel(t)

u(t) = Cexe(t) + Dee(t) (3.71)

Ainsi, la matrice de transfert (P, K) en boucle fermée entre z et w admet la
représentation d’état

Linf(t) = AinfTinf(t) + Binfw(t)

3.72
Z(t) = Cinf$inf(t) + Dmfw(t) ( )
T

avec Tipf = [ Taug Te ]

En considérant I'hypothése D., = 0, (3.72) peut étre réécrite sous la forme
suivante

F(P,K):
. . Aaug + BchCe BUCC Bw + BchDew

< Linl | Bing ) = B.C, A, BeDew (3.73)
inf | g C.+ D.yDcCe D2yCe | Duy + D2uDeDew
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L’objectif principal est de calculer le correcteur K (s) qui assure la stabilité in-
terne et une norme Ho, de F(P, K) strictement inférieure a une valeur positive
(v < 1 pour un correcteur robuste).

Il existe différentes techniques de résolution du probléme H., (Doyle et al.
(1989); Green et Limebeer (1995); Zhou et al. (1996)). La résolution par les tech-
niques LMI (Linear Matrix Inequalities) (Gahinet et Apkarian (1994)) offre les
meilleures performances calculatoires. Dans les techniques LMI, citons I'approche
basée sur le lemme borné réel qui indique que l'objectif recherché est atteint s’il
existe une matrice symétrique définie positive X, telle que I'inégalité matricielle
suivante est vérifiée

Bl — L,  Df; | <0 (3.74)
Cmeoo Dznf _’YIZ

ou I, et I, sont des matrices identités adaptées.

Des techniques d’optimisation peuvent étre utilisées pour calculer le correcteur
en synthése Hy,. Ces techniques peuvent étre la solution de probléme BMI (bilinear
matrix inequality) généralement rencontré si le correcteur est structuré. Sous Mat-
lab, la fonction hinfstruct.m, basée sur la technique d’optimisation développée
par Apkarian et Noll (2006), sera utilisée ultérieurement.

3.3 Applications

La commande du procédé d’ozonation catalytique doit fournir un traitement
des eaux résiduaires respectant les objectifs de rejet tout en réduisant la quantité
d’oxygéne consommeée. Actuellement, le systéme fonctionne en boucle ouverte avec
une quantité d’ozone en entrée excessive, et par conséquent, une surconsommation
d’oxygéne. Dans notre étude, pour atteindre I’objectif de commande, ’absorbance,
bon indicateur de la DCO des eaux polluées, sera controlée. Une valeur d’absor-
bance de 0.5, qui correspond dans notre cas a un abattement d’environ 30% da la
DCO initiale comme il 'a été décrit dans le chapitre 1, sera considérée comme la
norme de rejet & atteindre.

Au début de chaque essai expérimental, le procédé fonctionne en boucle ouverte
jusqu’au moment ou I’absorbance atteint la valeur de 0.5. A partir de cet instant,
le systéme fonctionne en boucle fermée pour conserver une valeur d’absorbance
proche de 0.5. Les schémas Simulink des commandes implémentées sont présentés
dans ’annexe B.

Le fil conducteur des applications décrites dans ce paragraphe est d’appliquer
des outils de commande au pilote d’ozonation catalytique, afin de démontrer 'utilité
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de ces outils dans l'optimisation des procédés d’oxydation avancée. Quatre implé-
mentations ont été testées. La présentation ci-dessous de ces applications respecte
I’ordre chronologique des implémentations, mais elle respecte surtout un degré de
complexité, ainsi qu'un degré de performance, croissant. Les deux premiéres ap-
plications se classent dans les approches de commande par hystérésis, et les deux
derniéres, dans les approches de commande directe.

3.3.1 Commande par hystérésis de ’absorbance Abs

La figure 3.8 représente le schéma de commande par hystérésis de ’absorbance.
La commande est la puissance P de l'ozoneur. La sortie controlée est ’'ozone dans
les évents Oz L'objectif est de garder un abattement de DC'O autour de 30% qui
correspond a une valeur d’absorbance de 0.5. Dans ce schéma, ’absorbance mesurée
permet de fournir une consigne Oz;, haute ou basse & la boucle de régulation de
I'ozone dans les évents Oz,,:. Une hystérésis permet le passage de la consigne basse
a la consigne haute au seuil de Abs = 0.5. Le passage de la consigne haute a la
consigne basse s’effectue pour un seuil inférieur de Abs.

Ozin Consigne —— Abs
Oz; P ’ _

— @ Contréleur d'ozonation| . .

N\ catalytique o

T'

FIGURE 3.8 — Schéma de commande par hystérésis

Ce schéma de commande par hystérésis a été testé avec les approches de com-
mande par modéle interne et de commande optimale de 'ozone dans les évents
Ozyut. Pour chacune des approches, une validation expérimentale et une validation
en simulation sont présentées.

3.3.1.1 Application de la commande par modéle interne (Abouzlam
et al. (2012a))

A- Synthése du correcteur

L’implémentation de cette commande se base sur le modéle I présenté dans le
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tableau 2.3. Rappelons le modeéle estimé du transfert Oz, /P

2.28  0.00010e78-21s
0.00772 + s

Ozout(s) = (s) (3.75)

u(t) = P(t) — P(0) (3.76)

Comme il a été expliqué précédemment, le controle commence quand le systéme
arrive au point de fonctionnement Abs = 0.5. Par conséquent, la synthése du cor-
recteur se fait en considérant, pour modéle interne du transfert Ozy,; /P, le modéle
suivant

Yi(s) = Hp(s)U(s) (3.77)

y1(t) = Ozoue(t) — 2.28
00010e—T7821s (3.78)
Ho(s) = 0.00010e
0.00772 + s

Dans cette application, la boucle fermée, et donc le controle de ’absorbance,
débute a I'instant de 5000 s. Cet instant correspond & une valeur de I’absorbance
proche de 0.5, et & une valeur de 'ozone dans les évents Oz, & un état d’équilibre.

Le schéma de commande par modéle interne du pilote d’ozonation catalytique
est présenté sur la figure 3.9. La justification du choix des valeurs de I'entrée de
consigne e(t) est fournie ultérieurement.

. 0 Pilote d’ozonation
e(t) = { —0.45 +( : ) Cruo(s) catalytique

__ 0.00010e~78-21s
Hm(s) = 0.00772+s

FIGURE 3.9 — Commande par hystérésis avec la commande par modéle
interne

Comme il a été présenté dans le paragraphe 3.2.1, le correcteur Cryro(s) est
obtenu par la relation suivante

Crarc(s) = Hy(s) Hyeg(s) (3.79)
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sous la condition, permettant la poursuite par la sortie s(¢) de la consigne e(t),
donnée par
éz’_%t Hye(s) = éz_azg Crve(s)Hp(s) =1 (3.80)

La constante du temps du modele estimé H,,(s) est de 129.6 s. L’objectif de cette
premiére application est de vérifier le comportement en boucle fermée du pilote. 11
n’est pas recherché de performance en terme de rapidité, et donc la constante de
temps souhaitée pour le systéme bouclé est fixée a 125 s. Par conséquent, le modéle
de référence H,.r est choisi comme suit

6—78.215

Hyef=—"— 3.81
el T 141255 (3.81)
Selon la relation (3.79), le correcteur est donc donné par
0.00772 + s
Crmc(s) (3.82)

~ 0.00010(1 + 1255)

B- Résultats expérimentaux

Pour la commande par hystérésis présentée dans la figure 3.8, le choix des valeurs
haute et basse de la consigne Oz;, est délicat. Ces valeurs doivent permettre de faire
varier 'absorbance Abs de part et d’autre de la valeur recherchée 0.5. Ces deux
valeurs sont choisies & partir de I’évolution de ’absorbance par rapport a 'ozone
dans les évents Oz, présentée dans la figure 2.8, & savoir :

e Une consigne Oz;, haute égale a 2.28 V jusqu’a ce que ’absorbance Abs
devienne inférieure au seuil de 0.43. Dans le schéma de la figure 3.9, la consigne
haute considérée est donc e(t) = 0 puisque y1(t) = Ozouz(t) — 2.28.

e Une consigne Oz;, basse égale & 1.83 V jusqu’a ce que ’absorbance Abs
devienne supérieure au seuil de 0.5, soit une consigne basse e(t) égale & —0.45
sur la figure 3.9.

Les résultats expérimentaux sont présentés sur la figure 3.10.

Le test est divisé en deux parties :

e La premiére partie concerne le fonctionnement du pilote en boucle ouverte
avec une puissance P constante de 160W jusqu’a l'instant de 5000 s pour
arriver & un point de fonctionnement voisin d’une absorbance & 0.5.

e La deuxiéme partie présente le pilote en boucle fermée.

On peut observer que l'ozone dans les évents poursuit bien la consigne deman-
dée et que 'absorbance est régulée autour de la valeur souhaitée de 0.5. Ainsi, la
puissance reste dans la gamme [110 W, 170 W].
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Ozout (V)
p
T
Il

1 ‘ = = = Consigne Mesure b
0.5 ]
O L L L L
0 0.5 1 1.5 2 2.5
Temps (sec) x 10"
15
i i
«
=
=
05r s g e Vs 7
0 L L L L
0 0.5 1 1.5 2 25
Temps (sec) x 10*

FIGURE 3.10 — Résultats de la commande par hystérésis de Abs avec
I’approche commande par modéle interne

Remarque 3.1. Notons que, apres la mise en boucle fermée, ’entrée de commande
P est perturbée. Ceci s’explique par le bouclage et la mesure bruitée de [’ozone dans
les évents Ozoys.

C- Simulation a partir du modéle non linéaire

L’objectif de cette simulation a posteriori est de valider en boucle fermée le
modéle non linéaire, modeéle III du tableau 2.3. La simulation en boucle fermée a
partir de ce modéle non linéaire sera utile dans les autres approches de commande.
Effectivement, si en commande par modéle interne, la synthése du correcteur est
aisée et se limite au choix du modéle de référence H,.¢(s), en commande optimale
ou en commande H, le choix des paramétres de réglage des correcteurs est plus
délicat. Dans ce cas, la simulation a priori du systéme en boucle fermée permettra
de comparer différents réglages en amont de ’essai expérimental.



86 Commande du procédé

La simulation consiste donc & remplacer le bloc Pilote d’ozonation catalytique
dans le schéma de la figure 3.9 par le modéle non linéaire du transfert Ozyy./P
défini par

Ozput(t) = —0.756 + 0.0239z(t) — 4.18 10~°2(t)

160 160
avec X (s) = G(s) (P(S) - 8) t— (3.83)
6—119.55
Gls) = 17 139565

Concernant le signal d’absorbance, nous considérons le signal mesuré dans ’essai
expérimental présenté dans la figure 3.10. Ainsi, les mémes instants de commutation
d’une consigne haute & une consigne basse, et vice versa, sont obtenus entre 1’essai
expérimental et la simulation.

Les conditions initiales de la simulation sont celles obtenues sur ’essai expéri-
mental & I'instant de mise en fonctionnement de la boucle fermée.

La figure 3.11 montre une comparaison des signaux simulés et mesurés. Pour
I’ozone dans les évents, on constate que les sorties simulée et mesurée se superposent.
Pour la commande P, un écart constant apparait entre la valeur expérimentale et la
valeur simulée. Cet écart se justifie par une erreur en régime permanent du modéle
non linéaire; des explications sont données dans les remarques ci-dessous. Malgré
cette imprécision, on peut conclure que la simulation & partir du modéle non linéaire
refléte bien le comportement dynamique du pilote en boucle fermée. Ce simulateur
peut donc étre utilisé pour les prochaines synthéses de correcteurs.

Remarque 3.2. Une erreur d’implémentation a été faite. Effectivement, a l'instant
5000 s, la boucle fermée est appliquée en considérant la sortie y1(t) = Ozoyi(t)—2.28.
Comme [’hypothése du régime permanent est faite a cette instant, il aurait fallu
considérer y1(t) = Ozout(t) — Ozput(5000) avec Ozpyt(5000) = 2.38. Cette erreur a
été corrigée dans les autres essais.

Par cohérence, la simulation a €été réalisée en introduisant cette différence comme
perturbation constante, c’est-a-dire d(t) = 2.38 —2.28 = 0.1.

Remarque 3.3. Etudions le régime permanent de la commande. La commande par
modele interne est donnée par la relation suivante (voir figure 3.9)

_ Crmc(s)
1+ Crve(s)H(s) — Cruc(s)Hm(s)

avec H(s) = Ozoui(s)/U(s) et U(s) = P(s) — 1% définis a partir de (3.83).

U(s) (B(s) - D(s)  (3.84)

En régime permanent, puisque

Crac(0)Hp(0) =1 (3.85)
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FIGURE 3.11 — Résultats simulés et expérimentaux

la relation (3.84) devient
H(0)U(0) = E(0) — D(0) (3.86)

Ore(t) € (0, —0.45) et d(t) = 0.1 , d’ou H(0)U(0) € (—0.1, —0.55). La figure
3.12 représente la caractéristique statique H(0)U(0) en fonction U(0) du modéle
non linéaire H(s) défini par (3.83) autour du point de fonctionnement. Pour une
variation de H(0)U(0) € (—0.1, —0.55), on a tlirgé u(t) € (—10.8, —45.7), soit
les valeurs simulées de la commande P en régime permanent (149.2 W, 114.3 W),
valeurs qu’on retrouve sur la figure 3.11.

On peut conclure que le modeéle non linéaire présente une erreur statique qui
entraine cet écart sur la commande.
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0.6

FIGURE 3.12 — Caractéristique statique du modéle non linéaire autour
du point de fonctionnement

3.3.1.2 Application de la commande optimale (Abouzlam et al. (2013b))

A- Synthése du correcteur

L’application repose ici sur l'utilisation de la technique de la commande opti-
male pour calculer le correcteur du schéma de commande par hystérésis donné dans
la figure 3.8.

Cette implémentation se base sur le modéle II, présenté dans le tableau 2.3,
suivant

_2.157  0.00006e 1067

Ozout(s) = U
Zout(8) = == a5 s U (3.87)
Abs(s) = 0.564 1.36 10—6e—2008U( ) '
T 0.00027 +5

En considérant les variations autour d’un point de fonctionnement, ce modéle
peut étre reformulé sous la forme d’une représentation d’état

(3.88)
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ol

vy =| 0 | =] P05 | 0= 20 |

—0.0045 0
u(t) = P(t) — P(0), A= o 000027 } : (3.89)

[ 0.00006 el J1o -
B_{—l.sﬁloﬁ}’c_[@}_{o 1}’D_0

Le point de fonctionnement considéré est donné par les valeurs Oz(0) et P(0)
a l'instant initial de la boucle fermée, instant noté ¢ = 0. Les variations de ’absor-
bance sont observées par rapport a la valeur de consigne recherchée, a savoir 0.5. Les
retards purs ne sont pas considérés dans la synthése du correcteur. Une analyse de la
stabilité de la boucle fermée vis-a-vis de cette omission est présentée ultérieurement.

Le schéma de la commande par hystérésis avec la commande optimale du pilote
d’ozonation catalytique est présenté sur la figure 3.13.

_ y(t) —
w:{ 0 7 2(t) X u(t)| [A B] ya(t

—0.62 T\ S > ) e pl|z®)

Fi1GURE 3.13 — Commande par hystérésis avec la commande optimale

Rappelons les objectifs de la synthése par 'approche de la commande optimale
énoncés dans le paragraphe 3.2.2.1 :

e Le premier objectif est la poursuite de la consigne Oz;, par la sortie Ozyy,
qui conduit & maintenir I'absorbance autour de la valeur 0.5 correspondant
a un abattement de DCO de 30 %, comme indiqué dans la figure 3.8. Cette
poursuite peut étre obtenue par l'action intégrale Ko [ (Ozout(7) — Ozip) d.

e Le deuxiéme objectif est la minimisation d’une fonction cofit, en ’occurrence
ici

J= / h (022,(t) +a P2(t)) dt (3.90)
0

fonction de la consommation électrique et de ’ozone en excés dans les évents.
Cette minimisation est réalisée en appliquant les outils de la technique de
commande optimale décrite dans Anderson et Moore (1989); Rachid et Mehdi
(1997).
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Selon le schéma présenté sur la figure 3.13, la loi de commande est donnée par

u(t) = —Kya(t) — K> / (W — (7)) dr (3.91)

qui peut étre reformulée sous forme du retour d’état suivant

u(t) = — [ K1 K | [ zég ] (3.92)

ou 2(t) = w — y1(t).

Considérons le vecteur d’état augmenté suivant

#(t) = [ (0 ] (3.93)

(1) = Ai(t) + Bu(t) + [ ; ] w (3.94)

A:[_fél g],f}:[lﬂ (3.95)

Avec l'objectif d’une régulation de ’absorbance autour de la valeur de 0.5, la
question de la commande optimale & horizon infini est considérée. Dans ce cas, la
résolution du probléme de commande optimale repose sur la minimisation du critére

ol

quadratique suivant

J=3 /0 h (77 ()Qz(t) + u” (t) Ru(t)) dt (3.96)

ol () est une matrice définie positive et R est un scalaire strictement positif.

Comme il a été dit dans le paragraphe 3.2.2.3, la minimisation de J est obtenue
pour la loi de commande suivante

u(t) = —R'BTSi(t) (3.97)

ou la matrice S, définie positive, est la solution de I’équation algébrique de Riccati
suivante

SBR'BTS —SA-ATS—-Q=0 (3.98)
Il est déduit de (3.92) et (3.97) que

(K1 K] =R 'B"S (3.99)
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Il est bien clair que @) et R caractérisent la dynamique du systéme en boucle
fermée. Différents réglages ont été testés en simulation en considérant le modéle non
linéaire. Les tests les plus significatifs sont présentés dans le paragraphe suivant.

B- Simulation a partir du modéle non linéaire

L’objectif ici est de tester plusieurs réglages de correcteur [Kl Kg] obtenus
pour différentes valeurs de @) et R. Le simulateur correspond au schéma de com-
mande présenté dans la figure 3.13 o le modéle linéaire (A, B, C, D) est remplacé
par le modéle non linéaire IIT du tableau 2.3.

Considérons trois réglages différents conduisant & une dynamique de la boucle
fermée :

e lente
04 0 0
Q= 0 0 0 |, R=1/0.025 (3.100)
0 0 04
Ki=1[19648 0], Ky=-0.1 (3.101)
e rapide
12 0 0
Q=0 0 0 |, R=1/03 (3.102)
0 0 12
K =1[850792 0], Ky=-0.6 (3.103)
e intermédiaire
05 0 0
Q=0 0 0 |, R=1/0.11 (3.104)
0 0 05
Ki=1[409414 0], Ky=-0.2345 (3.105)

Les résultats de simulation de la boucle fermée avec les trois réglages, dits lent,
rapide et intermédiaire, sont présentés dans les figures 3.14, 3.15 et 3.16, respecti-
vement.

On observe que le réglage lent entraine une réponse lente inacceptable pour une
application industrielle. Par contre, avec le réglage rapide, la réponse commence
A osciller, et on risque l'instabilité. Par conséquent, 1’essai expérimental présenté
ultérieurement est implémenté avec le réglage intermédiaire qui offre le meilleur
compromis stabilité-rapidité.
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Remarque 3.4. La valeur zéro dans le correcteur K| = [ 40.9414 0 ] concerne
le retour de la sortie Abs. Cette valeur n’a pas été imposée dans le calcul. Elle a
bien été fournie par la résolution de l’équation de Riccati.

C- Analyse de la stabilité de la boucle fermée

La synthése du correcteur ci-dessus est réalisée en ignorant les retards purs du
modele. Effectivement, le modéle IT estimé (tableau 2.3) présente des retards purs
de 106.7s et de 200s pour les sorties Ozyut(t) et Abs(t), respectivement. Bien que
la simulation ne laisse pas apparaitre d’instabilité, ce paragraphe présente 1’étude
de robustesse du systéme en boucle fermée en présence de retard.

Réécrivons la loi de commande définie par (3.92) comme suit
u(t) = —Kz(t) (3.106)
avec K = [ K K ]

Reformulons également ’état du systéme en boucle fermée donné par (3.94) de
la fagon suivante

Z(t) = AZ(t) + Byu(t) + Bou(t) + [ ‘1) } w (3.107)
ol
i 0.00006 i 0
By = 0 , Bp=| —1.36 107 (3.108)
0 0

Ainsi, on peut distinguer le terme Blu(t), qui agit seulement sur ’ozone dans
les évents Ozyy(t), du terme Byu(t) qui agit seulement sur Abs(t) (cf. (3.89)).
Supposons que ces deux contributions soient affectées des retards variables dans le
temps 71(f) et T2(f) ot 71(t) est associé au transfert Ozyu/P et T2(t) au transfert
Abs/ P, et considérons les hypothéses suivantes sur ces retards :

e Les retards sont bornés; il existe un scalaire h; tel que

0<7i(t) < h pouri=1, 2, et Vt >0, (3.109)

e La dérivée des retards est bornée; il existe un scalaire p; tel que

|7:(t)] < pi, pour i =1, 2, et Vt > 0. (3.110)
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La loi de commande appliquée est donc u(t — 7;(t)) = —KZ(t — 7;(t)), avec
1 =1, 2, donnant I’état suivant

i(t) = A#(t)— BiIK&(t —1i(t)) — BoKE(t — (1)) + [ 0 ] w

= AZ(t) + A&t — (1) + Ani(t — (1)) + [ 0

ou A;, = —B;K, avec ¢ = 1, 2, sont les matrices liées aux retards.

Le test de robustesse du systéme en boucle fermée vis-a-vis de la présence des re-
tards, et éventuellement de leur variation, est positif si 'inégalité matricielle linéaire
(Linear matricial inequality ou LMI) présentée dans le théoréme 3.1 est vérifiée. Ce
théoréme est une adaptation pour deux retards variables dans le temps du théoréme
proposé par He et al. (2002).

Théoréme 3.1. Si les retards satisfont (3.109)-(3.110) et si il existe des matrices
Nij, T;, P >0, Q; > 0 et Z; >0, aveci =1, 2, et j = 1,...,4, telles que la
condition sous forme de LMI ?

N1t Noyw T
Nz Naz To I -1 0 0 mI o
s Niz Nas T3
ym N Nos T I~ q —~I 0 0 hoI
o o ollF4 -An -4, 1 0 0
o o0 o
[Q1 + Q- 0 0 P 0 0
0 — (1= ) Qs 0 0 0 0
0 0 — (1= p12) Q2 0 0 0
* P 0 0 (hZi +haZs) 0O o |<VY
0 0 0 0 —hZ 0
o 0 0 0 0 —hoZs

soit vérifiée, alors le systéme défini par (3.111) est asymptotiquement stable.

Preuve du théoréme 3.1 : Voir l'annexe A.1

En considérant les équations (3.105) et (3.111), la LMI du théoréme 3.1 est
vérifiée pour des retards variables avec pour limites maximales h; = ho = 4b4s.
Autrement dit, pour les deux retards estimés, a savoir 71 = 106.7s et 79 = 200s, le
théoréme 3.1 montre que le systéme en boucle fermée est stable.

Notons que la résolution du probléeme LMI du théoréme 3.1 a été faite pour des
valeurs g1 = po = 0 pour réduire le conservatisme lié & 'hypothése de variabilité
des retards. Ce choix est autorisé par le fait que, dans I’étude considérée, les re-
tards sont constants, le théoréme ayant été démontré pour le cas général de retards

20n considére que Sym {X} = X + X7
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variables.
D- Résultats expérimentaux

Le schéma de commande par hystérésis présenté dans la figure 3.8 est appliqué
avec le correcteur (3.105) pour maintenir la valeur de l’absorbance autour de 0.5.
Les valeurs haute et basse de la consigne Oz;, sont choisies en prenant en compte
I’évolution de I'absorbance par rapport & ’ozone dans les évents présentée dans la
figure 2.8, & savoir

e Une consigne Oz;, haute égale & 1.8435 V jusqu’a ce que I’absorbance Abs
devienne inférieure au seuil de 0.45. Dans le schéma de la figure 3.13, la
consigne haute considérée est donc w = 0 puisque yi(t) = Ozoue(t) — 1.8435.

e Une consigne Oz;, basse égale & 1.2235 V jusqu’a ce que ’absorbance Abs
devienne supérieure au seuil de 0.5, soit une consigne basse w = —0.62 sur la
figure 3.13.

Les résultats expérimentaux de la commande par hystérésis avec la commande
optimale sont présentés sur la figure 3.17.

On observe que l'absorbance est bien maintenue autour de 0.5 avec une ré-
duction de la puissance appliquée a l'ozoneur P € [100W, 160W]. Réduction de la
consommation électrique, et par conséquent d’ozone, et respect de norme de rejet
fixée (Abs autour de 0.5), ceci montre efficacité du schéma de commande de la
figure 3.13.

3.3.2 Commande directe de ’absorbance Abs

Dans les deux applications précédentes avec la commande par hystérésis, 1’ab-
sorbance est régulée indirectement en contrélant ’ozone dans les évents; plus pré-
cisément, il y a une boucle de régulation sur ’ozone dans les évents, et la consigne
Oz, est fixée & une valeur basse ou haute en fonction de ’absorbance comme le
montre le schéma de la figure 3.8.

Dans ce paragraphe, nous nous proposons de controler directement les deux
sorties, ozone dans les évents Oz, et absorbance Abs. Rappelons que 1'objectif
est de respecter les objectifs de rejet, qui consistent dans ce cas en un seuil & 0.5
de I'absorbance, tout en réduisant la quantité d’ozone consommeée, c’est-a-dire en
minimisant I’ozone dans les évents, le gaz oxydant produit en excés. Les valeurs des
consignes pour la régulation de ces deux sorties pourraient étre naturellement 0.5
pour I'absorbance et 0 pour I'ozone dans les évents. Cependant, le fonctionnement
du pilote avec une concentration nulle d’ozone dans les évents n’est pas réaliste.
Effectivement, il y a toujours une partie du gaz injecté en bas du réacteur qui ne
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FIGURE 3.17 — Résultats de la commande par hystérésis de Abs avec
I’approche commande optimale

réagit pas avec les matiéres a dégrader et qui s’accumule dans les évents. Du coup,
une valeur de consigne supérieure a zéro doit étre choisie. Ce choix n’est pas trivial.
Meéme si c’est ce qui a été réalisé dans les applications précédentes, le choix de cette
consigne n’est pas optimal.

Par conséquent, nous avons choisi un schéma de commande présentant deux
boucles de régulation en cascade : une boucle de régulation interne pour le contréle
de Ozyy ou bien de Oz, et de Abs, et une boucle externe pour la régulation de
Abs a la valeur de consigne & 0.5. Le schéma de commande directe est présenté par
la figure 3.18.

Dans les essais expérimentaux, une perturbation sur 'absorbance Abs;,e; de
Ieffluent & traiter est réalisée. Le bon comportement du systéme en boucle fermée
est jugé en termes de rejet de cette perturbation en plus des performances de rapi-
dité et de poursuite.
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Absinlet
A_bsref , l Abs
P Pilote
Controleur d'ozonation| .
catalytique

FIGURE 3.18 — Schéma de commande directe

Deux essais expérimentaux ont permis de valider deux implémentations diffé-
rentes du schéma de la figure 3.18 : une implémentation avec la commande optimale
et une implémentation avec la commande H.,. Une analyse de la stabilité est réa-
lisée dans les deux cas pour évaluer la robustesse vis-a-vis des retards purs négligés
dans la synthése.

3.3.2.1 Application de la commande optimale (Abouzlam et al. (2013a))

A- Synthése du correcteur

Comme pour 'application décrite dans le paragraphe 3.3.1.2, le modéle du pi-
lote d’ozonation catalytique considéré est donné sous la forme de la représentation
d’état définie par les équations (3.88) et (3.89).

Le schéma de commande directe implémenté est décrit sur la figure 3.19. L’ob-
jectif de poursuite de la consigne Abs,..y par I’absorbance Abs est obtenu par I’action
intégrale Ky [ (Abs(T) — Abs,y) dr. Les deux boucles en cascade doivent permettre
le rejet de la perturbation Abs;,e;. L’objectif de réduction de la consommation
électrique et de la concentration d’ozone en excés dans les évents est réalisé par la
minimisation de la fonction cott (3.90). Comme précédemment, cette minimisation
est réalisée en appliquant les outils de la technique de commande optimale décrits
par Anderson et Moore (1989); Rachid et Mehdi (1997).

Selon le schéma présenté sur la figure 3.19, la loi de commande est donnée par

u(t) = —Kya(t) — Ko / (@ — yo(7)) dr (3.112)



100 Commande du procédé

y1(t)

y(t)

x(t)

FI1GURE 3.19 — Commande directe avec I’approche commande optimale

qui peut étre reformulée sous forme du retour d’état suivant

ut)=—[ K1 Ks | [ jég ] (3.113)

avec 2(t) = w — ya(t).

Considérons le vecteur d’état augmenté suivant

B(t) = [ z(?) ] (3.114)

#(t) = AZ(t) + Bu(t) + [ (1] ]w (3.115)
" A:[_‘a g], B:[ﬁ} (3.116)

La synthése du correcteur [K 1 Kg] consiste & résoudre le probléme de com-
mande optimale & horizon infini, c’est-a-dire suivre les mémes étapes que celles
décrites dans le paragraphe 3.3.1.2 (voir les équations (3.96-3.99)).

B- Simulation a partir du modéle non linéaire
Testons en simulation plusieurs réglages du correcteur [K 1 Kg}.

Le simulateur correspond au schéma de commande présenté dans la figure 3.19
ot le modele linéaire (A, B,C, D) est remplacé par le modeéle non linéaire IIT du
tableau 2.3. Pour pouvoir tester le rejet de la perturbation Abs;,e:, il est néces-
saire d’introduire ce signal dans le simulateur. N’ayant pas modélisé le transfert
Abs/Absipjet, celui-ci est approximé en considérant le temps de séjour tiré des ca-
ractéristiques fournies dans le tableau 2.1. Ce transfert est donc modélisé par une
fonction de transfert Hy(s) du premier ordre avec un retard pur de 200 s, un gain
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unitaire, et une constante de temps de 2280 s calculée a partir du volume du réacteur
(19 L) et du débit (25 L/h); soit

672003

Hy(s)= <
4(5) = T 29805

(3.117)
Le schéma du simulateur est présenté sur la figure 3.20.

Absinlet (t) —15
v

" Hy(s)

v ! dAbs(t)
w 2(t) Modéle ﬂt:&thﬁﬁ(ﬂ
>~/ NL [z(®) +

K

FIGURE 3.20 — Simulateur de la boucle fermée avec 'approche com-
mande optimale

Considérons trois réglages différents conduisant a une dynamique de la boucle
fermée :

e lente
05 0 O
Q= 0 0 0 |, R=1/3 (3.118)
0 0 0.5
K =[0.00084 —581.8 |, Kj=0.3873 (3.119)
e rapide
09 0 O
Q= 0 0 0 |, R=02 (3.120)
0 0 09
K = [ 0.0189 —1579 } , Ko =2.1213 (3.121)
e intermédiaire
05 0 O
Q= 0 0 0 |, R=05 (3.122)
0 0 0.5

Ki=1[00049 —10303 ], Ky=1 (3.123)
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FIGURE 3.21 — Simulation avec différents réglages
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Les résultats de simulation de la boucle fermée sont présentés dans la figure 3.21.

On observe que dans les trois cas, la perturbation daps est bien rejetée. Le
réglage lent entraine & une réponse lente inacceptable pour une application indus-
trielle. Par contre, avec le réglage rapide, la commande commence & se saturer et
on risque alors I'instabilité. Par conséquent, ’essai expérimental présenté ultérieu-
rement est implémenté avec le réglage intermédiaire qui offre le meilleur compromis
stabilité-vitesse.

C- Analyse de la stabilité de la boucle fermée

La synthése du correcteur ci-dessus est réalisée en ignorant les retards purs du
modéle. L’étude de robustesse du systéme en boucle fermée en présence de retard
suit les mémes étapes que celles présentées dans le paragraphe 3.3.1.2; seules les
valeurs de gain du retour d’état [K 1 Kg] et les matrices A et B sont différentes.
L’analyse de la stabilité, qui donne les conditions sur les retards pour lesquels le
systéme bouclé reste stable, méne au théoréme 3.1.

L’application du théoréme 3.1, avec les équations (3.115) et (3.123), montre que
le systéme en boucle fermée reste stable pour une limite maximale du retard 75 de
ho = 697s, alors que la limite hy peut étre considérée comme infinie; plus précisé-
ment, la LMI du théoréme 3.1 trouve une solution pour des valeurs trés grandes de
hi. Or, les deux retards estimés 71 = 106.7s et 7o = 200s (voir modéle IT du Tableau
2.3) sont bien inférieurs & ces limites, ce qui montre que le systéme en boucle fermée
est stable.

D- Résultats expérimentaux

Le schéma de commande directe présenté sur la figure 3.19 est appliqué sur le
pilote d’ozonation catalytique avec le correcteur (3.123) pour réguler I’absorbance
a une valeur de consigne de Abs,.y = 0.5. La consigne w du schéma prend donc la
valeur zéro puisque yp = Abs — Abs,.

L’essai est divisé en quatre parties principales :

e Le pilote fonctionne d’abord en boucle ouverte avec une puissance constante
de 160 W pendant 5800 s pour atteindre le point de fonctionnement.

e Pour t € ]5800 s, 11800 s], le schéma de commande de la figure 3.19 est ap-
pliqué. L’absorbance de 'eflluent a traiter Abs;,i.: est & une valeur constante
de 1.5.

e Pour ¢t € ]11800 s,19300 s, 'absorbance de I'effluent & traiter Abs;ne: subit
une perturbation positive en échelon pour atteindre la valeur de 1.85. Autre-
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ment dit, une augmentation de plus de 20 % de la concentration de la solution
de paranitrophénol en entrée a lieu a 'instant 11800 s.

e Pour ¢t € ]19300 s,26750 s|, 'absorbance de I'effluent & traiter Abs;,e; subit
une perturbation négative en échelon pour atteindre la valeur de 1.25.

Les résultats expérimentaux de la commande directe avec la commande opti-
male sont présentés sur la figure 3.22.

Notons que la régulation de Abs autour du 0.5 est assurée. On peut également
observer que la perturbation sur Abs;,.; est bien rejetée.

Pour conclure sur la minimisation de la concentration de ’ozone dans les évents,
concentrons nous sur la deuxiéme partie ou t € ]5800 s,11800 s]. On constate
que pour Absinier = 1.5, 'ozone dans les évents Ozy; est proche d’une valeur de
1.5 V (tension fournie par le capteur) et la puissance appliquée a l'ozoneur est, en
moyenne, proche de 125 W. Comparons cette partie & la commande par hystérésis
avec commande optimale dont les résultats sont donnés dans la figure 3.17. Avec
cette commande par hystérésis, I’ozone dans les évents Oz, varie entre les valeurs
de consignes 1.2235 et 1.8435 V et la puissance P varie entre 100 et 150 W. On
peut estimer que la valeur moyenne du signal Oz, est proche de la valeur de 1.5 V'
et que la valeur moyenne du signal P est proche de la valeur de 125 W ; des valeurs
moyennes proches des valeurs obtenues avec la commande directe. On peut citer
deux avantages de la commande directe sur la commande par hystérésis :

e La régulation de ’absorbance est bien plus efficace. Sur la figure 3.17, on ob-
serve une oscillation de Abs due aux changements réguliers de consigne Oz;,.
Sur la partie ou ¢t € ]5800 s,11800 s] de la figure 3.22, aprés un transitoire,
Abs devient stable autour de 0.5.

e Le rejet des perturbations sur Abs;p . Sur la partie ou ¢ € ]11800 s, 19300 s]
de la figure 3.22, le signal Oz, monte jusqu’a une valeur proche de 2 V,
valeur supérieure a la consigne haute Oz;, de la commande par hystérésis.
Il n’est pas slir que cette derniére ait pu rejeter une telle perturbation. Sur
la partie ou ¢t € 19300 s,26750 s] de la figure 3.22, le signal Oz, descend
jusqu’a une valeur proche de 1.1 V', valeur inférieure a la consigne basse Oz;,
de la commande par hystérésis. Une solution pour la commande par hystérésis
serait d’augmenter I’écart entre les consignes haute et basse pour permettre de
rejeter les perturbations, mais alors les oscillations sur ’absorbance seraient
amplifiées.

C’est en ce sens, qu’on peut conclure que la minimisation de la concentration de
l’ozone dans les évents est bien meilleure avec la commande directe. C’est bien évi-
demment 'intérét des deux boucles de régulation en cascade.
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Remarque 3.5. Notons que, apres la mise en boucle fermée, ’entrée de commande
P est nettement plus perturbée que pour les applications avec commande par hys-
térésis testées précédemment. Ceci s’explique par le bouclage avec, cette fois, deux
mesures bruitées, l'ozone dans les évents Ozyys et 'absorbance Abs.

3.3.2.2 Application de la commande H,, (Abouzlam et al. (2014))

A- Synthése du correcteur

Rappelons le modéle considéré pour représenter le comportement du pilote
d’ozonation catalytique

8-
—~
~
N—
I

Az(t) + Buy(t)

y(t) = Ca(t) + Dus (1 (3.124)
_ Yy (t) _ Ozout(t) - Ozout(o) _ X (t)
y(t) = [ y;(t) ] = [ Abs(t) — 0.5 ] , a(t) = [ m;(t) } )
w(t) = P(t) — P(0), A= _0'8045 70.(?0027 ] (3.125)

[ 0.00006 o] [1o0 3
B‘[—1.3610—6]’C_{02]_[0 1]’D_0

Le schéma de commande directe implémenté est présenté dans la figure 3.23.
Les deux correcteurs K (s) et Ka(s) sont calculés par la synthése H, (paragraphe
3.2.3). Ce schéma doit réaliser deux objectifs principaux :

e Larégulation de ’absorbance autour de 0.5. La poursuite par ’absorbance Abs
de la consigne Abs,.y, et le rejet des perturbations sur I’absorbance Abs;y e
de l'effluent & traiter sont réalisés par des correcteurs de type PI.

e La minimisation de la consommation électrique et de la production de ’ozone.
En synthése H, cet objectif est atteint par la limitation de la commande w.

ya2(t)

w=0 ea(t) Ka(s) ua(t

=

e1(t) w@® | T4 Bl v®
Ki(s) {C D]

y1(t)

FiGURE 3.23 — Commande directe avec 'approche commande H,
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Dans le probléme H,, considérons le vecteur de sortie z = [zl 29 23 24}T
présenté sur la figure 3.24. Les pondérations fréquentielles Wi (s), Wa(s) sont des
fonctions de transfert du premier ordre, et A1, Ao, de simples gains.

rvyvyy
N W W
SN

N~—
I3

WQ(S) )\2 W1 (S) )\1

Y2
A B )
R0 O Hmo [ 2 -
wJr - €9 U2 Tel U ¢ D Al

Y

w z
— Aaug ‘ Bw Bu — >
> P(s): C, | D,y D,
> Ce Dew Deu
U €1
|: Kl(S) 0 :| «
K <
U2 0 2(5) J Je €2

FIGURE 3.24 — Schéma de commande H,, avec les fonctions de pondé-
ration

La structure des fonctions de pondération fréquentielle W (s) et Wa(s) est choi-
sie comme suit (Beaven et al. (1996))

=+ wb
i) = e
Si jru e;li; (3.126)
Wa(s) = 72—+
S+ 'U)bgeg
Représentons ces fonctions sous la forme de représentations d’état
Tw, (t) = Aw, zw, (t) + By, e (t
wy (t) = Aw,zw, (8) + Bwyea(t) (3.127)
Zg(t) = Cwlwwl (t) + DWlel(t)
Tw, (t) = Aw,xw, (t) + Bw,ea(t
W, (t) = Awp@w, (t) + Bw,ea(t) (3.128)

Z1 (t) = C{/{/Q:B[/V2 (t) + DW2€2(t)



108 Commande du procédé

Notons que
e1(t) = ug(t) — Crx(t) (3.129)

e2(t) = w(t) — Cax(t) (3.130)

On a alors les équations d’état suivantes

i‘wl (t) = —BV[/1 Cl$(t) -+ AWl.%'Wl (t) + BW1u2 (t) (3 131)
Zg(t) = —l)v[/1 C’lx(t) + Cwll‘wl (t) + le UQ(t)

iWQ (t) = —BW2CQ$(t) + AW2:EW2 (t) + BWQZU(t) (3 132)
21 (t) = —DWQCQI(t) + Cw,zw, (t) + Dw2w(t) ’

Les gains de pondération A\ et Ay fournissent les sorties (Gu et al. (2005))

(3.133)
zo(t) = Aoua(t)
Définissons les vecteurs suivants

21

el U v z2
e= [62] , U= [UJ » Taug = |Twa | 2= (3.134)

TW,
Z4

A partir des équations (3.124, 3.131, 3.132, 3.133) et du schéma de la figure
3.24, on peut écrire le systéme augmenté P(s) sous forme de représentation d’état

'i'aug (t) = Aaugxaug (t) + wa(t) + Buu(t)

A 0 0 0 B 0 (3.135)
= |-Bw,Ci Aw, 0 |Zaug(t)+ | 0 |w(t)+ |0 Bw,| u(t) ’
—Bw,Ca 0 Ay, By, 0 0
2(t) = Crqug(t) + Dow(t) + Doyu(t)
—Dw,C2 0 Cw, Dy, 0 0
0 0 0 0 0 Ao (3.136)
—Dw,C1 Cw, 0 Taug(t) + 0 w(t) + 0 D, (t)
0 0 0 0 A1 0

e(t) = Ceaug(t) + Deww(t) + Deyu(t)
= [:g; 8 8] Taug(t) + m w(t) + [8 (1)} u(t) (8.137)

ou sous forme de matrice de transfert

P(s):| C., | D.w D., (3.138)
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K1 (8) 0 :|
0 KQ(S)

Définissons le correcteur global K(s) = [ sous la forme d’une

représentation d’état
(3.139)

Définissons également la matrice de transfert F(P, K) du systéme en boucle
fermée entre w et z sous la forme d’une représentation d’état comme suit

2(t) = Cinsing(t) + Dinsw(t) (3.140)

ol les matrices Ay, f, Binf, Cins et Dj, s sont obtenues a partir de (3.138) et (3.139).
L’objectif est de calculer un correcteur K(s) qui assure la stabilité interne du
systéme en boucle fermée et une norme Hy, de F(P, K) inférieure a  au moyen de

la LMI (3.74).

Le choix de correcteurs de type proportionnel-intégral a été fait pour Ki(s) et
Ks(s), soit

k;
Kl(s) kp, + ?1 A
ny (3.141)
Ko(s) = kyp, + N

B- Simulation a partir du modéle non linéaire

Testons en simulation plusieurs fonctions de pondération fréquentielle pour le
calcul des correcteurs Ki(s) et Ks(s).

Le simulateur correspond au schéma de commande présenté dans la figure 3.23
ot le modéle linéaire (A, B,C, D) est remplacé par le modéle non linéaire 111 du
tableau 2.3. La perturbation sur Abs;,e+ est prise en compte sur ys(t) de la méme
fagon que dans le simulateur de la figure 3.20 pour la commande optimale.

Le probléme BMI est résolu avec la fonction hinfstruct.m de Matlab, résolu-
tion basée sur la technique d’optimisation développée par Apkarian et Noll (2006).

Considérons trois réglages différents conduisant & une dynamique de la boucle
fermée :
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e lente
Wa(s) = Wa(s) = =2 i0+ ‘;fo%orool.tl)gmg
Al =Xy =348 1074
v =0.352 i
Ki(s) =126.02 + @
Kofs) = 71 - 20
e rapide

2.9 10-%s + 0.00029
Wils) = Wals) = — 500115

Al =X =1.7410"%

v = 0.2829
(3.143)
0.991
Ki(s) =169.81 + ——
S
0.0031
Ky(s) = —9.278 —
e intermédiaire
2.9 107 %s + 0.00029
%% = W- =
1(5) = Wa(s) s+ 0.000115
A =Xy =1.885 1074
7 = 0.2899 (3.144)
0.9381
K(s) = 163.8336 +
S
0.0029

Ky(s) = —9.105 —

Les résultats de simulation de la boucle fermée sont présentés dans la figure 3.25.
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FIGURE 3.25 — Simulation avec différents réglages
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On observe que le correcteur correspondant au réglage lent ne pose pas de pro-
bleme d’oscillation contrairement au réglage intermédiaire, et surtout au réglage
rapide. Cependant sa réponse est trés lente. Ce phénoméne d’oscillation peut étre
dii & la commande rapide qui peut amener le systéme & la limite de la non-linéarité
ou peut provenir du systéme en boucle fermée qui admet un temps de montée trés
rapide. L’essai expérimental présenté ultérieurement est implémenté avec le réglage
intermédiaire.

C- Analyse de la stabilité de la boucle fermée
La syntheése des correcteurs ci-dessus est réalisée en ignorant les retards purs du
modéle. Dans ce paragraphe, une étude de robustesse du systéme en boucle fermée

en présence de retard est réalisée.

ki . A .
Le correcteur Ki(s) = kp, + =+ peut étre réécrit sous la forme d’une représen-
tation d’état

Er, (t) = ei(t)

3.145
ur(t) = ki e, (t) + kp,e1(t) ( )
Notons que
e1(t) = ug(t) — Crx(t) (3.146)
On obtient donc
16, () = ualt) — Cra(t) .

u1 (t) = kilxKl (t) + kp1u2(t) - kpl Cl'x(t)

ki,
S

La représentation d’état du correcteur Ko(s) = kp, + est donnée par

1y (1) = e(t)

ua(t) = ki, ke, () + kpyea(t) (3.148)
ea(t) = w(t) — Cax(t) (3.149)

Soit donc
T1e, (1) = w(t) — Cox(t) 510

u2(t) = kip iy (1) + kpyw(t) — ki, Co(t)
A partir de (3.147) et (3.150), on obtient

i‘Kl (t) = —kmCQ;C(t) — C’lx(t) + kizsz (t) + kp2w(t) (3.151)
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Définissons le vecteur d’état T = [a: TR, T K2]~ Le systeme en boucle fermée
peut alors étre écrit comme suit

) = AR(t) + Bus(t) + Hywl(?)
A 0 O B 0

3.152
= *k?mCQ —C1 0 Kk f(f) + 0 [ w (t) + kpz w(t) ( )
—CYy 0 O 0 1
et
ui(t) = —Ki(t) + Hw(t) (3.153)

- - [ kplcl + kplkmc? —kiy _kmkiz ] j(t) + kplkpzw(t)
Posons w3 (t) = —KZ(t). Alors uy(t) = u1(t) + Hw(t) et (3.152) devient

+ B(ui(t) + Hw(t)) + Hyw(t)
+

() = Az(t) !
- By (¢) +  Hu(t)

(1) (3.154)

avec H = BH + H,.

Notons que u; et u; représentent le méme signal, la variation de la puissance,
car la consigne w est égale a zéro pour maintenir ’absorbance Abs(t) autour de 0.5.

On sait que le systéme présente des retards estimés & 106.7 s pour I'ozone dans
les évents Ozyye(t) et & 200 s pour Pabsorbance Abs(t).

Reformulons ’équation (3.154) pour faire apparaitre la contribution de la com-
mande sur chacune des sorties

Z(t) = Az(t) + Biuy(t) + Botiy (t) + Huw(t) (3.155)
avec
0.00006 0
- 0 - ~1.36 10°
B, = 0 , By = 0 (3.156)
0 0

Ainsi, on peut distinguer le terme Blﬁl(t), qui agit seulement sur ’ozone dans
les évents Ozput(t), du terme Bowg(t) qui agit seulement sur Abs(t).

Dans I’application, la commande agit donc avec un retard. Dans la formulation
(3.155), on peut distinguer la commande retardée @y (t — 71(t)), qui agit seulement
sur I'ozone dans les évents Ozoy:(t), de la commande retardée uy(t — m(t)) qui
agit seulement sur Abs(t). La précision sur les retards estimés est relative. Il est
important de connaitre l'intervalle pour chaque retard 71(t) et 72(t) pour lequel le
systéme en boucle fermée reste stable.
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La loi de commande appliquée est donc @ (t — 7;(t)) = —Kz(t — 7;(t)), avec
1 =1, 2, donnant ’équation d’état suivante

i(t) = Az(t)— BiKi(t —11(t)) — BoKi(t — m2(t)) + Hw
= Az(t)+ A&t — (1) + Ani(t — 72(t)) + Hw (3.157)
ot A, = —B;K, avec i = 1, 2, sont les matrices liées aux retards.

Considérons les hypothéses suivantes sur les retards :

e Les retards sont bornés tels que

>

. < 7i(t) < hg, pouri=1, 2, et Vt >0, (3.158)

e La dérivée des retards est bornée telle que

|7:(t)] < pi < 00, pour i =1, 2, et Vt > 0. (3.159)

Le théoréme 3.2, déduit de Kim (2011) et adapté pour deux retards, est utilisé
pour étudier la stabilité du systéme (3.157), et pour déterminer les intervalles de
stabilité définis par hy et hy pour I'ozone dans les évents et par hy et hy pour I'ab-
sorbance.

Théoréme 3.2. Considérons le systéeme linéaire (3.157) d’ordre n et présentant des
retards purs soumis aux contraintes (3.158-3.159).S5i il existe une matrice P > 0
de taille 3n x 3n, des matrices Q1, Q2, Q3, Qu, Qs5, Qs > 0 de taille 2n x 2n, des
matrices R, Ro, R3, Ry > 0 de taille n x n, des matrices F, Fy, Fr, Fig de taille
2n X 9In et des matrices Fy, F3, Iy, Fg, Fg, Fy, F11, Fia de taille n X 9n telles que
les quatre LMIs suivantes soient vérifides
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<0

[ o+ byt + bty (Fu—h)FF (o —h)Ff (- h)FL W FL b FE
* —(hl—ﬁl)Qg 0 0 0 0
* * —R, 0 0 0
* * * —@Rg 0 0
* * * * —h,Q3 0
* * * * * —R;
* * * * * *
* * * * * *
* * * * * *
* * * * * *
* * * * * *
* * * * * *
L * * * * * *
WFE (b~ b)FT (b= h)FT (b~ h)FT  byFh  hFR hyFl
0 0 0 0 0 0 0
0 0 0 0 0 0 0
0 0 0 0 0 0 0
0 0 0 0 0 0 0
0 0 0 0 0 0 0
~bR, 0 0 0 0 0 0
*  —(ha = hy)Qs 0 0 0 0 0
* * —R3 0 0 0 0
* * * 7(}12;7@2)&1 0 0 0
* * * * —hyQs 0 0
* * * * * —R3 0
* * * * * * —%234_
[ o+ hithr +hoty MF]  mFY  F{  hoFf) hoFf hoF
* —h1Q3 0 0 0 0 0
* * -R 0 0 0 0
* « x —MR, 0 0 0 <0
* * * * —ha Qg 0 0
* * * * * —Rs3 0
i * * * * * * —%R4_
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[ o+ hytor +hotyy (b = hy)F{ (b =)y (ha — hy) Fy
* —(h1 — 1)Qs3 0 0
* * —R; 0
* * * —Lgﬁl)Rg
* * * *
* * * *
* * * *
* * * *
* * * *
i * * * *
WMF] WF WFS haFly hoFf) hoFly ]
0 0 0 0 0 0
0 0 0 0 0 0
0 0 0 0 0 0
Qs 0 0 0 0 0
X R0 0 0 o |<0
x « bR, 0 0 0
* * * —ho Qs 0 0
* * * * —R3 0
* * * * * —%Rzl i
[ o + hithr + hotho ElF4T mFL mEl (hy — hy)FE
" Qs 0 0 0
* * —R; 0 0
* * * —%Rg 0
* * * * —(ha — hy)Qs
* * * * *
* * * * *
* * * * *
* * * * *
I * * * * *
(ho = ho)F{ (ha = ho)Fg hoFfy  hoFf}  hyFfy
0 0 0 0 0
0 0 0 0 0
0 0 0 0 0
0 0 0 0 0
—Rs 0 0 0 0 <0
x k), o 0 0
* * —hoQs 0 0
* * * —R3 0
* * * * —%R4 i
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ou

(2 [el e4+es eg+eg] P[ACT e1 —es €1 —67]T>8

+[e1 e1] (Q1+Q2) [ 61]T —(1—m)[er e] @Q1len ez}T

—[er e3] Q2 [en 63]T +hi[er AL] Qs [ex Ag]T + ACT(E?R%
+E?R2)Ac +(2[AT eo] Q1 [eo 65}T +2[Al €] Q2 [hier es+es
+ 2F1T [64 ey — eg]T + (4F2T + GFg) Wleg — 64]T + 2F4T [65 e1 — 62]T
— (ET 4 6FD)e )+ fer ea] (Qu+Qs) [er en]”

— (1= p2) [e1 es] Qaler GG]T —[er er] Qs [e 67]T

thaler AT Qsler AT]" + AT(RSRS + hyRa) A

+(2[AT ) Quleo eo]” +2[AT eo] Qs [haer es+eo]”

+2F] [es es—er] + (AFT + 6FY) [hoe — es)”

Yo

}T

+2F [eo e —eg]” — (AF] + 6Fh)el ), (3.160)

U= (2[AT e] Qi [er eo]” — (AFT +6F])el + (4FF +6FD)el ), (3.161)

Yo = (2[AT e] Quler eo]” — (AFL +6F])el + (4Ff, + 6FL)el ), (3.162)

avec

1 T

(=5[0+0)"] (3.163)

Ac=[A A, Opxzn A Onxal (3.164)

€; = [Onx(i—l)n In Onx(g_i)n]T, 1 = 1, 2,..., 9 (3165)

alors le systéme (3.157) est asymptotiquement stable

Preuve du théoréme 3.2 : Voir ['annezxe A.2

L’application du théoréme 3.2 montre que le systéme en boucle fermée, pré-
senté sur la figure 3.23, reste stable pour 71(t) € [104.2 5,108.4 s] et m(t) €
[198 5,202.6 s]. On peut donc conclure que les retards estimés 71 = 106.7 s et
7o = 200 s satisfont les conditions de stabilité énoncées par le théoréme 3.2.
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Notons que la résolution du probléme LMI du théoréme 3.2 a été faite pour des
valeurs g1 = po = 0 pour réduire le conservatisme lié & 'hypothése de variabilité
des retards. Ce choix est autorisé par le fait que, dans I’étude considérée, les re-
tards sont constants, le théoréme ayant été démontré pour le cas général de retards
variables.

Remarque 3.6. On observe que les bornes h;, i = 1, 2 sont proches des valeurs
estimées 7;. Ce probléme peut étre due au conservatisme du théoréme 3.2.

D- Résultats expérimentaux

Le schéma de commande directe présenté sur la figure 3.23 est appliqué sur le
pilote d’ozonation catalytique avec le correcteur (3.144) pour réguler ’absorbance
a une valeur de consigne Abs,.y = 0.5. La consigne w du schéma prend donc la
valeur zéro puisque yp = Abs — Abs,.

L’essai est divisé en quatre parties principales :

e Pour t € [0 s,5823 s], le pilote fonctionne en boucle ouverte avec une puis-
sance constante de 160 W pour atteindre le point de fonctionnement.

e Pour t € ]5823 5,12900 s], le schéma de commande de la figure 3.23 est ap-
pliqué. L’absorbance de I'effluent & traiter Abs;y,e; st & une valeur constante
de 1.5.

e Pour ¢t € ]12900 s,19000 s, 'absorbance de I'effluent & traiter Abs;,e: subit
une perturbation positive en échelon pour atteindre la valeur de 1.75.

e Pour ¢t € ]19000 s,27620 s|, 'absorbance de I'effluent & traiter Abs;,e: subit
une perturbation négative en échelon pour atteindre la valeur de 1.3.

Les résultats expérimentaux de la commande directe avec la commande H,
sont présentés sur la figure 3.26.

La loi de commande obtenue par 'approche H, permet de réguler I’absorbance
autour de la valeur 0.5. Le correcteur fournit un bon rejet des perturbations sur
I’absorbance de l'effluent a traiter Abs;y,je;.

3.4 Bilan énergétique de la commande directe

Comparons précisément I'implémentation en boucle fermée avec un fonctionne-
ment en boucle ouverte. Considérons I’échelon positif de ’absorbance de I'efHuent
a traiter Abs;net. Ceci correspond & une augmentation de DCO de 117mg/L pour
la commande optimale et de 85mg/L pour la commande H,. Notons que :
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FIGURE 3.26 — Résultats de la commande directe de Abs avec ’approche
commande Hy,
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e le débit de Peffluent traité est de 25 L/h,
e le débit de gaz est de 0.057Nm3/h,

e en boucle ouverte (conditions expérimentales du paragraphe 1.6.2), la des-
truction de 1 g de DCO requiert 1.4 g d’ozone,

e un tiers d’ozone ne réagit pas
e ¢t IW & 1g/Nm? d’ozone.

Dans ces conditions, la puissance additionnelle en boucle ouverte, pour traiter les
augmentations de DCO citées ci-dessus, serait de 108W et 79W | respectivement. En
boucle fermée, la puissance additionnelle a été de 45W pour la commande optimale
et de 35W pour la commande H,,. Ce qui permet de conclure & une réduction de
60% d’ozone consommée pour la commande optimale et de 55% pour la commande
H, pour la portion de I'essai correspondant & 1’échelon positif étudié.

Une économie de 55% ou 60% parait trés optimiste. Le développement ci-dessus,
qui méne A cette conclusion, est probablement trés approximatif, et les valeurs de
puissance en boucle ouverte sont sur-estimées.

Considérons un autre raisonnement. Supposons que la puissance fixée en boucle
ouverte soit égale & la puissance donnée par le correcteur en régime établi pour
la valeur maximale de Abs;ne, c’est-a-dire ’échelon positif considéré ci-dessus.
Cette puissance en boucle ouverte est représentée par un trait pointillé vert sur
la figure 3.27 dans le cas de la commande optimale. Le gain du systéme régulé sur
le systéme en boucle ouverte est de 25% pour la commande optimale et de 20%
pour la commande H.

3.5 Conclusion

Dans ce chapitre, deux schémas de commande ont été proposés et trois méthodes
ont été utilisées pour le calcul des lois de commande : la commande par modéle in-
terne, la commande optimale et la commande H,. L’analyse de la stabilité vis-a-vis
des retards, non pris en compte dans la synthése des correcteurs, a été faite. Les
essais expérimentaux ont validé ces schémas de commande. On peut constater que
I’absorbance est bien régulée autour de la valeur désirée de 0.5, correspondant & un
abattement de 30% de la DCO. Le schéma de commande directe de ’absorbance
permet le rejet des perturbations sur ’absorbance de Ieffluent & traiter Abs;pjes.

La démarche de synthése d’une loi de commande appliquée dans ce chapitre est
basée sur un modéle linéaire du pilote d’ozonation catalytique. Avant I’essai expé-
rimental, plusieurs réglages de correcteur sont testés en simulation grace au modéle
non linéaire du pilote afin de limiter le risque d’essais infructueux.
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3.5 Conclusion
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FIGURE 3.27 — Calcul du gain du systéme régulé sur le systéme en
boucle ouverte






CONCLUSION GENERALE

Cette thése a été consacrée a I'optimisation d’un procédé de traitement des eaux
par ozonation catalytique.

Une présentation détaillée du traitement des eaux, en général, et des procédés
d’oxydation avancée et de I'ozonation catalytique, en particulier, a été réalisée. Une
unité pilote d’ozonation catalytique, présentant un réacteur continu de 19 litres,
a été instrumentée. Les expériences d’ozonation ont été réalisées sur des solutions
aqueuses de paranitrophénol. Préalablement & l'identification et & la commande de
ce procédé, un long travail a permis la mise au point d’un capteur basé sur la mesure
d’absorbance capable de représenter la DCO et le niveau d’abattement du polluant
(Edzwald et al. (1985)). De 14, le pilote d’ozonation catalytique a été considéreé,
dans une approche systéme, comme un systéme présentant une entrée, la puissance
de 'ozoneur, et deux sorties, ’ozone dans les évents et ’absorbance.

L’optimisation du procédé, principal objectif de la thése, nécessite de diminuer
le colit du fonctionnement tout en atteignant les objectifs de rejet spécifiés. L'idée
principale est de maintenir I’absorbance autour d’une valeur donnée correspondant
& un certain pourcentage d’abattement du polluant, de limiter la concentration
d’ozone en excés dans les évents et de rejeter les perturbations, qui peuvent in-
tervenir durant le fonctionnement, telles que les variations de la concentration du
polluant.

La premiére étape a été consacrée a la modélisation du procédé. Un modéle
linéaire, de type fonction de transfert & temps continu et a retard pur, a été iden-
tifié. La précision obtenue est suffisante pour construire les lois de commande. Un
modéle non linéaire dit de Wiener a également été identifié. Ce modéle, plus précis
que le modéle linéaire, a permis la mise au point d’un simulateur pour le test des
correcteurs avant les tests expérimentaux.

Dans une seconde étape, deux approches de commande ont été proposées pour
optimiser le procédé : la commande par hystérésis et la commande directe de 1’ab-
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sorbance. Pour le calcul des lois de commande, trois méthodes ont été considérées
et implémentées : la commande par modéle interne, la commande optimale et la
commande H,,. Dans la synthése du correcteur, les retards purs estimés n’ont pas
été pris en compte. Une analyse de stabilité a été faite pour étudier 'influence de
ces retards sur le systéme en boucle fermée. Des tests expérimentaux ont permis de
valider les schémas de commande. De meilleures performances sont obtenues avec
la commande directe de I’absorbance avec un correcteur calculé par la méthode de
la commande optimale ou de la commande H,. Cependant, de par sa simplicité de
mise en oceuvre, la commande par hystérésis avec la méthode de la commande par
modéle interne reste un outil attrayant en génie chimique.

Aujourd’hui les installations industrielles du type ozonation catalytique, fonc-
tionnant en boucle ouverte, sont généralement surdimensionnées de plus de 20 %
pour faire face a la variabilité de ’efluent & traiter, d’ott un surcoiit en investisse-
ment (Pontlevoy (2012)). Du c6té cotit de fonctionnement, les pertes sont également
trés important ; en fonction de la variabilité de I'effluent & traiter, parfois plus 95 %
de 'ozone produit peut étre retrouvé dans les évents, alors que quelques pourcents
suffisent pour assurer un traitement efficace. Le dévelopemment d’une régulation
telle que celles présentées dans ce mémoire de thése doit permettre une économie
significative aussi bien en investissement qu’en fonctionnement.

Plus généralement, le second objectif de cette thése était de montrer 'intérét
des outils de I'automatique moderne pour le génie chimique. La procédure d’iden-
tification et de commande, développée pour le pilote d’ozonation catalytique, peut
étre étendue a d’autres procédés chimiques. Citons, par exemple, Oller et al. (2011)
qui recense les procédés d’oxydation avancée combinés aux traitements biologiques,
et pour qui le principal frein a I’application industrielle de certains procédés est le
colit de fonctionnement élevé. On peut espérer qu’avec de tels développements ces
technologies puissent avoir une meilleure place parmi les procédés de traitement des
eaux.

Plusieurs perspectives peuvent étre envisagées.

Une perspective immédiate sur le pilote serait de considérer de eaux résiduaires
industrielles. Effectivement, la solution aqueuse de paranitrophénol est une solution
de synthése qui est présente dans certains effluents industriels. Cependant, cette
seule molécule ne refléte que trés partiellement les eaux usées rencontrées dans le
milieu industriel.

Une autre perspective, en cours d’implémentation, est de considérer le temps
de séjour comme une seconde entrée de commande sur le pilote d’ozonation cata-
lytique. Cette seconde entrée doit permettre une bien meilleure optimisation puis-
qu’elle adapterait le débit d’eau traitée a la concentration du polluant a traiter. La
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double commande, puissance de 'ozoneur et débit d’eau traitée, devrait déboucher
sur une application attendue par les industriels. De plus, ce systéme & deux entrées
et deux sorties offre un beau challenge pour les automaticiens.

Bien évidemment, il faut considérer le passage & une taille industrielle. En ce
sens, 'automatisation du réacteur industriel d’ozonation catalytique (Technavox
Patent n° FR 0300259) d’un volume de 300 litres, développé par la société Techna-
vox SEREP, pourrait étre envisagée.

Du point de vue automatique, des lois de commande tenant compte des retards
et/ou des non linéarités peuvent également faire 1'objet de nouveaux développe-
ments.

Enfin, du point vue instrumentation, le développement de capteurs logiciels
basés sur l'estimation paramétrique permettrait d’élargir le procédé d’ozonation
catalytique a différents types d’industrie. Effectivement, les eaux résiduaires indus-
trielles présentent des propriétés bien différentes en fonction du secteur considéré.
Les premiers essais réalisés sur des eaux industrielles, résultats non présentés dans ce
mémoire, ont montré une non linéarité dans le lien absorbance/DCO. L’estimation
de cette non linéarité lors de l'installation du procédé ou lors d'un calage pério-
dique pourrait déboucher sur la mise au point d’un capteur logiciel. Les approches
dans ce domaine sont nombreuses; citons, par exemple, des techniques appliquées
a des procédeés biologiques (Alcaraz-Gonzalez et al. (2002); Theilliol et al. (2003))
ou dédiées métrologie pour lefficacité énergétique (Hadid et al. (2013a,b)).






ANNEXE A

PREUVES DES THEOREMES

Les théorémes 3.1 et 3.2 sont des adaptations au cas d’un systéme & deux retards
purs, agissant sur des sorties distinctes, des théorémes établis dans He et al. (2002)
et Kim (2011), respectivement.

Les démonstrations ci-dessous font appel & 'approche de Lyapunov-Krasovskii
qui consiste & définir une fonctionnelle V (x;) positive et a déterminer les conditions

qui rendent la dérivée de V(x;) négative le long de la trajectoire z(t).

Notons que, dans le calcul de la dérivée de la fonction V' (z;), on utilise la relation
suivante (Rugh (1998))

b ) b
cfllt/ f(t,s)ds—bf(t,b)—af(t,a)—i—/ gtf(t,s)ds (A1)

A.1 Preuve du théoréme 3.1

Considérons le systéme linéaire suivant

{ i(t) = Az(t) + Arx(t — 11(t) + Apya(t — 72(t)) (A2)

o(t), t € [—hmaaz,0]

8
—~
~
N~—
I

ou z(t) € R", la condition initiale ¢(¢) correspond a une fonction continue pour
t € [~hmaz, 0], hmaz = maz(hi, he), 71(t) et 72(t) sont des retards purs variant
dans le temps soumis aux contraintes suivantes

0<7(t)<h; pouri=1, 2etVt >0
|7i(t)| < pi <1, pouri=1, 2etVt>0 (A.3)

Considérons la fonctionnelle de Lyapunov suivante (adaptation de la fonction-
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nelle proposée dans He et al. (2002))

V() = 27 (1) Pa(t) + / RACCECTE / 27 (5) Qo (5)ds

T2 (t)

/ / $)Z1&(s d8d9—|—/ / s)Zyx(s)dsdo (A4)
hi Jt+6 ha Jt+6

avec les matrices de dimension (n x n) P = PT >0,Q1 =Qf >0, Q2 = Q1 >0,
21:ZfZOGtZQZZgZO.

Calculons la dérivée de V(xy)

V(xy) = 22T () Pi(t) + 2T (£)Qrz(t) + 2T (£)Qax(2)
— (L =n@®))z"(t — () Qa(t — (1))
— (1= 7a(t)2” (t — 72(t)) Qo (t — ma(t))

+h1:'cT(t)lez(t)—/t il (s)Z12(s)ds
t—hy

+ hoi T (t) Zo(t) — / t i1 (8) Zoi:(s)ds
t—ha

< 2eT ()P (t) + 2T (1) Qua(t) + 2T (£)Qax(t)
— (1= )" (t = 1) Qua(t — (1))
— (1= p2)a™ (¢ = 72(1)) Qo (t — 7o(1))

+ maT () Zyi (t) — / () Z1i(s)ds
t—71(t)

1z

Q
Q

o (1) Zai(t) — / T (s) Zai(s)ds (A5)
t—To(t)

Selon la formule de Leibniz-Newton, on a

t
x(t) —x(t —7i(t)) — /t_ . #(s)ds =0 (A.6)

et
x(t) —x(t — T — z(s)ds =0 AT
(t) (t z(t)) /t () ( ) ( )

Puisque les deux équations ci-dessus sont nulles, il est clair que, pour des ma-
trices de dimension (n x n) Ni;(i = 1,2,3,4), on obtient

2 [2T () N11 + 2T (t — 71(t))Nio + 2 (¢ — 72(t)) N1z + &7 (£) N1a] -
z(t) —z(t—7i(t)) — x(s)ds| =0 (A.8)
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ou encore, pour des matrices (n x n) No;(i =1,2,3,4),

2 (27 () Noy + 2™ (t — 71(t))Nao + 2" (t — 72()) Nag + &7 (£) Naa] .

x(t) —x(t — 72(t)) — /

t—1a(t)

t j:(s)ds] =0 (A9)

De plus, selon I’équation du systéme (A.2) et pour des matrices T;(i = 1,2, 3,4)
de dimension (n x n), on a I’équation suivante

2 (2T ()T + 2T (t — ()T + 2T (t — ()T + 37 (¢)Tu] -
[#(t) — Az(t) — Anx(t — 11(t)) — Aryx(t — 12(8))] =0 (A.10)

également nulle.

D’autre part, pour X une matrice définie semi positive de dimension (4n x 4n)

X1 X2 X3 Xu
Xl Xoo Xoz Xu

X = >0
Xly XL Xs3 Xsa| ~
X, XTI X1, Xu
on a ‘
" O X00) - [ (0Xn(e)ds > 0 (A11)
t—’T‘l(t)
ou

n(t) = [#7(t) 27 (t = (1) 2Tt - 72(1) 27 (1))

De méme, pour L une matrice définie semi positive de dimension (4n x 4n)

Ly Lip L1z Ly
LY, Loy Loy Loy

L= >0
L;S ng L;g L34 -
Lyy L3y Lzy Laa
on a ,
hanOLn(t) = [ (O Ln(t)ds > 0 (A12)
t*’TQ(t)

En ajoutant les termes de gauche des équations (A.8 - A.12) a V(x;), on peut
exprimer V(x;) comme suit

t

t
Vi) <o @En0 — [ et [ e i
(A.13)

ou
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'y g Tz Ty
I'f, Ty Toz Tos
Ify T35 Taz Taa
Iy T3, T3 Tu

XL, Xoo Xoz Xou DNio
+ X +hoL, Uy = | X]; XL Xs3 Xsa DNis
XL, xI, X1, Xu Nu
N NL NI, NL =z

(11
I

Liv Liag L1z Lis Nop
LY, Ly Loy Loy Noo

Uy = | LT, LI, L33 L3s Nos
i
Ny; Ny Ny Nyy 2o

et

T = Q1+ Qo+ Nit + Ny + Noy + Ny — Ty A — ATT]
Iy =Ny — ThA;, + Niy + NL — ATTT

I3 =—No — 1A, + Nis + NL — ATTT
I'y=P+ T+ N+ N, — ATT]

Too = —(1 —1)Q1 — Nia — Niy — To A, — AL TS

T3 = —Nog — ToA,, — N5 — AZ;TL%T

Toy =T — N, — ALT]

Tg3 = —(1 = p2)Q2 — Nog — Noy — TsA,, — AL T

T34 =T5 — Ny — ALT]

Tys = hiZy + hoZo + Ty + Tf

SiE <0, >0et Uy >0, alors V(z;) < —e||z(t)]|* pour une valeur de e
suffisamment petite, ce qui assure la stabilité asymptotique du systéme (A.2).

Si on suppose que Z; > 0 et Za > 0 et si on choisit X et L comme suit

T T
N11 N1 Nop Noy
Nig| -1 | N2 Noo| 1 | Nao
Nig| 71 | NL Nog| 72 | N4 ( )
Nig N, Noy NI,

alors ¥; > 0 et Wy > 0 selon le complément de Schur (Boyd et al. (1994)).
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Il reste a prouver que = < 0. Or, on a

hiNi1  haNop hiNi1  haNop

1
hiN12  haNa |:_h1Z1 0 } hiN12  hoNa

hiX + hol = — (A.15)

hiN13  haNa3 0 —hoZs hiN13  haNas3
hiN1a  hoNoy hiN1s hoNoy

Dong, selon le complément de Schur (Boyd et al. (1994)), la condition = < 0
correspond &

'y I I3 'y hiN11 heNayy
I’ ISY) I3 24 hiNi2  haNa
Il Il I3 34 hiNiz  haoNog
rf, 1%, T3, Tu hiNu haNy
mNL mNG mNL mNL —mZ 0

| oNL hoNL hoNL hoNL 0 —hoZs |

<0 (A.16)

et, aprés quelques manipulations algébriques, la LMI (A.16) peut étre exprimée
sous la forme suivante !

Niiw Noy T
%12 %22 ;2 I I 0 0 mI o0
Sym N13 N23 T3 I 0 I 0 0 hl
14 24 Iy
o o o -A —A, A, T 0 0
0 0 0
Q1+ Q2 0 0 P 0 0
0 — (1= 1) Q1 0 0 0 0
0 0 — (1= p2) Q2 0 0 0
+ P 0 0 (hZy + haZs) O o | <Y
0 0 0 0 —h124 0
0 0 0 0 0 —hoZy
soit la LMI définie dans le théoréme 3.1.
A.2 Preuve du théoréme 3.2
Considérons le systéme linéaire suivant
{ i(t) = Ax(t) + Anx(t — 11(t) + Anyz(t — 12(t)) (A7)
J,‘(t) = d)(t)’ te [_hmara 0]

ou z(t) € R", la condition initiale ¢(f) est une fonction continument dérivable,
hmae = max(hy,hs), T1(t) et 72(t) sont des retards purs variant dans le temps
soumis aux contraintes suivantes
h; <7i(t) < h;, pouri=1, 2etVt>0
|7i(t)] < pi < oo, pouri=1, 2et Vit >0 (A.18)

'En considérant que Sym {X} = X + X7



132 Preuves des théorémes

Dans la fonctionnelle (A.4) tirée de He et al. (2002), les trois variables z(t), x(s),
#(s) sont traitées indépendamment dans des termes quadratiques. L’idée clé de Kim
(2011) est de définir une nouvelle fonctionnelle en croisant les variables entre elles
et en considérant des intégrales multiples afin de réduire le conservatisme.

Considérons la fonctionnelle de Lyapunov suivante (adaptation de la fonction-
nelle proposée dans Kim (2011))

V() = x"(t)Px(t) .
+ftt _ ¢T(t sH{[E1 E2] Q1[E1 Es] }o(t,s)ds
+ g qu tol[Ey B Qa[Er By]" +(h—t+5)[By Es]Qs[By Es]"
(hl —t+ S) E3R1E3 (El —t+ 8)3E3R2Eg}¢(t, S)dS
+ft o (t ¢T(t S){[El EQ] Q4 [El EQ]T}(b(t, S)dS
+ [l ¢T t,s){[E1 E2] Qs [E1 Ez]T + (hy —t+5) [E2 E3] Qg [F> E3]T
+(h2 —t+ 8)2E3R3ET (hg —t+ $)3E3R4Eg}¢(t, s)ds
(A.19)
avec P > 0, une matrice symétrique 3n x 3n, Q1, Q2, @3, Q4, @5, Qg > 0, des

matrices symétriques 2n x 2n, R;, Rs, R3, R4 > 0, des matrices n X n,
et ou

(1) = [27(t) [l g aT(5)ds L5, aT(s)ds|, xT(2) € RO
ol (t,s) = [z7(t) 2T(s) 2T(s)] € R (A.20)
Ei:[onx(i—l)n I, 0n><(3—i)n]T7 i=1,2,3

La démonstration ci-dessous se base sur les lemmes suivants.

Lemme A.1.
Supposons qu’on ait la fonction quadratique suivante

Flo, B) = €8 Xo& + el X1& + BEF Xo&y + €] X116 + B3] X228 (A21)

ot Xo, X1, X2, X11, Xoo sont des matrices symétriques et & est un vecteur.

Si X1 =2 0, X >0, flaa, 1) < 0, flag,B2) < 0, fau,B2) < O et
f(az, B1) <0, alors f(o, B) <0 pour a € [, ag] et B € [B1, Pal.

Preuve : [l est évident que f(«, B) est une fonction quadratique convexe puisque
les dérivées secondes partielles

d? d?
Tl B) = 261 X116 > 0 et d—BQﬂa,ﬁ) = 26] X926 > 0
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Lemme A.2. (Kim (2011))
Supposons W > 0, une matrice de dimension appropriée, et g(s), un vecteur. On
a alors les propriétés suivantes pour toutes les fonctions scalaires o(s) > 0, Vs €

[t1, o]

(i) — ;2 o(s)g" (s)Wg(s)ds < yi&f MIWIM & + 26T MT [ o(s)g(s)ds
(i) — [2 ©*(s)gT (s)Wg(s)ds < 7o&l MT WM& + 26T MT [ o(s)g(s)ds
(A.22)
ot les matrices My, My et le vecteur & (indépendants de la variable d’intégration)

sont arbitraires et de dimension appropriée, et v, = fttf o(s)ds, vo =to — t;.

Pour trouver les conditions de stabilité du systéme, il faut déterminer les condi-
tions qui rendent la dérivée de V' (x¢) négative. Calculons V().



PO (s)yds + [ 2T (s)ds [ AT (s)ds + [ xT(S)dS}P[i“T(t) () — 2T (t~Ty) 2T (1) — 2T (t— )]
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Supposons que

& =1 2T Tt —n(t) xT(t—En ft}“” s)ds L o @ (s)ds

Tt =mo(t) aT(t—ho) [TPWaT(s)ds [, 2T (s)ds]
(A.23)

Apres quelques manipulation algébriques, on obtient

V() =

& (1){2 [el eq4+es eg+ eg] P [AZ el —e3 €] — 67]T

+le1 €] Q1 [er el]T —(1=71(t) [e1 e2] Q1 [ex ez]T

+2[AL €] Q1 [T1(t)er 65]T + [e1 e1] Q2 e el]T —ler e3] Qa2 [e 63]T
+2[AL eo] Q2 [hier es+ es]T +hi[er AL Qs [er AZ]T

+AcT(E?R1 + E?R2)Ac +[er e1] Qaler 61]T

~(1—7t)[er e Quler e]

+2 [AT eo] Qa [r2(t)er BQ}T +[er e1] Qs [er 61]T —[er er] Qs [ex 67}T
+2[AT o] Qs [haer es+eo) +haler AT]Qsler AT

+AT (Ry Ry + hyRa) Ac}és + Va(ar)

(A.24)
ot Vo (z¢) est la somme des intégrales définie par
Va (l't)
—ft i 1T (8)Q3C(s) +2(ha — t + 5)i™ (s)Ra(s) + 3(hy — t + 5)%27 (s) Ra(s) }ds
— ft Toa {¢T(5)Q6((5) + 2(hy — t + 5)iT (s)R3d(s) + 3(ho — t + 5)22T (s) Ryi(s) }ds
< - Ltgﬂ{cxx%qg+auhft+g T(s)Ryi(s) 4+ 3(hy — t + 5)2i7 (s) Roi(s) }ds
— Ji 0 LT (9)QC () + 21 (1) — t + 8)iT (s)Rui(s) + 3(r1 (1) — t + )37 (s) Roi(s) }ds

(
— [P0 LT (5)Q6C(5) + 2(Ry — t+ 8)i" (3) Raii(s) + 3(ha — t + )28 7 (5) Ry (5) }ds
- j;*m(t) {CT(5)Q6¢(5) +2(7a(t) — t + )3T (s) Rair(s) + 3(ma(t) — ¢+ 5)°a" (s)Rai(s) }ds
= V()
(A.25)
ou (T(s) = [2T(s) @7 (s)]. On a utilise —(hy —t+ ) < —(7i(t) —t +s) Vs €
[t—71(t), t] et —(hg —t+s) < —(m(t) —t+s) Vse [t—7lt), t]



136 Preuves des théorémes

Appliquons le lemme A.2 & Va(:ct)

A~

Va(z) <
{1 —n()FLQ3 " Fy +2F] e €2 — 63}T

+(hy — 71 (8)2FF Ry By + AFE [(hy — 7 (t))ea — eq] "

+3(h1 — 71(t)) FL Ry " Fy + 6 F [(7y — 71(t))es — ea]

() FF Q5 Fy + 2F [es e1 —e]’ +72(t)FT Ry ' Fs

+AFT [r(t)ey —es] +3m1(t)FL Ry Fs + 6FY [ry(t)er —es] (A.26)
(hy — m(t)) FL Qg ' Fy + 2F [es e — eq]” + (ha — ma(t))2FY Ry ' F

+4F8T [(ﬁg — 7o(t))es — eg]T + 3(hy — TQ(t))FgRZIFg

+6FT [(ha — 7a(t))es — es]” + () FLQg  Fio + 2F% [eg €1 — eg]”
+r2(t) FL Ry iy + AFE [ra(t)er — eo]” + 3ma(t) FL Ry Fig

+6FG [ma(t)er — o) " )&,

On peut noter également que

2[AL eo] Q1 [mi(t)er es)

es [AT eo] Q1 [eo 65]T +271(t) [AL eo] Q1 [er eo
2 [AZ 60] Q4 [Tg(t)el 69}

T
=2
r =2 [Az 60] Q4 [60 eg]T + 27‘2(t) [AZ 60] Q1 [61 €o

Appliquons (A.26) a (A.24) pour obtenir

V() <& {0+ m(t)er + ma(t)ho + Yoy + Lo} & (A.28)

aV602

Py = (2[61 e4 + e5 eg—i—eg]P[AcT el — e3 61—67]T>8
+le1 ] (Q+@Q2) e 61]T —(1—p)[er e2] Q1fer 62]T
—le1 €3] Qa2 e 63]T +hi[er Al Qs [ex ACT]T
+AT(R{R? + hyRo)Ac+ (2[AL €] Qi [eo es]”

+2[AT ¢)] Qo [Ter estes) +2FT [es s —es]

+(AFL 4+ 6F]) [hies —es]” +2FF [es e1—es]” — (AF +6F)el ),  (A.29)
+le1 e1] (Qa+Qs) [ 61]T — (1= p2) [er es] Qaler GG]T

—le1 er] Qs [ea 67]T +hy [er AL] Qg [ex AZ]T

+AT(h3R% + haRa)Ac+ (2[AT o) Qaleo eo]”

+2[AL €] Q5 [haer es + eg]T +2F [es e — e7]

+(AFT + 6FF) [hoes — es]” +2FL [eg e —eg)” — (4FL + 6FL)el )

S

U= (2[AT el Qi [er eo]” — (AFS 4+ 6F])ed + (4FT + 6FL)el )

C

(A.30)

s

2En considérant que (), = % [() + ()T]
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Yo = (2[AL o] Q4 [e1 60]T — (AF{ +6Fy )ef + (4F) + 6FL)e] ), (A.31)

Yo = (hi =) FL Q3 ' Fi + (hy — (1)) *F Ry ' Fy
+3(hy — () F{ Ry s + (1) F{ Q3 ' Fy + 72 (t) FY Ry Fs (A.32)
+371 () FL Ry Fg

T, = (ha — () FF Qg Fr + (ha — (1)) 2 FE Ry ' Fy

+3(he — 72(t))Fy Ry " Fo + 1o (t) FloQg " Fio + m3(t) F, Ry 1 Fiy (A.33)
—|—37’2(t)F1"2R21F12
AC = [A AT1 0nx3n A-rg On><3n] (A.34)

ei = [Onxi—1n In Onx(o—in] - @ = 1,2,...,9 (A.35)

Notons que la fonction scalaire

Fr(t),m2(1) = & {0 + )L+ m2(t)h2 + Ty + T } &
est quadratique sur les deux variables 71(t) et T2(t) et que
& [P RyFo + F Ry & 2 0

et
& [FERy ' Fs + FLR; ' Fiu] & >0

car Ry > 0et Ry > 0.

Par conséquent, f(71(t), 72(t)) = & {to + T ()1 + ()2 + Try + T} & est
une fonction quadratique convexe pour les deux variables 71 (t) et T2(t).

Seli)n la lemme A.1, cette fonction quadratique est;uogjours négative avec i (t) €
[bl; hl] et TQ(t) € [ﬁZ? hQ] si f(ﬁlth) < Oa f(h’lth) < Oa f(ﬁ17h2) < 0 et
f(h‘lah2) <0.

En appliquant le complément de Schur (Boyd et al. (1994)), on obtient les quarte
LM s suivantes

[tho +T1(0) 1 + T2(t)V2 + Loy + Tl (5)=iy rat)=hy, < 0

[tho + T1(0)1 + T2()V2 + Loy + Tl )mhiy mat)=hs < 0 (A.36)
[tho + ()1 + 12(t) 2 + Yoy + Tl ypy by <0 '
(Yo + T1(t)1 + T2(t)h2 + Ty + Trz]ﬁ O=Frra()=hy 0
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Donc, a partir de (A.28), on en déduit que
V(ar) < & {do + mi()en +ma(t)o + Yoy + Ty} &
< —él&l?, 3¢ >0,
< —e|lz®)|*, Je>0 (A.37)

et donc, selon le théoréme de la stabilité de Lyapunov-Krasovskii (Gu et al. (2003)),
le systéme (A.17) est asymptotiquement stable.

Les quarte LM Is définies dans (A.36) sont les LMIs du théoréme 3.2. Ce qui
compléte la preuve.



ANNEXE B

SCHEMAS SIMULINK DES COMMANDES
IMPLEMENTEES

Le pilote est équipé d’un systéme d’acquisition (xPC Target) permettant le pro-
totypage rapide des algorithmes de commande. Les schémas Simulink implémentés
sont présentés ci-dessous. Ils doivent permettre & de futurs utilisateurs de facilement
tester de nouvelles commandes.
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FIGURE B.1 — Schéma Simulink de la commande par hyst

I’approche commande par modéle interne
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B.2 Commande par hystérésis avec ’approche commande optimale
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FIGURE B.2 — Schéma Simulink de la commande par hyst

I’approche commande optimale
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timale

B.3 Commande directe avec ’approche commande op-
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F1GURE B.3 — Schéma Simulink de la commande directe avec I’approche
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B.4 Commande directe avec ’approche commande H.,
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FI1GURE B.4 — Schéma Simulink de la commande directe avec I’approche
commande H,
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Abstract

The main goal of the PhD thesis focuses on the optimization of an advanced
oxidation process by implementing the modern control tools.
The considered process is a lab-scale pilot of industrial wastewater treatment by
catalytic ozonation. The optimization of this process is achieved by controlling
the pollutant abatement while minimizing the high operating costs. The online
measurement of the pollutant concentration is provided by the absorbance which
is correlated with COD. Therefore, the process is considered as a system with one
input, the ozone generator power, and two outputs, the ozone gas concentration at
the top of the reactor and the absorbance.
A linear model of the process was identified. It allowed calculating the control laws.
And a nonlinear model, with a so-called Wiener model structure, was also identified
to test the controllers in simulation before the experiments.
The three control methods applied, the internal model control, the optimal control
and the H., control, allow rejecting disturbance on the pollutant concentration of
the effluent to be treated. The stability of closed-loop system with delayed control
input was analyzed.
The experimental results show the significant benefits provided by this closed-loop
system.
The methodology developed for this application can be extended to other processes
to facilitate the industrial development of advanced oxidation processes.

Key words : Robust control; System identification ; Catalytic ozonation; Ad-
vanced oxidation process (AOP); Wastewater treatment.






Résumé

Le principal objectif de la thése est 'optimisation d’un procédé d’oxydation
avancée par la mise en ceuvre des outils de I'automatique moderne.
Le procédé considéré concerne l'ozonation catalytique utilisé pour traiter les eaux
résiduaires industrielles. L’optimisation de ce procédé consiste & controler 'abatte-
ment des polluants tout en minimisant le cotlit de fonctionnement du procédé. La
mesure en ligne de la concentration en polluant est fournie par I’absorbance, gran-
deur corrélée a la DCO. Le procédé est alors considéré comme un systéme & une
entrée, la puissance du générateur d’ozone, et deux sorties, I’ozone dans les évents
et I’absorbance.
L’identification du procédé a mené & I’estimation d’un modéle linéaire pour construire
les lois de commande et d’un modéle non-linéaire, de type modéle de Wiener, pour
tester les correcteurs en simulation avant les essais expérimentaux.
Les trois commandes testées, la commande par modéle interne, la commande opti-
male et la commande H.,, permettent de rejeter des perturbations sur la concen-
tration en polluant dans les effluents a traiter. Des analyses de stabilité du systéme
bouclé, vis-a-vis de retards sur la commande, ont été menées.
Les résultats expérimentaux obtenus ont permis de conclure sur les gains significa-
tifs apportés par ces développements.
La méthodologie développée pour cette application peut étre étendue a d’autres pro-
cédés afin de faciliter le développement industriel des procédés d’oxydation avancée.

Mots clés : Commande robuste; Identification de systéme; Ozonation cataly-
tique ; Procédé d’oxydation avancée (POA); Traitement des eaux.



